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Zusammenfassung

Einfang und Reflexion von Deuteriumionen an Graphit wurden fiir Ionenenergien zwischen
30 eV und 500 eV und Einfallswinkel zwischen 0 und 75 Grad mit Hilfe der D(*He,p)a-
Kernreaktion gemessen. Die Teilchenreflexion von einer glatten (HOPQG) und einer tech-
nisch rauhen (EK98) Graphitoberfliche wurde untersucht.

Fir kleine Energien (E < 100 eV) wird beim Einfang von Wasserstoff in Graphit
ioneninduzierte Desorption bereits vor dem Erreichen von lokaler Séttigung beobachtet.
Diese ioneninduzierte Desorption 1d8t sich durch einen effektiven Wirkungsquerschnitt
beschreiben und fiihrt zu einem nichtlinearen Anstieg des implantierten Inventars mit der
Implantationsfluenz auch bei kleinen Fluenzen unterhalb lokaler Séttigung.

Die Kenntnis der ioneninduzierten Desorption erlaubt die Bestimmung von Teilchen-
reflexionskoeffizienten von Deuterium an Graphit iiber die Zunahme des implantierten
Inventars mit der Implantationsfluenz. Die experimentell bestimmten Teilchenreflexions-
koeffizienten wurden mit Computersimulationen mit dem TRIM.SP und dem VFTRIM-
Programm verglichen. Fiir die glatte HOPG-Oberfliche ergibt sich eine gute Uberein-
stimmung mit TRIM.SP Simulationsrechnungen. Rauhigkeit der Oberfliche fiihrt zu ei-
ner Abnahme der Teilchenreflexion fiir schrige Einfallswinkel und niedrige Energie. Die
rauhe Oberfliche von EK98 wurde mit einem Rastertunnelmikroskop im Skalenbereich
4 x 4 nm? bis 200 x 200 nm? untersucht. In der Computersimulation kann Oberflichen-
rauhigkeit durch Fraktale simuliert werden (Programm VFTRIM). Die experimentell be-
stimmten Teilchenreflexionskoeffizienten sind in guter Ijbereinstimmung mit VETRIM-

Simulationsrechnungen mit einer fraktalen Dimension der Oberfliche von 2.05.

* Diese Arbeit ist identisch mit der Dissertation gleichen Titels, die im Juli 1994 bei der Technischen

Universitdt Miinchen eingereicht wurde.
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Abstract

Trapping and reflection of deuterium ions from graphite have been measured for ion en-
ergies between 30 eV and 500 eV and angles of incidence between 0 and 75 degrees by
means of the D(*He,p)c nuclear reaction. The particle reflection from a smooth (HOPG)
and a rough (EK98) graphite surface has been investigated.

For low energies (E < 100 eV) ion induced desorption of implanted hydrogen is observed
before the reaching of local saturation. The ion induced desorption can be described by
an effective detrapping cross section. This desorption leads to a nonlinear increase of the
trapped amount with implantation fluence for small fluences well below saturation.

The knowledge of the ion induced desorption allows the determination of particle re-
flection coefficients of deuterium from graphite by the increase of the trapped amount of
deuterium in carbon with implantation fluence. The experimentally determined particle
reflection coefficients were compared with computer simulations with the TRIM.SP and
the VETRIM programs. For the smooth surface of HOPG good agreement with TRIM.SP
calculations is found. Surface roughness leads to a decrease of the particle reflection at
low energies and oblique incidence. The rough surface of EK98 was investigated with
a scanning tunneling misroscope. Surface roughness can be described by fractals in the
computer simulation (program VFTRIM). Good agreement between experimentally de-
termined particle reflection coefficients and computer simulation is found for a fractal

dimension of the surface of 2.05.

* This report is identical with a dissertation under the same title which was submitted to the

Technische Universitdt Miinchen in July 1994,
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Kapitel 1

Einleitung und Aufgabenstellung

Bei der Verschmelzung von leichten Atomkernen wird Energie freigesetzt. Dieser Prozef
soll in zukiinftigen Fusionsreaktoren in kontrollierter Form zur Energiegewinnung genutzt
werden. Die Verschmelzung der Wasserstoffisotope Deuterium und Tritium zu Helium und
einem Neutron in einem magnetisch eingeschlossenen Plasma stellt die derzeit ausssichts-

reichste Moglichkeit fiir einen Reaktor dar.

Aus dem Plasma treffen Neutronen, Neutralteilchen sowie aufgrund des unvollstindi-
gen magnetischen Einschlufles auch Ionen auf Wande und Divertorplatten. Diese sind da-
mit hohen Fliissen vor allem von Wasserstoffionen und -atomen mit Energien von einigen
eV bis zu einigen keV ausgesetzt. Aufgrund der geringen Reichweite der auftreffenden, vor-
wiegend niederenergetischen Teilchen in festen Materialien beschrinkt sich deren Wirkung
auf oberflichennahe Bereiche. Ein Teil der auftreffenden Teilchen wird kinetisch reflektiert
und gelangt dadurch mit hoherer als thermischer Energie zuriick in die wandnahe Rand-
schicht des Plasmas. Der andere Teil kommt zunichst im Festkorper zur Ruhe. Implantierte
Teilchen konnen thermisch freigesetzt werden und sind damit Quellen von in das Plasma
zuriickstromenden Teilchen. Reflexion, Einbau und Freisetzung von Wasserstoff (das so-
genannte Recycling) spielen damit eine wesentliche Rolle bei der Plasmadichtekontrolle.
Dariiber hinaus schlagen die auftreffenden Teilchen Atome aus dem Festkorper heraus
(Zerstdubung), die in das Plasma eindringen kénnen und durch Strahlung den Energiever-
lust des Plasmas erhohen. .

Aufgrund der geringeren Strahlungsverluste werden in heutigen Fusionsexperimenten
bevorzugt Materialien mit niedriger Kernladungszahl als Materialien fiir die erste Wand

sowie fiir Limiter und Divertorprallplatten eingesetzt. Dies sind in erster Linie Graphit,
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borierte Graphite und amorphe Kohlenwasserstoff- und Borwasserstoffschichten, die bei
Karbonisierung oder Borierung der Winde von Fusionsmaschinen entstehen. Im Fusions-
experiment JET wird auch Beryllium eingesetzt. Fiir das zukiinftige Experiment ITER
sind ebenfalls Materialien mit niedriger Kernladungszahl vorgesehen. Die Kenntnis der
Wechselwirkung von Wasserstoff mit diesen Materialien ist daher von entscheidender Be-
deutung fiir heutige und zukiinftige Fusionsexperimente.

Wahrend zur Zerstiubung eine Vielzahl von Daten aus Experimenten und Compu-
tersimulationen existieren (Eckstein et al. 1993), gibt es zur kinetischen Reflexion bei
kleinen Energien keinerlei experimentelle Ergebnisse. Hier ist man vollstindig auf Com-
putersimulationen angewiesen. Daten zur Reflexion dienen als wichtige Eingabeparameter
in Neutralgas-Transportcodes zur numerischen Simulation der Plasmarandéchicht (z.B.
DEGAS (Heifetz et al. 1981), EIRENE (Reiter 1992)). Die Reflexionsdaten aus Compu-
tersimulationen sind relativ unsicher, da fiir Teilchenenergien von einigen hundert eV und
darunter das physikalische Modell (\\’echselwirkungpotential, inelastischer Energieverlust)
nicht genau bekannt ist. Eine weitere Unsicherheit stellt die mikroskopische Rauhigkeit der
Oberfliche dar. Es gibt Hinweise aus Experimenten (Eckstein und Verbeek 1979; Bandur-
ko et al. 1990) und Computersimulationen (Ruzic und Chiu 1989), die auf eine starke
Abhingigkeit der Teilchenreflexion von der Oberflichenrauhigkeit hinwelsen.

Ziel dieser Arbeit ist die experimentelle Bestimmung von Teilchenreflexionskoeffizien-
ten fiir Energien, wie sie in Fusionsexperimenten typisch sind. Dies ist etwa der Energie-
bereich um 100 eV. Im Vordergrund steht die Frage nach der Abhingigkeit der Teilchen-
reflexion vom Einfallswinkel, da aufgrund des streifenden Einfalls der Magnetfeldlinien
die meisten Teilchen schrig auf die Oberflache treffen (Chodura 1985). Der Vergleich der
Teilchenreflexion von glatten und technischen, d.h. rauhen Oberflichen erlaubt sowohl
die experimentelle Uberpriifung von Modellen zur Tonen-Festkorper Wechselwirkung bei
niedrigen Energien als auch von Modellen zur Beschreibung des Einflufies von Oberflachen-

rauhigkeit.




Kapitel 2

Verhalten von leichten Ionen in

Materie

Treffen energiereiche Teilchen auf einen Festkorper, so kénnen sie in diesen eindringen.
Unter ,energiereich“ sollen in diesem: Zusammenhang Teilchenenergien zwischen einigen
eV bis zu einigen MeV verstanden werden. Die Projektile stoflen entlang ihrer Trajektorie
elastisch mit Gitteratomen und inelastisch mit Elektronen. Nur St68e mit Atomen fithren
zu einer Anderung der Bewegungsrichtung des Projektils, da der Impulsiibertrag auf Elek-
tronen aufgrund des Massenverhiltnisses vernachlissigbar ist. Durch den Energieiibertrag
auf angestofiene Gitteratome sowie durch inelastische Stéfle mit Elektronen gibt das Ion
Energie an das Kristallgitter ab. Das Verhalten nieder- und hochenergetischer Ionen un-
terscheidet sich durch die Zunahme des Wirkungsquerschnitts fiir elastische Streuung mit
sinkender Energie (Abb. 2.1). Fiir hochenergetische Teilchen sind St68e mit grofiem Ab-
lenkwinkel selten, die Bahnen verlaufen nahezu geradlinig (Abb. 2.2b). Der Energieverlust
wird durch inelastische Wechselwirkung mit Elektronen dominiert. Fiir niederenergetische
Teilchen dagegen sind Stéfie hiufig, die Bahnen werden durch Vielfachstéfie bestimmt
(Abb. 2.2a).

2.1 Wechselwirkung mit dem Kristallgitter

Die Wechselwirkung zwischen Projektil und einem einzelnen Gitteratom kann ndherungs-
weise durch ein abgeschirmtes Coulombpotential der Form

V(r) = %125’ cb(f) (2.1)

T a
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Abb. 2.1: Schematische Darstellung des totalen Wirkungsquerschnitts fiir elastische Streuung bei
a) niedriger und b) hoher Energie. c): Differentieller Wirkungsquerschnitt im Schwerpunktsystem

fiir elastische Streuung von Deuterium an Kohlenstoff. Krypton-Carbon-Potential, nach Schlager

und Eckstein (1991).

mit Z; = Kernladung des Projektils
Zy = Kernladung des Gitteratoms
e = Elementarladung
a = Abschirmlinge
@& = Abschirmfunktion
r = Abstand der Teilchen

beschrieben werden. Dieses ist nur von den Kernladungen von Projektil und Kristallgit-
ter sowie vom Abstand r abhiingig. Die Abweichung vom Coulombpotential rithrt von der
abschirmenden Wirkung der Elektronen her. Fiir kleine Abstinde wird diese vernachlassig-
bar, das Potential nahert sich einem unabgeschirmten Coulomb-Potential und die Streuung
kann durch den Wirkungsquerschnitt nach Rutherford beschrieben werden.

Die Abschirmfunktion ®(z) ist unabhingig von der Projektil-Target Kombination.
Fiir diese sowie fiir die Abschirmlénge a finden sich in der Literatur eine Vielzahl von

verschiedenen Ansitzen. Einen Uberblick geben (Torrens 1972; Gehlen et al. 1972; Ziegler

et al. 1985; Eckstein 1991a). Fiir die Abschirmlinge a sind der Ausdruck ap von Firsov
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Abb. 2.2: Trajektorien von Deuterium in Kohlenstoff bei a) 100 eV und b) 100 keV, berechnet
mit TRIM.SP. ‘
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Abb. 2.3: Potentialfunktionen fiir Wasserstoff-Kohlenstoft.

(1957) sowie der Ausdruck azs von Lindhard et al. (1968) gebréuchlich.

—2/3
ar = 088505 (2" +2,") /

~1/2 (2.2)
ars = 0.885 ap (212/3 + 222/3) /

ap ist der Bohrsche Radius. Die Firsov-Abschirmlinge liefert im allgemeinen genauere
Resultate und betrigt fiir die Kombination Wasserstoff-Kohlenstoft 0.205 A. Fiir die Ab-
schirmfunktion wurden Ausdriicke von Bohr (1948), Thomas und Fermi (Thomas 1927;
Fermi 1928), Moliere (1947), Lenz und Jensen (Lenz 1932; Jensen 1932), Wilson et al.
(1977) (Krypton-Carbon Potential) sowie Ziegler, Biersack, und Littmark (1985) (ZBL-
Potential, universelles Potential) angegeben. Dabei wurden teilweise auch unterschiedliche
Abschirmlingen benutzt (Ziegler et al. 1985). Die verschiedenen Potentialfunktionen sind
in Abb. 2.3 fiir die Kombination Wasserstoff-Kohlenstoff gezeigt. Das Bohr-Potential fallt
zu steil ab und ist fiir weite Abstiinde zu schwach, wihrend das Thomas-Fermi-Potential fiir
weite Abstinde zu stark ist. Ein Vergleich mit rund einhundert experimentell bestimmten
Potentialen ergab fiir das Krypton-Carbon- und das ZBL-Potential die beste Ubereinstim-
mung (O’Connor und Biersack 1986). Dasselbe Ergebnis wurde auch beim Vergleich mit
quantenmechanisch berechneten Potentialen fiir rund 100 Projektil-Target Kombinationen
erzielt (Ziegler et al. 1985). Die Abweichung dieser Potentiale liegt typischerweise unter

10% fiir potentielle Energien oberhalb von einigen eV.
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Alle hier diskutierten Potentiale sind iiber den gesamten Abstandsbereich abstofend.
Dies ist allenfalls fiir Edelgase verniinftig. Fiir Teilchen, die eine chemische Bindung ein-
gehen konnen, wird die Wechselwirkung fiir Absténde im Bereich 2-3 A anziehend. Dies
kann mit den vorliegenden Potentialen nicht modelliert werden. Diese sind damit nur fiir
Teilchenergien oberhalb einiger eV realistisch.

Bei einem Stofl mit einem Gitteratom wird das Projektil um den Streuwinkel 8 aus
seiner urspriinglichen Bewegungsrichtung abgelenkt. Bei gegebenem Potential 148t sich 6
aus dem Stofiparameter p bestimmen. Bei diesem Stofi wird Energie und Impuls an den

Stofipartner iibertragen. Die Energie E; des Projektils nach dem Stof ist gegeben durch:
Ey=K-E (2.3)

Der kinematische Riickstofifaktor K ist nur abhiangig vom Verhiltnis der beiden Massen
sowie dem Streuwinkel # und betriagt (fir M; < My):

I = @ . (cos(e) + \/(%)2 - sinz(f)))2 (2.4)

M,

Durch eine Serie von Stoflen verliert das Projektil Energie durch Energieabgabe an das

Kristallgitter (nuklearer Energieverlust).

Das auf ein sich im Kristallgitter bewegende Projektil wirkende Gesamtpotential ist

- gegeben durch die Summe der Einzelpotentiale:

N
V(r) =3 Vi(r) (2.5)

i=1
Der Index ¢ luft hierbei iiber alle Gitteratome. Fiir kleine Projektil-Targetatomabstéinde
kann aufgrund der kurzen Abschirmlingen der EinfluB von weiter entfernten Gitteratomen
vernachlissigt werden, und es wird nur die Wechselwirkung mit dem nichstgelegenen Part-
ner betrachtet (Zweierstofniherung). Diese Naherung ist fiir hochenergetische Teilchen
sehr gut erfiillt, da der Abstand der Stofipartner sehr viel kleiner als die Abschirmlinge
wird. Fiir kleine Energien dagegen muB die gesamte Vielteilchenwechselwirkung beriick-
sichtigt werden. Eine mehr quantitative Diskussion der Grenzen der Zweierstofiniherung

erfolgt in Kapitel 2.5.1.1.
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2.2 Elektronischer Energieverlust

Die theoretische Behandlung des inelastischen elektronischen Energieverlustes ist schwie-

rig, da eine Reihe von verschiedenen Prozessen beitragen:

e Direkter kinetischer Energieiibertrag auf Targetelektronen durch Elektron-Elektron-

Stofle

e Anregung und Ionisation von Targetatomen, d.h. Energieiibertrag auf stark gebun-

dene, lokalisierte Targetelektronen
e Anregung von schwach gebundenen oder nichtlokalisierten Leitungsbandelektronen
e Anregung, Ionisation und Elektroneneinfang des Projektils selbst

Solange die Geschwindigkeit der Projektilionen sehr viel grofer ist als die Geschwindigkeit
der Elektronen auf der innersten Bahn (v > le/ 3'00, vo = 2.2-108 cm/sec, Orbitalgeschwin-
digkeit auf der ersten Bohrschen Bahn), sind sie vollstindig ionisiert. Der Energieverlust
kann dann durch die Wechselwirkung einer Punktladung Z;e mit dem Elektronenplasma
unter Beriicksichtigung der Bindung an die Atomkerne beschrieben werden (Bethe 1930;

Bloch 1933). Der differentielle Energieverlust %g ist in diesem Energiebereich
- — = In—=. (2.6)

T ist die mittlere Anregungsenergie der Targetatome.

Firv = Z12 / *vo (» Thomas-Fermi-Geschwindigkeit®) durchliuft %g- ein Maximum. Die
theoretische Behandlung dieses Energiebereiches ist schwierig, da die Projektilionen nur
noch teilweise ionisiert sind. Dieser Bereich wird meist durch empirische Fitformeln be-
handelt (Varelas und Biersack 1970; Anderson und Ziegler 1977; Ziegler 1977).

Fiir kleine Jonenenergien (v < Zf /3'00) sind die Projektile vollstindig abgeschirmt. Der
lokale Energieverlust wurde zuerst von Firsov (1959) und fiir kleine Z; in Anlehnung an
Firsov von Oen und Robinson (1976) behandelt. Dabei wird der Uberlapp der Elektronen-
wolken der kollidierenden Atome betrachtet. Die Kollisionszeit sei lange genug, um eine
vollstdndige Vermischung der Elektronen zu erméglichen. Der elektronische Energieverlust
ergibt sich aus dem Impulsiibertrag in diesem Mischproze8. Bei einem Stoff zweier Atome

mit Stofiparameter p ist der elektronische Energieverlust nach Oen und Robinson

QOR(d1E) & \/EBXP(—U.B rmin(pyE)/aF) (2'7)
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Tmin 15t der Abstand grofiter Anndherung der beiden Atome und ap die Firsov-Abschirm-
linge (Gleichung 2.2). Gleichung 2.7 wurde urpriinglich fiir das Moliére-Potential abgelei-
tet, 1aBt sich aber auf beliebige Wechselwirkungspotentiale erweitern (Robinson 1993). Der
Bremsquerschnitt Sor(F) ergibt sich durch Integration {iber alle erlaubten Stofiparameter

und wird fiir hohere Energien, fir die 7, = p
Sor(E) x (1 — k)VE fir Tomin & p (2.8)

Der Korrekturfaktor x ist abhingig von der Teilchendichte im Target sowie der Kristall-
struktur. Typischerweise ist k < 0.1. Die hochsten Werte erreicht x in Materialien mit
hoher Teilchendichte wie Graphit oder Diamant.

Der nichtlokale Energieverlust ist im Gegensatz zum lokalen kontinuierlich, da sich
das Elektronengas im Festkorper wie ein viskoses Medium fiir das bewegende Ion verhilt.
Der Energieverlust resultiert aus der Reaktion des Elektronengases auf das abgeschirmte
Feld des Projektilions. Bereits von Fermi und Teller (1947) wurde abgeleitet, dafl der
Bremsquerschnitt im Rahmen dieser Vorstellung proportional zur Teilchengeschwindigkeit
ist. Von Lindhard und Scharff (Lindhard und Scharff 1953; Lindhard und Scharff 1954;
Lindhard und Scharff 1961; Lindhard et al. 1963) wurde fiir den Bremsquerschnitt in

Thomas-Fermi Naherung die Beziehung
S1s(E) = K sVE (2.9)

mit einem halbempirischen Faktor Kps, der nur von Z; und Z; abhingt, angegeben.
Der Energieverlust fiir Deuterium in Kohlenstoff ist in Abb. 2.4 gezeigt. Das Energiever-
lustmaximum liegt bei etwa 150 keV. Fiir Deuteronenenergien unterhalb von 1 keV ist
der Energieverlust nach Oen und Robinson deutlich geringer als der Energieverlust nach
Lindhard und Scharff. Andersen und Ziegler benutzten fiir den Niederenergiebereich den
Ausdruck von Lindhard und Scharff, so dal diese beiden Kurven stetig anschlieflen. Ex-
perimentelle Werte existieren nur fiir Ionenenergien oberhalb von etwa 10 keV, so daf
fiir kleinere Energien die Energieverlustfunktion der Theorie entnommen werden muf. In
Anwendungen wird meist eine Gleichverteilung von Oen-Robinson und Lindhard-Scharff
gewihlt (Eckstein 1991a).

Fiir Deuterium in Kohlenstoff erreicht der nukleare Energieverlust fiir Energien un-

terhalb von etwa 1 keV dieselbe Grofienordnung wie der elektronische Energieverlust, fiir
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Abb. 2.4: Differentieller Energieverlust von Deuterium in Kohlenstoff. Fiir den nuklearen Energie-
verlust sowie fiir den elektronischen Energieverlust nach Oen-Robinson wurde das Krypton-Carbon

Potential benutzt.

Ionenenergien unterhalb 300 eV wird der Gesamtenergieverlust vom nuklearen Energie-

verlust dominiert.

2.3 Reflexion

Durch einen oder mehrere Stofie kénnen die lonen so abgelenkt werden, daf sie den
Festkorper wieder verlassen (Abb. 2.2a). Fiir hohe Energien geschieht dies meist durch
einen einzelnen Stof mit groBem Ablenkwinkel (Rutherfordrﬁckstreuung), wihrend dies im
Niederenergiebereich im wesentlichen durch Mehrfachstofie geschieht. Die Mehrfachstofie
machen eine theoretische Behandlung der Reflexion schwierig, so dafi man auf Computer-
simulationen oder Experimente angewiesen ist. Experimentelle Ergebnisse existieren fast
nur fiir senkrechten Einfall (Bohdansky et al. 1976 Bottiger und Rud 1976; Sidenius und
Lenskjeer 1976; Braganza et al. 1976; Staudenmaier et al. 1979; Eckstein und Verbeek 1979;
Thomas et al. 1980; Overbury et al. 1980; Amano und Seidman 1981; Braun und Tho-
mas 1982; Eckstein und Verbeek 1984; Aratari und Eckstein 1989a; Aratari und Eckstein
1989b) und fiir Teilchenenergien im keV-Bereich. Fiir schfége Einfallswinkel existieren nur

wenige experimentelle Ergebnisse (Eckstein und Verbeek 1980; Braun und Thomas 1982;
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Chen et al. 1983; Chen et al. 1984; Bandurko et al. 1990; Bandurko und Kurnaev 1993).
Die Hauptinformation zur Reflexion stammt aus Computersimulationen mit TRIM.SP
und MARLOWE (Oen und Robinson 1976; Eckstein und Verbeek 1979; Biersack und
Haggmark 1980; Thomas et al. 1980; Jackson 1980; Eckstein und Verbeek 1980; Eckstein
et al. 1980; Overbury et al. 1980; Amano und Seidman 1981; Chen et al. 1983; Chen
et al. 1984; Eckstein und Verbeek 1984; Eckstein und Biersack 1985; Eckstein und Bier-
sack 1986; Eckstein und Heifetz 1986; Eckstein und Heifetz 1987; Becerra-Acevedo und
Terreault 1987; Aratari und Eckstein 1989a; Aratari und Eckstein 1989b; Ruzic und Chiu
1989; Bandurko et al. 1990; Eckstein 1991a; Eckstein 1991b; Coufal et al. 1991; Eckstein
et al. 1992; Cuthbertson et al. 1992; Thomas et al. 1991; Thomas et al. 1992; Mayer et al.
1994). Experimentelle Ergebnisse fehlen vor allem fiir den Energiebereich < 500 eV und
schrige Einfallswinkel, wie sie insbesondere fiir die Plasma-Wand-Wechselwirkung in Fu-
sionsmaschinen notwendig sind. Ungeklirt ist auch der Einflul von Oberflichenrauhigkeit
auf die Teilchenreflexion. Computersimulationen sagen eine Abnahme der Teilchenreflexi-
on fiir schriige Einfallswinkel an rauhen Oberflichen um den Faktor 2 voraus (Ruzic und
Chiu 1989; Shaheen 1992). Experimentelle Ergebnisse zur Reflexion an rauhen Oberflichen
existieren nur fiir kiinstliche Oberflichenstrukturen wie Dendriten (Eckstein und Verbeek
1979) oder regelmiBige Furchen (Bandurko et al. 1990), die bei technischen Oberflichen

nicht beobachtet werden.

Treffen Ionen der Energie Fy unter dem Winkel o auf einen Festkorper, so werden
sie mit einer Energie E; unter einem Winkel # und einem Azimuthwinkel ¢ reflektiert
(Abb. 2.5). Die reflektierten Teilchen haben im allgemeinen eine breite Verteilung von
Energien und Winkeln und kénnen in verschiedenen Ladungszustinden g; auftreten. Die
Energie-, Winkel- und Ladungsverteilung der reflektierten Teilchen ist abhéingig von Ein-
fallsenergie Ep und Einfallswinkel o und wird durch die Verteilungsfunktion

f(Eo, e; By, B, ¢, q;) beschrieben.

Der Teilchenreflexionskoeffizient R ist definiert durch

Ry = Anzahl rf‘aﬂektlerter Teflchen (2.10)
Anzahl einfallender Teilchen

Eq % 27
= X [aBy [ dp [ dp j(Bo, B, B,0,0)sin (2.11)
KA 0 0
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Abb. 2.5: Definition der Winkel.

und der Energiereflexionskoeffizient R

_ gesamte Energie der reflektierten Teilchen

(2.12)

B gesamte Energie der einfallenden Teilchen

Die mittlere Energie £ der refiektierten Teilchen ergibt sich aus den Definitionen zu
E==E (2.13)

Nur fiir senkrechten Einfall ist die Winkelverteilung der reflektierten Teilchen zylin-
dersymetrisch und kann niherungsweise durch ein Kosinusverteilung dargestellt werden.
Wihrend dies im keV-Bereich gut erfiillt ist, weicht fiir Teilchenenergien im Bereich 100 eV
die tatsichliche Winkelverteilung schon recht deutlich von einer Kosinus-Verteilung ab
(Kapitel 4.6, Abb. 4.31). Fiir schrage Einfallswinkel weist die Winkelverteilung keine Sym-
metrie auf. Das Maximum der Teilchenriickstreuung liegt in der Einfallsebene, wobei un-
gefihr gilt, dal o = §. Die Ladungsverteilung der reflektierten Teilchen ist abhédngig von
der elektronischen Struktur von Projektil und Target. Fiir Ionenenergien unterhalb 1 keV
sind die reflektierten Teilchen grofitenteils neutral (Eckstein und Verbeek 1979; Eckstein
und Verbeek 1984; Miihling 1986). Der Anteil neutraler Teilchen an der Gesamtzahl riick-
gestreuter Teilchen liegt iiber 95%.

Fiir senkrechten Einfall hangt der Teilchenreflexionskoeffizient im wesentlichen vom

Massenverhiltnis p = My/M; sowie der reduzierten Energie ¢,

) p
¢ = 32.55 Eq (2.14)
1/2
(1 + )21 2 (sz3 4 23/3) .

ab. Fitformeln und Skalierungsrelationen fiir beliebige Projektil-Target Kombinationen fiir
senkrechten Einfall wurden von Ito et al. (1985) sowie Thomas et. al. (Thomas et al. 1991;
Thomas et al. 1992) entwickelt.

Allgemein nimmt die Teilchenreflexion mit abnehmender Energie zu. Unsicherheit

herrscht, sobald die Einfallsenergie in die GroBenordnung der Oberflichenbindungsenergie
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kommt: Fiir Edelgase sollte die Teilchenreflexion gegen Eins gehen, wihrend sie fiir Teil-
chen mit einer chemischen Bindung gegen Null gehen sollte. Der experimentelle Nachweis
hierfiir steht noch aus. Lediglich von Bandurko et. al. wurde eine Abnahme der Reflexion
bei schrigen Winkeln mit sinkender Energie beobachtet (Bandurko und Kurnaev 1993).
Zur experimentellen Bestimmung von Teilchenreflexionskoeffizienten kann entweder
die Anzahl von reflektierten Teilchen oder die Anzahl von im Target implantierten Teil-
chen bestimmt werden. Bei Experimenten, die die letztere Grofe bestimmen, wird der

Trappingkoeflizient 7 gemessen, der durch
Ry=1-1q (2.15)

definiert ist.

Die Schwierigkeit beim Nachweis von reflektierten Teilchen liegt im Nachweis der
Neutralen. Zum Nachweis von reflektierten Ionen wurden meist elektrostatische Ener-
giespektrometer (Eckstein und Verbeek 1979; Overbury et al. 1980; Eckstein und Verbeek
1984; Bandurko et al. 1990) verwendet. Reflektierte Neutralteilchen kénnen durch Um-
ladungsstéfie in einer Gaszelle nachionisiert werden (Verbeek et al. 1977). Der Nachteil
dieser Methode ist, daB meist nur unter einem festem Streuwinkel beobachtet wird. Teil-
chenreflexionskoeffizienten lassen sich damit nur fiir hochgradig symmetrisch Ve;teilungen,
d.h. senkrechten Einfall, unter der zusitzlichen Annahme einer Verteilungsfunktion fiir
die riickgestreuten Teilchen gewinnen. Hier wird in der Regel eine Cosinusfunktion ange-
setzt. Fiir schrigen Einfall wurden nur in einem Fall Reflexionskoeffizienten auf diese Art
bestimmt (Eckstein und Verbeek 1980). Fiir Neutralteilchenenergien unterhalb 200 eV
wird die Umladungwahrscheinlichkeit so gering, daf kein Neutralteilchennachweis mehr
moglich ist (Verbeek et al. 1977). Diese Methode ist damit auf Ionenenergien oberhalb etwa
1 keV beschrinkt. Fiir Ionenenergien oberhalb 5 keV lassen sich mit Tonisationskammern
Teilchen- und Energiereflexionskoeffizient gleichzeitig bestimmen (Sidenius und Lenskjeer
1976). Fiir Jonenenergien unterhalb 1 keV wurden mit Hilfe eines speziellen Neutralteil-
chendetektors und Flugzeitbestimmung Teilchenreflexionskoeffizienten bestimmt (Aratari
und Eckstein 1989a; Aratari und Eckstein 1989b). Die Nachweisgrenze fiir neutralen Was-
serstoff liegt bei 10-20 eV. ‘

Zum Nachweis der Menge von implantierten Teilchen wurden verschiedene Methoden
benutzt: Gewichtszunahme des Targets (Bohdansky et al. 1976), Thermische Desorpti-

on oder Reemission (Braganza et al. 1976; Staudenmaier et al. 1979; Thomas et al. 1980;
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Braun und Thomas 1982; Bandurko und Kurnaev 1993), sowie Nukleare Reaktionsanalyse
(Staudenmaier et al. 1979; Chen et al. 1983; Chen et al. 1984). Mit diesen Methoden lassen
sich Teilchenreflexionskoeffizienten fiir beliebige Einfallswinkel bestimmen. Da der Teil-
chenreflexionskoeffizient aus Glei(lzhung (2.15) bestimmt wird, muf sichergestellt werden,
daB keine implantierten Teilchen auf anderem Wege aus der Probe verlorengehen (Diffusi-
on, Zerstaubung, ioneninduzierte Desorption). Da mit diesen Methoden 7 bestimmt wird,
ist aufgrund der unvermeidlichen Meffehler (typischerweise 10-20%) die Genauigkeit fiir

hohe Reflexionskoeffizienten am grofiten.

2.4 Zerstdubung

Durch den Beschuf} eines Festkorpers mit Tonen werden Atome aus dem Festkorper ent-
fernt. Diesen Prozef bezeichnet man als Zerstiubung. Diese kann durch direkten Ener-
gieiibertrag auf Targetatome durch einfallende Ionen (physikalische Zerstdubung) oder
durch die Bildung von fliichtigen Verbindungen zwischen Projektil- und Gitteratomen
nach der Abbremsung der Projektile im Festkdrper (chemische Zerstdubung), verursacht
werden.

Die Zerstiubungsausbeute Y ist definiert iiber

Anzahl entfernter Atome (2.16)

~ Anzahl einfallender Teilchen
Y hingt im allgemeinen von Energie und Einfallswinkel der Projektile sowie von der

Targettemperatur ab.

2.4.1 Physikalische Zerstdubung

Bei einem Stof iibertrigt das Projektil Energie an ein Targetatom (Gleichung 2.4). Dieses
st&8t nun seinerseits mit Gitteratomen und kann in nachfolgenden Stofen weitere Targeta-
tome aus ihren Gitterpositionen herausstofien (Stofkaskade). Erreicht ein Targetatom die
Oberfliche und ist seine Bewegungsenergie senkrecht zur Oberfliche grofier als die Bin-
dungsenergie Ej, an die Oberfliche, so kann es den Festkorper verlassen. Fiir Jonenenergien,
die sehr viel grofier als die Bindungsenergie sind, ist die Zerstaubungsausbeute proportio-
nal zum nuklearen Energieverlust in der Oberflichenschicht (Sigmund 1969). Fiir hohe
Tonenenergien sinkt damit die Zerstiubungsausbeute mit wachsender Energie, da sich die

StoBkaskaden tiefer in das Innere des Festkorpers verlagern. Fiir sehr kleine Tonenenergien
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nimmt die Zerstaubungsausbeute steil ab, da nicht mehr genug Energie an die Targetato-
me iibertragen werden kann, um die Bindungsenergie an die Oberfliche zu iiberwinden.
Es gibt daher eine Schwellenenergie Ejj, fiir die Zerstiubung, unterhalb der keine physi-
kalische Zerstaubung mehr maglich ist. Fiir leichte Ionen ist die Schwellenenergie gegeben

durch (Behrisch et al. 1979; Bohdansky 1984)

Ey

Eyp = — 2.17
A=) (2.17)
it o MM
Y= 04 + My)?

~ ist der maximal mégliche Energieilibertrag von Projektil auf Targetatom.

Die Zerstiubungsausbeute von Kohlenstoff durch Deuterium hat ein Maximum bei et-
wa 300 eV (Roth und Bohdansky 1987; Eckstein et al. 1993) (Abb. 2.6). Die Zerstaubungs-
ausbeute im Maximum betrigt etwa 0.03 C-Atome/einfallendes Ion (Roth und Bohdansky
1987). Die Schwellenenergie ist etwa 30 eV.

Fiir schriagen Einfall nimmt die Zerstdubungsausbeute zunichst zu, da fiir schrige
Einfallswinkel Zerstiubung durch einen Einzelstofl moglich wird, und erreicht bei einem
Winkel op¢ zwischen 70-85° ein Maximum. Der genaue Betrag des Winkels oy ist ener-
gieabhiingig. Die Zerstdubungsausbeute bei a,p; ist bis zu 10 mal grofler als fiir senkrechten
Einfall (Eckstein et al. 1993). Fir « > aopt Nimmt die Zerstaubungsausbeute wieder ab.

Physikalische Zerstiubung ist temperaturunabhingig (Bohdansky 1984; Roth 1987).

2.4.2 Chemische Zerstidubung

Graphit sowie Karbide zeigen bei Beschufi mit Wasserstoff chemische Zerstiubung durch
die Bildung von Kohlenwasserstoffen. Chemische Zerstiubung ist abhéngig von der Pro-
jektilenergie und, im Gegensatz zur physikalischen Zerstiaubung, abhingig von der Pro-
bentemperatur. Die chemische Zerstiubung von Kohlenstoff durch Wasserstoff kann die
physikalische Zerstaubung um eine Gréflenordnung {ibersteigen.

Fiir Jonenenergien oberhalb von 200 eV tritt chemische Erosion nur bei Temperaturen
oberhalb 600 K auf. Die maximale Zerstiubungsausbeute wird bei etwa 800 K erreicht
und betrigt etwa 0.2 C-Atome pro einfallendes Ion fiir Ionenenergien um 200 eV. Die
chemische Erosion unter diesen Bedingungen ist etwa 10 mal hoher als die physikalische
Zerstaubung. Fiir Ionenenergien unter 200 eV wird chemische Erosion durch Bildung von

Kohlenwasserstoffen bereits bei Raumtemperatur beobachtet. Unterhalb von 80 eV bis
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etwa 10-20 eV ist die chemische Erosion nahezu konstant mit einem Wert von 0.03 CDy4-

Molekiilen pro einfallendes Ion (Abb. 2.6).

2.5 Computersimulation von Ionen-Festkorper-Wechselwir-

kung

Vielteilchenwechselwirkung und MehrfachstéBe machen eine analytische Behandlung der
Tonen-Festkorper-Wechselwirkung schwierig. Von daher ist man auf Computersimulatio-
nen angewiesen. Die verwendeten Programme lassen sich grob in zwei Gruppen untertei-
len: In Programme, die in Zweierstofiniherung rechnen (z.B. TRIM, MARLOWE) und in

Programme, die die Vielteilchenwechselwirkung beriicksichtigen (Molecular Dynamics).

2.5.1 Programme mit Zweierstofiniherung

Zur Simulation von Ionen-Festkorper-Wechselwirkungen wurden in der Vergangenheit vor
_ allem die Monte-Carlo Programme TRIM (Transport of Ions in Matter) (Biersack und
Haggmark 1980; Biersack und Eckstein 1984; Eckstein 1991a) und MARLOWE (Robinson
und Torrens 1974; Robinson 1981) benutzt. Wihrend TRIM mit einer amorphen Target-
struktur rechnet, erlaubt MARLOWE die Angabe eines Kristallgitters. Polykristalline und

amorphe Targets werden durch Drehen des Targetkristalls simuliert. Daneben gibt es auch
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einige Berechnungen mit anderen Programmen (ein vollstindiger Uberblick findet sich in

(Eckstein 1991a)). Im folgenden soll das Modell von TRIM genauer dargestellt werden.

Aus der Targetdichte wird die freie Weglidnge des Projektils im Target berechnet, nach
Zuriicklegen der freien Weglidnge findet jeweils ein Stoff mit zufillig gewdhltem Stofipa-
rameter statt. Aus Rechenzeitgriinden wird der Streuwinkel sowie der Abstand grofiter
Anniherung nicht exakt durch Integration berechnet, sondern durch die aus historischen
Griinden so bezeichnete ,magische Formel“ approximiert, die Giite dieser Niherung ist
typischerweise besser 1% (Schlager und Eckstein 1991). Die von TRIM benutzten Wech-
selwirkungspotentiale sind rein repulsiv. Die Trajektorie in der Umgebung des Abstandes
grofiter Annaherung wird ebenfalls nicht exakt berechnet, sondern durch die asymptoti-
schen Bahnen ersetzt. Die Anwendbarkeit von TRIM zu niedrigen Energien hin wurde
durch die Mitnahme von zusitzlichen, weiter entfernten Stofipartnern erweitert (Version
TRIM.SP). Dabei wird aber nicht die simultane Wechselwirkung mit allen Stofipartnern
betrachtet, sondern die Stofle werden als unabhéngig voneinander betrachtet. Dies ist nur

niaherungsweise richtig (Cuthbertson et al. 1992).

Die Trajektorie des einfallenden Ions wird verfolgt, bis das Teilchen den Festkorper
entweder verlafit (Reflexion, Transmission) oder im Festkérper zur Ruhe kommt (d.h. die
kinetische Energie unter eine Schwelle von einigen eV abgesunken ist). Die Trajektorien
der angestofienen Targetatome konnen ebenfalls verfolgt werden und erlauben damit die

Simulation von Zerstaubungsereignissen.

Der attraktive Teil des Wechselwirkungspotentials fithrt zu einer Anziehungskraft der
Oberfliche auf ein Atom, welches sich nahe der Oberfliche befindet. TRIM simuliert dies,
indem an der Festkérperoberfliche ein planares stufenférmiges Potential mit Bindungs-
energie E; angenommen wird. Einfallende Teilchen werden durch das Potential zur Ober-
fliche beschleunigt, auslaufende Teilchen abgebremst. Ein Teilchen kann den Festkorper
nur verlassen, wenn seine kinetische Energie senkrecht zur Oberfliche gréfier als die Bin-
dungsenergie E; an die Oberfliche ist. Fiir schrig auslaufende Teilchen erfolgt durch das
planare Potential eine Ablenkung in Richtung Oberﬂéich‘e (Brechung). Die Oberflichenbin-
dungsenergie spielt eine mafgebliche Rolle fiir die Berechnung von Zerstaubungsausbeuten,
der EinfluB auf die Reflexion wird erst fiir kleine Energien bedeutsam. Fiir E; wird im Falle
von Zerstaubung die Sublimationsenergie angesetzt (Robinson 1981; Eckstein 1991a). Fiir

Edelgase ist E; = 0. Fiir andere lon-Target Kombinationen ist E; im allgemeinen nicht
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bekannt, heuristisch werden meist 1-2 eV angesetzt. Neuere experimentelle Ergebnisse
zum Oberflichenpotential von Wasserstoffionen an HOPG ergaben etwas hohere Werte
um 3 eV (Pfandzelter et al. 1993). Diese relativ hohe Energie wird aber mafigeblich dﬁrch
die Bildladung des Ions an der Oberflidche bestimmt, so dafl diese Experimente keine Aus-
sage iiber die Oberflichenbindungsenergie von neutralem Wasserstoff erlauben. Fiir rauhe
Oberflichen, aber auch atomare Stufen u.d., wird die Annahme eines planaren Potentials

zweifelhaft.

2.5.1.1 Grenzen der Zweierstoindherung

Die Zweierstofniherung bricht zusammen, sobald Vielteilcheneffekte eine Rolle spielen.
Dies ist dann der Fall, wenn die Teilchen ihre asymptotische Bahn noch nicht erreicht
haben, sobald der nichste Sto8 stattfindet. Der hierbei ungiinstigste Fall sind Materialien
mit hoher Teilchendichte und kurzer Bindungslinge. Von allen moglichen Stoflen sind
wiederum Stoéfie mit Stofiparameter p = 0 am ungiinstigsten. In diesem Fall kann die
Zweierstofniherung bereits bei 20-30 eV inaddquat sein. Stéfle mit Stofparameter p = 0
stellen allerdings den Fall mit der geringsten Wahrscheinlichkeit dar (Abb. 2.1c). Fir
kleinere Energien wird die ZweierstoBnaherung graduell immer schlechter, und versagt

schlieBlich fiir Energien im eV-Bereich.

Die Frage des Wechselwirkungspotentials wurde bereits in Kapitel 2.1 diskutiert. Auch
hier ergibt sich, daB fiir den eV-Bereich die verwendeten Potentiale aufgrund ihres rein

repulsiven Charakters nicht hinreichend genau sind.

Die geschilderten Grenzen der Zweierstofniherung spielen insbesondere fiir die Berech-
nung von Zerstiubungsereignissen eine Rolle, da hierbei die Teilchen bis zu Energien von
einigen eV verfolgt werden miissen. Programme, die in Zweierstofniherung rechnen, befin-
den sich in diesem Energiebereich nicht mehr auf solidem Grund. Trotzdem befinden sich
berechnete und gemessene Zerstiubungsausbeuten in guter Ubereinstimmung (Eckstein

et al. 1993).

Die klassische, nichtquantenmechanische Behandlung der Streuereignisse stellt hin-
gegen keine Einschrankung dar. Diese spielt erst dann eine Rolle, wenn die DeBroglie-
Wellenlinge der Teilchen in die Grofienordnung der Gitterdimensionen kommt. Dies ist

selbst fiir Protonen erst bei Energien unter 1 eV der Fall.
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2.5.1.2 Simulation rauher Oberflichen

Eine analytische Behandlung des Einflufiles von Oberflichenrauhigkeit auf die Reflexion
(Bandurko et al. 1990) und die Zerstaubung (Eckstein et al. 1993) von Teilchen ist nur fiir
kiinstliche Oberflichenstrukturen (regelmiBige Dreiecke u.i.) méglich. Auf realen Ober-
flichen werden so regelmifiige Strukturen aber nicht beobachtet. Von Ruzic et. al. (Ruzic
und Chiu 1989; Ruzic 1990; Shaheen 1992) wurde das Programm TRIM.SP um die Einbe-
ziehung von rauhen Oberflichen erweitert (Version VFTRIM, Vectorised Fractal TRIM).
Oberflichenrauhigkeit wird durch Fraktale mit variabler fraktaler Dimension D; simuliert.
Beispiele fiir die in den Simulationsrechnungen beniitzten Fraktale zeigt Abb. 2.7. Fiir die
fraktale Dimension D, gilt: 1 < D; < 2. Zur Simulation einer Fliche wird das Fraktal um
den jeweils aktuellen Ort des verfolgten Teilchens in die Bewegungsebene des Teilchens

gedreht. Dies entspricht einer Oberfliche der fraktalen Dimension (Ruzic und Chiu 1989)
Dy =1+D;

Diese Fliche hat die Eigenschaft, daf jedes beliebige Linienprofil dieselbe Form aufweist.
Eine solche Fliche existiert streng genommen nicht. Die Simulation ist damit quasi-
eindimensional.

Die simulierten Teilchen werden solange verfolgt, bis sie entweder im Festkorper zur
Ruhe kommen, oder sich so weit von der Oberfliche entfernen, daf ein weiterer Zusam-
menstofl nicht mehr moglich ist. Jedes Teilchen kann die Oberfliche mehrfach treffen und

wieder ins Vakuum austreten.

2.5.2 Experimentelle Bestimmung der fraktalen Dimension einer Ober-

fliche

Viele physikalische Objekte sind iiber einen gewissen Skalenbereich fraktal. Dies wurde fiir
verschiedene Festkorperoberflichen (Avnir et al. 1984; Mandelbrot et al. 1984; Farin und
Avnir 1989), Staubteilchen (Stoyan und Stoyan 1992), Polymere (Daoud und Martin 1989),
Proteine (Elber 1989), Aggregation von Clustern (Daoud und Martin 1989; Matsuhita
1989) sowie fiir viele Probleme aus Geographie und Geophysik (Turcotte 1992) gezeigt.
Im folgenden sollen experimentelle Methoden zur Bestimmung der fraktalen Dimension
einer Festkorperoberfliche besprochen werden.

Die fraktale Dimension der Oberfliche eines Festkérpers lift sich experimentell durch
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Abb. 2.7: Beispiele von Fraktalen zur Simulation der Linienprofile von rauhen Oberflichen. Frak-

tale Dimension D; = 1.01, 1.10 und 1.30. Nach Ruzic und Chiu (1989).

Adsorption von Molekiilen (Avnir et al. 1984; Farin und Avnir 1989), Kleinwinkelstreu-
ung von Licht, Réntgenstrahlung oder Neutronen (Schmidt 1989) oder durch Aufnahme
eines Oberflichenprofils mit einem Profilometer, Rastertunnel- oder Rasterkraftmikroskop
bestimmen. Mit der Gasadsorptionsmethode wird die fraktale Dimension der Oberfliche
auf der Grofenskala der Fliche der adsorbierten Molekiile gemessen. Avnir et al. (1984)
bestimmten die fraktale Dimension von Vulcan-3G-Graphit zu 2.07 im Skalenbereich 16—
178 A2. Durch die Adsorption von Polymeren kann die Gréfienskala bis etwa 10° A? erwei-
tert werden. Mit Streumethoden kénnen sowohl Volumenfraktale (d.h. porése Proben) als
auch fraktale Oberflichen iiber einen grofen Bereich von Grofienskalen untersucht werden.

Aus einem Linienprofil der Oberfliche lafit sich die fraktale Dimension durch die Qua-
dratzihlmethode (box counting method) bestimmen (Abb. 2.8). Das Linienprofil wird mit
Quadraten der Seitenlinge € vollstindig iiberdeckt. Die Anzahl von Quadraten N, die fiir

eine Uberdeckung notwendig ist, indert sich mit e gemf
N(e) x e D1 (2.18)

D ist die fraktale Dimension des Linienprofils. Genauer: Durch Gleichung 2.18 wird die

box-counting Dimension definiert. Diese stimmt in den meisten Féllen (z.B. fiir die in
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Abb. 2.8: Quadratzihlmethode zur Bestimmung der fraktalen Dimension am Beispiel der Koch-

kurve. Erlduterung siehe Text.

Abb. 2.8 gezeigte Kochkurve) mit der Hausdorff-Dimension des Fraktals iiberein. Fiir eine
isotrope Oberfliche ergibt sich die Dimension der Oberfliche D, aus der Dimension des

Linienprofils D; iiber (Mandelbrot 1983; Falconer 1991):

Dy=1+D (2.19)

2.6 Struktur und Eigenschaften von Graphit

Die stabile Form von Kohlenstoff bei Raumtemperatur ist Graphit. Das Kristallgitter ist
hexagonal mit vier Atomen in der Einheitszelle. Graphit besitzt eine Schichtstruktur, bei
der jedes Kohlenstoffatom innerhalb einer Schicht eine kovalente Bindung zu drei benach-
barten Kohlenstoffatomen eingeht. Die Schichten untereinander sind durch Van-der-Vaals-
Bindungen verkniipft. Die Kohlenstoffatome sind sp2-hybridisiert und bilden mit drei ihrer
vier Auflenelektronen lokalisierte o-Bindungen zu ihren drei Nachbarn. Das vierte Valen-
zelektron befindet sich im delokalisierten 7-Orbital. Diese delokalisierten Elektronen sind
verantwortlich fiir die metallische elektrische Leitfahigkeit und die hohe Wirmeleitfihig-
keit parallel zu den Graphitebenen.

Innerhalb der Ebenen bilden die Kohlenstoffatome regelméflige Sechsecke mit einem
mittleren Atomabstand von 1.42 A. Die Einheitszelle I}at bei Raumtemperatur die Kan-
tenlingen @ = 2.46 A und ¢ = 6.7 A.

Die Graphitebenen sind senkrecht zur c-Achse angeordnet, wobei die Ebenen aber so
gegeneinander verschoben sind, da8 nur die Hilfte der Atome iiber Atomen der niachsten

Lage liegt. Die Stapelfolge in hexagonalem a-Graphit (Abb. 2.9) ist ABAB, wihrend sie
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in thomboedrischem [-Graphit ABCABC ist. Der Ebenenabstand bei Raumtemperatur
betriigt ¢/2 = 3.35 A. Der Anteil von B-Graphit kann in natiirlichem Graphit bis zu 30%
betragen, wihrend kiinstlich hergestellte Graphite hauptséchlich aus a-Graphit bestehen
(Gmelin 1968).

Graphit-Einkristalle kommen nur natiirlich in Form von bis zu mehreren Millimetern
grofien Flocken vor. Alle industriell gefertigten Graphite sind polykristallin. Idealem Gra-
phit am nichsten kommt HOPG (Hoch Orientierter Pyrolitischer Graphit)(Abb. 2.10).
Die einzelnen Kristallite haben in Ebenenrichtung eine Ausdehnung bis zu einigen pm
und entlang der c-Achse eine Ausdehnung von 10-100 nm (Delle et al. 1979; Siegele et al.
1993). Sie sind entlang der c-Achse ausgerichtet, aber beliebig um diese verdreht (Au-.
stermann 1968). Der Mosaikwinkel betrdgt minimal 0.3° und maximal 0.5°. Mit einer
Dichte von 2.25 g/cm® kommt HOPG der idealen Graphitdichte von 2.26 g/cm?® sehr na-
he. Die thermischen und elektrischen Eigenschaften von HOPG sind stark anisotrop. Die
HOPG-Oberfliche ist atomar glatt iiber Flichen von mehreren 10 nm? (Wiesendanger
und Anselmetti 1992).

Isostatisch geprefiter (isotroper) Graphit besteht aus ungeordneten Kristalliten mit
einer GroBe zwischen 100 A und 1000 A. Die Kristallite bilden Kérner mit einem Durch-
messer bis zu 25 um (Delle et al. 1983) (Abb. 2.10). Zwischen den Kristalliten und zwischen
den Kérnern bilden sich Poren aus, deren Durchmesser bis zu einigen pm betragen kann.
Aufgrund der Porositit betrigt die Dichte dieser Graphite nur 1.8-1.9 g/cm®. Hauptein-
satzgebiet dieser Graphite sind Spaltungsreaktoren, da sie kein anisotropes Schwellen bei
Neutronenbestrahlung zeigen (Kelly 1982; Kelly 1986), aufgrund ihrer guten mechanischen
Eigenschaften werden sie auch bevorzugt als Erste-Wand Materialien in Fusionsreaktoren

eingesetzt.

2.7 Einfang und Freisetzung von Wasserstoff in Graphit

Der nichtreflektierte Anteil von in Kohlenstoff eingeschossenen Wasserstoffionen kommt
im Festkorper zur Ruhe. Wihrend in Metallen Wasserstoff atomar im Kristallgitter (in-
terstitiell) gelést und die Freisetzung durch atomare Diffusion und Rekombination an der
Oberfliche bestimmt wird, wird Wasserstoff in Graphit mit der vergleichsweise hohen
Bindungsenergie von 2-4 eV kovalent an Kohlenstoff gebunden. Diese Art der Bindung

fiihrt zu den einzigartigen Eigenschaften des Einfangs von Wasserstoff in Graphit. Einen
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Abb. 2.9: Gitterstruktur von hexagona-
lem a-Graphit.

HOPG

EK98

Abb. 2.10: Schematische Darstellung der
Struktur von hochorientiertem pyroliti-
schem Graphit (HOPG) und isotropem
Graphit (z.B. EK98) (Delle et al. 1979;

Delle et al. 1983; Moller 1989).

Uberblick geben (Maéller und Roth 1986; Wilson und Hsu 1987; Winter 1987; Vietzke und

Philipps 1987; Moller 1989; Wilson et al.
Kohlenstoff spielen lokale Rekombination

wesentliche Rolle.

2.7.1 Einfang von Wasserstoff

1991). Bei der Freisetzung von Wasserstoff aus

zu Molekiilen und ioneninduzierte Prozesse eine

Eingeschossener Wasserstoff kommt mit einer energieabhingigen Tiefenverteilung im Koh-

lenstoff zur Ruhe. Berechnete Tiefenverte

ilungen von Deuterium in Graphit bei 100 und

2000 eV zeigen Abb. 2.11a und 2.11b. Aufgrund der chemischen Bindung von Wasserstoff

an Kohlenstoff ist fiir kleine Ionenenergien

die Wasserstoffkonzentration an der Oberflache

ungleich Null. Das Konzentrationsmaximum liegt fiir kleine Energien nahe der Oberfliche.
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Abb. 2.11: Tiefenverteilung von Deuterium in Graphit fiir senkrechten Einfall bei a) 100 eV und
b) 2000 eV. c): Mittlere Reichweite und Breite o der Tiefenverteilung, berechnet mit TRIM.SP,
verglichen mit experimentellen Werten von Ross und Terreault (1990), Leblanc und Ross (1993)

und Wampler et al. (1981).

Die Verteilung fillt nur langsam mit der Tiefe ab. Fiir hohere Ionenenergien verlagert sich
das Konzentrationsmaximum gegen das Ende der Reichweite, und der Abfall der Verteilung
fiir groBere Tiefen erfolgt wesentlich steiler. Fir kleine Energien ist die Tiefenverteilung
nur schwach vom Einfallswinkel abhingig (Eckstein 1980), da die Teilchen nach bereits

einem Stofl die Information iiber die urspriingliche Bewegungsrichtung verlieren.

Die experimentelle Bestimmung von Tiefenverteilungen fiir lonenenergien < 1 keV ist
schwierig, da nur wenige Methoden wie SIMS (Magee et al. 1980) und hochaufgeldstes
ERD (Ross und Terreault 1986; Leblanc und Ross 1993) die erforderliche Tiefenauflésung
erreichen. Die éxperimentell beobachtete mittlere Reichweite sowie die Breite der Vertei-
lung stimmt im Energiebereich von 200 eV bis zu einigen keV innerhalb von 10-20% mit
berechneten Tiefenverteilungen iiberein (Wampler et al. 1981; Ross und Terreault 1986;

Ross und Terreault 1990; Leblanc und Ross 1993; Mayer und Eckstein 1994) (Abb. 2.11c).
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Der vielzitierten Aussage von Mboller, dal TRIM die Breite der Verteilung um den Fak-
tor 1.7 unterschitzen wiirde (Méller 1989), kann fiir den hier betrachteten Energiebereich
nicht zugestimmt werden. Diese Diskrepanz wurde lediglich fiir Ionenenergien > 10 keV

beobachtet (Bgrgesen et al. 1978).

In Einkristallen kann die mittlere Reichweite entlang einer Kristallachse bei keV-
Energien aufgrund des Gitterfiihrungeffektes hoher als entlang einer zufilligen Richtung

oder in amorphem Material sein (Magee et al. 1980).

Graphit kann keine unbegrenzte Menge von Wasserstoff aufnehmen. Fiir kleine Im-
plantationsfluenzen wird zunachst aller Wasserstoff zuriickgehalten (Langley et al. 1978;
Staudenmaier et al. 1979; Wampler et al. 1981; Sone und McCracken 1982; Braun und
Emmoth 1984; Chen et al. 1984; Siegele 1991; Siegele et al. 1993). Ab einer energie- und
temperaturabhangigen kritischen Fluenz sittigt zunichst die Zone um das Maximum der
Ionenreichweitenverteilung, bei fortschreitender Implantation dehnt sich die Séttigungszo-
ne bis zur Oberfliche und bis zum Ende der Reichweitenverteilung aus. Der iiberzihlige
Wasserstoff wird molekular reemittiert, haupsichlich als Wasserstoffmolekiile, energie- und
temperaturabhéngig auch als CHy4 und hohere Kohlenwasserstoffe (chemische Erosion, Ka-
pitel 2.4.2) (Staudenmaier et al. 1979; Erents 1980; Underwood et al. 1980; Braun und
Thomas 1982; Roth 1986; Roth und Bohdansky 1987; Méller 1989; Franzen et al. 1992;
Franzen 1992). Bei Temperaturen oberhalb 800 K wird auch atomare Reemission beob-
achtet (Franzen et al. 1992; Franzen 1992; Franzen und Vietzke 1994; Davis und Haasz
1994). Der Anteil von atomar reemittiertem Wasserstoff steigt mit der Temperatur, bei
2000 K wird nahezu aller Wasserstoft atomar freigesetzt. Im Grenzfall sehr hoher Fluenzen
ist die gesamte Zone von der Oberfliche bis zum Ende der Ionenreichweite mit Wasserstoff
gesittigt, der einfallende Wasserstoffflu wird vollstindig reemittiert. Die Sittigungskon-
zentration betrdgt bei Raumtemperatur 0.4-0.5 H-Atome/C-Atom und ist unabhingig von
der Art des Graphits (Scherzer et al. 1976; Langley et al. 1978; Staudenmaier et al. 1979;
Cohen und McCracken 1979; Roth et al. 1980; Doyle et al. 1980; Wampler und Magee 1981;
Wampler et al. 1981; Doyle et al. 1981). Der beste Wert fiir die Sittigungskonzentration
ist 0.42 £ 0.02 (Moller und Scherzer 1988; Méller 1989;.Wilson et al. 1991).

Die Energieabhéngigkeit der Reichweite fithrt zu einer Energieabhingigkeit der Satti-
gungsflichendichte, d.h. der Gesamtmenge an Wasserstoff, die im Graphit aufgenommen

werden kann. Von Staudenmaier et. al. (Staudenmaier et al. 1979) wurde fiir Raumtem-
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peratur empirisch die Beziehung
Nsqt[Atome/cm?] = 3.5 - 10M - (E[eV])*?® (2.20)

bestimmt.

Die Sattigungsflichendichte ist temperaturunabhéngig fiir Temperaturen unterhalb et-
wa 400 K. Fiir hohere Temperaturen nimmt die Sattigungsflichendichte ab und erreicht
bei 1000 K nur noch 5-10% der Sittigungsflichendichte bei Raumtemperatur (Doyle et al.
1981; Braun und Emmoth 1984; Maller et al. 1987; Scherzer et al. 1988; Moller und Scherz-
er 1988; Gotoh et al. 1992). Bei Raumtemperatur mit hohen Fluenzen (> 10' Atome/cm?)
implantierter Wasserstoff beginnt dagegen erst bei 700 K zu desorbieren, bei 1200 K sind
noch etwa 10% der urspriinglichen Flichendichte bei Raumtemperatur im Graphit verblie-
ben (Langley et al. 1978; Doyle et al. 1981; Braun und Emmoth 1984; Sawicki et al. 1989;
Morita et al. 1989; Brice 1990; Gotoh et al. 1992). Fiir Implantation mit kleinen Fluenzen
verschiebt sich der Beginn der thermischen Freisetzung zu héheren Temperaturen. Der
Wasserstoff desorbiert molekular als Hy bzw. Dy sowie bei héheren Temperaturen auch als
Methan und héhere Kohlenwasserstoffe. Das Maximum der Kohlenwasserstoffproduktion

liegt bei 800-900 K.

2.7.2 Struktur der implantierten Zone

Bei Beschuf mit hochenergetischen Ionen wird das Graphitgitter zerstort. Nach Niwase
et al. 1988 wird bei Beschuff von HOPG mit 25 keV Wasserstoffionen die Zone mit der
maximalen Defektproduktion bei einer Fluenz von etwa 10'7 Tonen/cm? amorph. Diese
Fluenz entspricht etwa 1 dpa. Eine verbleibende Anisotropie wird aber selbst bei sehr
hohen Fluenzen von 102 Tonen/cm? beobachtet (Séder et al. 1988). Von daher ist anzu-
nehmen, dafl trotz der Beugungsbilder, die auf Amorphizitit hinweisen, eine bevorzugte
Mikroorientierung erhalten bleibt. Dies wird durch neuere Untersuchungen von Alimov
et al. 1994 bestitigt, die selbst bei 10 dpa keine Amorphisierung von Graphit, sondern
Turbostratik beobachten.

Der Einflu der Strahlenschiiden auf den Einfang von Wasserstoff in Graphit ist bislang
nicht restlos geklirt. Von Sone und McCracken (1982) wurde ein deutlicher Unterschied in
der Reemission von Wasserstoff beim Einfang in vorgeschidigtem und nicht geschidigtem
Graphit beobachtet. Von Siegele dagegen wurde kein Einfluf von ioneninduzierten Strah-

lenschiden auf den Einfang von Wasserstoff in HOPG festgestellt (Siegele 1991; Siegele
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et al. 1993). Es kann aber festgehalten werden, dal Wasserstoff nicht ausschlieBlich an
Strahlenschiden eingefangen werden kann, da Wasserstoff auch bei 50 eV Ionenenergie
und kleinen Fluenzen restlos in Graphit zuriickgehalten wird (Staudenmaier et al. 1979).
Die Versetzungsenergie, die erforderlich ist, um in Graphit einen stabilen Strahlenscha-
den zu erzeugen, ist etwa 25-30 eV. Wasserstoff und Deuterium mit 50 eV Energie ist
aufgrund des ungiinstigen Massenverhéltnisses nicht in der Lage, diese Energie an ein
Kohlenstoffatom zu iibertragen.

Harte amorphe Kohlenwasserstoffschichten (a:C-H Schichten) sind in vielen Eigenschaf-
ten mit ionenimplantierten Schichten vergleichbar (Vietzke und Philipps 1987). So weisen
a:C-H- und ionenimplantierte Schichten denselben Wasserstoffgehalt bei dhnlicher Dichte
auf, sind transparent und haben eine geringe elektrische Leitfahigkeit. Der Wasserstoff
ist chemisch an Kohlenstoffatome gebunden. Die Bindungsenergie wurde iiber thermische
Desorption bestimmt und betrigt 2-4 eV (Langley et al. 1978; Braun und Emmoth 1984;
Philipps et al. 1987). Diese Energien liegen im Bereich der C-H Bindung (4.3 eV). Die
Vorstellung einer chemischen Bindung von Wasserstoff an Kohlenstoff wird durch XPS-
Untersuchungen (Ashida et al. 1982; Ashida et al. 1983) und SIMS (Ashida et al. 1982;
Ashida et al. 1983) gestiitzt. Der grofite Teil vom Wasserstoff ist in der Form =CH ge-
bunden, mit einem nur geringen Anteil von = CH; (Robertson 1991). Der Anteil von
sp? und sp® gebundenem Kohlenstoff wurde iiber Infrarotabsorptionsspektroskopie be-
stimmt (Dischler et al. 1983). Im Fall von a:C-H Schichten ist die Strukturvorstellung die
einer Anordnung von einigen gestorten hexagonalen Ringen, die untereinander durch sp3-
koordinierten Kohlenstoff verbunden sind (Robertson 1986; Méller 1989; Robertson 1991).
Diese Struktur wurde auch direkt im Rastertunnelmikroskop beobachtet (Vandentop et al.

1991).

2.7.3 Diffusion

Obwohl zur Diffusion von Wasserstoff in Graphit eine Vielzahl von experimentellen Ar-
beiten existieren (Causey et al. 1979; Saeki 1981; Saeki 1985; Causey und Wilson 1986;
Causey et al. 1986; Atsumi et al. 1988; Fukuda et al. 1989; Morita et al. 1989; Ashida
und Watanabe 1991; Kushita et al. 1991; Tanabe und Watanabe 1991), Zusammenfassun-
gen in (Ca:usey 1989; Wilson et al. 1991), bietet sich bis heute kein geschlossenes Bild.

So streuen die gemessenen Diffusionskoeffizienten unterschiedlicher Autoren um mehrere
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Zehnerpotenzen. Die Temperaturabhéngigkeit des Diffusionskoeffizienten D ist gegeben
durch

E
D = Dy exp (-—ﬁ) (2.21)

Fiir die Aktivierungsenergie E; wurden Werte zwischen 0.5 eV und 4.3 eV bestimmt.
Nach Ashida und Watanabe (1991) sind in Graphit drei unterschiedliche Diffusions-

kanile moglich:
e Diffusion entlang Korngrenzen mit einer Aktivierungsenergie um 1 eV
e Diffusion parallel zu den Graphitebenen mit einer Aktivierungsenergie um 2.5 eV
e Diffusion senkrecht zu den Graphitebenen mit einer Aktivierungsenergie um 4 eV

Die Streuung der experimentellen Werte unterschiedlicher Autoren ist demnach wahr-
scheinlich auf unterschiedliche Graphitmodifikationen zuriickzufiihren.
Diffusionskoeffizienten bei Temperaturen unterhalb 900 K wurden nur von Morita et al.
(1989) sowie Tanabe und Watanabe (1991) gemessen. Die Ergebnisse dieser Autoren wei-
chen aber signifikant von den Ergebnissen anderer Gruppen ab. Als beste Schitzung fiir

den Diffusionskoeffizienten D gibt Causey den Wert

(2.22)

8eV
Dlcm?/s] = 0.93 exp (—2 i )

kT
an (Causey 1989). Fiir Raumtemperatur ergibt sich damit der verschwindend geringe Wert
von 8.5 -107%® c¢m?/s. Diffusion senkrecht zu den Graphitebenen ist noch geringer. Saeki
(1985) beobachtete keine Diffusion von Wasserstoff senkrecht zu den Graphitebenen selbst
bei 1000 K.

2.7.4 Joneninduzierte Desorption

Bei Beschuf} einer mit 100-500 eV Wasserstoff bis zur Sattigung priaimplantierten Probe
mit einem anderen Wasserstoffisotop im Energiebereich von 1-30 keV in der Art, dafl
die Tiefenprofile nicht iiberlappen, wird die Freisetzung des zuerst implantierten Isotops
beobachtet (Efents 1980; Wampler und Myers 1982; Moller und Scherzer 1987; Scherzer
et al. 1988; Scherzer et al. 1989; Chiu und Haasz 1992). Auch bei Beschuff mit He oder C
im Energiebereich von 0.3-60 keV (Wampler und Myers 1982; Wampler und Doyle 1989;
Langley 1989) und bei Beschufl mit 0.4-2.5 MeV He und N (Roth et al. 1980) wird die
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Freisetzung von implantiertem Wasserstoff beobachtet. Bei Beschuf von a-C:H Schichten
mit 0.3-2.6 MeV He wird ebenfalls die Freisetzung von Wasserstoff beobachtet (Boutard
et al. 1989). Dieses Phinomen bezeichnet man als ioneninduzierte Desorption.

Fiir Energien im keV-Bereich wurde gezeigt, daf die Freisetzung im wesentlichen durch
nukleare Kollisionen zwischen dem einfallenden Ion und Kohlenstoffatomen hervorgerufen
wird (Wampler und Myers 1982; Wampler und Doyle 1989; Langley 1989), wihrend die
Freisetzung im Hochenergiebereich durch elektronische Anregung geschieht (Roth et al.
1980; Boutard et al. 1989). Die chemische Bindung von Wasserstoff an Kohlenstoff wird
durch den Energieintrag der einfallenden Ionen gebrochen (Detrapping). Das freiwerdende
Wasserstoffatom kann entweder an einer anderen freien Bindungsstelle wiedereingefangen
werden (Retrapping), oder mit einem anderen, freien Wasserstoffatom zu einem Molekiil
rekombinieren und zur Oberfliche diffundieren.

Unter Vernachldssigung von Retrapping ist die Abnahme der Flichendichte von Was-
serstoff N durch eine Detrapping-Fluenz dF gegeben durch (Roth et al. 1980)

dN = —o NdF

Dabei ist IV die Flichendichte von Deuterium und o der Detrapping-Wirkungsquerschnitt.
Die Deuteriumflichendichte N als Funktion der Detrapping-Fluenz F ist

N(F) = Nge~°F

Der Wirkungsquerschnitt o ist abhiingig von der Ionensorte und der Ionenenergie.

Dieser einfache Ansatz hat sich als nicht sehr erfolgreich erwiesen, da Retrapping im
Allgemeinen nicht vernachlissigt werden kann. Von Wampler und Myers (Wampler und
Myers 1982; Wampler und Doyle 1989) wurde die Diffusion von Wasserstoff in einem Feld

von Einfangstellen mit Detrapping und Wiedereinfang durch die Gleichungen

dc; 9%c,  Oey
_ _ 2.
ot b o*r ot (2.23)
dc D
-gt-t- 2 mcs(nt = Ct) = U‘I’P(.’L’)C; (224)
t

beschrieben. n; ist die Konzentration von Einfangstellen, ¢ und ¢s die Konzentrationen
von eingefangenem und nichteingefangenem Wasserstoff, respektive, o der Detrapping-
Wirkungsquerschnitt und @ der einfallende Ionenfluff. D ist die Diffusionskonstante von

freiem Wasserstoff. Retrapping wird durch die charakteristische Linge L beschrieben. L
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ist der mittlere freie Weg, um den sich ein Wasserstoffatom im Grenzwert, dafl alle Traps
frei sind, bis zum Wiedereinfang bewegt. Die Tiefenabhidngigkeit des Energieverlusts wird
durch die dimensionslose Funktion P(z) berticksichtigt. Als Randwert wird angesetzt, daf
die Konzentration von freiem Wasserstoff an der Oberfliche Null ist. Das Gleichungssy-
stem 2.23 1483t sich nur numerisch lésen. Die wesentlichen Ergebnisse sind, dafl die Flachen-
dichte von Wasserstoff nicht-exponentiell mit der Detrapping-Fluenz abnimmt, und eine
Abhiingigkeit der Freisetzung von der Dicke der implantierten Wasserstoffschicht. Die cha-
rakteristische Lange L wurde zu etwa 15 A bestimmt. Von Langley (1989) wurde das Mo-
dell von Wampler und Myers durch die Einbeziehung der Rekombination von freigesetzten
Wasserstoffatomen zu Molekiilen erweitert. Er zeigte auch, dafl Retrapping vernachléssig-
bar wird, wenn die Dicke der implantierten Schicht diinner als die charakteristische Linge

wird.

2.7.5 Modelle

Modelle zum Einbau und zur Freisetzung von Wasserstoff in Graphit miissen die zusam-
mengetragenen experimentellen Ergebnisse, insbesondere die Temperaturabhéngigkeit der
Sittigungsflichendichte, molekulare Reemission und ioneninduzierte Desorption, mit ei-
nem einheitlichen Satz von Parametern wiedergeben. Vorhandene Modelle zum Einbau von
Wasserstoff in Metallen (z.B. in (Méller 1983a; Méller und Roth 1986; Wilson et al. 1991))
sind auf Graphit nicht iibertragbar. Einige isolierte Modelle zur ioneninduzierten Desorp-
tion wurden bereits vorgestellt. Erste Modelle zum Einfang von Wasserstoff in Graphit
sind das Gaszerstiubungsmodell (gas sputtering model) von Erents (Erents et al. 1976;
Braganza et al. 1978; Erents 1980; Underwood et al. 1980) und das lokale Sattigungsmo-
dell von Staudenmaier et al. (1979), welches von Doyle et. al. (Doyle et al. 1980; Doyle
et al. 1980) zum local mizing model (LMM) ausgebaut wurde, um Isotopenaustauschexpe-
rimente zu beschreiben. Diese Modelle sind noch rein phinomenologisch. Auf einer mehr
grundlegenden Stufe steht das Modell von Méller und Scherzer (Méller und Scherzer 1988;

Moller 1989). Dieses enthilt lokale Molekiilbildung und ioneninduzierte Freisetzung.

2.7.5.1 Gaszerstdubungsmodell

Das Gaszerstaubungsmodell von Erents (Erents et al. 1976; Braganza et al. 1978; Erents

1980; Underwood et al. 1980) geht von der folgenden Vorstellung aus: Der nichtreflektierte

R ——
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Anteil des eingeschossenen Wasserstoffs kommt im Kohlenstoff zur Ruhe und wird einge-
fangen. Durch nachfolgenden Beschuff wird bereits eingefangener Wasserstoff freigesetzt
und verschwindet aus der Probe. Die Freisetzung wird durch einen Wirkungsquerschnitt
o beschrieben. ¢ ist energieabhiingig und kann durch Anpassung an experimentelle Werte
bestimmt werden. Fiir einen einfallenden Ionenflufl .J ist die ﬁnderung des Wasserstoffin-

ventars /N gegeben durch:
dN(t)
dt

=nJ—aN(t)J (2.25)

Dabei ist 7 der Trappingkoeffizient. Die Losung dieser Gleichung zum Anfangswert Null
ist
N(t) = 2(1 — exp(—Jot)) (2.26)

Fiir t — oo sittigt das Wasserstoffinventar mit einem Sattigungswert Ngg¢ von
n
N(t = c0) = Nsar = — (2.27)

Im Rahmen des Gaszerstiubungsmodells wird die Séttigungskonzentration dadurch er-
reicht, dafl sich ein Gleichgewicht zwischen dem einfallenden TeilchenfluB und der durch
ioneninduzierte Desorption bewirkten Freisetzung von bereits implantierten Wasserstoff
einstellt. Fiir Energien im Bereich von einigen keV gilt 5 ~ 1, & ist dann durch 1/Ngqa ge-
geben. Fiir 1 keV hat o den Wert von etwa 1-10~17 cm?. In Analogie zum Gaszerstaubungs-
modell wurde von Braun und Emmoth (1984) auch die Temperaturabhingigkeit der Satti-
gungsflichendichte von Wasserstoff in Graphit durch einen temperaturabhingigen effekti-
ven Wirkungsquerschnitt beschrieben.

Im Rahmen des Gaszerstiubungsmodells erfolgt die Freisetzung von implantiertem
Wasserstoff bereits bei kleinen Fluenzen. Der Anstieg des implantierten Inventars mit der
Fluenz erfolgt nach Gleichung 2.26 und damit nichtlinear. Experimente zeigen aber, da8 fiir
Energien iiber 400 eV zunichst aller Wasserstoff zuriickgehalten wird, und der Anstieg des
implantierten Inventars linear mit der Fluenz erfolgt (Langley et al. 1978; Staudenmaier
et al. 1979; Wampler et al. 1981; Sone und McCracken 1982; Braun und Emmoth 1984;
Chen et al. 1984; Siegele 1991; Siegele et al. 1993).

2.7.5.2 Local Mixing Modell

Das local mizing model (LMM) von Doyle et. al. (Doyle et al. 1980; Doyle et al. 1980)

basiert auf der Idee der lokalen Sittigung, die schon von Staudenmaier et al. (1979) und
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Cohen und McCracken (1979) formuliert wurde. Das LMM geht dabei von folgender Vor-

stellung aus:

1. Wasserstoff kommt in Graphit mit einer energieabhéngigen Tiefenverteilung zur Ru-
he (Abb. 2.11). Die Tiefenverteilung kann mit Computerprogrammen wie TRIM
oder MARLOWE berechnet werden. Der Wasserstoff wird in der Tiefe, in der er zur

Ruhe kam, eingefangen. Diffusion wird nicht betrachtet.

9. Mit Erhohung der Fluenz erhoht sich die Konzentration von Wasserstoff gemaif
der Tiefenverteilung (Abb. 2.12b). Sobald lokal die Sittigungskonzentration erreicht
wird, kann in dieser Tiefe kein Wasserstoff mehr eingebaut werden. Der iiberzihlige

Wasserstoff wird reemittiert. Die Sattigungskonzentration ist temperaturabhéngig.

3. Sobald lokal Sittigung erreicht ist, konkurriert der neu eintreffende Wasserstoff mit
dem bereits vorhandenen um die Bindungsplitze. Bei zwei Wasserstoffisotopen wer-
den diese gemif ihrem Konzentrationsverhéltnis reemittiert. Dem liegt die Vorstel-
lung zugrunde, daB bereits implantierter Wasserstoff durch nachfolgenden Beschufl
aus den Bindungsplitzen gelost wird und beim Wiedereinfang mit dem neu hinzu-

gekommenen Wasserstoff um die Bindungsplatze konkurriert.

Der einzige freie Parameter in diesemn Modell ist die Sittigungskonzentration von Was-
serstoff in Kohlenstoff. Diese kann experimentell als Funktion der Temperatur bestimmt
werden.

Dieses recht einfache Modell hat sich als sehr erfolgreich in der Beschreibung einer
Vielzahl von Experimenten erwiesen. Dazu gehoren insbesondere Isotopenaustauschexpe-
rimente, fiir die dieses Modell urspriinglich auch entwickelt wurde. Fiir kleine Fluenzen,
solange lokal die Sittigungskonzentration noch nicht erreicht ist, erfolgt der Anstieg des
Wasserstoffinventars mit der BeschuBfluenz linear. Sobald lokal Sittigung erreicht wird,
knickt die Kurve ab (Abb. 2.12a).

Hauptnachteil des LMM ist, daB es keine Erklirung fiir die atomaren Prozesse bietet.

Dariiber hinaus kann es aber auch einige experimentelle Ergebnisse nicht erkldren:

1. Die Tiefenprofile von gesittigten Wasserstoffschichten sind nicht vollkommen flach,

sondern steigen zum Ende der Reichweite leicht an (Wampler und Magee 1981).

2. Toneninduzierte Desorption ist im LMM nicht enthalten.
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Abb. 2.12: Schematische Darstellung des Einfangs von Wasserstoff in Graphit im Rahmen des
Local-Mixing Modells. a) Trappingkurve b) Tiefenprofile von Wasserstoff fiir die mit 1-5 bezeich-

neten Fluenzen.

3. Im Rahmen des LMM miissen Wasserstoffatome, die in einer lokal gesattigten Zone
freigesetzt werden, durch eine noch nicht gesittigte Zone zur Oberfliche transpor-
tiert werden. Dies ist im Rahmen des LMM schwer zu verstehen, da geniigend freie
Bindungsplitze vorhanden sind, um den Wasserstoff auf seinem Weg zur Oberflache
einzufangen. Diese Schwierigkeit kann nur im Rahmen einer lokalen Molekiilbildung

und molekularer Diffusion iiberwunden werden.

Von Brice et al. (1982) wurde das LMM durch Einbeziehung von thermischem Detrapping
und ioneninduziertem Transport zum eztended local mizing model (ELM) erweitert. Auch
bei diesem Modell bleibt aber das Problem, daf die grundlegenden atomaren Prozesse

nicht einbezogen sind.

2.7.5.3 Das Modell von Mbéller und Scherzer

Im Gegensatz zum lokalen Mixing-Modell behandelt das Modell von Moller upd Scherz-
er (Méller und Scherzer 1988; Maller 1989) den Einfang von Wasserstoff in Kohlenstoff
von einem mehr atomaren Standpunkt. Wesentlich in diesem Modell ist das Konzept der
lokalen Molekiilbildung und molekulare Diffusion.

Die gesamte Wasserstoffkonzentration ¢(z) in einer Tiefe z setzt sich zusammen aus

einem gelosten Anteil ¢;(x) und einem gebundenen Anteil c;(z).!

c(z) = cs(z) + ce(x) (2.28)

!Die Indices s und t stehen fiir solute und trapped.
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Abb. 2.13: Schematische Darstellung des Modells von Méller und Scherzer. Die Terme aus den

Gleichungen 2.29 und 2.30 fiir die einzelnen Prozesse sind ebenfalls angegeben.

Die Ratengleichungen fiir ¢; und ¢; als Funktion der Zeit ¢ sind dann

des
act = _kStCS(CT — Ct) + ktct + Sd(SE)Cg — k_gsci + Sr(-T') (229)
und
dc
_att = kstes(er — ct) — keer — Sa(T)ct (230)

Diese Gleichungen beschreiben die Implantation von Ionen gemifl ihrer Tiefenverteilung
S,(z), einem Einfang an Haftstellen der Konzentration cp(z), einem ioneninduzierten De-
trapping durch die Energiedeposition Sj(z) und der lokalen Rekombination von Was-
serstoff zu Molekiilen ksscg. Die Koeffizienten kg, kss, k; sind die Ratenkoeffizienten fiir
Trapping, Rekombination und Thermische Freisetzung, respektive. Eine schematische Dar-
stellung der Prozesse ist in Abb. 2.13 gezeigt.

Das Modell von Moller und Scherzer ist lokal. Langreichweitiger Teilchentransport,
etwa durch Diffusion, wird vernachlissigt. Die Desorption von molekularem Wasserstoft,
der sich in der Tiefe durch Rekombination bildet, wird als unendlich schnell angenom-
men. Retrapping von molekularem Wasserstoff findet nicht statt. Spezielle Eigenschaften
von polykristallinem Graphit wie Korngrenzen und Poren sind im Modell ebenfalls nicht
enthalten. Fiir die Energieverlustfunktion Sy(z) wird typischerweise der nukleare Energie-
verlust der einfallenden Teilchen angesetzt.

Die Ratenkoeffizienten kg, kss und k; werden als thermisch aktiviert gemafl

ke = k% exp(—Ua/kT) (2.31)

ks = kD, exp(—Uss/kT) (2.32)
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ki = kYexp(-U;/kT) (2.33)

angenommen. Uy, Uss; und U, sind dabei die Aktivierungsenergien fiir Trapping, Rekom-
bination und Thermische Freisetzung aus Traps, respektive.

Das Gleichungssystem 2.29 und 2.30 kann z.B. mit dem Programmpaket PIDAT 35
(Moller 1983b) gelost werden. Die wesentlichen Ergebnisse sind:

1. Nur das Verhéltnis kgs/k2 spielt eine Rolle. Damit sind nur zwei Parameter in dem
Modell frei, nimlich das Verhltnis k2 / kgf und die Differenz der Aktivierungsener-

gien U, = %Uss—Usg. Thermisches Detrapping spielt erst bei Temperaturen oberhalb
750 K eine Rolle.

2. Die Sittigungskonzentration von Wasserstoff in Graphit ¢7*® betragt 0.42 £ 0.02
Wasserstoffatome pro Kohlenstoffatom. Dies stimmt gut mit den experimentellen
Ergebnissen bei Raumtemperatur iiberein. Bei dieser Temperatur spielt thermisches

Detrapping keine Rolle, demnach sollten alle Einfangplitze besetzt sein.

3. Die Tiefenverteilungen von bis zur Sédttigung implantierten Wasserstoffschichten stei-
gen zum Ende der Reichweite leicht an, in Ubereinstimmung mit experimentellen
Ergebnissen (Wampler und Magee 1981; Wampler et al. 1981). Die Wasserstoffkon-
zentration an der Oberfliche ist bei niedrigen Energien etwas hoher als bei hohen
Energien. Auch dies ist in guter Ubereinstimmung mit den experimentellen Ergeb-

nissen.

4. Die Energie— und Temperaturabhingigkeit der Sattigungsflachendichte wird gut wie-
dergegeben.

5. Aufgrund des nichtlinearen Rekombinationsterms in Gleichung 2.29 sagt das Modell
eine schwache Abhingigkeit des gesamten Wasserstoffinventars vom einfallenden Io-

nenflufl voraus mit

c(J) < (14 AVI)? (2.34)

A ist eine temperaturabhingige Konstante und J der einfallende Fluf}. Fiir 3 keV Io-
nenenergie sollte dieser Effekt erst oberhalb von 700 K auftreten, und diirfte schwierig
nachzuweisen sein. Davis et al. (1990) fanden keine FluBabhingigkeit im Bereich von

101 — 10" H cm™2s~! und Temperaturen bis 900 K.
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6. Fiir Temperaturen unter 250 K versagt das Modell, da der Anteil von geldstem

Wasserstoff zu stark ansteigt.

7. Es gibt Diskrepanzen zu Ionenaustauschexperimenten von Scherzer et al. (1989).




Kapitel 3

Experimentelle Methoden

Die Bestimmung von Teilchenrefexionskoeffizienten erfolgte mit zwei verschiedenen Me-

thoden:

e Mittels Flugzeitmessung wurden Energiespektren von reflektiertem, neutralem Deu-
terium gemessen. Mit dieser Methode wird zusitzliche Information iiber die Energie
der reflektierten Teilchen gewonnen. Da nur unter einem diskreten Streuwinkel be-
obachtet wird, ist die Bestimmung von integralen Gréfen (Teilchenreflexionskoeffi-
zient) nur fiir senkrechten Einfall unter Zuhilfenahme zusitzlicher Annahmen iiber

die Winkelverteilung moglich.

e Mittels nuklearer Reaktionsanalyse wurde der Anstieg der Menge von implantiertem
Deuterium mit der Fluenz gemessen. Mit dieser Methode ist eine Bestimmung von

Teilchenreflexionskoeffizienten fiir beliebige Einfallswinkel maglich.

3.1 Flugzeitmessung

Der experimentelle Aufbau wurde ausfiihrlich in (Aratari und Eckstein 1989a; Aratari und
Eckstein 1989b) dargestellt und ist in Abb. 3.1 schematisch gezeigt. Der Ionenstrahl wurde
mit 2 keV aus der Ionenquelle extrahiert, magnetisch massensepariert, und anschlieflend
auf die gewiinschte Energie zwischen 70 und 2000 eV abgebremst. Die Energiebreite der
Quelle betrug etwa 3 eV (Aratari und Eckstein 1989a). Die Abbremsung erfolgte mit einer
Abbremslinse, die einen Parallelstrahl erzeugt (Liebl et al. 1987). Der abgebremste Strahl
durchflog nach Verlassen der Linse einen feldfreien Raum, so daf keine weitere Beschleuni-

gung der Ionen, die zu einer Verschlechterung der Strahleigenschaften (Strahlaufweitung,

37




38 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLE METHODEN

Ablenkung) fithren kann, stattfand. Durch Pulsplatten wurden rechteckférmige Ionenpulse
mit etwa 100 ns Lange erzeugt (Aratari 1988). Aunstelle des Targets konnte ein Channel-
tron in den gepulsten Ionenstrahl eingeschoben werden, um die Ankunftszeit der Pulse am
Target zu bestimmen.

Riickgestreutes Deuterium bei Energien unter 1 keV ist zu iiber 95% neutral (Eck-
stein und Verbeek 1979; Eckstein und Verbeek 1984; Miihling 1986). Der Nachweis der
Neutralen erfolgte iiber negative Sekundarteilchen, die beim Auftreffen der L’euti"alen an
einer Kupferplatte ausgelost werden (Rinn et al. 1982). Die Sekundirteilchen wurden auf
den Eingang eines Channeltrons beschleunigt. Die Wahrscheinlichkeit fiir ein ausgeléstes
Sekundirteilchen, das Channeltron zu erreichen und einen Zahlpuls auszulésen, ist bei ge-
eigneter Wahl der Beschleunigungsspannungen > 98% (Rinn et al. 1982). Die Wahrschein-
lichkeit fiir die Emission eines Sekundéirteilchens v(F) wurde experimentell von Verbeek
et. al. als Funktion der Energie bestimmt (Verbeek und Eckstein 1983). Als Verteilungs-
funktion Wy () fiir die Anzahl ausgeloster Sekundarteilchen n wurde eine Poisscnvertei-
lung angenommen mit

n/n g

Waly) = e (3.1)

Die Giiltigkeit dieser Annahme wird in Kapitel 3.1.1 diskutiert. Die Nachweiswahrschein-
lichkeit des Detektors P(F) wird durch die Wahrscheinlichkeit, dal kein Elektron emittiert

wird, bestimmt und ergibt sich aus der Poissonstatistik zu
P(E) =1-Wo(v(E)) =1 — exp(—v(E)) (3:2)

P(E) ist in Abb. 3.2 gezeigt. Die Nachweiswahrscheinlichkeit fiir neutrales Deuterium
ist nahezu Eins fiir Energien im keV-Bereich und fillt bis auf etwa 1072 bei 20 eV. Die
Fehlerbalken ergeben sich aus der Unsicherheit in der Bestimmung von v(E) (Verbeek
und Eckstein 1983). Der Fehler ist fiir Energien im keV-Bereich kleiner 2% und steigt
bis auf 40% bei 20 eV. Fiir Teilchenenergien unterhalb von 20 eV war kein Nachweis
mehr moglich, da das Signal-zu-Untergrund Verhéiltnis zu schlecht wurde. Uber ein Ab-
lenkplattenpaar wurden Deuteriumionen aus dem riickgestreuten Strahl entfernt, da die
Nachweiswahrscheinlichkeit des Detektors fiir Ionen nicht bekannt ist.

Zur Energiemessung diente die Laufzeit der Teilchen iiber eine Strecke von 76 cm.
Der Streuwinkel betrug 135° und der Raumwinkel des Detektors war AQ = 1.5 - 107 sr.

Die Flugzeitverteilungen wurden mit einem Zeit-nach-Analog-Wandler (time to analog
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Abb. 3.1: Experimenteller Aufbau fiir Flugzeitmessungen.



40 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLE METHODEN
10%¢

.‘5

==

=

=

= 10! B

-5 ]

o=

3}

£

=

= el

Z 107

= F

z :[;’ Abb. 3.2: Nachweisempfind-

= 103 T WO IR lichkeit des Detektors fiir neu-

10 100 1000

trale Deuteriumatome als Funk-

Energie (eV)

tion der Teilchenergie.

converter, TAC) und Pulshéhenmessung mit einem Vielkanalanalysator (1023 Kanile)

aufgenommen. Die Energieauflésung AFE ergibt sich aus der Zeitauflésung AT durch

AE _ AT

E T

mit AT = (72 4 6t?)/2. Dabei ist 7 die Breite des Ionenpulses und 6t die Zeitkanalbreite.

Zur Absolutnormierung der Energiespektren ist die Kenntnis der geschossenen Ladung
notwendig. Aufgrund der geringen mittleren Stromstirke des gepulsten Strahls (= 10 pA)
war eine direkte Stromintegration nicht méglich. Deshalb wurde ein indirektes Verfahren
gewihlt: Bei abgeschwichtem (0.1-1 nA), nicht gepulstem Strahl wurde die Gesamtzahl de-
tektierter Teilchen wihrend eines festen Zeitintervalls gemessen. Die Gesamtzahl wahrend
einer Flugzeitmessung detektierter Teilchen (d.h. das Integral der Flugzeitverteilung) ist
damit proportional zur geschossenen Ladung.

Alle Experimente wurden mit D*-Tonen bei einem Basisdruck von 10719 mbar durch-
gefithrt. Eine zusitzlich eingebaute Targetheizung erlaubte das Heizen des Targets auf
eine Temperatur von 1500 K. Damit war es méglich, bereits in der Probe befindliches

Deuterium zu entfernen.

3.1.1 MefBfehler

Der Gesamtfehler bei der Bestimmung von Teilchenreflexionskoeffizienten iiber die be-
schriebene Flugzeitmethode setzt sich zusammen aus einem statistischen Fehler aus der

Anzahl detektierter Teilchen und einem systematischen Fehler durch die Unsicherheit der




3.1. FLUGZEITMESSUNG 41

Detektoreichkurve. Der Fehler aufgrund der Teilchenstatistik lag typischerweise unter 2%.
Wie sich zeigte, waren die Messungen aber nicht innerhalb dieses Fehlerbereichs repro-
duzierbar. Der sich aus der Reproduzierbarkeit ergebende Mefifehler betrug rund 8% und
wurde als statistischer Fehler angesetzt. Der systematische Fehler durch die Unsicherheit
der Detektoreichung ist abhingig von der Ionenenergie und der Form des Energiespek-
trums der riickgestreuten Teilchen. Dieser Fehler wurde fiir jedes Energiespektrum be-
rechnet und betrug typischerweise 15-20% bei 100 eV und 5% bei 2000 eV. Statistischer
und systematischer Fehler wurden linear addiert.

Zusitzliche Fehlerquellen sind:

e Als Verteilungsfunktion fiir die Anzahl ausgeléster negativer Sekundarteilchen v wur-
de eine Poissonverteilung (Gleichung 3.1) angenommen. Diese ist fiir v > 1, d.h. Teil-
chenenergien im Bereich von einigen keV oder hoher, experimentell fiir verschiedene
Projektil-Target Kombinationen bestitigt (Krebs 1962; Schackert 1966; Greupner
1968; Barnett und Ray 1972). In einigen Fillen wurden aber auch Abweichungen
von einer Poissonverteilung beobachtet (Schackert 1966; Delaney und Walton 1966).
Lakits et. al. (Lakits et al. 1989c; Lakits et al. 1989b; Lakits et al. 1989a) beobachte-
ten fiir die Sekundéarelektronenemission von Gold, das mit Wasserstoffionen zwischen
1 und 5 keV beschossen wurde, fiir v = 0.5 ebenfalls Abweichungen von einer Pois-
sonverteilung. Wy wurde durch die Annahme einer Poissonverteilung um etwa 20%

unterschatzt.

Fiir v < 1 existieren keine experimentellen Ergebnisse. Ubereinstimmung mit der
Poissonverteilung ist aber zu erwarten, da fiir kleine Werte von « die Wahrscheinlich-
keit fiir die Emission von mehr wie einem Sekundarteilchen vernachliassigbar wird.
Die Nachweiswahrscheinlichkeit des Detektors P(FE) fiir kleine Werte von vy ist damit
P(E) = ~(E).

Da fiir Deuterium auf Kupfer nur experimentellen Ergebnisse zum Sekundérelek-
tronenemissionskoeffizienten 7, nicht aber zur Emissionsstatistik existieren, ist eine
quantitative Aussage iiber den Fehler fiir die Nachweiswahrscheinlichkeit des De-
tektors nicht moglich. Bei dem vorhandenen Wissensstand ist die Annahme einer

Poissonverteilung aber die beste Wahl.

o Wasserstoff kann im angeregten Zustand riickgestreut werden. Die Nachweiswahr-




42 KAPITEL 3. EXPERIMENTELLE METHODEN

scheinlichkeit des Detektors fiir angeregten Wasserstoff ist nicht bekannt, kann sich
aber von der Nachweiswahrscheinlichkeit fiir Wasserstoff im Grundzustand unter-

scheiden.

Eine quantitative Aussage iiber den Mefifehler ist bei diesen beiden Punkten nicht méglich

und wurde in den Fehlerbalken auch nicht beriicksichtigt.

3.2 Rutherford-Riickstreuung und nukleare Reaktionsana-

lyse

Rutherford-Riickstreu-Analyse (RBS) ist ein empfindliches Werkzeug zum Nachweis von
Fremdatomen in einem Festkoérper. Die Grundlagen dieser Technik sind in verschiedenen
zusammenfassenden Arbeiten beschrieben worden (Chu et al. 1978; Mayer und Rimini
1977; Gotz und Gartner 1988).

Die Projektilenergie E*(z) in der Tiefe z (Abb. 3.3a) ist gegeben durch

gl 0
E*(E) —_ EO —f &—“—;dl"
0 H K

dE
mit T = differentieller Energieverlust (Kapitel 2.2)
T

Fiir diinne Schichten kann der differentielle Energieverlust vernachlissigt werden (Ober-
flichenniherung), E*(z) = Ey. Dies ist fiir den Nachweis von implantiertem Deuterium
mit Implantationsenergien < 1 keV in sehr guter Niherung der Fall, da die maximale
Reichweite von Deuterium in Kohlenstoff bei diesen Energien kleiner als 500 A ist.

Wihrend Rutherford-Riickstreuung sehr empfindlich fiir schwere Elemente in einem
leichteren Substrat ist, ist der Nachweis von leichten Elementen in einem schwereren Sub-
strat problematisch: Durch den kleineren kinematischen Faktor ist die Energie der riickge-
streuten Projektile gering und iiberschneidet sich mit der Energie riickgestreuter Teilchen
an Substratatomen aus groferen Tiefen (Abb. 3.3b). Ein empfindlicher Nachweis von leich-
ten Elementen ist mit RBS darum in der Regel nicht méglich. Als Ausweg bietet sich die
Ausniitzung einer Kernreaktion an.

Fiir den Nachweis von Deuterium wurde die D(®*He,p)a-Reaktion beniitzt.

D +%He — p + a + 18.352 MeV
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Abb. 3.3: a) Prinzip der Rutherfordriickstreuung: b) Schematische Darstellung des Rutherford-
riickstreuspektrums einer diinnen Schicht eines leichten und eines schweren Elements auf einem

mittelschweren Substrat.

Die bei dieser Reaktion freiwerdende Energie verteilt sich im Schwerpunktsystem auf die
beiden Reaktionsprodukte gemifi ihrem Massenverhiltnis. Im Labor werden die beiden
Reaktionsprodukte unter einem festen Streuwinkel beobachtet. Fiir einen Streuwinkel
von 135° und 650 keV 3He beobachtet man die Teilchen bei 13.3¢ MeV (Protonen) und
2.45 MeV (a-Teilchen). Der Verlauf des differentiellen Wirkungsquerschnittes als Funkti-
on der *He-Energie ist in Abb. 3.4 dargestellt. Der Wirkungsquerschnitt zeigt ein breites
Maximum um etwa 630 keV. Da die Energie der Reaktionsprodukte oberhalb der Strahl-

energie liegt, ist ein nahezu untergrundfreier Nachweis méglich.

3.2.1 Apparatur

Der experimentelle Aufbau ist in Abb. 3.5 schematisch dargestellt. Der Implantationsstrahl
wurde mit 2 keV aus der Ionenquelle extrahiert, magnetisch massensepariert, und anschlie-
fend auf die gewiinschte Energie zwischen 100 und 2000 eV abgebremst. Die Energiebreite
der Quelle betrug etwa 3 eV (Aratari und Eckstein 1989a). Die Abbremsung erfolgte mit
einer Abbremslinse, die einen Parallelstrahl er.zeugt (Liebl et al. 1987). Der abgebremste
Strahl durchflog nach Verlassen der Linse einen feldfreien Raum, so daf keine weitere Be-
schleunigung der Ionen stattfand. Damit sind Experimente auch fiir schrége Einfallswinkel

ohne Verschlechterung der Strahlqualitdt mdglich.
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Die Experimente wurden mit D;’-Ionen durchgefiihrt, da der Teilchenstrom aus der
Tonenquelle fiir diese Jonensorte etwa um den Faktor 100 héher lag als fiir D*-Ionen.

Wesentlicher Unsicherheitsfaktor bei der Bestimmung der implantierten Fluenz ist die
Homogenitéit und die Reproduzierbarkeit des Implantationsflecks. Zur Erreichung eines ho-
mogenen Implantationsprofils wurde der Strahl nach der Abbremsung mit zwei Paaren zu-
einander senkrecht stehender  Ablenkplatten iiber die Implantationsblende
(Durchmesser 1.5 mm) geschwenkt. Zur Vermeidung von Halbschatteneffekten wurde diese
Blende so dicht wie moglich (5 mm) vor dem Target plaziert. Die Ablenkirequenzen an den
Ablenkplatten wurden deutlich unterschiedlich gewahlt, um Lissajousfiguren zu vermeiden.
Die Amplitude der Ablenkspannungen wurde so gewahlt, daf bei maximaler Ablenkung
kein Targetstrom mefibar war. Die mittlere Stromstirke des geschwenkten Strahls war
typischerweise um einen Faktor 15 geringer als die Stromstérke des nichtgeschwenkten
Strahls. Ein typischer Querschnitt durch einen Implantationsfleck bel senkrechtem Ein-
fall ist in Abb. 3.6 gezeigt. Dazu wurde der Fleck mit einer 0.1 mm Blende analysiert.
Aufgrund des Durchmessers dieser Blende erscheint der Rand des Implantationsflecks ver-
breitert. Die gestrichelte Linie wurde unter Beriicksichtigung des Blendendurchmessers
unter der Annahme eines perfekt scharfen Randes gerechnet. Die Breite der Halbschat-
tenzone am Rand war damit kleiner 0.02 mm. Dies wurde auch bei optischer Inspektion
unter dem Mikroskop beobachtet. Die Homogenitét der Implantation war besser 5%.

Da das Target auf hohem Potential lag (Abbremsspannung), erfolgte die Targetstrom-

messung zur Vermeidung von Meffehlern durch Leckstrome ebenfalls auf hohem Potential

f
£
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Abb. 3.5: Experimenteller Aufbau fiir die Bestimmung des Deuteriuminventars mit nuklearer

Reaktionsanalyse.
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Abb. 3.6: Querschnitt durch einen Implantationsfleck (500 eV Ionenenergie, o == 0°). Blenden-
durchmesser 0.1 mm. Fehlerbalken in Abszissenrichtung geben den Durchmesser der Blende an.

Gestrichelt: Rechnung unter Beriicksichtigung des Blendendurchmessers (siehe Text).

mit einem Stromintegrator (Ortec 439). Anstelle des Targets konnte ein Faradaycup zur

genauen Strommessung in den Strahl eingeschoben werden.

Zur Bestimmung der implantierten Deuteriummenge wurde eine kleinere Blende (Durch-
messer 1 mm) eingeschoben, so dafi nur der zentrale Bereich des Implantationsflecks analy-
siert wurde. Der konzentrische Schild um das Target wurde auf eine Spannung von -250 V
gelegt, um die Emission von Sekundirelektronen vom Target zu unterdriicken. Die Analyse
erfolgte immer bei senkrecht gestelltem Target. Anstelle des Targets konnte ein Faraday-
Cup zur genauen Strommessung eingeschoben werden. Der am Target gemessene Strom
war aufgrund von Sekundirelektronen von der Blende bzw. vom Schild stets einige Prozent
geringer als der mit dem Faraday-Cup gemessene Strom. Alle Strommessungen wurden

auf die Werte vom Faraday-Cup korrigiert.

Die implantierte Deuteriummenge wurde aus der Anzahl von Protonen aus der
D(3He,p)a-Reaktion bestimmt. Dazu diente ein grofflachiger Zéhler (Raumwinkel 0.11 sr)
unter einem Streuwinkel von 135°, der mit 0.1 mm Edelstahlfolie abgedeckt war. Nur hoch-
energetische Protonen aus der Kernreaktion kénnen diese Folie durchdringen. Dadurch ist
ein nahezu untergrundfreier Nachweis ohne pile-up, der ansonsten aufgrund des grofien

Raumwinkels unvermeidlich wire, moglich. Der Raumwinkel des Zahlers wurde mit Hilfe
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eines Eichtargets (Deuterium in Erbium) bestimmt. Mit dieser Anordnung kénnen Inven-
tare in der Gréfienordnung von einigen 10'? D/cm? nachgewiesen werden.
Ein RBS-Detektor unter einem Streuwinkel von 100° diente zur Untersuchung von

Verunreinigungen oder Adsorbatschichten auf der Probenoberfliche.

3.2.2 Mefifehler

Implantationsfluenz: Der Implantationsstrom wurde mit einer Genauigkeit von 2% ge-
messen. Der mittlere Duchmesser des Implantationsflecks betrug 1.76 mm, schwankte aber
abhingig von der Strahleinstellung um 0.05 mm. Die Durchmesser in den beiden Raum-
richtungen schwankten unabhéngig voneinander und fiithrten in der Regel zu einem leicht
elliptischen Implantationsfleck. Der Fehler in der Bestimmung der Implantationsfliche be-
trug damit 4%. Der Implantationsfleck zeigte einen scharf definierten Rand (Abb. 3.6), so
dafl Randeffekte vernachldssigbar waren. Die Homogenitiat der Implantation war besser
5% bei senkrechtem Einfall. Bei schrigem Einfall fiir & > 50° wurde die Implantation in-
homogen mit Unterschieden bis zu 10%. Um grofie Fehler aufgrund der Inhomogenitit der
Implantation zu vermeiden, wurde an mehreren Stellen des Implantationsflecks analysiert
und die Ergebnisse gemittelt. Dadurch konnte der Fehler auf etwa 5% erniedrigt werden.
Der Gesamtfehler in der Bestimmung der Implantationsfluenz betrug damit rund 6%.
Implantierte Deuteriummenge: Der Analysestrom wurde mit einer Genauigkeit
von 2% gemessen. Der Wirkungsquerschnitt der 3He(D,p)a-Reaktion ist mit einer Genau-
igkeit von 3% bekannt. Der Raumwinkel des Protonenzihlers war aufgrund der Statistik
der Eichung auf 2.7% bekannt. Der Gesamtfehler in der Bestimmung der implantierten

Deuteriummenge betrug damit 4.5%.

3.3 Probenpriparation und Charakterisierung

Zwei verschiedene Materialien wurden benutzt: EK98 von Ringsdorff, ein polykristalliner
Graphit mit einer Dichte von 1.85 g/cm® sowie pseudo-einkristalliner HOPG mit einer
Dichte von 2.25 g/cm® von Le Carbone-Lorraine. Aufbau und Eigenschaften dieser Mate-
rialien wurden in Kapitel 2.6 beschrieben.

EK98 wurde mit Diamantpolierpaste mit abnehmender Korngrofie bis 1um poliert.

Aufgrund der Porositit des Materials 18t sich keine mikroskopisch glatte Oberflidche er-
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zielen. Die rms-Rauhigkeit der Oberfliche wurde mit einem Profilometer (Spitzenradius
1.5-2.5 pm) iiber einen Bereich von 2 mm bestimmt und betrug etwa 140 nm. Eine ausfiihr-
liche Charakterisierung der Oberflichenrauhigkeit erfolgt in Kapitel 4.5.

Die EK98-Proben wurden im Vakuum fiir 3 min auf 1200 K geheizt. Im RBS-Spektrum
war Sauerstoff mit einer Konzentration von etwa 0.01 O-Atomen/C-Atom zu beobachten,
die bis in grofie Tiefen reichte. Eine zusitzliche Bedeckung der Oberfliche wurde nicht
beobachtet. Nach Beitel (1971) ist die Bedeckung von polykristallinem Graphit bei einem
Druck von 108 Torr Oy bzw. Hy etwa 3-10'® O/cm? bzw. 5-10'® H/cm?. Adsorption die-
ser Gase aus dem Restvakuum ist damit vernachlissigbar. Neben Sauerstoff wurden auch
schwerere Elemente bis Eisen beobachtet. Aufgrund der schlechten Massenauflésung des
100°-Detektors konnten diese aber nicht aufgelost werden. Diese Verunreinigungen reichten
ebenfalls bis in grofe Tiefen. Innerhalb der Mefigenauigkeit war die Verunreinigungsver-
teilung homogen. Die Verunreinigungskonzentration betrug etwa 1073 Atome/C-Atom.

HOPG lift sich aufgrund der schwachen Bindung der Ebenen untereinander senkrecht
zur c-Achse leicht spalten. Um eine glatte Oberfliche zu erhalten, wurden die obersten
Schichten der HOPG-Proben mit einem Tesafilm abgezogen. Diese Prozedur wurde solange
wiederholt, bis keine Stufen mehr erkennbar waren. Die HOPG-Proben wurden nicht ge-
heizt. Im RBS-Spektrum war auf der HOPG-Oberflache eine Sauerstoffbedeckung zwischen
1-10™ und 5 - 10 Sauerstoffatomen/cm? zu beobachten. Dies ist héchstwahrscheinlich
auf eine Bedeckung der Oberfliche mit Wasser zwischen 0.1 und 0.5 Monolagen zuriick-
zufithren. Nach Beitel (1971) ist die Bedeckung der Basalebene von Graphit bei einem
Druck von 10~8 Torr O, bzw. Hj kleiner 1-10'% O/cm? bzw. 1-10'* H/cm?. Adsorption
dieser Gase aus dem Restvakuum ist damit vernachlissigbar. Sonstige Verunreinigungen

wurden nicht beobachtet.
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Experimentelle Ergebnisse und

Diskussion

Bei der Bestimmung von Teilchenreflexionskoeffizienten iiber die in Graphit aufgesammelte
Menge ist eine wesentliche Vorraussetzung, dafl kein Deuterium aus der Probe verloren-
geht. Friihere Untersuchungen (Roth et al. 1980; Wampler und Myers 1982; Langley 1989;
Wampler und Doyle 1989) weisen bereits darauf hin, da§ Desorption von implantiertem
Wasserstoff durch den Analysestrahl, sowie durch weiteren Beschuf§ mit Wasserstoff hier-
bei eine Rolle spielen konnen. Ioneninduzierte Desorption von in Graphit implantiertem
Deuterium durch den Analysestrahl wird in Abschnitt 4.1 untersucht, Desorption durch
Protonen in Abschnitt 4.2. Die aus den durchgefithrten Messungen abgeleitete Modellie-
rung des Einfangs von Wasserstoff in Graphit bei niedrigen Energien sowie der Vergleich

mit bereits existierenden Modellen erfolgt in Abschnitt 4.3.

Nach den notwendigen Untersuchungen zum Einfang von Wasserstoff in Kohlenstoff
wird die Teilchenreflexion von Deuterium an zwei Graphiten mit unterschiedlicher Ober-
flichenstruktur schlieBlich in Abschnitt 4.4 untersucht. Aufgrund des festgestellten grofien
Einflufles der Oberflichenrauhigkeit auf die Reflexion wird diese in Abschnitt 4.5 charak-

terisiert.

Eine zusitzliche, detaillierte Vergleichsméglich mit Computersimulationen bieten ex-
perimentell bestimmte Energiespektren von reflektiertem Wasserstoff. Dieser Vergleich er-

folgt in Abschnitt 4.6 fiir reinen sowie mit Deuterium geséttigten Graphit.

49
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4.1 Desorption von Deuterium durch Helium

In fritheren Arbeiten (Roth et al. 1980; Wampler und Myers 1982; Langley 1989; Wampler
und Doyle 1989) wurde die Desorption von in Graphit implantiertem Wasserstoff durch
He-Ionen im Energiebereich von 300 eV-2.5 MeV beobachtet (ioneninduzierte Desorption,
Kapitel 2.7.4). Wampler und Myers (1982) bestimmten die charakteristische Lénge fiir
Diffusion von freigesetztem Wasserstoff zu 15 A. Fiir die Bestimmung des Inventars von
bei niedrigen Energien implantiertem Deuterium mit Ionenstrahlmethoden stellt dies ein
Problem dar, da die mittlere Reichweite dieselbe Gréflenordnung wie die Diffusionsldnge
erreicht. So ist die mittlere Reichweite von 100 eV Deuterium in HOPG 25 A. Ein frei-
gesetztes Deuteriumatom hat damit eine recht hohe Wahrscheinlichkeit, innerhalb einer
Diffusionslinge die Oberfliche zu erreichen und zu desorbieren. Von Wampler und Myers
(1982) wurde fiir Deuterium, das bei 200 eV implantiert wurde, eine deutlich schnellere
Abnahme des Deuteriuminventars mit der Fluenz bei Beschuff mit 60 keV C* beobachtet
als fiir 600 eV Implantationsenergie. Derselbe Effekt wurde auch fiir die Desorption von
150 eV und 600 eV Deuterium durch 3 keV H beobachtet (Wampler und Myers 1982). Im
Modell von Wampler und Myers (Kapitel 2.7.4) wird eine Zunahme der Desorption mit

kleinerer Dicke der implantierten Schicht vorausgesagt.

Fiir die Desorption von Deuterium mit hochenergetischem Helium existieren fiir Im-
plantationsenergien unterhalb von 1 keV keine experimentellen Ergebnisse. Von daher wur-
de die Desorption von Deuterium aus Kohlenstoff durch den Analysestrahl von 650 keV

3He untersucht.

Die zuriickgehaltene Flichendichte von Deuterium bei Beschuff mit 650 keV 3He™ ist in
Abb. 4.1 fiir 50 eV Deuterium-Implantationsenergie und in Abb. 4.2 fiir 100 eV Deuterium-
Implantationsenergie als Funktion der 3He-Fluenz gezeigt. Die Experimente wurden bei
Raumtemperatur durchgefiihrt. Der Flufl von 3He betrug 1-10%3 Ionen/cm?s. Aufheizung
des Targets durch den Strahl ist damit ausgeschlossen. Die Deuteriumfluenzen wurden so
gewihlt, daBl bei der kleinsten das Target keine lokale Sittigung erreicht, bei der mittleren
das Maximum der Tiefenverteilung Sattigung erreicht und bei der hochsten sich das Target
in Sittigung befindet. Die Ausdehnung der gesattigten Schicht betrigt 50 A bei 100 eV

und 30 A bei 50 eV Implantationsenergie.
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Abb. 4.1: Zuriickgehaltene Deuteriumflichendichte in HOPG bei Beschufi mit 650 keV 3He als
Funktion der 3He-Fluenz fiir unterschiedliche Deuteriumfluenzen. Implantationsenergie 50 eV,

a = 0.
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Abb. 4.2: Zuriickgehaltene Deuteriumflichendichte in HOPG bei Beschufl mit 650 keV *He als
Funktion der 3He-Fluenz fiir unterschiedliche Deuteriumfluenzen. Implantationsenergie 100 eV,

a = 0.
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Die Anpassung eines exponentiellen Abfalls der Form
N(F) =N exp(—o, gz F)

an die experimentellen Daten ist in Abb. 4.1 und Abb. 4.2 gestrichelt eingezeichnet. Die ex-
perimentellen Daten werden dadurch gut beschrieben. 0efy ist der effektive Wirkungsquer-
schnitt fiir Desorption von Deuterium. Obwohl unter Beriicksichtigung von Retrapping das
Deuteriuminventar nichtexponentiell mit der Beschufifluenz abnimmt, wurde von Wamp-
ler und Myers (1982) gezeigt, daB fiir kleine Fluenzen die Abnahme des Inventars nihe-
rungsweise durch einen exponentiellen Abfall mit einem effektiven Wirkungsquerschnitt
dargestellt werden kann. Teff beschreibt dabei keinen einzelnen physikalischen Prozef.

Der auf diese Weise bestimmte effektive Desorptionswirkungsquerschnitt Oeff fir die
gesittigten Proben ist in Tabelle 4.1 aufgefiihrt. Die von Roth et al. (1980) mit derselben
Methode bestimmten Werte von e fiir 1 keV und 8 keV Deuterium in pyrolytischem
Graphit, implantiert bis zur Sdttigung, sind in Tabelle 4.2 angegeben. Fiir kleinere Im-
plantationsenergien nimmt e zu. Der effektive Wirkungsquerschnitt fiir Desorption ist
fiir 50 eV Implantationsenergie um 70% grofler als fiir 1 keV Implantationsenergie. Diese
Zunahme der Desorption fiir kleinere Implantationsenergien ist in qualitativer Uberein-
stimmung mit dem Modell von Wampler und Myers und kann durch die Diffusion von
freigesetztem Wasserstoff zur Oberfliche erklirt werden.

Fiir die nicht bis zur Sittigung implantierten Proben erfolgt die Abnahme des Inventars
mit der He-Fluenz deutlich langsamer. Dies ist aufgrund der héheren Konzentration von
freien Bindungsplitzen und Retrapping von freiem Wasserstoff erklirbar. Bis zu Fluenzen
von 2-10'® He/cm? wird keine signifikante Abnahme des Deuteriuminventars beobachtet.

Zusammenfassend kann man festhalten, daff fiir Deuteriumfluenzen, die unterhalb der
Sattigungskonzentration liegen, Desorption durch den Analysestrahl aufgrund von Retrap-
ping keinen Einfluf auf die Bestimmung des implantierten Inventars hat. Fiir gesittigte
Proben betrigt die Abnahme des Deuteriuminventars bei einer Analysefluenz von 1 - 106

3He/cm? etwa 5%.

4.2 Desorption von Deuterium durch Protium

Der Austausch von Deuterium durch Protium wurde von einer Reihe von Gruppen unter-

sucht (Erents 1980; Roth et al. 1980; Underwood et al. 1980; Doyle et al. 1980; Wampler
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Implantations- o
energie (eV) (cm?)
50 (5.14+0.4)-10718
100 (4.34+0.2)-10718

Tabelle 4.1: Effektiver Wirkungsquerschnitt fiir die Desorption von in HOPG bis zur Sittigung

implantiertem Deuterium durch 650 keV 3He.

Implantations- | *He-Energie o
energie
(keV) (keV) (cm?)
1 400 _ 5.0-10718
1 650 ¢ 3.0-10718
1 790 1.9.10°18
8 790 991028

2Interpolierter Wert

Tabelle 4.2: Effektiver Wirkungsquerschnitt fiir die Desorption von bis zur Séttigung implantier-
tem Deuterium in pyrolytischem Graphit durch 3He nach Roth et al. (1980). Der Wert fiir 650 keV

wurde durch Interpolation gewonnen.

und Magee 1981; Doyle et al. 1981; Scherzer et al. 1988). Dabei wurde allerdings nur der
Isotopenaustausch in bereits gesattigten Schichten untersucht. Erents (Staudenmaier et al.
1979; Erents 1980) sowie Sone und McCracken (1982) beobachteten fiir Ionenenergien klei-
ner 250 eV eine merkliche Reemission von Wasserstoff bereits bei Fluenzen, die deutlich
unterhalb der Sittigungsfluenz lagen. Von daher wurde in den nachfolgenden Experimen-
ten die Desorption von prdimplantiertem Deuterium durch Protium fiir kleine Fluenzen

gemessen.

Die Abnahme der Flichendichte von praimplantiertem Deuterium bei Beschufl mit Pro-
tium derselben Energie ist in Abb. 4.3 fiir 50 eV, in Abb. 4.4 fiir 100 eV und in Abb. 4.5
fiir 500 eV, gezeigt. Targetmaterial war HOPG. Die Experimente wurden mit D und Hy
bei Raumtemperatur mit einem mittleren Ionenflufl von 5- 1012 Molekiilen/(cm?s) durch-
gefiithrt. Erwarmung der Probe ist damit ausgeschlossen. Die Analysefluenz pro Mefpunkt

betrug typischerweise 4- 10! 3He/cm?. Nach den Ergebnissen von Kapitel 4.1 ist Desorpti-
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Abb. 4.3: Flichendichte von priaimplantiertem Deuterium bei Beschufi mit Protium derselben
Energie als Funktion der Protonenfluenz fiir unterschiedliche Deuteriumfluenzen. Energie 50 eV,

a=0.

on durch den Analysestrahl vernachlidssigbar. Zur Verbesserung der Statistik der Messun-
gen bei 50 eV und 100 eV wurden jeweils zwei bis drei Einzelmessungen von verschiedenen

Stellen der Probe addiert.

Die mit TRIM.SP berechneten mittleren Reichweiten und die Breiten der Tiefenver-
teilung von H und D in HOPG fiir die benutzten Energien sind in Tabelle 4.3 aufgefiihrt.
Sowohl die mittlere Reichweite als auch die Breite der Verteilung sind fiir H und D bei
diesen Energien nahezu identisch, da fiir D aufgrund der kleineren Geschwindigkeit der
elektronische Energieverlust zwar geringer, der nukleare Energieverlust aber hoher als fiir
H ist. Die Fluenz, bei der im Rahmen des lokalen Mixing-Modells das Maximum der
Tiefenverteilung lokale Sattigung von 0.42 Wasserstoff/Kohlenstoff erreicht, ist ebenfalls
in Tabelle 4.3 angegeben. Diese Angaben gelten fiir Deuterium, fiir Protonen liegen die
Fluenzen aufgrund der hoheren Teilchenreflexion um etwa 20% hdher. Die implantier-

ten Deuteriumfluenzen sind demnach deutlich kleiner als die zur Erreichung von lokaler
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Abb. 4.4: Flichendichte von prdimplantiertem Deuterium bei Beschufi mit Protium derselben
Energie als Funktion der Protonenfluenz fiir unterschiedliche.Deuteriumﬂuenzen. Energie 100 eV,

a=0.
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Abb. 4.5: Flichendichte von préimplantiertem Deuterium bei Beschuff mit Protium derselben

Energie als Funktion der Protonenfluenz. Energie 500 eV, o = 0.

Deuterium Protonen
Energie | mittlere | Breite mittlere | Breite lokale
Reichweite Reichweite Sattigung
@) | @ | @ (&) | (A) | (tonen/em?)
50 14 8 16 9 1.2-1018
100 25 14 28 15 2.1:10'
500 104 53 105 52 7.9 -10'6

Tabelle 4.3: Mittlere Reichweite und Breite (Standardabweichung) der Tiefenverteilung von Deu-
terium und Protium in HOPG fiir senkrechten Einfall, berechnet mit TRIM.SP. Lokale Sittigung
bezeichnet diejenige Fluenz, bei der im Rahmen des lokalen Mixing Modells das Maximum der

Tiefenverteilung lokal Séttigung erreicht(Sittigungskonzentration: 0.42 H-Atome/C-Atom).

Sittigung bendtigten Fluenzen.

Lediglich der Kurvenverlauf bei 500 eV (Abb. 4.5) entspricht dem im Rahmen des lo-
kalen Mixing-Modells erwarteten Verlauf. Bis zu einer Fluenz von 3.6 - 10'® Protonen/cm?
wird nur eine geringe Abnahme des Deuteriuminventars beobachtet. Fiir hohere Fluenzen
nimmt das Deuteriuminventar exponentiell ab. Die Summe von Deuterium- und Protonen-
fluenz, ab der die exponentielle Abnahme erfolgt, ist 7.7-10'® Tonen/cm? und stimmt damit
gut mit der in Tabelle 4.3 angegebenen Fluenz fiir das Erreichen von lokaler Sittigung
iiberein. |

Fiir 50 eV und 100 eV dagegen wird ein ginzlich anderer Kurvenverlauf beobachtet.
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Abb. 4.6: Urspriingliche Desorptionsausbeute bei Beschufl von Deuterium, implantiert in HOPG,

mit Protium bei 50 und 100 eV als Funktion der implantierten Deuteriumflichendichte.

Das Deuteriuminventar nimmt bereits fiir kleine Fluenzen ab. An die Datenpunkte wurde

ein exponentieller Abfall der Form
N(F) = Noexp(—o,gF)

angefittet. Dabei ist IV die Flachendichte von Deuterium und F die Protonenfluenz. o, ist
ein effektiver Wirkungsquerschnitt fiir die Desorption von Deuterium durch Protium. Oefy
beschreibt keinen einzelnen physikalischen Prozef, da die Konzentration von Deuterium
abhingig von der Tiefe ist und gegebenenfalls Retrapping eine Rolle spielt. Die Beschrei-
bung durch einen effektiven Wirkungsquerschnitt ist aber geeignet, den Kurvenverlauf
empirisch zu beschreiben. Die urspriingliche Desorptionsausbeute Ny Teff als Funktion des
urspriinglichen Deuteriuminventars ist in Abb. 4.6 gezeigt. Fir 100 eV ist auch ein Mef-
punkt fiir schrigen Einfall (@ = 60°) eingetragen. Die Tiefenverteilung ist nur schwach
vom Einfallswinkel abhingig (Eckstein 1980; Eckstein 1983), so daff nur eine schwache
Abhiangigkeit vom Einfallswinkel erwartet wird. Die Beschreibung durch einen effektiven
Wirkungsquerschnitt ist zumindest so weit gerechtfertigt, wie die Mefipunkte in Abb. 4.6
auf einer Geraden liegen.

Die physikalische Zerstiubungsausbeute von in Kohlenstoff bis zur Sittigung implan-
tiertem Deuterium (Cgp7Dg3) betrdgt 0.03 D-Atome pro einfallendes Ion fiir 100 eV. Fiir
die hier verwendeten Fluenzen ist die Zerstdaubungsausbeute deutlich geringer, da die Satti-

gungskonzentration noch nicht erreicht ist. Die Abnahme des Deuteriuminventars bei Be-
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Energie Oeff
(eV) (cm?)
50 (5.02 £0.32) - 10717

100 | (2.74 £0.09) - 10~Y7
500 (5.4 +4.6)-1071°

Tabelle 4.4: Effektiver Wirkungsquerschnitt Teff fiir Desorption von Deuterium aus HOPG durch

Protonen.

schufl mit Protonen kann durch physikalische Zerstiubung also nicht erkliart werden.

Fiir Energien unter etwa 200 eV wird chemische Zerstiubung von Kohlenstoff bei
Beschufl mit Wasserstoff durch Bildung von Methan auch bei Raumtemperatur beobach-
tet (Kapitel 2.4.2). Die Zerstdubungsausbeute durch chemische Erosion betrigt etva 0.02
Methan-Molekiile pro einfallendes Wasserstoffion. Damit gehen also etwa 0.08 Wasserstoff-
atome pro einfallendes Ton aus der Probe verloren. Um zu kliren, inwieweit die Bildung
von Methan eine Rolle bei der Abnahme des Deuteriuminventars bei Beschufi mit Pro-
tonen spielt, wurde an der Hochstromquelle des MPI fiir Plasmaphysik (Eckstein et al.
1993) die Produktion von CDy fiir kleine Deuteriumfluenzen gemessen. Targetmaterial
war Pyrolytischer Graphit. Das Experiment wurde bei Raumtemperatur durchgefiihrt.
Die Homogenitdt der Implantation {iber den Strahlfleck betrug etwa 20%. Das CDy-Signal
(Masse 20) wurde mit einem Massenspektrometer im Restgas gemessen. Das Experiment
wurde mit D -Ionen bei einer Ionenenergie von 150 eV (50 eV pro Deuteron) und einem
Fluf von 3 - 10'® Molekiilen/cm?s durchgefiihrt. Das CDy4-Signal als Funktion der Deute-
riumfluenz ist in Abb. 4.7 gezeigt. Produktion von Methan wird erst bei Fluenzen iiber
5-10' D/cm? beobachtet. Fiir Fluenzen iiber 1.5-10'¢ D/cm? wird die Methanproduktion
konstant. Lokale Séattigung im Maximum der Tiefenverteilung wird bei einer Fluenz von
1.2-10'® D/cm? erreicht (Tabelle 4.3). Die Produktion von Methan setzt demnach bereits
ein, bevor lokal Sittigung erreicht wird. Die gemessene Methanproduktion geniigt aber
nicht, um die ioneninduzierte Desorptionsausbeute zu erkliren. Bei Fluenzen unterhalb
von 5 -10'® D/cm? erreicht die Desorptionsausbeute bereits Werte iiber 0.1 (Abb. 4.6),
obwohl noch keinerlei Produktion von Methan beobachtbar ist. In fritheren Messungen
der Methanproduktion bei Energien im keV-Bereich wurde ebenfalls beobachtet, dafl sich

Methan erst bei hoheren Fluenzen bildet (Franzen 1992). Dieses Ergebnis bewegt sich im
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Abb. 4.7: Produktion von CD4 (Masse 20) bei Beschufl von Graphit mit 50 eV Deuterium bei

senkrechtem Einfall und Raumtemperatur als Funktion der Deuteriumfluenz.

Rahmen des derzeitigen Verstindnisses der Methanbildung. Der bestimmende Schritt ist
die Anlagerung von drei Wasserstoffatomen an ein Kohlenstoffatom. Durch die Anlagerung
eines Vierten kann sich Methan bilden. Bei kleinen Wasserstofffluenzen ist die Bindung
von drei Wasserstoffatomen an ein Kohlenstoffatom unwahrscheinlich. Daf} sich bei kleinen

Wasserstofffluenzen kein Methan bildet, ist von daher plausibel.

Das Ergebnis, daB bei Energien von 50 eV und 100 eV Deuterium bereits bei Flu-
enzen desorbiert, die deutlich unterhalb der Fluenz liegen, bei der im Rahmen des lokalen
Mixing-Modells lokale Sittigung erreicht wird, ist in guter Ubereinstimmung mit den Er-
gebnissen von Erents (Erents 1980). Dieser beobachtete die Reemission von D3 bei Beschuf}
von Pappyex mit Deuterium. Fiir Ionenenergien von 500 eV und 1 keV wurde fiir klei-
ne Fluenzen keine Reemission von Dy beobachtet. Reemission setzte erst oberhalb einer
Schwellenfluenz ein. Fiir Jonenenergien zwischen 50 eV und 250 eV dagegen wurde bereits

fiir kleinste Fluenzen Reemission von Dy beobachtet.
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4.3 Modellierung des Einfangs von Deuterium in Kohlen-

stoff bei niedrigen Energien

Im Rahmen des Modells der lokalen Sittigung erfolgt der Anstieg des implantierten Was-
serstoffinventars mit der Implantationsfluenz linear bis zum lokalen Erreichen der Sitti-
gungskonzentration (Kapitel 2.7.5). Fiir kleine Fluenzen ist das zuriickgehaltene Inventar

N damit gegeben durch
N(F)=qF

Dabei ist F' die Implantationsfluenz, n der Trappingkoeffizient und Ry der Teilchenrefle-
xionskoeffizient, mit 7 = 1 — Ry. Fiir so kleine Teilchenfliisse, wie sie in den vorliegenden
Experimenten benutzt wurden, erfolgt der Anstieg im Modell von Méller und Scherzer fiir
kleine Fluenzen ebenfalls linear.

Nach den Ergebnissen zur Desorption von Deuterium durch Protonen in Kapitel 4.2
ist dies fiir kleine Energien nicht der Fall. Bei Implantation mit nur einem Isotop muf die
Desorption von bereits implantiertem Wasserstoff durch nachfolgende Teilchen beriick-
sichtigt werden. Die Zunahme des zuriickgehaltenen Inventars dN bei Beschufl mit einer

Fluenz dF ist gegeben durch
dN = ndF — effN dF (4.1)

ey ist der effektive Wirkungsquerschnitt fiir Desorption von Deuterium aus Kapitel 4.2.
Die Lésung der Differentialgleichung 4.1 mit Anfangswert Null ist gegeben durch

N(F)=-(1- exp(—o,gF) ) (4.2)

O'Cﬂ:

Fiir kleine Fluenzen lafit sich die Losung in eine Taylorreihe entwickeln.
1
N(F)=nF - ”é‘"aeﬁ'F2 Fimes (4.3)

Fiir hinreichend kleine Fluenzen erfolgt demnach der Anstieg des Inventars mit der Implan-
tationsfluenz néherungsweise linear mit einem quadratischen Korrekturterm, der durch io-
neninduzierte Desorption bestimmt ist. Wird Teff klein, kann auch der quadratische Term
vernachléssigt werden und der Anstieg des Inventars mit der Implantationsfluenz erfolgt

néherungsweise linear.
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Diese Beschreibung entspricht formal dem Gaszerstaubungsmodell von Erents (Kapi-
tel 2.7.5.1). Tatsdchlich wird hier aber ein unterschiedlicher Prozefl beschrieben: Im Gas-
zerstaubungsmodell beschreibt der Wirkungsquerschnitt o5 den Ubergang in die Sitti-
gung, hier hingegen wird der Bereich, solange noch keine lokale Sattigung erreicht ist, be-
schrieben. Die im Rahmen des Gaszerstaubungsmodells bestimmten Wirkungsquerschnitte
(Erents 1980; Underwood et al. 1980; Braun und Emmoth 1984) sind von daher mit den
in dieser Arbeit bestimmten Wirkungsquerschnitten nicht vergleichbar und liegen deutlich
hoher. Dies steht auch zu erwarten, da im Gaszerstdubungsmodell o = 1/Ng,; ist. Die
empirische Beschreibung der Desorptionsausbeute durch einen effektiven Wirkungsquer-
schnitt Teff ist dabei so weit gerechtfertigt, wie es die Linearitdt der Mef3werte in Abb. 4.6
zulaft.

Abb. 4.8 zeigt experimentelle Werte zum Einfang von Deuterium in HOPG bei 100 eV
Tonenenergie, o = 0° (Kapitel 4.4), verglichen mit Modellrechnungen im Rahmen des Loka-
len Mixing Modells (cgqt = 0.42 D/C), des Modells von Mo!ler und Scherzer (Teilchenfluf
103 /cm?s, Ratenkoeffizienten nach (Méller und Scherzer 1988)) und des hier vorgestellten
Modells (Ueﬁ' nach Tabelle 4.4). Der Teilchenreflexionskoeffizient in allen Modellrechnungen
war 0.21, fiir die Tiefenverteilung wurde das von TRIM.SP berechnete Profil angenom-
men. Fiir die beniitzten Teilchenfliisse sind die berechneten Einfangkurven im Rahmen
des Lokalen Mixing Modells und im Rahmen des Modells von Méller und Scherzer nahe-
zu identisch. Der Anstieg des implantierten Inventars mit der Implantationsfluenz erfolgt
zunichst linear. Dies ist im Widerspruch zu den experimentellen Werten. Diese werden
durch das hier vorgestellte Modell gut wiedergegeben.

Fiir die aufeinanderfolgende Implantation mit zwei Isotopen, wie in den Experimenten
in Kapitel 4.2, ergeben sich aus dem Modell die folgenden Beziehungen (hierbei wird
angenommen, daf} zunichst Isotop 1 und anschliefiend Isotop 2 implantiert wird):

Das gesamte Wasserstoffinventar NV ist gegeben durch N = N; + N3, wobei Ny und N, die
Inventare der einzelnen Isotope sind. Die Anderung des Gesamtinventars IV erfolgt gemaf
Gleichung 4.1. Fiir das zuerst implantierte Isotop 1 ergibt sich daraus bei Beschufi mit

einer Fluenz dF; des Isotops 2:
dN]_ = _Ueﬂ%Nsz (44)
= —oggN1dF;

Hierbei wird angenommen, dafl die desorbierte Menge sich auf die einzelnen Isotope gemif
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Abb. 4.8: Experimentelle Werte zum Einfang von Deuterium in HOPG (siehe Kapitel 4.4) vergli-
chen mit Modellrechnungen im Rahmen des local-mixing Modells (LMM), des Modells von Méller
und Scherzer und im Rahmen des hier vorgestellten Modells. 100 eV Ionenenergie, senkrechter

Einfall.

ihrem Konzentrationsverhéltnis verteilt. Dies ist aufgrund der nahezu identischen Reich-
weitenverteilung von H und D (Tabelle 4.4) gerechtfertigt. Gemif Gleichung 4.5 nimmt das
Inventar des zuerst implantierten Isotops exponentiell bei weiterem Beschufl mit Isotop 2

ab. Dieses Verhalten wurde in den Experimenten in Kapitel 4.2 auch beobachtet.

4.4 Einfang und Reflexion von Deuterium an EK98 und

HOPG

Die in EK98 und HOPG eingefangene Menge von Deuterium als Funktion der einfallenden
Deuteriumfluenz fiir Jonenenergien zwischen 33 und 500 eV zeigen die Abbildungen 4.9-
4.15 fiir Einfallswinkel o zwischen 0° und 75°. Die Messungen wurden bei Raumtemperatur

durchgefiihrt. Die Analysefluenz pro MeBpunkt lag typischerweise unter 2 - 10'® 3He/cm?.

Bei schrigem Einfall wurden mehrere Punkte im Implantationsfleck gemessen und an-
schlieBend gemittelt. Nach den Ergebnissen von Kapitel 4.1 ist der Einflul des Analy-
sestrahls bei den verwendeten Analysefluenzen vernachlissigbar. An die experimentellen
Werte wurde fiir Ionenenergien von 33-100 eV 1 gemifl Gleichung 4.2 angefittet. Fiir den
effektiven Wirkungsquerschnitt Oeff wurden die Werte aus Tabelle 4.4 benutzt. Der Wert
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Abb. 4.9: Einfang von Deuterium in EK98 be; 33 eV fiir verschiedene Einfallswinkel. Durchgezo-

gene Linien nach Gleichung 4.2.

VOn O ff fiir 33 eV wurde aus den vorhandenen Werten zu 5.8-107!7 cm? extrapoliert. Fiir
héhere Ionenenergien wurde 1 durch anfitten einer Geraden bestimmt. Die Ausgleichskur-
ven sind in den Abbildungen 4.9-4.15 als durchgezogenen Linien eingetragen. Der Mef-
fehler wurde in Kapitel 3.2.2 besprochen und betragt 6% fiir die Implantationsfluenz und
4.5% fiir das implantierte Inventar. Die Reproduzierbarkeit der Einfangkurven war besser

als 5%.

In Kapitel 4.2 wurde der effektive Wirkungsquerschnitt fiir Desorption von implantier-
tem Deuterium durch Protonen bestimmt. Der effektive Wirkungsquerschnitt fiir Desorp-
tion von implantiertem Deuterium durch einfallendes Deuterium kénnte grofier sein, da
der maximal mégliche Energieiibertrag von Deuterium an Deuterium um 12.5% gréfler
ist als der Energieiibertrag von Protonen an Deuterium. In fritheren Experimenten wurde
bereits festgestellt, daf der effektive Desorptionswirkungsquerschnitt von der Graphitmo-
difikation abhingig ist (Roth et al. 1980). Die Desorption von Wasserstoff aus Papyex ist
deutlich grofier als die Desorption aus pyrolytischem Graphit. Die Messungen von Ka-
pitel 4.2 wurden an HOPG durchgefiihrt. Fiir EK98 existieren keine Messungen. Um zu
untersuchen, ob zwischen HOPG und EK98 ein signifikanter Unterschied besteht, wur-
den an die gemessenen Kurven in Abb. 4.9-4.15 7 und Teff zugleich angefittet. Die so

bestimmten Werte von o,z fiir 50 und 100 eV sind in Abb. 4.16 mit den in Kapitel 4.2
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Abb. 4.10: Einfang von Deuterium in EK98 bei 50 eV fiir verschiedene Einfallswinkel. Durchge-

zogene Linien nach Gleichung 4.2.
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Abb. 4.11: Einfang von Deuterium in EK98 bei 100 eV fiir verschiedene Einfallswinkel. Durch-

gezogene Linien nach Gleichung 4.2.
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Abb. 4.12: Einfang von Deuterium in EK98 bei 500 eV fiir verschiedene Einfallswinkel. Durch-

gezogene Linien: Linearer Fit.
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Abb. 4.13: Einfang von Deuterium in HOPG bei 50 eV fiir verschiedene Einfallswinkel. Durch-

gezogene Linien nach Gleichung 4.2.
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Abb. 4.14: Einfang von Deuterium in HOPG bei 100 eV fiir verschiedene Einfallswinkel. Durch-

gezogene Linien nach Gleichung 4.2.
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Abb. 4.15: Einfang von Deuterium in HOPG bei 500 eV fiir verschiedene Einfallswinkel. Durch-

gezogene Linien: Linearer Fit.
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Abb. 4.16: Effektiver Wirkungsquerschnitt fiir Desorption von Deuterium aus HOPG und EK98
bei BeschuB mit Deuterium. Gestrichelt: Effektiver Wirkungsquerschnitt fiir Desorption von Deu-

terium aus HOPG bei Beschufl mit Protonen.

bestimmten Werten von Teff fiir die Desorption von Deuterium aus HOPG durch Protonen
verglichen. Die Fehlerbalken ergeben sich aus der Unsicherheit der Anpassung. Im Rah-
men der MefBfehler wird kein signifikanter Unterschied festgestellt. Die Werte fiir EK98
liegen tendenziell etwas hoher als fir HOPG, im Rahmen der Mefifehler kann dem aber
keine Bedeutung beigemessen werden. Auch die Annahme der Winkelunabhingigkeit von
Oeff (Kapitel 4.2) wird durch diese Untersuchung bestatigt. Die Teilchenreflexionskoeffi-
zienten fiir senkrechten Einfall von Deuterium auf HOPG und EK98 als Funktion der
Deuteronenenergie sind in Abb. 4.17 dargestellt und mit TRIM.SP-Rechnungen vergli-
chen. Die experimentell bestimmten Teilchenreflexionskoeffizienten stimmen gut mit den
berechneten Werten iiberein. Im Rahmen der Meffehler wird kein Unterschied zwischen
der Reflexion an HOPG und EK98 beobachtet.

Teilchenreflexionskoeffizienten von 33-500 eV Deuterium auf HOPG und EK98 sind
als Funktion des Einfallswinkels o in Abb. 4.18 gezeigt. Die experimentellen Werte sind
verglichen mit TRIM.SP- (HOPG) und VFTRIM-Simulationsrechnungen (EK98) bei einer
fraktalen Dimension der Oberflache von 2.05.

Fir HOPG stimmen die experimentellen Werte fiir 100 eV und 500 eV gut mit der

Rechnung iiberein. Fiir 50 eV liegen die experimentellen Werte im Winkelbereich 30-60°
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hoher als die von TRIM.SP berechneten Werte. Dies ist bislang nicht verstanden.

Fiir EK98 stimmt die Teilchenreflexion fiir senkrechten Einfall im Rahmen der Feh-
lerbalken mit derjenigen von HOPG iiberein. Fiir schridgen Einfall dagegen wird eine um
bis zu 50% geringere Reflexion wie von HOPG beobachtet. Fiir Energien zwischen 33 eV
und 100 eV wird die Reflexion im Gegensatz zu HOPG nahezu energieunabhingig. Ur-
sache hierfiir ist die Rauhigkeit der Oberfliche von EK98. Die beobachtete Energie-— und
Winkelabhingigkeit der Teilchenreflexion wird durch die VFTRIM-Rechnung mit einer
fraktalen Dimension der Oberfliche von 2.05, was einer mittleren Rauhigkeit entspricht,
gut wiedergegeben. Fiir 500 eV wird nur ein geringer Unterschied in der Teilchenreflexion
von HOPG und EK98 beobachtet. Ursache hierfiir ist die groflere Reichweite der Teil-
chen bei hoherer Teilchenenergie: Nur Rauhigkeit mit einer Amplitude, die vergleichbar
ist mit der Reichweite der Teilchen, hat Einfluff auf die Teilchenreflexion. Dies erklart
auch, weshalb in friiheren Messungen von Reflexionskoeffizienten im keV-Bereich trotz
rauher Oberflichen eine befriedigende Ubereinstimmung zwischen experimentellen und
berechneten Werten erzielt werden konnte (Chen et al. 1983; Chen et al. 1984).

Berechnete Energiereflexionskoeffizienten fiir Deuterium an HOPG und EK98 sind in
Abb. 4.19 gezeigt. Es wurden dieselben Parameter wie fiir die Berechnung der Teilchen-
reflexionskoeffizienten in Abb. 4.18 benutzt. Die experimentelle Bestimmung von Ener-
giereflexionskoeffizienten in diesem Energiebereich ist nahezu unméglich. Die Energiere-
flexionskoeffizienten zeigen dasselbe Verhalten wie die Teilchenreflexionskoeffizienten. Fiir
senkrechten Einfall ist die Energiereflexion von HOPG und EK98 nahezu identisch. Fiir
schrige Einfallswinkel ist aufgrund der rauhen Oberfliche die Energiereflexion von EK98
gegeniiber HOPG deutlich vermindert. Fiir « = 80° erreicht die Energiereflexion von EK98
nur 30% derjenigen von HOPG.
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Abb. 4.17: Teilchenreflexionskoeffizienten von Deuterium an HOPG und EK98 fiir senkrechten
Einfall als Funktion der Deuteronenenergie. Zur besseren Darstellung wurden die Punkte fiir HOPG
etwas nach links und die Punkte fiir EK98 etwas nach rechts verschoben. Duchgezogene Linie:

TRIM.SP-Simulationsrechnung.
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Teilchenreflexionskoeffizient

Abb. 4.18: Teilchenreflexionskoeffizienten von Deuterium an HOPG (obere Abbildung) und EK98
(untere Abbildung) als Funktion des Einfallswinkels a. Die experimentellen Werte fiir HOPG
sind mit TRIM.SP-Rechnungen (durchgezogene Linien), die experimentellen Werte fiir EK98 mit
VFTRIM-Rechnungen (gestrichelte Linien, fraktale Dimension der Oberfliche 2.05) verglichen.
Zur besseren Darstellung wurden die experimentellen Werte fiir 100 eV etwas nach rechts und die

Werte fiir 50 eV etwas nach links verschoben.
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4.5 Oberflachenrauhigkeit von EK98

Nach den Ergebnissen von Kapitel 4.4 ist die Teilchenreflexion von Deuterium an EK98
unter schrigen Einfallswinkeln um etwa 40% geringer als von HOPG. Die Ursache hierfiir
ist die im Gegensatz zu HOPG rauhe Oberfliche von EK98. Die experimentellen Ergebnisse
konnten in der Computersimulation gut mit einer fraktalen Oberfliche der Dimension 2.05
wiedergegeben werden. Es stellt sich damit die Frage, inwieweit eine Beschreibung der
Oberfliche von EK98 durch Fraktale realistisch ist, und falls ja, auf welcher Grofenskala.

Eine elektronenmikroskopische Aufnahme der Oberfliche von EK98 zeigt Abb. 4.20 in
1000-facher Vergréfierung. Die fiir EK98 charakteristischen Poren sind gut zu erkennen.

Etwa 10% der Oberfliche wird von Poren eingenommen. Abb. 4.21 zeigt den in Abb. 4.20
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Abb. 4.19: Energiereflexionskoeffizienten von Deuterium an HOPG (obere Abbildung) und EK98
(untere Abbildung) als Funktion des Einfallswinkels @. Es sind nur berechnete Werte mit TRIM.SP
(HOPG) und VFTRIM (EK98), fraktale Dimension 2.03, eingezeichnet.



4.5. OBERFLACHENRAUHIGKEIT VON EK98 73
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Abb. 4.20: Rasterelektronenmikroskopische Aufnahme der Oberfliiche von EK98. 1000-fache Ver-

groferung.

glatt erscheinenden Bereich zwischen den Poren in 10000-facher Vergrofierung. Die Ober-
flache wird auf der Grofenskala unterhalb 1 gm merklich rauh. Die rms-Rauhigkeit wurde
mit einem Profilometer (Spitzenradius 1.5-2.5 um) iiber einen Bereich von 2 mm bestimmt
und betrug etwa 140 nm. Wesentlich kleinere Profilometerspitzen kénnen aufgrund der
notwendigen mechanischen Stabilitdt der Spitze nicht beniitzt werden. Ein Beispiel eines
Linienprofils der Oberflache zeigt Abb. 4.22. Charakteristisch fiir EK98 sind die scharfen
Einschnitte in die Oberfliche hinein. Dabei handelt es sich um Poren. Aufgrund der Aus-
dehnung der Profilometerspitze kénnen nur Strukturen auf der Oberfliche, die grofler als

der Spitzenradius sind, aufgelést werden. Die in Abb. 4.22 sichtbaren Strukturen zeigen

somit lediglich die maximale Rauhigkeit der Probenoberfliche. Die maximale Rauhigkeit
wird durch Poren bestimmt. Bedingt durch die Ausdehnung der Spitze werden Stufen
oder Kanten merklich verschmiert. Der gréBte Neigungswinkel der in Abb. 4.22 sichtbaren
Strukturen betridgt etwa 2°. Auch unter Beriicksichtigung der Verschmierung durch die
Spitzenausdehnung sind diese Strukturen also nicht geeignet, die verringerte Teilchenre-

flexion von EK98 zu erkliren.

Von Avnir et al. (1984) wurde bereits fiir einen speziellen Graphit (Vulcan 3G) ge-
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Abb. 4.21: Rasterelektronenmikroskopische Aufnahme der Oberfliche von EK98. 10000-fache

VergréBerung.
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Abb. 4.22: Linienprofil der Oberfliche von EK98 mit einem Profilometer. Man beachte die un-

terschiedlichen Skalen in Abszissen— und Ordinatenrichtung.
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zeigt, dafl die Oberfliche im Gréfenbereich 16-178 A2 fraktal ist. Die fraktale Dimension
war 2.07 & 0.01. Der von Avnir untersuchte Gréfienbereich umfaft lediglich die atomare
Groflenskala. Da sich die Rauhigkeit von EK98 bis zu Skalen von einigen Hundert Nano-
metern erstreckt (Abb. 4.21), ist die Untersuchung bis zu dieser Gréfenskala notwendig.

Rastertunnelmikroskopische Aufnahmen ! der Oberfliiche von EK98 zeigen die Abb. 4.23
und 4.24. Die Bewegungsrichtung der Spitze verlief in beiden Abbildungen von Vorne nach
Hinten. Die Bilder wurden im Konstantstrommodus im Vakuum aufgenommen. Der ma-
ximale Abtastbereich des benutzten Rastertunnelmikroskops betrug 2000 - 2000 A2. Fiir
Jedes Bild wurden 200 - 200 dquidistante Punkte aufgenommen. Aufgrund von Rauschen
erscheint die Oberfliche senkrecht zur Bewegungsrichtung der Spitze rauher als parallel
zur Bewegungsrichtung. Linienprofile der Oberfliche auf verschiedenen Gréfienskalen zeigt
Abb. 4.25. Wiahrend die Oberfliche auf der Gréfienskala von einigen pm noch glatt ist,
wird sie auf kleineren Skalen rauh und erscheint dann in beliebigen Auflésungen nahezu
identisch.

Die fraktale Dimension der Oberfliche D; wurde iiber die Quadratzihlmethode (Kapi-
tel 2.5.2) aus der Dimension der Linienprofile D; bestimmt. Dieses Vorgehen war aufgrund
des grofleren Rauschens senkrecht zur Bewegungsrichtung der Spitze notwendig. Nach Ka-

pitel 2.5.2 ist die Beziehung zwischen den Dimensionen D; und D; gegeben durch
D2 =1 + D]_

Ein typisches Beispiel fiir die Uberdeckung eines Linienprofils mit Quadraten zeigt Abb. 4.26
in doppeltlogarithmischer Auftragung. € = 1 ist eine Uberdeckung mit Quadraten, deren
Seitenldnge dem Punktabstand im STM-Bild entspricht, bei € = 200 wiirde nur noch ein
einziges Quadrat zur vollstindigen Uberdeckung des Linienprofils benétigt. Typischerwei-
se war die Beziehung zwischen ¢ und N(e) in doppeltlogarithmischer Auftragung linear
fiir Werte von e zwischen 2 und 50-100, d.h. iiber einen Bereich von etwa 1—1% Zehner-
potenzen. Die Oberfliche ist damit tatséchlich fraktal. Ein Beispiel fiir die Verteilung der
fraktalen Dimension D; der Linienprofile zeigt Abb. 4.27.

Die mittlere fraktale Dimension der Oberfliche wurde aus 45 Einzelbildern von jeweils
unterschiedlichen Stellen der Probenoberfliche im Bereich von 40-40 A2 bis 2000-2000 A2

bestimmt und ist in Abb. 4.28 gezeigt. Der mittlere Wert fiir die fraktale Dimension der

'Die Messungen wurden freundlicherweise von S. Speller an der Universitdt Osnabriick durchgefiihrt.
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Oberfliche von EK98 betrug 2.047 + 0.023. Die Streuung der Werte ist darauf zuriick-
zufithren, dafl die Oberfliche nicht wirklich homogen ist. So wurden durchaus auch ato-
mar glatte Bereiche, die wahrscheinlich auf Einkristalle mit der Basalebene parallel zur
Oberfliche, aber auch Bereiche mit deutlich erhéhter Rauhigkeit, beobachtet.

Aufgrund der Ausdehnung der Tunnelspitze (Reiss et al. 1990; Reiss et al. 1990), der
zwischen Spitze und Oberfliche wirkenden Krifte, sowie des nichtlinearen Verhaltens der
Aktuatoren (Griffith und Grigg 1993) wird eine rauhe Oberfliche im Rastertunnelmi-
kroskop etwas verzerrt dargestellt. So erscheinen z.B. Kanten im Rastertunnelmikroskop,
ihnlich wie bei einem Profilometer, verschmiert. Rauhigkeit mit hoher Amplitude und ge-
ringer lateraler Ausdehnung wird in rasterunnelmikroskopischen Aufnahmen nicht korrekt
wlieciergegeben, die in den Aufnahmen sichtbare Amplitude erscheint grundsatzlich als zu
gering. Diese Effekte fithren dazu, daff die Oberflache glatter erscheint als sie tatsachlich
ist (Reiss et al. 1990; Reiss et al. 1990; Griffith und Grigg 1993). Ein weiteres Problem
ergibt sich aus der Auswahl der in die Auswertung einbezogenen Oberflichenprofile. In
die Auswertung wurden nur rasterelektronenmikroskopische Aufnahmen einbezogen, bel
denen ein reproduzierbares Abbild der Oberfliche erzielt werden konnte. So wurden durch-
aus auch Bereiche auf der Oberfliche beobachtet, von denen sich kein reproduzierbares
Bild erzielen lieS. Es kann zumindest nicht vollstindig ausgeschlossen werden, da8 es sich
hierbei um Bereiche mit besonders grofer Rauhigkeit handelte, die aber aufgrund der
zu grofien Rauhigkeit nicht reproduzierbar dargestellt werden konnten. Die besprochenen
Effekte fithren in jedem Fall dazu, daB die Rauhigkeit der Oberfliche unterschitzt wird.

Der Wert von etwa 2.05 fiir die fraktale Dimension der Oberfliche von EK98 stimmt
damit gut mit dem Wert von 2.07 iiberein, der von Avnir et. al. fiir eine allerdings unter-
schiedliche Sorte von Graphit bestimmt wurde. Diese Ubereinstimmung kann aber auch
Zufall sein, da verschiedene Graphite untersucht wurden und bei unterschiedlichen Herstel-
lungsverfahren nicht notwendigerweise dieselbe Oberflichenrauhigkeit entsteht. Dariiber-
hinaus erstreckte sich die Untersuchung von Avnir lediglich iiber einen sehr kleinen Bereich
von GroBenskalen, der im wesentlichen nur den atomaren Bereich umfafite. In dieser Un-

tersuchung wurde dagegen der Skalenbereich von einigen & bis zu 2000 A erfafit.
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Abb. 4.23: STM-Aufnahme der Oberfliche von EK98. Abtastbereich 2000 A.

Abb. 4.24: STM-Aufnahme der Oberfliiche von EK98. Abtastbereich 500 A.
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Abb. 4.25: Linienprofile der Oberfliche von EK98 auf unterschiedlichen Gréfienskalen. a) Profi-
lometer, Skala in pm; b) — d) Rastertunnelmikroskop, Skala in A.
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Abb. 4.26: Beispiel fiir die Uberdeckung eines Linienprofils mit Quadraten. Es handelt sich um

das in Abb. 4.25b) gezeigte Linienprofil.
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Abb. 4.27: Hiufigkeitsverteilung der fraktalen Dimension der Linienprofile des in Abb. 4.24 ge-

zeigten Oberflichenausschnittes. Gepunktet: Mittelwert.
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Abb. 4.28: Fraktale Dimension der Oberfliche von EK98. Gestrichelt: Mittelwert.
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4.6 Energieverteilung von riickgestreutem Deuterium an

Kohlenstoff

In einer fritheren Arbeit (Aratari und Eckstein 1989a; Aratari und Eckstein 1989b) wurde
bereits die Riickstreuung von niederenergetischem Protium und Deuterium an Kohlenstoff
gemessen. Ein Nachteil dieser Arbeit war, dal das Target nicht geheizt werden konnte, so
dafl die Riickstreuung nicht an reinem Graphit, sondern an bereits wasserstoffimplantier-
tem Graphit mit unbekannter Wasserstoffkonzentration erfolgte. Die Teilchenreflexion an
Graphit und wasserstoffimplantiertem Graphit ist deutlich verschieden. Durch den zusitz-
lichen Einbau einer Targetheizung konnte in dieser Arbeit bereits in der Probe befindlicher
Wasserstoff aus der Probe entfernt und damit die Riickstreuung sowohl an reinem Graphit
als auch an wasserstoffgesittigtem Graphit untersucht werden.

Energiespektren von riickgestreutem Deuterium unter einem Streuwinkel von 135° zei-
gen Abb. 4.29 und 4.30 fiir Einfallsenergien zwischen 71 und 2000 eV. Riickstreuspektren
an Graphit sowie an mit Deuterium bis zur Sittigung implantiertem Graphit der Summen-
formel Cg.7Dg 3 sind jeweils im selben Mafistab nebeneinandergestellt und mit TRIM.SP-
Rechnungen verglichen. Targetmaterial war EK98. Um bereits in der Probe befindliches
Deuterium zu entfernen, wurde die Probe fiir 200 Sekunden auf 1300 K geheizt. Das nach
dem Heizen noch in der Probe verblicbene Deuteriuminventar wurde iiber die D(*He,p)a-
Kernreaktion gemessen und war kleiner 3-10 D/cm?. Diese Menge ist vernachlissigbar.
Die wéhrend einer Messung durch den gepulsten Strahl implantierte Fluenz ist kleiner
als 5-10' Tonen/cm? und damit vollstindig vernachlissigbar. Zur Erzeugung einer mit
Deuterium gesattigten Kohlenstoffschicht wurden 3.5-10'7 D/cm? bei 500 eV und 1.1-10%7
D/cm? bei 100 eV implantiert. Fiir die TRIM.SP-Rechnung wurde das Krypton-Carbon
Potential und eine Equipartition von Lindhard-Scharff und Oen-Robinson elektronischem
Energieverlust beniitzt. Die Oberflichenbindungsenergie wurde zu 1 eV angenommen. Fiir
den hier betrachteten Energiebereich hat die Oberflichenbindungsenergie einen nur sehr
geringen Einflufl auf die berechneten Ergebnisse. Die Bindungsenergie an die Oberfliche
spielt erst bei wesentlich niedrigeren Einfallsenergien (< 20 eV) eine Rolle (Eckstein und
Biersack 1985). |

Die gemessenen Spektren wurden bei 20 eV abgeschnitten, da fiir niedrigere Ener-
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Abb. 4.29: Energieverteilung von riickgestreutem neutralem Deuterium bei Einfallsenergien von
71, 96 und 195 eV, Streuwinkel 135°. Linke Spalte: Targetmaterial Graphit (EK98). Rechte Spalte:
Mit Deuterium bis zur Sittigung praimplantierter Graphit (EK98). Gestrichelt: Simulationsrech-
nung mit TRIM.SP.
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Abb. 4.30: Energieverteilung von riickgestreutem neutralem Deuterium bei Einfallsenergien von
394, 1000 und 2000 eV, Streuwinkel 135°. Linke Spalte: Targetmaterial Graphit (EK98). Rechte
Spalte: Mit Deuterium bis zur Sittigung praimplantierter Graphit (EK98). Gestrichelt: Simulati-
onsrechnung mit TRIM.SP.
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gien kein Teilchennachweis mehr mdoglich war (Kapitel 3.1). Die Form der gemessenen
Riickstreuspektren stimmt bei allen Energien gut mit den berechneten Energieverteilun-
gen iiberein. Fiir 71 und 96 eV Einfallsenergie liegen die experimentellen Spektren unter-
halb der TRIM.SP-Simulationsrechnung. Die Unsicherheit in der Eichkurve des Detektors
betrigt bei 50 eV etwa 10% und steigt bis auf 40% bei 20 eV Teilchenenergie (Abb. 3.2).
Im Rahmen dieser Unsicherheit stimmen die Spektren iiberein. Der scharfe Peak in den
TRIM.SP-Rechnungen entsteht durch Reflexion an bzw. in der Ndhe der Oberfliche. Auf-
grund der Energiebreite der Ionenquelle erscheint dieser in den experimentellen Spektren
verbreitert. Fiir 1000 und 2000 eV liegen die experimentellen Spektren deutlich oberhalb
der TRIM.SP-Simulationsrechnung. Dies kann durch die Eichunsicherheit des Detektors
nicht erklirt werden, da die Fehlerbalken in diesemn Energiebereich nur etwa 2% betra-
gen (Abb. 3.2). Eine mogliche Erklirung ist die Reflexion von Wasserstoff in metastabilen
Zustinden, da die Nachweiswahrscheinlichkeit des Detektors fiir metastabilen Wasserstoff

hoher als fiir Wasserstoff im Grundzustand sein kanmn.

Der Vergleich der Riickstreuspektren von Deuterium an Kohlenstoff und mit Deuteri-
um gesiittigtem Kohlenstoff zeigt, daB die Teilchenreflexion an mit Deuterium gesittigtem
Kohlenstoff abnimmt. Dies ist in guter Ubereinstimmung mit TRIM.SP-Simulationsrech-
nungen. Die Energiespektren von riickgestreutem Deuterium an Kohlenstoff fallen fiir klei-
ne Energien ab. Dies ist fiir die Riickstreuung von Deuterium an mit Deuterium gesattig-
tem Kohlenstoff nicht der Fall. Die Ursache dafiir ist die Zerstdubung von implantiertem
Deuterium. Experimentell kann zerstiubtes und reflektiertes Deuterium nicht unterschie-
den werden. Die berechneten Beitrage von reflektierten und zerstaubten Teilchen zum
Energiespektrum sind in Abb. 4.29 und Abb. 4.30 eingezeichnet. Die Summe befindet
sich in guter Ubereinstimmung mit den experimentellen Spektren. Da die experimentellen
Spektren bei 20 eV abgeschnitten wurden, wird lediglich der hochenergetische Anteil der

zerstaubten Teilchen beobachtet.

Da nur unter einem Streuwinkel von 135° beobachtet wurde, muf zur Bestimmung von
Teilchenreflexionskoeffizienten eine Annahme iiber die Winkelverteilung der reflektierten
Teilchen gemacht werden. Dazu wurde eine Kosinusverteilung angenommen. Fiir Einfall-
senergien im Bereich von einigen keV wurde experimentell (Eckstein und Verbeek 1979;
Eckstein und Verbeek 1980; Verbeek et al. 1980) und mit Computersimulationen (Eck-

stein et al. 1980) gezeigt, dafi die Winkelverteilung der reflektierten Teilchen in sehr guter
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Abb. 4.31: Mit TRIM.SP berechnete Winkelverteilungen von reflektiertem Deuterium an Koh-
lenstoff bei Einfallsenergien von 100 und 2000 eV und senkrechtem Einfall. Durchgezogene Linie:

Kosinusverteilung. Gestrichelt: Beobachtungswinkel.

Niherung durch eine Kosinusverteilung beschrieben werden kann. Fiir Teilchenenergien im
Bereich von einigen Hundert eV existieren keine experimentellen Ergebnisse, Computersi-
mulationen sagen aber eine Abweichung von der Kosinusverteilung voraus (Eckstein und
Biersack 1985). In Abb. 4.31 sind mit TRIM.SP berechnete Winkelverteilungen von reflek-
tierten Teilchen fiir 100 eV und 2000 eV Deuterium auf Kohlenstoff gezeigt und mit der
Kosinusverteilung verglichen. Die Abweichung von der Kosinusverteilung ist fiir 2000 eV
Einfallsenergie deutlich geringer als fiir 100 eV Einfallsenergie. Fiir § > 60° werden we-
niger Teilchen reflektiert als aus der Kosinusverteilung zu erwarten, fiir 8 < 60° dagegen
unterschitzt die Kosinusverteilung die Anzahl reflektierter Teilchen. Bei dem verwendeten
Beobachtungswinkel 8 = 45° betragt die Differenz zwischen der mit TRIM.SP berechne-
ten Winkelverteilung und der Kosinusverteilung 5% fiir 2000 eV Einfallsenergie und steigt
auf 13% fiir 100 eV Einfallsenergie. Durch die Annahme einer Kosinusverteilung wird
der Teilchenreflexionskoeffizient damit um bis zu 13% iiberschitzt. Diese Uberschitzung
ist energieabhingig und am starksten fiir kleine Energien. Die Ergebnisse der TRIM.SP-
Berechnungen gelten fiir glatte Oberflichen. Der Einfluffi von Oberflichenrauhigkeit auf

die Winkelverteilung der riickgestreuten Teilchen ist nicht bekannt.

Die unter der Annahme einer Kosinusverteilung ermittelten Teilchenreflexionskoeffizi-
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Abb. 4.32: Teilchenreflexionskoeffizienten von D an C und Cy 7Dy 3 fiir senkrechten Einfall als
Funktion der Teilchenenergie. Nur reflektierte Teilchen mit Energien > 20 eV sind beriicksichtigt.
Zur besseren Darstellung wurden die Werte fiir C etwas nach rechts und die Werte fiir Cy 7Dy 3

etwas nach links verschoben.

enten fiir senkrechten Einfall von Deuterium auf Kohlenstoff und mit Deuterium geséttig-
ten Kohlenstoff sind in Abb. 4.32 als Funktion der Deuteronenergie dargestellt. Aufgrund
der Abschneideenergie sind nur riickgestreute Teilchen mit Energien iiber 20 eV beriick-
sichtigt. Die experimentellen Ergebnisse sind fiir Einfallsenergien Ey < 500 eV in gu-
ter Ubereinstimmung mit den TRIM.SP-Simulationsrechnungen. Fiir Energien oberhalb
500 eV wird experimentell eine hohere Teilchenreflexion beobachtet als die TRIM.SP-
Rechnungen ergeben. Die Reflexion an mit Deuterium gesittigtem Kohlenstoff ist um

20% geringer als von reinem Graphit.

Aufgrund der Ubereinstimmung von Experiment und TRIM.SP-Rechnung in der Form
des Energiespektrums von riickgestreutem Deuterium kann ein Riickschlufl auf den Teil-
chenreflexionskoeffizienten trotz der Beschriankung, dafi nur riickgestreute Teilchen mit
Energien grofier 20 eV nachgewiesen wurden, gemacht werden. Dazu wird angenommen,
dafl TRIM.SP die korrekte Form des Energiespektrums auch fiir Energien kleiner als 20 eV
wiedergibt. Diese Annahme ist durch die gute Ubereinstimmung der experimentellen und
berechneten Spektren fiir Energien grofier 20 eV gerechtfertigt. Der Teilchenreflexionskoef-

fizient Ry, ergibt sich aus Rp;, = R;E‘zp/Ra"RIM' R gy Dabei sind R*Ezp und Rop s
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Abb. 4.33: Teilchenreflexionskoeffizienten von D an C fiir senkrechten Einfall als Funktion der
Teilchenenergie. Die experimentellen Spektren. wurden bis Null extrapoliert. Durchgezogene Linie:

TRIM.SP-Simulationsrechnung.

der experimentell bestimmte und von TRIM.SP berechnete Teilchenreflexionskoeffizient
mit Abschneideenergie von 20 eV, respektive, und Rppyps der berechnete Teilchenrefle-
xionskoeffizient ohne Abschneideenergie. Die so erhaltenen Teilchenreflexionskoeffizienten
sind in Abb. 4.33 gezeigt. Dieses Vorgehen ist lediglich fiir die Reflexion von Deuterium
an Graphit gerechtfertigt, nicht aber fiir die Reflexion von Deuterium an mit Deuterium
gesittigtem Graphit. Probleme bereitet hier der Beitrag von zerstiubtem Deuterium. Da
lediglich der hochenergetische Anteil von zerstiubtem Deuterium beobachtet wird, ist die

Extrapolation zu niedrigen Energien mit grofien Fehlern verbunden.



Kapitel 5

Zusammenfassende Diskussion

In der vorliegenden Arbeit wurden erstmals Reflexionskoeffizienten von Deuteriumionen an
Graphitoberflichen fiir niedrige Energien bis 30 eV iiber eine Aufsammelmethode (Chen
et al. 1984) bestimmt. Notwendige Vorraussetzung fiir diese Messungen ist zunichst die

Kenntnis des Einfangs von Wasserstoff in Graphit in diesem Energiebereich.

5.1 Einfang von Wasserstoff in Graphit

Einen Uberblick iiber den Einfang von Wasserstoff in Graphit geben Moller und Roth
(1986), Moller (1989) sowie Wilson et al. (1991). Die wesentlichen experimentellen Ergeb-
nisse der vorliegenden Arbeit iiber den Einfang bei kleinen Energien sind:

Fiir kleine Energien (E < 100 eV) wird beim Einfang von Wasserstoff in Graphit
ioneninduzierte Desorption bereits vor dem Erreichen der lokalen Sittigung beobachtet.
Dies ist in qualitativer Ubereinstimmung mit fritheren Reemissionsmessungen von Erents
(1980). Die Desorption kann niherungsweise durch einen effektiven Wirkungsquerschnitt
beschrieben werden. Das eingefangene Inventar wichst damit fiir kleine Fluenzen nicht li-
near mit der Fluenz, sondern gemif Gleichﬁng 4.2. Dieser Effekt wird bei htheren Energien
(E = 500 eV) nicht beobachtet, und die Einfangkurve verlduft linear, in Ubereinstimmung
mit fritheren Messungen von Chen et al. (1984) und Siegele (1991).

Ein mit abnehmender Implantationsenergie steigender Wirkungsquerschnitt fiir ionen-
induzierte Desorption wird bei Beschufi von in Graphit implantiertem Wasserstoff mit
650 keV 3He beobachtet.

Was ist die Ursache fiir die erhohte Desorption von bereits implantiertem Wasserstoft

durch nachfolgenden Beschufi bei kleinen Energien?
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Durch den Energieiibertrag der einfallenden Ionen kann die chemische Bindung von Was-
serstoff an Kohlenstoff gebrochen werden. Der freigesetzte Wasserstoff diffundiert atomar
bis er zu Hy rekombiniert oder an einem freien Bindungsplatz wieder eingefangen wird.
Die charakteristische Linge fiir diese Diffusion wurde zu etwa 1.5 nm bestimmt (Wamp-
ler und Myers 1982). Die mittlere Reichweite von 100 eV Wasserstoff in Graphit betrigt
2.5 nm. Damit besteht eine gewisse Wahrscheinlichkeit fiir den freigesetzten Wasserstoff,
die Oberfliche vor einem Wiedereinfang zu erreichen und zu desorbieren. Auch die Zu-
nahme des Wirkungsquerschnitts fiir Desorption von Wasserstoff mit 650 keV 3He mit

sinkender Implantationsenergie 148t sich mit diesem Mechanismus erkliren.

5.2 Reflexion von Deuterium an Graphit

Zur Bestimmung von Teilchenreflexionskoeffizienten iiber die Messung der aufgesammel-
ten Menge mufl die im vorherigen Abschnitt diskutierte ioneninduzierte Desorption von
bereits implantiertem Deuterium durch weiteren Beschufi beriicksichtigt werden, um zu
den korrekten Reflexionskoeflizienten zu gelangen.

Die Winkelabhéangigkeit der Teilchenreflexion wurde fiir HOPG, einen Graphit mit
glatter Oberfliche, sowie EK98 als Beispiel fiir einen technischen Graphit mit rauher
Oberflache, im Energiebereich 30-500 eV untersucht.

Fiir HOPG sind die experimentellen Ergebnisse in guter Ubereinstimmung mit
TRIM.SP Simulationsrechnungen. Mit zunehmendem Einfallswinkel « steigt die Teilchen-
reflexion stark an. Fiir die kleinste Energie von 50 eV werden im Experiment fiir mittlere
Winkel von 30-50° etwas hohere Reflexionskoeffizienten als in der Computersimulation
beobachtet. Die Ursache fiir diese Diskrepanz ist nicht verstanden.

Fiir die rauhe Oberfliche von EK98 wird eine schwichere Winkelabhéngigkeit als fiir
die glatte Oberfliche von HOPG beobachtet. Wihrend fiir senkrechten Einfall im Rahmen
der Mefigenauigkeit kein Unterschied zwischen der Reflexion an EK98 und HOPG beob-
achtet wurde, ist fiir schrage Einfallswinkel die Teilchenreflexion an EK98 um einen Faktor
zwei geringer als an HOPG. Fiir schriagen Einfall ist die Reflexion im Energiebereich von
30-100 eV nahezu energieunabhingig. Die Vorhersagen von Computersimulationen (Ru-
zic und Chiu 1989) konnten damit experimentell bestitigt werden. Die Topographie der
Oberfliche von EK98 wurde mit einem Rastertunnelmikroskop im Skalenbereich 4 -4 nm?

bis 200 - 200 nm? untersucht. Die Oberfliche ist auf Gréfienskalen unterhalb von einigen
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100 nm selbstdhnlich und 148t sich durch ein Fraktal mit einer fraktalen Dimension von 2.05
beschreiben. Computersimulationen mit einer Oberfliche derselben fraktalen Dimension
(Programm VFTRIM) ergeben eine quantitative Ubereinstimmung mit den experimentel-
len Ergebnissen.

In der Computersimulation werden regelméfiige Fraktale zur Simulation der rauhen
Oberfliche beniitzt (Abb. 2.7). Diese haben mit Linienprofilen der Oberfliche (Abb. 4.25)
zunichst wenig gemeinsam. Von Ruzic und Chiu (1989) wurde aber bereits gezeigt, dafl
die Reflexion nur schwach von der genauen Form des verwendeten Fraktals, aber stark von
der fraktalen Dimension abhidngt. Damit geniigt die Kenntnis der fraktalen Dimension der
Oberfliche zur, zumindest niherungsweisen, Bestimmung des Einflufles der Rauhigkeit auf
die Reflexion.

Mit zunehmender Einfallsenergie nimmt der Einflufl der Oberflichenrauhigkeit auf die
Teilchenreflexion ab. Dies ist in guter Ubereinstimmung mit Computersimulationen. Ober-
flichenrauhigkeit hat nur dann einen Einfluf auf die Teilchenreflexion, wenn die Amplitude
der Rauhigkeit deutlich gréfler als die Eindringtiefe der einfallenden Teilchen ist. Dies er-
klirt auch, weshalb in fritheren Experimenten zur Bestimmung der Winkelabhidngigkeit
der Teilchenreflexion im Energiebereich 400-5000 eV (Chen et al. 1983; Chen et al. 1984)
gute Ubereinstimmung mit Computersimulationen, bei denen glatte Oberflichen benutzt

wurden, erzielt werden konnte.

5.3 Energieverteilung von reflektiertem Wasserstoff

Einen zusitzlichen, detaillierten Vergleich zwischen Experiment und Modellvorstellungen,
die in Computersimulation benutzt werden, erlauben Energiespektren von reflektiertem,
neutralem Deuterium. Diese wurden fiir senkrechten Einfall unter einem festen Streuwin-
kel (6 = 135°) mittels Flugzeitmessung fiir Einfallsenergien von 70-2000 eV gemessen. Die
experimentell bestimmten und mit TRIM.SP berechneten Energiespektren zeigen gute
Ubereinstimmung fiir Einfallsenergien < 1000 eV. Die Diskrepanz bei hoheren Einfalls-
energien wurde bereits in Kapitel 4.6 diskutiert.

Die Reflexion von Deuterium an bis zur Sattigung mit Deuterium implantiertem Gra-
phit ist um 20% geringer als an reinem Graphit. Auch dies ist in guter Ubereinstimmung

mit TRIM.SP Simulationsrechnungen.
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