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Samenvatting 

In de groep Fysica van Oppervlakken en Grenslagen wordt (ten behoeve van het 
EARISS-project) een ionenverstrooiingsapparaat ontwikkeld. EARISS staat voor Energy 

and Angle Resolved Ion Scattering Spectroscopy. Met dit apparaat is het mogelijk de aller­
buitenste atoomlagen van een vaste stof te bestuderen. Informatie over de samenstelling 
en struktuur van een preparaat volgen uit de energie- en hoekverdeling van door het 
oppervlak teruggestrooide ionen. 

Om de toekomstige meetresultaten van EARISS te kunnen interpreteren is een 

computer-programma gewenst. Tijdens het afstudeer-onderzoek is een simulatie­
programma in Fortran 77 geschreven. waarmee oppervlak en apparaat kunnen worden 

nagebootst. In het algemeen vereisen dergelijke programma's zeer veel rekentijd. Het berek­
enen van een ion-baan na afloop van een ion-atoom botsing is zeer bewerkelijk. Verder 

komt het merendeel van de ionen niet in de te simuleren detector. Tijdens het onderzoek is 

er een drastische reductie van de rekentijd bereikt. Dit door gebruik te maken van spline­
interpolatie bij de berekening van de ionen-banen. Verdere winst in rekentijd is geboekt 
door vooraf de gebieden op het oppervlak te bepalen die signaal in de detector leveren. 

De eerste tests van het simulatie-programma zijn uitgevoerd aan het (2X 1)0-Ag(llO) 
oppervlak. Dit oppervlak is te beschouwen als een model-systeem voor de in de petro­
chemische industrie gebruikte zilver-katalysator bij de epoxidatie van etheen. Het pro­
gramma blijkt de te verwachten energie-verdeling voor de teruggestrooide ionen te genere­

ren. Ook de gegenereerde hoek-verdeling blijkt acceptabel. Verder onderzoek (m.b.t. neu­
tralisatie en middeling over verschillende kristal-oppervlakken) is nodig om tot een 

simulatie-programma voor ionenverstrooiing aan katalysatoren in het algemeen te komen. 
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1. Inleiding en Probleemstelling 

In de groep Fysica van Oppervlakken en Grenslagen van de vakgroep Vaste Stof van 

de TH Eindhoven wordt onderzoek verricht naar de samenstelling en struktuur van de 

allerbuitenste atoomlagen van een vaste stof. De eigenschappen van oppervlakken respec­

tievelijk grenslagen verschillen in het algemeen van die van de bulk. Dit is in te zien door 

uit te gaan van een oppervlak gemaakt door een stuk bulkmateriaallangs een bepaald vlak 

van atomen te klieven. Het pas gemaakte oppervlak zal in het algemeen een relatief hoge 

oppervlakte-energie bezitten. De volgende twee processen zullen proberen die hoge 
oppervlakte-energie te verkleinen, en een nieuwe evenwichtssituatie laten ontstaan: 

( 1) Atomen met een relatief lage oppervlakte-energie zullen naar het oppervlak 

diffunderen. terwijl atomen met een hoge oppervlakte-energie de bulk in diffunderen. 

Dit proces wordt segregatie genoemd en kan ervoor zorgen dat de samenstelling van 

het oppervlak totaal anders wordt dan die van de bulk. 

(2) De afstand van de allerbuitenste atoomlaag tot de tweede laag zal in het algemeen een 

andere waarde aannemen dan de afstand tussen atoomlagen in de bulk. Dit effect, 

relaxatie genaamd. kan ook optreden voor diepere lagen. Verder kan er ook recon­

structie van het oppervlak optreden, dat wil zeggen de atomen kunnen zich her­

rangschikken. 

De eigenschappen van het oppervlak worden steeds belangrijker naarmate men kleinere 

eenheden van de vaste stof beschouwt. Dit is onder andere het geval bij de produktie van 

geïntegreerde schakelingen, en ook in de katalyse. Met name in de katalyse is het van groot 

belang de samenstelling. en vooral de precieze struktuur, van de reaktieve gedeelten te ken­

nen. Dit om meer inzicht te krijgen in de processen die de aktiviteit, selectiviteit en stabili­

teit van een katalysator bepalen. 

In de industrie zijn verreweg de meeste katalytische processen heterogeen, dat wil 
zeggen katalysator en reaktanten bevinden zich in verschillende fasen, en zijn dus een­

voudig te scheiden. Een nadeel van de heterogene katalyse is dat alleen die katalysator­

atomen die bereikbaar zijn voor de reaktanten, kunnen meedoen aan de katalyse. Omdat de 

meeste katalysatoren vaste stoffen zijn waarvan men geen stabiel poreus materiaal kan 

maken. maakt men vaak gebruik van inerte dragers (bijv. Si02 of Al20 3) met een zo groot 

mogelijk oppervlak. 

Dit grote oppervlak wordt verkregen door uit te gaan van een inerte stof in poeder­
vorm. Zo'n poederdeeltje bestaat uit agglomeraten van kleine kristallen (zie figuur (1.1)). 

Binnen zo'n agglomeraat zijn in het algemeen kleine poriën (micro-poriën) aanwezig met 

een diameter kleiner dan 20 A. Tussen de agglomeraten vindt men de meso-poriën die een 
diameter hebben van 20 tot 500 A. Vervolgens worden deze poederdeeltjes samengeperst 

tot pillen. waarbij de vorm van de pillen afhangt van het reaktortype en de omstan­
digheden waarin de katalysator gebruikt gaat worden. Tussen de poederdeeltjes blijven 

z.g. macro-poriën (met een diameter groter dan 500 À) bestaan. De katalytisch aktieve stof 

wordt nu op de porie-wanden aangebracht. Hierbij probeert men tot zo groot mogelijke 

beladingen te komen van de nauwe poriën. terwijl de wijde poriën moeten zorgen voor een 
snelle aan- en afvoer van reaktanten. 
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figuur ( 1.1) : struktuur van een katalysator. 

agglomeraat van kleine kristallen 
grootte poederdeeltje ca 1-5 JJ.m 

grooUe kristal ca 5-50 nm 

ruimten tussen de kristallen 
vormen de mesa-poriën 

ruimten tussen de agglomeraten 
vormen de macro-poriën 
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Zoals al is vermeld, is kennis van de samenstelling en struktuur (met name de korte 
afstand ordening) van de buitenste laag van de katalytisch aktieve stof een vereiste. Dit 
om inzicht te verkrijgen in de verbanden die bestaan tussen de bereiding en werking van 
een katalysator. Om informatie over die laag te verkrijgen. staat ons eigenlijk maar één 
techniek ter beschikking: de ionenverstrooiing. Omdat de intree- en uittree-diepten van 
ionen kleiner zijn dan voor elk ander soort deeltje (elektron, foton), is ionenverstrooiing in 
wezen de enige spektroskopische techniek die aan oppervlakken meet. Echter juist vanwege 
de kleine vrije weglengte kan men niet rechtstreeks meten aan katalysatoren op drager. De 
meeste studies worden daarom verricht aan model-systemen, bijvoorbeeld metaal­
éénkristallen. Een andere mogelijkheid om een preparaat te verkrijgen, is een katalysator­
pil te vergruizelen en de restanten vervolgens in een zacht metaal te drukken. 

In de groep Fysica van Oppervlakken en Grenslagen is een ionenverstrooiingsapparaat 
(EARISS genaamd) in ontwikkeling. EARISS staat voor Energy and Angle Resolved Ion 
Scattering Spectroscopy. Met behulp van deze opstelling kan het aantal door een oppervlak 
verstrooide ionen als functie van de energie gemeten worden. Dit voor een groot aantal 
azimuth-boeken tegelijkertijd. Het een en ander is geillustreerd in figuur (1.2). Tijdens het 
afstudeeronderzoek zijn computer-programma's in FORTRAN77 geschreven om de met 
EARISS te verkrijgen spektra te kunnen vergelijken met modellen voor oppervlakte­
strukturen. 

In het bijzonder is de situatie toegespitst op het oppervlak Ag(llO) waaraan 0-
atomen geadsorbeerd zijn. Dit oppervlak is een model-systeem voor de industrieel zeer 
belangrijke Ag-katalysator. die onder andere in de petro-chemische industrie gebruikt 
wordt bij de epoxidatie-reaktie van etheen: 
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De Ag-katalysator stimuleert deze reaktie ten koste van de totale verbranding van etheen 

tot C02 en H20. wat een ongewenste maar thermodynamisch gunstigere neven-reaktie is. ' 
De katalytische werking van Ag is het gevolg van de vorming van Ag-0-complexen aan het 
Ag-oppervlak. Het is bekend dat 0 2 op meerdere manieren aan het Ag(llO) oppervlak kan 
adsorberen. Welk adsorptie-proces precies voor de katalytische werking van Ag verant­
woordelijk is. is echter nog onbekend. We hopen in de nabije toekomst met EARISS een 
bijdrage te kunnen leveren tot de oplossing van dit probleem. 

We zullen nu in hoofdstuk 2 de theorie over de interactie van ionen met een 

oppervlak behandelen. Vervolgens zal in hoofdstuk 3 struktuur-onderzoek met EARISS 
aan de orde komen. In hoofdstuk 4 lichten we een aantal numerieke technieken toe, die 
gebruikt zijn in de simulatie-programma's. Tenslotte zullen in hoofdstuk 5 de resultaten 

en conclusies van dit afstudeeronderzoek gegeven worden. 

3 I 

figuur ( 1.2) : het principe van de EARlSS-opstelling ( 1 = ionenbron I, 2 = ionen­
bron IJ, 3 =preparaat, 4 =diafragma, 5 =energie-analysator, 6 = channelplates, 
7 = detector, aangesloten op snelle electrmika met Multi-channel-Analyzer. De 

EARlSS-opstelling is rotatie-syTTUTU!trisch. 
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2. Interactie van ionen met een oppervlak 

De botsing tussen een ion uit de bundel en het oppervlak zal in principe quanturn­
mechanisch beschreven moeten worden. Dit quanturn-mechanische model zal i.h.a. ver­

schijnselen zoals collectieve interactie van het ion met meerdere atomen tegelijkertijd. ther­
mische vibratie. inelastische verliezen en neutralisatie moeten bevatten. Vanwege concep­
tuele problemen. en omdat een bovengenoemd model met een computer niet binnen een 

redelijke rekentijd is uit te voeren. zullen we uitgaan van de volgende aannamen: 

(1) de botsing tussen een ion uit de bundel en het oppervlak kan beschreven worden met 
de klassieke mechanica, en kan worden opgevat als een opeenvolging van één of meer 
twee-deeltjes-botsingen. 

(2) de baan van een ion bij een botsing met een atoom uit het oppervlak wordt veronder­
steld beschreven te kunnen worden door twee rechte lijnen (asymptoten). 

(3) thermische vibraties van de atomen in het oppervlak worden verwaarloosd. d.w.z. we 
beschouwen een oppervlak bijT= 0 K. 

(4) inelastische processen en neutralisatie kunnen achteraf. en onafhankelijk van elkaar. 
in rekening worden gebracht. 

Uitgaande van deze veronderstellingen zullen we in de paragrafen 2.1 en 2.2 de bot­
sing tussen een ion en een atoom in het relatieve coördinaten-systeem respectievelijk in het 
laboratorium-stelsel klassiek beschrijven. In paragraaf 2.3 geven we vervolgens enkele sug­
gesties voor de keuze van een in een klassieke beschrijving benodigde interatomaire 
wisselwerkingspotentiaal. Vervolgens zullen we in paragraaf 2.4 aannemelijk maken dat de 
botsing tussen een ion en een oppervlak inderdaad te beschrijven is met de klassieke 
mechanica. en is op te vatten als een reeks twee-deeltjes-botsingen. Tenslotte worden in de 
paragrafen 2.5 en 2.6 inelastische effecten en neutralisatie behandeld. 

2.1. De botsing in het relatieve stelsel 

We beschouwen de situatie waarin een ion een stilstaand atoom uit het oppervlak 
nadert (Lehmann 1977. Mashkova e.a. 1985). De Langrangiaan in het relatieve 
coördinatensysteem (het stelsel met het atoom als oorsprong) wordt dan gegeven door: 

(2.1) 

Hierin stelt p. de gereduceerde massa voor en zijn de coördinaten (r.t.z) gegeven in figuur 
(2.1). Uit vergelijking (2.1) volgt dat bij de botsing impuls. impulsmoment en energie 
behouden grootheden zijn: 

z = constant = 0 (2.2) 

























waarin: 
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'V 2(V (r )-V 0) = p.(V (r )-V 0) 312 

p.= 81Te (2me )3/2 

3eoh 3 

Overgang naar een dimensieloze vorm. via de uitdrukkingen: 

en 

geeft 

f = Ze 
41TEo 

V(r )-V 0 = Lx.(r la) 
r 

Substitueren we r = ax dan: 

3/2( ) 
X."(x ) = a 3/2 p. f 112 X x 

x1/2 

Wanneer we nu a 312p.f 112 gelijk stellen aan 1. dan vinden we: 

waarin 

aBohr = 

De differentiaal-vergelijking 

= X.312(x) 

x 1/2 
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(2.51) 

(2.52) 

(2.53) 

(2.54) 

(2.55) 

(2.56) 

(2.57) 

(2.58) 

(2.59) 
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wordt de vergelijking van Thomas en Fermi genoemd. 

Het feit dat de potentiaal zich in het extreme geval dat r naar nul gaat. moet gedragen 
als een zuivere Coulomb-interactie (zie vergelijkingen (2.53) en (2.54)) geeft de volgende 
randvoorwaarde voor de Thomas-Fermi-vergelijking: 

xCO) = 1 (2.60) 

Omdat we met een geïsoleerd atoom te maken hebben. moet gelden: 

x(oo)=O (2.61) 

Voor een ongeladen atoom geldt bovendien: 

X'(oo)=O (2.62) 

2.3.2. De oplossing van de Thomas-Fermi vergelijking voor een geïsoleerd atoom 

De differentiaal-vergelijking van Thomas-Fermi is analytisch niet oplosbaar; dit 
vanwege de niet-lineariteit en vanwege de twee-punts randvoorwaarden. De oplossing van 
(2.59) zal dus numeriek moeten gebeuren. Hoewel dit door velen is gedaan (o.a. Kobayashi 
1955). zullen wij volstaan met het geven van een aantal analytische benaderingen (zie 
Torrens 1972). 

Voor kleine waarden van x kan xCx ) beschreven worden met de reeksontwikkeling 
van Baker: 

00 

xCx ) = r, ak x k 12 

k=l 

en voor grote waarden van x met de reeksontwikkeling van Coulson en March: 

(2.63) 

(2.64) 

De reeksontwikkeling van Baker convergeert voor x kleiner dan 0.44. maar te traag voor 
praktisch gebruik. Zo convergeert ook de reeksontwikkeling van Coulson en March voor x 
groter dan 4.75. maar is pas praktisch bruikbaar voor x groter dan 10. Voor de 
coëfficiënten ak uit (2.63) en (ck .F .X) uit (2.64) verwijzen we naar Rijnierse 1968. 

Rijnierse heeft beide bovengenoemde reeksen gemodificeerd met het doel een snellere 
convergentie te verkrijgen. De reeksontwikkeling van Baker wordt vervangen door een 
(12.14) Padé-benadering: 
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i Pi i qi 

0 O.lOOOOOOOOOOOX to+Ol 0 O.lOOOOOOOOOOOx to+ot 

1 0.5918 7846192 7X 10+0l 1 0.591878461927x to+01 

2 o.t40238736359x to+02 2 o.t56119446585x to+02 

3 0.167922510200X 10+02 3 0.2485836802 95x 10+02 

4 o.t0397934t597x to+02 4 0.272990982527x 10+02 

5 0.286751478789X to+Ol 5 0.221636709224X 10+02 

6 0.119036061050X to+OO 6 o.t37538990370x to+02 

7 -0.166864011182x to-01 7 0.661813762569x 10+01 

8 0.171357475948X 10-0l 8 o.246651750606x to+01 

9 -0.447489604142X 10-02 9 o.697990734232x to+oo 
10 -0.215689510t66x to-03 10 0.143906950187x 10+00 

11 0.534159211608X 10-03 11 O.l95223041317x to-01 

12 -O.t85529744748x to-03 12 o.t36899271638x to-02 

13 o.32444463558ox to-04 

14 -0.252855166543x to-05 

Tabel 2.1: Coëfficiënten ak in de door Rijnierse gemodificeerde reeksontwikkeling van Baker 
van xCx ) voor kleine waarden van x. 

k '>'k k '>'k 
0 0.1 oooooooooooooox 10+0l 16 0.38932483262 7409x to-06 

1 -0.398 783902560817x to+ot 17 o.3t7110611067095x to-06 

2 0.596254074289271x to+ot 18 o.2604043058t706tx to-06 

3 -0.396141458214374x 10+01 19 o.215453933806986x to-06 

4 0.986680663825830x to+oo 20 o.t795t0353574526x to-06 

5 0.862058263143250x to-05 21 0.150535470594452X 10-06 

6 0.591640202813 nox to-05 22 o.t270018t9993084x to-06 

7 0.416991735142858x 10-05 23 o.t07753007570439x to-06 

8 0.300756004562153x to-05 24 0.919052812715845x to-07 

9 0.221347401708370X 10-05 25 0.787772814448378x to-07 

10 0.165837776970438X 10-05 26 o.678393432826t37x to-07 

11 0.126237241361949X 10-05 27 0.586765276974948X 10-07 

12 0.974691072436120x 10-06 28 0.509613992461448X 10-07 

13 Q76227t871914467xto-06 29 0.444337969t929t5x to-07 

14 o.603t0253811969tx to-06 30 0.388856713126629X 10-07 

15 0.482232976330658x to-06 

{3 0.2507623787165016X 10+00 F t3.270973848x to+oo 

Tabel 2.2: COëfficiënten ')' k in de door Rijnierse gemodificeerde reeksontwikkeltng van Coul­
son en March van xCx ) voor grote waarden van x. 
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2.3.3. Mogelijke interatomaire wisselwerkingspotentialen 

Uitgaande van het Thomas-Fermi model voor een enkel atoom heeft Firsov 1958 een 
benaderende uitdrukking afgeleid voor de wisselwerkings-potentiaal in een systeem van 
twee atomen: 

met 

en 

ap = aBohr 

z 1/3 
ef f 

(2.69) 

(2.70) 

(2.71) 

Het is dus mogelijk met behulp van één universele vergelijking de interatomaire wisselwer­
kingspotentiaal voor de ongeveer 104 atoom-atoom-combinaties te beschrijven. Dit gaat 
echter niet meer op wanneer we gebruik maken van meer ingewikkelde atoom-modellen 
dan het Thomas-Fermi model. 

Een voorbeeld van een ingewikkeld atoom-model is het Hartree-Fock model zoals 
genoemd in Ziegier e.a. 1985 (waarin. in tegenstelling tot het hierboven genoemde model 
van Thomas en Fermi ook effecten van de schillen-structuur zijn meegenomen). Met dit 
model berekenen Ziegier e.a. voor 261 atoom-atoom- combinaties de afschermfunctie. Ver­
volgens wordt elke afschermfunctie gefit met een som van drie exponenten. Uiteindelijk 
blijken al die 261 afschermfuncties benaderd te kunnen worden door een universele 
afschermfunctie bestaande uit vier exponenten. Een alternatief voor (2.69) t/m (2.71) 
wordt dan: 

(2.72) 

met 

l/J(x) = 0.1818e-3·2x +0.5099e-0·9423x +0.2802e-0·4029x +0.02817e-0·2016x (2.73) 

en 

az = 
aBohr 

(2.74) 
(z. o.23+z o.23) 

1on atoom 
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Het kiezen van de juiste interatomaire wisselwerkingspotentiaal is nog altijd een 
omstreden aangelegenheid. Meestal gaat men uit van de wisselwerkingspotentiaal gegeven 
door Thomas-Fermi in de benadering van Molière en neemt men voor de afschermlengte de 
waarde gegeven door Firsov vermenigvuldigd met een factor tussen 0.7 en 1.0 (zie bijv. 
Verheij 1976 en Pauster e.a. 1986). Dit betekent dat men in de praktijk te maken heeft met 
een interatomaire wisselwerking die zwakker is dan door Thomas-Fermi en Firsov bere­
kend. 

2.4. Geldigheidscriteria voor het gebruik van de klassieke mechanica en het model 
van twee-deelt jes-botsingen 

In de quanturnmechanica correspondeert met een deeltje een golfpakket met een 
groepssnelheid die gelijk is aan de snelheid van het deeltje. De breedte As van dit golfpak­
ket en de spreiding in de impuls Ap (beide in dezelfde richting genomen) hangen met 
elkaar samen volgens: 

(2.75) 

waarin h de constante van Planck is. Figuur (2.8) geeft schematisch aan hoe een golfpak­
ket in het relatieve coördinaten-systeem verstrooid wordt. Voor een klassieke beschrijving 
in termen van een projectiel met gegeven impact-parameter s en gegeven impuls p op een 
goed gedefinieerde baan. is het nodig dat aan twee voorwaarden wordt voldaan: 

(1) De breedte As (loodrecht op de lijn van inval) van het golfpakket van het projectiel 
moet klein zijn ten opzichte van de afstand van dichtste nadering rapsis wat een 
karakteristieke lengte is voor het strooicentrum: 

(2.76) 

Combinatie van (2. 75) en (2. 76) geeft: 

Ap >> 
rapsis (s · Erel) 

h (2.77) 

(2) De hoekspreiding A9 van het golfpakket van het projectiel moet klein zijn vergeleken 
met de strooihoek 9rel (zie vergelijking (2.9)): 

(2.78) 
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Een schatting voor de bindingsenergie van een atoom is te berekenen met behulp van ver­

dampingswarmten. In tabel 2.3 zijn voor enkele metalen de bindingsenergieën per atoom 
gegeven. Meestal geldt Ebind ing < 10 eV. 

Element V er dam pingswarm te Bindingsenergie 

Na 107 1.114 
Cs 78 0.813 
Pb 220 2.292 
Sn 301 3.135 
Cu 336 3.500 
Fe 413 4.302 
Pt 564 5.875 
w 848 8.833 

Tabel 2.3: Verdam.pingswarmten (in kJ /mol) en bindingsenergieën (in eV per atoom) voor 

enkele metalen. 

Uit het voorafgaande kunnen we concluderen dat voor lage energie (0.1 keV - 10 
keV) ionen-verstrooiing aan oppervlakken de botsing tussen een ion en het oppervlak kan 
worden opgevat als één (of meer) klassieke twee-deeltjes botsing(en). 

2.S. Inelastische verstrooiing 

Bij voldoend hoge energie van het ion treden er tijdens de botsing inelastische effecten 
op. zoals: 

( 1) Directe overdracht van kinetische energie aan de elektronen van het preparaat via 
elektron-elektron botsingen. 

(2) Excitatie en/of ionisatie van de atomen in het oppervlak. d.w.z. energie-overdracht 
aan sterk gebonden elektronen. 

(3) Excitatie van elektronen uit de geleidingsband. dat wil zeggen energie-overdracht aan 
zwak gebonden (dus niet gelocaliseerde) elektronen. 

(4) Excitatie. ionisatie of elektron-invangst van het ion zelf. 

De grote massa van de kernen vergeleken met de massa van een elektron maakt het 
mogelijk de beweging van de kernen en de beweging van de elektronen (dus elastische en 
inelastische effecten) afzonderlijk te behandelen. Verder kan om dezelfde reden de bewe­
ging van de kernen klassiek beschreven worden. maar vereist de beschrijving van het 
gedrag van de elektronen een quanturn-mechanische aanpak. Dit leidt tot het bekende 
impact-parameter-formalisme. Wanneer het ion het atoom nadert. penetreren de 
elektronen-schillen in elkaar. Afhankelijk van de afstand van dichtste nadering tussen de 
kernen kunnen beide kernen één of meerdere elektronen gemeenschappelijk hebben: er 
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s;CE) = k ...fle) (2.87) 

met 

k = (2.88) 

(2.89) 

De gereduceerde lengte p 1 en de gereduceerde energie e 1 zijn: 

(2.90) 

respectievelijk 

47T€o'lL 
(2.91) 

Verder wordt de afschermlengte van Lindhard gegeven door: 

1

1/3 
977'2 aBohr 

128 cz. 2/3+z 213)112 
wn atoom 

(2.92) 

In paragraaf 4.3 zullen we nagaan of het hierboven genoemde model in overeenstem­
ming is met experimentele gegevens. Verder zullen we de formule van Oen e.a. (2.85) ook 
toetsten met waarden voor Se (E) die niet afkomstig zijn van Lindhard·s theorie. In plaats 
daarvan gebruiken we waarden gegeven door Ziegier e.a. 1985. 

2.6. Neutralisatie 

Wanneer een ion botst met een oppervlak dan kan het ion een elektron invangen. 
ofwel het ion wordt geneutraliseerd. Hierbij dienen net als bij de inelastische verstrooiing 
twee processen te worden beschouwd: het invangen van een zwak gebonden en dus niet 
gelocaliseerd elektron. en het invangen van een sterk aan een botsingspartoer gebonden 
elektron. Merk op dat neutralisatie en inelastische effecten in principe aan elkaar gekop­
pelde processen zijn. 
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figuur (2.9) : baan van het ion en definities van parameters gebruikt in het rrwdel 
van Godfrey e.a. voor neutralisatie. 
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3. Struktuur-onderzoek 

In dit hoofdstuk zullen we eerst in het kort de EARlSS-opstelling bespreken. die in de 
groep Fysica van Oppervlakken en Grenslagen aanwezig is. Het principe van de EARlSS­
opstelling is gegeven in figuur (1.2). Vervolgens zullen we nader ingaan op de vraag hoe de 
inhoud van de Multi-Channel-Analyzer geïnterpreteerd zal moeten worden. De nadruk zal 
hierbij komen te liggen op een analyse van de struktuur van het beschoten oppervlak. 

3.1. De EARlSS-opstelling 

Op het oppervlak van een vaste stof worden ionen geschoten met een energie tussen 
0.5 en 5.0 keV. Als ionen kunnen zowel edelgas-ionen (He+. Në) als alkali-ionen 
(Na+. K+) gebruikt worden. Alkali-ionen gebruikt men om het probleem van de niet goed 
begrepen neutralisatie te vermijden. De ionenbron levert een bundel ionen met een 
energie-spreiding van enkele eV en een hoek-spreiding die kleiner is dan 1°. De EARlSS­
opstelling beschikt over twee ionenbronnen: een bron om scherend over het oppervlak te 
kunnen schieten. en een bron om grotere strooihoeken te verkrijgen. 

Alvorens de door het oppervlak teruggestrooide ionen de energie-analysator binnen 
kunnen gaan. zullen ze eerst een diafragma moeten passeren. Dit diafragma (met een totale 
openingshoek van 1° ) laat alleen die ionen passeren. die over 145° (ionenbron I) respec­
tievelijk 7Y tot 14Y (ionenbron 11) verstrooid zijn (zie ook figuur (1.2)). Na het diafragma 
te hebben doorlopen. komen de ionen in de energie-analysator. Het elektrisch veld in de 
analysator zal de langzamere ionen meer afbuigen dan de snellere. Het gevolg is dat de 
snelle ionen dichter bij de symmetrie-as op de eerste channel-plate komen dan de langzame 
ionen. In de analysator wordt bovendien ervoor gezorgd dat eventueel spiraliserende ionen 
de eerste channel-plate niet kunnen bereiken. 

De eerste channel-plate zet elk ion om in een ladingswolkje van 1<P elektronen. Met 
behulp van een tweede channel-plate. die ook een factor 103 versterkt. wordt zo een ver­
sterking van 106 bereikt. De door de tweede channel-plate afgegeven ladingswolkjes 
komen terecht op een detector (zie figuur (3.1)). De lading die op de sikkelvormige elektro­
den terecht komt. is een maat voor de azimuth-hoek en bevat informatie over de struktuur 
van het beschoten oppervlak. De lading verzameld door de ringvormige elektroden is een 
maat voor de energie van het ion dat het ladingswolkje heeft veroorzaakt: deze bevat dus 
de informatie over de samenstelling van het preparaat. 

Met behulp van snelle elektronica worden de ladingspulsjes op de uitgangen van de 
detector omgezet in door Analoog-Digitaal-Converters te verwerken spanningspulsjes.Door 
een snelle. digitale deler wordt hieruit het centrum van een ladingswolkje op de detector 
bepaald. waarna de inhoud van een overeenkomstig (14 bits) adres in een dual parameter 
Multi-Channel-Analyzer (MCA) wordt opgehoogd. Op deze manier kan een resolutie van 
beter dan 1% in de energie en in de azimuth-hoek gehaald worden bij een countrate van 
maximaal 105 counts per seconde. 
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Low Energy Ion Spectroscopy (LEIS) zoals toegepast in EARISS is in principe een des­

tructieve techniek. Deze eigenschap van LEIS houdt in dat het buitenste laag van het 
preparaat tijdens een meting "kapot" geschoten kan worden. Dit kan voorkomen worden 
door de stroomdichtheid van de ionenbundel klein te houden (ongeveer 10-8 A/cm2) en een 

korte meettijd (enkele minuten) te nemen. Het destructieve karakter van LEIS kan echter 

ook gebruikt worden: bijvoorbeeld om schone oppervlakken te verkrijgen. Ondanks dat 
men in ultra hoog vacuüm werkt bij drukken van ongeveer 10-10 torr. kunnen toch nog 

restgassen aan het oppervlak adsorberen. De snelheid waarmee dit gebeurt. is ruwweg 1 
monolaag per uur (voor 0 2 bij een druk van 10- 10 torr ). Schone oppervlakken verkrijgt 

men meestal door te sputteren in combinatie met verhitting. Door het sputteren 

verdwijnen de verontreinigingen van het oppervlak, terwijl verhitting van het preparaat 
ervoor zorgt dat de kristalstruktuur zich weer opnieuw kan instellen. 

Voor een uitvoerigere beschrijving van de EARlSS-opstelling verwijzen we naar Hel­
lings 1986 en Schat 1986. 

figuur (3.1) : Schematische weergave van de EARJSS-detector. Het gedeelte van 
een ladingswolkje dat op de sikkelvormige elektroden A terecht komt, is een maat 

voor de azimuth-hoek. Het gedeelte dat op de ringvormige elektroden B terecht 
komt, is een maat voor de af stand in radiële richting. 

3.2. Struktuur-onderzoek met EARISS 

De MCA is in feite niets anders dan een groot geheugen bestaande uit 128 X 128 
geheugenplaatsen. De MCA bevat voor 128 azimuth-boeken de intensiteit van de terugges­
trooide ionen als functie van de energie. Wanneer we over alle azimuth-boeken sommeren. 
verkrijgen we de totale intensiteit als functie van de energie (zie figuur 3.2)). Men kan dan. 

via de relatie 
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figuur (3.4) : Verstrooiing van een ion over meer dan 180°, bij een afgekapte 
wisselwerkings potentiaal. 

ft 
• 

2 

8 

6 • (loo) 

L 
figuur (3.5) : Het Ag( 110) oppervlak (zonder relaxatie/reconstructie) met een 
geadsorbeerd 0-atoom. De punten 1,2,3,7,8,9 stellen Ag-atomen voor in de bovenste 
laag van het oppervlak. De punten 4 en 6 stellen Ag-atomen voor uit de tweede 
laag op een diepte van 1.45 A. Het 0-atoom 5 bevindt zich op een dieptevan 0.96 

A'. 
































































































