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Kurzzusammenfassung
Es wurden hochaufgelöste Energiespektren der Auger-Elektronenemission

bei der Wechselwirkung von schnellen Schwerionen mit metallischen Festkörpern
gemessen. Mit Hilfe dieser Spektren ist eine Überprüfung des Thermal-Spike-
und des Coulomb-Explosionsmodells möglich, welche die Ausbildung von Ionen-
spuren in Festkörpern beschreiben. Der zentrale Punkt der Untersuchung besteht
in der Bestimmung der Elektronentemperatur nach dem direkten Energieeintrag
eines Projektilions. Die Elektronentemperatur wird dabei aus der Form der Auger-
Elektronenspektren extrahiert. Messungen an Aluminium, Beryllium und metalli-
schen Gläsern ergaben Temperaturen von ca. 10 000 bis 100 000 Kelvin entsprechend
der Auger-Zerfallszeit, die in der Größenordnung von etwa 10 fs liegt. Ionenspur-
potentiale konnten für die metallischen Proben nicht festgestellt werden, da die gut
beweglichen Metallelektronen diese Potentiale sehr schnell neutralisieren können.
Eine Coulomb-Explosion ist somit nicht möglich. Materialänderungen innerhalb
der Ionenspur können für Metalle deshalb nur durch die heißen Elektronen und
einen ”Thermal-Spike” entstehen.

Weiterhin wurde die Winkelverteilung von schwerioneninduzierten emittierten
Auger-Elektronen für Aluminium- und Beryllium-Proben erstmalig untersucht. Dabei
wurden signifikante Ionenspureffekte gefunden. Im hochangeregten Elektronensys-
tem kann eine Verringerung der mittleren freien Weglängen erfolgen. Durch die
Geometrie der Ionenspur und des atomaren Gitters können dann Emissionsrichtun-
gen der Auger-Elektronen unterdrückt werden. Es wurde somit erstmals ein deut-
licher Einfluß der hohen Projektilladung auf das Elektronensystem von Metallen
nachgewiesen.
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Abstract
High resolution Auger-electron spectra have been measured for the interac-

tion of swift heavy ions with metallic solids. These spectra allow for a test of the
thermal-spike and Coulomb-explosion models, which describe the evolution of ion
tracks in solids. The key point of this investigation is the determination of elec-
tron temperatures resulting from the energy transfer by the projectile ion. Elec-
tron temperatures have been extracted from the shapes of the Auger-line structures.
Measurements have been performed for aluminium, beryllium, and several metallic
glasses, resulting in electron temperatures between 10 000 and 100 000 K for Auger
decay times around 10 fs. There was no significant sign of heavy-ion-track poten-
tials for the metallic samples. Conduction band electrons do neutralize the atomic
charges so fast that Coulomb explosion and the corresponding Auger-energy shifts
are impossible. Thus, materials modifications inside ion tracks of metals may result
only from the hot electrons described in the thermal-spike model.

Furthermore, angular distributions of ion-induced Auger electrons from beryl-
lium and aluminium have been measured for the first time and significant ion-track
effects have been found. In a highly excited electron system the mean free electron
path-length may be reduced. The geometry of the ion track as well as of the crys-
tal leads then to a suppression of Auger-electron yields along specific directions. In
conclusion, a significant influence of the highly charged projectile on the electronic
system of metals has been determined in this work for the first time.
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Einleitung
Zu Beginn der 80er Jahre waren nur erste Ergebnisse zur Wechselwirkung von

schnellen Schwerionen mit Metallen durch Implantationsverfahren bekannt. Dabei sind
einzelne Defekte, Amorphisierung, Ionenstrahlätzen bzw. ”Sputtering” des Materials auf
direkte nukleare Stöße zurückzuführen, da man nicht sehr hohe Projektilenergien für solche
Verfahren benötigt. Wird die Energie des Projektils erhöht, so steigt der elektronische
Energieverlust und der nukleare Energieverlust geht gegen Null. An dieser Stelle ist nun zu
überlegen, ob bei ausschließlicher Energiedeposition in das elektronische System die Elek-
tronen lokal an die Atomrümpfe koppeln können und dadurch bleibende Materialverän-
derungen verursachen. Die Annahme, daß durch die schnelle Neutralisation und Rekom-
bination und eventuell auch durch die Abschirmung der gut beweglichen Metallelektronen
(elektronisches ”screening” [Eche95]) nicht genug Energie in der Nähe der Projektilbahn
an das atomare System abgegeben wird und somit keine Änderung im Material hervor-
rufen würde, war durch einige Messungen gezeigt worden. Diese Messungen sind je-
doch bei verhältnismäßig geringen Energien und mit leichten Ionen durchgeführt worden,
da die Projektile mit kleinen Beschleunigern erzeugt wurden bzw. aus radioaktiven Zer-
fällen stammten und der Q-Wert der Reaktion die Energie festlegte. Weiterhin arbeitete
man mit Metallen, die eine definierte Kristallstruktur haben. Aufgeschmolzenes Mate-
rial in den Ionenspuren kann sich aber durch die umgebende Struktur wieder in den ur-
sprünglichen kristallinen Zustand reorganisieren. In diesem Fall kann keine Materialmodi-
fikation festgestellt werden. Die ersten Überlegungen zu hochenergetischen und vielfach
geladenen Ionen (&MeV pro Nukleon pro Ion) in Metallen galten einer neuen Technik, mit
der man mögliche neue Phasenübergänge durch Aufschmelzen und natürliches schnelles
Abkühlen, bedingt durch die kalte Umgebung der Ionenspur, in amorphen Matrizen (me-
tallische Gläser) erzeugen kann. Die Abschreckraten liegen bei etwa 1015 K

s
in einer

Ionenspur. Ein neuer Phasenübergang hätte Einfluß auf die Eigenschaften der metallischen
Gläser gehabt und neue Materialien hätten synthetisiert werden können. Aus heutiger Sicht
ist dieses Vorhaben nicht realisierbar, da mit dieser Methode keine anderen Phasen erreicht
werden können. Es zeigte sich aber, daß bei zunehmender Energie Schwellen auftraten,
die makroskopische Veränderungen der Proben zur Folge hatten, wie in Fig.1 gezeigt wird.
Dieser Effekt ist heute bekannt unter dem Begriff des Ionenstrahlhämmerns (Klaumünzer-
Effekt) [Klau92][Klau00]. Die linke bestrahlte Hälfte des metallischen Glases wird durch
das Ionenstrahlhämmern verformt und es entsteht eine makroskopische Wellenstruktur,
wobei die rechte eingespannte und unbestrahlte Hälfte ihre ursprüngliche Form behält.
Die zwei Pfeile deuten die Richtung der einfallenden Ionen unter einem flachen Winkel
an. Weitere Untersuchungen zeigten, daß die makroskopische Verformung der Metalle
in der Summation der einzelnen mikroskopischen Ionenspuren ihren Ursprung findet, da
durch das Aufschmelzen und Abkühlen Zug- bzw. Druckspannungen im amorphen Ma-

10



Einleitung 11

Fig. 1: Metallisches Glas nach der Bestrahlung durch Ionen

terial entstehen [Ming90][Gutz97]. Wie beim Hämmern findet bei einer gleichbleiben-
den Dichte des Materials ein Schrumpfen entlang der Projektilrichtung und eine Dehnung
senkrecht dazu statt. Auch durch die mittlerweile verschiedensten technischen Anwen-
dungen von Ionenspuren hat die Erforschung der Dynamik bei der Entstehung von Ionen-
spuren in Festkörpern ein wissenschaftliches Interesse gefunden. Durch die sehr geringen
Spurendurchmesser ist prinzipiell die Möglichkeit für hoch miniaturisierte Anwendungen
gegeben, die mit anderen Techniken kaum oder gar nicht erreicht werden können.



Kapitel 1
Motivation zur Grundlagenforschung der

hochenergetischen Ion-Festkörper-
Wechselwirkung

1.1 Technische Anwendungen von Materialmodifikationen
durch Ionen

Die folgenden Anwendungen entsprechen nur einer Auswahl von Möglichkeiten, die durch
Materialmodifikationen durch schnelle energiereiche Ionen gegeben sind. Da die Erforschung
der Ionenspuren ein relativ junges Gebiet ist, kann das weitere Erproben von neuen denkbaren
Techniken zu neuen Anwendungen führen.

1.1.1 Mikrofilter
Schnelle schwere Ionen in einem hohen Ladungszustand deponieren in Festkörpern ent-
lang ihrer Flugbahn in kürzester Zeit sehr viel Energie. Dies führt in der Ionenspur oft
zur Überschreitung der Schmelztemperatur des Materials und beim schnellen Abkühlen
kann Stress im Material durch andere kristalline bzw. amorphe Phasen auftreten [Trau02].
Dieser Streß wird durch die verschiedenen spezifischen Volumina der Phasen induziert und
führt unter anderem zu einer Änderung des chemischen Potentials innerhalb der Ionenspur.
Dieser Effekt bringt Nutzen für Ätzprozesse von ionenbestrahltem Material, da sich die
Ätzgeschwindigkeiten innerhalb und außerhalb der Ionenspuren stark unterscheiden kön-
nen [Trau00]. Fig.2 zeigt eine ionenbestrahlte Poly-Ethylen-Terephthalat (PET)-Folie in
einer elektronenmikroskopischen Aufnahme nach einer Ätzprozedur. An der Bruchkante
sind die offenen Kanäle zu erkennen, deren Durchmesser unterhalb von 1 µm liegen. Man
ist in der Lage, Porendurchmesser von 50 nm bis zu mehreren µm über eine Länge von eini-
gen hundert µm gezielt herzustellen. Für eine industrielle Nutzung sind hohe Anforderun-
gen an die Dichte und die homogene Verteilung der Poren gestellt, die nur mit einer stabilen
Intensität des Ionenstrahles über einen langen Zeitraum gegeben ist [Denk03]. Mit einem
durchlaufenden Band aus PET-Folie durch den in horizontaler Richtung aufgefächerten
Ionenstrahl können einige Quadratdezimeter Folie pro Sekunde bestrahlt werden. Die
Mikrofilter können z.B. als Partikelfilter für eine staubfreie Luftzufuhr in Reinsträumen,

12



1.1 Technische Anwendungen von Materialmodifikationen durch Ionen 13

Fig. 2: Geätzte Ionenspuren in PET für Filteranwendungen

Luftfilter für gekapselte Elektromotoren, Analysefilter für Bakterien bzw. einzelne Zellen
oder einzelne Poren als Zähler für rote Blutkörperchen dienen.

1.1.2 Nano-Transistoren und elektronische Bauteile in Plastikfolien
Eine Weiterbehandlung von geätzten Ionenspuren in PET-Folie kann zu miniaturisierten
elektronischen Bauelementen führen. Durch chemische Deposition von Silber, Kupfer
oder Nickel erhält man leitende Kanäle [Fink03b]. Durch Kontaktierung mehrerer Kanäle
auf den Oberflächen erhält man einen umlaufenden Leiter, der eine miniaturisierte Spule
darstellen kann. Auf diese Art wurde ein Prototyp eines Transformators gebaut, dessen
Abmaß kleiner als ein Millimeter ist und dessen Arbeitsbereich bis zu einem GHz reichen
kann [Fink03a].

Ebenso kann nach einer metallischen Deposition in den Kanälen eine weitere Bele-
gung mit einem Isolator folgen. Durch die Kombination von Leiter und Isolator läßt sich
dann ein miniaturisierter Kondensator herstellen.

1.1.3 Feldemissionskathoden für Flachbildschirme
Um eine Feldemissionserhöhung an Nanostrukturen zu erhalten, können freigeätzte Ionen-
spuren in PET-Folie auch vollkommen mit einem Metall gefüllt werden. In einem zweiten
Ätzverfahren wird die restliche PET-Folie entfernt und es bleiben metallische Nanonadeln
auf einem Substrat übrig. Diese sind jedoch sehr instabil und bei einem höheren Stromfluß
stellt der Abbrand der Nadeln ein Problem dar. Für leitende Nanostrukturen kann jedoch
noch ein anderes Verfahren gute Ergebnisse liefern [Krau03]. Das Ausgangsmaterial ist
eine dünne diamantartige nichtleitende Kohlenstoffschicht (sp3-Bindungstyp) auf einem
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Siliziumsubstrat. Durch eine Bestrahlung mit 1GeV Uran-Ionen oder 350 MeV Gold-
Ionen wird eine Änderung der Kohlenstoffstuktur in eine leitende Graphitstruktur (sp2-
Bindungstyp) in jeder einzelnen Ionenspur hervorgerufen. Durch Abtasten der
Oberfläche mit einem ”atomic force microscope” (AFM) im Kontaktmodus, an dessen
Nadel eine Spannung von 50 mV anliegt, kann ein maximaler Strom von 15 nA beim
Überfahren einer Ionenspur gemessen werden. Durch Messungen der Oberflächentopogra-
phie konnten den Ionenspuren eindeutig die leitenden Eigenschaften zugeordnet werden.
Für eine Feldemissionskathode für Flachbildschirme, die den Tunneleffekt in starken elek-
trischen Feldern ausnutzt, ist jedoch nur eine Felderhöhung mit einem Faktor 10 gemessen
worden [Zoll03]. Hier sind noch weitere Forschungsarbeiten für die rentable Nutzung
solcher Leiterbahnen zu leisten.

1.1.4 Ionenführung durch Nano-Kapillaren
Werden niederenergetische Ionen wie z.B. 3 keV Ne7+-Ionen durch geätzte Ionenspuren
in PET-Folie geschickt, tritt durch Aufladung der inneren Wand der Kanäle ein Führungs-
effekt der Ionen ein [Stol03], wie in Fig.3 schematisch dargestellt ist. Dieses bedeutet,

Fig. 3: Ionenführung in einer perforierten PET-Folie

daß die Transmissionsrate der Ionen, die die Folie durchquert haben, deutlich höher ist,
als wenn die Spuren mit einer leitenden Silberschicht belegt worden sind. In metallischen



1.1 Technische Anwendungen von Materialmodifikationen durch Ionen 15

Kanälen werden langsame Ionen an den Wänden durch Elektroneneinfang neutralisiert, so
daß nur Teilchen, die keine Wechselwirkung mit der Kanalwand gehabt haben, den Kanal
mit ihrer ursprünglichen Ladung verlassen. Eine Aufladung der Kanalwand im Polymer er-
folgt durch das Auftreffen der Ionen auf derselbigen. Nach einigen Minuten hat sich ein
selbstorganisierendes inhomogenes elektrisches Feld entlang des gesamten Kanales ausge-
bildet. Nachfolgende Ionen werden mit diesem führenden Feld durch den gesamten Kanal
geleitet ohne auf die Wand zu treffen. Sogar für steile Anstellwinkel der PET-Folie ist eine
Führung der Ionen noch gegeben und die Transmissionsrate sinkt erst bei einem Winkel
von 15◦ unterhalb von 1% (siehe Fig.3). Weiterhin wird das Strahlprofil kaum verändert
und somit wird der Führungseffekt der Ionen damit noch untermauert. Prinzipiell scheint
durch diesen Effekt der Bau einer Linse mit einem Mikrofokus für langsame mehrfach
geladene Ionen möglich zu sein.

1.1.5 Glätten und Aufrauhen von Glas-Oberflächen
Durch die Bestrahlung von Gläsern tritt abhängig von der Ionenenergie und der Teilchen-
fluenz eine Oberflächenveränderung ein [Gutz95], wie sie in Fig.4 dargestellt ist (Klaumünzer-
Effekt). Das gezeigte Fe40Ni40B20-Glas ist mit 340 MeV Xe-Ionen unter einem Winkel von

Fig. 4: Metallisches Glas nach der Bestrahlung durch 340 MeV Xe-Ionen

45◦ bestrahlt worden und im 2 mm großen Strahlfleck ist eine Wellenstruktur, ein Fließen
des Materials aufgetreten. Dieses tritt beim Überschreiten einer spezifischen Schwelle des
elektronischen Energieverlustes der Ionen im Material auf und ist desweiteren sehr vom
Einfallswinkel abhängig. Die Wellenstruktur besitzt je nach Ionensorte und Material einen
spezifischen Wert für die Tiefe und die Wellenlänge der Deformation. Das Verhältnis von
der Wellenlänge zur Deformationstiefe (≈ µm) ist bei mehreren untersuchten Gläsern an-
nähernd konstant und beträgt etwa 3:1.
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Wird ein Bestrahlungswinkel von 0◦ gewählt, erhält man einen zum Aufrauhen in-
versen Prozeß. Durch das Zerfließen des Materials unter dem senkrechtem Bestrahlungs-
winkel werden Rauhigkeiten, die beim Fe40Ni40B20-Glas etwa 1 µm betragen können,
geebnet. Nach einer sehr hohen Strahlungsfluenz von 7·1015 Ionen pro cm2 kann die
Rauhigkeit unter 5 nm sinken [Klau00], welches in der Größenordnung von wenigen atom-
aren Schichten liegt.

1.1.6 Formgebung von Nanopartikeln
Durch das Ionenstrahlhämmern ist die Möglichkeit gegeben, Nanopartikel in ihrer Form
zu verändern [Snoe01], wie in Fig.5 schematisch angedeutet ist. Hierbei wurden Silizium-

Fig. 5: Deformation von SiO2 durch Ionenbestrahlung

dioxid Kugeln mit einem Durchmesser von etwa 2 µm auf einem Siliziumsubstrat unter
45◦ mit Gold-Ionen bestrahlt. Aus der Kugelform ist durch das Hämmern der Ionen eine
Ellipsoidform entstanden. Ein ähnliches Verhalten zeigen auch andere Materialien wie z.B.
ZnS, TiO2 oder Al2O3 . Die Stärke der Formänderung ist von der deponierten Energie der
Ionen abhängig. Die Verformung tritt erst nach dem Überschreiten eines Schwellenwertes
des elektronischen Energieverlustes ein, wobei die relative transversale Längenänderung
ein lineares Verhalten zum steigendem elektronischen Energieverlust zeigt [Dill01].

1.1.7 Tiefenimplantation
Durch Implantation von Ionen können viele Materialien in Abhängigkeit von der Ionen-
sorte in ihren Eigenschaften (Leitfähigkeit, Magnetisierbarkeit) geändert werden, z.B.
Dotierung von Halbleitern etc. . Durch die deponierte Energie der Ionen beim Durch-
queren der Proben können aber strukturierte Oberflächen in ihrer Form geändert werden
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[Snoe94], wie es Fig.6 schematisch andeutet. Auch gut definierte Oberflächen werden

Fig. 6: Deformation von Strukturen bei Implantationsverfahren

in ihrer Rauhigkeit durch Sputterprozesse und durch das Hämmern der Ionen verändert
[Amek01]. Dieser Effekt muß vor der Implantation berücksichtigt werden und hier sind
die Vorhersagen für die Schwellenwerte und die Stärke der einsetzenden Materialänderung,
die von der Ionensorte, der Energie und der Fluenz abhängen, von größter Wichtigkeit.

1.2 Physikalisches Neuland
Durch die sehr hohe Dichte der Anregungsenergie durch schnelle Schwerionen treten inner-
halb der Ionenspur extreme dynamische Prozesse auf, die in bisherigen Untersuchungen der
Festkörperstruktur kaum berücksichtigt wurden. Im unmittelbaren Zentrum der Spur tritt
eine sehr hohe Ionisationsdichte auf und einzelne Schalen können unter Umständen stark
oder auch vollständig entleert werden. Für Li-, Be-, B- und C-Proben kommt es sogar zu
einer vollständigen Ionisation aller Elektronenschalen durch schwere Ionen bei kinetischen
Energien von ca. 5 MeV pro Nukleon. Dieses stellt eine maximale Störung der elektro-
nischen Festkörperstruktur dar. Es werden also alle Bindungen aufgebrochen und dadurch
kann es kurzzeitig zu einer Strukturänderung kommen. Dem hoch angeregten Elektro-
nensystem kann man eine Elektronendichte und eine Elektronentemperatur zuordnen, die
aber einen extremen Gradienten abhängig von der Zeit und dem Ort aufweisen. Abhängig
von den betrachteten Zeiten kann die Thermodynamik ihre Gültigkeit verlieren und der
Begriff der Temperatur nicht aufrechterhalten werden. Hier sollte dann eine mittlere Ener-
giedichte des elektronischen Systems betrachtet werden. Diese elektronische Energie kann
auf das Kristallgitter übertragen werden und es kann kurzzeitig zur Ausbildung einer flüssi-
gen Phase innerhalb der Spur kommen. Jedoch sind hier die Abschreckraten, die durch das
umgebende ”kalte” Gitter verursacht werden, sehr hoch, da der Durchmesser der Ionenspur
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nur einige Nanometer beträgt. Auch für die atomaren Bewegungen muß die Anwendbarkeit
der Thermodynamik überprüft werden.

An dieser Stelle sei angemerkt, daß die Anregungsdichte durch ein einzelnes schnelles
Schwerion mit den etwa 1019 Photonen, die ein Höchstleistungslaser erzeugen kann, ver-
gleichbar ist. Die Anregungsenergien, die bei Ionenbeschuß bis zu mehreren keV reichen,
wird insbesondere auch der zukünftige Freie-Elektronen-Laser XFEL liefern. Die Wech-
selwirkungszeit, welche der Pulsbreite der Anregung entspricht, ist bei Ionen mit 10−18-
10−17s weitaus geringer als bei Lasern mit einigen 10−15s. Ebenfalls sind die Wechsel-
wirkungsradien von wenigen nm bei Ionenbeschuß um einige Größenordnungen kleiner
als ein Laserfokus, der im µm-Bereich liegen kann.

Die vorliegende Arbeit liefert grundlegende Ergebnisse zur Kurzzeitdynamik in
Festkörpern. Einerseits dienen sie zur Verbesserung von Modellen und damit auch zur
Vorhersage und Planung technischer Ionenspuranwendungen wie in Kapitel 1.1 beschrieben
ist. Andererseits ist die Elektronendynamik in hochangeregten Festkörpern ein sich schnell
entwickelndes Gebiet, welches für die Forschung mit Hochleistungslasern und dem zukünf-
tigen XFEL eine hohe Relevanz besitzt.



Kapitel 2
Ionenspuren in Festkörpern

Die Arbeiten mit Ionenstrahlen waren bis zur Mitte des zwanzigsten Jahrhunderts
nahezu ausschließlich auf kernphysikalische Untersuchungen beschränkt. Damit die Coulomb-
Barriere für Kernreaktionen überschritten werden kann, benötigt man entweder sehr hohe
Projektilenergien oder relativ geringe Atommassen der beschleunigten Ionen bzw. eine
geringe Atommasse der Targetatome. Bei der Erzeugung von Ionenspuren in Festkör-
pern liegt man energetisch meist etwas unterhalb der Coulomb-Barriere. Nur der Ein-
satz von schweren hochgeladenen Ionen liefert elektronische Energiedichten, die die kriti-
schen Schwellenwerte für die Modifikation von metallischen Proben überschreiten. Dabei
werden sehr viele Ionisationsereignisse und Anregungen von Targetatomen stattfinden, bis
das Ion im Target gestoppt wird. Innerhalb von Ionenspuren wirken die Ionen als starke
Anregungsquelle, indem sie durch Stöße mit den Targetelektronen (”electronic stopping”)
einen großen Teil ihrer Energie in einem eng begrenzten Gebiet entlang ihrer Flugbahn
deponieren.

2.1 Die Dynamik der Energieabgabe des Ions an den
Festkörper

Die für Ionenspuruntersuchungen verwendeten Ionen sind am Hahn-Meitner-Institut Berlin
vorzugsweise schwere Edelgase und Gold. Die Energie der Ionen liegt zwischen 1 MeV
und 5 MeV pro nuklearer Masseneinheit und sie besitzen einen hohen Ionisationsgrad. Die
Geschwindigkeit beträgt dann etwa 10% der Lichtgeschwindigkeit und Gold-Ionen kön-
nen, durch Umladung in einer Stripper-Folie hinter dem Zyklotron, bis zu 48-fach geladen
sein.

In Fig.7 ist ein schematischer Ablauf der Evolution einer Ionenspur in einem Fest-
körper dargestellt. Zunächst durchquert das Ion den Festkörper. Die Durchflugszeit des
Ions durch die obersten atomaren Lagen beträgt etwa 10−17s. Dabei wird in diesem
Energiebereich der Ionen die Energie nahezu ausschließlich im elektronischen System des
Targets deponiert. Dieses geschieht jedoch sehr lokalisiert in einem Radius von etwa 1 nm
entlang der Ionenspur. Der Ionisationsgrad im Zentrum der Spur kann bei hochgeladenen
Ionen beträchtlich sein, und bei leichteren Targetatomen sogar die vollständige Ionisation
der Atome entlang der Flugbahn bewirken [Schi99]. Nach 10−14s - 10−12s wird eine atom-
are Bewegung stattfinden, die im wesentlichen zwei Szenarien gehorcht und deren Ursache
stark vom Targetmaterial abhängt. Im einen Fall bildet sich durch Stöße der hochangereg-
ten Elektronen untereinander eine hohe Temperatur in einem stark lokalisierten Gebiet aus.

19
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Fig. 7: Dynamik der Ionenspurentstehung

Dabei entsteht auch ein hoher Temperaturgradient. Durch die Kopplung der Elektronen an
das Gitter gewinnen die Atome Energie und es kann eventuell zu einer Kristallstrukturän-
derung kommen [Toul00]. Im anderen Fall, besonders bei Isolatoren, können die heraus-
geschlagenen energiereichen Elektronen der Ionenspur in Fallen, wie z.B. Farbzentren oder
gebundenen Exzitonen, eingefangen werden und somit nicht an ihren ursprünglichen Ort
zurückkehren. Dabei bildet sich durch die positiv geladenen Atomrümpfe ein Kernspur-
Potential aus, welches eine Abstoßung der geladenen Atome am Rand der Spur zur Folge
hat [Flei65]. So kann es ebenfalls zu einer Kristallstrukturänderung in der Ionenspur kom-
men. An der Oberfläche kann es bei hohen Energien des atomaren Gitters zur Emission
von einzelnen Atomen oder sogar ganzen Clustern von Atomen kommen. Die Emission
der Teilchen ist winkelabhängig und besitzt in einigen Fällen in Richtung der Target-
oberflächennormalen ein Jet-artiges Verhalten [Toul02, Toul03]. Zu größeren Winkeln hin
nimmt die Emission monoton ab.
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Die zwei diskutierten Modelle, die den Energieübertrag an das atomare Gitter
beschreiben, bezeichnet man als ”Thermal-Spike”-Modell und ”Coulomb-Explosions”-
Modell. Nach dem Energieausgleich können entlang der Ionenspur im Volumen veränderte
Strukturen des Gitters, Dichte- und stöchiometrische Änderungen sowie verschiedenartige
Krater an der Oberfläche zurückbleiben.

2.1.1 Ladungszustände von Ionen in Materie
Der Ladungszustand eines schnellen Ions beim Durchqueren von Materie ist hauptsächlich
bestimmt vom Elektroneneinfang und vom Elektronenverlust durch Stöße mit den Target-
atomen. Er wurde 1954 erstmals genauer von Bohr und Lindhard untersucht [Betz72] .
Eine klassische Ratengleichung für die Zustandsbesetzung des Projektiles ohne Berück-
sichtigung von quantenmechanischen Interferenzen der Projektilzustände ist für homogene
Targets gegeben durch [Betz72]

dYf(q)

dt
=

P
i, q(i)0
i 6= f

µ
σi,f · ρ · vp · Yi − σf,i · ρ · vp · Yf + Yi

τ i,f
− Yf

τ f,i

¶
(2.1.1− 1)

f = {n, l,ml,ms}; i = {ń, ĺ, mĺ,mś} : Elektronenquantenzahlen
q : Ladungszustand
σi,f : Wirkungsquerschn. für den Übergang Anfangszustand i→ Endzustand f
Yi, Yf : Besetzungswahrscheinlichkeit des Zustandes i bzw. des Zustandes f
τ i,f : Partielle Zerfallszeit von Auger- bzw. strahlendem Übergang i→ f

ρ : Atomare Dichte der Targetatome
vp : Geschwindigkeit des Projektils

Die Ratengleichung hängt von den Wirkungsquerschnitten für die Besetzung bzw.
Entvölkerung des jeweiligen Projektilzustandes durch Stöße mit den Targetatomen ab.
Zusätzlich ist ein möglicher Zerfall jedes Zustandes berücksichtigt, welcher eine
Entvölkerung des Anfangszustandes zur Folge hat und gleichermaßen eine Bevölkerung
des Endzustandes bedeutet. Die Dichte der Materie ist ein Parameter, der besonders beim
Vergleich von Gasen mit Festkörpern eine wesentliche Rolle spielt. Da in Festkörpern
die atomare Dichte höher ist, tritt das Projektil häufiger in Interaktion mit Targetatomen
und Targetelektronen. Die Stoßraten und die entsprechenden Übergangsraten wachsen
somit proportional zur Dichte, während die Zerfallsraten von der atomaren Dichte in er-
ster Näherung unabhängig sind. Dieser Effekt führt zu höheren Ladungszuständen in Fest-
körpern, da die angeregten Projektilzustände ionisiert werden bevor sie zerfallen können.
Der mittlere Ladungszustand q̄ des Projektiles ist gegeben durch
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q̄ =
P
f,q

Yf(q) · q (2.1.1− 2)

Für eine numerische Lösung dieser Gleichungen bedarf es eines erheblichen Rechen-
aufwandes, da jedes Projektilelektron eine weitere Dimension im Zustandsraum darstellt.
Bei einer Benutzung von Wirkungsquerschnitten in 1.Ordnung Störungstheorie und mit
einer geschickten genäherten Faktorisierung der Wahrscheinlichkeiten, ist die Behandlung
von 1- bis 10-Elektronensystemen heutzutage möglich [Roze96]. Eine semiempirische
Formel zur Berechnung des mittleren Ladungszustandes q̄semi ist von Nikolaev und Dmitriev
(1968) entwickelt worden [Clar76], die weniger Beschränkungen unterliegt. Diese Formel
ist gültig für Zp & 20 mit Projektilenergien oberhalb von 100 MeV und ist gegeben durch

q̄semi
Zp

=

Ã
1 +

µ
vpZ

−0.45
p

vB

¶− 1
0.6

!−0.6
(2.1.1− 3)

vp : Geschwindigkeit des Projektiles
vB = 3.6 ·108 cms : Bohr´sche Geschwindigkeit

Für geringere Projektilenergien werden zunehmend Bandstruktureffekte wirksam und
alle bekannten Parametrisierungen versagen. Der mittlere Ladungszustand q̄ kann durch
eine neue Prozedur abgeschätzt werden [Schi04], die keine Beschränkungen für die Pro-
jektilkernladung Zp aufweist und für Projektilgeschwindigkeiten vp>2vB gültig ist. Fig.8
zeigt experimentelle Daten für verschiedene Festkörper-Targets und Projektilsorten und
eine Anpassung mit den nachfolgenden Formeln, die einen relativen Fehler von ca. 2%
besitzt.

q̄ =
Zp (8.29x+ x

4)

0.06/x+ 4 + 7.4x+ x4
(2.1.1− 4)

x = c1

µ
ṽ

c2 · 1.54
¶1+1.83/Zp

(2.1.1− 5)

c1 = 1−0.26·e
−
Zt
11 ·e−

(Zt − Zp)2
9 (2.1.1− 6)



2.1 Die Dynamik der Energieabgabe des Ions an den Festkörper 23

Fig. 8: Experimentelle Daten für den mittleren Ladungszustand von Ionen im Festkörper
und Fit-Kurve entsprechend Gleichung (2.1.1 - 4)

c2 = 1+0.030ṽ ln (Zt) (2.1.1− 7)

ṽ = Z−0.543p

vp
vB

(2.1.1− 8)

Zt : Kernladungszahl des Targets
Zp : Kernladungszahl des Projektiles
vp : Geschwindigkeit des Projektiles
vB : Bohr´sche Geschwindigkeit

Um im Vergleich zu Fig.8 eine noch verbesserte Übereinstimmung mit den
experimentellen Daten zu erreichen, können noch zusätzlich Projektilschaleneffekte berück-
sichtigt werden [Schi04].
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2.1.2 Energieverluste von Ionen im Festkörper
Ionen können beim Durchqueren von Festkörpern durch einen Stoß ihre Energie an die
Gitteratome bzw. an die Elektronen abgeben. Beide Mechanismen können getrennt betrach-
tet werden und es wird zwischen dem nuklearen und elektronischen Energieverlust unter-
schieden. In beiden Fällen ist der Energieübertrag von der Energie bzw. der Geschwindigkeit
des Ions abhängig. Fig.9 zeigt eine Berechnung für eine theoretische Behandlung des
nuklearen und eine semiempirische Behandlung des elektronischen Energieverlustes [Zieg80]
für Au-Ionen in einem Al-Target. Bei geringen Projektilenergien dominiert der nuk-

Fig. 9: Elektronische und nukleare Energieverlustkurve

leare Energieverlust und erst bei höheren Projektilenergien wird der elektronische Energie-
verlust dominant. Zunächst ist der elektronische Energieverlust proportional zur Wurzel
der Projektilenergie (linear zur Projektilgeschwindigkeit). Bei steigender Projektilenergie
wird zunehmends die Wechselwirkungszeit geringer, so daß nach Erreichen eines Maxi-
mums der Energieverlust für den elektronischen Anteil wieder abfällt. Beim elektronischen
Energieverlust tritt durch die relativistische Massenzunahme ein weiterer (logarithmischer)
Anstieg nach Erreichen eines lokalen Minimums auf.
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Um einen theoretischen Ansatz für den elektronischen Energieverlust von Ionen in
Materie machen zu können, kann man zunächst folgende zeitabhängige Schrödinger
Gleichung betrachten [Schi94b].

He ({R (t)}) Φe ({r} , t) = i ∂
∂t
Φe ({r} , t) (2.1.2− 1)

{r} : gesamter Satz der Elektronenkoordinaten
{R (t)}: gesamter Satz der Targetkernkoordinaten und Projektilkoordinaten
He : elektronischer Hamiltonoperator

Für eine Lösung dieser Gleichung wird das Problem auf ein einzelnes aktives Elek-
tron reduziert (Modell unabhängiger Elektronen). Das dynamische Verhalten dieses Elek-
trons infolge der Projektilwechselwirkung wird durch schrittweise zeitliche Berechnung
ermittelt. Die Konfiguration der weiteren Elektronen relativ zum Targetkern wird als statio-
när betrachtet. Der Hamiltonoperator wird zeitabhängig für die vorliegende Elektronenkon-
figuration bestimmt. Die Gleichung (2.1.2− 1) kann durch einen Satz von gekoppelten
Differentialgleichungen erster Ordnung (”coupled-channel” Gleichungen) ersetzt werden.
Die elektronische Wellenfunktion Φe wird dabei in die Eigenzustände ϕi der Target-
Wellenfunktion entwickelt, mit den Wahrscheinlichkeitsamplituden

ai(t) = hϕi|Φe(t)i .

Es gilt :

i
d

dt
ai(t) =

P
j

aj(t) exp (iωi,jt)Vj→i (R (t)) (2.1.2− 2)

mit dem Energieübertrag

ωi,j = Ei − Ej .

Die Matrixelemente für Übergänge in einem Festkörper ergeben sich aus dem Wechsel-
wirkungspotential Vp zu

Vki,ni;kj0,nj0 =
D
ϕki,ni

¯̄̄
Vp

³
r − R̃ (t)

´¯̄̄
ϕkj0,nj0

E
. (2.1.2− 3)

R̃ (t) : Abstand des Projektilkernes zum Target
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Das Potential Vp ist dabei eine Funktion des Ortes des betrachteten Elektrons und des
Projektiles. Es beinhaltet auch die elektronische Abschirmung [Eche95][Gran02] durch
die umgebenden Projektilelektronen. Weiterhin ist der Barkas-Effekt in dieser Betrach-
tung eingeschlossen, der eine Projektilladungsabhängigkeit durch die dynamische Polari-
sation des angeregten Elektrons mit Z3 berücksichtigt [Schi94a]. Dieser Effekt ist am aus-
geprägtesten für Projektile, die etwa die ein- bis zweifache Bohr´sche Geschwindigkeit be-
sitzen. Weiterhin sind auch alle anderen Wechselwirkungen höherer Ordnung durch diesen
Ansatz berücksichtigt, die noch höhere Potenzen von Z liefern. Zusätzlich wird der mittle-
re Ladungszustand der Ionen berücksichtigt, der sich beim Durchgang durch die Materie
einstellt und vom Ausgangsladungszustand in der Regel verschieden ist [Sigm02, Schi04].
Mit zunehmender Energie wird dieser kontinuierlich erhöht und bewirkt eine Erhöhung des
Energieverlustes. Der Wirkungsquerschnitt σi für die Anregung oder Ionisation des Elek-
trons in den Zustand i ist durch die Integration über den Stoßparameter b gegeben durch

σi = lim
t→∞

∞R
0

db2πb|ai(t, b)|2 . (2.1.2− 4)

Der gesamte elektronische Energieverlustwirkungsquerschnitt Se ist die Summation
der jeweiligen Wirkungsquerschnitte der möglichen angeregten Zustände multipliziert mit
dem Energieübertrag ωi,0 = Ei − E0. Somit folgt

Se =
P
i

σiωi,0 . (2.1.2− 5)

Für Projektilgeschwindigkeiten, die weit über der Bohr´schen Geschwindigkeit liegen
dominiert die Z2-Abhängigkeit von Se. Für schwere Ionen ist zusätzlich ein Z4-Term von
Bedeutung. Hier findet der Übergang zur Bethe-Bloch-Formel [Momp96] statt, die einen
theoretischen Ansatz für den elektronischen Energieverlust von geladenen Teilchen mit
einer Energie von & 1 MeV/u in beliebiger Materie liefert. Der elektronische Energiever-
lust dE (”stopping power”) pro Weglänge dx ist gegeben durch

dE

dx
=
4πNAe

4Z2p
mev2p

·Zt
A
·
∙
ln

µ
2mev

2
p

I
· 1

1− β2

¶
− β2 +Ψ (1)− ReΨ

µ
1 + iZp

α

β

¶¸
(2.1.2− 6)

Ψ (z) =
d (ln (Γ (z)))

dz
Γ (z) : Euler Funktion
α ≈ 1

137
β =

vp
c

NA : Avogadro - Zahl
e : Elementarladung
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Zp : Kernladungszahl des Projektiles
Zt : Kernladungszahl des Targets
A : Massenzahl des Targets
me : Ruhemasse des Elektrons
vp : Geschwindigkeit des Projektiles
I : mittlere Ionisationsenergie pro Atom im Targetmaterial

Für kleine Projektilladungen heben sich die Ψ-Funktionen (Bloch-Korrektur) gegen-
seitig auf und man erhält die ursprüngliche Bethe-Formel. Die Bethe-Formel ist die asymp-
totische Hochenergielösung der 1. Born´schen Näherung (1. Ordnung Störungstheorie).
Die 1. Ordnung Störungstheorie ist nur dann anwendbar, wenn alle reellen und virtuellen
Anregungen vernachlässigbar sind. Die Gleichung (2.1.2− 2) vereinfacht sich dann zu

i
d

dt
ai(t) = exp (iωi,0t) V0→i (R (t)) (2.1.2− 2)

mit 0 als Bezeichnung des Anfangszustandes.

2.1.3 Elektronisches ”Thermal-Spike”-Modell
Der Ausgangszustand in diesem Modell ist ein hochangeregtes Elektronensystem entlang
der Ionenspur. Es basiert auf dem Wärmediffusionsmodell mit einer Kopplung zwischen
dem elektronischen und atomaren System, welches Lifschitz unter der Annahme eines
lokalen thermodynamischen Gleichgewichtes hergeleitet hat. Durch viele Stöße der Elek-
tronen mit den Targetatomen erhalten die Atome kinetische Energie und können ihre ur-
sprünglichen Gitterplätze verlassen. Dieser Sachverhalt kann durch zwei gekoppelte Diffe-
rentialgleichungen dargestellt werden, wobei die temperaturabhängige Kopplungskonstante
g (∆T ) die Stärke des Energieaustausches zwischen der Elektronenbewegung und den
Gitterschwingungen (Phononen) bestimmt [Toul96b]. Die gekoppelten Differentialgleichungen
sind gegeben durch

Ce (Te)
∂Te
∂t

= ∇ (Ke (Te)∇Te)−g (Te − Tl)+Be (r, t) (2.1.3− 1)

Cl (Tl)
∂Tl
∂t

= ∇ (Kl (Tl)∇Tl)+g (Te − Tl) (2.1.3− 2)

Ci : spezifische Wärmekapazität, i = e(lectron), l(attice)
Ki : Wärmeleitfähigkeit, i = e(lectron), l(attice)
Ti : Temperatur des Systems, i = e(lectron), l(attice)
Be (r, t) : depon. Energie des Ions (abhängig von Zeit und Ort) im elektron. System
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Da die hier verwendeten schweren schnellen Ionen nur einen Energieverlust im elek-
tronischen System vollziehen, tritt die Funktion Be (r, t) nur in der Differentialgleichung
(2.1.3− 1) des elektronischen Systems auf. Eine Energieerhöhung des Gitters kann nur
über die Kopplungskonstante g (∆T ) geschehen, wobei eine gleichzeitige Energiereduk-
tion im elektronischen System erfolgt. Für den elektronischen Energieverlust Se gilt die
Beziehung

Se =
R R

drdt2πBe (r, t) . (2.1.3− 3)

Für die Kopplungskonstante g eines freien Elektronengases, welches in Metallen in
etwa erfüllt ist, gilt folgender Zusammenhang [Toul96a] mit

g =
π4 (kBnev)

2

18Kl (Tl)
. (2.1.3− 4)

v =
kBTl

h 3
√
6π2nl

: Schallgeschwindigkeit des Gitters

ni : Dichte , i = e(lectron), l(attice)

Noch allgemeiner, also auch für Halbleiter und Isolatoren, ist die Kopplungskon-
stante gegeben [Toul96b] durch

g =
DeCe

λ2e
. (2.1.3− 5)

De : thermische Diffusivität
Ce : spezifische Wärmekapazität
λe : mittlere freie Weglänge der Elektronen

In Fig.10 ist die zeitliche Entwicklung der Temperatur des elektronischen und ato-
maren Systems dargestellt, die mit Hilfe der Formeln (2.1.3− 1) und (2.1.3− 2) berech-
net worden ist. Hierbei wurde die dynamische Entwicklung der Temperaturverteilung von
Ionenspuren in Cu durch die Bestrahlung mit 5 MeV/u U-Ionen betrachtet. In Abhängigkeit
vom radialen Abstand zur Ionenspur werden zunächst für kleine Radien (≈10 Å) Tempera-
turen von ca. 105 K nach 10−15 s erreicht. Eine Temperaturänderung des atomaren Systems
liegt zu diesem Zeitpunkt noch nicht vor. Zwischen 10−14 s und 10−13 s findet allmählich
ein Temperaturausgleich zwischen dem sehr heißen Zentrum der Ionenspur und den käl-
teren entfernteren Gebieten um die Ionenspur statt. Die Elektronentemperatur beginnt für
Radien unterhalb von etwa150 Å zu sinken während sie für größere Radien noch ansteigt.
Nach ca. 10−13 s beginnt auch die Kopplung der Elektronen an das atomare Gitter und nach
ca. 10−11 s liegt ein vollständiger Temperaturausgleich vor. Für SiO2 kann die Temperatur
des atomaren Systems bis zur Verdampfungstemperatur (≈3000 K) und für kleine Radien
um die Ionenspur weit darüber hinaus (≈5000 K) ansteigen [Toul00].
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Fig. 10: Berechnung der Elektronentemperatur und die Kopplung an das Gitter für
5 MeV/u U-Ionen auf Cu - entnommen aus [Wang94].

2.1.4 ”Coulomb-Explosions”-Modell
Der Ausgangszustand in diesem Modell ist ein hoch ionisiertes Gebiet entlang der Ionen-
spur. Besitzt das Targetmaterial grössere Bandlücken, kann das entstehende positive Po-
tential durch die schlechte Beweglichkeit der Löcher nicht neutralisiert werden. Zusät-
zlich müssen die herausgeschlagenen Elektronen in Fallen (z.B. Farbzentren oder gebun-
dene Exzitonen) [Kitt68] gefangen werden. In Folge des positiven Potentiales stoßen sich
die Atomrümpfe gegeneinander ab und verlassen ihre ursprünglichen Gitterplätze [Flei65].
Daraus ergbit sich die Bedingung

q2 (t) e2

εa40
>
E

10
. (2.1.4− 1)
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q (t) : mittlerer Ionisationsgrad
E : Elastizitätsmodul
e : Elementarladung
a0 : Bohr´scher Radius
ε : Dielektrizitätskonstante

Weiterhin muß die Neutralisationszeit die Diffusionszeit der Targetionen (10−14-
10−13 s) überschreiten. Daraus ergibt sich für die Dichte ne der freien Elektronen (in einem
Halbleiter oder Isolator ohne elektrische Felder)

ne <
ena

πa0µekBTt
. (2.1.4− 2)

na : Anzahl der Ionisationen pro Atomlage
µe : Beweglichkeit der Elektronen
T : Temperatur

In einem Metall erwartet man (bei vernachlässigter Diffusion) eine schnelle Neutra-
lisierung durch das zurückschwingende Elektronengas (Plasmaschwingung). Für mittlere
Anregungen sollte die Neutralisationszeit der inversen Plasmafrequenz entsprechen.

t <
1

ωp
(ohne Diffusion - nur elektr. Feld ! ) (2.1.4− 3)

ωp : Plasmafrequenz (≈ 1015Hz in Metallen)

Für Metalle ist also kaum eine Coulomb-Explosion zu erwarten, wenn nicht lang-
lebige Ionenschalenlöcher einen Beitrag zur Abstoßung liefern.

2.2 Quantifizierung der Energiekonversion im Festkörper
mittels Auger-Spektroskopie

Mit Hilfe der Auger-Spektroskopie ist eine Möglichkeit zur Quantifizierung von einzelnen
Prozessen der Dynamik in einer Ionenspur gegeben [Schi00]. Fig.11 zeigt eine schema-
tische Darstellung des KVV-Auger-Zerfalles eines Berylliumatoms. Das linke Bild zeigt
den Anfangszustand eines einfach ionisierten Be-Atoms mit einem Elektronenloch in der
K-Schale. Diese Ionisation der K-Schale kann durch Ionen, aber auch durch Elektro-
nen oder Röntgenstrahlung geschehen. Der Übergang, bei dem der Zerfall nicht durch
Emission eines Photons vonstatten geht, ist der Auger-Zerfall. Dabei füllt ein Elektron
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Fig. 11: Auger-Zerfall von Beryllium

aus dem Valenzband die Lücke in der K-Schale auf und überträgt die positive Energie-
differenz an das zweite Valenzelektron. Dieses wird durch den Zugewinn an kinetischer
Energie in das Vakuum emittiert (rechtes Bild von Fig.11). Dabei muß jedoch die Aus-
trittsarbeit Φ berücksichtigt werden, die eine Reduzierung der kinetischen Energie be-
wirkt. Diesen Übergang bezeichnet man als KVV-Auger-Zerfall, da ein Elektron aus dem
Valenzband das Loch in der K-Schale füllt (KV) und das emittierte Elektron aus dem
Valenzband (V) stammt. Als Konkurrenzprozeß zum Auger-Zerfall tritt der Zerfall mit
der Emission eines Röntgenquantes hinzu. Die sogenannte Fluoreszensausbeute (relative
Wahrscheinlichkeit des Überganges durch Photonenabstrahlung) der K-Schale ist stark von
der Kernladungszahl Z abhängig [Maye85]. Für Z < 30 ist der Auger-Zerfall mit über
50% dominant. Mit steigendem Z wird die Wahrscheinlichkeit des Auger-Zerfalles der
K-Schale schwächer und liegt für Z > 60 unter 10% . Abhängig vom Material und den
Quantenzahlen des Loches liegen die Auger-Zerfallszeiten meist in einem Bereich von
10−15 - 10−13 s. Dieses ist der Zeitbereich, in dem die elektronische und atomare Dynamik
in der Ionenspur auftritt. Aus der Form, Intensität und Energieposition der Auger-Linien
ergeben sich qualitative und quantitative Aussagen zur Anregungsstärke des Elektronensys-
tems (Temperatur und Mehrfachionisation) und zur Stärke des elektrostatischen Potentiales
in der Ionenspur. Zusätzliche Informationen können aus der Winkelabhängigkeit der emit-
tierten Auger-Elektronen gewonnen werden. Diese Zusammenhänge werden im Abschnitt
4.2 diskutiert.
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2.2.1 Energieverteilung der Auger-Elektronen
Wie in Fig.11 angedeutet, wird die kinetische Energie der emittierten Auger-Elektronen
relativ zum Vakuumniveau detektiert. Bei Auger-Zerfällen, an denen Valenzbandelektro-
nen beteiligt sind, variieren die Anfangsenergien der Elektronen innerhalb der jeweiligen
Bandbreite. Diese Auger-Elektronen besitzen keinen scharfen Energiewert im Gegen-
satz zu Auger-Elektronen aus reinen Innerschalenübergängen. Für die Energieverteilung
Fbulk0 (E) der erzeugten Auger-Elektronen im Volumen gilt folgende Abhängigkeit [Schi98]
:

nx(ε = E−EFermi, Te) = Dx(E)·f(ε, Te) (2.2.1− 1)
nx(ε, Te) : temperaturabhängige Energieverteilung der Elektronen im Band X
Dx(ε) : Zustandsdichte vom Band X
f (ε, Te) =

1

exp{(²− µ)/kbTe}+ 1 : Fermi-Dirac Verteilung mit

Te : Temperatur der Elektronen
µ : chemisches Potential

Somit ist bei konstantem Te

F bulk0 (E) = C
P
x,y

| Vx,y |2
R
dεnx(ε)·ny (E − Ishell − ε) (2.2.1− 2)

mit

|Vx,y|2 : Übergangswahrscheinlichkeit pro Zeiteinheit des jeweiligen Auger-Prozesses
nx,y : Energieverteilung der Elektronen im Band X,Y
Ishell : Innerschalenbindungsenergie

Um nun den Transport der Elektronen durch den Festkörper bis zur Oberfläche zu
berücksichtigen, muß man zwei Arten des Energieverlustes betrachten. Erstens können
Plasmonen erzeugt werden, eine kollektive Anregung vieler Elektronen, die einen diskreten
Energieverlust pro Plasmon bedeutet. Zweitens können die Elektronen durch direkte Einzel-
anregung von anderen Targetelektronen einen kontinuierlichen Energieverlust erleiden. Diese
Inter- und Intra-Bandübergänge werden stark durch die Bandstruktur bestimmt.

Für die Berücksichtigung der Plasmonenanregung kann man folgende iterative Form
der Energieverteilung F bulkn (E) betrachten, wobei n die Anzahl der erzeugten Plasmonen
ist und

¡
dP
dE
(ε)
¢
Plasmon

die Plasmonenenergieverlustfunktion.

F bulkn (E) =
R
dεF bulkn−1 (E − ε)·¡dP

dE
(ε)
¢
P lasmon

(2.2.1− 3)

¡
dP
dE
(ε)
¢
Plasmon

= (1− CPlasmon) δ (ε)+CP lasmon
exp

³
− (ε+EPlasmon)

2

2σ2

´
σ
√
2π

(2.2.1− 4)



2.2 Quantifizierung der Energiekonversion im Festkörper 33

CPlasmon : Wahrscheinlichkeit für eine Plasmonenanregung pro Zeiteinheit

Schon bei Werten von n=2 wird der Einfluß der Plasmonen auf die Linienform im
Allgemeinen ausreichend gut beschrieben. Für den kontinuierlichen Energieverlust durch
Einzelelektronenanregung erhält man nach [Toug82] die Energieverteilung F bulkCSD(E)
(”Continuous Slowing Down”) mit

F bulkCSD (E) = Cdirect·
R
dE0F

bulk
0 (E0)·J

³
E,E0,

−→
Ω
´

(2.2.1− 5)

J
³
E,
−→
Ω
´
' C cos θ·{ 1

S(E)
;∆E < RlS (E)p

Rl/S (E)
1√
∆E

;∆E > RlS (E)
(2.2.1− 6)

Rl =
16
3π
λl

∆E : Energieübertrag (E0 − E)
λl : mittlere freie Weglänge (ohne Plasmonenanteil)
S : mittlerer elektronischer Energieverlust
Cdirect : Wahrscheinlichkeit für eine elektronische Anregung−→
Ω : Raumwinkel

Der obere Ausdruck in Gleichung (2.2.1 - 6) beschreibt eine rein ballistische Bewe-
gung für kurze Wegstrecken während der untere Ausdruck einer Elektronendiffusion über
große Abstände entspricht. Die gesamte Energieverteilung F vacuum(E) der Elektronen,
die in das Vakuum emittiert werden, ist gegeben mit der Brechung am Oberflächenpoten-
tial Vsurface und durch Energieverluste durch Plasmonenanregung und Einzelelektronen-
anregung.

F vacuum (E) =
³
F bulkCSD(E) + lim

n→∞
F bulkn (E)

´
· E

E + Vsurface
(2.2.1− 7)

Dabei wird angenommen, daß Kreuzterme zwischen F bulkCSD und F bulkn vernachlässig-
bar klein sind.
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Ein weiterer entscheidender Faktor ist die Zustandsdichte D (E) (DOS: Density of
States) [Schä96] des Valenzbandes, die in die Energieverteilung der Valenzbandelektronen
eingeht (siehe Gleichungen 2.2.1-1 und 2.2.1-2). Für einige Metalle kann man in erster
Näherung ein freies Elektronengas annehmen. Für viele Metalle und für amorphe metal-
lische Legierungen kann die DOS jedoch eine komplizierte Funktion der Energie sein.
In Fig.12 ist die Darstellung der Zustandsdichte des Valenzbandes von Beryllium [Pari99]

Fig. 12: Zustandsdichte (DOS) des Valenzbandes von Beryllium

dargestellt. Bei einer Temperatur gleich 0 K können die Valenzelektronen
höchstens die Fermi-Energie EFermi besitzen. Unterhalb der Fermi-Energie sind das
s-Band und das p-Band angedeutet, die von Valenzelektronen besetzt sein können. Bei
Temperaturen oberhalb von 0 K sind auch Besetzungszustände oberhalb der Fermi-Energie
innerhalb der DOS-Verteilung möglich (blaue Kurve für ε=E-EFermi > 0). Weiterhin ist
in der Darstellung die Zustandsdichte für ein freies Elektronengas (FEG, strich-punktierte
Kurve) eingezeichnet, welche proportional zu

√
ε ist [Kitt68]. Dieser Verlauf ist für die

Aluminiumelektronen eine gute Näherung, führt jedoch für Beryllium zu einer starken
Überschätzung der Zustandsdichte in der Nähe der Fermi-Energie, da hier ein deutliches
Minimum vorliegt.
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2.2.2 Hypersatellitenlinien und Mehrfachionisation
Bei hinreichend hohen Ladungszuständen des Projektils, die bei schweren Ionen leicht
zu erreichen sind, werden die Targetatome mehrfach ionisiert und es entstehen die soge-
nannten Hypersatellitenlinien im Auger-Spektrum. Besonders im Zentrum der Ionenspuren,
wo die Energiedeposition an das elektronische System am höchsten ist, kann im Fall von
leichten Targetatomen wie Beryllium eine vollständige Ionisation aller Schalen und Bän-
der stattfinden. Bei schwereren Targetatomen wie Aluminium kann die L-Schale bis zu
5-fach ionisiert werden. Fig.13 und Fig.14 zeigen zwei untergrundsubtrahierte Energie-
spektren der Auger-Linien von Be (K1VV- und K2VV-Auger-Linien) und Al (L1VV- bis
L4VV-Auger-Linien). Der hochgestellte Index nach dem ersten Buchstaben, der die Schale

Fig. 13: KVV-Auger-Linien von Be

des Loches kennzeichnet, ist der Grad der Ionisation dieser Schale. Die Energie der ver-
schiedenen Auger-Linien verschiebt sich mit einem höheren Grad der Ionisation zu höheren
Energien, da die verbleibenden Innerschalenelektronen immer stärker an den Atomkern
gebunden werden. Daraus folgt auch eine erhöhte Bindungsenergie des Loches und damit
eine höhere Übergangsenergie. Dieses wird bei den LVV Auger-Linien für Al in Fig.14
besonders deutlich.
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Fig. 14: LVV-Auger-Linien von Al (100)

2.2.3 Linienform und Elektronentemperatur
Um die Stärke der Anregung im elektronischen System quantifizieren zu können, kann
man die Temperatur der Elektronen einführen bzw. definieren. Thermodynamisch ist die
Temperatur eine Zustandsgröße, die sich aus dem Mittelwert der kinetischen Energien aller
Teilchen ergibt. Sie ist wohl definiert für den Gleichgewichtszustand eines größeren Volu-
mens, welches viele Teilchen beinhaltet. Der Begriff der Elektronentemperatur ist hier von
spezieller Art, da ein starker Temperaturgradient abhängig vom Ort und von der Zeit in der
Ionenspur vorherrscht. Die Energieabgabe des Ions an einzelne Valenzelektronen erfolgt
in etwa 10−17s. Nach einigen Stößen jedes Elektrons mit anderen Elektronen der Probe
sind etwa 10−14s vergangen, wobei sich eine lokale thermodynamische Energieverteilung
einstellt und es zu den Auger-Zerfällen der innerschalenionisierten Atomen kommt. Für
diese mittlere Zerfallszeit kann man nun einen Temperaturwert (mittlere kinetische Ener-
gie) der Elektronen aus der Auger-Linienverbreiterung aufgrund einer veränderten Fermi-
Dirac-Verteilung der Valenzbandelektronen extrahieren. Um eine Linienverbreiterung der
Auger-Linie wahrnehmen zu können, benötigt man ein Referenzspektrum, welches einer
Auger-Linie bei einer Temperatur nahe 0 K entspricht. Diese Spektren werden mit Elek-
tronen als Projektil erzeugt. Die Primärelektronen geben wegen ihrer geringen Ladung nur
wenig Energie an andere Elektronen ab und erzeugen somit keine Bereiche bzw. Spuren, in
denen ein hochangeregtes Elektronensystem vorliegt. In Fig.15 ist eine K1VV-Auger-Linie
von Be dargestellt, einmal von Ionen und zum anderen als Referenz von Elektronen in-
duziert. Der kontinuierliche Untergrund sowie der Anteil der Doppelionisation wurden
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bereits subtrahiert. Es ist zu erkennen, daß die rechte Flanke (Hochenergieflanke) der

Fig. 15: K1VV-Auger-Linien induziert durch Au-Ionen bzw. Elektronen

ioneninduzierten Auger-Linie gegenüber der elektroneninduzierten Auger-Linie deutlich
verbreitert ist. Die asymmetrische Form der Auger-Linie unterhalb des Linienmaximums
ist auf den Energieverlust der Auger-Elektronen im Festkörper beim Transport zur Target-
oberfläche zurückzuführen. Für eine erste Abschätzung der Elektronentemperatur Te im
Zentrum der Ionenspur zur K1VV-Zerfallszeit kann man für metallische Proben folgende
Näherung [Schi99] benutzen :

Te =
2
3

1√
2k

q
(∆E)2 − (∆E0)2 (2.2.3− 1)

mit
∆E : Halbwertsbreite der ioneninduzierten Auger-Linie
∆E0 : Halbwertsbreite der elektroneninduzierten Auger-Linie
k : Boltzmann Konstannte ≈ 8.62 · 10−5 eV

K

Die Asymmetrie der Linie findet Berücksichtigung, indem nur die rechte Seite der
Linie, also die halbe Halbwertsbreite, zur Ermittlung der Halbwertsbreite benutzt wird.
Der
√
2-Term berücksichtigt die Faltung zweier Zustandsdichten für die beiden beteiligten

Valenzelektronen beim Auger-Zerfall. Die Halbwertsbreiten der ioneninduzierten und der
elektroneninduzierten Auger-Linie beinhalten die gleiche experimentelle Energieauflösung
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und so werden durch die Differenzmethode mögliche experimentelle Fehler stark reduziert.
Somit wird das Resultat im wesentlichen durch die Breite der Fermi-Dirac Verteilung
bestimmt.

2.2.4 Energieverschiebung und Ionenspurpotentiale
Ein weiterer Effekt neben der Elektronentemperatur ist die Entstehung eines elektrischen
Potentiales innerhalb der Ionenspur. Durch den hohen Energieübertrag auf die Elektro-
nen verlassen diese das Zentrum der Spur und es entsteht kurzzeitig ein positives Potential,
verursacht durch die positiven Atomrümpfe. Dieses Ionenspurpotential kann durch andere
gut bewegliche Elektronen im Festkörper (Valenzelektronen) neutralisiert werden, wenn
solche Elektronen, wie z.B. in Metallen oder metallischen Verbindungen, vorhanden sind.
Bei weniger gut leitenden Materialien, wie Halbleitern oder sogar sehr schlecht leiten-
den Isolatoren, ist die Neutralisierung durch große Bandlücken stark eingeschränkt. Die
energiereichen Elektronen verlassen das Zentrum der Ionenspur, können aber kurzzeitig
nicht wieder zurückkehren (eventuell werden sie sogar an Gitteratomen bzw. atomaren
Störstellen gebunden) und andere Elektronen sowie Löcher sind in ihrem Bereich zu stark
gebunden. In diesem Fall wird das positive Potential in der Ionenspur relativ lange
Bestand haben, sogar bis zu den Auger-Zerfallszeiten. Dann werden die den Festkörper
verlassenden Auger-Elektronen durch das Potential retardiert. Im Energiespektrum tritt
eine Verschiebung der gesamten Auger-Linienstruktur zu geringeren Energiewerten auf.
In Fig.16 wird ein Spektrum gezeigt, welches solch eine Linienverschiebung aufzuweisen
hat. Hier wurde eine Polypropylen-Folie mit 58Ni23+-Ionen bestrahlt und zusätzlich mit
einem C-K1VV-Referenzspektrum von amorphem Kohlenstoff verglichen. Die gemessene
Energieverschiebung der C-K1VV-Auger-Linie von Polypropylen zu niedrigeren Werten
beträgt ca. 50 eV zur mittleren Auger-Zerfallszeit von ca. 15 fs [Krau79]. Diese ist um
einige Größenordnungen höher als die der üblichen chemischen Verschiebungen (C im
Vergleich zu C3H6) und ist konsistent mit einer vollständigen Unterdrückung der Neutrali-
sation der Ionenspur in Polypropylen [Xiao96].
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Fig. 16: C-KVV-Auger-Linien von einer C-Folie bzw. einer PP-Folie mit einer
Energiedifferenz von ca. 50 eV



Kapitel 3
Versuchsaufbau und Neuerungen an der

Apparatur
Zunächst sollen an dieser Stelle der grundsätzliche Aufbau der Apparatur vorgestellt

und die Neuentwicklungen nachfolgend erläutert werden.

3.1 Ultrahochvakuum-Kammersystem (UHV)
Die Apparatur besteht im wesentlichen aus drei Kammern, die durch Ventile getrennt bzw.
miteinander verbunden werden können, wie es in Fig.17 dargestellt ist. Dabei befindet sich
die Hauptkammer in der Mitte zwischen der Target-Präparationskammer und der differen-
tiellen Pumpstufe, die zusätzlich mit Geräten zur Manipulation und Kontrolle des Ionen-
strahls ausgestattet ist.

3.1.1 Hauptkammer
In der Hauptkammer, in der der Ionenstrahl auf das Target trifft, ist zunächst das im Winkel
verfahrbare Elektronenspektrometer zu erwähnen. Dieses kann die Zählrate von Elektronen
mit einer bestimmten kinetischen Energie ermitteln. Die doppelte µ-Metallabschirmung
verhindert ein Durchgreifen des Erdmagnetfeldes, welches auf die Trajektorien der zu
detektierenden Elektronen wirken würde. Weiterhin ist in der Hauptkammer die Elektronen-
kanone für die Generierung von elektroneninduzierten Spektren in einem Winkel von 45◦
zu der Targetoberflächennormalen positioniert. Die Targetoberflächennormale entspricht
der Richtung des einfallenden Ionenstrahls. Zur weiteren Analyse des Targets steht eine
Röntgenquelle für XPS-Spektren (X-ray Photoelectron Spectroscopy) und eine UV-Quelle
für UPS-Spektren (UV Photoelectron Spectroscopy) zur Verfügung. Das Target, welches in
einem speziellen Targethalter (konzipiert in dieser Arbeit, siehe Anhang) integriert ist, kann
mit einem Manipulatorarm von der Hauptkammer in die Präparationskammer gefahren
werden.

3.1.2 Präparationskammer
Die wichtigste Aufgabe der Präparationskammer ist die Reinigung der Targetoberfläche
durch Sputtern (Ionenstrahlätzen) mit Argonionen. Auch ist es möglich durch Implanta-
tion von Sauerstoff definierte dünne Oxidschichten herzustellen. Die Reinigung ist wichtig,
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Fig. 17: Targetkammersystem und Ionenstrahlführung

weil sich die Meßergebnisse schon bei einer atomaren Lage von Fremdatomen auf der
Targetoberfläche zu verfälschen beginnen. Dabei ist insbesondere ein Ultrahochvakuum
(etwa 10−10 mbar) in dem Kammersystem nötig und die Präparationskammer dient auch
der Hauptkammer als zusätzliche Pumpstufe. Weiterhin befindet sich ein Massenspektrometer
(”Residual-Gas Analyser”) und eine LEED-Kanone (Low Energy Electron Diffraction) an
der Präparationskammer. Mit dem LEED kann man das Target auf einen kristallinen Zus-
tand durch Elektronenbeugung am Kristallgitter untersuchen.

3.1.3 Differentielle Pumpstufe
Die differentielle Pumpstufe reduziert den Druck der ISL-Anlage (Ionen Strahl Labor)
von etwa 10−7 mbar auf den nötigen UHV-Druck in der Hauptkammer. Im vorhandenen
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Blendensystem findet an jeder einzelnen Blenden ein Druckabfall statt, welches in der
Elektrik mit dem jeweiligen Spannungsabfall an einem Serien-Widerstandssystem zu ver-
gleichen ist. Die Formalismen der Elektrik (Kirchhoff´sche Regel und Ohm´sches Gesetz)
sind hier in gleicher Weise anwendbar. Weiterhin wird die Kammer der differentiellen
Pumpstufe für verschiedene Elemente zur Ionenstrahloptik und -analyse genutzt ( Kolli-
matoren, Stripperfolie, Faraday-Cup, Quarz für Strahlfleckgeometrie).

3.2 Elektronenspektrometer
Das Elektronenspektrometer stellt ein sehr wichtiges und empfindliches Gerät zur Messung
der kinetischen Energie der Elektronen dar. Die Empfindlichkeit soll hier nicht nur als die
Auflösung der Elektronenenergie verstanden werden, sondern damit einhergehend die Geo-
metrie und die Abmaße des Spektrometers, die den Nachweisraumwinkel und die Winkel-
auflösung bestimmen. Das Spektrometer ist als ein elektrostatisches 90◦ Plattenspektro-
meter konstruiert. Nach dem Eintritt der Elektronen gelangen sie zu einem elektrostati-
schen Deflektor und nach der 90◦-Ablenkung in einen Mikrokanalplatten-Detektor (Micro-
channel Plate). Die Elektronentrajektorien können für beliebige Spektrometergeometrien
inklusive Randfelder mit dem Simion-Programm [Simi00] berechnet und graphisch dargestellt
werden, wie in Fig.18 gezeigt ist. Die Elektronen gelangen durch den Eintritt auf der

Fig. 18: Elektronentrajektorien im 90◦ Elektronenspektrometer (Schnittdarstellung)
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rechten oberen Seite der Abbildung in das Innere des Spektrometers. Alsbald durchqueren
sie zwei Netze in der ”Nase” des Spektrometers. Das erste liegt auf Masse und das nach-
folgende kann mit einer Retardierungsspannung versehen werden. Dieser ”Deceleration-
Mode” ist zur Erhöhung der Energieauflösung für energiereiche Elektronen vorgesehen.
Die Abbremsspannung kann wahlweise konstant oder prozentual zur detektierten Elek-
tronenenergie mit einem Programm, welches die Spannungsversorgungen für die Spek-
trometerspannungen ansteuert, eingestellt werden. Im relativen ”Deceleration-Mode” kann
die kinetische Energie bis auf 1% reduziert werden, um noch auswertbare Energiespektren
zu erhalten. Dabei wird die Energieauflösung um einen Faktor von etwa 20 verbessert bei
einer noch akzeptablen Reduktion der Spektrometertransmission. Im weiteren Verlauf der
Trajektorien bemerkt man kurz nach der 90◦ Ablenkung einen Fokuspunkt. Dieser Punkt
kann durch Veränderung der Spektrometergeometrie z.B. der Eintrittsnase, Ein- und Aus-
trittsschlitze, Form des elektrostatischen Feldes usw. variiert werden. Der Fokuspunkt
wird so gelegt, daß für einen großen Bereich von relativen Abbremsungen der Elektro-
nen der Austrittsschlitz optimal passiert werden kann, und die Elektronen danach auf das
Microchannel Plate treffen. Auch sollen möglichst wenige Elektronen durch Streuung im
Spektrometer in die Detektoreinheit gelangen. Deshalb wurde im Rahmen dieser Arbeit der
Bereich der Rückwand der Ablenkplatten, der durch den primären Elektronenstrahl in Vor-
wärtsrichtung getroffen wird, durch ein Netz ersetzt, welches eine Transmission von etwa
80 % besitzt. Dabei wurde auch auf hervorgerufene Kontaktpotentiale durch verschiedene
Materialien geachtet und diese weitgehend reduziert. Durch dieses Netz und einen zweiten
Blendensatz in der Spektrometernase konnte der unerwüschte Untergrund durch elastisch
gestreute Elektronen um einen Faktor von etwa 3 reduziert werden.

3.3 Targettransferkammer
Die Targettransferkammer ist eine vollständige Neuentwicklung im Rahmen dieser
Arbeit. Fig.19 zeigt Bilder der Kammer, wie sich der Aufbau der Targettransferkammer
gestaltet. Dieses System erlaubt verbesserte Handhabungen und Präparationsmöglichkeiten
der Proben im vorhandenen UHV-Vakuumsystem als bisher in der Präparationskammer.
Zunächst besteht die Möglichkeit bis zu fünf Targets in speziellen Targethaltern in der
Kammer zu lagern. Diese können mit einem Greifarm (”wobble stick”), welcher mehrere
Bewegungsrichtungen erlaubt, auf dem Manipulatorarm angebracht werden. Der Mani-
pulatorarm kann nun für die Messung von der Präparationskammer in die Hauptkammer
gefahren werden (siehe Fig.17). Fig.20 zeigt die Verbindung der Targettransferkammer
zur Präparationskammer. Der größte Vorteil der Targettransferkammer ist die Kombina-
tion mit den beweglichen Targethaltern, da man früher die Präparationskammer belüften
und infolgedessen das UHV-Vakuum brechen mußte, um das Target zu wechseln. War man
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Fig. 19: Kammer zum Targettransfer und zur Aufbewahrung von mehreren Targets

gezwungen einen Targetwechsel während einer Ionenstrahlzeit zu vollziehen, mußte man
einen erheblichen Zeitverlust in Kauf nehmen, denn ein brauchbares UHV-Vakuum war erst
nach einigen Stunden wieder vorhanden. Mit diesem neuen System kann die Planung der
Strahlzeiten besser gestaltet werden, da man nun mehrere Targets innerhalb einer Strahlzeit
untersuchen kann, wie z.B. zur Messung der Winkelabhängigkeit der Emission von Auger-
Elektronen, die in einer kristallinen Struktur erzeugt werden. Um reine kristalline Target-
oberflächen zu erzeugen, werden die Kristalle (z.B. Si(111), Si(100), Al(100), Ge(100))
zunächst in der Präparationskammer mit Argonionen gereinigt (Ionenstrahlätzen bzw. -
sputtern). Durch das Sputtern wird aber die kristalline Oberflächenstruktur zerstört und
kann nur durch einen Heizvorgang wieder hergestellt werden. Nach dem Sputtervorgang
werden die Targets auf einem Heizblock (siehe ”target heater” in Fig.19 und Fig.20) in der
Targettransferkammer befestigt und können auf eine Temperatur gebracht werden, bei der
eine Diffusion der Targetatome und damit Rekristallisierung einsetzt.

Um eine noch unabhängigere Möglichkeit zur Targetbestückung des Manipulatorarmes
zu erreichen, ist zusätzlich ein Schleusensystem für die Targettransferkammer entwickelt
worden [Hann99]. So können mehrere Proben ausgetauscht, einer Hitzebehandlung unter-
worfen oder auch neue Proben in das System eingebracht werden, ohne das UHV-Vakuum
zu brechen. Ein weiterer Schritt besteht in einer Erweiterung einer Sputter- und Aufdampf-
anlage, um Kompatibilität mit dem Schleusensystem herzustellen. Damit wird die Unter-
suchung dünner Oberflächenschichtsysteme und reaktiver Oberflächen erstmals möglich.
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Fig. 20: Präparationskammer und Targettransferkammer



Kapitel 4
Meßdaten aus verschiedenen Strahlzeiten und

Diskussion
Die Strahlzeiten zu den nachfolgenden Messungen fanden in folgender chronologischer

Reihenfolge statt :

Strahlzeit Datum Ionensorte Energie Target-Material

1. (5 Schichten) 15.Juni 2001 Ar16+ 200 MeV Be
2. (5 Schichten) 16.Jan.2002 Au41+ 351 MeV Be
4. (6 Schichten) 15.März 2002 Au41+ 351 MeV Be
5. (5 Schichten) 25.Okt.2002 Au48+ 592 MeV Be
6. (7 Schichten) 14.Dez.2002 Au48+ 592 MeV Ni78B14Si8

Co66Si16B12Fe4Mo2
Al87La7Ni5Zr1

Zr46.8Be27.5Ni10Ti8.2Cu7.5
7. (3 Schichten) 16.Feb.2003 Au41+ 351 MeV Al (100) Einkristall
8. (4 Schichten) 15.März 2003 Au48+ 592 MeV Ni78B14Si8

Al87La7Ni5Zr1
Al (100) Einkristall

9. (7 Schichten) 13.Mai 2003 Au48+ 592 MeV Al (100) Einkristall
Al87La7Ni5Zr1

10. (5 Schichten) 15.Nov.2003 Kr28+ 400 MeV Al (100) Einkristall

4.1 Energiespektren von emittierten Elektronen bei
Ionenbeschuß

In Fig.21 wird ein Elektronenenergiespektrum aus der 5. Strahlzeit gezeigt, an dem die
Struktur und die Prozedur der Untergrundsubtraktion dargestellt werden soll. Bei einer
Energie von etwa 100 eV bzw. 130 eV sind die K1VV- und die K2VV-Auger-Linien von
Be sichtbar. Bei ca. 80 eV ist eine leichte Plasmonenenergieverlust-Linie zu erkennen.
Ein Plasmon ist eine kollektive Anregung von vielen Elektronen, die aber als ein einzelnes
Quasiteilchen beschrieben werden kann. Die Energie des Be-Plasmons beträgt etwa 20
eV und somit wird die Plasmonenenergieverlust-Linie von den K1VV-Auger-Elektronen
gebildet, die auf dem Weg zur Oberfläche des Festkörpers ein Plasmon erzeugt haben.
Der wesentliche Untergrund im niederenergetischen Energiebereich wird indirekt und bei
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Fig. 21: Energie-Spektrum emittierter Elektronen mit Untergrund

hohen Energien direkt durch hochenergetische δ-Elektronen hervorgerufen. Dieses sind
Elektronen, die durch das Ion direkt einen hohen Energieübertrag erhalten. Sie können
einen erheblichen Teil ihrer hohen Energie an viele Elektronen in Form einer Stoßkaskade
abgeben und es entsteht die dominante Kaskadenlinie unterhalb von 10 eV. Ebenfalls kann
auch das Auger-Elektron eine Stoßkaskade erzeugen. Beide Stoßkaskaden besitzen die
gleiche Energieverteilung, also auch die gleiche Form im Spektrum, denn welches primäre
schnelle Teilchen die Kaskade ausgelöst hat ist unerheblich. Somit kann der Verlauf der
Untergrundfunktion im niederenergetischen Bereich an das Gesamtspektrum angepasst
werden. Diese Funktion muß dann nach der Multiplikation mit einem Faktor < 1 mit dem
fast linearen hochenergetischem Bereich des Spektrums übereinstimmen. Im dargestellten
Fall ist die Untergrundfunktion im niederenergetischen Bereich (0-70 eV) und im hoch-
energetischen Bereich (160-200 eV) in ihrer Form wohl definiert. Im Energiebereich der
Auger-Linien (70-160 eV) findet eine Interpolation der Untergrundfunktion statt. Nach
dem Abzug des Untergrundes erhält man ein Spektrum, welches mit ”total” bezeichnet
wird und in Fig.22 dargestellt ist. Da zunächst die Summe aus der K1VV- und K2VV-
Auger-Linie vorliegt, müssen diese Linien voneinander getrennt werden. Durch die An-
nahme, daß die Form der Spektren und der Energieverlust beim Transport der verschie-
denen Auger-Elektronen ähnlich sind, kann durch eine Skalierung der K1VV-Auger-Linie
an die K2VV-Auger-Linie eine Anpassung (multiplikative Skalierung der Intensitäts- und
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Fig. 22: Energie-Spektrum der Auger-Elektronen nach Untergrundsubtraktion

der Energieachse) stattfinden. Die angepasste Linie wird dann vom totalen Spektrum sub-
trahiert und man erhält somit eine verbesserte Abschätzung für die einzelne K1VV-Auger-
Linie. Diese Anpassung wird iterativ durchgeführt, wobei die zweite Iteration schon meist
eine stabile Linienform liefert. Wird nun diese einzelne K1VV-Auger-Linie wiederum vom
totalen Spektrum subtrahiert, erhält man die einzelne K2VV-Auger-Linie. Wenn mehrere
Auger-Linien wie z.B. bei Aluminium (L1VV bis L4VV) vorliegen, muß die Prozedur
sukzessive fortgesetzt werden, bis die vollständige Trennung der Auger-Linien erfolgt ist.
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4.1.1 Be-Target
Die folgenden untergrundsubtrahierten Spektren der Auger-Linien von Be, die mit 600
MeV Gold-Ionen und mit 2.7 keV Elektronen als Projektile erzeugt wurden, sind zum
Vergleich in Fig.23 dargestellt. Für einen Temperaturvergleich ist die rechte Flanke der

Fig. 23: Untergrundsubtrahiertes und in Einzellinien zerlegtes Be-Auger-Spektrum für
primäre Elektronen und Ionen

Auger-Linie maßgeblich. Beim elektroneninduzierten Spektrum (Kurve ist als grüne Linie
dargestellt) ist auf der niederenergetischen Flanke der Auger-Linie eine ausgeprägte Plasmonen-
Energieverlustschulter sichtbar. Für das ioneninduzierte Spektrum (Kurven sind ausge-
füllt dargestellt) erhält man nach der Bestimmung der Halbwertsbreiten mit der Beziehung
(2.2.3-1) einen Temperaturwert des elektronischen Systems (nach 14 fs Zerfallszeit [Krau79])
von

Te ≈ 7 · 104 ± 10% K

für die K1VV-Auger-Linie. Der angegebene Fehler wird im wesentlichen durch eine
unsichere Untergrundfunktion (siehe Fig.21) bestimmt. Unter der Annahme einer ladungs-
unabhängigen elektronischen Zustandsdichte ergibt sich dann für die K2VV-Auger-Linie
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ein Temperaturwert des elektronischen Systems (nach 14/2 fs = 7 fs Zerfallszeit [Krau79]
da zwei Löcher vorhanden) von

Te ≈ 1 · 105 ± 10% K .

Diese Annahme scheint gut gerechtfertigt zu sein, wie im nachfolgenden Fall für den
Al(100)-Einkristall durch Analyse des elektroneninduzierten Spektrums gezeigt wird.

Durch die Bestimmung der Temperaturwerte des K1VV- und K2VV-Überganges wurde
ein Temperaturabfall zwischen 7 fs und 14 fs um ca. 3 · 104 K ±14% (, 30 %) gemessen.

4.1.2 Al(100) Einkristall-Target
Nun folgt ein untergrundsubtrahiertes Spektrum eines Al(100) Einkristalls aus der 9. Strahlzeit.
Wieder ist zum Vergleich ein ioneninduziertes Spektrum mit 600 MeV Goldionen und ein
elektroneninduziertes Spektrum mit 2.7 keV Elektronen in Fig.24 dargestellt.
Die Temperatur des elektronischen Systems kann hier für einen Mittelwert von 15 fs [Citr77]

Fig. 24: Untergrundsubtrahiertes und in Einzellinien zerlegtes Al-Auger-Spektrum für
primäre Elektronen und Ionen

nach dem Ionendurchgang bestimmt werden. Aus dem Vergleich der L1VV-Auger-Linien
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für Elektronen (Kurve ist als Linie dargestellt) und Ionen (Kurven sind ausgefüllt dargestellt)
kann die Temperatur nach (2.2.3-1) berechnet werden und beträgt

Te & 1.4 · 104 ± 10% K .

Das elektroneninduzierte Spektrum zeigt für Al eine L2VV-Auger-Linie. Eine Dop-
pelionisation der L-Schale kann nur mit extrem geringer Wahrscheinlichkeit in einem Stoß
durch ein Elektron geschehen. Deshalb handelt es sich hier um einen shake-off-Prozeß,
welcher durch die einfache Ionisation eines Elektrons hervorgerufen wird. Durch eine sehr
schnelle Ionisation der L-Schale, die für Stöße mit hohem Energieübertrag vorliegt, tritt
eine plötzliche Potentialänderung innerhalb des Atomes auf. Durch das fehlende Elektron
wirkt nun auf die anderen Elektronen ein verstärktes positives Potential, das eine stärkere
Bindung derer zur Folge hat. Das Übergangsmatrixelement, welches von dem Anfangszu-
stand in den Endzustand führt, enthält jedoch Anteile von Elektronenwellenfunktionen, die
in das Kontinuum führen. Somit kann mit einer geringen Wahrscheinlichkeit zusätzlich ein
zweites Elektron in das Kontinuum gelangen. Die zerlegte elektroneninduzierte (shake-off-
Prozeß) L2VV-Auger-Linie (Kurve ist als Linie dargestellt) kann nun zur Bestimmung der
Elektronentemperatur wie im Fall der L1VV-Auger-Linie benutzt werden. Aus der L2VV-
Auger-Linie ergibt sich 8 fs [Citr77] nach dem Ionendurchgang ein Temperaturwert des
elektronischen Systems von

Te ≈ 2.5 · 104 ± 10% K .

In Fig.24 sind die Intensitäten der Elektronenspektren an die Intensitäten der Ionen-
spektren multiplikativ angepaßt. Das Intensitätsverhältnis der L1VV-Auger-Linie zur L2VV-
Auger-Linie beträgt etwa 30:1. Beim Vergleich beider Auger-Linien bezüglich der Linien-
formen konnte kein signifikanter Unterschied festgestellt werden. Somit kann durch eine
Energieverschiebung um einen konstanten Wert auch eine Temperaturbestimmumg für die
L3VV-Auger-Linie vorgenommen werden, obwohl hier keine Referenz durch eine elektro-
neninduzierte Auger-Linie vorliegt. Für die L3VV-Auger-Linie ergibt sich 5 fs [Citr77]
nach dem Ionendurchgang ein Temperaturwert des elektronischen Systems von

Te ≈ 5 · 104 ± 10% K .

Die Al-Temperatur nach etwa 15 fs ist im Vergleich zur Be-Temperatur (siehe Ab-
schnitt 4.1.1) verhältnismäßig gering. Zum einen scheint sich das Elektronensystem schneller
abzukühlen. Zum anderen erfährt die Temperaturverbreiterung der L1VV-Auger-Linie eine
Reduktion durch die energiereichen δ-Elektronen, die eine nicht vernachlässigbare Rück-
streuung an den Al-Targetatomen (Z=13) erfahren. Dabei können sie ebenfalls die L-Schale
ionisieren. Die Ionisation der Al-Atome geschieht durch diese Elektronenstoßkaskaden
aber in einem ”kalten” Gebiet und nicht im Zentrum der ”heißen” Ionenspur. Die L1VV-
Auger-Linie ist somit die Summe von Auger-Elektronen aus unterschiedlichen Gebieten.
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Daher konnte in diesem Fall nur eine untere Schranke der Temperatur angegeben
werden. Da die δ-Elektronen nahezu keine Doppel- bzw. Dreifachionisation der L-Schale
bewirken können, sind die Auger-Elektronen des L2VV- bzw. L3VV-Überganges
ausschließlich durch Ionen erzeugt worden. Hier wurde durch die Bestimmung der Tem-
peraturwerte des L2VV- und L3VV-Überganges ein Temperaturabfall zwischen 5 fs und 8
fs von ca. 2.5 · 104 K ± 14% (, 50 %) gemessen.

Desweiteren kann man eine sehr schwache Energieverschiebung der ioneninduzierten
L1VV-Auger-Linie zu kleineren Energien gegenüber der elektroneninduzierten L1VV-Auger-
Linie erkennen, die ca. 0.4 eV beträgt. Es existiert somit ein geringes Ionenspurpotential
während des Auger-Zerfalles.

4.1.3 Metallische Gläser

Das metallische Glas

Die metallischen Gläser sind auch unter dem Begriff der metallischen Legierung
bekannt. Sie setzen sich aus mehreren Komponenten zusammen und die kristalline Struk-
tur der einzelnen Komponenten wird durch die Anwesenheit der anderen bzw. durch das
Herstellungsverfahren unterdrückt. Es liegt eine amorphe atomare Struktur vor. Bei Errei-
chen einer verhältnismäßig niedrigen Diffusionstemperatur findet eine Entmischung der
jeweiligen Komponenten statt, und die einzelnen Körner gleichen Materials bilden dann
eine kristalline Struktur. Somit muß bei der Herstellung von metallischen Gläsern die
polykristalline Phase übersprungen werden. Dieses kann nur durch eine sehr hohe Ab-
schreckrate der Schmelze gelingen, die typischerweise bei einem Wert von 106 K/s liegt.
Durch die Spektroskopie von einzelnen Auger-Linien eines bestimmten Bestandteiles des
Glases und die Bestimmung der Elektronentemperatur bzw. eines Ionenspurpotentials in
einer amorphen Umgebung ist nun der Vergleich zum reinen Metall in einer kristallinen
Umgebung möglich.

Energiespektren von einigen metallischen Gläsern

Fig.25 zeigt elektroneninduzierte Spektren eines großen Energiebereiches von 5 metal-
lischen Gläsern, die aufgrund der vielen Komponenten eine Vielzahl an Auger-Linien
aufweisen. Jeder Auger-Übergang ist an der jeweiligen Energie mit der Art des Über-
ganges und dem jeweiligen Element gekennzeichnet. Der Index am jeweiligen Element
gibt die prozentuale Häufigkeit in der Legierung an. Nun wählt man Auger-Linien die
einen VV-Übergang beinhalten, damit eine Temperaturverbreiterung durch Ionen meßbar
wird. Desweiteren wählt man Elemente, die schon als reine Elemente gemessen worden
sind (Al, Si, Be), um Rückschlüsse auf den Einfluß der Kristallstruktur für die Elektronen-
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Fig. 25: Elektroneninduzierte Energiespektren von metallischen Gläsern

temperatur machen zu können. Weiterhin kann man Auger-Linien wählen, die in einem
günstigen Energiebereich liegen und eine ausgeprägte Linienform besitzen.

Al87La7Ni5Zr1 Glas-Proben

Bei diesem Target, welches zu 87% aus Aluminium besteht, wird der Vergleich
der Elektronentemperatur und des Ionenspurpotentials mit Hilfe der L1VV-Auger-Linie
zwischen einem amorphen und einem kristallinen Kristallgitter angestrebt. In Fig.26 ist
das Spektrum beider Al-Targets unter Ionenbeschuß aus der 9. Strahlzeit (600 MeV Au-
Ionen) dargestellt. Eine Energieverschiebung zwischen den Al-Targets liegt nicht vor, so
daß beim Al-Glas ebenfalls ein geringes Ionenspurpotential von ca. 0.4 eV zur Auger-
Zerfallszeit besteht. In Fig.27 ist zum Vergleich ein ioneninduziertes Spektrum mit 600
MeV Au48+-Ionen und ein elektroneninduziertes Spektrum mit 2.7 keV Elektronen für
Al87La7Ni5Zr1 dargestellt. Die Bestimmung der Elektronentemperaturen zum Zeitpunkt
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Fig. 26: Ioneninduziertes Energiespektrum von Al(100) und Al-Glas

des Auger-Zerfalls mit (2.2.3-1) ergibt die Werte von

Te & 1.4 · 104 ± 10% K für den Al(100) Einkristall (siehe Abschnitt 4.1.2) und

Te & 1.7 · 104 ± 10% K für Al87La7Ni5Zr1 .

Die höhere Temperatur (unter Berücksichtigung des angegebenen Fehlerbereiches)
in Al87La7Ni5Zr1 kann durch die weniger gute Beweglichkeit der Elektronen im amorphen
Glas erklärt werden. Durch die langsamere Abkühlung liegt zur selben Auger-Zerfallszeit
im Al-Glas eine höhere Temperatur als im Al-Kristall vor. Desweiteren wird hier angenom-
men, daß die maximale Elektronentemperatur in beiden Al-Targets den gleichen Wert er-
reicht und somit der Temperaturunterschied ein Effekt der unterschiedlichen Kristallstruk-
tur ist.

Ni78B14Si8 Glas-Proben

Bei diesem Ni-Glas wird für die Temperaturbestimmung der Elektronen die MVV-
Auger-Linie des Nickels bei ca. 60 eV gewählt, da diese die beste Statistik aufweist und
keine übermäßigen Überschneidungen mit benachbarten Linien vorliegen. Durch die An-
wesenheit von Bor und Silizium im Ni-Glas erscheinen weitere Linien bei ca. 90 eV, 105
eV und 180 eV wie in Fig.28 gezeigt ist. Bei der Normierung der Auger-Linien-Intensitäten
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Fig. 27: Untergrundsubtrahierte und zerlegte L1VV-Auger-Linie des Al-Glases für
primäre Elektronen und Ionen

der Komponenten Ni, Si und B ergeben sich große Unterschiede zwischen dem elektronen-
induzierten und dem ioneninduzierten Spektrum. Die Intensität der Nickel-Auger-Linie ist
beim ioneninduzierten Spektrum deutlich reduziert. Die Normierung ist in der Abbildung
so gewählt, daß eine Temperaturbestimmung durch den Vergleich der beiden Nickel-Auger-
Linien sinnvoll erscheint. Es ergibt sich ein Temperaturwert der Elektronen von

Te & 4.5 · 104 ± 20% K .

Die Reduktion der Temperaturverbreiterung der Auger-Linie durch die energiereichen
rückgestreuten δ-Elektronen wie im Fall des Aluminiums (Z=13) ist bei Nickel (Z=28)
deutlich größer. Der Rutherford´sche Wirkungsquerschnitte ist für eine elastische Streu-
ung proportional zum Quadrat der Kernladungszahl (Z2) [Maye92], und somit ist die Rela-
tion ”größer als” bei der Temperaturangabe noch höher zu bewerten als beim Aluminium.
Weiterhin ist die Temperaturangabe mit einem höheren Fehler behaftet, da zum einen die
Statistik erheblich schlechter ist als bei den Aluminiummessungen und zum anderen der
Untergrund durch die höhere Anzahl der Auger-Linien schwieriger einzugrenzen ist.

Durch die geringe Zerfallszeit der Nickel-MVV-Auger-Linie von 0.4 fs [Fugg80] ist
die Temperaturangabe als eine mittlere Energie zu verstehen. Die Temperatur repräsen-
tiert hier kein lokales thermodynamisches Gleichgewicht, da in dieser kurzen Zeit kaum



56 4 Meßdaten aus verschiedenen Strahlzeiten und Diskussion

Fig. 28: Elektronen- und ioneninduziertes Energiespektrum von Ni-Glas

Elektron-Elektron-Stöße stattfinden können. Mit der hier angewendeten Methode der
Temperaturauswertung steht der ermittelte Wert im Vergleich zu den Temperaturwerten
der anderen Metalle jedoch in keinem Widerspruch.

Co66Si16B12Fe4Mo2 Glas-Proben

Bei diesem Co-Glas wird für die Temperaturbestimmung der Elektronen die LVV-
Auger-Linie des Siliziums bei ca. 100 eV gewählt, da diese eine gute Statistik besitzt und
die M1VV-Co-Auger-Linie durch die Hypersatellitenlinien des MVV-Überganges zu sehr
verbreitert ist, wie in Fig.29 gezeigt. Wie beim Ni-Glas ergeben sich erhebliche Unter-
schiede der Auger-Spektren bezüglich der ioneninduzierten und der elektroneninduzierten
Auger-Linien. Es ergibt sich ein Temperaturwert des elektronischen Systems bei der Zer-
fallszeit von 15 fs [Citr77] von

Te & 5.4 · 104 ± 20% K .

Die Reduktion der Temperaturverbreiterung der Auger-Linie durch die energiereichen
rückgestreuten δ-Elektronen ist der des Nickel-Glases ähnlich.

Bei der Temperaturbestimmung an reinem amorphen und auch kristallinen Silizium
wurde mit derselben Auswertungsmethode ein Temperaturwert von



4.1 Energiespektren von emittierten Elektronen bei Ionenbeschuß 57

Fig. 29: Elektronen- und ioneninduziertes Energiespektrum von Co-Glas

Te & 4.9 · 104 ± 10% K

unter der Bestrahlung von 600 MeV Au48+-Ionen gemessen [Schi04]. Diese Tem-
peraturdifferenz (unter der Berücksichtigung der relativen Fehler) bezüglich der Si-Auger-
Linie des Co-Glases deutet auf einen Einfluß der atomaren Umgebung auf die resultierende
Elektronentemperatur hin. Im Co-Glas scheint eine weniger gute Elektronenbeweglichkeit
als im reinen Silizium vorzuliegen, so daß nach der gleichen Zerfallszeit höhere Elektro-
nentemperaturen gemessen werden.

4.1.4 Elektronentemperaturvergleich für Be bei Anregung durch
verschiedene Projektile

Für Beryllium liegen mehrere Werte der Elektronentemperatur vor, die unterschiedlichen
Projektilionen, Geschwindigkeiten bzw. Projektilladungszuständen entsprechen. Somit
kann die Abhängigkeit der Temperatur in Bezug auf die eingetragene Energie des jewei-
ligen Ions hier diskutiert werden. Die verwendeten Projektile sind 200 MeV Ar16+-, 350
MeV Au41+- und 600 MeV Au48+-Ionen. Für diese drei Projektile liegen die Tempera-
turen für die K1VV- und die K2VV-Auger-Linie mit einem Fehler von ±10% vor. Für die
nachfolgende Diskussion ist es sinnvoll, sie über dem Energieverlust aufzutragen, wie es in
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Fig.30 dargestellt ist. Zunächst ist festzustellen, daß alle Temperaturen beim K2VV-Auger-

Fig. 30: Elektronentemperatur in Abhängigkeit vom spezifischen Energieverlust für Be

Übergang (7 fs) deutlich höher liegen als beim K1VV-Auger-Übergang (14 fs), da sich das
System nach etwa 7 fs wahrscheinlich noch im Bereich des Temperaturmaximums befindet.
Danach beginnt die Phase des Abkühlens und nach etwa 14 fs ist in allen drei Fällen die
Temperatur um mehrere 104 K gefallen. Dabei sind die relativen Abkühlraten im selben
Material aber nicht konstant. Sie können zum einen durch die unterschiedliche Anregung
für verschiedene Projektilionen (projektilabhängige Ortsverteilung der Elektronentempe-
ratur) und zum anderen durch eine temperaturabhängige Wärmeleitfähigkeit variieren. Bei
der Anregung sind im wesentlichen die Projektilgeschwindigkeit, dieses ist gleichbedeu-
tend mit der Wechselwirkungszeit, und der Ladungszustand des Ions die entscheidenden
Parameter. Bei einer kleineren Geschwindigkeit des Ions kann dieses stärker durch die
Targetelektronen abgeschirmt werden und gibt dadurch seine Energie in einem enger be-
grenzten Zylinderradius um die Projektiltrajektorie ab (solch ein Geschwindigkeitseffekt
wurde bereits für einige Meßgrößen bei der Ion-Festkörper-Wechselwirkung beobachtet).
Somit kann eine höhere Temperatur sogar bei gleichen Energieüberträgen vorliegen, wie es
der Vergleich der K2VV-Auger-Linie für 350 MeV Au-Ionen und für 600 MeV Au-Ionen
in Fig.30 suggeriert. Die Temperaturdifferenz beträgt 2·104 ± 14% K, obwohl der Energie-
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verlust sich nur um 0.1% unterscheidet. Das der Fehler der beiden Elektronentemperaturen
für Be in entgegengesetzter Richtung verlauft ist ausgeschlossen, da für die Untergrund-
subtraktion eine nahezu gleiche Untergrundfunktion verwendet wurde. Bei sehr großen
Unterschieden des Energieverlustes, wie es hier für die Ar-Ionen und Au-Ionen der Fall ist,
ergibt sich für die kleineren Energieverluste erwartungsgemäß eine kleinere Elektronen-
temperatur.

4.1.5 Elektronentemperaturvergleich für mehrere Materialien bei
Anregung durch 600 MeV 197Au48+-Ionen

Eine Betrachtung einer Materialabhängigkeit von ioneninduzierten Elektronentemperaturen
kann an dieser Stelle geschehen, da für die Bestrahlung mit 600 MeV-Au-Ionen schon
Daten existierten und mit dieser Arbeit durch weitere Messungen der Datensatz erweitert
werden konnte. Die Materialien der zur Verfügung stehenden Daten sind Silizium [Schi04],
Beryllium, Aluminium(100)-Einkristall, Aluminium-Glas, Kobalt-Glas und Kohlenstoff
(1.9 GeV 238U68+) [Schi00]. Durch die unterschiedlichen Auger-Zerfallszeiten der be-
trachteten Übergänge sind die Elektronentemperaturen somit in unterschiedlichen Zeit-
fenstern ermittelt worden, so daß dieses beim Vergleich der Temperaturen berücksichtigt
werden muß. Es folgt eine Tabelle, in der alle wesentlichen Parameter aufgelistet sind.

Target Übergang τAuger Energie / Ion Te [104K]

Be Be-K1VV 14 fs 592 MeV 197Ar48+ 7.3 ± 10%
Be Be-K2VV 7 fs 592 MeV 197Ar48+ 9.6 ± 10%

Al87La7Ni5Zr1 Al-L1VV 15 fs 592 MeV 197Ar48+ ≥ 1.7 ± 10%
Al(100) Al-L1VV 15 fs 592 MeV 197Ar48+ ≥ 1.4 ± 10%
Al(100) Al-L2VV 8 fs 592 MeV 197Ar48+ 2.5 ± 10%
Al(100) Al-L3VV 5 fs 592 MeV 197Ar48+ 5.0 ± 10% *

Co66Si16B12Fe4Mo2 Si-L1VV 15 fs 592 MeV 197Ar48+ ≥ 5.4 ± 20%
Si Si-L1VV 15 fs 592 MeV 197Ar48+ ≥ 4.9 ± 10%
Si Si-L2VV 8 fs 592 MeV 197Ar48+ 6.9 ± 10%
Si Si-L3VV 5 fs 592 MeV 197Ar48+ 8.2 ± 10% *

Ni78B14Si8 Ni-M1VV 0.4 fs 592 MeV 197Ar48+ ≥ 4.5± 20% *
C C-K1VV 11 fs 1.9 GeV 238U68+ 7.0 ± 10%
C C-K2VV 6 fs 1.9 GeV 238U68+ 8.5 ± 10%

Für die mit einem Stern (*) markierten Temperaturen wird durch die kurze Zer-
fallszeit bedingt angenommen, daß noch kein thermodynamisches Gleichgewicht erreicht
worden ist. Bei allen Materialien herrscht bei den kürzeren Zerfallszeiten der mehrfach
ionisierten Zustände eine höhere Temperatur als bei den längeren Zerfallszeiten der ein-
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fach ionisierten Zustände. Im Fall des Al(100)-Einkristalls liegt durch die drei gege-
benen Temperaturwerte bei verschiedenen Zeiten eine kontinuierliche Temperaturabnahme
vor. Bei Kohlenstoff und Beryllium kann durch die zwei gegebenen Temperaturwerte
zumindest eine Abnahme der Temperatur festgestellt, aber über die Kontinuität der Ab-
nahme keine Aussage gemacht werden. Alle Materialien mit Ausnahme von Aluminium
haben ähnlich hohe Temperaturwerte. Dieses liegt vermutlich an der ähnlichen Band-
struktur dieser Materialien. Die Zustandsdichten der Valenzelektronen bei Beryllium und
Kohlenstoff haben bei der Fermi-Energie ein Minimum mit einer Energiebreite von etwa 3
eV. Silizium besitzt bei der Fermi-Energie eine Bandlücke von etwa 1 eV. Durch diese Ein-
schränkung des Besetzungszustandes werden die Elektronenbeweglichkeit und die Wärme-
kapazität reduziert. Somit können höhere Temperaturen des elektronischen Systems er-
reicht werden und es erfolgt eine langsamere Abkühlung. Durch die Temperaturwerte
für Aluminium wird diese Vermutung bestätigt, da die Zustandsdichte des Valenzban-
des der eines freien Elektronengases sehr nahe kommt. Der L3VV-Auger-Übergang be-
sitzt die kürzeste Lebensdauer der hier betrachteten Auger-Zerfälle und dennoch ist die
Temperatur an der unteren Grenze der Elektronentemperaturen für Si, C und Be. Eine
kleine Temperaturdifferenz hat sich für den L1VV-Übergang in Si zum Si-L1VV-Übergang
des Co-Glases ergeben. Dies zeigt, daß die Fremdatome des Co-Glases die Elektronen-
beweglichkeit durch veränderte atomare Strukturen etwas verringern. Dieser Sachverhalt
stellt sich auch im Vergleich des Al-Glases zum Al(100)-Einkristall dar.
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4.2 Winkelverteilungen der Auger-Elektronenintensität
Um weitere Informationen zur Entstehung der Ionenspuren zu erhalten, wurde die
Winkelverteilung der emittierten Auger-Elektronen untersucht, indem der Beobachtungs-
winkel variiert wurde. Für eine ”ungestörte” Emission aus einem homogenen amorphen
Targetmaterial (kein hochangeregtes Elektronen- bzw. Atomsystem) erwartet man nahezu
eine reine Cosinus-Funktion für die Winkelverteilung der emittierten Auger-Elektronen wie
[Wern01] zeigt.

4.2.1 Verhältnisse der integrierten Auger-Intensitäten (Be und Al)
Um eine Aussage über einen Einfluß der elektronischen bzw. atomaren Dynamik auf die
winkelabhängige Emission von Auger-Elektronen treffen zu können, kann man das Ver-
hältnis der Integrale der Auger-Linien für unterschiedliche Ionisationsgrade der jeweiligen
Schale bei verschiedenen Winkeln betrachten. Durch die Bildung des Intensitätsverhält-
nisses heben sich zum einen die Abhängigkeit vom Elektronentransport (Cosinus-Verteilung)
und zum anderen Fehler durch eine Fluktuation in der Stromnormierung und andere mögliche
Meßfehler auf. Fig.31 zeigt das Verhältnis der K2VV-Auger-Linie zur K1VV-Auger-Linie
von Be für einen Winkelbereich von 115◦ bis 160◦ (Winkelangaben siehe Fig.17). Der
Ionenstrahl traf senkrecht zur Be-Oberfläche auf. Das Verhältnis fällt mit größeren Winkeln

Fig. 31: Verhältnisse von integrierten Auger-Intensitäten für Be
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und somit ist eine Abweichung von der Cosinus-Verteilung für die emittierten Elektronen
gegeben. Eine Abweichung von der Cosinus-Funktion für aus einem Festkörper emittierte
Elektronen, die von der Energie der Elektronen und dem Emissionswinkel abhängig ist,
wurde schon in früheren Arbeiten [Wern01] gefunden. Dieser Effekt kann durch Anre-
gungen von Oberflächenplasmonen erklärt werden. Für den von uns betrachteten Energie-
bereich der Be-Auger-Linien liegt diese Abweichung bei ca. 6 % [Wern01]. Das Verhältnis
der K2VV-Auger-Linie zur K1VV-Auger-Linie liefert aber eine Abweichung von ca. 20%
(siehe Fig.31). Somit wird die Intensität der K2VV-Auger-Linie von Be zusätzlich mit
steigendem Winkel unterdrückt, welches durch die Geometrie der Ionenspur erklärt werden
kann. K2VV-Auger-Elektronen stammen ausschließlich aus dem Zentrum der Ionenspur,
denn nur dort kann die K-Schale von Be zweifach ionisiert werden. Mit zunehmendem
Winkel müssen die Auger-Elektronen einen größeren Weg entlang der Ionenspur zurück-
legen, also einen Weg in einem hoch angeregten Elektronengas. Dadurch kann sich die
mittlere freie Weglänge der Elektronen reduzieren und es verringert sich die Intensität der
Emission. In Fig.32 ist das Verhältnis der L2VV-Auger-Linie zur L1VV-Auger-Linie und
der L3VV-Auger-Linie zur L1VV-Auger-Linie von Al (100) für einen Winkelbereich von
115◦ bis 155◦ dargestellt. Auch hier zeigt sich eine fallende Tendenz zu größeren Winkeln

Fig. 32: Verhältnisse von integrierten Auger-Intensitäten für Al (100)

hin. Die Abweichungen durch die Anregung von Oberflächenplasmonen liegen für den von
uns betrachteten Energiebereich der Al-Auger-Linien bei ca. 10 % bzw. 15% [Wern01].
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Das Verhältnis der L2VV- bzw. L3VV-Auger-Linie zur L1VV-Auger-Linie liefert eine
Abweichung von ca. 25% bzw. 55% (siehe Fig.32). Die stärkere Unterdrückung der
L3VV- gegenüber den L2VV-Auger-Elektronen, die durch die größere negative Steigung
des linearen Fits zum Ausdruck kommt, ist mit der kürzeren Zerfallszeit des L3VV-Auger-
Überganges zu erklären. Beim L3VV-Auger-Zerfall besitzt das Elektronensystem eine
höhere Temperatur als beim L2VV-Auger-Zerfall und es resultiert möglicherweise eine
kleinere mittlere freie Weglänge der emittierten Elektronen entlang der Ionenspur. Das
Gebiet der dreifachen Ionisation ist außerdem etwas stärker auf das Zentrum der Ionenspur
beschränkt als das Gebiet der zweifachen Ionisation.

4.2.2 Strukturen der Winkelverteilung beim Al (100) Einkristall
Werden Elektronen von einem kristallinen Target emittiert, ergibt sich durch die perio-
dische Anordnung der Atome eine strukturierte Winkelverteilung [Cham86]. Bei einer
Intensitätsmessung tritt entlang der Atome eine verstärkte Emission der Elektronen auf, da
die Atome eine fokussierende Wirkung besitzen. Bei ähnlicher Größenordnung der Gitter-
konstanten und der de Broglie-Wellenlänge des Elektrons, werden ebenfalls Interferenzen
die Intensität der entsprechenden Emissionswinkel bestimmen [Kitt68]. In Fig.33 ist die
winkelabhängige Intensität von KLL-Auger-Elektronen (≈ 1.5 keV) aufgetragen. Die

Fig. 33: Winkelverteilung der KLL-Auger-Elektronen durch Diffraktion in einem Al
(100)-Einkristall
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Auger-Elektronen wurden dabei einmal mit 5 keV Elektronen und einmal mit 400 MeV
Kr-Ionen durch Beschuß eines Al(100)-Einkristalls erzeugt. Die Einfallswinkel der Pro-
jektile waren identisch und betrugen jeweils -45◦ relativ zur Oberflächennormalen. Der
Emissionswinkel lag dabei in der gleichen Streuebene wie für die einfallenden Strahlen.
Bei der Fixierung der kristallinen Probe am Manipulatorarm wurde die Kristallhauptebene
mit einer Genauigkeit von±2◦ in diese Streuebene gelegt. Mit einer nachfolgenden LEED-
Analyse wurde dieses verifiziert. Die Winkelverteilung der Diffraktion für elektronen-
induzierte Auger-Elektronen ergeben dabei ähnliche Resultate wie sie in mehreren Arbeiten
schon beobachtet wurden [Davo95, Rueb95, Chen98]. In diesen Arbeiten wurde gezeigt,
daß für Röntgen-Photoemission, Auger-Emission induziert durch Röntgenstrahlung bzw.
Elektronen sowie für Elektronenrückstreuung bei gleichen Energien ähnliche Winkelvertei-
lungen auftreten.

Das Diffraktionsmuster der ioneninduzierten Auger-Elektronen in Fig.33 zeigt je-
doch ein deutlich verändertes Emissionsverhalten im Vergleich zum elektroneninduzierten
Referenzmuster. Die vorhandenen Strukturen scheinen im Vergleich zu der Emission der
elektroneninduzierten Auger-Elektronen zunächst allgemein um ca. 20-30% verbreitert zu
sein. Beim Vergleich der Intensitäten fällt besonders für die Emission in der 0◦-Richtung
eine drastische Reduzierung der emittierten Auger-Elektronen auf. Dieser Effekt tritt vermut-
lich durch eine Änderung der Gitterabstände des Kristalls oder auch durch veränderte
Streupotentiale auf, die durch das energiereiche elektronische System verursacht werden.
Durch Referenzmessungen mit elektroneninduzierten Auger-Elektronen vor und nach der
ioneninduzierten Messung, welche im Rahmen von statistischen Schwankungen die glei-
chen Diffraktionsmuster lieferten, konnte gezeigt werden, daß das Kristallgitter durch die
energiereichen Ionen nicht dauerhaft modifiziert wurde. Somit tritt dieser Effekt nur im
Rahmen der ioneninduzierten Kurzzeitdynamik der Atome bzw. Elektronen auf. Die
mittlere Zerfallszeit für den KLL-Übergang von Al beträgt etwa 1 fs [Krau79]. Die ex-
perimentell bestimmte Temperatur des elektronischen Systems von Al nach 5 fs [Citr77]
für den L3VV-Übergang beträgt Te ≈ 5 · 104 ± 10% K (siehe Abschnitt 4.1.2). Somit ist
dieser Temperaturwert eine untere Schranke für die Temperatur des elektronischen Systems
während des KLL-Überganges. Die lineare Extrapolation nach 1 fs (KLL-Zerfallszeit)
ergibt eine Elektronentemperatur von Te ≈ 8 · 104±15% K. Da aber in der Ionenspur nach
1 fs auch ein Gittertemperaturanstieg um einige 100 K nicht auszuschließen ist, könnte die
Projektilabhängigkeit in Fig.33 auch durch eine atomare Bewegung bewirkt werden.

Eine Theoriegruppe in Spanien beschäftigt sich zur Zeit mit der Lösung des Diffrak-
tionsproblemes für 1.5 keV Auger-Elektronen in Aluminium, um einen Beitrag zur Klärung
dieses Effektes zu liefern [Abaj01]. Diese Modellrechnungen erlauben sowohl die Ana-
lyse der Gittertemperatur als auch die Verwendung von Nichtgleichgewichtsstreupoten-
tialen. Weitere experimentelle Untersuchungen mit verschiedenen Materialien werden
parallel dazu durchgeführt.



Kapitel 5
Zusammenfassung

Innerhalb dieser Arbeit wurden Elektronenspektren bei der Wechselwirkung hoch-
energetischer schwerer Ionen mit Festkörpern gemessen und analysiert. Dabei wurden
sehr geringe Ionenspurpotentiale und relativ hohe Elektronentemperaturen erstmalig für
metallische Proben (Al, Be und metallische Gläser) bestimmt.

Durch die verschiedenen zu untersuchenden Materialien waren diverse experimentelle
Vorarbeiten und Testmessungen für die eigentlichen Experimente nötig. So mußte
wegen der niedrigen Coulomb-Barriere des Berylliums eine Tantalabschirmung am Elek-
tronendetektor installiert werden, um Neutronen aus Kernreaktionen zu absorbieren. Durch
hohe Elektronenrückstreukoeffizienten in den schweren metallischen Gläsern wurde eine
bessere Unterdrückung gestreuter Elektronen im elektrostatischen Spektrometer erforder-
lich. Dazu wurde eine Optimierung der Elektronentrajektorien durchgeführt, das Blenden-
system erweitert und die Streuflächen verkleinert durch Verwendung von Metallnetzen
in der Ablenkplatte. Metallische Gläser sind außerdem sehr temperaturempfindlich, so
daß die Konstruktion eines neuen Probenhaltersystems mit verbesserten Kühleigenschaften
notwendig war. Die Benutzung mehrerer Proben innerhalb der Ionenstrahlzeiten führte
zum Bau einer Targettransferkammer, innerhalb derer mehrere Proben unter UHV-Bedin-
gungen gelagert, geheizt, ausgetauscht und zukünftig auch eingeschleust werden können.

Alle wesentlichen wissenschaftlichen Ergebnisse dieser Arbeit basieren auf der Ana-
lyse der Intensität, der Position und der Linienform der gemessene Auger-Strukturen der
Probe. Die Analyse konzentrierte sich auf sogenannte CVV-Linien (C für ’Core’) bei denen
ein Innerschalenloch durch die Wechselwirkung zweier Valenzbandelektronen (VV) aufge-
füllt wird. Durch den Vergleich von ioneninduzierten zu elektroneninduzierten Auger-
Linien können nun Aussagen über die schnelle Elektronendynamik in Ionenspuren gemacht
werden, welche für andere Methoden bislang unzugänglich war.

Aus der Verbreiterung von Auger-Linien läßt sich die Elektronentemperatur im Zen-
trum der Ionenspuren bestimmen. Qualitativ folgt aus dieser Arbeit, daß sehr unterschiedliche
Elektronentemperaturen bei der Bestrahlung von Metallen mit schnellen schweren Au48+-
Ionen erreicht werden können. Diese Elektronentemperaturwerte entsprechen einer Mit-
telung über die jeweilige Auger-Zerfallszeit, die mit dem betrachteten Element und dem
Typ des Auger-Übergangs variiert. Insgesamt sind für Zerfallszeiten von 5 fs bis 15 fs
(5 bis 15 ·10−15 s) Temperaturen von & 1.4 · 104 K bis 1 · 105 K in den untersuchten
Metallen nachgewiesen worden.

Für reines Aluminium und Beryllium konnte durch die zusätzliche Temperaturbe-
stimmung für die Hypersatellitenlinien der Mehrfachionisation eine zeitliche Entwicklung
der Elektronentemperatur festgestellt werden. Aluminium besitzt eine höhere Abküh-
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lungsrate (siehe Abschnitt 4.1.2) als Beryllium (siehe Abschnitt 4.1.1). Zum einen ist die
Elektronentemperatur nach ca. 15 fs für Beryllium mit ca. 7 · 104 K wesentlich höher
als bei Aluminium mit & 1.4 · 104 K bei nahezu gleicher Zeit. Zum anderen wurde ein
Temperaturabfall bei Beryllium innerhalb von 7 fs um einen Faktor 1.4 und bei Aluminium
innerhalb von 3 fs um einen Faktor 2 festgestellt. Somit kann die Abkühlung in Aluminium
viel schneller als in Beryllium erfolgen. Dieses Verhalten kann wahrscheinlich durch die
Bandstruktur und die damit verbundene Elektronenbeweglichkeit im Valenzband begrün-
det werden. Die Zustandsdichte der Valenzbandelektronen von Aluminium entpricht in
guter Näherung der eines freien Elektronengases. Die Zustandsdichte bei Beryllium be-
sitzt etwa bei der Fermi-Energie ein starkes Minimum mit einer Energiebreite von ca. 3 eV
(siehe Abschnitt 2.2.1, Fig.12). Somit stehen nur wenig Elektronen zur Verfügung, die die
elektronische Wärme aus dem Zentrum der Kernspur ableiten können und die Ionenspuren
in Beryllium kühlen nur langsam ab. Ein möglicher Einfluß der Korngrenzen sollte sehr
gering sein. Ebenfalls aufgrund der Bandstruktur in Beryllium genügen geringe mittlere
Elektronenenergien, um eine breite Fermi-Dirac-Verteilung zu erzeugen. Dies entspricht
einer kleinen elektronischen Wärmekapazität und resultiert letztendlich in einer höheren
Anfangselektronentemperatur.

Beim Vergleich des Temperaturverhaltens vom Al(100)-Einkristall mit dem Al-Glas
(Al87La7Ni5Zr1) sollten keine großen Unterschiede auftreten, da das Al-Glas einen An-
teil von 87% Aluminium enthält. Durch die amorphe Struktur und durch die Fremdatome
kann es aber zu einer Störung der Energieniveaus (Valenzbandstruktur) kommen und die
Beweglichkeit der Elektronen wird eingeschränkt. Deshalb tritt im Al-Glas bei der sel-
ben Zerfallszeit des L1VV-Auger-Überganges eine um ca. 20% höhere Temperatur als im
Aluminium-Kristall auf.

Durch die Temperaturbestimmung des Co-Glases (Co66Si16B12Fe4Mo2) mit Hilfe der
Si-L1VV-Auger-Linie kann hier der Vergleich mit Messungen an reinem Silizium vorgenom-
men werden. Wie beim Vergleich des Al(100)-Einkristalls mit dem Al-Glas liegen hier ähn-
liche Verhältnisse für beide Materialien vor. Die Elektronentemperatur für das Co-Glas ist
um etwa 15% höher als die des Si-Kristalls. Auch bei diesem Glas tritt eine Einschränkung
der Elektronenbeweglichkeit durch eine amorphe Struktur auf und es gibt sogar eine völlig
andere Valenzbandstruktur.

Aus der Position von Auger-Linien läßt sich im Prinzip das Potential im Zentrum der
Ionenspuren bestimmen. Die Auger-Linien aller im Rahmen dieser Arbeit untersuchten
Metalle weisen jedoch nur geringe Energieverschiebungen (< 1eV ) beim Vergleich von
ionen- und elektroneninduzierten Spektren auf. Solche geringen Verschiebungen lassen
sich durch Besetzungsänderungen der Zustandsdichte bei hohen Elektronentemperaturen
erklären. Es konnte in keinem der Fälle ein signifikantes Ionenspurpotential nachgewiesen
werden. Für den Coulomb-Explosionsmechanismus sind aber Potentiale über mindestens
10 eV und für eine Zeitdauer von mindestens 10 fs notwendig, um atomare Veränderun-
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gen herbeizuführen. Deshalb kann die Coulomb-Explosion als Materialmodifikations-
mechanismus für alle untersuchten Metalle ausgeschlossen werden.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden erstmals Emissionswinkelabhängigkeiten der Auger-
Emission bei Anregung durch schnelle Schwerionen untersucht. Durch diese Messungen
konnte der Einfluß des hochangeregten Elektronensystems auf den Transport von Elek-
tronen zur Festkörperoberfläche nachgewiesen werden. Bei den Messungen wurde Alu-
minium bzw. Beryllium mit 600 MeV Au48+-Ionen bestrahlt. Die Elektronentemperaturen
liegen für Beryllium im Bereich von 7 · 104-1 · 105 K und für Aluminium im Bereich von
≥ 1.4 ·104-5 ·105 K. Das Verhältnis der Auger-Elektronenausbeuten von K2VV- zu K1VV-
Auger-Elektronen für Beryllium und L2VV- zu L1VV-Auger-Elektronen bzw. L3VV- zu
L1VV-Auger-Elektronen für Aluminium zeigt eine Variation mit dem Emissionswinkel.
Nach Berücksichtigung der bekannten energieabhängigen Winkelvariation, ergibt sich eine
Nettoabweichung von einem Verhältnis um 14 ± 8% für Beryllium und um 40 ± 10%
für Aluminium. In beiden Fällen wurde eine Reduktion der Auger-Emission bei steilen
Emissionswinkeln nachgewiesen. Die Abweichung ist sehr gering für Be aber statistisch
sehr signifikant für Aluminium. Dieser Effekt kann mit der Geometrie der Ionenspur erk-
lärt werden, wie es in Fig.33 angedeutet ist. Für Auger-Elektronen, die aus Zerfällen von

Fig. 34: Winkelabhängige Elektronenemission durch unterschiedliche Zustände des
Festkörpers beim Tranport der Elektronen

mehrfach ionisierten Zuständen stammen (K2VV-, L2VV- und L3VV-Auger-Zerfall), tritt
bei steilen Winkeln eine stärkere Intensitätsreduzierung als für einfach ionisierte Zustände
auf. Da die mehrfach ionisierten Zustände nur für kleine Stoßparameter des Ions erzeugt
werden können, sind sie stark auf das Zentrum der Ionenspur begrenzt. Bei steilen Emis-
sionswinkeln laufen die Elektronen auf ihrem Weg zur Oberfläche ausschließlich durch
ein hochangeregtes Elektronensystem (”heißes” Gebiet) und dadurch wird vermutlich ihre
mittlere freie Weglänge verringert. Die einfach ionisierten Zustände können jedoch auch in
Gebieten erzeugt werden (”kaltes” Gebiet), die nicht zentral in der Ionenspur liegen. Damit
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ist eine große temperaturabhängige Änderung der mittleren freien Weglänge für diese Elek-
tronen nicht zu erwarten und es findet somit keine zusätzliche winkelabhängige Reduktion
der Emission statt.

Bei der Untersuchung des Diffraktionsmusters eines Al(100)-Einkristalles konnte
auch eine Unterdrückung von emittierten Elektronen durch das hochangeregte Elektronen-
system festgestellt werden. Das Diffraktionsmuster entsteht zum einen durch die
Elektronenführung entlang der verschiedenen Gitterebenen (”channeling”) aber auch durch
Interferenzen der Elektronen am Gitter. Die winkelabhängig gemessene Emission der be-
trachteten KLL-Auger-Elektronen wurde dabei mit 5 keV Elektronen und mit 400 MeV
Kr29+-Ionen induziert. Für das elektroneninduzierte Diffraktionsmuster wurden keine
wesentlichen Unterschiede zu bestehenden Arbeiten gefunden. Unter Ionenbeschuß trat
aber eine Verbreiterung der winkelabhängigen Maxima mit einer gleichzeitigen Reduzierung
der Intensitäten auf. Außergewöhnlich stark ist dabei die Intensitätsreduzierung der Emis-
sion entlang der Oberflächennormalen des Al(100)-Einkristalles. Dieses Emissionsmaximum
verschwindet fast vollständig. Diese Emissionsrichtung ist anscheinend sehr empfind-
lich auf eine Änderung von Gitterabständen des Kristalls oder auch auf veränderte Streu-
potentiale, die durch das energiereiche elektronische System verursacht werden.
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