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1 Einleitung

1.1 Neue Energiequellen

Der Vorrat organischer Energieträger auf der Erde nimmt stetig ab. Es sind rege Dis-

kussionen im Gange, ob und wie sich das in absehbarer Zeit abzeichnende Defizit in

der Energieversorgung mit nicht regelmäßig Strom liefernden Energiequellen wie der

Solar- und Windenergie auffangen ließe. Die Bereitstellung der nötigen gigantischen

Energiespeicher zum Ausgleich saisonaler und witterungsbedingter Schwankungen

stellt dabei ein bisher ungelöstes Problem dar.

Auch eine Grundlastversorgung durch Kernspaltungsreaktoren ist nicht auf Dauer ge-

sichert. Die Jahrzehnte alten vorhandenen Reaktoren werden immer störanfälliger

und auch die Suche nach geeigneten Endlagern ist seit ihrer Ankündigung vor über

50 Jahren wenig erfolgreich [1]. Einige Länder, wie zum Beispiel Deutschland, haben

inzwischen den Ausstieg aus der Energiegewinnung durch Kernspaltung beschlossen

[2].

Deshalb wäre es wünschenswert, alternative Energiequellen zur Verfügung zu stel-

len, die witterungsunabhängig Energie liefern können, bei denen (auf menschlichen

Skalen) kein Rohstoffmangel zu befürchten ist und deren Abfallprodukte keiner End-

lagerung bedürfen.

Eine solche Lösung könnte die Kernfusion werden.
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1 Einleitung

Abbildung 1.1: Vergleich der Reaktionsparameter der unterschiedlichen möglichen Fusi-

onsreaktionen [3]

1.2 Die Kernfusion

Bei der auf der Erde angestrebten Kernfusion erfolgt die Energiegewinnung aus der

Kernreaktion

D+ T → 4He+ n+ 17,59 MeV, (1.1)

also der Verschmelzung von Deuterium (D) und Tritium (T) zu Helium (He), wobei

ein Neutron freigesetzt sowie aus der Differenz der Bindungsenergie der Edukte und

Produkte nach der Massenequivalenzformel

E =∆mc2 (1.2)

17,59 MeV Energie freigesetzt werden. Die D-T-Fusion ist die Fusionsreaktion mit dem

höchsten Wirkungsquerschnitt (Abbildung 1.1) und ermöglicht somit die effizienteste

Energiegewinnung [4].

14



1.2 Die Kernfusion

Abbildung 1.2: Schematischer Aufbau eines Kernfusionskraftwerkes mit Darstellung des

Rohstoffzyklusses

0,015 % des irdischen Wasserstoffes liegen als Deuterium vor. Damit ist Deuterium

im Wasser der Ozeane quasi unbegrenzt verfügbar. Tritium hingegen ist aufgrund

seiner geringen Halbwertszeit von 12,5 Jahren nicht in der freien Natur zu finden.

Daher wird es aus dem in der Erdkruste ausreichend vorhandenen Lithium mittels

der Reaktion

6
3 Li+ n → 4

2He+ T + 4,78 MeV (1.3)

gewonnen. Es ist geplant, diese Reaktion unter Ausnutzung der während der Fusions-

reaktion entstehenden Neutronen als Brutreaktion in der Wand des Fusionsreaktors

durchzuführen. Auf diese Weise würde sich das einzige beteiligte radioaktive Element

Tritium stets in einem geschlossenen Kreislauf bewegen (Abbildung 1.2).

Damit die Fusionsreaktion stattfinden kann, müssen sich die Kerne der Reaktionspart-

ner genügend nahe kommen, also ihre, der Coulomb-Kraft entspringenden, Potenzi-

albarriere überwinden oder sie mit Hilfe des Tunneleffektes durchtunneln ([4] sowie

[5], p. 129 ff). Je höher die Dichte n, die Plasmatemperatur T∗ sowie die Energie-
∗Wie in der Plasmaphysik üblich, wird die Temperatur häufig über die Maxwell-Boltzmann-Verteilung

mit der kinetischen Energie der Teilchen gleichgesetzt und in Elektronenvolt (eV) ausgedrückt.

Dabei entspricht 1 eV einer Temperatur von 11600 K.
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1 Einleitung

einschlusszeit τE, also die Zeit, während der die Parameter Dichte und Temperatur

aufrecht erhalten werden, desto größer ist die Wahrscheinlichkeit, dass zwei Reakti-

onspartner miteinander fusionieren. Das Produkt dieser drei Parameter Dichte, Tem-

peratur und Energieeinschlusszeit heißt Fusionsprodukt. Nach dem Lawson-Kriterium

(1.4) befindet sich die Fusionsreaktion bei einem Fusionsprodukt von

T nτE > 3 · 1021keVsm−3 (1.4)

in Zündung. Dies bedeutet, dass dann die Heizung des Plasmas allein durch die wäh-

rend der Fusion erzeugte Energie aufrecht erhalten werden kann.

In der Sonne sorgt die Gravitation in Verbindung mit der schieren Masse vorhandener

Teilchen dafür, die Fusion im Gange zu halten. In ihrem Kern herrscht ein Druck von

200 Milliarden bar bzw. eine Teilchendichte von ca. 1035 1/m3 sowie eine Tempera-

tur von ca. 15,6 Millionen Kelvin. Auf der Erde sind diese Parameter offensichtlich

nicht erreichbar, daher ist es nötig, die zu fusionierenden Teilchen auf andere Weisen

einzuschließen und zur Fusion zu bringen. Die derzeit erfolgversprechendste Option

ist der Einschluss in einem Magnetfeld. Im Gegensatz zur Sonne herrscht hier eine

Teilchendichte von ca. 1020 1/m3. Die Teilchen benötigen daher viel höhere Energien

von 10 keV, entsprechend einer Temperatur von 100-200 Millionen Kelvin, um den

gewünschten Wirkungsquerschnitt der Fusionsreaktion zu erreichen.

1.3 Plasma-Wand-Wechselwirkung

Der Einschluss dieses Plasmas kann und darf nicht perfekt sein. Das entstehende He-

lium sowie Verunreinigungen müssen aus dem Plasma entfernt werden. Es stellt sich

daher die Herausforderung, die Wechselwirkung der das Plasma verlassenden hoch-

energetischen Teilchen mit der umgebenden Wand effektiv zu kontrollieren. Dazu

werden, wie in Abbildung 1.3 zu sehen, durch Aufspaltung der Magnetfeldlinien im

Plasmarand die geladenen Teilchen auf spezielle, robuste Targets an der Wand gelei-

tet. Dieser Teil der Wand wird Divertor genannt.
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1.3 Plasma-Wand-Wechselwirkung

25

Querschnitt durch das
Plasma-Gefäß von
ASDEX Upgrade und
durch die magnetischen
Flächen des Feldes.
Hier liegen die das
Divertorfeld erzeugen-
den Spulen - wie in
einem späteren
Kraftwerk - außerhalb
des Gefäßes. Daher ist
der Divertorraum nicht
mehr - wie bei ASDEX -
durch enge Schlitze
vom Hauptraum
getrennt, sondern
weit offen.

einem „magnetischen Limiter“. Da hier das
gut eingeschlossene Plasma nicht in direktem
Kontakt mit der Wand steht, kann der
Plasmarand viel heißer sein, als bei materi-
eller Limiterbegrenzung. Dies erklärt auch
die beobachtete Verbesserung des Ein-
schlusses in solchen Experimenten.

Divertor
Den besten Schutz des Plasmas erhält man,
wenn die Feldlinien jenseits der Separatrix
nicht direkt auf die Wand treffen, sondern in
angemessener Entfernung vom heißen Plasma-
zentrum auf speziell ausgerüstete Platten
gelenkt werden, die die Plasmateilchen auf-
fangen und neutralisieren. Das vor diesen
Platten entstehende Neutralgas baut einen
gegenüber dem Plasmahauptraum höheren
Druck auf und kann dadurch leichter abge-
pumpt werden. 

Die im IPP am Experiment ASDEX
(Axialsymmetrisches Divertorexperiment)
mit Divertor ausgeführten Experimente haben
nicht nur zu besonders sauberen Plasmen
geführt, sondern überraschend auch Plasmen
mit hohen Einschlusszeiten ermöglicht, die in
Limiter-Entladungen nicht erreichbar sind.
Daher geht man inzwischen davon aus, dass
ein Divertor auch für ein späteres Fusions-
kraftwerk notwendig ist. So wird der interna-
tionale Testreaktor ITER mit einem Divertor
ausgerüstet sein. Um dies vorzubereiten,
untersucht der ASDEX-Nachfolger ASDEX
Upgrade die Funktion des Divertors unter
kraftwerksähnlichen Bedingungen. 

Ein über Divertoren begrenztes Plasma
verliert ständig Plasmateilchen, die -

zusammen mit den Verunreinigungen - von
den Divertorpumpen entfernt werden. Bei
einem späteren Fusionskraftwerk wird auf
diese Weise auch die „Asche“ des Fusions-
prozesses, das Helium, entfernt. Zum Nach-
füllen gibt es verschiedene Methoden:
Gaseinlass vom Gefäßrand, Neutralteilchen-
injektion oder Pelletinjektion. Neben dem
Gaseinblasen erscheint die Pelletinjektion als
besonders geeignete Nachfüllmethode. Dabei
wird Deuterium - später eventuell auch
Tritium - so stark abgekühlt, bis es gefriert
und Kügelchen (Pellets) von wenigen
Millimetern Durchmesser geformt werden

können. In Gaskanonen oder Zentrifugen
beschleunigt, werden sie in das heiße Plasma
hineingeschossen, wo sie wieder verdampfen
und die einzelnen Atome ionisiert werden.

Da die Pellets den Brennstoff tief im
Plasmainneren abladen, kann man mit dieser
Nachfüllmethode auch das Dichteprofil des
Plasmas vorteilhaft verändern sowie - in
einem späteren Fusionskraftwerk - das Aus-
waschen der Fusionsasche Helium aus dem
brennenden Plasma verbessern. Die an
ASDEX Upgrade installierte und im IPP
entwickelte Pelletzentrifuge kann Serien von
bis zu 80 Pellets pro Sekunde mit einer
Maximalgeschwindigkeit von 1200 Metern
pro Sekunde - vierfache Schallgeschwindig-
keit - in das Plasma schießen. Dabei kann mit
einem einzigen der etwa ein Milligramm
schweren Pellets bis zu ein Drittel des
Plasmas nachgefüllt werden. 

Die Plasmadichte in ASDEX Upgrade kann
vollständig über den Pelleteinschuss geregelt
werden. Ziel ist es, auf diese Weise nicht nur
den zeitlichen sondern auch den räumlichen
Verlauf der Plasmadichte zu modellieren:
Wird das Plasma mit schnellen Pellets im
Zentrum nachgefüllt, spitzt sich die zentrale
Plasmadichte zu. Damit verbunden ist eine
Verbesserung des Teilchen- und Energieein-
schlusses im Magnetfeld, d.h. ein Anstieg der
Wärmeisolation der heißen Plasmamitte. Auf
diese Weise ließe sich in einem Deuterium-
Tritium-Plasma die Zündung erleichtern.

Brennstoff-
nachfüllung

Abbildung 1.3: Querschnitt durch ASDEX Upgrade, im Inneren wird das Plasma durch

die Feldlinien eingeschlossen, im äußeren Bereich werden die Teilchen

auf spezielle Divertortargets abgeleitet

Die frühen Divertoren waren aus Kohlenstoff gefertigt, da dieses über eine hohe Tole-

ranz gegen die zu erwartende Hitzebelastung sowie über gute Strahlungseigenschaf-

ten im Plasma verfügt. Es besitzt jedoch eine starke Tendenz zur Tritium-Rückhaltung.

Des Weiteren stellten sich die Erosionsraten als potenziell größer heraus, als es in ei-

nem Kraftwerksbetrieb akzeptabel wäre. Als erosionsarmes Hoch-Z Material erwies

sich dahingehend Wolfram als geeigneter [7]. Ein Nachteil des Umstiegs auf Wolf-

ram war allerdings, dass vor der Wechselwirkung mit der Wand keine Kühlung mehr

durch Strahlung (radiative cooling) der Kohlenstoffionen stattfindet. Somit erreichen

die Leistungsflüsse viel schneller die maximal tolerierbaren Werte (5 MW/m2 in ei-

nem Fusionsreaktor).

Um die Strahlungskühlung auch vor einem Wolfram-Divertor zu ermöglichen, wer-
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1 Einleitung

Abbildung 1.4: Thermische Oberflächenstrahlung im ASDEX Upgrade Divertor ohne

(links) und mit (rechts) N-Seeding [8]

den nun absichtlich Stickstoff-Verunreinigungen eingebracht [6]. Dadurch reduziert

sich die thermische Oberflächenstrahlung auf dem Divertor deutlich (Abbildung 1.4).

Ein Großteil der Energie der im Divertor eintreffenden Teilchen wird also bereits vor

Auftreffen durch Strahlung dissipiert. In einem späteren Fusionsreaktor in den ange-

strebten Kraftwerksdimensionen wird über 90 % der im Divertor eintreffenden Leis-

tung durch Strahlung dissipiert werden müssen, um einen sicheren Betrieb innerhalb

der Leistungsgrenzen des Wolfram-Divertors gewährleisten zu können.

Da der geseedete Stickstoff auch seinerseits ionisiert und zur Wand hin beschleunigt

wird, besteht nun Bedarf, auch die Wechselwirkung von Stickstoff mit der Wolfram-

Wand genauer zu untersuchen und Kenntnisse darüber zu erlangen, wie der Stick-

stoff-Eintrag das Verhalten des Wolfram-Divertors beeinflusst.

Bei der zu erwartenden Plasmatemperatur T von 1-30 eV am Divertortarget werden

die Stickstoffteilchen bis zu fünffach ionisiert sein (Abbildung 1.5). Die Energie Ewall

der Stickstoffteilchen bei Wandkontakt lässt sich über die in [9] erwähnte Abschät-

zung

Ewall = 2Ti + 3Z Te, (1.5)
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1.3 Plasma-Wand-Wechselwirkung

Abbildung 1.5: Relative Häufigkeit der N-Ladungszustände in Abhängigkeit von der

Elektronentemperatur Te, basierend auf ADAS [11]; in der hier verwen-

deten spektroskopischen Notation ist I ein neutrales Atom, II einfach io-

nisiert usw.

zu etwa 5-500 eV berechnen. Die Ionen erreichen aufgrund ihrer gerichteten Bewe-

gung mit 2Ti die Randschicht und werden im Sheath-Potential von 3Te zur Wand

beschleunigt [10]. Z ist dabei der Ionisierungsgrad der Ionen. Zur Abschätzung wird

angenommen, dass die Ionentemperatur Ti im Bereich der Elektronentemperatur Te

liegt, also Ti ≈ Te ≡ T gilt.

Es gilt daher nun, das Wechselwirkung der Elemente Stickstoff und Deuterium mit der

Wand aus Wolfram genauer zu studieren. In bisherigen Tokamak-Experimenten ist

aufgefallen, dass nach einer Experiment-Serie mit Stickstoff-Eintrag auch in den an-

schließenden Experimenten ohne einen solchen Stickstoff-Eintrag ein erhöhter Stickstoff-

Level messbar ist. Abbildung 1.6 zeigt vier aufeinander folgende Schüsse in ASDEX

Upgrade. Die beiden mittleren wurden mit Stickstoff-Seeding durchgeführt. Der spek-

troskopisch gemessene Stickstoff-Inhalt ist jedoch auch in Entladung Nr. 29698 noch

erhöht. Dies weist auf eine Implantation des Stickstoffs in die Wolframoberfläche so-

wie eine Rückhaltung in derselben hin.

Diese entstandene Wolframnitrid-Schicht kann sich nun auf die Stabilität und das Ero-
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1 Einleitung

Abbildung 1.6: ASDEX Upgrade-Schüsse, Nrn. 29696 und 29697 mit N-Eintrag und die

Schüsse Nr. 29695 und 29698 jeweils ohne Seeding; dennoch wird in Nr.

29698 weiter ein erhöhter N-Level detektiert

sionsverhalten des Wolfram-Divertors sowie den Stickstoff- und Deuterium-Haushalt

im Gefäß auswirken. Ein genaueres Studium dieser Wechselwirkungen ist Ziel die-

ser Arbeit. Bei den dazu verwendeten Methoden handelt es sich um in situ Expe-

rimente mit Ionenquellen und Diagnostik mittels Röntgenphotoelektronenspektro-

skopie (XPS) sowie begleitende Monte-Carlo-Simulationen mit dem Computer-Code

SDtrimSP. Teil des angestrebten Ziels ist es, die genannten und in Kapitel 2 näher

beschriebenen Methoden zu kombinieren, ihre Gültigkeitsbereiche auszuloten und in

den fusionsrelevanten Energiebereich unter 500 eV zu erweitern.

Die gefundenen Ergebnisse werden in Kapitel 3 dargestellt und erläutert. In Kapi-

tel 4 werden diese zusammengefasst und ein Ausblick auf mögliche weiterführende

Experimente gegeben.
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2 Methoden

2.1 Röntgenphotoelektronenspektroskopie

Das Funktionsprinzip der Röntgenphotoelektronenspektroskopie (XPS) basiert auf

dem photoelektrischen Effekt [12].

Trifft ein Photon der Energie hν in einem Target auf ein Atom, so kann es von die-

sem absorbiert werden (Abbildung 2.1). Dabei nimmt ein Elektron in einem Orbital

des Atoms die gesamte Energie des Photons auf. Ist diese Energie größer als die Bin-

dungsenergie EF
B des Elektrons, so erhält es die Differenz als kinetische Energie. Um

den Festkörper zu verlassen, muss das Elektron auch die Austrittsarbeit φS leisten.

Insgesamt hat es also die Vakuumenergie EVak verloren. Die kinetische Energie E′kin,

mit der das Elektron die Probe verlässt, ist dann:

E′kin = hν − EVak (2.1)

mit EVak = EF
B +φS (2.2)

Der Analysator misst nun die Energie Ekin des eintreffenden Elektrons. Zusammen mit

der aus der Kalibration bekannten Austrittsarbeit φspek des Analysators lässt sich die

ursprüngliche Bindungsenergie EF
B des Elektrons im Ausgangsatom durch

EF
B = hν − Ekin−φspek (2.3)

berechnen, da die Fermi-Energien EFermi von Probe und Analysator durch eine leiten-

de Verbindung einander angeglichen werden (Abbildung 2.1).
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2 Methoden

Abbildung 2.1: Bei einer XPS-Messung zu berücksichtigende Energielevel [13]

Die gemessenen Bindungsenergien sind charakteristisch für das Element des Atoms,

aus dem das Elektron herausgelöst wurde.

Die Häufigkeit der detektierten Elektronen als Funktion ihrer kinetischen Energie er-

gibt das XPS-Spektrum. Die Peaks werden nach ihrem Element und dem Orbital be-

nannt, aus dem das Elektron emittiert wurde. Der N 1s-Peak stammt also aus den

1s-Orbitalen der Stickstoff-Atome in der Probe.

Nach dem bisher geschilderten Prozess würden sich im XPS-Spektrum noch perfekte

Linien ergeben. Abbildung 2.2 zeigt jedoch, dass dies nicht der Fall ist.

Zunächst haben die Peaks eine natürliche Linienbreite aufgrund der prinzipiellen

Energieunschärfe der anregenden Photonen sowie äußeren Störungen wie durch un-

geordnete Bewegung verursachte Doppler-Verbreiterung ([5], p. 246 ff). In den in

dieser Arbeit verwendeten XPS-Spektren kommt der wichtigste Beitrag zur Linien-

breite aus der Energieauflösung des Detektors.

Werden Elektronen aus Orbitalen mit Bahndrehimpuls l ≥ 1 emittiert, spaltet sich die
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2.1 Röntgenphotoelektronenspektroskopie

Abbildung 2.2: XPS-Spektrum einer WN-Probe mit berechnetem Tougaard-Hintergrund

(dieser wird in Kapitel 2.1.2 erläutert)

Linie aufgrund der Spin-Bahn-Kopplung der Elektronen mit unterschiedlichen Spins

in einen Doppelpeak auf. Dies geschieht beispielsweise bei den W 4f -, W 4d- und

W 4p-Linien.

Die Elektronen können auch beim Durchqueren der Probe auf verschiedene Arten

Teile ihrer Anfangsenergie wieder verlieren.

Sie müssen je nach der Tiefe, in der sie freigesetzt werden, eine unterschiedliche

Wegstrecke zurücklegen, bis sie die Oberfläche der Probe erreichen. Auf dieser werden

sie im Schnitt jeweils nach der mittleren freien Weglänge λ (inelastic mean free path,

IMFP) durch einen inelastischen Stoß vor allem mit anderen Elektronen einen Teil

ihrer Energie verlieren [14].

Der Anteil der noch ungestreuten Elektronen, die im Detektor den Hauptpeak bilden,

nimmt exponenziell mit ihrer Ursprungstiefe ab. Die Informationstiefe, aus der per

XPS nutzbare Signale detektiert werden, lässt sich mit 3λ abschätzen ([15], p. 262).

Dies sind in der Praxis einige Nanometer. Die Eindringtiefe der Röntgenstrahlung

ist hierbei mit einigen Mikrometern kein limitierender Faktor. Möchte man größere

Tiefen untersuchen, kann man mittels in situ Ionen-Sputtering abwechselnd schmale

Schichten von der Oberfläche abtragen und zwischendrin XPS-Spektren aufnehmen.
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Dieses Vorgehen nennt man Tiefenprofil-Analyse (siehe Kapitel 3.1 und 3.3).

Die inelastisch gestreuten Elektronen erzeugen mit ihren geringeren kinetischen Ener-

gien im Spektrum neben dem Hauptpeak ein Energieverlustspektrum, welches bei der

in Kapitel 2.1.2 erläuterten quantitativen Analyse als Teil des Hintergrundes wieder

abgezogen wird (gestrichelte Linie in Abbildung 2.2).

Die Elektronen können Teile ihrer Energie auch in diskreten Mengen an das Elektro-

nensystem des Metalls abgeben, indem sie dort Schwingungen, sogenannte Plasmo-

nen, anregen. Diese sind im Spektrum als zu höheren Bindungsenergien verschobene,

schwache Nebenpeaks erkennbar.

Gehen Elemente in der Probe unterschiedliche chemische Bindungen ein, so verän-

dern sich dadurch ihre Orbitalstruktur und somit ihre Bindungsenergien. Dadurch

verschieben sich natürlich auch die gemessenen Peaks. Enthält die Probe ein Ele-

ment in verschiedenen Bindungszuständen, so wird der Peak asymmetrisch, da er

nun aus einer Überlagerung der verschobenen und unverschobenen Peaks besteht.

Durch Kurvenfitting nach der Messung ist es möglich, die enthaltenen Verbindungen

zu identifizieren. Diese Anwendung nennt man Elektronenspektroskopie zur chemi-

schen Analyse (ESCA) [16].

2.1.1 AES und EDX

Fällt nach der Freisetzung eines Elektrons ein in einer höheren Schale weilendes Elek-

tron in die gerade frei gewordene Schale, so kann die dabei frei werdende Energie

a) ein weiteres Elektron aus einer höher gelegenen Schale herauslösen oder

b) als Röntgenquant emittiert werden.

Ein auf diese Weise freigesetztes Elektron (a) heißt Auger-Elektron und hat unab-

hängig von der Energie des ursprünglich absorbierten Photons immer eine für die
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2.1 Röntgenphotoelektronenspektroskopie

Atomsorte charakteristische Energie. Die so im Spektrum entstehenden Linien wer-

den Auger-Peaks genannt und darauf basierende Messungen nennt man Auger-Elek-

tronen-Spektroskopie (AES).

Wird die Energie als Röntgenquant abgestrahlt (b), so enthält dieses ebenfalls die

charakteristische Energie des beteiligten Schalenübergangs im Atom. Die Detektion

und Analyse dieser Röntgenstrahlung bezeichnet man als Energiedispersive Röntgen-

spektroskopie (EDX), wenn sie durch einen einfallenden Elektronenstrahl verursacht

wird. In Rasterelektronenmikroskopen (SEM) werden diese durch den dort einge-

setzten Elektronenstrahl beiläufig entstehenden Röntgensignale auf diese Weise zur

Elementanalyse genutzt.

2.1.2 Quantitative Analyse

Anhand der im Spektrum erkennbaren Peaks lässt sich also mit Hilfe der Röntgenpho-

toelektronenspektroskopie relativ leicht qualitativ bestimmen, welche Elemente in der

analysierten Schicht der Probe enthalten sind und in welchem Bindungszustand sie

sich befinden.

Eine quantitative Analyse hingegen ist deutlich schwieriger. Die Intensität IA des ge-

messenen Signals setzt sich aus diversen Faktoren zusammen (Gleichung 2.4).

IA/t = σA,ν · LA,ν ,ρ,α,γ ·ΓPhot · TA,ν

∫ ∞

0

ρA (z)exp

�

−
∫ z

0

1

λρ(z′),ν ,A · cosα
dz′
�

dz (2.4)

Zu berücksichtigen sind

• der Wirkungsquerschnitt σA,ν des Photoeffektes, der abhängig von der Röntgen-

photonenenergie hν und dem betrachteten Orbital A ist,
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• der winkelabhängige Asymmetriefaktor LA,ν ,ρ,α,γ, wobei α der Winkel zwischen

der Probennormalen und der Elektronenaustrittsrichtung und γ der Winkel zwi-

schen Photoneneinfalls- und Elektronenaustrittsrichtung ist,

• der Fluss der einfallenden Röntgenphotonen ΓPhot ,

• die Transmissionsfunktion TA,ν des Analysators,

• die Dichteverteilung ρA(z) des Elements A über die Tiefe z sowie

• die davon abhängige mittlere inelastische freie Weglänge λρ(z′),ν ,A.

Aufgrund der Integration der Dichteverteilung, die erst das gemessene Signal ergibt,

ist es nicht möglich, mit einer einzelnen Messung ein Tiefenprofil zu erhalten. Auch

ist der Photonenfluss ΓPhot im Falle einer einfachen Röntgenquelle, wie sie in XPS-

Experimenten ohne Synchrotron üblich ist, nicht bekannt. Er lässt sich jedoch heraus-

kürzen, indem man jeweils das Intensitätsverhältnis zweier Peaks betrachtet.

Die gemessene Intensität eines Peaks kann von dem in Kapitel 2.1 erläuterten Hin-

tergrund anderer Peaks überlagert sein. Daher ist es nötig, diesen vor der weiteren

Auswertung abzuziehen. Dazu gibt es unterschiedliche Verfahren.

Ein Hintergrundabzug mittels gerader Linie liefert nur dann ein gutes Ergebnis, wenn

die Flanken rechts und links des betrachteten Peaks auf ein annähernd gleiches Ni-

veau abfallen, der Peak also kein sich nahtlos anschließendes Hintergrundspektrum

aufweist. Dies ist zum Beispiel in Isolatoren der Fall, deren Energieniveaus mit ei-

ner deutlichen Bandlücke abschließen, welche im Spektrum als Region sehr geringer

Intensität neben dem Peak auftritt ([15], p. 348).

Der Shirley-Hintergrundabzug [17] ist etwas komplexer als der Linienabzug. Zu-

nächst werden für jeden Peak ein Start- und Endpunkt festgelegt. Daraufhin wird

zwischen diesen Punkten ein Hintergrund abgezogen, dessen Intensität proportional

zur gesamten Intensität der Peak-Fläche oberhalb des Startpunktes ist. Bei Metal-

len mit hohem Hintergrund und Plasmonen reagieren der lineare und der Shirley-

Hintergrundabzug empfindlich auf die Wahl der Start- und Endpunkte, so dass sich

die damit bestimmten Intensitäten möglicherweise schlecht mit der Theorie verglei-
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2.1 Röntgenphotoelektronenspektroskopie

chen lassen [18]. Es ist daher nötig, bei der Intensitätsbestimmung der betrachteten

Peaks konsistente Energieintervalle auszuwählen, was allerdings nicht ganz einfach

ist.

j(E) =

∫ ∞

E

B(E′− E)
�

C + (E′− E)2
�2 I(E′)dE′ (2.5)

Der Tougaard-Hintergrund [19] hingegen errechnet das Hintergrundspektrum über

ein physikalisches Modell (Gleichung 2.5), das sich mittels Parametern B und C an

das jeweilige Peakspektrum anpassen lässt. Er ist somit unabhängig von per Augen-

maß festgelegten Endpunkten (Abbildung 2.2). Dabei hat der Bruchterm die Rolle

eines universellen (d. h. materialunabhängigen) Wirkungsquerschnitts für den Ener-

gieverlust [20].

Der Nachteil des Tougaard-Hintergrundabzugs ist, dass dafür ein breites Spektrum ge-

messen werden muss. Dies ist nachteilig, da beispielsweise bei Tiefenprofil-Analysen

sich sehr viele Sputter- und Spektrumaufnahme-Zyklen abwechseln und die Zeit zwi-

schen den Sputterintervallen wegen der einsetzenden Oberflächenoxidation mög-

lichst kurz gehalten werden muss. Des Weiteren ist der Tougaard-Hintergrundabzug

bisher nicht in den vorhandenen XPS-Datenanalyseprogrammen wie PHI MultiPak in-

tegriert [21].

In Untersuchungen hat sich gezeigt, dass sich bei konsistenter Messung von Wolfram-

Stickstoff-Proben der Shirley-Hintergrund vom Tougaard-Hintergrund nur durch einen

weitgehend konstanten Umrechnungsfaktor unterscheidet. Um auf Intensitäten zu

schließen, die auf dem Tougaard-Hintergrund basieren, ist es somit möglich, den

Shirley-Hintergrund mit seinen kürzeren Messzeiten zu nutzen [22]. Auf diese Wei-

se kann der relevante Bereich lang genug integriert werden, um statistische Fehler

vernachlässigen zu können.

Die absoluten Intensitäten können durch systematische Fehler bei der Intensitätsbe-
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stimmung beeinflusst werden. Durch Bildung und Betrachtung des Intensitätsverhält-

nisses I(N)/I(W) nach der Messung der Stickstoff- und Wolfram-Peaks können auch

diese eliminiert werden.
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2.2 Simulation von Ionen-Wand-Wechselwirkungen

Energetische Ionen, die auf Materie treffen, bewegen sich in dieser auf einer Tra-

jektorie, die durch die Streuung an den Targetatomen und einen kontinuierlichen

Energieverlust an das Elektronensystem bestimmt ist.

Die Projektile können dabei reflektiert, also an der Oberfläche zurückgestreut, wer-

den oder sie werden in die Materie implantiert. Bei der Implantation wird die mitge-

brachte Energie durch elastische Streuung mit den Targetatomen sowie inelastischen

Energieübertrag an die Targetelektronen so weit dissipiert, bis die Projektile auf ihrer

Bahn durch das Target stecken bleiben.

Da sich die angestoßenen Targetatome dem originären Teilchen analog verhalten,

entsteht eine sogenannte Stoßkaskade, an deren Ende die gesamte Energie durch

inelastischen Energieübertrag an die Elektronen dissipiert wurde.

Sollten Targetatome ihrerseits mit einer höheren kinetischen Energie als der Oberflä-

chenbindungsenergie die Oberfläche des Targets erreichen, so können sie diese ver-

lassen und das Target wird zerstäubt (engl. sputtering).

2.2.1 SDtrimSP

Die Simulation dieser Wechselwirkung von energetischen Ionen mit Materie für diese

Arbeit erfolgte mit dem Programm SDtrimSP (Static/Dynamic Transport of Ions in

Matter Serial/Parallel) [23]. SDtrimSP ist eine Weiterentwicklung des Programms

TRIDYN [24] und berechnet die Stoßkaskaden basierend auf der Binary Collision

Approximation (BCA) sowie der Monte-Carlo-Methode.

Dabei wird die Interaktion der Projektile mit den Targetatomen als unabhängiger elas-

tischer Zweierstoß an quasifreien Targetatomen behandelt (Abbildung 2.3). Die im
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Abbildung 2.3: Zweierstoß im Labor- und im Schwerpunktsystem

Target befindlichen Atome werden durch eine gegebene Oberflächenbindungsener-

gie davon abgehalten, das Target bereits mit beliebig kleiner Energie verlassen zu

können. Dies ist eine gute Näherung, da die Ionenwellenlänge bei den betrachteten

Projektilenergien sehr viel kleiner als die Gitterkonstante ist und daher Beugungsphä-

nomene vernachlässigbar werden. Auch die Wechselwirkungszeit (≈ 10−15 s) liegt

deutlich unter der typischen Zeitskala der Gitterschwingungen (≈ 10−13 s), so dass

auch Phononen keinen signifikanten Einfluss auf die Streuung haben. Zudem ist die

Bindungsenergie der Targetatome viel kleiner als die kinetische Energie der Projektile

und rechtfertigt die Betrachtung als Stoß am quasifreien Target.

Die Wechselwirkung zwischen den beiden stoßenden Atomen wird in der Simulation

mittels eines radialsymmetrischen, abgeschirmten Coulomb-Potenziales beschrieben,

dessen Abschirmung man analog zum Thomas-Fermi-Atommodell berechnet. Eine de-

taillierte mathematische Beschreibung dessen findet sich in Eckstein (1991)[25].

Als nächstes soll der Stoßprozess eines Projektils mit der Masse M1, der Energie E0

und dem Streuparameter b mit einem ruhenden Targetatom der Masse M2 betrachtet

werden. Nach Verlassen des Wechselwirkungsbereichs bewegt sich das Projektil auf

einer neuen Trajektorie mit Energie E1 und einem Winkel θ zur ursprünglichen Rich-

tung. Das am Stoß beteiligte Targetatom bewegt sich nach der Wechselwirkung unter
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2.2 Simulation von Ionen-Wand-Wechselwirkungen

dem Streuwinkel φ und mit der Energie E2 hinfort.

Die Berechnung des Zweikörperproblems lässt sich vereinfachen, indem man es in ein

äquivalentes Einkörperproblem im Schwerpunktsystem transformiert. Das Ergebnis

lässt sich wieder rücktransformieren und ergibt für die Streuwinkel θ̄ des Projektils

sowie des angestoßenen Targetatoms schließlich

tanθ =
M2 sin θ̄

M1+M2 cos θ̄
(2.6)

tanφ =
sin θ̄

1− sin θ̄
(2.7)

mit dem Streuintegral

θ̄ = π− 2b

∫ Rmin

∞

1

r2 g(r)
dr (2.8)

g(r) =

È

1−
V (r)

Er
−

b2

r2 (2.9)

Die Energie, die beim Stoß auf das Targetatom übertragen wird, erhält man aus der

Energie- und Impulserhaltung. Sie ergibt sich zu

E1

E0
=





p

M2
2 −M2

1 ∗ sin2 θ ±M1 ∗ cosθ

M2+M1





2

(2.10)

E2

E0
=

4M1M2

(M1+M2)2
∗ cos2φ (2.11)

Dieses Verhältnis wird auch kinematischer Faktor (K-Faktor) genannt. Den maximalen

Energieübertrag erhält man bei M1 = M2.

Für die Berechnung der Stoßkaskade jedes einzelnen Projektils und der Endpositio-

nen aller beteiligten Teilchen ist es nötig, zahlreiche Stöße zu berücksichtigen. Daher
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Abbildung 2.4: Entstehendes Tiefenprofil bei der Simulation einer N-Implantation in W

mit einer Energie von 2 keV/N und unter einem Auftreffwinkel von 45◦

werden sie durch einen Monte-Carlo-Prozess simuliert, in dem die Stoßparameter

statistisch variiert und ausgewertet werden.

SDtrimSP besitzt, wie im Namen bereits erkennbar, einen statischen und einen dyna-

mischen Modus. Im statischen, auf dem Code TRIM [25] basierenden, Modus treffen

die Projektile stets auf dasselbe Tiefenprofil. Eine Veränderung des Tiefenprofils wird

nicht berücksichtigt. Es wird lediglich die Wirkung jedes einzelnen Projektils für sich

betrachtet und analysiert. Dieser Modus eignet sich somit vorwiegend für die Bestim-

mung von Zerstäubungsausbeuten und Reflexionskoeffizienten sowie für Edelgase als

Projektile, da diese keine chemische Verbindungen mit dem beschossenen Material

eingehen und in der Regel schnell wieder zur Oberfläche diffundieren.
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Abbildung 2.5: Entwicklung des Tiefenprofils bei Simulation einer Ar-Sputtering-

Tiefenprofil-Analyse (Sputterwinkel 40◦) bei Verwendung eines gegebe-

nen N-Tiefenprofils

Im dynamischen Modus hingegen, welcher auf dem Code TRIDYN [24] basiert, wird

regelmäßig nach einer vorgegebenen Fluenz die Zusammensetzung des Targetma-

terials aktualisiert. Als Fluenz bezeichnet man dabei die Anzahl der aufgetroffenen

Teilchen pro Fläche. Auf diese Weise lassen sich die Durchmischung der eintreffenden

energetischen Ionen mit dem Targetmaterial sowie ihre Wirkung auf das Tiefenprofil

eines nicht homogenen Targets in die Simulation miteinbeziehen (Abbildung 2.4).

Zu Beginn der Simulation lassen sich diverse Parameter vorgeben. Zum einen gilt es,

die Projektile zu definieren. Dazu wird deren zu berechnende Gesamtfluenz angege-

ben sowie, welche Elemente und in welchem Mengenverhältnis zueinander diese auf

die Oberfläche treffen. Für jedes Element A kann zudem ein eigener Auftreffwinkel
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und eine Auftreffenergie E1,A vorgegeben werden.

Auch das Target bedarf einer Initialisierung. Es ist möglich, entweder ein einzelnes

Element anzugeben (Abbildung 2.4, zu Beginn 100 % Wolfram, 0 % Stickstoff), aus

dem dann die gesamte Probe besteht oder man gibt ein Tiefenprofil aus unterschiedli-

chen Elementen und ihrer Konzentrationsverteilung vor, welches dann als Startprofil

für die Simulation verwendet wird. In Abbildung 2.5 wurde das erzeugte Stickstoff-

Profil aus der vorherigen Rechnung (Abbildung 2.4) als Startprofil vorgegeben, wel-

ches in der Simulation dann mittels Argon-Beschuss wieder abgetragen wurde. Dies

entspricht dem Vorgang einer Sputter-Tiefenprofil-Analyse.

Nicht alle physikalisch möglichen Phänomene werden bisher in der Simulation mit

SDtrimSP berücksichtigt. Zu den vernachlässigten Effekten gehören

• chemische Effekte,

• thermische Effekte,

• die Entstehung von Oberflächenrauhigkeit sowie

• die Diffusion von Teilchen.

Einige dieser Effekte können durch Anpassung anderer Parameter berücksichtigt wer-

den. Es lassen sich zum Beispiel die Oberflächenbindungsenergien der einzelnen Ele-

mente variieren. Des Weiteren ist es möglich, für jedes Element eine maximale Kon-

zentration festzulegen, die in der Simulation nicht überschritten werden soll.

Etwaige Fehler der Simulation folgen aus den Eingangsgrößen. Diese Eingangsgrößen

sind allerdings teils nur unzureichend bekannt. Dies trifft etwa auf den Wirkungsquer-

schnitt und die mittlere freie Weglänge zu. Daher ist eine genaue Fehlerbetrachtung

nicht zielführend. Es gibt hingegen Vergleiche zwischen Theorie und Experimenten,

die in der Regel Abweichungen im Bereich von 25 % erwarten lassen [26].
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2.2 Simulation von Ionen-Wand-Wechselwirkungen

Abbildung 2.6: Diskrete Vorwärtsrechnung [22]

2.2.2 Vorwärtsrechnung

Das aus einer Simulation resultierende Tiefenprofil kann nicht direkt mit XPS-Messun-

gen verglichen werden, da sich aus den mittels XPS gemessenen Intensitäten nicht auf

ein eindeutiges Tiefenprofil schließen lässt. Dies geht aus Gleichung 2.4 hervor. Es ist

jedoch umgekehrt möglich, aus einem gegebenen Tiefenprofil die zu erwartetenden

Intensitäten des XPS-Spektrums zu berechnen. In SDtrimSP besteht ein Tiefenprofil

aus eindimensionalen, diskrete Schichten k der Dicke ∆xk, in denen die Anteile ρA,k

der enthaltenen Elemente verzeichnet sind. Für jede dieser Schichten berechnet sich

die dort entstehende Signalintensität IA,k des Elements A nach [22] über

IA,k = ξAρA,kλk

�

1− exp
� −∆xk

λk cosα

��

. (2.12)
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Dabei ist ξA eine Zusammenfassung der Vorfaktoren wie Wirkungsquerschnitt und

Asymmetrie aus Gleichung 2.4. ρA,k ist die Teilchendichte des betrachteten Elements

A und λk die inelastische freie Weglänge in der Schicht k.

Die entstehende Intensität fällt auf dem Weg zur Oberfläche bei der Durchquerung der

darüberliegenden Schichten exponentiell ab. Die aus der Oberfläche tretende messba-

re Gesamtintensität IA erhält man schließlich durch Addition all der übrig bleibenden

Intensitäten aus den einzelnen Schichten:

IA =
∑

k

IA,k · exp

 

−
k−1
∑

j=0

∆x j

λ j

!

(2.13)

Abbildung 2.6 veranschaulicht diese Berechnung.
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2.3 Experimentdurchführung

2.3.1 Charakterisierung der Wolfram-Proben

Die in dieser Arbeit verwendeten Wolfram-Proben stammen von der Firma Plansee.

Es sind Plättchen in der Größe 12 mm x 15 mm mit einer Dicke von 1 mm. Ihr

Reinheitsgrad beträgt laut Datenblatt ≥ 99,97 Massenprozent.

Um für die Experimente eine einheitliche und vergleichbare Ausgangssituation zu er-

halten, wurden die Proben vor dem Einsatz geschliffen, poliert und ausgeheizt. Dazu

wurde eine in der Abteilung entwickelte und standardmäßig verwendete Routine ge-

nutzt [27]:

Zunächst wurden sie mit Siliciumcarbid-Schleifpapieren jeweils 1 min bei einem Druck

von 16 lbs (single) und einer Geschwindigkeit von 150 rpm (comp) geschliffen. Die

Körnungen (nach FEPA-Standard [28]) der verwendeten Schleifpapiere waren zwei-

Abbildung 2.7: Polieren der Proben (links) und Ausheizen im Vakuumofen (rechts)
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mal P400, sowie jeweils einmal P800, P1200, P2500 und P4000. Im Anschluss folgte

eine 20-minütige Behandlung mit NewLam BioDiamant Liquid red bei 20 lbs Druck

(Abbildung 2.7) und danach eine 30-minütige Polierung mit SF1 Polishing Suspensi-

on, einer kolloidalen SiO2-Lösung.

Abschließend kamen sie für 8 min in ein Ultraschallbad. Wie sich später herausstellte,

wurden die Proben dadurch allerdings nicht restlos von den SiO2-Polierkügelchen ge-

reinigt (Abbildung 3.8, links). Durch einen kurzen Argonbeschuss in der XPS-Anlage

direkt vor Beginn der Stickstoffimplantation wurde die Probenoberfläche aber sowohl

von Sauerstoffablagerungen als auch von diesen SiO2-Rückständen befreit.

Das Ausheizen erfolgte in einem Vakuumofen. Die Proben wurden unter Hochvakuum

bei 2·10−7 mbar mit 10 K/min auf 470 K aufgeheizt und diese Temperatur für 120 min

gehalten. Dann folgte eine weitere Temperatursteigerung mit 60 K/min bis auf eine

Temperatur von ca. 1200 K, welche für 130 min gehalten wurde.

Die anschließende Aufbewahrung bis zum Einsatz im Experiment erfolgte in einem

Exsikkator bei einem Druck von unterhalb 7 mbar.

2.3.2 Eigenschaften der XPS-Anlage

Die verwendete Anlage für die Experimente ist eine kommerzielle PHI ESCA 5600

XPS-Maschine.

Sie verfügt über eine Ultrahochvakuumkammer, die einen Basisdruck im Bereich von

10−10 mbar bereitstellt.

An dieser befinden sich zwei Röntgenquellen. Von diesen ist die für die Experimente

verwendete Röntgenquelle mit einer Al-Kα-Anode ausgerüstet. Mit Hilfe eines Quartz-

(100)-Kristalls als Monochromator produziert sie Röntgenphotonen mit einer Energie

von EPhoton = 1486,7± 0,3 eV [29].
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2.3 Experimentdurchführung

Abbildung 2.8: PHI ESCA 5600 XPS im Schema und ein Foto der tatsächlichen Maschine

(aus unterschiedlichen Perspektiven)

Über eine OmniFocus III Analysator-Linse gelangen die Elektronen in den angeschlos-

senen Halbkugelanalysator. Die Röntgenquelle und der Analysator befinden sich im

Winkel γ = 90◦ zueinander und der Analysator ist in einem Winkel von 45◦ zur Pro-

bennormalen positioniert. Zur Messung der Peak-Intensitäten wird eine Pass-Energie

von 93,9 eV verwendet.

Zur in situ Implantation von Ionen sowie zur Erstellung von Sputter-Tiefenprofilen

stehen zwei SPECS IQE 12/38 Ionenquellen zur Verfügung. Eine davon ist mit einem

Wien-Massenfilter ausgestattet. Die wiengefilterte Ionenquelle beschießt die Probe in

einem Winkel von 45◦ und die Standard-Ionenquelle in einem Winkel von 40◦.

2.3.3 Fluenzbestimmung

Bei Implantations- und Erosionsexperimenten ist neben der Messung der XPS-Intensitäten

auch eine genaue Fluenzbestimmung wichtig.
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Bei einer Ionenimplantation kann die Zahl der auftreffenden Teilchen aus dem durch

sie verursachten elektrischen Strom ermittelt werden. Dazu wird die Probe über ein

Picoamperemeter mit dem Erdpotenzial verbunden.

Die Teilchen können allerdings beim Auftreffen Sekundärelektronen auslösen. Diese

würden zu einer fehlerhaften Messung führen. Daher legt man eine Spannung an, die

diese Elektronen zur Probe zurück beschleunigt. Sekundärelektronen besitzen typi-

scherweise Energien von unter 50 eV [30]. Eine angelegte Spannung von 50 V relativ

zur Umgebung fängt diese daher wieder ein und ermöglicht eine korrekte Strommes-

sung.

Der ursprüngliche Strahl hat einen Durchmesser von ca. 1 mm. Die tatsächliche Fläche

wird über eine Rasterung erreicht. Um aus dem gemessenen Strom I den Teilchenfluss

F zu erhalten, teilt man diesen durch die Ladung q pro Teilchen∗ sowie durch die Flä-

che ASt rahl , die der Strahl auf der Probe einnimmt. Die Fluenz Φ ergibt sich schließlich

durch Integration des Flusses über die Dauer T des Beschusses.

F =
Iges

q · ASt rahl
(2.14)

Φ =

∫ T

0

F d t (2.15)

Die Fläche ASt rahl wird mit einem sogenannten Faraday-Cup ausgemessen. Dieser

Faraday-Cup besteht aus einer Auffangeinrichtung für Elektronen, die unterhalb ei-

ner davon isolierten Oberfläche montiert ist. In der Oberfläche befindet sich ein Loch,

dessen Durchmesser bei dem in dieser Arbeit verwendeten Faraday-Cup 0,25 mm be-

trägt. Wenn diese Rasterung des Strahls in den Bereich der Strahlgröße kommt, gibt

es keine wirklich homogen bestrahlte Fläche mehr und die beschriebene Näherung

kann nicht mehr einfach verwendet werden. Dieser Fall kommt in Kapitel 3.4 zum

Tragen.

∗Bei einfach geladenen Stickstoffmolekülen (N+2 ) teilt sich die Ladung auf zwei Teilchen auf. Dies

wird mit q = e
2

berücksichtigt
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3.1 Optimierung der Sputterparameter

Um bei den eigentlichen Messungen eine gute Tiefenauflösung zu erzielen, ist es in

diesem Abschnitt zunächst nötig, die Parameter für den Ionen-Beschuss zu optimie-

ren. Als Projektile kommen ausschließlich Edelgase in Frage, da bei diesen aufgrund

ihrer geringen Reaktivität chemische Prozesse vernachlässigt werden können. Zudem

wird die Tendenz zur Rückhaltung im Target minimiert. Das zu diesem Zweck stan-

dardmäßig eingesetzte Edelgas ist Argon.

Abbildung 3.1: Vorgegebenes Modell-W-N-Tiefenprofil
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Eine Variation des Elementes wie auch der Energie für die Projektile lässt einen gewis-

sen Einfluss auf die Ergebnisse der Tiefenprofile erwarten. Um diesen Einfluss auf das

zu erwartende Intensitätsverhältnis des Stickstoff-Peaks zum Wolfram-Peak genauer

zu bestimmen, wird mit SDtrimSP ein Parameterscan durchgeführt.

Dazu wird ein stufenförmiges Modell-Wolfram-Stickstoff-Tiefenprofil erstellt (Abbil-

dung 3.1), welches sich aus einer 2 nm dicken Schicht mit 40 % Stickstoff sowie einer

darunter liegenden 2 nm dicken Schicht mit 60 % Stickstoff zuammensetzt. Der Rest

des Tiefenprofils besteht aus reinem Wolfram.

Der Parameterscan simuliert ein Sputtering dieses Tiefenprofils und verwendet dazu

die Edelgase Neon, Argon und Krypton. Als Energien werden in Hinblick auf die Mög-

lichkeiten der Ionenquelle Werte zwischen 1000 eV und 5000 eV betrachtet und ein

Sputterwinkel von 40◦ gewählt. Nach der SDtrimSP Simulation wird mit der in Ab-

schnitt 2.2.2 beschriebenen Vorwärtsrechnung die erwarteten XPS-Intensitätsverläufe

berechnet.

Wie in Abbildung 3.2 gut zu erkennen ist, wird die Konzentrationsstufe im Intensi-

tätsverlauf um so klarer, je geringer die Energie der Sputterionen gewählt wird. Bei

1000 eV erhält man mit Argon und Krypton eine ähnlich gute Auflösung dieser Stufe.

Beim Einsatz von Neon ist diese unabhängig von der verwendeten Energie nicht zu

erkennen.

Eine weitere Simulation mit durchgehend 40 % Stickstoff und 60 % Wolfram im Tar-

get ergab die in Tabelle 3.1 aufgelisteten Sputterraten. An diesen ist erkennbar, dass

das leichte Neon als Sputter-Element ein nicht zu vertretendes preferenzielles Sput-

tering von Stickstoff verursacht. Statt eines Verhältnisses der Stickstoff- zu Wolfram-

Sputterraten von 2 : 3 ergibt sich hier ein Verhältnis von 2 : 1. Argon und Krypton

weisen diesbezüglich eine deutlich geringere Tendenz auf (1,3 : 1 und 1,1 : 1). Kryp-

ton liefert jedoch im Vergleich zu Argon keine um so viel besseren Resultate, als dass

sie einen Wechsel vom Standardgas rechtfertigen würden.
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Abbildung 3.2: Ne-, Ar- und Kr-Parameterscan; die linke Spalte zeigt die mit der XPS-

Vorwärtsrechnung simulierten Intensitätsverhältnisse, die rechte Spalte

die Tiefenprofile für 1 keV
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3 Ergebnisse

Sputter Element Target Element Sputter Yield

Neon Stickstoff 0,95

Wolfram 0,48

Argon Stickstoff 1,15

Wolfram 0,90

Krypton Stickstoff 1,24

Wolfram 1,13

Tabelle 3.1: Anfänglicher Sputter-Yield der Target-Elemente bei Beschuss

mit 1000 eV Sputter-Energie im Winkel von 40◦ und einer N-

Oberflächenbindungsenergie von 4 eV.

Bei sehr leichten Elementen und hohen Sputter-Energien treten also Effekte auf, die

zu einer unerwünschten Erschwerung der Deutung der Messwerte führen. Um beide

Effekte zu reduzieren, fiel daher die Wahl des Sputter-Elementes für die Tiefenprofil-

analyse auf das Element Argon mit einer Sputter-Energie von 1000 eV.

Sputter-Tiefenprofile basierend auf den hier ermittelten Parametern werden in Ab-

schnitt 3.3 gezeigt und mit Simulationen verglichen.
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3.2 Implantation von Stickstoff

Abbildung 3.3: Vergleich von Experiment und Simulation der N-Implantation in W mit

2 keV/N und Auftreffwinkel von 45◦

3.2 Implantation von Stickstoff

Um zu prüfen, ob die SDtrimSP-Simulationen der Stickstoff-Implantation ein realis-

tisches Ergebnis liefern, wird ein Experiment durchgeführt, welches den simulierten

Prozess in die Realität umsetzt.

Stickstoff (N+2 ) wird durch eine wiengefilterte Ionenquelle mit einer Beschleunigungs-

spannung von 4 kV auf eine Teilchenenergie von 2 keV/N gebracht und in einem Win-

kel von 45◦ auf ein Wolfram-Target geschossen. Mittels in situ XPS wird die fluenzauf-

gelöste Anreicherung von Stickstoff in der Wolfram-Oberfläche gemessen. Abbildung

3.3 zeigt den Vergleich des N 1s/W 4f -Intensitätsverhältnisses aus den Messungen,

ausgewertet wie in Kapitel 2.1 beschrieben, mit dem mittels SDtrimSP und Vorwärts-

rechnung simulierten Intensitätsverlauf.

Die Implantation wird so lange durchgeführt, bis sich eine Sättigung des Intensitäts-
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Abbildung 3.4: Berechnetes Tiefenprofil der N-Implantation in W mit 2 keV/N und Auf-

treffwinkel von 45◦ (bereits in Kapitel 2.2 zur Erläuterung der Simulation

verwendet)

verhältnisses des Stickstoff-Peaks zum Wolfram-Peak einstellt. Das System befindet

sich dann in einem dynamischen Gleichgewicht aus Implantation und Erosion und

weist trotz weiteren Beschusses ein stabiles Tiefenprofil auf. Die Berechnungen der

Simulation stimmen hierbei gut mit dem Ergebnis des Experimentes überein.

Abbildung 3.4 stellt die durch die Simulation berechnete Entwicklung des Tiefenpro-

fils dar. Das Maximum der Stickstoffkonzentration von etwas über 40 % liegt ca. 2 nm

in der Tiefe.

An der Oberfläche befindet sich im Gleichgewicht deutlich weniger Stickstoff als in

einer Tiefe von einigen Nanometern. Eine mögliche Erklärung dafür wäre das in die-

ser Tiefe liegende Maximum des Implantationsprofil. Allerdings sollte dieses Maxi-

mum durch die Erosion der Oberfläche in deren Richtung wandern. Der Abfall der

Stickstoffkonzentration zur Oberfläche lässt sich deshalb nur durch präferenzielles
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3.2 Implantation von Stickstoff

Abbildung 3.5: Vergleich von Experiment und Simulation der N-Implantation in W mit

2 keV/N, 1,5 keV/N und 1 keV/N sowie bei einem Auftreffwinkel von

jeweils 45◦

Sputtering der im Vergleich zum Wolfram sehr leichten Stickstoffatome erklären.

Auch bei Teilchenenergien von 1,5 keV/N und 1 keV/N stimmen die Ergebnisse der

Simulation mit den experimentell gewonnenen Messkurven gut überein, wie in Ab-

bildung 3.5 ersichtlich ist.

Je geringer die Teilchenenergie, desto näher zur Oberfläche wird der Stickstoff im-

plantiert. Es befindet sich somit eine größerer Anteil des implantierten Stickstoffes

im XPS-Messbereich. Dies lässt das gemessene Intensitätsverhältnis schneller anstei-

gen.

Bei einer geringeren Teilchenenergie verringert sich auch die Erosion durch Sput-

tering. Es bleibt dadurch mehr Zeit, in das entstehende Stickstoffprofil noch mehr

Stickstoff einzubringen, bevor es durch die parallel verlaufende Erosion wieder ab-

getragen wird. Das gemessene Intensitätsverhältnis wird durch diesen Effekt weiter
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3 Ergebnisse

Abbildung 3.6: Vergleich des Experiments der N-Implantation in W mit 300 eV/N und

der Simulation der N-Implantation in W bei verschiedenen maximalen

N-Konzentrationen und verschiedenen Oberflächenbindungsenergien

erhöht.

Wird die Teilchenenergie deutlich geringer, im betrachteten Fall 300 eV/N, so nimmt

in der Simulation die Erosion so weit ab, dass die Stickstoff-Implantation erst bei

100 % sättigt. Dies ist offensichtlich unphysikalisch, da sich Stickstoff an das Wolfram

bindet und nicht als Gas im Festkörper verbleibt [32]. Dies zeigt sich auch im Experi-

ment, in dem die Messkurve bei 300 eV/N deutlich früher die Sättigung erreicht als

in der Simulation berechnet.

Daher wurden weitere Simulationen mit festgesetzten Maximalkonzentrationen für

Stickstoff gestartet. Diese Möglichkeit, in der Simulation für Elemente eine Maximal-

konzentration festzulegen, folgt keinem physikalischen Modell. Bei Überschreitung

der gesetzten Maximalgrenze werden die überzähligen Teilchen als reemittiert gewer-

tet. Eine etwaige Diffusion der Teilchen mit Verbleib im Target wird nicht berücksich-

tigt. Eine maximale Stickstoffkonzentration von cmax = 50 % ist eine naheliegende

Wahl, da die Bindung von Stickstoff als WN am wahrscheinlichsten gilt. Allerdings
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3.2 Implantation von Stickstoff

Abbildung 3.7: Vergleich von Experiment und Simulation der N-Implantation in W mit

2 keV/N, 1 keV/N und 300 eV/N

finden sich in der Literatur auch weitere WxNy -Phasen, zum Beispiel WN2 [33]. Die-

ser Fall wird durch eine Simulation mit cmax = 60 % getestet. Abbildung 3.6 zeigt,

dass die Simulation mit einer Beschränkung auf cmax = 50 % eine sehr gute Überein-

stimmung mit der experimentellen Messung aufweist. Die experimentellen Ergebnisse

lassen sich also mit der Bildung von WN erklären.

Auch die Oberflächenbindungsenergie (SBE) wurde versuchsweise auf 0,1 eV redu-

ziert. Auf diese Weise kann in der Berechnung behelfsmäßig ein erhöhter Verlust si-

muliert werden. Der Einfluss dieses Parameters führt jedoch zu einem nur marginal

veränderten Intensitätsverlauf.

Ein Vergleich der Messungen und Simulationen bei 300 eV/N mit denen der vorheri-

gen Implantationen in Abbildung 3.7 verdeutlicht die sehr oberflächennahe Implan-

tation. Im Vergleich zu den Fällen mit höheren Stickstoff-Energien wird der Verlust

von Stickstoff, welcher den Stickstoffinhalt bei hohen Fluenzen bestimmt, nicht mehr

durch den Verlust durch physikalische Erosion, sondern durch chemische Prozesse
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bestimmt.

Es ist bekannt, dass Ionenstrahlen auf Oberflächen zur Bildung von Rauhigkeiten füh-

ren können [34]. Die Implantation und Erosion sowie die XPS-Messung könnten eben-

falls durch die Bildung komplexer Oberflächenmorphologien beeinflusst werden. Es

ist daher angebracht, auch diese Veränderung der Targetoberfläche durch den Stick-

stoffbeschuss näher zu untersuchen.

Dazu wurden mittels Rasterelektronenmikroskopie (SEM) hochauflösende Vorher-

und Nachheraufnahmen einer Probe angefertigt (Abbildungen 3.8 und 3.9). Zwi-

schen diesen wurde die Probe mit Stickstoff der Energie 2,5 keV/N bis zur Sättigung

beschossen. Die dazu aufgewendete Fluenz betrug etwa 40 · 1E20/m2. Die Wolfram-

körner waren nach der Implantation noch wiederzuerkennen. Die Korngrenzen sind

durch den Beschuss etwas breiter und tiefer geworden. In der Mikrostruktur ist der

Strukturkontrast der Körner je nach Kornausrichtung angestiegen oder hat sich ver-

ringert.

Der Messfleck, über den die XPS-Messungen erfolgen, misst jedoch im Vergleich eini-

ge hundert µm im Durchmesser. Die beobachtete Morphologieänderung lässt daher

keinen signifikanten Einfluss auf die Messergebnisse erwarten.
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Abbildung 3.8: SEM-Aufnahmen vor der N-Implantation, bei 20000-facher (links) und

bei 120000-facher Vergrößerung (rechts); die weißen Punkte sind vom

Poliervorgang übriggebliebene SiO2-Polierkügelchen

Abbildung 3.9: SEM-Aufnahmen nach N-Implantation, bei 20000-facher (links) und bei

120000-facher Vergrößerung (rechts); die Korngrenzen wurden durch

Erosion vertieft und verbreitert, die Strukturausprägung der W-Körner

hat sich je nach Orientierung erhöht oder verringert
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Abbildung 3.10: Aus Vorwärtsrechnung erhaltene Intensitätsverläufe der berechneten

Ar-gesputterten N-Tiefenprofile, welche in Abbildung 3.11 dargestellt

sind

3.3 Tiefenprofilierung mittels Argon-Sputtering

Zur Bestätigung der Ergebnisse der Stickstoff-Implantation folgt nun die Analyse der

Tiefenprofile mittels Argon-Sputtering, und zwar sowohl in der Simulation als auch

im Experiment.

Wie in Kapitel 3.1 bestimmt, wird Argon mit einer Energie von 1000 eV/Ar verwen-

det.

Es gilt zu prüfen, inwieweit sich das entstandene Stickstoffprofil so genau auflösen

lässt, dass konkrete Aussagen über seine Struktur möglich werden.

Die Ergebnisse der Simulationen in Abbildung 3.11 und die dazu berechneten XPS-

Intensitätskurven in Abbildung 3.10 lassen erwarten, dass die mit energiereicheren

Stickstoff-Ionen implantierten Wolfram-Proben tendenziell länger brauchen, um wie-
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(a) 2 keV/N
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Abbildung 3.11: Veränderung der N-Tiefenprofile durch Ar-Sputtering

der abgetragen zu werden, da die Stickstoffionen in einem größeren Tiefenbereich

implantiert wurden.
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3 Ergebnisse

Abbildung 3.12: Vergleich von Experiment und Simulation bei Ar-Sputtering von N-in-

W-Proben bei 1 keV/N, 1,5 keV/N und 2 keV/N

Die experimentellen Ergebnisse bestätigen diese Vorhersage (Abbildung 3.12). Je ge-

ringer die implantierende Energie gewesen ist, desto schneller fällt die gemessene

Stickstoff-Intensität. Alle gemessenen Intensitätskurven liegen im gleichen Verhältnis

zueinander wie die simulierten Kurven.

Allein bei der 300 eV/N-Kurve (Abbildung 3.13) ist zudem zu Beginn ein kleiner An-

stieg des Intensitätsverhältnisses zu beobachten. Dies ist ein Hinweis darauf, dass die

zuerst abgetragene Schicht eine deutlich geringere Stickstoffkonzentration aufgewie-

sen hat als die folgenden.

Obwohl die Simulation keine Diffusion berücksichtigt, stimmt der berechnete Inten-

sitätsverlauf des Tiefenprofils der mit 300 eV/N implantierten Probe mit der Tiefen-

profilmessung überein. Der Stickstoff, der nach der Sättigung noch zusätzlich in die

Probe implantiert wurde, ist daher nicht tiefer in die Probe diffundiert, sondern muss

diese über die Oberfläche wieder verlassen haben.

Bemerkenswert ist ebenfalls, dass die Streuung innerhalb der Messkurven deutlich
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3.3 Tiefenprofilierung mittels Argon-Sputtering

Abbildung 3.13: Vergleich von Experiment und Simulation bei Ar-Sputtering von N-in-

W-Proben bei 300 eV/N, 1 keV/N, 1,5 keV/N und 2 keV/N

geringer ist als der Abstand zwischen den verschiedenen Kurven. Die Kurven lassen

sich problemlos auseinander halten und den unterschiedlichen Ausgangszuständen

zuordnen. Mit diesem Verfahren ist es also möglich, quantitative Aussagen über die

untersuchten Wolfram-Stickstoff-Tiefenprofile zu treffen.

Auch mit SEM wurde versucht, das Tiefenprofil zu betrachten. Dazu wurde eine

Platin-Schutzschicht aufgetragen und dann mit einem fokussierten Gallium-Ionenstrahl

(FIB, Focused Ion Beam) ein Graben mit senkrechter Querschnittsfläche in die Probe

geschossen (Abbildung 3.14).

An der Kante zwischen der originalen Probe und der Platinschicht ist eine schma-

le weiße Schicht zu erkennen. Ihre Dicke liegt in der aus der Simulation erwar-

teten Größenordnung. Die Auflösung des Rasterelektronenmikroskops reicht aller-

dings nicht aus, um sie klar darzustellen. Eine genaue Identifikation, ob es sich hier-

bei nun etwa um eine amorphe Wolfram-Stickstoff-Schicht oder den Wolfram-Platin-

Grenzübergang handelt, ist somit nicht möglich.

55



3 Ergebnisse

Abbildung 3.14: FIB-Schnitt (links) und SEM-Aufnahme in 120000-facher Vergrößerung

(rechts) dieses Schnittes nach N-Implantation

Abbildung 3.15: EDX-Analyse des FIB-Schnittes nach N-Implantation; ein Ausschnitt

wurde auf die Elemente W, N und Pt untersucht und die Ergebnisse

nebeneinander dargestellt, um eine Vorstellung von ihrer senkrechten

Verteilung zu ermöglichen

56



3.3 Tiefenprofilierung mittels Argon-Sputtering

An diesem Übergang wurde nun noch mittels Energiedispersiver Röntgenspektrosko-

pie (EDX) eine Elementanalyse durchgeführt (Abbildung 3.15). Es ist zu erkennen,

dass sich im Grenzbereich Wolfram zu Stickstoff ein deutlicher Stickstoffeintrag be-

findet. Die im Material reflektierten Elektronen verursachen jedoch Röntgensignale

aus benachbarten Regionen und führen so zu einer starken Verminderung der latera-

len Auflösung. Dies erklärt die scheinbare Durchmischung von Wolfram und Platin,

die eigentlich scharf getrennt sind. In Anbetracht dessen ist es nicht möglich, aus dem

Stickstoff-Signal das Tiefenprofil herzuleiten. Einzig die Position des Signalmaximums

lässt darauf schließen, dass es sich tatsächlich um einen Stickstoff-Implantation in die

Wolfram-Oberfläche und nicht um eine Oberflächenanlagerung handelt.

Es war geplant, das Profil an dieser Stelle der Probe mit Vorher- und Nachherbildern

einer weiteren Stelle ohne einen, durch eine Ionenkanone induzierten, Stickstoffein-

trag zu vergleichen. Der den Stickstoff implantierende Strahl war jedoch letztlich so

breit, dass diese andere Stelle ebenfalls eine gewisse Dosis Stickstoff abbekommen

hat und somit nicht mehr für einen Vergleich zu gebrauchen war.
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3 Ergebnisse

Abbildung 3.16: Vergleich von Experiment und Simulation bei N-Implantation in W mit

2,5 keV/N und Auftreffwinkel von 40◦

3.4 Deuterium-Einfluss

Der nächste Schritt ist, die Erosion von Wolframnitrid durch Deuterium zu untersu-

chen. Die Stickstoff-Implantation erfolgte hierbei mit der Standard-Ionenquelle ohne

Wienfilter, da die wiengefilterte Quelle für den Deuterium-Beschuss bereit stand. Die

verwendete Stickstoff-Energie betrug 2,5 keV/N. Der Winkel der Standard-Ionenquelle

liegt fest bei 40◦. Wie in Abbildung 3.16 dargestellt, differiert der Verlauf der ex-

perimentellen Stickstoff-Implantation etwas stärker von der berechneten Kurve als

es zuvor bei den Implantationen bei niedrigerer Energie und mittels Wienquelle der

Fall war, bleibt aber noch im Rahmen und ähnelt stark dem Implantationsverlauf bei

2 keV/N.

Es folgte die Erosion des Wolframnitrids mit Deuterium aus der wiengefilterten Ionen-

quelle. Die Energie der Deuterium-Ionen betrug ebenfalls 2,5 keV/D. Das Ergebnis der

Messung wird in Abbildung 3.17 gezeigt.

Da die Sputterausbeute von Deuterium auf Wolfram sehr gering ist [35], musste im
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3.4 Deuterium-Einfluss

Abbildung 3.17: Vergleich von Experiment und Simulation bei D-Erosion von N-in-W-

Proben bei 2,5 keV/D und Auftreffwinkel von 45◦

Vergleich zu den vorherigen Experimenten bei der Deuterium-Erosion die Strahlflä-

che geviertelt, also auf 3 mm x 3 mm reduziert werden, um die angestrebten hohen

Fluenzen zu erreichen.

Diese verringerte Rasterung des Strahls führte zu einem nicht mehr homogenen Im-

plantationsgebiet im XPS-Messbereich und es lässt sich somit dem Strahl keine ein-

fache Fläche mehr zuordnen. Daher wurde nun mittels Faraday-Cup das Strahlprofil

detailliert ausgemessen (Abbildung 3.18).

Die Strommessung mit dem Faraday-Cup (Abbildung 3.17, graue XPS-Intensitäten)

kann eine konstruktionsbedingte systematische Abweichung aufweisen. Diese lässt

sich beheben, indem das Flächenintegral der im Faraday-Cup gemessenen Strom-

dichte auf die Gesamtstrommessung skaliert wird (Abbildung 3.17, orangene XPS-

Intensitäten).

Die Erosion von Wolfram und Stickstoff durch Deuterium verläuft deutlich langsamer

als die Simulation erwarten lässt.
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3 Ergebnisse

Abbildung 3.18: Profil des D-Strahls, gemessen mit einem Faraday-Cup

Das Experiment erreicht trotz dieser Art der Fluenzmessung erst bei einer Fluenz von

210 · 1020/m2 ein Intensitätsverhältnis, das der Simulation zufolge bereits nach etwa

100 · 1020/m2 zu erwarten wäre. Auch das an die Deuterium-Erosion anschließen-

de Sputter-Tiefenprofil mittels Argon, durchgeführt analog zu den Tiefenprofilen in

Kapitel 3.3, bestätigt diese Beobachtung.

Abbildung 3.19 zeigt, dass nach der Deuterium-Erosion mit einer Fluenz von 210 · 1020/m2

viel mehr Stickstoff im Wolfram verblieben sein muss, als es in der Simulation bis zu

dieser Fluenz der Fall ist. Startet man hingegen die Simulation des Argon-Tiefenprofils

nach der Stickstoff-Implantation mit einer Fluenz von 100 · 1020/m2, so stimmt der

berechnete Intensitätsverlauf wieder so gut mit dem Experiment überein wie die

Sputter-Tiefenprofile direkt nach der Stickstoff-Implantation im vorherigen Kapitel.

Bereits in einer Datensammlung von Eckstein ([35], p. 116) ist eine solche Diskrepanz

zwischen berechnetem und gemessenem Sputter-Yield von Deuterium auf Wolfram

erkennbar.

Es müssen in der Wechselwirkung von Deuterium mit Wolframnitrid also Effekte auf-
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3.4 Deuterium-Einfluss

Abbildung 3.19: Vergleich von Experiment und Simulation bei Ar-Sputtering von N-in-

W-Proben nach D-Erosion

treten, die in der Simulation bisher nicht berücksichtigt werden, die aber zu einer im

Vergleich mindestens um den Faktor 2 geringeren Erosion führen.

Die Simulation mit SDtrimSP geht beispielsweise von einem amorphen Festkörper

aus, so dass Effekte einer Kristallstruktur keine Berücksichtigung finden. Des Weite-

ren könnte das zur Simulation der Stöße verwendete Wechselwirkungspotenzial, wel-

ches auf einem auf Krypton und Kohlenstoff basierenden Modell beruht [36], für die

Betrachtung der Wechselwirkung zwischen Deuterium und Wolfram weniger genau

sein.

Zu bedenken ist auch, dass die Sputterrate von Stickstoff auf Wolfram mindestens

zwei Größenordnungen über der von Deuterium auf Wolfram liegt und diese Diffe-

renz bei Teilchenenergien unter 1000 eV noch weiter ansteigt [35]. Treffen also, wie

in Fusionsexperimenten erwartet, Deuterium und Stickstoff gleichzeitig auf Wolfram,

so reicht ein Stickstoffanteil im Bereich einiger Prozente, um die Erosion des Wolframs

zu dominieren.

Um einen etwaigen Einfluss der Oberflächenmorphololgie nicht zu übersehen, wur-
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3 Ergebnisse

Abbildung 3.20: SEM-Aufnahmen vor (links) und nach (rechts) der Oberflächenverän-

derung durch Implantations- und Erosionsvorgang bei 120000-facher

Vergrößerung; die Oberfläche wurde gleichmäßig aufgerauht, vorhan-

dene Unebenheiten wurden dabei weiter vertieft

den auch hier begleitend Vorher- und Nachheraufnahmen mittels SEM angefertigt.

Abbildung 3.20 zeigt, dass sich die Rauhigkeit der Oberfläche hier nicht anders entwi-

ckelt hat als nach der alleinigen Stickstoff-Implantation (Abbildung 3.9). Deuterium

hat also im Vergleich zur Belastung mit Stickstoff der gleichen Energie einen unterge-

ordneten Einfluss auf die Entstehung von Oberflächenrauhigkeit. Da bei der Erosion

mit Argon eine gute Übereinstimmung zwischen Simulation und Experiment zu beob-

achten war, ist es unwahrscheinlich, dass die Morphologie Grund für die Abweichung

zwischen der Berechnung und der Erosion mit Deuterium ist.

Ein Phänomen, das nach der Deuterium-Erosion neu zu beobachten ist, ist die Bildung

erster Blister. Abbildung 3.21 zeigt eine solche runde Aufwölbung der Oberfläche.

Die Bildung von Blistern ist ein typisches Phänomen, das bei Beladung von Wolfram

mit Deuterium auftreten kann [30], auch in Kombination mit Stickstoff-Implantation

[31]. Blister entstehen durch die Diffusion von Deuterium in die Tiefe der Wolfram-

Probe. An der ersten Korngrenze der polykristallinen Wolfram-Probe kann es sich
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3.4 Deuterium-Einfluss

Abbildung 3.21: Blisterfund nach Erosion mit D

vermehrt ansammeln und einen solchen Druck auf das oberflächennahe Korn aus-

üben, dass sich dieses aus der Oberfläche aufwölbt. Dies ist an dem in Abbildung 3.22

dargestellten, aufgeschnittenen Blister zu erkennen. Die Blisterbildung hat ihren Ur-

sprung somit allerdings um Größenordnungen tiefer in der Probe, als es für die in

dieser Arbeit betrachtete Stickstoff-Implantation und Erosion relevant sein könnte.

Erst eine extreme Blisterbildung, die zum Auf- und Abplatzen der oberflächennahen

Körner führt, würde die XPS-Messungen beeinflussen können. Dies war aber nicht

der Fall. Es waren auf der Probe nur sehr vereinzelte Blister zu erkennen und keiner

davon war aufgeplatzt.
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3 Ergebnisse

Abbildung 3.22: FIB-Querschnitt durch Blister (links) und Ausschnittsvergrößerung

(rechts), der Blister befindet sich an der ersten Korngrenze ca. 100 nm

unterhalb der Oberfläche
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4 Zusammenfassung und Ausblick

In dieser Arbeit wurde die Rückhaltung von Stickstoff in Wolfram sowie der Einfluss

von Deuterium auf Wolframnitrid untersucht. Ziel war es dabei zu prüfen, in welchem

Gültigkeitsbereich SDtrimSP-Simulationen zur Interpretation der experimentellen Er-

gebnisse genutzt werden können und in welchen Fällen physikalische oder chemische

Prozesse die Stickstoffrückhaltung limitieren.

Dazu wurde Stickstoff mit verschiedenen Energien in Wolfram implantiert und beglei-

tend in situ gemessen. Diese Messungen wurden mit den aus der Simulation dieser

Prozesse sowie der anschließenden Vorwärtsrechnung gewonnenen Intensitäten ver-

glichen.

Um die tiefenabhängige Verteilung des implantierten Stickstoffes zu messen, wurde

anschließend mit Argon jeweils ein Sputter-Tiefenprofil erstellt. Eine Sputterenergie

von 1000 eV/Ar wurde mittels eines Parameterscans als für diese Sputter-Tiefenprofile

mit Argon besonders geeignet identifiziert.

Es gelang nachzuweisen, dass sich das Verhalten von Stickstoff in Wolfram bis in den

Bereich niedriger, fusionsrelevanter Energien mit SDtrimSP sehr gut berechnen lässt.

Die Energie der Stickstoffteilchen betrug dabei zwischen 300 und 2500 eV/N.

Bei hohen Energien wird der im Wolfram verbleibende Stickstoffanteil durch Reero-

sion limitiert, bei niedrigen Energien begrenzt die chemische Bildung von Wolfram-

nitrid die maximale Stickstoffrückhaltung. Durch Vorgabe eines Konzentrationsmaxi-

mums von cmax(N) = 50 % kann in der Simulation die Sättigung des Stickstoff-Anteils
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4 Zusammenfassung und Ausblick

Abbildung 4.1: Berechnete Tiefenprofile der N-Implantation in W bei 300 eV/N ohne

(links) und mit (rechts) gleichzeitigem D-Beschuss

in Wolfram bei Energien unter 1000 eV/N berücksichtigt werden. Es kann erwartet

werden, dass sich auf diese Weise im gesamten Gültigkeitsbereich der für die Simula-

tion eingesetzten Binary Collision Approximation-Methode verwendbare Vorhersagen

berechnen lassen.

Ebenfalls wurden anschließend Argon-Sputterprofile der entstandenen Wolframnitrid-

Schichten mit hoher Präzision simuliert. Sie zeichnen ein Bild davon, was sich wäh-

rend der Implantation und Erosion innerhalb der Probe abspielt.

Da für jede gewählte Stickstoff-Implantationsenergie bei Implantation wie auch beim

Tiefenprofil-Sputtering ein distinktiv unterschiedlicher Intensitätsverlauf gemessen

wurde, ist es in diesem Energiebereich möglich, mit der Kombination aus XPS und

Simulation eine quantitative Analyse der Oberflächenzusammensetzung im Nanome-

terbereich durchzuführen.

Es stellte sich weiterhin heraus, dass bei Stickstoff-Implantationen, die zur Sättigung

des Stickstoff-Anteils im Bereich der Implantationstiefe führen, keine verstärkte Dif-

fusion von Stickstoff ins Innere der Wolfram-Probe zu beobachten ist.

Diese Ergebnisse werden inzwischen mit weiteren Simulationen wie WallDYN kombi-

66



Abbildung 4.2: N-Intensitätsverläufe aus Vorwärtsrechnungen nach N-Implantation und

simultanem N- und D-Beschuss von W

niert und zur Untersuchung des Stickstoff-Haushaltes in ASDEX Upgrade eingesetzt

[37].

Im nächsten Schritt wurde die Erosion von Wolframnitrid durch Deuterium unter-

sucht. Sie verlief um einen Faktor 2 langsamer ab, als es die Simulation erwarten

ließ. Um den Einfluss von Deuterium auf die Erosion von Wolframnitrid besser zu

verstehen, bedarf es daher weiterer Untersuchungen.

Eine absolute Messung der Wolfram-Erosion könnte zum Beispiel Aufschluss darüber

geben, ob die Wolfram-Erosion in der Simulation überschätzt wird. Dies wäre ein

Hinweis auf Probleme im Modell des Wechselwirkungspotenzials in Anbetracht der

extremen Kombination aus leichten Deuterium- und schweren Wolfram-Teilchen. An-

dererseits könnte eine strahlungserhöhte Diffusion von Stickstoff dieses im Experi-

ment tiefer in die Probe getrieben haben [38].

Eine Weiterentwicklung der durchgeführten Experimente wäre eine Untersuchung, ob

Deuterium die Stickstoff-Implantation bei gleichzeitigem Auftreffen beeinflusst und

wie diese aussehen würde. Eine erste Simulation zu dieser Frage zeigt Abbildung 4.1.
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4 Zusammenfassung und Ausblick

In beiden Simulationen wird Stickstoff in Wolfram implantiert. Rechts wird zudem die

Probe gleichzeitig mit Deuterium beschossen. Durch die zusätzlich auftretende Erosi-

on durch Deuterium wird in der Simulation das Implantations-Erosions-Gleichgewicht

erst später erreicht und der Stickstoff stärker in der Probe verteilt (Abbildung 4.2).

Diese Beobachtung könnte in entsprechenden Experimenten verifiziert und quantifi-

ziert werden.
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