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Simultanous measurements were performed on helium re-emission by mass
spectrometry and surface modification by laser scattering during the
implantation of single and polycrystalline nickel targets with helium
ions. The implantation epergy varigs from 20 to 150 keV, the implanta-
tion temperature from 25° C to 950 C, and the helium fluence from

5 x 1016 Het/cm? to 1.6 x 1019 He/cm2. Depth profiles_of the implanted
helium are measured by means of the nuclear reaction 3He (d, JH. Helium
trapping is studied by measuring the thermal desorption spectra during
isochronal annealing of the targets to 10000 C after implantation.

The surface structure of the implanted targets is observed by optical
microscopy and scanning electron microscopy. Additionally, one implanted
sample was investigated by transmission electron microscopy to

study modifications due to annealing.

At all implantation energies and temperatures, enhanced helium
re-emission and surface modification start simultanously at a critical
fluence which depends on the helium energy and target temperature.

In room-temperature implantation at 40 keV, the mean critical fluence
is 5.2 x 1017 Het/cm2. At this fluence one observes a maximum helium
concentration of 40 % at the most probable depth, which is reduced to
30 % on further implantation. On saturation of the target there is a
constant concentration of 30 % throughout the implanted region.

Comparison of the experimental re-emission spectra with the re-emission
rate computed from a helium trapping model and analysis of the
re-emission spectra together with blistering show that helium re-emission
is not due to the formation of blisters alone. However, blisters are
considered to open channels for helium re-emission from the implanted
layer,

With the aid of the lateral stress model for blistering, a qualitative
explanation is given for the measured correlation between the re-emission
rate and blister production rate. Alternatively, the pressure model

would lead to discrepancies.

The thermal desorption spectra of implanted targets are only slightly
dependent on the implantation energy, but strongly dependent on the
implantation temperature and fluence.

After room temperature implantation with a helium energy of 40 keV, one
observes desorption at lower temperature for increasing fluences up

to the critical fluence. At the critical fluence an additional desorption
maximum (heating rate: 79/s) is obtained at 1500 C. Further implantation
does not shift the thermal desorption spectrum.

The desorption peak at 1500 C can be approximated theoretically with
a single jump desorption process of first order and a Gaussian distri-
bution of activation energies around 1 eV.

The measurements indicate that at higher temperatures (3000 C) helium
desorption is due to the opening of helium bubbles at the target
surface and to further single jump processes.



Zusammenfassung

Es werden simultane Messungen der Heliumreemission und Oberflachenver-
anderung von poly- und einkristallinem Nickel wdahrend der Implantation
von Heliumionen mit Energien zwischen 20 keV und 150 keV (Schwerpunkt
bei 40 keV) und bei BeschuBtemperaturen von 259 ¢ bis 950° C durchge-
fiihrt. Die auf die Proben geschossenen Heliumfluenzen (He+/cm2) be-

k6 He+/cm2 und 1,6 x 1019 He+/cm2.

Zusdtzlich werden mit Hilfe der Kernreaktionsmethode 3He(d,a)H die Tie-

tragen dabei zwischen 5 x 10

fenprofile des implantierten Heliums gemessen.

Die Bindungsverhdltnisse des Heliums in Nickel werden durch isochrone
Temperung der Proben bis ca. 1000° C nach der Implantation und
Messung der Desorptionsspektren studiert.

Mit einem Lichtmikroskop und einem Rasterelektronenmikroskop werden

die Oberfldchen beschossener Proben beobachtet. AuBerdem wird bei einem
Experiment mit Hilfe eines Transmissionselektronenmikroskopes die Ver-
dnderung in der beschossenen Schicht bei Erwdrmung untersucht.

Bei allen Implantationsenergien und BeschuBtemperaturen beginnt bei
einer temperatur und energieabhangigen kritischen Fluenz gleichzeitig
mit der Oberfldchenverdnderung verstdarkte Heliumreemission. Bei Zimmer-
temperaturbeschuB mit 40 keV betrdgt die mittlere kritische Fluenz

5,2 X 1017 He+/cm2.

Reichweite der Heliumionen in Nickel eine maximale Heliumkonzentration

Dabei erhdlt man bei der haufigsten projizierten

von 40 %, die bei weiterem BeschuB auf 30 % absinkt. Bei Sattigung der
Probe ist Uber die gesamte Implantationstiefe eine gleichmdBige Konzentra-
tion von 30 % aufgebaut.

Aus dem Vergleich der experimentellen Reemissionsratenspektren mit dem
aus einem Aufsammelmodell (Doyle et al. 1980) berechneten, sowie der
Analyse der Reemissionsrate im Zusammenhang mit der Blisterbildung,
ergibt sich, daB die Blisterbildung zwar Wege fiir die Heliumreemission
offnet, jedoch nicht allein die Heliumreemission verursacht.

Eine qualitative Erkldrung des gemessenen Zusammenhangs zwi-

schen Reemissionsrate und Blisterbildungsrate kann auf der Grundlage
des lateralen Spannungsmodells fiir die Blisterbildung gegeben werden.
Die Anwendung des Gasdruckmodells fiihrt zu Widerspriichen.



Die thermischen Desorptionsspektren implantierter Proben unterscheiden
sich nicht sehr, wenn mit verschiedenen Energien der Heliumionen ge-
schossen wird. Sie hangen jedoch von der BeschuBtemperatur und der
Fluenz ab.

Nach Zimmertemperaturbeschuf mit einer Heliumenergie von 40 keV beob-
achtet man, daB bis zur kritischen Fluenz mit steigenden Fluenzen Helium
bei niedereren Temperaturen desorbiert. Ab der kritischen Fluenz erhdlt
man bei 150° C ein zusdtzliches Desorptionsmaximum und keine weitere
Verschiebung der Temperatur bei der die Desorption beginnt. Die Er-
warmung der Probe fiihrt zum Wachstum von Heliumblasen.

Das Desorptionsmaximum bei 150° C kann durch einen Ein-Sprung-bestimmten
DesorptionsprozeB mit einer GauBverteilung von Aktivierungsenergien um
1 eV theoretisch angendhert werden.

Bei hodheren Desorptionstemperaturen (> 300° C) findet man Hinweise
dafiir, daB Helium durch das Uffnen von Heliumblasen an der Probenober-
flache sowie durch Ein-Sprung-bestimmte Prozesse freigesetzt wird.
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I. Einleitung

Da Helium in Metallen praktisch nicht 16slich ist (von den Driesch
1980), findet man in der Natur Helium-Metall-Systeme nur dann, wenn es
durch den a-Zerfall von Atomkernen, wie beispielsweise in Uran, in das
Metall eingelagert wird. Dies kann dazu benutzt werden, das Alter eines
Minerals zu bestimmen (Heliummethode). Eine groBere Bedeutung besitzt
das Helium-Metall-System, seitdem Kernspaltungsreaktoren arbeiten
und iiber (n,a)-Prozesse Helium in den Wandmaterialien erzeugen, wodurch
sich deren Eigenschaften verdndern (Versprodung). Eine besonders intensi-
ve Beladung von Materialien mit Helium findet in einem zukiinftigen
Fusionsreaktor statt, in dem Deuteronen und Tritonen zu einem «-Teilchen
und einem Neutron "verbrannt" werden.

Aufgrund des nicht vollstandigen magnetischen Einschlusses des
Plasmas im Reaktorgefda konnen auf die GefdPwdande Heliumionen mit Ener-
gien bis zu etwa 3,5 MeV treffen, in diese eindringen und nach Abbrem-
sung im Metallgitter aufgesammelt werden. Die Heliumteilchenfliisse be-

13 _ 14

tragen dabei etwa 10 Tei]chen/cmz-s mit haufigsten Energien

zwischen 1 und 100 keV.

Helium wird jedoch auch durch die Einlagerung von aus dem Plasma
entwichenem Tritium und Zerfall zu 3He in der Reaktorwand erzeugt, so-
wie durch (n,a)-Prozesse. Mit Hilfe von Beschleunigermaschinen ist es
moglich, das Helium-Metall-System durch Implantation von Heliumionen
unter definierten Experimentierbedingungen herzustellen und damit die
Grundlage fiir weitere Untersuchungen zu schaffen.

Im Metallgitter wird eingeschossenes Helium nach seiner Abbremsung
vor allem in Leerstellen angelagert (Kornelsen 1972); bei hoheren BeschuB-
mengen (v 1013 - 1014 He+/cm2) bilden sich Heliumleerstellenkomplexe
(Kornelsen 1972), und bei weiterem BeschuB kleine Heliumblasen (@ ~ 1 nm)
im Metallgitter. Fiir HeliumbeschuB auf Molybddn, Nickel, Edelstahl und
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Kupfer finden Sass und Eyre (1973), Roth und Jdger (1980), bzw. Johnson
16 ye*/cn® die Ausbildung
eines Blasengitters mit einem Blasendurchmesser von etwa 1 nm und

und Mazey (1980) bei einer Fluenz von ca. 10

einem Gitterabstand von 6 - 9 nm. Weiterer BeschuB fiihrt dann bei
Fluenzen von einigen 1017 He+/cm2 zu Verdnderungen im Helium-Metall-

System, die im wesentlichen in drei Gruppen zusammengefaBt werden konnen:

a) Anderung der Oberfldchenstruktur:
Dabei entstehen kuppelformige Aufwolbungen, sog. Blister (Abb. 1)
auf der beschossenen Metalloberfldche, oder es 10st sich die ge-
samte beschossene Schicht ab (sog. flaking). Diese Prozesse sind
u.a. abhingig vom Material, dessen Vorbehandlung der Beschuf-

temperatur und -energie.

b) Verstarkte Gasreemission von Helium:
Wihrend bei kleineren Fluenzen (< 1017 He+/cm2) bis auf den kine-
matisch an der Metalloberfldche reflektierten Anteil samtliches
Heljum aufgesammelt wird, erhd@lt man nun zusitzlich Heliumreemission.

Das heiBt, es wird weniger Helium aufgesammelt.

Abb. 1: Blister nach BeschuR einer Nickelprobe bei Zimmertemperatur

£, =40 keVs F=12x 1018 (Het/cm®).
He



c) Blasenstrukturanderung:
Die oben beschriebenen Blasengitter 10sen sich auf, es bilden sich
kanalartige Verbindungen zwischen den Blasen (Roth und Jager 1980),
und es kommt zur Blasenvereinigung (Fenske 1979). Es findet also
eine Anderung im "Bindungsverhalten" zwischen Helium und Metall
statt.
Bei BeschuB mit sehr hohen Fluenzen (>> 1019 He+/cm2) beobachtet man
dann eine Oberfldchenstruktur, die von der Zerstdubung der Oberfldche
durch den Heliumionenstrahl mitbestimmt ist (Rillen, Nadelstruktur).
Es wird dann auch kein zusdtzliches Helium mehr aufgesammelt (Sdttigung),
und die Blasen in der Probe haben sich zu einem Netzwerk von Kandlen
zusammengeschlossen (Roth und Jager 1980).
Zusammenfassende Darstellungen Uber die Auswirkung der Heliumimplanta-
tion in Metallen wurden von Roth (1975 ),Das et al. (1976) und Scherzer
(1982) gegeben. Ein groBer Teil von Untersuchungen befaRt sich mit den
unter a), b) unu c) genannten Verdanderungen. Ein Schwerpunkt dabei ist
die Erforschung der Mechanismen der Blister- und Flakebildung, wozu im
wesentlichen zwei Modellvorstellungen existieren:

Das Gasdruckmodell, vorgeschlagen von Primak et al. (1966), Milacek et al.
(1968), Blewer und Maurin (1972), Das und Kaminsky (1973), Erents et al.
(1973), McCracken (1974) und Evans (1975 und 1977) nimmt an, daB die
Blister durch die Entstehung eines Gasvolumens unterhalb der BeschuB-
fldche, welches unter Uberdruck steht, gebildet werden, indem dieser
Uberdruck die Aufwdlbung der Oberfldche verursacht. Evans (1977) hat da-
zu ausfiihrTiche Rechnungen durchgefiihrt (s. II1.5).

Das andere Modell nach Behrisch et al. (1975a),Risch et al. (1977) und
EerNisse und Picraux (1977) beniitzt die experimentelle Erkenntnis, daB
Taterale Spannungen im beschossenen Material aufgebaut werden. Mit Hilfe
der Theorie der elastischen Platten zeigen Risch et al. und EerNisse und
Picraux, daB zusammen mit einer Kraftkomponente senkrecht zur Oberfliche
eine Aufwdlbung zum Blister durch laterale Spannungen moglich ist

(s. II.5). Keines der beiden Modelle kann bisher alle experimentellen
Beobachtungen in Zusammenhang mit der Blisterbildung befriedigend erkliren.



Es ist deshalb erforderlich, zusdtzliche Experimente auszufiihren,
die neue Erkenntnisse uber die Helium-Metall-Wechselwirkung bei Implan-
tation liefern und damit auch zusdtzliche Hinweise auf den Mechanismus
der Blisterbildung geben. Damit beschdaftigt sich diese Arbeit am Bei-
spiel der Implantation von Helium in Nickel.

Bisher wurden die unter a), b) und c) aufgefiihrten Veranderungen
des Helium-Metall-Systems im wesentlichen jeweils fiir sich isoliert er-
forscht. In dieser Arbeit wird die Korrelation zwischen Oberfldchenver-
dnderung (Blisterbildung) und Gasreemission durch simultane Messung bei-
der Vorgdnge wahrend des Ionenbeschusses untersucht. Mit den daraus ge-
wonnenen Erkenntnissen wird dann die Entwicklung des Implantationstiefen-
profiles von Helium in Nickel in Abhangigkeit von der Fluenz gemessen

und die Helium-Metall- "Bindung" mit Hilfe der Methode der thermischen
Desorption untersucht.

Diese Messungen werden bei verschiedenen BeschuBenergien und Be-
schuBtemperaturen mit ein- und polykristallinen Nickelproben ausgefiihrt.
Nickel wird deshalb gewdhlt, weil damit ein relativ gut untersuchtes
Metall verwendet wird. Folgende Fragen werden dann mit Hilfe der experi-
mentellen Ergebnisse beantwortet und diskutiert:

(1) Findet Blisterbildung und Reemission gleichzeitig statt?
(ii) Wie dndert sich das Helium-Tiefenprofil wdhrend des Beschusses?
(iii) Wie kann Helium aus den Festkorpern entweichen?

(iv)  Welche Auswirkungen haben die MeBergebnisse auf die
Blistermodelle?

(v) Wie wird Helium bei hohen Fluenzen (> 1016 He+/cm2) thermisch
freigesetzt und welche Riickschliisse lassen diese Ergebnisse auf
die Helium-Metall-"Bindung" (trapping) zu?

(vi) HAndert sich die Helium-Metall-"Bindung" durch die Blisterbildung?

(vii) Welcher Zusammenhang besteht zwischen der thermischen Oberfla-
chenverinderung implantierter Proben und der thermischen Gasfrei-
setzung?
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Dazu muB eine neue MePBapparatur aufgebaut werden, die in situ folgende

Experimente ermoglicht:

1) Implantation bei verschiedenen Probentemperaturen
i

ii)  Messung der Heliumreemission

(

(i

(i11) Messung der Blisterbedeckung
(iv)  Messung der Heliumtiefenprofile
(

v
v) Messung der thermischen Desorption von implantierten Proben.

Zusdtzlich werden die Probenoberfldchen mit einem Lichtmikroskop (LM),
einem Rasterelektronenmikroskop (REM), sowie - bei zwei Proben - mit
einem Transmissionselektronenmikroskop (TEM) untersucht.

1.3 O0Obersicht

In den hier anschlieBenden Kapiteln werden folgende Themenkreise
behandelt:

Kapitel II beschdaftigt sich mit den experimentellen und theo-
retischen Grundlagen derHelium-Metall-Wechselwirkung, ausgehend vom
Energieverlust des in das Metall eindringenden Ions und der dadurch be-
stimmten Reichweite, liber die Strahlenschidden, das Aufsammeln, die Blister-
bildung, bis zur Reemission und Diffusion des Heliums. Dabei wird - wenn
es moglich ist - besonders auf die neueren Erkenntnisse des Systems
Helium-Nickel eingegangen.

Im IIT. Kapitel werden die fiir die oben genannten Messungen ver-
wendeten Methoden ausfiihrlicher beschrieben, und im Kapitel IV wird die
MeBapparatur vorgestellt. Zusdtzlich findet sich dort eine Beschreibung
der Versuchsbedingungen sowie die Fehlerbetrachtung der in Kapitel V
dargestellten MeBergebnisse. Diese sind in zwei Gruppen unterteilt. Zu-
nachst werden die Ergebnisse aus den Messungen wahrend der Heliumimplan-
tation vorgestellt und danach die Ergebnisse aufgrund der thermischen De-
sorption und der damit verbundenen Veranderung angegeben.

In Kapitel VI findet eine ausfiihrliche Diskussion der Ergebnisse
unter Berlicksichtigung der in II1.2 gestellten Fragen statt.

Im Kapitel VII schlieBlich sind Rechnungen ausfiihrlicher darge-

stellt, auf die 1im Text verwiesen wird.




II: Einse huB von leichten Il onen in Metalle

Treffen energiereiche (EO % 100 eV), nicht relativistische, leichte
Ionen (H+, D+, He+) auf einen Festkdrper, so erleiden sie aufgrund von
StoRen mit den Elektronen und den Gitteratomen einen Energieverlust und
eine Anderung ihrer Bewegungsrichtung. Letzteres fiihrt dazu, daB ein Teil
der Ionen reflektiert wird, also den Festkorper wieder verlaBt. Die
restlichen Ionen dringen in den Festkdrper ein und haben nach Durchlaufen
einer bestimmten Reichweite ihre Anfangsenergie verloren. Wahrend des
Abbremsvorganges konnen durch Stiofe mit den Gitteratomen diese von ih-

ren Gitterpldtzen verdréngt werden und - bei ausreichendem Energieiiber-
trag - ihrerseits wieder Gitteratome verlagern. Dadurch entsteht eine
Schadigung des Kristalls. Die zur Ruhe gekommenen Projektile konnen an
Gitterdefekten (z.B. Leerstellen) oder Zwischengitterplatzen aufge-
sammelt werden, oder auch nach Diffusion den Festkorper wieder verlassen.
Aufgrund der Einlagerung dieser Fremdatome und der Schadigung wird die
Struktur des Festkorpers verandert,so daB bei hohen Fremdatomkonzentra-
tionen (pgas/pMeta11 ~ 1, pgas = Gasatomkonzentration; Py . qq = Me-
tallkonzentration) Oberfléchenverdnderungen beobachtet werden konnen
(Blisterbildung). Sdttigung des Festkorpers mit Fremdatomen fiihrt dann
zur verstirkten Reemission eingeschossener Ionen.

Beim StoR eines Ions mit einem Gitteratom verliert das Ion aufgrund
folgender Wechselwirkungen einen Teil seiner Energie:

elektronische Anregung und Ionisation des Gitteratoms

a)
b) kollektive Anregung der Leitungselektronen (Plasmonenanregung)
c) Ladungsaustausch

d)

Energieiibertrag auf das gesamte Rumpfatom.
Man kann diesen komplexen Vorgang in zwei Gruppen unterteilen und dann
getrennt voneinander betrachten (Bohr 1948, Lindhard et al. 1961, 1963):
- in die inelastische Wechselwirkung mit den Elektronen, die zum

sogenannten elektronischen Energieverlust fiihrt, und

= in die elastische Wechselwirkung mit dem Rumpfatom, die den so-
genannten nuklearen Energieverlust bewirkt.



= J =

Fiir den gesamten differentiellen Energieverlust (Energieverlust/Weg-
ldnge) eines Ions mit Energie E gilt dann:

dE dE dE
(@ -CP %
dx ax, ax’ (1)
(- 4,
ai-e,n = : differentieller elektronischer bzw. nuklearer
Energieverlust.

Fiir ein Ion-Gitteratom-Paar hdngen die Betrdge der einzelnen Summan-
den von der Ionenenergie E ab und tragen danach unterschiedlich zum
gesamten differentiellen Energieverlust bei.

a) Elektronischer Energieverlust:

Bei kleinen Ionenenergien,bei denen die Projektilgeschwindigkeit

¥iom sehr klein gegen die Bohr'sche Geschwindigkeit ist

1 e ¢ : . .
Vign ﬁEEg'ﬁ_') ergibt sich nach den theoretischen Arbeiten von

Fermi und Teller (1947), Lindhard (1954, 1961, 1963) und Firsov (1959)
fir den differentiellen elektronischen Energieverlust:

ion (2)

Bei hohen (nichtrelativistischen) Ionenenergien gilt fiir den
differentiellen elektronischen Energieverlust die Bethe-Bloch-Formel
(Bethe 1930, Bloch 1933)

2
2 m, V.
dE 1 e_ion)
(& vyoz N (3)
. e Vion2 .
my = Elektronenmasse
J = mittlere Anregungsenergie des Atoms.
dE

Im Gebiet zwischen diesen beiden Energiebereichen besitzt (-HEJ
ein Maximum. Varelas et al. (1970) geben dafiir eine Inter- =

polationsformel an.

Beim nuklearen Energieverlust wird auf ein Gitteratom eine Energie T
vom Ion mit Energie E ilibertragen. Die Wahrscheinlichkeit dafiir, daB
eine Energie zwischen T und T+dT ilibertragen wird, beschreibt der
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differentielle Wirkungsquerschnitt fiir Energielibertrag: o(E,T).
Damit ist der differentielle nukleare Energieverlust dann:

-
max
(-F) =0 1 T o(ET)d (4)
n 0
mit p = Gitteratomdichte
Tmax = maximale in einem elastischen StoB libertragbare
Energie
4M1-M2 M1 = Masse des Ions

Masse des Gitteratoms

2 B3
(M1+M2) M2

1]

Um dies zu berechnen, muB o(E,T) bekannt sein, wofiir man wiederum die
Kenntnis des Wechselwirkungspotentials bendtigt. Fiir Ionenenergien im
keV-Bereich werden dafiir aufgrund der Abschirmung der Kernladungen
durch Elektronen abgeschirmte Coulombpotentiale beniutzt.

Mit Hilfe eines Thomas-Fermi-Potentials haben Lindhard et al.
(1961, 1963) eine Beziehung zwischen dimensionslosen Ldangen- (p) und
Energieparametern (e) abgeleitet und damit fiir beliebige Projektil-
Gitteratom-Kombinationen eine universelle Kurve %ﬁ-a]s Funktion von

g1/2 erhalten.

Vergleicht man damit den differentiellen nuklearen Energieverlust
mit dem von Lindhard et al. (1961, 1963) angegebenen differentiellen
elektronischen Energieverlust (Beziehung (2)), so erhdlt man fir
40 keV SHe - Ni ,daB

dE . dE, .
(- 9=) etwa 5 % von (- 5=) ist.
dx f dx o
Dies stimmt recht gut mit den von Ziegler (1977), (Abb. 2) fiir He
auf Nickel angegebenen differentiellen Energieverlustdaten iiberein.

Fiir hohere Energien nimmt der Anteil des nuklearen Energieverlustes

weiter ab.
Erst bei Heliumenergien unter 2 keV sind die Betrdge von (- %%) und
dE "

(- a;) etwa dhnlich groB.
e
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Abb. 2: Differentieller Energieverlust von 4He in Nickel.
Flr 3He derselben Energie wie 4He ist der differentielle
Energieverlust bei 4/3-E (4He) (Ziegler 1977).
-=-- nuklearer und elektronischer differentieller Energieverlust

elektronischer Energieverlust

Aus dem differentiellen Energieverlust erhdlt man die gesamte Reich-
weite R durch Integration:

E
0

R = J’(-g-é)-dE (5)
0

mit EO = Anfangsenergie des Projektils.

Aufgrund der Massenverhdltnisse zwischen Gitteratom und Projektil bzw.
Elektron und Projektil wird die Richtungsdnderung der Ionenbahn durch

die StoBe mit den Rumpfatomen bestimmt. Dadurch ist R von (5) immer

groBer als die auf die urspriingliche Bahnrichtung (vor dem ersten StoB)
projizierte Reichweite RP. Durch diese StoRe ergibt sich auch eine laterale
Reichweite RL. In amorphen Festkorpern sind die StoBparameter fiir StoRe
mit Gitteratomen statistisch verteilt, wodurch sich fiir einen anfangs
monoenergetischen Ionenstrahl eine Reichweitenverteilung ergibt. Diese

ist vielfach gauBformig (Mayer et al. 1970). Polykristallines Material
sowie Einkristalle, die nicht in dicht gepackter Gitterrichtung beschos-

sen werden, konnen ndherungsweise als amorph beziiglich der Verteilung der
StoBparameter betrachtet werden.
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Wird jedoch in einen Einkristall in dicht gepackter Gitterrichtung
eingeschossen, so ergeben sich aufgrund des Gitterfiihrungseffektes
(Lutz und Sizmann 1963, 1964) erheblich groBere Reichweiten fiir einen
Teil der Ionen, die auf gittergefiihrten Bahnen in den Kristall eindringen.
Ein anderer Teil wird bereits an der Oberfldche aus dieser Richtung ge-
streut und erreicht dann Reichweiten &hnlich den im amorphen Material.

Ist das Ion auf die thermische Energie des Gitters abgebremst, so
kann es auf Zwischengitterpldtzen, substitutionellen Pldtzen oder an Ver-
setzungen eingefangen werden. Findet Diffusion des Fremdatoms statt, so
wird die Reichweitenverteilung mit der Zeit verbreitert.

Berechnungen der projizierten Reichweitenverteilung fiir leichte
Ionen sind von Schigtt (1966), von WeiBmann und Sigmund (1973), von
Littmark et al. (1976) und von Winterbon (1975) durchgefiihrt worden.
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Eine andere Methode, Reichweitenverteilungen zu erhalten, ist die
Computersimulation mit Hilfe eines Monte-Carlo-Codes fiir die statisti-
sche Verteilung der StoBparameter unad mit angenommenen Wechselwirkungspoten-
tialen. Dabei kann sowohl der BeschuB von kristallinen Material (poly-
und einkristallin) (MARLOW) als auch der von amorphen Proben (TRIM)
simuliert werden. Ein Ergebnis davon (Abb. 3a, b) zeigt eine Reich-
weitenverteilung fiir 40 keV 3He auf Nickel, berechnet mit dem Programm
TRIM. Die schwarzen Linien in Abb. 3a geven die auf die Seiten-
ebene projizierten Wegstrecken der Ionen wieder, wobei die an der Ober-
fldche endenden bedeuten, daB das Helium den Festkdrper hier wieder
verlassen hat, also reflektiert wurde.

I1.3__Strahlenschdden

Bei StoBen der Ionen mit Gitteratomen konnen diese von ihrem Gitter-
platz dauerhaft verlagert werden. Dazu muB das Ion mindestens eine
Schwellenenergie E besitzen:

-i_l
] My +M,)

S

= Masse des Ions

=
._1
]

[= T oS

Masse des Gitteratoms

Verlagerungsenergie.

Die Verlagerungsenergie Ed ist vom Material und von der RiickstoB-
richtung im Kristall abhangig. Filir Nickel betrdgt sie im Mittel 33 eV
(Leteurtre 1980) und ist damit erheblich gréBer als die Summe der
Bildungsenergien fiir eine Leerstelle und ein Zwischengitteratom (v 6 eV
Leteutre 1980). Der Grund dafiir ist, daB das Gitteratom sich weit ge-
nug von seiner Leerstelle entfernen muB, um auBerhalb des Rekombinations-
volumens (2 100 Atomvolumen, Lehmann 1977) fiir spontane Rekombination

zur Ruhe zu kommen.

Dieses primdre RiickstoBatom kann nun seinerseits bei geniigend groBer
ubertragener Energie TP Frenkeldefekte produzieren und damit eine StoR-
kaskade auslosen.
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Als MaB fiir den Umfang der Gitterschdadigung durch Bestrahlung
wird die Zahl der Verlagerungen g eines Atoms nach einer gewissen
Bestrahlungsdosis im bestrahlten Volumen V, die sogenannten d.p.a.
(displacements per atom) angegeben:

n,-ny-F-A
d R
g = e (7)
p-V
nq = Die durchschnittliche Zahl der Verlagerungen/primares Riickstofatom
np = Zahl der primdren RiickstoBatome/Ion
F = Fluenz: Anzahl der pro cm2 auf den Festkorper geschossenen
Ionen
A = beschossene Fldache

= bestrahltes Volumen
p = Teilchendichte des Festkorpers.

Wahrend F, A, V, p relativ gut gemessen werden konnen, miissen fir ng

und n, Annahmen gemacht werden:

R
Die durchschnittliche Zahl der Verlagerungen (nd) pro primdares Ruck-
stoBatom hangt ab von der Wahrscheinlichkeitsverteilung der auf die se-
kunddren RilickstoRatome ilibertragenen Energie Ts’ welche wiederum vom
Wechselwirkungspotential abhangt. Zur Berechnung von Ny wurden mehrere
Methoden vorgeschlagen:

Kinchen und Pease (1955) berechneten n, zu:

1 fur E

s - . n < Tp < 2E
ng = —Ea-fur TP S 2 Ed’ d

d

nd 0 fiir TP < Ed

p Ry (8)

Dabei wird vorausgesetzt, daB die AtomstoBe elastische Harte-Kugel-StoBe
sind und keine Rekombination von Leerstellen mit Zwischengitteratomen
erfolgt.

Nelson et al. (1972) schlugen vor, nq 2u berecl.nen nach:

a-Bew(T )T
ny = b_p (9)
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Dadurch soll die Uberschatzung von Ny nach Kinchen und Pease ver-
hindert werden, indem man beriicksichtigt, daB AtomstoBe "weicher" sind
als Harte-Kugel-StoBe (Korrekturfaktor a N 0,75). Mogliche Rekombina-
tionen von Frenkeldefekten werden durch den Faktor B beriicksichtigt.
Da nur ein Teil von Tp in elastischen StoBen verbraucht wird und der
andere durch inelastische Wechselwirkung nicht zur Verlagerung bei-
tragt, wurde der Faktor N(Tp) eingefiihrt. y(Tp) trdagt moglicher
Gitterfihrung des Atoms Rechnung, wodurch N4 ebenfalls verkleinert
wird, und Ef gibt die durchschnittliche Fokussierungsenergie an.
Durch Fokussierung von StdBen entlang von dicht gepackten Gitter-
richtungen wird Energie transportiert (und verbraucht), die hoher
sein kann als die mittlere Verlagerungsenergie (z.B. Lehmann 1977).

Eine weitere Moglichkeit, ng 2u berechnen, ist eine abgewandelte
Kinchin- und Pease-Formel (Leteurtre 1980), die bis auf den Faktor &
der von Sigmund (1969) angegebenen Beziehung entspricht:

0.8 ~T.*
P

ng = &(T,) TTE (10)

g(Tp) = Effektivitdtsfaktor: 0,3 fir Tp >> einige keV
1 fiir Tp << einige keV.

Tp* = der Anteil des nuklearen Energieverlustes von Tp‘

Un g zu berechnen, bendtigt man noch den Faktor Np: Er kann abge-
schatzt werden als Quotient des gesamten mittleren nuklearen Energie-
verlustes En eines lons dividiert durch die mittlere, auf ein primar

angestoBenes Atom ubertragene Energie Tp:

n, = = (11)

P

Fiir die Implantation von 40 keV 3

He in Nickel wurde mit dem Programm
TRIM E_, Tp und n, (TRIM) berechnet unter der Annahme eines Moliére-
potentials fiir die Ion-Gitteratom-Wechselwirkung und einer Energie-
schwelle Ed von 33 eV:

Man erhdlt E, = 3770 eV )

T =163 ev)” ™
npP (TRIM)= 18

und np(TRIM) resultiert daher, weil nicht
der gesamte nukleare Energieverlust in VerlagerungsstoBen aufgebraucht

N~ 23

Die Differenz zwischen n

=

wird.
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Der nukleare Energieverlust des Heliumions betragt also weniger als 10 %
der Anfangsenergie, und es werden bevorzugt kleine Energien auf die
primaren RuckstoBatome Ubertragen. Die meiste Energie der primdren
RuckstoBatome wird daher in StoBen mit den Rumpfatomen verbraucht.

18

Fiir eine Fluenz von F = 1.10 He+/cm2, einer maximalen Reichweite

von 200 nm und Np (TRIM)

18 ergeben sich fiir g folgende Werte:

g (Kinchin & Pease) ~ 25 dp a
g (Nelson) ~ 17 dp a
g (abgewandelte K+P) ~ 20 dp a

Das Kinchin und Pease-Modell ergibt - wie zu erwarten ist - den
groBten Wert, wahrend Nelson et al. (1972) die mdgliche Unter-
schatzung von N4 nach ihrer Formel aufgrund der Unsicherheiten
im Faktor 1/y begriindet sehen.

Die entstandene Defektstruktur im Kristall besteht nach einer der-
artigen Gitterschadigung nicht mehr aus isolierten Punktdefekten.(Leer-
stellen, Zwischengitteratomen). Bei Bestrahlungstemperaturen, bei denen
Leerstellen nicht beweglich sind (z.B. Raumtemperatur fiir Nickel; Wycisk
et al. 1978), wahrend Zwischengitteratome durch den Festkorper wandern
konnen, bilden sich Versetzungsringe von Zwischengitteratomen

(Roth und Jager 1980, Leteurtre 1980). Die Dichte dieser Defektstruk-
16

tur nimmt mit zunehmender Fluenz zu, und bei hohen Fluenzen (v 10
He+/cm2) entsteht ein Versetzungsnetzwerk in der beschossenen Proben-
schicht. Wird mit Heliumionen zu noch hdoheren Fluenzen geschossen, so
erhdlt man als Ergebnis der Einlagerung von Helium in das Metall

eine weitere Defektstruktur, namlich Blasenbilcung.
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Das Aufsammeln von Helium in Metallen wird experimentell mit ver-
schiedenen Methoden untersucht, deren Anwendungsbereich bisher mit der
auf die Probe geschossenen Fluenz und der verwendeten Ionenenergie
15 He*/em?) und Kleine
BeschuBenergien (é 5 keV) wird die Methode der thermischen Desorption

korreliert ist. Fiir kleine Fluenzen (x 10

beniitzt, um quantitative Aussagen lber die Helium-Metall-Bindung zu
machen.

Flir Fluenzen, die groBer als etwa 1015 He+/cm2 sind und bei hoheren
Energien (5 5 keV) lassen sich mit dieser Methode aufgrund der kompli-
zierten Defektstruktur nur in seltenen Fdllen eindeutige Ergebnisse
finden (s. III.1.2). Es werden stattdessen mit Transmissionselektronen-
mikroskopen Beobachtungen der Defekt- und Blasenstruktur durchgefiihrt,
deren Aussagen jedoch im wesentlichen qualitativer Natur sind.

Mit Hilfe von optischen Messungen (Absorption von UV-Licht in im-
plantierten Proben) konnten in Tetzter Zeit (Donnelly et al. 1980) zusdtz-
liche Erkenntnisse gesammelt werden.

Neben diesen experimentellen Methoden bestehen auch eine Reihe
von theoretischen Betrachtungen iiber die Einlagerung von Helium in
Metallen. Im folgenden werden die wichtigsten Ergebnisse der Unter-
suchungen vorgestellt:

Grundlegende Erkenntnisse iiber das Aufsammeln von Helium in Me-
tallen (Molybddn und Nickel) hat Kornelsen (1972, et al.1974)durch seine
thermischen Desorptionsexperimente nach BeschuB mit bis zu
1014 He+/cm2 und Ionenenergien bis 250 eV gefunden. Die Implantation
ist dabei sehr oberfldchennah (§ 2 nm). Er stellt fest, daB Helium
praktisch nur dann aufgesammelt wird, wenn das Metallgitter gescha-
digt ist und Leerstellen besitzt. Ansonsten verldBt eingedrungenes
Helium lber das Zwischengitter wieder den Festkorper. Die Scthigung
des Gitters erfolgt bei den Experimenten an Nickel durch Beschuf mit
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5 keV Neon-Ionen vor der Heliumimplantation. Die verschiedenen lieliuin-
Desorptionsstufen ordnete Kornelsen verschiedenen Dissotiationsstufen
von He und Leerstellen bzw. Helium-Leerstellenkomplexen zu. Danach kann
in Wolfram eine Leerstelle bis zu 4 Helium-Atome binden. Voraussetzung
fiir die Interpretation dieser Spektren ist, daB der freisetzungs-
bestimmende ProzeB die Dissoziation ist und kein Wiedereinfang an Helium-
senken erfolgt, was durch die Nahe der Oberfldche angendghert ist.

Fiir Helium in Nickel erhdlt er mit der Methode nach Redhead (1962)
(siehe Kap. III.1.3) fiir die Bindung eines Heliums in einer Leerstelle
eine Energie von 2,10 eV. Fiir ein Helium in einer zweifach besetzten
Leerstelle findet er 1,70 eV. Mit Helium besetzte Leerstellen sind
nach Kornelsen moglicherweise auch an ein substitutionelles Neon-Atom
in nichster und iibernachster Nachbarentfernung gebunden.

Theoretische Untersuchungen von Wilson und Johnson (1972) zur Bildungs-
energie von Helium in verschiedenen Gitterplatzen einiger Metalle zeigen,
daB die Bildungsenergie fiir ein substitutionelles Heliumatom in einer
bestehenden Leerstelle energetisch immer glinstiger ist als die fir ein
interstitielles He-Atom. Fiir Ni betrdgt die Bildungsenergie 1,36 eV
fiir den substitutionellen, und 4,60 eV flir den Zwischengitterplatz.

Die Differenz ergibt dann die Aktivierungsenergie fir die Freisetzung
aus Leerstellen, 3,24 eV. Diese Berechnungen sind jedoch von der Wah
des Wechselwirkungspotentials zwischen Helium-Helium, Helium-Nickel und
Nickel-Nickel abhangig.

Andere Rechnungen von Wilson und Bisson (1974) zu den Messungen von
Kornelsen an Wolfram (1972) ergeben, daB eine Leerstelle bis zu etwa
30 Heliumatome aufnehmen kann. Die Bindungsenergie fdllt jedoch nach
dem 6. He-Atom stark ab.

Helium-Leerstellenkomplexe berechnen Wilson et al. (1973) auch
fiir Kupfer. Dabei zeigt sich, daB diejenigen Heljum-Leerstel lenkomplexe
(Henvm) am stabilsten sind, fiir die n = m gilt (m = Zahl der Leerstellen,
n = Zahl der He-Atome in einem Komplex). Die Bindungsenergie nimmt
danach fiir das letzte gebundene Heliumatom bei konstantem m mit
wachsendem n ab und mit wachsendem m zu bei konstantem n.
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Ein Helium-Leerstellenkomplex kann sich nach Kornelsen (1972)
und van Veen et al. (1977) dadurch vergroBern, daB aufgrund der
Gitterverzerrung ein benachbartes Gitteratom aus seiner Position ver-
drangt und ins Zwischengitter verlagert wird, wenn der HenV-Komp1ex
eine bestimmte GrdBe erreicht hat. Dadurch entsteht dann ein HenVZ-KompTex
(n = 6 fur Helium in Molybdan, van Veen et al. 1977). Dies kann als der
Beginn der Heliumblasenbildung angesehen werden. Neben Leerstellen und
Leerstellenkomplexen konnen auch Versetzungen im Kristall, die iiber ihr
Verzerrungsfeld mit dem von interstitiellem Helium wechselwirken
- Baskes et al. (1981), Greenwood et al. (1959), Reed (1977) -

Senken fiir Helium darstellen.

Mit zunehmender Fluenz erhdlt man in den Desorptionsspektren
immer zahlreichere und weniger gut aufgeldste Maxima,so daB eine Zu-
ordnung bestimmter Bindungsenergien und Bindungsarten sehr schwierig
wird. Da mit der Fluenz jedoch die Heliumdefektkomplexe wachsen, kann

man bei F « 1016 He+/cm2 Blasenbildung im Kristall bei Beobachtung

mit einem TEM erkennen.

Ein Blasengitter, das durch HeliumbeschuB erzeugt wurde, beob-
achteten zuerst Sass und Eyre (1973) in Molybdin. Roth und Jager (1980)
sowie Johnson und Mazey (1980) beobachteten die Blasenentwicklung in
Nickel fir bei Zimmertemperatur bgschossene Proben. Es zeigte sich, daf
fiir eine Fluenz von 1-1017 He+/cm2 sich ebenfalls ein Blasengitter
entwickelt, dem diese eine kubische Anordnung zumessen mit einer
Gitterkonstante von 9,4 nm.

17 He+/cm2) 1ost sich diese Struktur

auf und man beobachtete den ZusammenschluB von Blasen zu groferen
Blasen sowie die Bildung kanalartiger Verbindungen der Blasen unter-
einander (Roth und Jager 1980).

Bei hoheren Fluenzen (~ 3-10
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Ein Modell fiir den Mechanismus des Wachstums von Gasblasen wdh-
rend des Beschusses wurde von Evans (1977, 1978),zuriickgehend auf
Vorstellungen von Greenwood et al. (1959), vorgeschlagen. Unter der
Voraussetzung, daB alles Helium in Blasen gesammelt wird und Leer-
stellen im bestrahlten Metall nicht beweglich sind, nimmt Evans an,
daB3 die Blasen unter Uberdruck stehen, d.h.

2y
P>+ (12)

y = Oberfldchenspannung der Gas/Metall-Grenzfldche,
r = Blasenradius

PB = Blasendruck.

Wenn der Blasendruck PB der Bedingung geniigt:

Py = 2v/r + 52 n {a,% 1010 N/m? (13)
u = 10t g/m®

y =1 N/m

r=1nm

b =0.2 % ry

b = Burgersvektor

dann konnen durch die Gasblase Zwischengitterringe erzeugt werden

(Loop-punching), dhnlich dem Mechanismus einer Frank-Reed-Quelle.

Experimentelle Hinweise auf diesen Mechanismus finden Evans et al.
(1981) 1in Molybdén.

Von Baskes und Wilson (1978) wurde ein Modell fiir das Blasenwachstum
vorgeschlagen (Perkolationsmodell),nach dem Helium-Leerstellenkomplexe
(6 Heliumatome in eine Leerstelle in Cu), die innerhalb eines be-
stimmten Radius liegen, sich aufgrund ihrer Wechselwirkung iliber die
Gitterverzerrung spontan zusammenlagern. Dadurch werden Blasen gebil-
det, die ihrerseits wieder innerhalb eines gewissen Radius Helium auf-
sammeln und somit wachsen. Mit Hilfe eines Rechenprogrammes ermitteln
sie das gesamte von Blasen besetzte Volumen und die Blasendichte und

finden verniinftige Obereinstimmung mit entsprechenden experimentellen
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Beobachtungen von Mazey et al. (1977). Blasenwachstum kann jedoch auch
durch Blasenkoaleszenz und Leerstelleneinfang erfolger..

Nach Untersuchungen von Barnes und Mazey bei 800-U C an Kupfer erfolgt
der ZusammenschluB von Gasblasen, so daB fiir die Blasenradien
gilt:

r©=R (14)

mit Blasenradius vor Zusammenlagerung

A S S ™M
n

Blasenradius nach Zusammenlagerung.

Diese Beziehung erhdlt man ebenfalls, wenn man annimmt, daB der Gas-
druck in den Blasen im Gleichgewicht mit der Oberfldchenspannung ist
und fir den Blasendruck das ideale Gasgesetz gilt:

mit p, V,o=m kT
Vn=—g-'n rn3
£y
p = et
0r
8 my 2
3 By = 1 k-T
8 2 8 2
3 Hyﬁ e = Zmnk-T = MkT = 3 Y ji (15)
Py = Blasendruck in Blase n
Vn = Blasenvolumen der Blase n
V= Blasenradius
y = Oberfldachenspannung
mn = Anzahl der Gasatome

Dies bedeutet, daB beim ZusammenschluB von Gasblasen Leerstellen zur
Blase wandern miissen, um die Gleichgewichtsbedingung zwischen Blasen-
druck und Oberflachenspannung herzustellen. Loop-punching als Mechanis-
mus ist dann nicht moglich.




- 720 -

¢) Untersuchungen iiber_die_Heliumdichte in den_Gasblasen

Berechnet man aus den von Roth und Jager (1980) angegebenen Bla-
sendichten (1025/ m3), Blasenradius (1 nm) und implantierter Helium-
dichte (v 0.2 x Nickeldichte) die Heliumdichte in den Gasblasen, so

29 He/m3, wenn angenommen wird, daf alles Gas

erhdalt man etwa 4-10
in Blasen aufgesammelt wird. Extrapoliert man empirische Gasdichte/
Gasdruckbeziehungen - Millset al. (1980), Scherzer (1982) - bis zu
dieser Dichte, so erhdlt man Driicke, die grofer als 10°1 N/m° sind,
also etwa eine GroRenordnung liber dem Wert fiir die Bildung von Ver-
setzungsringen liegen. Die SchluBfolgerung daraus ist, daB ein groBer
Teil des Heliums nicht in sichtbaren Blasen sitzt - Kaletta (1976),
Johnson et al. (1980) - sondern entweder in Leerstellen oder an Bla-

sen gebunden ist, die im TEM nicht entdeckt werden kdnnen (r < 1 nm).

Johnson und Mazey (1979) sehen eine Unterstiitzung dieser Annahme
darin, daR sie beim BeschuR von mit Helium implantierten Kupferproben
mit 1 MeV Elektronen Blasenwachstum feststellten. Ihrer Interpretation,
dap Helium aus dem Gitter sich durch einen strahlinduzierten Mechanis-
mus an den Blasen anlagert, steht die Moglichkeit gegeniiber, daid auch
die Anlagerung von strahlincduzierten Leerstellen Blasenwachstum bewirken
kann - Greenwood (1959), Evans (1977). Ein Hinweis fur die Annahme,
daB nicht alles Helium in Blasen sitzt, ist der groBe Unterschied der
Schwellwerte des Materials, den man erhdlt, wenn man ihn einmal aus dem
gesamten Blasenvolumen, ein anderes Mal aus der Oberflachenverschiebung
des BeschuBfleckes berechnet. Es zeigt sich, daB die Schwellwerte, die
man durch letztere Methode erhdlt, um einen Faktor 2 groBer sind
(Roth und Jager 1980).

Messungen von Donnelly (1980), die die optische Absorption des Elektro-
neniibergangs 115O > 21P1 im Helium an implantierten Aluminiumfolien
untersuchten, zeigten,daB sich eine vergroBerung der Anregungsenergie
und eine Verbreiterung der Absorptionslinie gegeniiber verdiinntem
Heliumgas ergab. Daraus ermittelten sie eine Heliumdichte in Blasen,
die groBer als 1029 He/m3, also den oben berechneten Dichten d@hn-
lich ist. Eine Entscheidung iiber den tatsdchlichen Anteil des Heliums,
der in Blasen sitzt, sowie iiber den Blasendruck ist bisher noch nicht
gefunden worden.



I1.5 _Blisterbildung_
Die Blisterbildung auf Metalloberflichen nach HeliumbeschuB hangt

von verschiedenen Parametern ab, die einerseits durch den Zustand

des Probenmaterials (Zusammensetzung, Temperatur, Materialstruktur,

Oberflachenbeschaffenheit, Vorbehandlung), andererseits durch die

Art und Weise der Implantation (Energie, EinschuBwinkel, Ionenstrom-

dichte) definiert sind. In Nickel beispielsweise wurde bisher Blister-

bildung durch HeliumbeschuB mit Ionenenergien von 4 bis 500 keV

(Pontau et al., 1980, Das et al. 1978) sowie bei BeschuB-

temperaturen von Zimmertemperatur bis 650° ¢ (Krotov et al., 1978)

beobachtet. Die kritische Fluenz fiir Blisterbildung, der Durchmesser

der Blister, sowie die Dicke des Blisterdeckels nehmen mit der Ener-

gie zu. Den EinfluB der BeschuBtemperatur hat Bauer (1978) untersucht.

Fur sieben verschiedene Metalle kann er die Oberfldachenveranderung

in Gruppen zusammenfassen, deren Grenzen durch die homologe Tempera-

tur T/Tm (Tm = Schmelztemperatur in K) gebildet werden. Bis zu

T/T, ~ 0,1 findet er nur Blister. Zwischen /T~ 0,1 bis etwa 0,35

schdlt sich die beschossene Schicht ab (Flaking). Von 0,35 bis

etwa 0,5 zeigen sich sowohl Blister wie Flakes und groBer 0,5

erhdlt er Blister sowie Ldcher.

Ahnlich wirkt auch die Erhohung der Ionenstromdichte, da durch die

vergroferte BeschuBleistung die Probe ebenfalls erwirmt wird

(Behrisch et al., 1976). Risch (1978) hat gezeigt, daB fiir flachere

BeschuBwinkel zur Probenoberfldche die GriBe und Dichte der Blister

abnimmt, die kritische Fluenz jedoch zunimmt. Der EinfluB der

Kristallorientierung auf die Blisterbildung haben u.a. Verbeek et al.

(1974) und Roth (1974) untersucht. Implantation in eine gitter-

fiihrende Kristallrichtung ergibt eine VergroBerung des Blisterdurch-

messers (etwa um einen Faktor 2 bei 4 keV He - Nb) und der kritischen

Fluenz.

Das und Kaminsky (1973) fanden, daB die Blisterdurchmesser auf
Metallen um so groRer werden, je besser die Kristallstruktur sich der
eines idealen Einkristalles anndhert. Das Abschilen von Teilen des
BeschuBflecks wird dadurch ebenfalls begiinstigt. Die BlistergroBe
ist auch abhdngig von der geometrischen GriRe der Oberfldachenrauhigkeit
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(Sone et al., 1978), da sich eine ebene Gaskonzentrationsverteilung
ausbilden muB,um Blister bilden zu konnen. Ist die BeschuBfldche bei-
spielsweise mit Sandpapier vor der Implantation aufgerauht worden, so
beobachten Langley et al. (1978) keine Blister oder Abschalungen, wah-
rend auf polierten Oberflachen unter sonst gleichen Bedingungen
Blister gebildet werden.

Auch mechanische Belastung von BeschuBproben beeinfluft die Entwick-
lung der Oberfldchentopographie wahrend der Implantation, wie von
Ivanov et al. (1978) an Edelstahlproben, die bei verschiedenen Zug-
spannungen bestrahlt worden waren, gezeigt wurde. Blisterbildung kann
dadurch auch verhindert werden. Um Blister zu erhalten, miissen neben
der Beriicksichtigung der oben genannten Einfliisse, zusatzlich zwei,
experimentell und theoretisch gefundene Bedingungen erfiillt sein:

(1) Es muB eine kritische Heliumkonzentration in der Probe aufgebaut
werden (Risch et al., 1977, Bauer et al., 1978), die zwischen
0,3 und 1 Heliumatom pro Metallatom liegt (Scherzer, 1982).
Dazu muB folgende Beziehung erfiillt sein:
1-R _ o

>

y — krit

mit R = Reflexionskoefficient
y

Zerstdubungskoeffizient

Bl kritische Konzentration

(11) Diese kritische Heliumkonzentration muB zuerst im Innern der Probe
und nicht an der Oberflache erreicht werden (einige nm)
(Roth et al., 1975, Wilson et al. 1976) a).

Das bedeutet z.B. daB die Abtragung des Probenmaterials an der Ober-
fldache durch Zerstdubung nicht so intensiv sein darf, daB die kriti-
sche Konzentration nicht erreicht wird. Auch die Implantation mit
mehreren Energien auf demselben BeschuBfleck verhindert Blisterbilduna,
wenn dadurch (ii) nicht erfiillt wird (Roth et al.1975, Wilson et al.1976 a).

Neben einer Vielzahl von experimentellen Untersuchungen zur
Blisterbildung (siehe Zusammenstellung von Scherzer,1982) bestehen
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Uber den Mechanismus dazu theoretische Modellvorstellungen, wobei

zwei Modelle - namlich das Gasdruckmodell und das laterale Span-
nungsmodell - bisher genauer untersucht wurden. Diese, sowie auch zu-
sdtzliche Vorstellungen iiber den Blistermechanismus werden an-
schlieBend dargestellt.

a) Blistermodelle

Es ist zweckmdBig, die Blisterbildung in zwei Stadien zu unter-
teilen (Scherzer, 1982, Wolfer, 1980): Zundchst das Ablosen oder
Lockern einer oberflachennahen Schicht vom darunterliegenden Material
und dann die Aufwdlbung dieser Schicht in die Form der beobachteten
Blister. Die Unterschiede in den Modellvorstellungen betreffen im
wesentlichen das zweite Stadium der Blisterbildung.

(i) Gasdruckmodell (Abb. 4)

Aufgrund der experimentellen Ergebnisse iiber die Blasenbildung
und die Beobachtung, daB die Blister eine zwar rauhe aber ebene
AbriBflache zeigen, nimmt man hier an, daB sich Gas unter der
Flache des spateren Blisters ansammeln kann und beim Erreichen
eines geniigend groBen Druckes die Blister durch plastische Ver-
formung gebildet werden. Evans (1977) betrachtet dazu ein Blasen-

OBERFLACHE
T7T77777
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Abb. 4: Blisterbildung nach dem Gasdruckmodell (s. Text)
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gitter im Metall, dessen Gitterflachen parallel zur Probenober-
fldche orientiert sind. Mit der Annahme, daB die Blasen unter
Uberdruck stehen und somit eine Kraft auf das Gitter ausiiben,
berechnet er den kritischen Blaseniiberdruck PF’ bei dem das
Material zwischen den Blasen reit (Interbubble Fracture):

2 ~2/3,-1
Pe = op((mr-C. 3711y + 2y (16)
op = kritische Bruchspannung
r = Blasenradius
Cb = Blasenkonzentration

Oberflachenspannung der Gasblase.

<
"

Da die Blasen nach der Vorstellung von Evans durch Bildung von
Versetzungsringen wachsen (s. II.4), erfolgt die RiBbildung
dann, wenn ein kritischer Blasenradius erreicht ist, bei dem
gilss

also der Druck fiir die Bildung von Versetzungsringen gleich

dem kritischen Uberdruck ist. Mit Hilfe dieses Radius und der
Gleichsetzung von PB mit der Rowlinson-Beziehung (Rowlinson,
1963/64) fiir den Gasdruck in den Blasen berechnet er die expe-
rimentell normierte Energieabhangigkeit der kritischen Fluenzen
flir Mo und bestdtigt die experimentelle Erfahrung. Nach Evans
ergibt sich durch die RiBbildung eine VolumenvergroBerung und
damit ein Druckabfall. Nachstliegende Blasen in benachbarten
Ebenen konnen sich dann zus&dtzlich in dieses Volumen entleeren und
den Uberdruck vergroBern. Bei geniigend groRem Gasdruck in dem RiB
kann sich dann, nach Evans, die Oberfliche zu einem Blister ver-
formen. Dabei muB gelten, daB der Blisterdurchmesser d direkt
proportional zur Blisterdicke t ist (d ~ t). Wird dieser Druck
nicht erreicht, so gibt Evans die Moglichkeit an, daB bei geniigend
groPer Ausbreitung des Risses die Oberfldche abgeschdlt wird,

also Flaking eintritt.
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Dieses Modell beschreibt also vor allem das erste Stadium

der Blisterbildung und liefert davon ausgehend dann eine Plausi-
bilitdatsbetrachtung des zweiten Stadiums. RiR- und Blister-
bildung wurden theoretisch auch von Kamada et al. (1979) unter-
sucht. Sie berechnen die Ausbreitung eines Risses unter der
Probenoberfldche und die Ausdehnung der plastischen Zone an der
RiBspitze. Dadurch erhalten sie Blisterdurchmesser d und Blister-
deckeldicken t, die in einem Zusammenhang von d ~ tl’l-l’25
stehen und damit den von Das et al. (1978) gemessenen Werten an

Ni, Nb und V entsprechen.

Bei der Implantation von Helium in Metallen beobachtet man,
daB3 das beschossene Material senkrecht zur Oberflache schwillt
(z.B. St.-Jacques et al., 1980). Parallel zur Oberfliche wird
dies durch das duBere unbeschossene Probenmaterial verhindert.
Die Folge davon ist, daB sich laterale Spannungen aufbauen, die

Blister

n ‘l
r

i

U

RiN
3 = integrale laterale Spannung
P o= Kraftkomponente senkrecht zur Oberflidche

Abb. 5: Blisterbildung nach dem Spannungsmodell (s. Text)
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von EerNisse und Picraux (1977) in Mo, ib und Al gemessen wur-
den. Es stellte sich dabei heraus, daB die lber die gesamte
Implantationstiefe integrierte laterale Spannung mit der Fluenz
wachst. Bei der kritischen Fluenz fiir Blisterbildung findet eine
Reduktion der integralen lateralen Spannung statt. EerNisse und
Picraux (1977) und parallel dazu Risch et al. (1977) haben die
Theorie der elastischen Plassen auf die Blisterbildung ange-
wendet. Wahrend Risch et al. dabei nicht das erste Stadium be-
trachten, sondern von einer bereits losgeldsten zylindrischen
Platte ausgehen, aus der der spatere Blister geformt wird, geben
EerNisse und Picraux eine qualitative Erkldrung fiir den Abldse-
vorgang. Sie nehmen an, daB an Materialinhomogenitaten Spannungs-
konzentrationen auftreten, die den mechanischen Bruch im Be-
reich zwischen beschossenem und unbeschossenem Material be-

wirken.

Die durch das verhinderte laterale Schwellen aufgebaute inte-
grale Spannung wirkt nun nach Risch et al. und EerNisse und
Picraux als radiale kompressive Spannung auf den als zylindri-
sche Platte angenommenen Entstehungsbereich eines Blisters.
Zusdtzlich nehmen sie an, daB senkrecht zur Oberfldache ein
Druck wirkt, der fiir eine infinitessimale Auslenkung der Plat-
tenmitte gegeniiber dem festgehaltenen Plattenrand sorgt
(Abb. 5), und daB die Gasmenge im Blister proportional zu dessen
Fldche ist. Dann berechnen sie die Auslenkung eines Platten-
volumenelementes im Abstand r von der Zylinderachse mit dem Er-
gebnis, daB die Auslenkung bei r = 0 im elastischen Fall un-
endlich wird, wenn gilt:

3/2

{= 2
|

- 3,8317 S -t (17)

12(1-v%)s

Durchmesser der Platte

Elastizitdtsmodell
Poisson-Konstante

integrale laterale Spannung
Plattendicke

=+ UV < M Qo
1l
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Das radiale Biegemoment am Rand des Blisters wird -wie die
Rechnungen zeigen- mit wachsendem Durchmesser immer groRer. Dies
bedeutet, daB plastische Verformung einsetzt oder die Zerreip-
grenze Uberschritten und so das Blisterwachstum beendet wird.

Risch et al. betrachteten auch den Fall,fiir den S = 0 ist,
bzw. gegeniiber dem Druck nicht wesentlich zur Auslenkung bei-
tragt. Dann zeigt sich, daB das radiale Biegemoment bei r = d
von d unabhdngig ist und dafiir sorgt, daB sich der Blister immer
mehr vergroBert, wenn die Arbeit zur VergréBerung der Oberflidche
kleiner ist als die Arbeit durch das Biegemoment bei r = d.

In diesem Fall erhalten sie ein fortwdhrendes Abschdlen der be-
schossenen Fldche, das im Experiment durch Korngrenzen oder den
BeschuBfleckrand begrenzt wird.

Die Beurteilung der Richtigkeit der beiden Modelle, was den Auf-
wolbungsvorgang angeht, ist nach wie vor strittig. Der funktionale
Zusammenhang zwischen Blisterdeckeldurchmesser und Deckeldicke wird
als ein Beurteilungskriterium dafiir angesehen. Roth et al. (1975)
haben an Niob gute Ubereinstimmung mit der Proportionalitdt d ~ t3/2
fur verschiedene BeschuBenergien gefunden (d = hdufigster Durch-
messer). Das et al. (1978) fanden dagegen d ~ tl’22 fir Niob und
weitere Exponenten fiir verschiedene Materialien von 0,85 bis 1,25
(fir Nickel d = 12,4 « t5*19 mit t in Jum).

Die Beobachtung, daB bei niederen BeschuBenergien (kleiner als
etwa 20 keV) die Blisterdeckeldicke erheblich groBer wird (Faktor 2-3)
als die mittlere projizierte Reichweite der Heliumionen, scheint
gegen das Gasdruckmodell zu sprechen; denn nach dem Gasdruckmodell
sollte die RiBbildung immer im Bereich der wahrscheinlichsten
projizierten Reichweite (hdchste Gaskonzentration) erfolgen. Tat-
sdchlich hat diese Beobachtung erst auf das Spannungsmodell gefiihrt
(Behrisch et al., 1975a).Das Gasdruckmodell kann jedoch aufrecht
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erhalten werden, wenn man annimmt, dap die vergroBerte Deckeldicke

(im REM in /um gemessen) ein Ergebnis des strahlungsbedingten Volumen-
schwellens der Probe ist. Messungen des Schwellens des BeschuBflecks
bei 5 - 25 keV HeliumbeschuB auf Kupfer von St-Jacques et al. (1980)
ergeben Werte, die diese Annahme unterstiitzen. Andererseits zeigen
jedoch Rutherford-Riickstreumessungen in doppelt ausgerichteter Anordnung
an geblisterten Einkristall-Oberfldchen (Roth 1974), wodurch die
Dicken in oberflichenspezifischen Einheiten gemessen werden
(Atome/cmz), dap die Deckeldicken t groBer sind als die mittlere
Heliumreichweite (in Atomen/cmz). Die Abripstelle wird danach etwa
durch die Tiefe bestimmt,fir die gilt

mit ﬁ; mittlere projizierte Reichweite

A R

HWB der Reichweitenverteilung

v

(EerNisse und Picraux 1978).

trip Tiegt nach Risch (1978) ndher an der gesamten Reichweite als an
der mittleren..

Evans (1980) interpretiert jedoch die Ergebnisse der Rickstreu-
messungen in doppelt ausgerichteter Anordnung damit, daB die beob-
achtete Breite des Blisterpeaks im Riickstreuspektrum durch den
Blister selbst sowie eine desorientierte Zone unterhalb der Abrif-
stelle zustande kommt (Abb. 6). Hierbei ist jedoch zu bemerken, daB
die fehlgeordnete Zone dann bis zu einer Tiefe der 3-fachen mittle-

ren projizierten Reichweite reichen muB.

| H { | \ }desor:enherte Zone

Abb. 6: Strukturverdnderungen um einen Blister
(nach Evans, 1980)
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Ein Vorteil des Spannungsmodells liegt allerdings darin, daB
man aus den Ergebnissen flir Blisterbildung und Flaking vorhersagen
kann, daB die Deckeldicken bei Flaking kleiner sein miissen als
bei Blisterbildung, da hier der Gasdruck die treibende Kraft dar-
stellt und daher etwa bei der mittleren projizierten Reichweite
(groBte lTokale Gasmenge) die Abtrennung erfolgen sollte. Risch (1978)
fand genau dieses Verhalten fiir den Beschuf von 100 keV He auf
Niob.

Beim Vergleich der beiden Modelle muB beriicksichtigt werden, daB
die jeweils genauere Beschreibung fiir jeweils voneinander zu unter-
scheidende Prozesse gilt: Das Gasdruckmodell beschreibt den
Mechanismus der Bildung eines Risses, das Spannungsmodell die Abscha-
lung oder Aufwolbung der dariiberliegenden Schicht. Nur innerhalb dieser
jeweiligen Prozesse werden quantitative Beschreibungen geliefert.,

Dabei ist nicht gekldrt, wie sich die in den Modellen verwendeten
Materialkonstanten (Elastizitdtsmodul, kritische Bruchspannung)
fir nichtimplantiertes Material durch den BeschuB verandern.

c) Erweiterte und zusdtzliche Modelle

Wolfer (1980) hat daher ein Modell vorgeschlagen, in dem er die
wirkenden Krdfte in der implantierten Schicht aufteilt in einerseits
Mikrospannungen auf das Material zwischen den Blasen, und andererseits
laterale Spannungen aufgrund des Schwellens. Die Mikrospannungen
betrachtete er,ahnlich wie Evans, als Folge des Gasiiberdruckes in den
Blasen. Diese berechnet er mit Hilfe einer Hochdichte-Zustands-
gleichung fiir Helium, die er der Theorie des flissigen Heliums ent-
nimmt. Fir den Fall einerseits eines Blasengitters und andererseits
beliebig verteilter Blasen und mit den Annahmen, daB alles Helium in
Blasen sitzt und das Schwellen des Materials proportional der Helium-
konzentration ist, berechnet er kritische He-Konzentrationen fiir die
RiBbildung. Fir Nickel erhdalt er 20 - 40 % fiir Temperaturen von
700 K und 500 K, was in verniinftiger Obereinstimmung mit den Experi-
menten ist.
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Die beobachteten hohen Schwellwerte durch Bestrahlung (v 30 %,
St-Jacques 1980) vor dem Blistern kidnnen nicht durch elastische Krifte
kompensiert werden. Daher muB nach Wolfer die laterale Spannung einen
Sdttigungswert vor dem Blisterstadium aufgrund plastischen FlieBens
oder Bestrahlungskriechens erreichen. Der reaktionsbestimmende ProzeR
flir Blisterbildung ist danach dann die Bildung des Risses aufgrund
der Mikrospannungen. Die Blister werden nach Wolfer dann durch die
vorhandene laterale Spannung erzeugt, wenn die Bedingung d ~ t3/2
durch die Ausdehnung des Risses erfiillt ist. Der Exponent kann dabei
vom Wert 3/2 abweichen, wenn beriicksichtigt wird, daB der RiB nicht
vollstdndig erfolgt ist, also noch Verbindungen zwischen dem spate-
ren Blisterdeckel und dem darunter Tiegenden Material existieren.

Dieses wird experimentell auch beobachtet (Blewer et al. 1972).

Umstritten an Wolfer's Modell ist die Annahme, da3 alles Gas
in den Blasen sitzt, wenn man dazu die in II.4 dargestellten Ab-
schatzungen iiber die Heliumdichte in Gasblasen beriicksichtigt.

Auch an diesem Modell ist nur das erste Stadium des Blisterprozesses
quantitativ betrachtet und der Vorgang des Aufwdlbens dann in mehr
qualitativer Weise untersucht.

Zusdtzliche Modellvorstellungen existieren von Martynenko (1979)
sowie Baskes und Wilson (1978). Martynenko berechnet die Gitterspannun-
gen durch Heliumimplantation und Strahlenschaden unter Beriicksichti-
gung der Verschiebung der Heliumreichweiteverteilung relativ zur Ver-
teilung der Gitterschadigung. Dies wird dadurch bewirkt, daB Helium
mit einer Restenergie, die unterhalb der Schwellenergie fiir Gitter-
schddigungen Tliegt, noch etwas tiefer in den Kristall eindringen
kann. Er zeigt, daB danach das Maximum der Gitterspannungen bei
niederen Energien (g 40 keV) in einer Tiefe t erreicht wird, die
groBer als die mittlere projizierte Reichweite der Ionen ist und
bei hoheren Energien (3 40 keV) in einer Tiefe liegt, die etwa
gleich der mittleren Reichweite ist. RiBbildung kann jedoch nur
erfolgen, wenn die maximale Spannung gleich der kritischen Reif3-
spannung wird. Die Aussagen iiber kritische Fluenzen hingen nier wieder
von dem Wert dieser GroBe ab. Fiir den Aufwolbungsmechanismus trifft
Martynenko keine klare Entscheidung. Er gibt an, daB gasgetriebene
Blisterbildung bei htoheren Energien wahrscheinlicher ist, da hier
etwa im Maximum der Reichweiteverteilung die RiBbildung nach seinen
Rechnungen erfolgt.
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Ein anderes Modell von Baskes und Wilson (1978) ist eine statistische
mathematische Untersuchung des Blasenwachstums mit Hilfe eines Rech-
ners. Der Ausgangspunkt ist, daB sich Helium in Helium-Leerstellen-
komplexen anordnet (Hen Vm, siehe II.4) und diese Komplexe innerhalb
eines kritischen Radius mit weiteren Komplexen derart wechselwirken,
daB sie sich inihrem Schwerpunkt in kugelformiger Geometrie vereinigen.
Die Annahme dabei ist, daB dadurch die gesamte Energie der Konfigu-
ration verkleinert wird. Durch statistisch verteiltes Hinzufiigen wei-
terer Komplexe wachsen so Blasen heran. Nach den Berechnungen wachsen
die groBten Blasen von einer gewissen Komplexkonzentration an er-
heblich schneller. Dies wird als der Beginn der Blisterbildung be-
trachtet.

Allerdings weisen die experimentellen Ergebnisse nicht auf statisti-
sche verteilte Blasen und Blasengrofen hin, sondern auf die Bildung
eines Blasengitters mit keinen deutlichen GroBenunterschieden

(Jager und Roth 1980, Johnson und Mazey 1980).

Bisher ist es nicht gelungen, ein Modell zu erarbeiten, das alle
experimentellen Beobachtungen widerspruchsfrei erkldaren kann.

Reemissionsmessungen wahrend der Implantation von Heliumionen
wurden u.a. von Bauer et al. (1973, 1974, 1976) bei einer Ionen-
energie von 300 keV an Al, V, Mo, SS 316, von Wilson et al. (1976)
bei 20 keV an Al, und von Erents und McCracken (1973) bei 36 keV an
Mo durchgefiihrt.
Dabei zeigt sich, daB bis zu einer kritischen Fluenz die Reemission
zundchst gering (< 10 % des auf die Probe geschossenen Teilchenstromes)
aber konstant ist. Bei einer kritischen Fluenz setzt verstarkte Reemis-
sion ein, die zum Teil 100 % lbersteigt. Die kritische Fluenz ist
beschuBtemperaturabhangig und sinkt mit steigender Temperatur. Bei
Edelstahl (SS 316) und Aluminium finden Bauer et al. (1973, 1976)
eine Korrelation zwischen der Zahl der Gasreemissionsausbriiche und
der Anzahl der von der Probe durch Flaking abgeldsten Schichten.

Dies und die Beobachtung von Blistern nach dem Beginn verstdrkter
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Reemission fiuhrte zu der Vermutung, daB die Verdnderung der Ober-
fldachenstruktur die Ursache filir die Gasfreisetzung ist (Bauer et al.
1973, 1974, 1976). Allerdings beginnt nach Messungen von Behrisch
et al. (1975b)bei Niob, das mit Niederenergie-Helium beschossen wird
(1,5 bis 15 keV) zuerst verstdrkte Reemission, und davon getrennt

danach die Blisterbildung. Dieses Ergebnis finden auch Saidoh et al.
(1981) fiir 200 keV tlelium auf Molybddn und stehen damit im Gegensatz
zu den Ergebnissen von Bauer et al. (1973). Eine Erkldrung dafir ist
bisher nicht gegeben worden.

b) Heliumdiffusion

Eine hohe Beweglichkeit des Heliums in Metallen - wenn es nicht
an Leerstellen oder Komplexen gebunden ist - wurde bereits von
Kornelsen (1972, 1974) festgestellt. Berechnungen zur Wanderung
von Helium in Metallen wurden von Wilson und Johnson (1972) durch-
gefiihrt. Sie erhalten Wanderungsenergien fiir Helium in verschiedenen
Metallen, als die Differenz der Bildungsenergien der beiden energe-
tisch niedrigsten Helium-Zwischengitterkonfigurationen. Bis auf
Palladium liegen diese Energien alle unter 1 eV (Ni 0.08 eV), jedoch
muB berlicksichtigt werden, daB es sich hier umdie Differenz relativ
groRer Zahlen handelt (4-6 eV),so daB mogliche Unsicherheiten diese
Differenz stark beeinflussen kdnnen.

Experimentelle Untersuchungen zur Diffusion von Helium in Nickel
von Phillips (1980) bei 1250° ¢ ergeben eine Aktivierungsenergie fiir
durch Leerstellen gehinderte Zwischengitterdiffusion von 0,81 eV.
Durch Entgasung von Proben, die durch den B-Zerfall von geldstem
Tritium mit Helium beladen wurden, und mit Hilfe der thermischen De-
sorptionsspektroskopie, schatzten Cost und Hickmann (1975) eine Wan-
derungsenergie zwischen 0,4 und 0,5 eV in Nickel, die sie als
Aktivierungsenergie fiir Zwischencitterwanderung betrachten.

DaR implantiertes Helium beim Erwdarmen die Probe verldBt und nicht
tiefer in das Gitter eindringt und sich dort gleichmadBig verteilt,
stellten Blewer (1974) und Biersack et al.(1579) in Experimenten fest.Es
zeigte sich, daB in Ca, Ni, Ag, Au, Pt das thermische Ausgasen nach
monoenergetischer Implantation die Tiefenprofile nicht verbreitert,
sondern nur verkleinert, Gas also aus allen Tiefenbereichen freige-
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setzt wird, ohne an anderen Stellen aufgesammelt zu werden. Wihrend
Biersack dies als schnelle Zwischengitterwanderung betrachtet, ver-
mutet Blewer die Freisetzung von Gas durch das Aufbrechen von Gasbla-
sen an der Oberflache.

Eine zusdatzliche Méglichkeit schneller Wanderung besteht entlang
von Versetzungen. De Hosson (1976) hat fiir Molybddn eine Wanderungs-
energie von 0,3 - 0,4 eV entlang einer reinen Stufenversetzung an-
gegeben. Obwohl Versetzungen als Senken fiir Helium wirken konnen,
(Reed 1977), kann entlang der Versetzung Helium beweglich bleiben.
Die gesamte an einer Versetzung angesammelte Gasmenge (Atmosphare
der Versetzung), kann durch die Bewegung der Versetzung aufgrund von
Kraften, die auf den Kristall wirken, mitbewegt werden (Reed-Hill
1973). Dies kann ein Mechanismus zur Gasfreisetzung unter plastischer
Verformung sein.

Das Verhalten von Helium-Leerstellenkomplexen bei Temperaturerho-
hungen hat Reed (1977) zusammenfassend dargestellt und dafiir folgende
Moglichkeiten aufgezeigt:

1. Verlust von Helium

2. Verlust von Leerstellen

3. Wanderung des Komplexes zu einer Senke
(z.B. freie Oberfldche)

4. ZusammenschluB mit anderen Komplexen.

Wilson und Bisson (1974) geben nach ihren Rechnungen fiir Helium in
Kupfer zusdtzlich die Moglichkeit an, daB ein Kupfer-Zwischengitter-
atom ein Heliumatom, das in einer einfach besetzten Leerstelle sitzt,

in das Zwischengitter verdrdngen kann. Nach den Bildungsenergien fiir
Helium in verschiedenen Metallen von Wilson und Johnson (1972) ist

die Differenz der Bildungsenergien zwischen Helium im Zwischengitter
und Helium in einer Leerstelle (gegeniiber einer bereits vorhandenen
Leerstelle) kleiner fiir Kupfer und Nickel, als die Energie, die durch
Rekombination eines Matrixzwischengitteratoms und einer Leerstelle

frei wird. Allerdings ist aufgrund von Messungen von Thomas et al.(1981)
und Rechnungen von Bisson et al.(1980) auch umgekehrt der Fall moglich,daB
He-Zwischengitterkomplexe in Ni und Edelstahl Gitteratome verdrangen
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und eine He-gefiillte Leerstelle bilden. Caspers et al. (1974) haben
fir HenVm Komplexe in Wolfram die Dissoziations- und Wanderungsenergien
berechnet bis n = m = 3. Dabei zeigte sich ein Trend, nach dem fiir die
Komplexe mit m = 2 und m = 3 die Aktivierungsenergie fiir Wanderung

mit zunehmender Heliumzahl zunimmt und der Verlust von Leerstellen
weniger wahrscheinlich wird. Die Aktivierungsenergien gehen dabei
von 0,291eV fiir die Wanderung des Heliumatoms bis zu gréBer 5 eV fiir
die Komplexe HenV firn=1, 2, 3, 4. Fir n = 2, 3, 4 sind die
Dissoziationsenergien kleiner, sodaB hier die Komplexe zuerst zer-
fallen werden.

Aufgrund der Vielfalt der Reaktionsmoglichkeiten zwischen Helium
und Defekten ist es experimentell schwer, Messungen durchzufiihren,
die eindeutige Aussagen uber den Wanderungsmechanismus zulassen.

c) Diffusion von Blasen

Bei grofen Heliumkomplexen allerdings, wie bei Blasen, kann die
Bewegung direkt im TEM beobachtet werden. Barnes und Mazey (1963)
stellten Blasenwanderung in Kupferfolien bei 800° ¢ fest, sowie Blasen-
koaleszenz dann, wenn zwei Blasen aufeinandertreffen. Bemerkenswert

ist dabei das Ergebnis, daf die Gasblasen nur weiterwachsen, wenn sie sich

zusammen lagern ; eine Verkleinerung wird nicht beobachtet. Gasblasen
verlieren Helium danach nur dann, wenn sie die Oberfldche schneiden.
Helium wird aber nicht in das Gitter abgegeben. Dies erscheint in
Anbetracht der verschwindenden Loslichkeit (s. z.B. von den Driesch
1980) von Helium in Metallen auch plausibel.

Der DiffusionsprozeB wird nach Barnes und Mazey (1963) durch
die Oberflichendiffusion von Metallatomen am Blasenrand bewirkt.

Berechnungen der BlasengrdBe und Blasenkoaleszenz (der Blasenwanderungs-
zeit, bis Koaleszenz stattfindet)von Speight (1964) bei isothermer
Tempererung, ergeben Aktivierungsenergie fiir die Wanderung

von Gasblasen zwischen 2/7 und 2/5 der Aktivierungsenergie fiir
Oberfldachendiffusion, abhdngig von dem Bruchteil von Blasen, der an
Versetzungen sitzt. Nach Speight wachsen Blasen ebenfalls aufgrund

von Wanderung und Koaleszenz. Nach Lidiard et al. (1968) wirken
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zwischen Gasblasen kurzreichweitige Anziehungskrafte (v 1/17 "

1 = Blasenabstand), wodurch Koaleszenz bei geringen Blasenabstinden
erfolgen kann. Willertz und Shewmon (1970) sowie spater Chen und
Cost (1974) stellten durch Messungen erheblich geringere Diffusion

von Blasen in Gold, Kupfer und Aluminium (bis zu 10"%mal Kleiner

in Gold) fest, als aufgrund von Oberfldchendiffusion vorhergesagt
wird. Nach Willertz und Shewmon (1970) ist die Bildung von Keimen
(Leerstelle bzw. zusdtzliches Oberfldachenatom) auf den facettierten
Flachen der Blasen fiir die Bildung neuer facettierter Fldachen der
wanderungsbestimmende ProzeB. Chen und Cost verglichen ihre Er-
gebnisse mit Simulationsrechnungen fiir Blasendiffusion und bestatig-

ten diesen Mechanismus.

Die Bewegung von Heliumblasen bej hohen Temperaturen (% 500° C)
wurde in einzelnen Fallen auch von Jdger und Roth (1980) bei der
TEM-Untersuchung implantierter Proben festgestellt. Die Wanderung
verlief dabei iliber eine Strecke, die in etwa dem Durchmesser der
Blasen bei dieser Temperatur entsprach (30 - 40 nm). In TEM-Beob-
achtung von Blasenstrukturen bei Zimmertemperatur konnten bisher
Blasenbewegungen nicht entdeckt werden. Das 1aBt darauf schlieBen,
daB mogliche Spannungsgradienten in der implantierten Schicht

(EerNisse et al. 1977) Heliumblasen bei Zimmertemperatur nicht bewegen.
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III. Experimentelle Methoden

Die Gasemissionsrate wahrend des Ionenbeschusses und bei der
thermischen Desorption wird iiber den Heliumpartialdruck bestimmt. In
einem Volumen V, in das Gas mit der Emissionsrate R(t) einstrémt und
mit der Sauggeschwindigkeit L (2/s)abgesaugt wird, gilt unter Vernach-
ldssigung von Readsorption fiir den Partialdruck des betrachteten
Gases px die Gleichung

d* X .
3‘1’:—+§—=C-R(t) (18)
mit der Zeitkonstanten =t = V/L
und C = E%— k = Boltzmannkonstante
T = Absolute Temperatur

Der Partialdruck pX ergibt sich aus dem um den Untergrunddruck
bei RTt) = 0 verminderten Gesamtpartialdruck. Nach Gleichung (18)
konnen zwei Grenzfdlle flr die Messung betrachtet werden:

X
Daraus folgt ‘ng << —
X

und E ~ cR(t) (19)

Daraus folgt

X X
dp p
“gE "7 n
dpx | X t ] /
und g~ C-R(t) bzw. p7(t) » C- é R(t')dt (20)

d.h. p* ist proportional dem Integral von R(t) liber die Zeit. Im all-
gemeinen 1dBt sich Rkt) fir Fall a) einfacher bestimmen, d.h. die
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Zeitkonstante sollte so klein wie moglich gehalten werden. Anderer-
seits wird der Partialdruck px um so kleiner, je grofer die Saugge-
schwindigkeit L ist. Fir Rkt) = const = R gilt aus (18):

p* = X1 (1-e7H7) g (21)
fir t > -
pf =Ly (22)

Damit sich also fiir hinreichend kleines L eine geniigend kleine Zeit-
konstante t ergibt, muB das Volumen V des MeBraumes klein gehalten wer-
den. Der kleinste erreichbare Wert fiir L ist durch die notwendigen Uff-
nungen im MeBvolumen, z.B. Strahl- und Detektordffnungen, begrenzt.

IIT.1.1 essung des Gasreemissionskoeffizienten

N

Der Gasreemissionskoeffizient ( Reem)
ein
NReem = Anzahl der Teilchen pro Zeiteinheit, die von der
Probe wahrend des Beschusses reemittiert werden,
Nein = Anzahl der Teilchen pro Zeiteinheit, die auf

die Probe treffen

ist eine Funktion der Fluenz. Es ist daher fiir die Messung wichtig, daB

eine homogene Stromdichteverteilung des Primdrionenstrahls J * auf den

He
BeschuBfleck erreicht wird. Dabei ist es vorteilhaft, wenn JHe+ zeitlich
konstant ist. Da bei Experimenten mit Ionenstrahlen diese zeitliche
Konstanz nicht vollkommen verwirklicht werden kann, wird der Re-

emissionskoeffizient nach folgender Methode gemessen.

Der Heliumpartialdruck P im MeRBvolumen setzt sich zusammen aus:

P=P +P (23)
mit
x -
P = NReem (2%)
Pu = Partialdruck aufgrund des Untergrundes,
Cx = K:T-t
Vv
= Boltzmannkonstante
T = Abs.Temperatur.
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Mit Hilfe des Massenspektrometers erhdalt man einen zu P proportiona-
len Partialionenstrom Jp:

J =¢C' - 25
D p (25)

Gemessen wird nun die iiber ein bestimmtes Zeitintervall At durch den
Partialionenstrom Jp geflossene Ladung Qy, fiir die gilt:

t1+At _
= J (t)dt = . 2
Qy / p( ydt - Qy Jp At (26)
Jp = mittlerer Partialionenstrom in At.

Dabei ist At vorgegeben durch die Zeit, die der primdre Ionenstrom
JHe+ benGtigt, um eine fest vorgegebene Ladung Qx aufzusammeln.

Q
at = =X

S+
JHe

JHe+ = mittlerer primarer Ionenstrom in At,

d.h. fiir die Mittelwerte gilt: (mit Jp = Jb + Ubu )
Q - JP'QX - Q Jp:( E qu
y 3t x 3 *
He He
Wenn Jp,)) qu, dann erhdlt man aus (27) sofort den Gasreemissions-
koeffzientensmit (24), (25):

(27)

Kann man 3pu nicht vernachldssigen, so gilt mit Qyu = At'd

Qy =C"C*'NReem_+ NReem { 710

« A ;
e~ ein ein

pu
NReem =[g..g
/- e

ein

ro - Q

oy @)

X

e = Elementarladung.
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Der Partialionenstrom 3";'1st abhangig von der physikalischen Wechsel-
wirkung (f) zwischen He?ium und Metall sowie von der primdren Ionen-

s r
stromstarke JHe .

Jo=f J + (30)
Wenn 3;: gegeniiber J x vernachldssigt werden kann, dann folgt mit (27)
und (30), daB Qy unabhdngig von JHe+ und somit nur noch von f abhdngt.

Andernfalls gilt fir eine Anderung von Qy durch eine Anderung von J
(in Zeiten, die groB gegen at sind) mit (27) und (30)

He+

o fedp* + qu =3 gg
Y X IF o (31)
He He
dQ
Daraus folgt fiir —£: (J_ = const)
Q" pu
d J - dJ, +
QQy & . pu . He (32)
J Jy . *
/ P He dJ, 7
d.h. eine relctive Anderung des Primdrionenstroms bewirkt eine
pu : JHe+ 24
un den Faktor — kleinere Verdncerung von —Tyiflnit umge-
J y

p
kehrtem Vorzeichen: VergrdBerung des Primdrstroms fijhrt zu einer Ver-
ringerung von Qy; d.h. im gemessenen Gasreemissionskoeffizienten werden,
wenn 3;; groB gegen U;E ist, Schwankungen in JHe+ nur "geddmpft" bemerk-
bar.

Zur Untersuchung der Bindungsverhdltnisse implantierten Heliums in
Festkorpern wie auch der Diffusion von Helium kann die Methode der
thermischen Desorptions-Spektrometrie (TDS) verwendet werden. Bei der
Analyse dieser Spektren ist es wichtig zu wissen, welche Prozesse den
Freisetzungsmechanismus bestimmen. Dazu kann man aus der Verdnderung
der Spektren durch Anderung der Randbedingungen (Implantationsenergie,
Temperaturgeschwindigkeit ...) Hinweise erhalten.
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a) Einsprung-bestimmte Freisetzungsprozesse

Die durch Einsprungprozesse bestimmte Desorptionsrate R(t) einer
Teilchensorte kann durch folgende Desorptionsgleichung dargestellt
werden (Redhead 1962, Carter 1962):

R(t) = - 3= n” Ly L /KT (33)

Oberfldchenbedeckung (Tei]chen/cmz)
Ordnung der Desorption

3
.
s
N =
noon

r =1 z.B. atomar gebundene Teilchen verlassen
atomar den Adsorber
r = 2 z.B. atomar gebundene Teilchen desorbieren nach
zweiatomiger Molekiilbildung
Desorptionskonstante

<
]

firr =1 Frequenzfaktor

Aktivierungsenergie fir Desorption
Boltzmannkonstante.
= Temperatur in K

i

E
k
T
Erwarmt man die mit Helium beladene Probe Tinear mit der Zeit (t),
=T, + Bt

|
T,= Anfangstemperatur
R = Temperaturgeschwindigkeit

so erhdlt man - abhdangig von den Bindungsverhdltnissen - ein Spektrum
von Desorptionsmaxima. Fiir die Temperatur Tm , bei der die De-
sorptionsrate ein Maximum erreicht, 1d@Bt sich nach Redhead (1962)

die Aktivierungsenergie berechnen. Man erhdlt danach:

fir r=1 k-Tg vy

E=k - Tm n (-—BTE————J (34)
fir r = 2 k'Tm 'VZ'nO'

E=k - T n ( AE ) (35)

(Voraussetzung: E unabhangig von n, Hy B Anfangskonzentration zur
Zeit t = 0).
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Ist v,. bekannt, so kann man E aus einer Desorptionsmessung berechnen.
Kennt man v, nicht, so kann durch eine zweite Messung mit einem ver-
dnderten B (Unterschied grdBer als zwei GroBenordnungen) E und v,
graphisch ermittelt werden {Redhead 1962). Die Ordnung der Reaktion
1dBt sich an der Abhdngigkeit von Tm von n feststellen. Fiir Re-
aktionen 1. Ordnung ist Tm unabhangig von L

Van Gorkum (1980) gibt eine Methode an, nach der es moglich ist,
“aus der Form einer Desorptionskurve E und V. zu berechnen. Dazu ist
es jedoch erforderlich, daB sich nicht mehrere Desorptionsstufen uber-
lappen oder andere Effekte - wie z.B. Diffusion - die Form der Kurve
verdndern. Im wesentlichen besteht die Methode darin, daB eine experi-
mentelle Desorptionskurve mit einer normierten theoretischen De-
sorptionskurve verglichen wird, die fiir einen groBen Bereich von Akti-
vierungsenergien (20 ~ E/kTm ~ 40) praktisch unabh@ngig von E ist
und nur von der Desorptionsordnung r abhangt. Die theoretische Kurve
ist dabei iliber eine von van Gorkum eingefiihrte Variable ¢, von der
Temperatur abhangig, die fiir r=1,r = 2 tabelliert ist. Jeder Punkt
der experimentellen Kurve kann so mit einem Wert fiir ¢j identifi-
ziert werden.
Es. gilt:

1.2 !

E/KT. = In (=)+1n (-2
J Y5 BE

v .-k g(E/KT,)
F I, g(E/KT) N const

fir 20 < E/KT; < 40 (36)

Trdagt man flr jeden Punkt der experimentellen Kurve mit der Tempera-
tur Tj,1/Tj als Funktion von In (szf%) auf, so erhdlt man bei
richtiger Wahl der Reaktionsordnung eine Gerade, aus der man E und Vs
berechnen kann.

Farrell und Carter (1966) haben mit Hilfe des 2. Fick'schen Ge-
setzes und der Temperaturabhangigkeit der Diffusionskonstanten
(D = D0 e-E/kT) fir Tineare Temperaturerhdhung die Desorptionsrate
aus dem TeilchenfluB aus der Oberflache (v dc/dx(Oberfldche)) be-
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rechnet, unter der Voraussetzung, daB keine Wechselwirkung der
diffundierenden Teilchen stattfindet.

Fiir eine ebene Anfangsverteilung in der Tiefe x =p ‘A
(P = ganzzahliger Faktor, A = Gitterkonstante) erhalten sie
Gleichung (30) mit B ersetzt durch B-pz. Bei konstantem E verschiebt
sich Tm flir groBeres p zu hoheren Werten:

E = ket e} (37)

Fiir eine breitere Anfangskonzentration fanden Kelly and Matzke (1966),
daB die berechneten Aktivierungsenergien sich von den nach der
Farrell- und Carter-Methode ermittelten nur um 3 % unterscheiden,

wenn man p als die Tiefe nimmt, fir die gilt:

p (p) = Konzentration in der Tiefe P.

Die Desorptionsspektren verbreitern sich bei diffusionsbestimmter De-
sorption gegeniiber Ein-Sprung-bestimmter Freisetzung (Farrell et al.
1966). Die Aktivierungsenergie fiir Diffusion mit Wiedereinfang an
nicht sdttigenden Aufsammelzentren berechneter Donnelly et al. (1976).

Sie erhalten:
2

A
k-T2 v (1412 )")
E = kT In ( o L ) (38)
2 p -B-E
L = Sprungweite zwischen zwei Aufsammelzentren

fir |, w:  (38) > (37).
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C) EinfluB der Apparatur auf die Form der Desorptionsspektren

Da in Experimenten die Zeitkonstante der Apparatur endlich und
groBer als null ist, entspricht der Verlauf der gemessenen Druck-
anderung P(t) bzw. P(T) nicht genau dem Verlauf der Desorptionsrate
R(t) bzw. R(T). Es ergibt sich eine Verzerrung und Verschiebung des gemes-
senen Spektrums. Edwards (1976) und Webb et al. (1977) haben dies
theoretisch untersucht. Edwards erhdlt fiir die Desorption erster und
zweiter Ordnung eine Beziehung zwischen den GriéBen Bt AW undaT/ AW
mit
AW
AT

1]

Halbwertsbreite des Desorptionsmaximums

T ~H

wobei Tp die Temperatur des Maximums im Spektrum ist

und T~ die Temperatur fir R(t) = maximal.

Kleine Verzerrungen zusammen mit nicht zu kleinen Signal/Untergrund-
verhdltnissen (t ~ 1/L) sind danach fir

B-1/6W % 0.1

zu erreichen, wobei dann gilt
Bec/aW = AT/aMW

Fiir die in dieser Arbeit geschilderten Desorptionsexperimente ergibt sich
mit ¢ =1,6sund B =7°s ein aT zu 8 Grad.

Nach Webb et al. (1977) ergeben sich aufgrund der Zeitkonstante

die groBten Verdanderungen auf der abfallenden Flanke (Hochtemperatur-
seite) des Desorptionsmaximums in Form einer Verbreiterung.

IIT.2 Messung der_Oberflachenverdnderung_der_Proben

Um die Korrelation zwischen Gasreemission und Blisterbildung
wdhrend der Implantation zu untersuchen, muB eine Methode gefunden
werden, die die Verdanderung der Oberfldche der Probe wahrend des
Beschusses registriert. Eine direkte Beobachtung im Raster-
elektronenmikroskop wahrend der Implantation, wie sie teilweise von
anderen Autoren durchgefiihrt wurde, war in der vorliegenden Arbeit
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nicht méglich. Daher wurde eine Methode gewdhlt, die bereits

Johnson und Armstrong (1978) fiir die Beobachtung der Oberfldchen-
entwicklung bei Implantation verwendet hatten. Dazu wird ein
Laserstrahl (He-Ne) auf den BeschuBfleck gerichtet. Da die Proben-
oberfldche poliert ist, erfolgt zundchst spiegelnde Reflexion. Mit
dem Beginn des Blisterns wird ein groBerer Teil der Laserintensitadt
in andere Richtungen gestreut. Mit einem Photoelement, das auBerhalb
der Richtung fiir spiegelnde Reflexion angebracht ist, kann man dann
diese Intensitdatszunahme des gestreuten Lichtes messen.

Abbildung 7 zeigt, daB der gemessene Photostrom etwa proportional
der Anzahl der Blister ist. (Die Blisteranzahl wurde durch Alzdhlung
auf Photoaufnahmen an drei verschiedenen Stellen des BeschuBflecks und
Extrapolation auf den gesamten BeschuBfleck ermittelt.)

Da der Laser eine kohdrente Lichtquelle darstellt, ergibt die Streu-
ung an rauhen Oberfldachen ein kompliziertes, unregelmdBiges
Interferenzbild mit groBen Kontrasten (Welfold 1980).

Es wurde bei den hier beschriebenen Messungen aus dem Streulicht-
profil und der Intensitdtsverteilung nicht die mittlere StufenhGhe
auf der Probe ermittelt.
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Abb. 7: Proportionalitdt des Laserstreulichtsignals mit der
Anzahl der Blister
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Die Bestimmung der Konzentrationsverteilung des implantierten
Heliums wurde mit Hilfe der Kernreaktion 3He(d,a)H vorgenommen
(Langley 1976, Scherzer et.al. (1978). Diese Methode hat den Vorteil, daB
die Probenoberfldche nicht zerstort wird, wie etwa bei der Tiefenprofil-
bestimmung durch Zerstdaubung und gleichzeitige Massenanalyse (SIMS).
AuBerdem erfolgt die Messung praktisch untergrundfrei, da die nachzu-
weisenden o-Teilchen eine sehr viel groBere Energie haben (% 3 MeV)
als die gestreuten Primdrionen (E0 = 500 keV). Der Wirkungsquerschnitt
dieser Reaktion ist bis auf etwa 10 % bekannt (Yarnell et al. 1952)und be-
sitzt bei einer Deuteronenenergie (im Laborsystem) von etwa 450 keV
ein Maximum. Der Q-Wert betrdgt 18,35 MeV. Abbildung 8 zeigt sche-
matisch die Teilchenwege fiir die Ermittlung der Tiefenprofile von
implantiertem Helium im Festkorper:

Abb.8: Teilchenwege

X —_—
IE e Eo bei der He-Tiefen-
3

d
Ey EZ;
j Detektor

Ein Deuteron dringt in die implantierte Probe mit einer Anfangs-
energie E0 (500 keV) ein und verliert im wesentlichen aufgrund des
elektronischen Energieverlustes langs seines Weges Energie, bis es
3He—Atom trifft, aus der Probe gestreut wird oder zur Ruhe

profilbestimmung

auf ein
kommt. Ist E die Deuteronenenergie kurz vor der Reaktion mit einem
3He-atom, dann gilt - wenn man einen mittleren Energieverlust pro
Weglange dE/dx auf der Wegstrecke x als konstant annimmt:

E(x) = E, - I (39)

Die Energie EX fiir das o-Teilchen nach der Kernreaktion steht mittels
der Kernreaktionskinematik in Zusammenhang mit E(x) durch:

M

® E
E (X) = gogr Q + f (40)
ﬁp+ﬁu (Mp+Ma§2
mit Mp = Masse des in der Reaktion entstehenden Protons
M = Masse des in der Reaktion entstehenden o-Teilchens
a
f = Faktor der von Q , E, Streuwinkel und den Massen

der beteiligten Teilchen abhdngt.
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Tritt das a-Teilchen dann aus der Probe unter einem Winkel B aus, dann
gilt wegen des Energieverlustes: dE*/dx (hier wieder als konstant
angenommen )

_ ¥ dE* X
E l(x) =E(x) - dx " cos B (41)

Der Zusammenhang zwischen E1 und EO ist damit:

MP EO-dE/dX-X dE* y
Ej(X) = g Q # 7— T (b)) -G cos B (92}
p (Mp+Ma)

Die unter dem Winkel B in einem Detektor nachgewiesenen a-Teilchen
haben also eine tiefenabhangige Energie. Damit 1daBt sich liber die
gemessene Energieverteilung die Tiefenverteilung des implantierten
3He berechnen.

Mit der Kernreaktion erhdalt man nach BeschuP mit einer Anzahl
von Deuteronen ND eine Anzahl H, von a-Teilchen im Detektor,die aus
einer Tiefe x mit Tiefenintervallld x stammen:

H(x) =05 (x) - ax - Ny - a0 S (43)
He
Py (x) = Volumenkonzentration des implantierten Heliums
HE in der Tiefe x
%%/k = differentieller Wirkungsquerschnitt fiir die
Kernreaktion im Laborsystem
AR = Raumwinkel des Detektors.

Im o-Spektrum kann nun jedem Energieintervall ein Tiefenintervall
zugeordnet werden, denn es gilt:

1 _ . dE _dx
“dx = 7% T dx T CosB 'désk] (44)
E - T
. f dx x df
mit X = - by
— z dE
(M +4,) (M +M,)




= AT =

Fir ( 44 kann man schreiben, wenn 4 X hinreichend klein ist:

AE
AX

1

Mit (43) folgt dann fiir die Heliumkonzentration Py um ein

Intervall aAx, in der Tiefe x He
H (x) [S.]
i N -A;-dg/k-a E (45)
D do 1

Um das Probelm einer Messung von ND undAQ zu umgehen, kann man

°3 relativ zur Volumenkonzentration der Gitteratomepg angeben.
He

Fiir die riickgestreuten Deuteronen, die gleichzeitig mit dem et-Spektrum
gemessen werden, gilt:

(x) Ha(Xx)

p_(x) =

g 2. 9% . (46)
ND Ag-dg/r AX

HR(x) = Anzahl der riickgestreuten Deuteronen aus

Intervall ax um die Tiefe x

%%/P = Rutherford-Wirkungsquerschnitt

Flir die Energie E' der riickgestreuten und im Detektor nachgewiesenen
Deuteronen gilt eine dhnliche Beziehung wie (44):

dE> dE'
1 dE  x_dX _
=" kgx-csp = Bl (47)
= kinematischer RiickstoBfaktor bei elastischen StdBRen
dE

mittlerer Energieverlust des einlaufenden Deuterons

8§—= mittlerer Energieverlust des riickgestreuten Deuterons.

Betrachtet man nun die Hohe der Rickstreukante HR(O), die dadurch ent-
steht, daR von der Oberflache und einer {infinitesimalen
Teilchen riickgestreut werden, so gilt:

Tiefe AXx




HR(O) [SR]
. (0) = (48)
pg1tter ND.AQ %%/R-AEl'

Mit ARy = AEi bildet man aus (46) und (48) das Verhdltnis

03 (X )

do
e M x ) qg/R[Sgl (49)
Poitter(0) ROV Joy By

Damit kann man relative Konzentrationen messen, ohne die geschossene
Teilchenzahl und den Detektorraumwinkel zu kennen.

Die gemessenen a-Spektren (Abb. 9 ) wurden dhnlich wie nach
G1. (49) von dem Rechnerprogramm LORI (Scherzer, et al.1978)ausgewertet
Dabei wurde zusdtzlich beriicksichtigt, daB dE/dx und dE*/dx sich
ldngs des Weges der Teilchen dndern und auch do/do/k abhangig ist von
der Energie E und damit von der Tiefe.
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Abb. 9: Spektrum der Teilchen, die aus der Kernreaktion 3He(d,a)H
in den a-Detektor gelangen, und zugeordnetes He-Tiefenprofil
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Neben den o-Teilchen und den riickgestreuten Deuteronen werden
im Detektor auch von Kernreaktionen Protonen nachgewiesen, die
unter dem Winkel B die Probe verlassen. Da sie nur einen Teil
ihrer Energie (v 14 MeV) im Detektor verlieren (Dicke der Ver-
armungszone im Detektor ~ 100 um, Reichweite der 14 MeV Protonen
im Si % 1 mm (Andersen et al. 1977), werden sie bei scheinbar
kleineren Energien im Spektrum aufgesammelt.

Beschossene Proben wurden im Lichtmikroskop (LM) sowie im
Rasterelektronenmikroskop (REM) des Instituts Dr. Klingele (1980)
untersucht. Fir zwei Proben wurden von Herrn Dr. Jdger in der KFA

Jilich Transmissionselektronenmikroskop-(TEM)-Aufnahmen ange-
fertigt.
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IV. Experimentelle Apparatur und

Durchfihrung der Messungen

Die in dieser Arbeit vorliegenden Messungen wurden an der Be-
schleunigeranlage der Gruppe Plasma-Wand-Wechselwirkung des
Max-Planck-Instituts fiir Plasmaphysik in Garching durchgefiihrt. Fir
die Implantationen diente der 20 - 150 kV Ionenbeschleuniger PHARAO
(Behrisch, 1967). Uber drei Pumpstufen und durch einen Ablenkmagne-
ten wird der Ionenstrahl fiir die Implantation auf die Nickelprobe
gerichtet.

Das Tiefenprofil des implantierten Heliums wurde mit einem
1 MeV D2+-Ionenstrah1 aus dem 2,5 MV Beschleuniger gemessen, ohne
daB die Position der Probe verdndert werden muBte (Abb.10).

20 - 150 keV *He*

=

60° Magnet

Eintrittsblende
Vakuumkammer

Strahlbegrenzende Blende

Nickelprobe
Probenkemmer

Farodaybecher

Abb.10 : Strahlfiihrung in der Beschleunigeranlage
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Die Abb. 11 zeigt die filir diese Arbeit aufgebaute MeBapparatur,
die auf dem Deckel eines VakuumgefdBes angebracht ist. In diesem
wird mit einer Turbopumpe (400 1/s) ein Druck von ca. 1-10~8 mbar

erzeugt.

Abb. 11: MeRapparatur
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a) Strahlfiihrung (Abb. 12):

Die Ionen treffen innerhalb des VakuumgefdBes auf eine
Vier-Sektoren-Blende, die auf der Eintrittsblende angebracht ist.
Durch gleichmdBige Ausleuchtung der Sektoren soll erreicht werden,
daB die Ionenverteilung im Strahl mdglichst symmetrisch zur Strahl-
achse ist. Uber die Eintrittsblende (@ = 3 mm) und strahlbegrenzende
Blende (P 1,5 mm) gelangen die Ionen dann durch eine Uffnung in
die Probenkammer, die als MeBvolumen fiir die Heliumreemission und
die thermische Desorption (s. III.1) dient. Zwischen der strahl-

Yakuumgefall
Photodioce

Filter

Vier-Sektoren
-Blende

Probenkammer

Faradaycup

20-150 keV He*

Ni=Prove  [Y/N ¢/ b 1Bemm ——={' 20-150|
1MeV D a)

a -Teilchenzahler

fur Tiefenprofile Strahlbegren -

zende Blenden

Spiegel

Fenster
He -Ne - Laser (1 mW)

Massenspeklrometer I P
Probenkammer -
Protonenzahler 1
% b)

Fenster fur Protonen - — ¥
2ahler 65 M -3 .

I ZATL - I 20- 150 kev He

" - i +*

i i |l [|__1Mev D}
Analysierblende 1

-

Deckel der Proben -
kammer +

Abb. 12: Skizze der Apparatur: a) von oben b) von der Seite

begrenzenden Blende und der Probenkammer kann eine dritte kleinere
Blende (@ = 1 mm) in den Strahlengang gebracht werden. Diese dient
als Strahlbegrenzung fiir die Analyse der Tiefenprofile. Sie ge-
wahrleistet,daB der von den Deuteronen getroffene Bereich innerhalb
des Implantationsflecks auf der Probe Tiegt (Abb. 13). Zusdtzlich




Abb. 13:

REM-Aufnahme der Implan-
tationsflecken.

Die dunklen Flecken sind
die Analyseflecken

dient sie zur Uberprifung der Homogenitat des Ionenstrahles, in dem
man das Verhdltnis der Ionenstrome durch die 1,5 mm-Durchmesser-
und die 1 mm-Durchmesser-Blende mit dem Flachenverhdltnis beider
Blenden vergieicht.

Die lonenstrommessung erfolgt am Target. Zur Unterdriickung der Se-
kunddrelektronen wird die Probenkammer auf negatives Potential gelegt
(- 240 V). Ein Vergleich mit einer Strommessung mit dem Faraday-
becher nach Herausdrehen der Probe aus dem Strahlengang zeigt bei
40 keV Heliumionenenergie eine Differenz von 8 %. Diese wird ver-
mutlich durch Verlust von Sekunddrelektronen auf die geerdeten Tei-
le des Probenmanipulators verursacht.

b) Probenkammer:

Innerhalb der Kammer befindet sich die Ionenquelle eines
Quadrupolmassenspektrometers und der Probentrdger, der auf einem
Manipulator um eine Achse senkrecht zum Ionenstrahl drehbar und Tangs
dieser Achse verschiebbar montiert ist. Die Probe kann von der Riick-
seite durch eine Widerstandsheizung liber Warmeleitung bis etwa 1000° ¢
geheizt werden. Fiir den Probenwechsel wird die Probe durch eine von
auBen verschlieBbare Offnung im Kammerboden aus dem MeBvolumen her-

ausgefahren. Zugleich dient diese Uffnung zum Abpumpen des Kammer-




- 54 -

volumens. Wahrend der Messungen wird der Kammerboden verschlossen
(Verbesserung des Signal/Untergrund-Verhdaltnisses um etwa einen
Faktor 13), und das Abpumpen erfolgt dann nur lber die Uffnungen
fiir den Ionenstrahl und die Detektoren. Der Druck steigt dadurch
bei einem duBeren VakuumgefidBdruck von etwa 1.1078 mbar auf etwa
10_7 mbar an. Betrachtet man die Uffnungen in der Probenkammer als
Blenden und berechnet deren gesamten Leitwert, so erhdlt man

1,2 1/s. Zusammen mit einem Kammervolumen von ca. 2 1 erhdlt man
eine Zeitkonstante von ca. 1,7 s. Diese stimmt gut mit dem gemes-
senen Wert flr Helium von 1,6 s lberein.

¢) Detektoren:_

Flir die Messung der Energieverteilung der a-Teilchen zur Tiefen-
profilanalyse wird ein Oberfldachensperrschichtzahler mit einer nomi-
nalen Auflosung fiir 5,5 MeV o-Teilchen von 13 keV HWB verwendet.
Dieser ist in einem Winkel von 80° zur Oberflichennormalen der Probe
angeordnet. Durch den flachen Winkel zur Probenoberfldache und einen
kleinen Raumwinkel der Detektoroffnung wird eine gute Tiefenauf-
losung der MeBanordnung (Eckstein et al., 1976, Risch, 1978) er-
reicht (s.a. IV.5).

Die Registrierung der Veranderung des von der Probenoberflache
gestreuten Laserlichtes erfolgt mit einem Photoelement, vor dessen
lichtempfindlicher Flache ein He-Ne-Interferenzfilter angebracht ist
(Transmission 50 %). Damit wird ein Teil der bei Erwdrmung der Probe
entstehenden Strahlung abgeblockt und somit die Beobachtung der
Oberfldachenveranderung auch bei hoheren Temperaturen (> einige
100° C) ermoglicht.Der spiegelnd reflektierte Anteil des He-Ne-Laser-
strahles trifft auf eine schwarz eloxierte Flache an der Wand der
Probenkammer. Dadurch wird die Untergrundintensitat auf etwa 0,1 nA
Photostrom verringert.

Die Oberfldchensperrschichtzahler fiir Protonen zur schnellen
Messung der gesamten implantierten He-Menge aufgrund des groBen Raum-
winkels (> 0,1 Sterad) und der Zdhler fiir Rutherford-Riickstreu-
‘messungen werden in den hier geschilderten Messungen nicht verwendet.
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IV.2 Nachweiselektronik (Abb. 14)

Mit Hilfe eines Vielkanalanalysators (VKA), der im Vielkanal-
zdhlbetrieb (VKZ) betrieben wird, wird die von der Probe reemittier-
te Heliummenge als Funktion der auf die Probe geschossenen Ladung
nach der in III.1.1 beschriebenen Methode gemessen. Der primare

PARTIALIONENSTROM IONENSTROM
- HALBLEITER - PHOTO - THERMO -
ZAHLER|PULSE DIODEN | STROM SPAN|NUNG
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VvV Q200
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DRUCKER  ZEICHNER
BLOCKSCHALTBILD

Abb. 14: VKA = Vielkanalanalysator im Pulshdhenanalysemodus (PHA)
oder im Vielkanal-Zdhlbetrieb (VKZ)

SI = Stromintegrator Q 200 = Massenspektrometer
VV = Vorverstdrker (Quadrupol)
HV = Hauptverstdarker Untersetzer

Y-t Schreiber
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Ionenstrom wird dazu mit einem Stromintegrator (SI) registriert.
Dieser gibt nach einer vorher gewahlten Ladung QX einen Puls an den
VKA ab. Dadurch wird zum nachsten Kanal fortgeschaltet. Innerhalb
der Fortschaltzeit at = Qx/3;;¥ werden in dem gerade aktiven Kanal
Pulse aufgesammelt, die von einem zweiten Stromintegrator stammen.
Dieser miBt das Zeitingegral des Partialionenstroms JP des Massen-
spektrometers und gibt - pro Ladung Q - einen Puls ab. Die Anzahl von
Pulsen Z, die in einem Kanal aufgesammelt werden, ist somit gegeben
(s.a. III.1.1): mit At' = 0/3;

Y it o
= - -A
0 mi Qy D t

d.h., wenn der Untergrund in 3;'vernachléssigt werden kann (s.III.1.1):

NReem
N

L~ Qyn
ein

Damit wird jedem Kanal ein festes Strom-Zeit-Integral Qx und somit
ein Fluenzintervall (= Qx/e-A mit A = BeschuBfldache, e = Elementar-
ladung) zugeordnet. Die Reemissionsrate in diesem Fluenzintervall
wird in dem Zeitintervall At integral gemessen.

b) Messung der Streulichtintensitdt

Nach derselben Methode wie unter a) wird die Streulichtintensitdt
als Funktion der Fluenz gemessen. Dabei wird statt des Partialionen-
stromes der Photostrom von einem Stromintegrator registriert.

Die Messungen von a) und b) werden simultan wahrend des Ionenbe-
schusses an zwei VKA ausgefiihrt.

c) Messung_der thermischen Desorption

Die Temperaturerhohung mit der Zeit beim Erwdarmen der Probe wird
durch die Messung der Thermospannung eines Thermoelements mit einem
y-t-Schreiber verfolgt. Die thermische Desorption des Heliums wird
simultan dazu als Funktion der Zeit nach dem in a) beschriebenen
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Verfahren gemessen, mit dem Unterschied, daB die Kanalfortschaltung
durch eine Uhr nach einem festen Zeitintervall at erfolgt. Eine
experimentelle Bestimmung der Desorptionskonstante Vr konnte nicht
durchgefiihrt werden, da es aus apparativen Griinden nicht moglich
war, B im erforderlichen Umfang (zwei GroBenordnungen) zu &ndern.

d) Tiefenprofilbestimmung_

Die durch die a-Teilchen in einem Halbleiterzahler verursachten
Pulse werden iiber einen Vor- und einen Hauptverstarker im VKA, der
im Pulshthenanalysemodus arbeitet, entsprechend ihrer Pulshdhe auf
die Kanile verteilt. Dadurch entsteht eine Pulshdhenverteilung, die
der Energieverteilung der o-Teilchen entspricht und aus der das
He-Tiefenprofil nach dem in III.4 beschriebenen Verfahren berechnet
werden kann.

e) Datenverarbeitung

Samtliche in den Vielkanalanalysatoren aufgesammelten Daten
werden iiber eine Rechenanlage auf Magnetbdndern gespeichert und von
dort aus mit Hilfe von Rechenprogrammen ausgewertet und als Spektren
danach ausgegeben.

Fiir die Implantationen wird poly- und einkristallines Wickel mit
der Reinheit > 99,999 % beniitzt. Die Oberfldchennormale der Wi-Ein-
kristalle besitzen eine <111> Orientierung, die im Kristall-Labor
der TU Miinchen Uberpriift wurde. Vor dem BeschuB werden die Proben-
oberflachen mit Diamantpasten abnehmender Kornung mechanisch und
danach elektrolytisch poliert. AnschlieBend erfolgt eine ein-
stiindige isotherme Temperung der Proben bei 950° C und einem Druck
von etwa 1-10_6 mbar; beim Polykristall wird dadurch Kornwachstum
angeregt, wodurch Korndurchmesser bis zu etwa 100 /um entstehen
(Durchmesser des BeschuBflecks etwa 1,5 mm.
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Um bei der Implantation des Einkristalles zu vermeiden, daB in
die <111> Richtung (Gitterfiihrung) eingeschossen wird, wurde mit Hilfe
des Manipulators die Probe um 7° zum Ionenstrahl verkippt (kritischer
Winkel fir 40 keV ist 4,70). Durch Vergleich der Riickstreuspektren
von 500 keV Helijumionen am Poly- und am Einkristall wird dann iiber-
prift, ob nicht in eine Ebene mit Gitterfiihrungseffekt implantiert
wird.

Vor der Implantation wird der Ionenstrom so justiert, daB die
Schwankungen nicht groBere Werte als 10 % erreichen und die Abweichung
des Stromverhdaltnisses durch die zweite und dritte Blende vom Fldachen-
verhdltnis der Blenden (2,25) nicht mehr als etwa 5 - 10 % betrdgt.

Ein Ergebnis der Oberpriifung des Implantationsprofils mit Hilfe der
Kernreaktion an verschiedenen Stellen des BeschuBfleckes durch Ver-
schiebung der Probe zeigt Abb. 15. Da der genaue Radius des BeschuB- und

. Normierte
Heliumkonzentration

b)

15 10 -05 0 05 10 15
d (mm)

Abb. 15: Anderung der Heliumkonzentration auf dem BeschuBfleck.
Ausgezogene Kurven entsprechen der berechneten schraffierten
Fldche als Funktion von d
(R = Radius des Implantationsfleckes, r = Radius des Analysefleckes)

a) aus der Geometrie des BeschuBfleckes,
b) aus der Geometrie der Blenden
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Analysefleckes nicht bekannt ist (Strahlaufweitung), ist fiir zwei
Radienpaare die errechnete Abnahme der Implantationskonzentration
bei angenommener Rechteckverteilung iliber dem BeschuBfleck zusatzlich
angegeben, und zwar einmal fiir die gemessenen Radien der Implan-
tations- und Analyseblende, und einmal fiir die auf Abb. 13 ausge-
messenen Radien der BeschuBflecken.

Es zeigt sich, daB innerhalb des theoretischen Plateaus die ge-
messene Konzentration um ca. 5 bis 15 % absinkt (je nach r, R-Paar).
Der gemessene weitere Abfall verlauft dann etwa parallel zu dem
theoretischen.

Daraus kann man abschatzen, daB die Helijumverteilung liber dem BeschuB-
fleck um etwa 15 % inhomogen ist.

Mit Hilfe eines Heliumeichlecks wird die Verstdrkereinstellung
des Massenspektrometers iiberpriift.
Die Messungen des Helijumpartialdrucks und der Streulichtintensitdt
des Lasers beginnen gleichzeitig mit der Implantation.
Der groBte Teil der Messungen wird bei einer Probentemperatur von
25°
von 40 keV durchgefiihrt. Der Temperaturanstieg aufgrund des Beschusses
auf der Probenoberfldche betrdgt dabei etwa 5° C. Fiir weitere Messun-
gen werden 20 keV, 90 keV und 150 keV Iorenenergie verwendet sowie

C, einer Stromdichte von etwa 50 /uA/cm2 und einer Ionenenergie

Stromdichten bis zu 600 /uA/cmZ. Die BeschuBtemperaturen Tiegen je
nach Experiment zwischen 25°C und 950°C.

Bei den thermischen Desorptionsexperimenten kann die Erwarmung
der Probe aus apparativen Griinden nur mit konstanter Heizleistung erfolger.
Dadurch wird die Temperaturanderung als Funktion der Zeit im Bereich
kleiner 100° C und groBer etwa 700° C nicht linear und damit die
Temperaturskala der Desorptionsspektren in diesen Bereichen entspre-
chend gespreizt. Die maximale Probentemperatur von etwa 1000° C wird
in 300 s erreicht.

Zur Tiefenprofilanalyse wird ein 1 MeV Dz+-Ionenstrah1 mit einer
Stromdichte von etwa 1 /uA/cm2 auf die Probe geschossen. Die Analyse-
fluenz betrdgt dabei maximal 4 % der Implantationsfluenz. Ein EinfluB
der Analyse auf die Tiefenprofile konnte trotz mehrmaliger Wiederholung
der Tiefenprofilmessung an einem Implantationsfleck nicht festgestellt

werden.
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Bei Desorptionsexperimenten vorher analysierter Implantationen
zeigt sich ein zusdatzliches Desorptionsmaximum bei etwa 270° ¢
durch Desorption von HD. Aus diesem Grund werden die Proben vor De-
sorptionsversuchen nicht nach dem Tiefenprofil analysiert.

Die Messung der Reemissionsrate und der Streulichtintensitdt
erfolgt in Abhangigkeit von der geschossenen Ionenladung (Q). Die
Unsicherheit dieser Grofe aufgrund des MeBverfahrens (s. III.2) ist
einmal durch den MeBfehler des Stromintegrators von + 0,2 % (Ortec)
gegeben. Die Sekunddrelektronenproduktion liefert einen zusdatzlichen
systematischen Fehler (+ 8 %), der mit Hilfe einer Strommessung mit
dem Faradaybecher korrigiert werden kann.

Die Reemissionsrate und die Oberflachenveranderungen sind jedoch
abhangig von der Fluenz, F = Q/eA, A = Flache des BeschuBflecks.
Flir mehrere Messungen unter gleichen duBeren Bedingungen (Temperatur,
Energie usw.) zeigen die Spektren eine mittlere Verschiebung um 15 %
(relative Standardabweichung). Dies liegt wahrscheinlich an der unter-
schiedlichen, nicht homogenen Stromverteilung auf dem BeschuBfleck
(Abb. 15) bei verschiedenen Implantationen. Innerhalb einer Messung
bewirkt dies einen systematischen Fehler in der Fluenz bei angenomme-
ner stabiler Stromverteilung iiber die Zeitdauer der Implantation,
der nicht korrigiert werden kann.

Da wegen des Konzentrationsabfalles zum Rande des BeschuBfleckes
hin die Fleckfldchen schwierig auszumessen sind, wurde mit Hilfe der
Kernreaktionsmethode eine effektive Flache bestimmt (s. III.3). Da-
zu wird die aufgesammelte Heliummenge n(He/cmz) nach einer ge-
schossenen Ladungsmenge Q bestimmt, bis zu der alle Ionen - bis auf
die kinematisch reflektierten - aufgesammelt werden. Korrigiert man
Q beziiglich der Reflexion und der Differenz zur Strommessung mit
dem Faradaybec her, so kann man die effektive BeschuBfldche berechnen:

. _Q . _
Aeff ST 4 ; e = Elementarladung.
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Dies wurde fiir 9 Messungen durchgefiihrt. Im Mittel erhalt man fiir
Aeffgl’s mm2 mit einer relativen Standardabweichung von 15 %. [Zum
Vergleich: die aus der Geometrie des Strahlenganges (diffuse Ver-

teilung vor der Eintrittsblende) mit den verwendeten Blendendurch-
2

messern (3 mm und 1,5 mm) berechnete Kernfleckfldche betragt 1,3 mm~.]

Zwei voneinander unabhangige Messuhgen besitzen danach bei gleicher
geschossener Ladung Q Fluenzen, F = Q/Aeff.e, die um + 15 % vonein-
ander abweichen konnen,

b) Reemissionsrate

Die Nachweisgrenze fiir die Reemissionsrate von Helium wahrend des
Beschusses wird nicht durch das Massenspektrometer vorgegeben (der
kleinste nachweisbare Partialdruck liegt bei etwa 10_13 mbar, der
typische Heliumpartialdruck bei den Reemissionsratenmessungen etwa

10_7 mbar), sondern durch die Schwankungen im Heliumionenstrom (JHe+)
und im Heliumuntergrund (qu) (s. III.1.1). Deren EinfluB auf die
Reemissionsratenmessungen ist wegen des verwendeten MeBverfahrens ab-
hangig von dem Anteil, den der Heliumuntergrund am gesamten Helium-
partialdruck hat. Dieser Anteil ist bei der Implantation, solange
Helium fast vollstdndig aufgesammelt und nur der kinematisch re-
flektierte Anteil reemittiert wird, etwa 80 % des gesamten Partial-
druckes. Ist die Probe gesattigt, dann wird das Helium zu

100 % reemittiert und der Untergrundanteil ist auf 15 % gesunken.

Nimmt man an, daB die Schwankungen im Untergrund und im primdren
Ionenstrom von jeweils 10 % nach dem gauB'schen Fehlerfortpflanzungs-
gesetz zur MeBunsicherheit der Reemissionsrate beitragen, dann hat
diese Unsicherheit aufgrund des MeBverfahrens folgenden Wert:
Solange der Untergrund 80 % betragt, muB sich die Reemissionsrate
(reflektierter Anteil) um mehr als 57 % verdandern, um als physikali-
sche Verdnderung des Reemissionsverhaltens der Probe erkannt zu wer-
den. Das heiBt, die Reemissionsrate muR von ca. 4 % der BeschuBrate
auf mehr als 6 % der BeschuBrate ansteigen.

Ist der Untergrund nur 15 % des gesamten Heliumpartialdruckes, so
geniigen dazu Anderungen der Reemissionsrate von ca. 2 %. Waren die
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Messungen untergrundfrei, so wirden aufgrund des MeBverfahrens im
idealen Fall (keine apparativen Einflisse) nur Schwankungen re-
gistriert, die vom veranderten Reemissionsverhalten der Probe stammen.

Die Zeitauflosung der Reemissionsratenmessung wird vorgegeben durch
den Quotienten QX/J;;1 und betrdgt bei einem primdaren Ionenstrom von
1 /uA 10 s. Um die Reemissionsratenskala festzulegen, wurden Proben
bis zur Sdttigung beschossen. Zieht man den Antgi] des Untergrundes
Reem/ﬂein'
hdaltnis der Reemissionsrate bei Sattigung zur Reemissionsrate allein

ab, so erhdalt man die relative Reemissionsrate N Das Ver-
aufgrund der kinematisch reflektierten Ionen (nach Abzug des Unter-
grundes) ergibt einen Faktor, mit dem die Reemissionsratenskala auch
bei Messungen festgelegt werden kann, bei denen nicht bis zur Satti-
gung geschossen wird.

Dieser Faktor wurde bei mehreren Sattigungsimplantationen bestimmt
und ist 27, mit einem mittleren quadratischen Fehler von 20 %.

Dies ist auch die Unsicherheit bei der Festlegung der Re-
emissionsratenskala, indem man die gemessene

Reemissionsrate (nach Abzug des Untergrundes) am Beginn der Implanta-
tion mit 27 multipliziert. Damit erhdlt man die Reemissionsrate fiir
100 % Reemission.

c) Laserstreulicht

Bei Implantationsbeginn ist der Photostrom Jph kleiner als
0,1 nA, wodurch im VKA innerhalb des Zeitintervals at ~ 10s
gerade ein Puls/Kanal gezahlt wird. Eine meBbare Verdanderung von
etwa 0,1 nA erfordert eine Anzahl von etwa 5000 Blistern auf der
Probe.

d) Thermische Desorption

Die thermische Desorption wird als Funktion der Zeit gemessen.
Da zu diesen Experimenten die Ionenquelle des Beschleunigers aus-
geschaltet ist, ist die Messung fast Helium-untergrundfrei (Pu < 10-10

mbar). Die Nachweisgrenze ist damit bestimmt durch die Einstellung



- 63 -

des Verstdrkers. Dabei muB ein KompromiB zwischen hoher Empfindlich-
keit und Vermeidung von Ubersteuerung bei hohen Desorptionsraten ge-
funden werden. Es wird daher eine Verstdrkung gewdhlt, mit der eine

Desorptionsrate von 1012 Teilchen/s noch ein erkennbares Signal er-

gibt.

Die Fldache unter einer Desorptionskurve ist proportional zur ge-
samten desorbierten Gasmenge und abhdngig von der Fluenz des implan-
tierten Heliums,von der mittleren Heizrate B und der Verstdrkerein-
stellung des Sekundarelektronenvervielfachers. Die Fluenzabhangigkeit
wird schwacher mit zunehmender Fluenz, da sich dann Sdttigungseffekte
einstellen. Anderungen in der Verstarkung wahrend des Erwdarmens der Pro-
be, nicht identisch reproduzierbaren Heizraten B (AB/B N 10 %) und
die Unsicherheit in der Fluenz fiir mehrere Implantationen mit gleicher
geschossener Ladung Q bewirken eine mittlere quadratische Abweichung
von der mittleren gemessenen Flache des Desorptionsspektrums von ca.
13 %.

Dies ist beim Vergleich von Flachen der Desorptionskurven zu beriick-
sichtigen.

e) Temperatur

Die Temperatur wird liber die Messung der Thermospannung eines
Ni-CR/Ni-A1 Thermoelementes bestimmt. Aus dem Ablesefehler der Thermo-
spannung am y-t-Schreiber ergibt sich eine Unsicherheit von + 4 Grad.
Zusdtzliche Temperaturunsicherheiten bei der Zuordnung von Desorptions-
maxima ergeben sich durch Anderungen in der Temperaturgeschwindigkeit
(8= INEsl.2):

f) Tiefenprofile

Die relative statistische Unsicherheit in einem Kanal des VKA
mit Hi nachgewiesenen a-Teilchen ist 1/vHi. Fir die Tiefenprofile
ergibt sich damit eine Unsicherheit in der Tokalen Konzentration,
die von etwa 10 % fiir die maximalen Konzentrationen mit sinkendem Hi
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groBer wird. In den Tiefenprofilen ist dies als senkrechter Balken
an einigen Stellen eingetragen. Fiir die gesamte implantierte Menge
wird die relative statistische Unsicherheit bestimmt durch l//?ﬁ?.
Fur die hier vorgestellten Messungen liegt dies im Bereich !

von 3 % fir die groBte bis 10 % fir die kleinste gemessene Implan-
tationsmenge. Weiterhin ist zu beriicksichtigen, daB zur Bestimmung
der Heliumkonzentrationen die Wirkungsquerschnitte der Kernreaktion
und die elektronischen Energieverlustdaten verwendet werden (Yarnell
et al. 1963, Ziegler 1977, Andersen et al. 1977). Beim Vergleich
mit Messungen anderer Autoren ist die daraus resultierende Un-

sicherheit von etwa 10 % zu beriicksichtigen.

Die Tiefenaufldsung der MeBanordnung hangt von verschiedenen
Faktoren ab:

Detektorauflosung:  Fir 850 keV o-Teilchen betragt die gemessene

Auflosung 17 keV. Die Verschlechterung gegeniiber
der nominalen Aufldsung (13 keV) kann an der
nicht ideal glatten Probenoberfldche sowie an
elektronischen Storungen im Verstdrker liegen.

Detektordffnung: Teilchen aus etwas verschiedenen Tiefen mit

unterschiedlichen Winkeln konnen dieselbe
Wegstrecke bis zur Probenoberfldache durchlaufen,
sodaB sie bei derselben Energie im VKA registriert
werden, also scheinbar aus der gleichen Tiefe
kommen. GroBen EinfluB hat dies bei flachen Win-
keln des Detektors zur Oberfldche und bei groBeren
Tiefen (> 100 nm).

Streugeometrie: Der Streuwinkel erscheint in G1. (44) im Faktor

x und geht direkt in dEl/dx ein. Wegen des
Faktors 1/cos B ist es giinstig, flache Winkel zur
Oberfldache hin zu wahlen. Dabei muB jedoch der
Einfluf der Detektoroffnung beriicksichtigt werden.



Endlicher Durchmesser

des Analysestrahls:

Oberflachenstruktur:

Winkel-Straggling:

Energie-Straggling:
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Dies hat zur Folge, daB der Winkel+S vom latera-
len Reaktionsort abhangig ist, und daB damit
auch y davon abhdngt.

Rauhigkeiten (Blister), die groB gegen die Im-
plantationstiefe sind, fiihren dazu, daB die
a-Teilchen bei flachen Austrittswinkeln, in Ab-
hangigkeit vom Ort auf dem Implantationsfleck,
verschieden lange Wege in der Probe zuriicklegen.
Dies fiihrt zu einer Energieverschmierung. Fir
den Winkel zwischen Oberflache und Detektor

muB ein Kompromif3 eingegangen werden zwischen
der verbesserten Tiefenauflosung (fiir ideal
glatte Oberfldchen) bei flachem Detektorwinkel
und der damit bedingten Verschlechterung durch
Oberflachenrauhigkeit.

Mehrfachstreuprozesse bewirken eine Aufweitung
der ein- und auslaufenden Ionenstrahlen, wodurch
verschieden lange Bahnen durchlaufen werden.
Dies bewirkt einerunterschiedlichen Energiever-
lust und damit eine Unscharfe im Ort.

Der Energieverlust eines Ions aus einer Tiefe

ist ein statistischer ProzeB, wodurch ein anfangs
monoenergetischer Ionenstrahl nach Durchlaufen
der Wegstrecke x im Festkorper eine Energiever-
teilung erhalt. Dadurch wird die Zuordnung
Energie zur Tiefe unscharf.

Fiir groBere Implantationstiefen (> 200 /um) wird die Gesamtaufldsung

im wesentlichen von den beiden zuletzt genannten Einfliissen bestimmt

und mit zunehmender Tiefe schlechter. Mit Hilfe eines Rechnerprogrammes

(Moller 1680) wurde fiir die hier benutzte Geometrie unter Vernachlassigung

des Einflusses der Oberflachenstruktur die Gesamtaufldsung fir die
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Kernreaktion 3He(d,u)H berechnet ( E, = 500 keV). Danach betragt
sie an der Oberflache 9 nm, bei einer Tiefe von 100 nm bereits 19 nm
und bei 200 nm 29 nm. Diese Aufldsungen sind in den Tiefenprofilen als
horizontaler Balken angegeben. Die endliche Auflosung an der Proben-
oberflache hat zur Folge, daB die Spektren iiber den Nullpunkt hin-
ausragen.
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V. Messergebnisse

Vorbemerkung:

Bei den Experimenten zur Implantation und zur thermischen Desorption
zeigte es sich, daB bei Wiederholungsmessungen unter gleichen MePbe-
dingungen (Energie, Temperatur, Probenvorbehandlung usw.) dennoch die
Form der Spektren im Detail voneinander abweichen konnten. Die Ursache
dafiir kann an der nicht gleichen Stromdichteverteilung des Ionenstromes
iber dem BeschuBfleck bei den einzelnen Implantationen und/oder an
den Probeneigenschaften liegen.

Allerdings betreffen diese Abweichungen nicht die prinzipielle Form
und nicht die charakteristischen Merkmale der Spektren. Diese andern
sich erst, wenn MeBbedingungen der oben genannten Art verdndert
werden.

Bei der Darstellung der MeBergebnisse wird daher im wesentlichen nur
auf solche Veranderungen und Merkmale eingegangen, wahrend eine Er-

orterung der iibrigen - zum Teil nicht reproduzierbaren Effekte -
nicht erfolgt.

—— -

Abbildung 16 zeigt typische Beispiele fiir den Verlauf der Gas-
reemissionsrate und der Streulichtintensitdt des Lasers in Abhangigkeit
von der Fluenz wiahrend der Implantation von Heliumionen mit einer
Energie von 40 keV auf ein- und polykristalline Nickelproben. Der
Untergrund ist bei den Reemissionsspektren abgezogen. Die Messungen
(a) und (b) wurden unter gleichen Bedingungen am Einkristall ausge-
fiihrt. Die Ionenstromdichte betrug dabei jeweils ca. 50 /uA/cmZ. Man
erkennt, daB die Spektren im Detail Abweichungen aufweisen, jedoch
eine Reihe von typischen, reproduzierbaren Gemeinsamkeiten be-

sitzen.
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Abb.16: Heliumreemission und Oberfldchenverdnderung bei 40 keV
e » Ni (258° C)

(E) Einkristall
(P) Polykristall
(a), (b), (c), (d) siehe Text

Die Spektren (c) und (d) zeigen Messungen bei BeschuB einer poly-
kristallinen Probe und wurden jeweils mit einer He-Stromdichte von
175 /uA/cm2 bzw. 50 /uA/cm2 gemessen. Die Unterschiede, die sich
hier zeigen, liegen innerhalb der Reproduzierbarkeit der Spektren.
Es 1dBt sich daher kein typischer EinfluB der Stromdichte feststel-

len.
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Die Spektren zeigen folgenden charakteristischen Verlauf:
Reem/Nein
auf einem nahezu konstanten Wert von ca. 3-4 %, der

Die Reemissionsrate N bleibt bis zu einer Fluenz von etwa
17 + 2
5 x 107" He /cm

mit dem Reflexionskoeffizienten von 40 keV Heliumionen an Nickel

ubereinstimmt (Eckstein und Verbeek, 1979). Bei einer kritischen
Fluenz von im Mittel 5.2 x 10%/ He+/cm2.i 15 % erfolgt ein steiler
Anstieg der Gasreemissionsrate, unabhd@ngig davon, ob auf einkristalli-
nes oder polykristallines Material geschossen wird. Gleichzeitig mit
dem Anstieg der Reemissionsrate setzt verstdrkte Streulichtintensi-
tdt ein, die darauf hinweist, daB sich die Oberflachenstruktur ver-
andert hat. Die Reemissionsrate durchlduft bei weiterem BeschuB meh-
rere Maxima, von denen das erste besonders ausgepragt ist und typisch

zwischen 50 % und 120 % der Implantationsrate (N liegen kann.

i)
Die nachfolgenden Maxima sind beim Polykristall ?%nVergleich Zum
Einkristall deutlicher ausgeprdgt. Implantiert man noch weiter, so
steigt die Reemissionsrate danach fast monoton an. Die Reemission
ist wdhrend des gesamten Beschusses strahlinduziert, das heiBt, eine
Beendigung der Implantation fiihrt gleichzeitig (at « 1 s) zu ihrem
Verschwinden.

Die Streulichtintensitatsveranderung ist mit der Heliumreemissions-
rate in folgender Weise korreliert: Die Steigung des Streulicht-
signals (Blisterbildungsrate) ist etwa bis zu der Fluenz, bei der
die Reemissionsrate das erste Maximum erreicht, nahezu unverandert.
Beim Maximum wird sie flacher. Gleichzeitig verringert sich die Re-
emissionsrate. Wenn sie wieder ansteigt, dann wird auch die Steigung
des Streulichtsignales wieder groBer.

Beim Polykristall wiederholt sich diese Korrelation bei den nach-
folgenden Maxima in abgeschwachtem AusmaB.

In Abb. 17 ist der Verlauf der Reemissionsrate und der Streu-
lichtintensitdt fir einen groBeren Fluenzbereich beim BeschuB von
polykristallinem Nickel wiedergegeben. Die Spektren sind hier erheb-
lich komprimiert, sodaB einzelne MeBpunkte nicht mehr aufgeldst
werden konnen. Daher wurden die Punkte durch eine Linie ersetzt.
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Abb.17:

Heliumreemission
und Oberflachen-
veranderung bei
40 keV

80

60

25°¢
He - Ni(P)
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FLUENZ (He*/cm?)

5
STREULICHTINTENSITAT (willk. Eirh.)

Krit. Fluenz

Reemissionsrate und Streulichtintensitdt erreichen mit zunehmender
Fluenz etwa gleichzeitig einen Maximalwert. Die Reemissionsrate von
dann 100 % verdandert sich bis zu der hochsten geschossenen Fluenz
nicht mehr, wahrend die Streulichtintensitdt ab etwa 3 x 1018 He+/cm
wieder geringer wird. Dies zeigt eine zunehmende Gldattung der Ober-
fldache an, mit geringerer diffuser Reflexion. Der Anstieg zur Re-
emissionsrate von 100 % sowie Anstieg und Abfall der Streulichtinten-
sitdat sind durch Inhomogenitaten im Ionenstrahl (ca. 15 %, s. Abb. 14)
zusdtzlich verbreitert. Jedoch tragt dies nicht in bestimmendem Aus-

2

maf3 zur Form der Kurven bei.

b) Oberfldchenverdnderung

-

Die durch den BeschuB mit verschiedenen Fluenzen entstehende
Oberfldachenstruktur auf einem Einkristall ist in Abb. 18 dargestellt.
Darin sind jeweils eine Skizze des Reemissionsraten- und Streulicht-
spektrums als Hinweis fiir das Stadium der Implantation, sowie je eine
Aufnahme mit Hilfe eines Lichtmikroskopes (groBes Bild) und eines
Rasterelektronenmikroskopes der beschossenen Probenoberfldche ange-
geben. Es zeigte sich - wie auch im Streulichtspektrum zu sehen ist -,
daB Blisterbildung erst beim Beginn der verstarkten Reemissionsrate

einsetzt.
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Fur wachsende Fluenz bis etwa 2 x 10 He+/cm2 stellt man eine

Zunahme der Blisterdichte fest. Die Verringerung des Streulichtsig-

18 He+/cm2) erfolgt aufgrund einer

nals bei hohen Fluenzen (i 5 x 10
Verdanderung der Struktur der Blisterdeckel. Vom Blisterrand her sind
diese hier verkleinert. Auf den Flachen zwischen den Blistern bildet
sich eine rillenformige Struktur aus. Derartige Oberflachenverande-
19 , +, 2

He /cm™)
auf anderen Metallen als Folge der Zerstdubung durch die Ionen (z.B.
Scherzer 1982).

rungen findet man auch bei sehr hohen Heliumfluenzen (> 10

Der BeschuB eines Polykristalls liefert bei hohen Fluenzen
18

(> 3 x10
kritischen Fluenz beobachtet man jedoch Blisterdichten und Blister-

He+/cm2) dieselben Verdnderungen der Oberfldche. Bei der

groBen, die sich mit den Kornern, auf denen sie gefunden werden,
dndern (Abb. 19). Ein dhnliches Verhalten wurde bereits friiher von

Abb. 19:

BlistergroBe und Blisterdichte

auf verschiedenen Kristalliten
g 29°C

40 keV “He - Ni(P)

Verbeek et al. (1974) auf polykristallinem Molybdan nach HeliumbeschuB
entdeckt.

Die GroBenverteilung der Blister auf dem Einkristall gibt Abb. 20
wieder. Die mittlere Deckeldicke betrdgt ca. 170 nm.
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Abb. 20 :

Verteilung der Blistergrofen

0
20- 25°¢
40 keV SHe » Ni(E)

10 1

o I ]

05 10 15 20 25
Blisterdurchmesser (um)

rel. Haufigkeit (%)

c) Tiefenprofile_und_Aufsammelkurven

Die Entwicklung der Heliumtiefenprofile mit der Fluenz wird in
Abb. 21 gezeigt. Durch die MeBpunkte gezogene Linien dienen hier

FLUENZ CHe*fem?1=22.107 o a o @ nCHefemd = 2.1-10? Abb. 21:
FLUENZ He*fem2)=60-107 o » o ® nPHe/cmd = 58-107
FLUENZ (CHeem?=77-07 & a a © nlHelem?d = 54.107 Heliumtiefenprofile
FLUENZ (3He*/em?)=12-10® a4 a @ nCHelem?) = 67.107 ; . .
in Abhangigk
FLUENZ (BHe*femd=25-0 o 0 o @ nPHelem?) = 69-10'7 gigkeit von
= @ C] der Heliumfluenz
x| ©
z .. 3
g n = Fldchenkonzentration
. |
. z PP 5 25%C
@ 40 keV “He » Ni(E)

FLUENZ

lee / pNi (0/0]

TIEFE (nm)

und bei anderen Tiefenprofilen in dieser Arbeit nur als Betrachtungs-
hilfen, stellen also keine berechneten Verteilungen dar. Die kleinere
Skizze in der Abb. 21 bietet wieder eine Orientierungshilfe iiber das

Stadium der Implantation, das vor der Messung der einzelnen Spektren
erreicht worden ist.
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Die kritische Fluenz fiir verstarkte Reemission liegt bei dieser
MeBreihe bei 6 x 1017 He+/cm2. Dies ist innerhalb der mittleren Ab-
weichung (+ 15 %) von der mittleren kritischen Fluenz (5,2 x 1017
BeschuB bis zur kritischen Fluenz ergibt eine Tiefenverteilung dhn-
lich einer GauBverteilung mit einer haufigsten Reichweite von etwa
150 nm. Die Reichweitenrechnungen mit dem Programm TRIM (siehe II.2)
ergeben fiir 40 keV 3He in Nickel eine hdufigste Reichweite von
145 bis 150 nm und somit gute Ubereinstimmung.

Die Form der Tiefenprofile dndert sich nach dem Uberschreiten der
kritischen Fluenz folgendermaBen: Es verringert sich die maximale
lokale Konzentration im Bereich der hdaufigsten Reichweite von 40 %
auf etwa 30 %, und die Profile verbreitern sich. Der Vergleich der
aufgesammelten Heliummenge (n) mit der Fluenz zeigt, daB verstdrkte
Reemission nach dem Erreichen der kritischen Fluenz erfolgt und die
Reemissionsrate bei dieser Messung 100 % iiberschritten hat. Die Satti-

17 He/cmz.

gungsflachenkonzentration liegt bei etwa 7 x 10 Das Tiefen-
profil zeigt dann iiber die gesamte Reichweite eine gleichbleibende
lokale Heliumkonzentration von ca. 30 %. Beriicksichtigt man die Tie-
fenaufldsung, die mit zunehmender Tiefe schlechter wird, so entspricht
diese Verteilung etwa einem Rechteckprofil. Die Tiefenprofilentwick-

Tung in polykristallinem Nickel zeigt davon keinen Unterschied.

Tragt man die gesamte aufgesammelte Heliummenge gegen die Fluenz
auf, so erhdlt man die Aufsammelkurve der Implantation. In Abb.?22
sind zwei Aufsammelkurven fiir 40 keV 3He-Imp]antation aufgezeichnet,
wie sie mit Hilfe der Kernreaktion gemessen und - fiir dieselbe
Messung - aus der Gasreemissionskurve berechnet wurden. Zusdtzlich
ist die simultan zur Reemissionsrate gemessene Verdnderung der Streu-
lichtintensitat wiedergegeben.

Wie bei den oben beschriebenen Reemissionsmessungen wird ab der
kritischen Fluenz erheblich weniger aufgesammelt (verstarkte Re-
emission) und dann erst allmdhlich die Sdttigungskonzentration erreicht.
Man erkennt auch hier die Korrelation zwischen Streulichtsignal und
Aufsammelverhalten:

He+/cm2).
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Abb. 22: Aufsammelkurve und Oberfldchenverdnderung 40 keV 3He + Ni(E)

Von der Fluenz an (% b0 X 1017 He+/cm2), bei der die Blisterbildungs-

rate fast verschwindet, wird auch fast kein Helium mehr aufgesammelt.
Steigt die Blisterbildungsrate (etwa bei F = 7 x 1017 He+/cm2), dann
wird auch weiter aufgesammelt. Praktisch keine Blister werden mehr

zusdtzlich gebildet, wenn die Probe mit Helium nahezu gesdttigt ist.

d)

Beschuf mit 150 keV Heliumionen unter sonst gleichen Bedingun-
gen wie bei 40 keV ergibt ebenfalls das gleichzeitige Eintreten der
verstdrkten Gasreemissionsrate und der Blisterbildung. Es zeigt sich
Jjedoch, daB die Gasreemissionsrate keine typischen Maxima durchlauft
und das Streulichtsignal zundchst allmahlich ansteigt (Abb. 23).

Die Blister sind hier erheblich groBer (Abb. 24), und man erhdlt zum
Teil auch Flaking (s.a. Abb. 44 (Z = 0)), also das Abschalen von Teilen
des BeschuBfleckes. Dadurch kann die Streulichtintensitat zunachst
ansteigen und - nachdem der Flake abgeldst ist oder durch Strahl-
heizung verdampft - wieder absinken (Abb. 23). Tiefenprofile konnten
mit dem verwendeten Detektor nicht gemessen werden, da aufgrund der
groBeren Eindringtiefe der Heliumionen die Energieverteilung der
a-Teilchen bis in den Protonenbereich verbreitert ist (s. III.3).
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Blister: 150 keV “He - Ni(E)

(zum Vergleich:

3

40 keV “He' - Ni(E) Rlister)

Die Gleichzeitigkeit von Blisterbildung und verstirkter Heliumreemis-
sion wurde auch fiir den BeschuB mit 20 keV und 90 keV gepriift, indem
im Moment des Beginns verstdrkter Reemission die Implantation unter-
brochen wurde. Die anschlieBende mikroskopische Untersuchung zeigte
Blister auf der Probenoberflache. Diese sind nicht vorhanden, wenn
mit unterkritischer Fluenz Helium implantiert wird.
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Die Abbildungen 25 und 26 zeigen den Verlauf der Streulichtinten-
sitdt und der Heliumreemissionsrate wahrend eines 40 keV Helium-
beschusses auf ein- und polykristallines Nickel bei den angegebenen
Temperaturen TB' Grundsdtzlich ergeben sich dabei folgende Veranderun-
gen, sowohl beim Einkristall wie auch beim Polykristall:

Verstdrkte Streulichtintensitdt setzt bei allen Temperaturen gleichzeitig
mit verstarkter Reemissionsrate ein.

Das erste Reemissionsratenmaximum ist bei hoheren BeschuBtemperaturen

(> 25°C) deutlicher ausgepragt.

Die kritische Fluenz wird bei Temperaturen iiber ca. 300° ¢ kleiner, wah-
rend man bei 26006(bzw. 290°C) noch keine Verschiebung feststellt, die
auBerhalb der Unsicherheit der kritischen Fluenz liegt.

Die oben beschriebene Korrelation zwischen Streulichtverdnderung
und Heliumreemissionsrate ist vor allem bei 260° C bzw. 290° ¢ gut wieder-
zuerkennen. Bei den hoheren Temperaturen (5800 bzw. 640° C) zeigt sich
diese Korrelation noch bis zur Fluenz des Reemissionsratenmaximums.
Bei 950° C BeschuBtemperatur am Polykristall ergibt sich bereits zu
Beginn der Implantation eine erhohte Reemission, die sich zundchst
wahrend der Implantation etwas verringert. Ein dhnliches Verhalten beob-
achtet man auch beim BeschuB bei 640° C bzw. am Einkristall (5800 Cs
720° C). Danach erfolgen oszillationsahnliche, simultane Verdnderungen
der Reemissionsrate und der Streulichtintensitdt (Oberfldchenverande-
rung).

Auch am Einkristall kann man bei einer BeschuBtemperatur von 720° ¢
diese Oszillationen im Spektrum des Streulichtsignals erkennen.
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FLUENZ (3 He*/cm?)

STREULICHTINTENSITAT (willk. Einheiten)

STREULICHTINTENSITAT (willk. Einheiten)

Heliumreemissionsrate und Oberfldchenveranderung fiir 40 keV
3He+ -+ Ni(E) bei den angegebenen BeschuBtemperaturen T

B

Heliumreemissionsrate und Oberfldchenverdnderung fiir 40 keV

Het Ni(P) bei den angegebenen BeschuBtemperaturen Tg
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Die Oberfldchenstrukturen fiir die in Abb. 25 angegebenen BeschuP-
temperaturen zeigt am Beispiel des Einkristalls Abb. 27. Die Fluenz

betrdgt bei diesen Messungen 1,2 x 1018 He+/cm2.

Ty = 580°C Tg = 720°C

Abb. 27: Oberfldachenstruktur von Ni(E) nach BeschuB mit 40 keV

3He+ bei den angegebenen BeschuRtemperaturen TB
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Die Blisterdeckeldurchmesser sind bei BeschuBtemperaturen von
260° C und 580° C erheblich groBer als bei 25° C. Dabei haben die
Blister bei 260° C eine plattenahnliche Form, die quer durch den
Blister aufgerissen ist, wahrend bei 580° C die Deckel wieder eine
starkere Wolbung aufweisen und entlang des Umfangs abgerissen sind.
Die Innenflache der Blisterdeckel zeigt hier blasenartige Strukturen.

Bei 720° C BeschuBtemperatur werden keine Blister mehr beobachtet.
Stattdessen bilden sich Locher in der Oberfldche aus. Dasselbe gilt
auch fiir den BeschuB bei 950° C auf den Polykristall.

Die Tiefenprofile zu den Implantationen des Einkristalls haben unge-
fahr die Form wie nach ZimmertemperaturbeschuB, besitzen jedoch eine
geringere maximale Konzentration. Es erfolgt aber keine Verbreiterung
iber die maximale Reichweite der Heliumionen hinaus (Abb. 28).

Abb. 28:
- ; P Heliumtiefenprofile nach
Tg(°Cl= 25 00 o ("Herem?®) =6.4-10 y
’ 60 i A mee 5.6.107 BeschuB von 40 keV 3He++N1
S0 e & ) 3.5-10” bei den angegebenen Tem-
720 oo - 1.3-10"
peraturen TB
(Fluenz = 1,2x10*8 He'/cnm?)
= o n = Fldchenkonzentration
';'? -] o
:
Q.
0[ T T T T T L T
100 200 300 400
TIEFE (nm)
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5.2.1 Verdnderung der thermischen Desorption_mit_der_Fluenz

Die im folgenden wiedergegebenen MeBergebnisse wurden mit der in
II.3 beschriebenen Methode ermittelt. In den einzelnen Desorptions-
spektren sind der besseren Darstellung wegen die MeBpunkte (Kandle)
durch durchgezogene Linien ersetzt.

Abb. 29:
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In Abb. 29 ist die thermische Desorptionsrate gegen die Temperatur
fiir verschiedene Fluenzen aus mit 40 keV 3He beschossenen Einkristall-
proben aufgetragen. Zusdtzlich wird die Veranderung der Streulicht-
intensitdt wiedergegeben. Die etwas unterschiedlichen Temperaturskalen
auf der Tinken und rechten Halfte der Abb. 29 haben folgenden Grund:

Es konnen jeweils vier Messungen auf einer Probe ausgefiihrt werden.
Danach muB diese ausgewechselt werden. Dabei wird der Warmekontakt

zur Heizung (Warmeleitung) verdndert, wodurch sich auch der Temperatur-
Zeit-Verlauf bei der Erwdarmung verdndert.

Folgende zwei charakteristischen Verdnderungen der Desorptions-
spektren in Abhdngigkeit von der Fluenz kdnnen festgestellt werden:

(i) die Anfangstemperatur fiir die Desorption sinkt mit steigender
Fluenz bis zur kritischen Fluenz. Unterhalb einer Fluenz von
+
b x 1016 He /cm2 wird bis zur maximal erreichbaren Temperatur

(v 1000° C) kein Helium meRbar freigesetzt.

(i) Von der kritischen Fluenz an verschiebt sich diese Anfangs-
temperatur nicht weiter. Dafiir erhd1t man ein zusdtzliches De-
sorptionsmaximum zwischen 100° ¢ und 200° C, das mit zunehmender
Fluenz groBer wird.

18 19

Obwohl zwischen 4 x 10 He+/cm2 und 1,4 x 10 He+/cm2 nicht mehr we-
sentlich zusdtzliches Helium aufgesammelt wird, verdndert sich dennoch
die Struktur des Desorptionsspektrums, indem das Niedertemperaturmaximum
(bei ca. 150° C) auf Kosten des Hochtemperaturteiles (> 300° C) des
Spektrums zunimmt. Fiir den Beschuf3 der polykristallinen Probe ergibt
sich innerhalb der Reproduzierbarkeit der einzelnen Spektren kein
anderes Ergebnis (Abb. 30).

8 He+/cm2 wurde aus 8 bzw. 7 Messun-

Fiir eine Fluenz von 1,2 x 101
gen die mittlere Temperatur fiir die beiden Desorptionsmaxima beim Poly-
bzw. Einkristall bestimmt (Tab. 1). Die angegebenen Unsicherheiten

sind die Standardabweichungen vom Mittelwert.
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Tabelle 1:
1. Max (°C) 2. Max (°C)

Polikristall 152 + 11 557 + 19
Einkristall 146 + 7 554 + 15

Der Anstieg der Streulichtintensit&t wdhrend der Temperaturerhohung
(Abb. 25, 30) erfolgt im Temperaturbereich zwischen 700° C und 900° C
zum Teil aufgrund der erhohten thermischen Strahlung von der Probe im
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Wellenldngenbereich des Lasers (Abb. 29 oben links und unten rechts).
Diesem Untergrund Uberlagert sich die Streulichtintensitdt aufgrund von
thermischen Verd@nderungen der Oberfldchenstrukturen, welche man unab-
hangig von der Probe (P oder E) in drei Gruppen aufteilen kann:

(i) Nach BeschuB mit unterkritischen Fluenzen (F < 5,2 x 1017 He+/cm2)
beginnt thermische Desorption und Oberfldchenverdnderung bei etwa
derselben femperatuh

(i1) Nach BeschuB mit Fluenzen zwischen der kritischen und etwa der,
bei der die Blister durch Zerstdubung verandert werden
(< 4 x 10'® He*/cm®) (s.a. V.1.1), erhdlt man einen Anstieg der
Streulichtintensitit zwischen 400° C und 700° C.

(ii1) Fur noch groBere Fluenzen konnen oberfldcheninduzierte Streu-
lichtintensitdatsverdanderungen nicht beobachtet werden.

Bei Erwdrmung von Proben, die mit unterkritischer Fluenz beschossen wur-
den, konnen sogenannte thermische Blister gebildet werden (Abb. 31), die
einen groBeren Durchmesser besitzen als die durch BeschuB erzeugten. Bei
sehr niedrigen F]uenzen{é Z X 1017 He+/cm2) erfolgt keine thermische
Blisterbildung. Man erhdlt dann Locherbildung in der Probenoberflache

ahnlich denen, die man durch BeschuB bei 720° C erhilt (Abb. 27).

Abb. 31:

Temperung bis 510° C einer

Nickelprobe nach BeschuB mit
g 25°C

40 keV “He - Ni(E)

(F = 4 x 107 He/cm).

Vergleich mit beschuBinduzier-
ten Blistern.

Thermische Blister durch isochrone
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Implantiert man, bis Blister entstanden sind, so erhdlt man durch isochrone
Temperung folgende Verdanderungen:

Fur 40 keV 3He-BeschuB auf Nickel bei Zimmertemperaturen mit einer

15 He+/cm2 sind die Oberfldchenverdanderungen in

Abb. 32 (Einkristall) und Abb. 33 (Polykristall) fiir verschiedene
Erwdarmungstemperaturen dargestellt. Bis zu einer Probentemperatur von
etwa 430° C ergeben sich keine sichtbaren Verdnderungen. Bei Tempera-
turen groer als etwa 500° C erhdlt man zunichst eine Verdichtung der
Blister sowie Locherbildung, vorzugsweise an den Blisterrandern und beim
Polykristall an Korngrenzen. Bei dieser Temperatur erfolgt im De-
sorptionsspektrum ein erheblicher Anstieg (Abb. 29,30 , Spektren mit
F=1,2x 1018 He+/cm2). Weitere Temperaturerhohung fiihrt dann zur
Aufldsung der Blisterstruktur (T ~ 700° C) und Bildung weiterer Locher.

Bei 9500 C sind die Blister verschwunden. Es verbleiben dann nur noch
Locher.

Fluenz von 1,2 x 10

Auf allen Probenoberflachen, die bis zu Temperaturen von mehr als
etwa 550° C erwdrmt wurden - entweder wihrend des Beschusses, oder
danach - zeigen sich zusdtzliche dunkle Kontraststellen auf den
REM-Aufnahmen (Abb. 34). Sie sind nur im implantierten Probenbereich
zu finden (Abb. 34 bl’ bz), womit Verunreinigungen der Oberfldche aus-
geschlossen werden konnen. Mit Hilfe der Bildentstehung in einem REM
kann man jedoch eine Interpretation dieser Erscheinung angeben:

Im REM werden Elektronen mit Primdrenergien von typisch einigen keV
bis einigen zehn keV auf die Probe geschossen. Von dort gelangen dann
Elektronen in einen Elektronendetektor, die man grob in zwei Gruppen
unterteilen kann:

(a) Niederenergetische Elektronen (E < 50 eV) aus oberfldachennahen
Schichten (< 10 nm), sogenannte Sekundarelektronen (SE)
(Reimer et al. 1973)

(b) Hochenergetische Elektronen (E 2 Primdarenergie), die aus Tiefen T
bis im Bereich von um aus der Probe austreten, sogenannte riick-
gestreute Elektronen (RE) (fir Kupfer bei Eprimér = 30 keV und
senkrechtem Elektroneneinfall auf die Probe ist T = 0,59 /um)
(Reimer et al. 1973).



Tg=25°C
qux = 73000

Tg=25°C
Tmcx = 950°C

EEls-:‘ktron = SkeV

Abb. 34: Kontraststruktur durch Erwdrmen beschossener Proben
bzw. beim BeschuB erwdrmter Proben
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Durch die RE enthdlt das REM-Bild eine zusidtzliche Tiefeninformation.
Auch ein Teil der SE, die durch RE ausgeldst wurden, trdgt dazu bei.
Diese konnen jedoch nicht von den anderen SE unterschieden werden.

Die Tiefeninformation wird deutlicher, wenn man im REM eine Gegen-
spannung anlegt, die verhindert, daB SE in den Detektor gelangen
(Abb. 34, bys b2). Dadurch werden die dunklen Flecken deutlicher
sichtbar.
Andererseits kann man durch Reduzierung der primidren Elektronenenergie
die Tiefeninformation ebenso reduzieren, sodaB nur Elektronen aus ober-
fldchennahen Schichten in den Detektor gelangen (bei 5 keV primirer
Elektronenenergie in Kupfer ist T = 0,04 Jum = Reimer et al. )
s. Abb. 34 Cys Cy -
Dadurch verschwinden die dunklen Kontraststellen. Nicht verschwindende
Kontraste zeigen, daB die Ursache dafiir auf der Oberfldche liegt.

Aus diesen Anderungen kann geschlossen werden, daB die dunklen Flecken
wahrscheinlich Hohlrdume unter der Oberfliche (* 40 nm) sind. Im Gegensatz
zu offenen Lochern erhdlt man aus der dariiberliegenden Oberflachen-
schicht noch eine meBbare Elektronenintensitit, die jedoch schwicher
ist als die von kompaktem Material und somit den Kontrast im Vergleich
zu offenen Lochern reduziert.

Die obige SchluBfolgerung wird qualitativ unterstiitzt durch die Verinde-
rung der Kontraststruktur im REM-Bild, wenn der primdre Elektronenstrahl
die Oberfldche unter flachem Winkel trifft.

In Abb. 32 ist fiir die linke Halfte der Winkel zwischen Proben-
normale und primidrem Elektronenstrahl 70° und auf der rechten 30°.
Links erkennt man die dunklen Kontraststellen nicht (u.a. auf der Abbil-
dung mit Tmax = 950° C, da einerseits die SE-Ausbeute ansteigt (> Faktor 2
fur Cu bei 30 keV primdrer Elektronenenergie), und andererseits die
Projektion von T auf die Normale kleiner wird, die Tiefeninformation
also aus geringeren Tiefen erhalten wird.
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b) Tiefenprofile

Die Verdnderung des implantierten Tiefenprofils durch den Erwar-
mungsprozeB zeigt Abb. 35. Die Skizze gibt die Temperaturen wieder,

bei denen die Desorption unterbrochen wurde, um das Tiefenprofil zu
messen.

Tmax (°C) = 25 000 @n(*Helcm?) = 6.4-107
Tmax [°C) = 250 444 ® nPHelcm?) = 56.1017
Tmax °C) = 560 e®e © n(3He/cm?) = 311017
Tmax (°C) = 720 aaa @ niPHeicm?) =19-10'7
Tmax [°C) = 950 * x x @ n (BHescm2) =04 1017

R (? Abb. 35:
% ?) Anderung der Tiefen-
2 ﬁ? profile einer mit
w | = 0
o . 3 +25 ¢
i 1357 9 xi0 40 keV “He -+ Ni(E)

TEMPERATUR (°C)
beschossenen Probe,
durch isochrone Tempe-

rung bis zu den angegebe-
nen Temperaturen Tmax

TIEFE (nm)

Danach wurde bis zur ndchsten angegebenen Temperatur erwirmt. Es zeigte
sich dabei,daB die Desorption erst dann wieder einsetzt, wenn die zuerst
erreichte Temperatur iberschritten worden ist.

Bei einer Temperatur von 950° C bleibt noch ein Rest von 0,4 X 1017 He/cm2
in der Probe zuriick, der unabhdngig von der Fluenz und der Erwdrmungs-
dauer ist, und etwa mit dem Betrag der Fluenz (v 0,5 x 1017 He+/cm2)
ibereinstimmt, bei der bei nachfolgender Erwdrmung bis etwa 1000° ¢
keine Desorption erfolgt (siehe V.2.1). Wie auch beim BeschuB bei
hoheren Temperaturen (V.2.1), verbreitern sich die Profile nicht. Die
Desorption von Helium erfolgt bei jedem Desorptionsschritt aus der
gesamten implantierten Tiefe.




qux - 250 C

(2)

Trnax = 250°C

Abb. 36: TEM-Aufnahmen nach BeschuB von:
3 250C 18 +
40 keV "He - Ni (F = 6,8 x 107~ He /cm")

2

a) nicht erwdrmte Probe '
b) bis 250° C erwdrmte Probe (nach dem BeschuB)




Tn-m = 250°C

Abb. 37: TEM-Aufnahmen nachBeschuB von

40 keV He > Ni (F = 6,8 x 10'8 He®/cm?

a) nicht erwdrmte Probe
b) bis 250° C erwirmte Probe (nach dem BeschuB)

)
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V.2.3 TEM-Untersuchungen

Da im Temperaturbereich bis 300° C, in dem das erste Desorptions-
maximum von mit iliberkritischer Fluenz beschossenen Proben registriert
wird, keine Oberfldchenverdnderungen festgestellt werden, wurden
zwei Proben mit Hilfe eines TEM von Dr. Jdger in der KFA Jiilich unter-
sucht. Beide waren mit einer Fluenz von 6,8 x 1018 3He+/cm2 (40 keV)
bei Zimmertemperatur beschossen worden; eine davon wurde danach bis

250° C erwdrmt.

Abbildung 36 zeigt die beiden Proben mit der geblisterten Ober-
fldche. GroBe weiPe runde Flichen sind Locher an Stellen, an denen vor
dem PrdparationsprozeB (Atzung von der Riickseite her, um fiir Elektronen
durchstrahlbare Flachen zu schaffen) Blister vorhanden waren.

In den Abb. 36 a) und b) sind vor allem im Zwischenblisterbereich
Blasen zu erkennen, die in Abb. 37 stdrker vergroBert dargestellt sind.
Die Blasen in (a) sind im Durchschnitt kleiner als die in (b).

Es hat also wahrend der Temperung Blasenwachstum stattgefunden. In
beiden Fallen ist eine facettierte Blasenstruktur erkennbar.

V.2.4 Abhdngigkeit der_thermischen_Desorption_von_der_ Implantations:

Um zu untersuchen, wie sich die thermische Desorption verandert, wenn
bei Temperaturen implantiert wird, bei denen im Desorptionsspektrum

nach Zimmertemperaturbeschuf jeweils ein Desorptionsmaximum iiberschritten

ist, wurde mit einer Fluenz von 1,2 X 1018 He+/cm2 bei hoheren Tempera-

turen (TB) implantiert. Diese sind durch die Punkte a , b , ¢ in dem
Desorptionsspektrum markiert, welches man nach Zimmertemperaturbeschul3
(TB = 250C) erhdlt (Abb. 38). Die Proben wurden nach der Implantation
auf etwa 50° C langsam abgekiihi1t (0,5 - 3 Std.) und von dieser Tempera-
tur aus dann erwdarmt. Dabei zeigt sich zwischen Einkristall und
Polykristall kein Unterschied. Die Desorption beginnt fiir TB = 270° ¢
und TB = 540° C bei der Temperatur, bei der auch die Implantation er-
folgte. Fir TB = 750° C ist der Desorptionsbeginn etwas zu kleineren
Temperaturen (% 700° C) verschoben.

Die thermische Heliumfreisetzung nach BeschuB mit lberkritischen Fluenzen
beginnt also immer in der Umgebung (etwa -4_-_50O C) von der Temperatur,
bei der auch die Implantation stattgefunden hat.
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Abb. 38:

Thermische Desorption
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T3 s 7 9 ® %100 r

Tg = 750°C

TEMPERATUR (°C)

Die Desorptionsspektren nach BeschuB mit 90 und 150 keV (Abb.39)
(TB =25°C, F=1,2 x 1018 3He+/cm2) besitzen eine d@hnliche Form wie
nach Implantation mit 40 keV (F = 1,2 x 1018 3He+/cm2).
Das erste Maximum wird bei den hoheren BeschuBenergien kleiner, und
die Trennung der beiden Maxima ist ebenfalls geringer. Einen Ver-

gleich der Maximatemperaturen gibt Tabelle 2.
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Tabelle 2:
Energie (keV) 1. Max. (OC) 2. Max. (OC) Anzahl der Messungen
40 146 + 7 554 + 15
90 148 + 6 523 + 4
150 153 # 3 480 + 13

Im Temperaturbereich groBer 900° C wird bei hdheren Energien die Desorp-
tionsrate etwas groBer. BeschieBt man mit unterkritischer Fluenz und

150 keV Ionenenergie (Abb.4G ), so verschwindet das Desorptions-

maximum bei 150° C im Desorptionsspektrum genauso wie beim Beschuf3

mit 40 keV mit unterkritischer Fluenz.



- G =

F=.6-1017 3He’/cm2 Abb. 40 :

Thermische Desorption

e —————

und Oberflédchenver-
dnderung bei der

‘7
N
{1 3
\
B \
[}
\
\
\
( lin. Skala)

S
o
N
)
<
BT 38 7 5 100
< 4 A Temperung von Ni-Proben
& i
z ‘E  nach:
E F=12-10% 3Hetfem? %
o - 259 ¢
o = 3 ;
Q z 150 keV “He -~ Ni(E)
w L
a o
-
L o 4,6 x 10t/ 3He+/cm2 <
% = 1B 3. +
i w
E < Fkrit < 1,2-10 He /cm
W
T
& ]

TEMPERATUR (°C)

Gleichzeitig mit dem Beginn der Heliumdesorption setzt auch hier
die Oberfldchenveranderung ein. Man erhdlt auch hier thermische
Blister (Abb. 41), die jedoch erheblich groBer sind als nach Beschuf3
mit 40 keV und auch bei Temperaturen von 950° C nicht verschwinden.

Abb. 41: Thermische Blister nach Abb. 42: Probenoberfldache nach iso-

isochroner Temperung: chroner Temperung.
3 +250C 3 +250C
150 keV "He -+ Ni(E) 150 keV “He -+ Ni(E)
F=4,6 - 10 3Het/cn? F=1,2 - 10'% 3et/cn?
_ 0 0
Tmax = 9507 C Tmax = 950" C

2
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Die Temperung mit Uberkritischer Fluenz und einer Energie von
150 keV beschossener Proben (Abb. 42) erzeugt ebenfalls thermische
Blister. Diese bilden sich zwischen den wdhrend der Implan-

tation gebildeten Blistern.

Im Kapitel II, Abschnitt 5, wurde dargestellt, daB Blisterbildung
verhindert werden kann, wenn eine der dafilir notwendigen Bedingungen
nicht erfillt ist. Dazu gehort, daB die kritische Konzentration in der
Heliumtiefenverteilung zuerst an der Oberfldche erreicht wird.

Dies kann erreicht werden, wenn nach der in Tabelle 3 angegebenen Rei-
henfolge Helium in Nickel implantiert wird (nach Roth et al. 1980).

Tabelle 3:

Energie (keV) Fluenz (He+/cm2)
1. 0.25 3.1 x 107
2. 0.5 4,4 x 10%°
3. 1 7,5 x 101
4. 2 1,5 x 1016
B 4 3,3 x 1016
8, 8 3,0 x 10%7

Eine so bei Zimmertemperatur implantierte Probe ist danach getempert
worden. Das thermische Desorptionsspektrum zeigt Abb.43.

Abb. 43:

Jom

i Thermisches Desorptions-
H spektrum einer nach
Tabelle 3 bei Zimmer-
temperatur implantierten
Probe

THERMISCHE DESORPTIONSRATE (lin. Skala)

13 s 7 ' 9 x100
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Die gestrichelte Fortsetzung des ersten DesorptionsmaXimum ist eine
Extrapolation, da dort der Ionenstromverstarker des Massenspektro-
meters ubersteuerte.

Man erkennt hier wieder eine dhnliche Form des Spektrums wie bei
monoenergetischem und Uberkritischem BeschuR. Besondere Ahnlichkeit
zeigt sich beim Vergleich mit dem Spektrum nach 40 keV BeschuR mit
hoher Fluenz (1.4 x 10%° He*/cm?, Abb. 23).

Implantation von Helium kann auch - wie in II.5. ausgefiihrt - zur
Flakebildung fiihren, also dem Abschalen von groBen Flichen auf dem
BeschuBfleck.

Dies kann erreicht werden durch BeschuB mit hohen Energien und

hohen Stromdichten, was zur Folge hat, daB damit die Beschu3temperatur
der Probe ansteigt.

Eine mit 150 keV Heliumionen und einer Stromdichte von ©00 /uA/cmz be-
schossene Probe (T, = 165° C, F = 1,2 x 108 He'/em®) zeigt Abb.44

(Z = 0). Man erkennt einen typischen Flake.

Durch Temperung entsteht dann das in Abb. 45 gezeigte thermische
Desorptionsspektrum. Es zeigt sich auch hier wieder das in V.2.4
gefundene Verhalten, daB die thermische Desorption in der Umgebung
der BeschuBtemperatur erfolgt. Zudem ist die Form des Spektrums in
Abb. 45 dhnlich dem in Abb. 38b, nur etwas zu niederen Temperaturen
verschoben.

Die Oberfldchenverdnderung durch Temperung ist ebenfalls in
Abb. 44 dargestellt. Die Zahl Z dort gibt die Anzahl der isochronen Tempe-
rungen an, die bei der abgebildeten Probe jeweils durchgefiihrt wurden. Diese er-
folgten jeweils von Zimmertemperatur bis etwa 950° C innerhalb von 5 linuten.
Einmalige Temperung (Z = 1) bewirkt das Ausgasen und damit das
Desorptionsspektrum in Abb. 45 sowie Locherbildung in den Flakes.
Die darunter Tiegende Schicht weist nur sehr vereinzelt Locher auf.
Kih1t man die Probe ab und tempert dann erneut (Z = 2, Z = 3), so er-
folgt kein weiteres Ausgasen. Die Locher in den Flakes wachsen jedoch
und die gesamte Struktur beginnt sich aufzulgsen.
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Abb. 44: Flaking (Z = 0) nach BeschuB mit 150 keV 3e™ - Ni(E)

und thermische Oberfldchenverdanderung durch ein- (Z=1),
zwei-(Z=2) und dreimaliges (Z=3) isochrones Tempern
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Beim BeschuB von Nickel mit Helium im Energiebereich von 20 bis
150 keV und bei Temperaturen von 25°C bis 950° C setzt gleich-
zeitig (st ~ 10 s) mit dem Beginn verstdrkter Heliumreemission
auch Oberfldchenveranderung ein.

Die Reemissionsrate und die Oberfldchenverdanderung als
Funktion der Heliumfluenz ist temperaturabhangig. !

Die kritische Fluenz fiir den Beginn der verstarkten Reemission
und der (gleichzeitigen) Oberflachenveranderung ist ebenfalls

temperaturabhangig.

Blisterbildung kann sowohl wdhrend der Implantation durch Beschup mit
uberkritischen Fluenzen erfolgen, wie auch durch isochrone Temperung
nach Beschuf mit unterkritischer Fluenz (thermische Blister).

Die Heliumreemissionsrate und die Oberfldchenverianderung wahrend
der Implantation sind korreliert.
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Beim Beschuf mit 40 keV Heliumionen wird bei der kritischen
Fluenz eine maximale lokale Heliumkonzentration von ca. 40 %
bei der hdufigsten Reichweite erreicht. Weiterer BeschuB
reduziert dieses lokale Konzentrationsmaximum und fiihrt zu
einer Verbreiterung des Tiefenprofils, bis eine Sdattigung mit
Helium von ca. 30 % lber die gesamte Reichweite erreicht ist.

Desorbiert man thermisch Helium aus einer bei Zimmertemperatur
mit 40 keV Helium beschossenen Nickelprobe, so zeigen sich in Ab-
hangigkeit von der Fluenz zwei wesentliche Verdnderungen:

a) Fiir eine Fluenz, die kleiner als etwa 5 x 1016 He+/cm2 i
desorbiert bis 1000° C kein Helium.

Bis zur kritischen Fluenz verschiebt sich der Beginn der

st

Desorption zu niederen Temperaturen

b) Ab der kritischen Fluenz erhdlt man bei 150° C ein zusdtzliches
Desorptionsmaximum. Eine Verschiebung findet nicht mehr statt.

Die prinzipielle Form der Desorptionsspektren hdngt wenig von der
BeschuBenergie ab, jedoch sehr von der BeschuBtemperatur.

Das Tiefenprofil des implantierten Heliums verbreitert sich nicht
bei Temperaturerhdhung.

Isochrone Temperung bis 300° C beschossener Proben fiihrt zu keiner
sichtbaren Oberfldchenverdnderung. Es findet jedoch Blasenwachstum
statt.

Temperung zu Temperaturen iber 300° C verursacht thermische Ober-
fldchenverdnderung (thermische Blister, Locher).

Ein- und polykristallines Nickel zeigen bei ZimmertemperaturbeschuB

18 2

bis zu einer Fluenz von etwa 1,5 x 10 He+/cm Unterschiede im

Heliumreemissionsverhalten und in der Blisterbildungsrate. Bei hoheren
Fluenzen (> 3 x 1018 He+/cm2) sowie bei hdheren BeschuBtemperaturen
ist ein Unterschied nicht erkennbar. Dies gilt auch fiir das Verhalten

bei isochroner Temperung nach der Implantation.
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VI. Diskussion der Ergebnisse

In diesem Abschnitt wird das Aufsammeln und die Heliumreemission
mit einer dariber bestehenden Modellverstellung verglichen und die Aus-
wirkungen der daraus entstehenden Ergebnisse auf die Blisterbildungs-
modelle werden diskutiert. Am SchluB werden die experimentellen Ergeb-
nisse in ein erweitertes Blistermodell eingebracht.

VI.1.1 Aufsammeln und Reemission

Der Anteil der Heliumreemission von der pro Zeiteinheit einge-
schossenen Heliummenge vor dem Erreichen der kritischen Fluenz betrdgt
im Mittel 3,7 %. Dieser Anteil bleibt zundchst konstant und entspricht
dem zu erwartenden Reflexionskoeffizienten von 4o keV He an Nickel
(Eckstein et al., 1979). Erst bei der kritischen Fluenz setzt erhohte
Heliumreemission ein.

Dies weist darauf hin, daB die thermische Diffusion des Heliums aus der
Probe heraus unterhalb der kritischen Fluenz sehr gering ist (kleiner

als der reflektierte Anteil). Die Messung der Tiefenprofile zeigt auch,
daB die implantierte Heliumverteilung bei konstanter Temperatur sich
zeitlich nicht verdndert.

Qualitativ das gleiche Verhalten der Reemission findet man fiir die Helium-
impTantation in Nickel mit einer Energie von 4 keV (Pontau et al. 1980)
sowie mit 300 keV Helium auf Edelstahl (316 SS), Molybddn und Vanadium
(Bauer und Thomas 1974).

Damit unterscheidet sich die Heliumreemission erheblich von der von
Wasserstoff aus einigen Metallen wahrend der Implantation bei Zimmer-
temperatur. Hier erhdlt man eine mit der Fluenz monoton ansteigende Re-
emissionsrate, bis Sdattigung der Probe erreicht ist (Bauer und Thomas,
1974). Erst bei tiefen Temperaturen (fiir Molybdan bei -110° ¢, Schulz,
1981), bei denen die Diffusion klein wird, ist das Reemissionsverhalten
dhnlich wie bei HeliumbeschuB.
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Fiir das Aufsammeln von Helium oder Wasserstoff (bei niederen Tem-
peraturen) wdhrend der Implantation existieren mehrere Modelle,
(Hotsten 1980, Braganza et al. 1978, Staudenmaier et al. 1979, Cohen
und McCracken 1979, Doyle et al. 1980, Erents et al. 1978, Schulz 1981),
mit deren Hilfe Aufsammelkurven dhnlich wie die in Abb. 22 berechnet
werden konnen.
Als einziges dieser Modelle verwendet das von Staudenmaier et al.,
Cohen und McCracken und Doyle et al. ausschlieBlich experimente1] direkt
zugangliche Parameter. Bei den anderen Modellen erhdlt man bis zu drei
freie Parameter (Braganza 1978), um die theoretische Kurve den experi-

mentellen Daten anzupassen. Aus diesem Grund wird dieses Modell hier zum
Vergleich herangezogen.

Folgende Voraussetzungen trifft das Modell iiber den Aufsammel- und
ReemissionsprozeB (Abb. 46):

Abb.46: , s. Text

TIEFE F Fluenz

1}

P He-Konzentration

a) Es wird eine der Ionenreichweite angepaBte Tiefenverteilung
vorausgesetzt.

b)  Durch den BeschuB wdchst diese Verteilung. Solange an keiner
Stelle eine Sdttigungskonzentration og erreicht wird, wird alles
nicht kinematisch reflektierte Gas aufgesammelt .

c) Wird irgendwo im Tiefenprofil Pe erreicht, so wird dort nicht
weiter aufgesammelt, und die an dieser Stelle zur Ruhe kommenden
Heliumatome werden - ohne woanders aufgesammelt zu werden -

reemittiert. Dort, wo p noch kleiner als Pg ist, wird weiterhin
aufgesammelt.

d) Sdttigung ist dann erreicht, wenn liber die gesamte Reichweite eine
gleichmdRige Konzentration Pg aufgebaut worden ist.
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Dieses Modell trifft also keine Aussagen iiber den atomistischen Auf-
sammel- und Reemissionsprozef (Bindungsenergien, Aufsammelzentren).
Nach Messungen von Schulz (1981) an mit Helium und Deuterium implantier-
tem Molybddn wird Reemission verursacht durch strahlungsinduzierte
Diffusion sowie Platzwechselvorgange zwischen eingelagerten und neu hin-
zukommenden Gasatomen, wenn die Probe fast vollstdandig gesdattigt ist.

Das Modell beschreibt jedoch die beobachtete Entwicklung der Tiefen-
profile wdhrend des Beschusses. Fiir die Implantation von 40 keV Helium
in Nickel bei Zimmertemperatur wurden nach diesem Modell die Aufsammel-
kurven berechnet (Moller 1981). Mit pe = 0,3 PNi und B = 0,4 PNi ist
in Abb. 47 das Ergebnis fiir eine angenommen gauBférmige Tiefenverteilung
(Rp = 148 nm, HWB 83 nm) dargestellt. Es zeigt sich fiir i 0,3 oNi
eine bessere Anpassung.

@ pS= 03 pNi
NE 10 @ pS= 0.4 pNi
U —
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Abb. 47: Vergleich zwischen den experimentellen (%% und theoretischen
= & 0
Aufsammelkurven (s. Text) fiir 40 keV SHe“> °Ni

Die Abweichungen von den Messungen werdenjedoch deutlicher, wenn man aus
diesen Kurven die Reemissionsratenkurven berechnet. Man erhidlt sie, in-
dem die Aufsammelkurve (T) differenziert und von eins subtrahiert wird:
N
Reem dT
) = )

L-F

£
Nein
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In Abb. 48 sind die theoretischen Reemissionsratenkurven zusammen mit
einigen experimentellen Kurven aufgetragen. Dabei wurde auf die mitt-

lere kritische Fluenz (5,2 x 1017 He+/cm2) normiert.

100 JR—
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Abb. 48: Vergleich zwischen experimentellen und theoretischen
Reemissionsraten

Es zeigt sich:

(i) Im Bereich F/Fkrit % 2 gibt das Modell den experimentellen Re-
emissionsratenverlauf d@hnlich wieder. Die Anpassung an die Kurve

mit p. = 0,3 py; ist besser als die mit oo = 0,4 oy

(i1) Im Bereich F/Fkrit ~ 2 treten erhebliche Abweichungen auf.

Der Grund fiir (i) liegt darin, daB im Experiment ebenso wie im Modell
die Flanken des Tiefenprofils nach und nach bis zur Sattigungs-
konzentration pg = 053 PN angehoben werden.

Der Unterschied in der kritischen Fluenz zwischen Modell
(0,4 pNi) und Experiment ergibt sich aus der vorausgesetzten Tiefenver-
teilung, die im Experiment nicht streng gauBformig ist. Das Modell kann
zusatzlich - wie auch alle anderen - kein Reemissionsratenmaximum be-
schreiben. Dieses Reemissionsratenmaximum steht jedoch, wie in V.1 dar-
gestellt, im Zusammenhang mit der Blisterbildung. Damit kann eine mog-
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Tiche Erkldrung des Reemissionsmechanismus angegeben werden, die die Ab-
weichungen vom Modell verstandlich machen. Im folgenden wird dies dis-
kutiert.

VI.1.2 Heliumreemission und Blisterbildung

Abgesehen davon, daB die Modellvorstellung ab der kritischen
Fluenz eine monoton steigende Reemissionsrate ergibt, die das Experi-
ment nicht zeigt, macht sie,wie oben erwdhnt, explizit keine Aussage iiber
den Mechanismus,der zur Heliumreemission fiihrt. Nimmt man an, daB das
Helium aus dem zuerst gesdttigten Bereich bei der haufigsten projizierten
Reichweite R_ zur Oberfldache wandert, so muB es durch Schichten, die noch
nicht gesdttigt sind, ohne dort aufgesammelt zu werden.

Andererseits wird jedoch noch Helium durch die Implantation dort ange-
lTagert. Dieses Verhalten wird verstindlich, wenn man annimmt, daR Helium
aus einer Tiefenzone, in der bereits Sattigung erreicht ist, iiber ein
System von Kandlen oder Rissen die Oberfldache erreichen kann. Da verstark-
te Heliumreemission und Blisterbildung in allen Experimenten gleichzeitig
(at N1 s) einsetzen, ist es sinnvoll, anzunehmen, daB Helium an aufge-
brochenen oder rissigen Blistern emittiert wird.

Un festzustellen, ob allein Helium aus der Blisterflache die Re-
emission im Bereich des ersten Reemissionsratenmaximums verursachen kann,
wird die Helium reemittierende Flache der Probe nach folgender Methode
aus sechs verschiedenen Reemissionsmessungen berechnet:

Es wird angenommen, daB jeder neu gebildete Blister die gesamte Helium-
menge GB’ die in seiner Flache AB aufgesammelt ist, auf einmal abgibt:

GB =n . AB

und nur dadurch Helium freigesetzt wird.

n ist die mittlere in die Blisterfldche implantierte Heliumkonzentration
(He/cmz).

Da die Blister nicht alle gleichzeitig gebildet werden, miiBte die
Heliumkonzentration streng genommen noch von der Zeit (bzw. Fluenz)
abhangen.

Als Naherung dafiir wird angenommen, daB jeder Blister im Mittel die
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Heliumkonzentration enthdalt, die auf folgende Art und Weise bestimmt
wird:

Es wird bei der zu untersuchenden Messung die Fluenz gesucht, die in

der Mitte zwischen der kritischen und der hdchsten geschossenen Fluenz
liegt. Dann nimmt man an, daB bis zu dieser mittleren Fluenz das Helium
bis auf den reflektierten Anteil aufgesammelt wird.

Die so ermittelte Heliumkonzentration n ist dann abhangig von der Fluenz,
bis zu der implantiert wurde.

Die Anzahl der Blister Zss die in einem Zeitintervall (bzw. Fluenz-
intervall) AL, gebi]de? werden, ist:

7. = Ri + Nejn * 8%

L G

B

mit R_i = NReem/N

ein
Ri kann aus dem Vielkanalspektrum fiir jeden Kanal erhalten werden.
Ati entspricht dem Zeitintervall dieses Kanals und ist bei konstantem

Ionenstrom konstant (= at).

Fir die gesamte Blistermenge, die zwischen der kritischen Fluenz
(Kanal 1) und dem Implantationsende (Kanal k) gebildet werden, gilt
dann:

i Ngjp - ot

G

i=1 B

Die gesamte Blisterfldche BR ist damit:
R, - N_. - at

B. =7 « A =g 1 ein
n

Dies wird verglichen mit der auf der Probe gemessenen Blisterflache Bg.
Bg erhdlt man, indem an jeweils drei verschiedenen Stellen des ge-
blisterten BeschuBfleckes Photographien mit Hilfe des Lichtmikroskops
gemacht werden, um davon die Blister abzuzdhlen. Der Mittelwert der
Blisterzahl Zg wird dann iber die gesamte Fldache des BeschuBfleckes
extrapoliert und mit der mittleren Flache der Blister (nach Abb.20 )
multipliziert. Daraus erhdalt man dann B _:

Bg = Zg ' AB
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Als obere Grenze fiir die Unsicherheit von B_ kann ein Wert von
+ 30 % aus der Unsicherheit von Z und A; abgeschdtzt werden.
Fiir die Unsicherheit von By geht der Fehler der Reemissionsratenskala (Ri)’(iEO%)
und der Fluenz (+ 15 %) ein. Das Produkt N . -at ist aufgrund des
MeBverfahrens wenig abhdngig vom primdren Ionenstrom (s. III.1.1) und
mit einer gegeniiber den anderen Fehlern vernachldssigbaren Unsicherheit
behaftet.
Nimmt man eine gauB'sche Fehlerfortpflanzung an, so ergibt dies eine
Unsicherheit von + 25 % flr Bp.
Abbildung 49 zeigt das Ergebnis fiir 6 verschiedene Messungen. Die
Unsicherheiten sind als Fehlerbalken eingetragen. Die berechneten Punkte
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liegen in erster Naherung auf einer Geraden BR = a-Bg (a o 2,3).

Das heiBt, der Anteil der tatsdachlich vorhandenen Blisterfldache ist

zu klein, um allein die gesamte Reemission zu erkldren. Es miissen also
zusdtzliche Fldchen zur Reemission beitragen.

Die Voraussetzung fiir die hier vorgestellten Uberlegungen war jedoch,
daB Helium nur an den geblisterten Stellen entweicht. Dies bedeutet, das
Helium muB aus der Umgebung eines Blisters zum Blister gelangen, oder
es bestehen noch weitere Reemissionskandle auBerhalb der Blisterfldachen.

Zwischengitterdiffusion aufgrund des Konzentrationsgradienten zur Ober-
flache erscheint als moglicher Reemissionskanal nicht wahrscheinlich,

da - wie oben erwdhnt - auch noch nichtgesdttigte Schichten durchlaufen
werden miissen, in denen das Helium wieder aufgesammelt werden sollte.
Helium konnte aber durch Risse, die von einer Tiefe im Bereich der hau-
figsten projizierten Reichweite Rp zur Oberfldche reichen, auch auBer-
halb der Blisterfldchen frei werden. Allerdings muB dann diese mit Rissen
durchzogene Schicht noch Helium bis zu einer Konzentration von 30 % auf-
sammeln konnen. Plausibler ist die Vorstellung, daB Helium nur an
Blistern, wo die Oberfldche aufgerissen ist, reemittiert wird und Helium
innerhalb einer Tiefenzone um Rp auch aus der Umgebung zu den Blistern
gelangen kann.

Nimmt man an, daB das gesamte im Blister und in seiner Umgebung aufge-
sammelte Helium freigesetzt wird, so ist die Fldche dieser Umgebung nach
Abb. 49 mehr als doppelt so groB wie die mittlere Blisterfldche selbst.
Mit groBer Wahrscheinlichkeit ist diese Umgebung jedoch sehr viel groBer,
da TEM-Untersuchungen an Blisterdeckeln gezeigt haben, daB die Gasblasen-
struktur sich dort nicht wesentlich von der der ibrigen beschossenen
Probe unterscheidet (Mazey et al. 1977, St.-Jacques 1981), also das meiste
Helium wahrscheinlich noch im Blisterdeckel enthalten bleibt und

nicht emittiert wird.

Welcher Mechanismus konnte nun dafiir sorgen, daB Helium lateral zu
einem Blister gelangt?

Eine mogliche Erkldarung konnen die TEM-Ergebnisse von Roth und Jdger
(1980) sowie Johnson und Mazey (1980) an Nickel, und von Thomas und Wilson
(1977) an Edelstahl geben, die feststellen, daB bei der kritischen Helium-
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konzentration (die zuerst bei R_ erreicht wird) das Blasengitter im
Metall aufgeldst wird und sich zwischen den Blasen kanalartige Ver-
bindungeh bilden. Sie beobachten dann eine netzwerkdahnliche Struktur
dieser Verbindungen.

Fenske (1979) findet bei TEM Untersuchungen an Nickel Blasenkoaleszenz
im Bereich der haufigsten projizierten Reichweite Rp. Die Implantation
mit 20 keV und 500 keV Heliumionen erfolgte dabei allerdings bei

500° C.

Blewer et al. (1972) beobachten an Erbium nach Heliumimplantation und
Blisterbildung im Bereich der hdaufigsten projizierten Reichweite ein
Blasen- und Kanalsystem. Dies wurde auch anPalladium von Bauer et al.
(1972) sowie an Molybdan von Sone et al. (1978) gefunden. Man kann
daher annehmen, daB sich bei der kritischen Fluenz unter der Oberfldche
eine Zone bildet, in der Helium wandern kann, wenn es von seinem Auf-
sammelplatz verdrdngt wird oder durch das Uffnen von Blasen frei-
gesetzt wird. Werden dann Blister gebildet, so konnen durch plastische
Verformung Risse, bzw. wenn der Blisterdeckel abreiBt, groBere Uffnungen
in der Oberfldache entstehen, durch die Helium reemittiert werden kann.

Aus den Tiefenprofilen (Abb.?21 ) erkennt man, daB wahrend der ver-
starkten Reemission die Heliumiibersattigung in der Probe abgebaut wird.
Dies kann der Grund dafiir sein, daB die Reemissionsrate zundchst groBer
ist als nach dem Aufsammelmodell vorhergesagt wird, und sich diesem
dann erst bei hoheren Fluenzen anpaBt, nachdem die Obersattigung ab-
gebaut ist.

Durch folgende Anderung im Aufsammelmodell (Abb. 50) konnte man
den experimentellen Reemissionsratenverlauf im Bereich F/Ekrit > 2)
besser annahern:
Man 1dBt zundchst so viel Helium aufsammeln, bis eine kritische Kon-

zentration von p_ = 0,4 PN bei der hdufigsten projizierten Reichweite

erreicht ist. ’
Bei weiterem Heliumbeschuf 13dRt man jetzt die verstarkte Reemissionsrate
auf den Wert steigen, den sie haben wiirde, wenn man die Berechnung mit
by = 0,3 oN; durchgefiihrt hatte. AuBerdem 1dBt man zu, daB die zu-
sdtzliche aufgesammelte Heliummenge (Abb. 50, etwa die schraffierte
Fldche) ebenfalls reemittiert wird. In Abb. 50 ist dies beispielhaft

eingezeichnet (dicke Linie).
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Abb. 50: Durch eine Erweiterung des Aufsammelmodells (dicke Linie)
konnen die experimentellen Reemissionskurven besser angepaBt
werden (s. Text)

Die Form des so erhaltenen Reemissionsratenspektrums hangt dann davon
ab, in welchem Fluenzintervall nach der kritischen Fluenz die Kurve
mit P = 0,3 PNi erreicht und mit welcher Rate die zusatzlich aufgesam-
melte Heliummenge reemittiert wird. Durch Wahl einer anderen, der Im-
plantation besser angepaften theoretischen Tiefenverteilung kann die
experimentelle kritische Fluenz durch das Modell dann ebenfalls besser
angendhert werden.

Den Abbau einer Ubersdattigungskonzentration im Bereich der hdufig-
sten projizierten Reichweite der Heliumionen beobachtet auch Terreault et al.
(1980). Bei 20 keV HeliumbeschuB auf Kupfer findet er eine maximale He-
1iumkonzentration von ca. 30 % kurz vor dem Blistern. BeschieBt er lber
die kritische Fluenz hinaus, dann findet er bei Rp eine Konzentration von
5 %. Das Tiefenprofil besitzt dann bei Rp ein Minimum (Doppelmaximastruk-
tur). Es zeigt sich bei Kupfer demnach eine ausgeprdgtere Reduzierung
der Ubersdttigung.

Die Frage, warum sich zundchst eine Ubersdttigungskonzentration aufbaut,
ist bisher noch nicht genauer untersucht worden. Moglicherweise ist sie
zur UOberwindung der kritischen Bruchspannung im Material bei der RiB-
entstehung notwendig.
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Andere Reemissionsmechanismen

Neben dem oben dargestellten Reemissionsweg konnen noch weitere
Mechanismen dazu beitragen, Helium freizusetzen. Durch plastische Ver-
formung des beschossenen Materials beispielsweise kann die Wanderung
von Versetzungen zur Oberfldache stattfinden und dadurch Gas dorthin
transportiert und emittiert werden (Reed-Hill 1973). Dieser ProzeB
kann bei der Aufwolbung des Blisters zur Reemission beitragen. Zwar
wird auch wahrend des gesamten Beschusses das Material durch Schwellen
senkrecht zur Oberflache plastisch verformt, jedoch ist dies ein
kontinuierlicher Vorgang, ohne daf dabei eine kontinuierlich erhohte
Heliumreemissionsrate beobachtet wird.
Eine weitere Moglichkeit bildet die thermische Freisetzung von Helium
aus Blisterdeckeln, die aufgrund mangelnder Warmeleitfdhigkeit durch
den Ionenstrahl erwdrmt werden.

Aus den Beobachtungen der Oberflachenverdnderung bei Temperatur-
erhthung nach dem BeschuB kann man einen oberen Temperaturgrenzbereich
von ca. 500°C - 600°C angeben, da die Blisterform sich wahrend des
Beschusses bei Zimmertemperatur nicht thermisch verdndert.
Wahrscheinlich ist die Blisterdeckeltemperatur wahrend des Beschusses
von der iibrigen Probentemperatur jedoch nicht sehr verschieden (< 3000),
da die TEM-Untersuchungen an Blisterdeckeln sonst sichtbare GroBen-
unterschiede der Gasblasen im Blisterdeckel im Vergleich zum sonstigen
Probenmaterial feststellen miiiten. Dies wurde jedoch bisher nicht beob-
achtet (Mazey 1977, St.-Jacques 1981).

Zusammenfassend kann man folgendes Bild von der Heliumreemission
bei BeschuB auf Ni aus den oben diskutierten Beobachtungen erhalten:

a) Bis zum Erreichen der kritischen Fluenz wird Helium nur reflektiert.

b) Es wird bei der Implantation eine Heliumiibersdttigung im Bereich der hdu-
figsten projizierten Reichweite Rp aufgebaut. Dies verursacht dort die

Bildung einer heliumdurchldssigen Zone. Wenn Blister gebildet werden,

entstehen Uffnungen in der Oberfldache, durch die Helium freigesetzt

werden kann, welches auch aus der Umgebung des Blisters (> 2fache mittlere

Blisterfldche) stammt.
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c) Die Reemission setzt sich bei Fluenzen im Bereich des ersten Re-
emissionsratenmaximums zusammen aus dem Anteil aufgrund des Abbaus
der Ubersattigungskonzentration und aus dem Anteil aufgrund von
Sattigungseffekten.

d) Mit zunehmender Fluenz bestimmen die Sdttigungseffekte allein die
gemessene Reemissionsrate.

e) Wenn die Sdttigungskonzentration von Phe = 0,3 oN; die Oberflache
erreicht, kann die gesamte beschossene Schicht von einem kanal-
artigen Netzwerk durchzogen sein und auch an nicht geblisterten
Oberfldchen Helium entweichen (Roth et al. 1980)

V.1.3 Blistermodelle

Der Ubergang von einem Blasengitter zu einer netzwerkartigen Struktur
von Blasenverbindungen kann mit der Vorstellung des Interbubble fracture-
Modells von Evans (siehe II1.4+45) beschrieben werden. Allerdings ist es
nicht mdglich, quantitative Werte flir den dazu notwendigen Blasendruck
anzugeben, da dieser explizit von der kritischen Bruchspannung abhingt.
Diese ist fiir diinne Filme beispielsweise erheblich grioBer als fiir kom-
paktes Material. Zusdtzlich ist nicht bekannt, wie die Bestrahlung
die kritische Bruchspannung des Materials verindert.

Die Evan'sche Vorstellung iiber die Blisterbildung (II.4) besagt
nun, daB sich unterhalb eines spdateren Blisters durch einen RiBvorgang ein
Gasvolumen bildet, dessen Gasdruck die dariiber Tiegende Schicht dann
aufwolbt. Da nun die vorhergehende Diskussion gezeigt hat, daB auch aus
der Umgebung eines Blisters Helium zum Blister gelangen kann, also freie
Wege fiir das Gas existieren missen, sollte man erwarten, daP um einen
Blister herum eine Zone existiert, in der keine weiteren Blister ge-
bildet werden konnen. Denn bevor sich dort heliumgefiillte Volumina ausbil-
den, die einen Druck besitzen, der zur Blisterbildung ausreicht, wird
das Helium lber die freien Wege an zuvor entstandenen Blistern frei-
gesetzt. Diese blisterfreie Zone ist jedoch nicht zu beobachten, was in
Abb. 18 besonders bei hohen Fluenzen (7,4 x 1018 und 1,6 x 10'% He'/cm?)
zu erkennen ist. Zahlreiche Blister beriihren sich oder bilden Gruppen,
in denen sie sich gegenseitig beriihren.
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In Abb. 16 erkennt man, daB die Heliumreemissionsrate dann sinkt,
wenn die Blisterbildungsrate verkleinert wird (Verringerung der Steigung
der Streulichtintensitdt). Die Frage, warum die Blisterbildungsrate bei
Fluenzen, bei denen Sdttigungseffekte noch keine wesentliche Rolle spie-
len, kleiner wird, 1aBt sich mit dem Gasdruckmodell ebenfalls nicht be-
antworten.

Eine qualitative Antwort kann man auf der Grundlage des lateralen
Spannungsmodells geben:

Wie EerNisse und Picraux (1977) gezeigt haben, steigt die integrale
laterale Spannung mit der Fluenz,bis Blisterbildung einsetzt. Dabei wird
die Spannung dann reduziert. Es zeigt sich, daB der zundchst lineare
Zusammenhang zwischen integraler lateraler Spannung und Fluenz bei

Fa 1015 He/cm2 unterlinear wird. Unabhangig davon, welche Ursachen die-
sen Ubergang bewirken (moglicherweise plastische Verformung, da die
elastischen Krdafte im Kristallgitter die durch das Schwellen erzeugten
Spannungen nicht kompensieren konnen), so verursacht nach diesen Ex-
perimenten zusdtzliches Aufsammeln von Helium weiterhin monotonen An-

stieg der integralen lateralen Spannung bis zur Blisterbildung.

Mit Hilfe dieser Beobachtung und der Voraussetzung, daB Orte, die
einmal Helium reemittiert haben, nicht als neue Aufsammelzentren dienen
konnen (entsprechend dem Aufsammelmodell), wird nun folgendes quali-
tatives Blisterbildungsmodell vorgeschlagen. Dieses betrachtet nicht nur
die einzelne Blisterentstehung, sondern auch erstmals den Verlauf der
Blisterbildungsrate wahrend des Beschusses. Der Ausgangspunkt ist dabei
die experimentelle Erfahrung. Diese wird zundchst kurz dargestellt und
daran anschlieBend die Interpretation davon angegeben.

(1) F < Frit

Aufbau von integralen lateralen Spannungen (EerNisse und Picraux
1977). Bildung von Gasblasen in der Probe, die sich zu einem Blasen-
gitter anordnen (Sass et al., 1973, Roth et al. 1980, Johnson et

al. 1980).

Durch den BeschuB entstehen Zwischengitteratome und Zwischengitter-
atomkomplexe. Diese bewirken zusammen mit implantiertem Helium und
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Heliumiiberdruckblasen Gitterverzerrungen und damit Spannungen im
Material. Senkrecht zur Oberflache konnen diese durch plastische
Verformung (Schwellen) abgebaut werden. Parallel dazu ist dies nicht
moglich (s. I1.5). Diese lateralen Spannungen dndern sich mit der
Tiefe im Material entsprechend der Anderung der Defekt- und Blasen-
struktur und bilden aufsummiert die integrale laterale Spannung.

Uber die Blasenentstehung existieren einige theoretische Unter-
suchungen (s. II.4). Experimentell ist jedoch dariiber,ebenso
wie lUber die Entstehung des Blasengitters, noch nichts bekannt.

F = Frpeit

Beim Erreichen der kritischen Fluenz bildet sich bei Zimmertempera-
turbeschuB ein Netzwerk von Blasenverbindungen (Roth et al. 1980,
Johnson et al. 1980). Bei hoheren Temperaturen (E'OO0 C) lagern sich
Heliumblasen zusammen (Fenske 1979), und es erfolgt im Bereich von
Rp RiBbildung. Blisterbildung tritt gleichzeitig mit verstarkter
Heliumreemission ein (diese Arbeit). Die Blister werden nicht alle
gleichzeitig gebildet (diese Arbeit). Die integrale laterale
Spannung wird durch Blisterbildung reduziert (EerNisse und Picraux).

Die Ausbildung von Kandlen kann durch die von Evans (1977) beschrie-
bene RiBbildung,verursacht durch den Gasiiberdruck in den Blasen,
ausgelost werden. An Stellen, die eine infinites imale Auslenkung

der vom darunter liegenden kompakten Material nun schwdcher gebun-
denen Schicht erfahren, kann die integrale laterale Spannung die
Aufwolbung zum Blister verursachen, wie von Risch (1977) und EerNisse
und Picraux (1977) dargestellt worden ist. Damit wird die Oberfldche
geoffnet, und es kann aus dem Bereich der projizierten hdaufigsten
Reichweite gleichzeitig mit der Blisterbildung verstdarkt Helium
reemittiert werden.

Es werden jedoch nicht alle Blister gleichzeitig gebildet. Die Blister-
dichte wachst mit dér Fluenz (Abb. 18). Man kann annehmen, daB die
durch den BeschuB verursachten Veranderungen in der implantierten
Schicht (Strahlenschdden, Blasen) liber eine Flache gemittelt, die
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gleich der mittleren Blisterfldche ist, iiberall auf dem BeschuB-
fleck gleich sind. Wenn nun die ersten Blister gebildet werden,
mussen sich dann gleichzeitig an den nicht geblisterten Fldchen
die Voraussetzungen so andern, daB dort nicht zum selben Zeit-
punkt Blister entstehen konnen. Dies kann moglicherweise durch
folgenden Vorgang erfolgen:

Man weil3, daB bei Blisterbildung die integrale laterale Spannung
reduziert wird. Der Grund dafiir kann die plastische Verformung der
Oberfldche sein sowie auch der Verlust von Helium. Wenn nun

bei der kritischen Fluenz in einer Tiefenzone um Rp eine helium-
durchldssige Schicht entsteht, dann kann der Heliumverlust an

noch nicht geblisterten Stellen dort die lateralen Spannungen.

in dieser Tiefe reduzieren. Damit wird auch die integrale latera-
le Spannung, die nachEerNisse und Picraux (1977) fiir die Blister-
bildung maBgebend ist, verkleinert. Dies kann besonders effektiv
stattfinden, da im Bereich von R_ die hochste lokale Helium-

P
konzentration vorliegt.

F > Fkrit:

Weiterer BeschuB fiihrt zu folgender Korrelation zwischen Blister-
bildungsrate und Reemissionsrate (diese Arbeit):

Man erhalt zundchst eine fast konstante Blisterbildungsrate, die
jedoch etwa bei der Fluenz, bei der man das Reemissionsraten-
maximum beobachtet, kleiner wird. Weiterer BeschuB dndert die
Blisterbildungsrate zundchst nicht. Erst bei der Fluenz, bei der die
Reemissionsrate ein Minimum erreicht hat, steigt sie wieder.

Ist die Probe mit Helium gesdttigt, findet keine weitere Blister-
bildung mehr statt (diese Arbeit).

- e e s - - -—-——

Die Heliumreemission kann man sich im wesentlichen in zwei Anteile
zerlegt vorstellen:

Einmal in den Teil, der aufgrund von Sattigungseffekten frei wird,
und zum anderen in den Teil, der die lokale Ubersdttigungskonzentra-
tion bei Rp abbaut. Dies fiihrt zu einer zundchst hdheren Re-
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emissionsrate, als nach dem oben beschriebenen Aufsammelmodell
erwartet wird. Damit werden jedoch durch dieser zusdtzlichen
Heliumverlust die lateralen Spannungen in der Tiefenzone um R
reduziert und somit wird die Blisterbildungsrate verringert.

Zusdtzliches Helium kann nur noch dort aufgesammelt werden, wo die
Sdattigungskonzentration noch nicht erreicht ist (Abb. 21). Das
Aufsammeln findet jedoch dort mit einer geringeren Wahrscheinlich-
keit statt als bei Rp. Aufgrund der geringeren Heliumkonzentration
ist auch die Blasenentwicklung in diesem Tiefenbereich weniger weit
fortgeschritten als bei Rp selbst (Roth et al. 1980). Das heiBt,

man kann annehmen, daB durch weitere Heliumanlagerung dort lokal

die lateralen Spannungen noch wachsen. Fiir die weitere Blisterbildung
ist aufgrund der RiBbildung nur der der Oberfldche zugewandte Anteil
der noch nicht gesattigten Schichten maBgebend.

Aufgrund der geringeren Wahrscheinlichkeit der Heliumanlagerung bei
weiterem BeschuB @ndert sich die reduzierte Blisterbildungsrate zu-
nachst nicht. Erst wenn die integralen lateralen Spannungsverluste
aufgrund der zusdtzlichen Heliumreemission aus dem Bereich um Rp
ausgeglichen sind, kann die Blisterbildungsrate wieder ansteigen.

Die Reemissionsrate ist dann - nach Abbau der Ubersdttigungs-
konzentration - entsprechend dem Aufsammeimodell im wesentlichen
durch Sattigungseffekte bestimmt.

Blister werden solange zusdtzlich gebildet, bis kein Helium mehr auf-
gesammelt wird, also Sattigung erreicht ist.

Nach diesem Modell ist die Heliumreemission wdhrend der Implan-
tation also nur mittelbar von der Blisterbildung abhangig. Die
Blister offnen nur die Wege zur Oberfldche, verursachen allein
jedoch nicht , daB Helium reemittiert wird.
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VI.1.4 Folgerungen aus der Modellvorstellung

a) BeschuB auf Polykristall

Die Reemissionsspektren beim BeschuB VONPolykristallen zeigen auch
nach dem ersten Maximum eine ausgepragte Struktur, sowie - entsprechend
dazu - Anderungen in der Streulichtintensitdtsrate. Man erkennt auf ge-
blisterten,polykristallinen Proben auf verschiedenen Kornern unter-
schiedliche Blisterdurchmesser und Blisterdichten. Dies kann auf die
unterschiedlichen Kristallorientierungen der Korner zuriickgefiihrt wer-
den (Verbeek et al. 1974, Roth 1974). Dadurch wird die kritische
Fluenz bei Kornern, die Gitterfiihrung des eingedrungenen Ionenstrahles
ermoglichen, nach oben verschoben. Daher kann die Blisterentwicklung auf
verschiedenen Kornern zeitlich versetzt ablaufen, was zur Mehrfach-
maximastruktur fiihren kann.

Auch die Abhangigkeit mechanischer Eigenschaften von der Kristall-
orientierung kann dies bewirken.

b) BeschuB_mit_verschiedenen Energien

Aus dem beschriebenen Blisterbildungsmodell kann gefolgert werden,
daf bei niederen BeschuBenergien (< 40 keV) die Probe nach der kriti-
schen Fluenz schneller mit zusdtzlichen Blistern bedeckt wird als beim
BeschuB mit 40 keV. Der Grund dafiir 1iegt dann in der Form des Tiefen-
profils (Abb. 51):

E' E2

TIEFE ; TIEFE

Abb. 51: s. Text (E = He-Energie)

Die schraffierte Fldche ist bei kleiner Energie kleiner und damit bei
gleicher Ionenstromdichte auch schneller mit Heljumatomen besetzt.
Blistermessungen von Roth (1974) (4 keV He - Ni) zeigten, daB sich die
Blisterzahl nach der kritischen Fluenz sichtbar nicht weiter vergroBert.
Dagegen wdachst die Blisterzahl bei den in dieser Arbeit geschilderten
40 keV-Messungen von der kritischen Fluenz an bis etwa zu einer Fluenz
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von 2 x 108 He*/cm® (Abb. 17). Bei der Implantation von 150 keV Helium-
jonen in Nickel andert sich die Oberfldchenstruktur ebenfalls noch nach
der kritischen Fluenz (Abb. 23). Allerdings erhdlt man hier auch das Ab-
schilen von groBeren Flachen (Flaking). Zusdtzlich zeigt das Reemissions-
ratenspektrum kein Maximum bei der kritischen Fluenz.

Eine Erklarung dafiir kann noch nicht gegeben werden. Nach Risch (1978)
ist flr Flaking der Gasdruck und nicht die integrale laterale Spannung
in der implantierten Probe entscheidend.

Es bedarf jedoch zusdtzlicher Messungen der Tiefenprofile und Ober-
flichenstrukturentwicklung mit der Fluenz, um weitergehende Aussagen

zu treffen.

c) BeschuB_bei_hdheren_Temperaturen

Im folgenden werden nur die Implantationen diskutiert, bei denen
man Blisterbildung erhdlt (TB < 720° C). Die Messungen bei noch hoheren
BeschuBtemperaturen werden im n@chsten Abschnitt des Diskussionsteiles
besprochen.

Durch den BeschuB bei den in Abb. 25 und 26 angegebenen Temperatu-
ren erhilt man ein ausgepriagteres Reemissionsratenmaximum als bei Zim-
mertemperaturbeschuB. Dies 1dBt vermuten, daB die RiBbildung in der
beschossenen Schicht bei der kritischen Fluenz so erfolgt, daB sich groBere
Flichen an der Oberflache offnen konnen. Damit wird ein groBerer Helium-
strom aus der beschossenen Probe heraus ermdglicht.
Die groBeren Blister in der Abb. 27 konnen diese Vermutung bestdtigen.

Bei hoheren BeschuBtemperaturen (5800 Cs 640° C) sinkt die kritische
Fluenz. Aus TEM-Untersuchungen an Nickel nach Heliumimplantation bei
Zimmertemperatur und bei 500° C weiB man (Fenske 1979), daB man bei hohe-
ren BeschuBtemperaturen auch groBere Blasen erhdlt. Die Blasenkoaleszenz
und damit die RiBbildung zur Schaffung einer heliumdurchldssigen Schicht
bei Rp ist somit bei kleineren Fluenzen erreichbar (s.a. VI.2.2.a). Zu-
satzlich andern sich in Metallen mit der Temperatur die mechanischen
Eigenschaften. Der EinfluB des Heliums darauf ist jedoch nicht genau be-
kannt. Nach Evans (1977) sinkt die theoretische Bruchspannung mit steigen-
der Temperatur, was ebenfalls zu kleineren kritischen Fluenzen fiihren kann.




= J20 =

Ebenfalls einen EinfluB auf die Blisterbildung bei hoheren Be-
schuBtemperaturen hat wahrscheinlich das Ausheilenvon Defektstrukturen.
Nach Wycisk et al. (1978) konnen Leerstellen in Nickel bereits ab
200° C wandern, wodurch erhdhte Rekombination moglich wird.

Fir weitergehende Aussagen im Zusammenhang mit Blisterbildung bedarf
es jedoch zusatzlicher Untersuchungen.

Da bei allen BeschuBtemperaturen die verstdrkte Reemissionsrate
und die Blisterbildung gleichzeitig einsetzen,kann dies als Hinweis
dafur gewertet werden, daB verstarkte Heliumreemission auch hier erst
durch die mechanische Uffnung der Oberfldche ermdglicht wird.

Die Tiefenprofile (Abb. 28) zeigen bei htheren Beschuf3temperaturen
geringere maximale Heliumkonzentrationen, jedoch keine Verbreiterung ge-
genuber ZimmertemperaturbeschuB. Damit scheint Heliumdiffusion auch
hier nicht wesentlich zur Reemission beizutragen.

Im folgenden wird versucht, die gemessenen thermischen Desorptions-
maxima von Helium aus Nickel moglichen Freisetzungsmechanismen zuzu-
ordnen.

Im Vergleich zu den meisten bisher verdoffentlichten Desorptions-
messungen und -analysen, die bei niedrigen Energien (5 1 keV) und nied-
rigen Fluenzen (5 1015 He+/cm2) ausgefiihrt wurden, ist die Interpre-
tation der vorliegenden Spektren aus folgenden Griinden zusdtzlich er-

schwert:

(i) Die Implantation erfolgte wegen der hohen Energien in groBen Tiefen
(Eyo = 40 KeV, R, 2 150 nm). Da dabei Gitterschadigung verursacht
wird, besteht fiir den Wiedereinfang von aus einem Aufsammelplatz
thermisch freigesetztem Helium eine groBere Wahrscheinlichkeit als
fir Helium, welches wenige Monolagen unter der Oberflache freige-
setzt wird (wie bei den Experimenten von Kornelsen 1972 und
Kornelsen et al. 1974).
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(ii) Aufgrund der hohen geschossenen Fluenzen erhdlt man neben Punkt-
defekten (ein Heliumatom in einer Leerstelle) vor allem Defekt-
komplexe (mehrere Heliumatome in einer oder mehreren Leerstellen,
Gasblasen). Damit kann sich der FreisetzungsprozeB aus einer

Vielzahl von einzelnen Desorptionsstufen zusammensetzen, die im
einzelnen nicht aufzulosen sind.

Die Form der Desorptionsspektren nach ZimmertemperaturbeschuB (Abb. 52)

legt nahe, die Desorption in folgende zwei Temperaturbereiche aufzutei-
len und die Interpretation danach vorzunehmen:

b1 Ia Ib Abb. 52:
Einteilung des Temperatur-
F=1.2.108 3He* rem? bereiches fiir

die thermische Desorption

’ 25°¢C
40 keV °He » Ni(P)

_—Tr Ty 1 71 T

1 3 5 7 9 x100

THERM. DESORPTIONSRATE (lin. Skala)

TEMPERATUR (°C)

Bereich I bis 300° C

Hier findet Desorption nur statt, wenn mit liberkritischen Fluenzen
geschossen wurde. Dabei entsteht ein deutliches Maximum zwischen 100° ¢
und 200° C, das durch ein ausgepragtes Minimum bei etwa 300° C vom
iibrigen Desorptionsspektrum getrennt ist. Wahrend des Erwdrmens auf
300° C findet keine sichtbare Oberflachenveridnderung auf der Probe statt.

Bereich_II: a) 300° C - 650° C
b) > 650° C

zu a) Nach BeschuB mit iiberkritischen Fluenzen beginnt in diesem Tem-
peraturbereich der Teil der Desorption, der den groBten Anteil
des implantierten Gases freisetzt. Die Spektren zeigen weniger




- 122 =

gut isolierte Maxima als im Bereich I. Die Probenoberfliche wird
durch Locherbildung und Entstehung von thermischen Blistern
sowie Oberflachendiffusion von Nickel veridndert.

zu b) In diesem Temperaturbereich ist der Temperatur-Zeit-Verlauf
erheblich nichtlinear (geringere Temperaturgeschwindigkeit).
Dies flihrt zu einer Verzerrung der Spektren gegeniiber dem
linearen Temperaturbereich. Desorptionsmaxima werden dadurch
zu niederen Temperaturen verschoben.
Es findet weiterhin Oberfldchenverdnderung statt.

Fir einen Vergleich mit bisherigen thermischen Desorptionsmessungen

von Helium aus Nickel wurden die Ergebnisse verschiedener Autoren in
Tabelle 4 zusammengestellt und nach dem oben beschriebenen Schema ge-
gliedert. Soweit in den Arbeiten angegeben, ist der vermutete Frei-
setzungsprozel und die Aktivierungsenergie dafiir aufgelistet. Ebenfalls
wurde - soweit vorhanden - der fiir die Berechnung der Aktivierungsener-
gie angenommene oder aus Messungen bestimmte Frequenzfaktor und die
Desorptionsordnung angegeben.

Im Fluenzbereich fiir Blisterbildung wurden bisher die wenigsten
Arbeiten durchgefiihrt. Die Messungen von Pontau et al. (1981) und von
Bauer und Wilson (1971) zeigen prinzipiell dhnliche Desorptionsspektren
wie die, die in der vorliegenden Arbeit nach BeschuB bei Zimmertemperatur
mit lberkritischer Fluenz gefunden wurden. Sie finden ebenfalls ein De-
sorptionsmaximum bei kleinen Temperaturen (< 300° C), das vom restlichen
Spektrum deutlich getrennt ist. Bei der Messung von Pontau et al. (1981)
(4 keV He -+ Ni bei Raumtemperatur) liegt diese Maximumstemperatur bei
150° .

Ein zusdtzliches Desorptionsmaximum nach monoenergetischem Helium-
beschuB mit Uberkritischer Fluenz finden auch Pisarev et al. (1975) bei
Niob (EHe = 15 keV) und Erents et al. (1973) bei Molybdin (EHe = 36 keV).
Als Ursache vermuten letztere, daB Helium durch AufreiBen geschlossener
Blisterdeckel wdhrend der Temperaturerhdhung frei wird. Dies kann fiir
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b - | Fluenz Temp.| Maxima Aktivierungsenergie
|He-Ener §02 2 0 0 r v 3 vermuteter Prozess Referenz
robe  lgje (eV) | (He'/cm™) (“C) (°C) | /s | (V)
B ot c - 300°¢c < 0.3 T (K)
—— T : X7
£<100> |200 2-10 20 240 Kornelsen et al. (1974)
Eclll> | 50 1015 20 | 240 1 1083 [ 1,5 Oberflachendiffusion '
von Nickel (~ 1.5 eV) Donnelly (1978)
ritium | Konz.
P beladen >8.1-10"3ppm |20 100 0,4-0,5 Helium ZG-Diffusion Cost/Hickmann (1974)
" 100-500 |2-1013-101¢ 20 | 127 1 1083 | 1,09 (xx)
. " " n 165 1 108 [1,20
" . I 261 1| 10 e Rantanen et al.
£<100> |100-2400 |10'%-10"°  f20 | 109 1 102 1,00 |- (1969)
. u " 20 | 21 1 1618 | 1,33
p 300-10°3 |7,5-10"7 -180 | 100 10 {0,785 Bauer/Wilson
p 300-10° |1-10*8 -180 | 100 1083 0,75 (1971)
£ 100 5-101 25 | 210 1 1,3 Ausheilen von Strahlenschiden|Reed et al. (1974)
P 2100 |2.8-10" 20 | 150 RiBbi)dung, Kanalbildung Pontau et al. (1981)
11 a): 300° ¢ - 650° C 0,3 Tm - 0,5 Tm (K)
B 100, 200 21 20 | 430 1 10121 [1,70 He,V + HeV + He (x)
200 " 20 | 580 1 “ l2,10 HeV + V + He Kornelsen et al. (1974)
P 50 5.10° 20 | 480
P 100 " 20 480 Ausheilen von Reed et al.
E<r> 200 & 20 585 1 2:3 Strahlenschaden (1974)
E<r>  |400 i 20 | 585 1 2,3
E<l1l> | 50 107 20 | 430 1 107 [1,8 Helium aus oberflachen-
o 15 . nahen Einzel-Leerstellen
200 10 20 470 und/oder aus Leerstellen,
deren Aktivierungsenergie
durch Verunreinigungen :
verringert ist Donnelly (1978)
" 50 1 20 | s80 1 108 (% 2,3 Helium aus Einzelleerstellen
" 200 10'8 20 | 580 1 108 |r 2.3 ohne Einflup der Oberfliche
E<100> [100-2400 [107°-10° [0 | 394 1 10 |1,85 e
P 100-600 2-1013-1016 20 346 1 10}3 1,71 Oberflachendiffusion v.Ni. Rantanen et al. (1969)
512 1 10 218 1.
P 4.10°  [1,4-10" 2s | 332 -
P 4100|2810 Jes | 560 Pontau et al. (1981)
IIb): > 650°¢C > 0,5 Tm (K)
EC1007 (200 2:10°° 20 | 700 1| 107 (2,35 He VZ(Ne) » Vi(Ne) + He | (X)
2 200 & 20 830 1 " 270 Hez\f2 -+ HeV2 + He Kornelsen et al. (1974)
200 & 20 980 He V., + He _,V tHe
P 50 5.101° 20 | 900 1 « a9
P 100 " 20 | 960 :
P 400 " 20 1060 Gasatome-Defekt-Agglomerate| Reed et al. (1974)
P 600 . " 20 1150 (Wanderung, Dissotiation) '
P 1000 . 20 | 1200
" Zusammenhang mit Ni
Fr> | 200 g0 | 835 : |27 Selbstdiffusion
; 400 " 20 | 1020 1 23
: 400 " 20 1110 1 3,6 Gasatom-Defekt-Agglomerate
2 600 " 20 1230 (Wanderung, Dissotiation)
! 1000 " 20 1265 1 4,1
E<111> | 200 1015 20 960 2'é.6 Gaskomplexe-~Wanderung+Disso-
ziation, Selbstdiffusion v.Ni Donnelly (1978)
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Probe |He-Ener- Fluenz2 Temp., Maxima Aktivierungsenergie

gie(eV) (Het/cm®) (oc) (°C) r v Vermuteter ProzeB Referenz

(1/s) (eV)

P Tritium | Konz.:

geldst >8,1.107rpm | 20 900 CastIHickmann (1974

: 12_,,15 13

E<100> [100-2400 | 10" °-10 20 863 1 1013 3.1 Salbstdiffusion v. Ni
E<100> |100-2400 2 980 1 10 3.42 und Blasenwanderung Rantanen et al. (1969}
P 100-600 |2-10'3-101® |20 |s12 1 103 | 3,0
P 100-600 " 20 931-1007 1 1013 3,4
P 300-10° [1-10%% -180 | 700 Bauer/Wilson (1971)
p a-108  [1,4-10Y 25 |60 Pontau et al. (1981)

%) Vorschddigung der Probe durch 1-1011 Ne+/cm2 (5 keV), E, r, wurden iiber Messungen ermittelt

++)

und Fluenz angegeben.

Die Temperaturen werden von Rantanen als Mittelwerte verschiedener Messungen mit verschiedener Energie
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das hier beobachtete Desorptionsmaximum bei 150° ¢ nicht der Fall sein,

i3 He+/cm2) die Blisterdeckel durch Zer-
staubung geoffnet sind (Abb. 18) und das Desorptionsmaximum dennoch

da bei hohen Fluenzen (5 10

nicht verschwindet (Abb. 29). Bei oberfldchennaher Implantation, die
keine Blisterbildung ergibt, zeigt sich das Desorptionsmaximum
ebenfalls deutlich (Abb. 43). Die Untersuchungen mit Hilfe des TEM
(Abb. 36, 37) ergeben, daB nach 40 keV BeschuB bei der Erwdrmung im
Temperaturbereich I Blasenkoaleszenz stattfindet.

Ein moglicher Desorptionsmechanismus 1aBt sich daraus jedoch nicht ab-
leiten, da die Desorption der energieverteilt implantierten Probe bis
300° C nicht von Blasenkoaleszenz begleitet wird (Roth et al. 1980).

Es zeigt sich stattdessen eine unverdnderte Blasen- und Defektstruktur.

Aus der Verdanderung des Tiefenprofiles (Abb. 35) nach Erwdrmung
der Probe auf 250° C erkennt man, daB Helium auch aus demVolumen des
Kristalls freigesetzt wird. Einerseits kann daraus vermutet werden, daB
ein diffusionsbestimmter ProzeB Helium an die Oberfldche bringt, ande-
rerseits existiert aufgrund der Implantation und der Blisterbildung
im Bereich der mittleren projizierten Reichweite der Heliumionen eine
heliumdurchlassige Zone sowie Uffnungen an der Oberflache. Damit kann
die Freisetzung auch durch Ein-Sprung-Prozesse bestimmt sein. Nimmt man i
jedoch diffusionsbestimmte Prozesse an, so kann man zusdtzlich erwarten,
daB aufgrund der hohen Gitterschiddigungen Wiedereinfang von diffundier endem
Helium wahrscheinlich ist.

Ob reine Diffusion von Helium bzw. Diffusion mit Wiedereinfang
an nicht sattigenden Aufsammelpldatzen das Desorptionsmaximum bei 150° ¢
beschreibt, kann mit Hilfe der Gleichungen (37) und (38) im Abschnitt
II11.3 abgeschatzt werden.
Dazu wird die Verschiebung der Desorptionsmaximumstemperatur relativ
zur Messung nach der Implantation mit 40 keV berechnet, die sich ergibt,
wenn man die Tiefe der Heliumanfangsverteilung verdandert. Dies wird
experimentell durch den BeschuB mit verschiedenen Energien (90 keV,
150 keV) durchgefiihrt.

Zur Berechnung wird ein Frequenzfaktor von 1013 1/s und eine .
mittlere Tiefe P von 600 Atomabstdnden fiir den 40 keV BeschuB sowie i
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eine Diffusionssprungweite von einer Gitterkonstanten (L = 1) ange-
nommen. Mit B = 7 /4 erhdlt man zunichst die Aktivierungsenergie fir
Diffusion aus Gleichung (37)

ED = 0,65 eV

und die Aktivierungsenergie fiir Diffusion mit Wiedereinfang aus (38)

EDT = 0,86 eV.

Diese gilt streng nur fiir eine ebene Heliumanfangsverteilung in der
Tiefe x = Po A Eine breitere Verteilung, etwa der Form x e X, ergibt
eine nur um etwa 3 % verschiedene Aktivierungsenergie, wenn Py ;\ als die
mittlere Tiefe der Verteilung angenommen wird (Kelly & Matzke 1966).

Aus den Beziehungen (37) und (38) erhdlt man nun fiir die Maximum-

temperaturen T D bzw. T%DT mit x' = pfA, und der Vernachldssigung
In Tg I = 1In T[D ol s
i kt D o
?-D——=1_E 21np—
0 L (T in K)
7 O kg B :
Bzl -l Il [mitpss 1)
T DT E p
m DT
Flir die im Experiment benutzten BeschuBenergien wurde Tm B und T%DT

berechnet. Dabei wurde p' aus den von Ziegler (1977) angegebenen proji-
zierten Reichweiten ermittelt. Tabelle 5 zeigt das Ergebnis. Bei den
Berechnungen wurden die gemessenen Temperaturen um 8° reduziert und das
Ergebnis dann wieder um 8° erhtht. Damit wurde die Temperaturverschie-
bung durch die apparative Zeitkonstante beriicksichtigt. Zum Vergleich
sind die gemessenen Maximatemperaturen angegeben.
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Tabelle 5:
Ey  (keV) 40 90 150

He

p'/p 1 ' 2 3

‘D ,0
I ™ %) 146 180 202
T O (%) 146 158 165
T D,DT (ge- "
m messen) ( C) 146 148 153

3

Nimmt man bei der Berechnung der Aktivierungsenergien firv statt 101 1/s

etwa 1015 1/s, so erhdlt man dann fir p'/p = 3:
‘D _ 0
L = 190" C
0T _ 0
Tm = 162" C

Eine Verkleinerung von y ergibt groBere Temperaturen. Die berechneten
Temperaturverschiebungen fiir hohere BeschuBenergien werden nicht beobach-
tet. Ein diffusionsbestimmter ProzeB mit oder ohne Wiedereinfang von
Helium liegt danach nicht vor.

Nimmt man dennoch an, daB Helium vom Aufsammelplatz durch das be-
strahlte Volumen zur Probenoberflidche interstitiell wandert, so kann
aus diesem Ergebnis geschlossen werden, daB die Diffusion schnell sein
muB im Vergleich zur Freisetzungsrate aus den Aufsammelpldtzen.

Dies wiirde qualitativ iibereinstimmen mit den Ergebnissen von Wilson und
Johnson (1972), die eine sehr kleine Aktivierungsenergie (0,08 eV) fir
Zwischengitterwanderung von Helium in Nickel berechnen, sowie den
experimentellen Ergebnissen von Kornelsen et al. (1974).

Zur Untersuchung ob Ein-Sprung-bestimmte Prozesse das gemessene
Desorptionsmaximum beschreiben kdnnen, wurde die Desorptionskurve nach
der Methode von van Gorkum (1981) - siehe III.3 - ausgewertet. Dazu
wurde die Temperaturverschiebung des gemessenen Maximums aufgrund der
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apparativen Zeitkonstante beriicksichtigt (s. III.1.2) und der Unter-
grund durch die Desorption im Temperaturbereich bei 300° ¢ abgezogen.
Fir die Auswertung wurde der Temperaturbereich von 370° C bis 460° C
gewdhlt, in dem die Temperaturgeschwindigkeit nahezu konstant ist
(%% <10 %). (Eine Anderung von B bei B = 7./s um + 10 % ergibt eine
Tenperaturverschiebung von etwa + 2 Grad.)

Abbildung 53 zeigt das Ergebnis der Auswertung. Die Anpassungs-
geraden wurdennach der Methode der kleinsten Quadrate durch die MeB-
punkte gelegt. Das BestimmtheitsmaB m2 flir die Glite der Anpassung soll
dabei mdglichst nahe an 1 Tliegen.

WTj (K1)

x 10 -
28 5
. ‘// /
27 ‘
26
25 Maximum
‘/
/e
24
23 < ./ . ) rom? ElV)
. s ‘e 1 09738 QSL 120- 106 (%)
P 202 2 09909 Q78 153-10° (<)
22y -
-
o
0 v v - . r . v - -
0 0 n 12 13 %

1,2
(L
'”‘w“

Abb. 53: Auswertung des Desorptionsmaximums nach der Methode von
van Gorkum (1981)
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Aus der Steigung und dem 1/Tj-Achsenabschnitt der Geraden erhdlt man
die Aktivierungsenergie E und die Reaktionsratenkonstante Vo Fir eine
Reaktion erster Ordnung gilt danach:

6

E1 = 0,54 eV =1,20 - 107 1/s

‘1
Fiir eine Reaktion zweiter Ordnung gilt:

9

E. = 0,78 eV = 1,53 - 10° en/s.

2 Vo

Fiir eine Reaktion erster Ordnung ergibt sich ein sehr kleiner Frequenz-

faktor, der mehrere Grolsenordnungen von den Werten abweicht, die andere

) 12 +1
Autoren (Kornelsen z.B. erhdlt Vo 1 107~ —

) bei Desorptionsmessungen
gefunden haben. Die Geradenanpassung wird vor allem im Bereich hoher

Temperaturen (kleine 1/Tj) schlechter.

Die Anpassung an eine Reaktion zweiter Ordnung ist besser

(m°

= 0,9909). Allerdings muB - wenn eine Reaktion zweiter Ordnung vor-
liegt - die Maximumtemperatur abhdngig sein von der anfdnglichen
Helium-Besetzungsdichte Ny in den Aufsammelplatzen, zur Zeit t = 0 bzw.
Temperatur T = T/ (T = LI Bt). Fiir die verschiedenen Fluenzen in

Abb. 29 wurden die Maximatemperaturen mit Hilfe vonGleichung (35) analog
zur oben angegebenen Berechnung bei Diffusion ermittelt. Dabei wurde

der aus Abb. 53 erhaltene Wert fiir E2 verwendet.

Aus Gleichung (28) erhdlt man:

kT no' .
Tm/Tm =1 +'—-EE In K (T mn k)
. ~ : G 18 .. %, 2
mit s = Anfangsbesetzungsdichte fiir F = 1,2 x 107~ He /cm
und ng = Anfangsbesetzungsdichte fiir eine andere Fluenz.

Daraus folgt Tabelle 6.
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Tabelle 6:

17 He' |
F(x 107" ) 5,2 6,4 12 40 140 |

cm ;
n_,
e 0,2 0,5 1 2 4
n
0
T (°C) 178 159 146 133 122

T (gemessen (OC)
m 180 150 146 160 160

Abbildung 54 zeigt graphisch die Anderung von Tm' und Tm (gemessen)

mit der Fluenz.

- Einkristall
—~ Polykristall

g

ik

FETT
=f

TEMPERATUR (°C)
8 B
[
I
!
|
|

o)
o "

5 10 15 10"
FLUENZ (He*/cm?).

Abb. 54: HAnderung der Maximumstemperatur mit der Fluenz.
Die gestrichelte Kurve entspricht etwa dem Verlauf der
Max imumstemperatur nach der Berechnung

Innerhalb der Unsicherheit ergibt sich bei kleinen Fluenzen bis

F =12 % 1017 He+/cm2 Ubereinstimmung. Mit hoheren Fluenzen weichen
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die experimentellen Ergebnisse erheblich vom Verhalten einer De-
sorption zweiter Ordnung ab. Es 1@Bt sich damit nicht zwischen einem
ProzeR erster oder zweiter Ordnung unterscheiden.

Die Ursache dafiir kann sein, daB die Form des Desorptionsmaximums durch
nicht aufgeldste Freisetzungsprozesse verdndert ist. Dies kann bei-
spielsweise erfolgen, wenn nicht eine definierte Aktivierungsenergie
notwendig ist, sondern eine Verteilung von Energien, um das Helium

thermisch zu desorbieren.

AuBerdem kann die Verzerrung aufgrund der apparativen Zeitkonstante
die Form des Desorptionsmaximums verdndern, womit eine Analyse nach der
Methode von van Gorkum ebenfalls zu nicht eindeutigen Ergebnissen fiihrt.

Ist die Desorptionskurve durch solche Einfliisse verformt, so kann
nur die Maximumtemperatur zur Analyse herangezogen werden (Redhead
1962, Chen et al. 1970). Nimmt man wieder einen Frequenzfaktor von
1013 1/s an, so erhdalt man fiir eine Desorption erster Ordnung aus

Gleichung (34)

E, = 1,08 eV.

1

Mit dieser Energie und Gleichung (33) wurde R(t) = R(T) berechnet,
mit T = TO + B-t - siehe Anhang.

In Abb. 551ist R(T) gegen T (in °

C) aufgetragen (gestrichelte Kurve).

+ gemessene Desorptionsrate

errechnete Desorptionsrate

-

— — = Desorptionsrate 10rdnung

]
[8)]

NORMIERTE DESORPTIONSRATE

o
1

Y

100 150 200
TEMPERATUR (°C)

Abb. 55: Vergleich der gemessenen und berechneten Desorptionsrate mit

und ohne Beriicksichtigung der apparativen Verzerrung (s. Text)




= 102 =

Aufgrund der endlichen Zeitkonstante der Apparatur wird der Verlauf

von R(T) verdndert. Man erhdlt damit die durchgezogene Kurve (Abb. 54)
(s. Anhang). Sie wurde auf das Maximum der zum Vergleich angegebenen
gemessenen Kurve normiert.

Es zeigt sich, daBd die experimentelle Kurve breitere Flanken besitzt, als
fir eine Desorption erster Ordnung vorausgesagt wird. Zusdtzlich wird
deutlich, daB die typische Form der Kurve erster Ordnung (langsamer
Anstieg, schneller Abfall) durch die Apparatur zu einer symmetrischeren
Kurve verzerrt wird. Auberdem erfolgt eine Temperaturverschiebung, die
mit der in Abschnitt III.3 abgeschitzten ibereinstimmt (8° C).

Eine bessere Anndherung an die gemessene Kurve erhdlt man, wenn man
eine GauBverteilung von Aktivierungsenergie fiir Ein-Sprung-Prozesse
erster Ordnung zugrundelegt und damit die (durch die Apparaturen ver-
zerrte) Desorptionskurve berechnet (Abb. 56) - siehe Anhang.

Die Anpassung hangt hier von der angenommenen Breite der Energiever-
teilung und der hdufigsten Aktivierungsenergie ab.

- gemessene Desorptionsrate

E = 1.086eV
w [} o =005 eV
< 1 ——— 0Og=00LeV
'
%) 1 —e— @gg=003 eV
z
e
2
w
0O (054
w
-
@
L_L! E
s |
vl
o
Z Z:
O A T ™ T T T T T T T T T T T ——
0 100 150 200

TEMPERATUR (°C)

Abb; 56: Anniherung der gemessenen Desorptionsrate durch eine

theoretische.
Es wurde dafiir eine GauBverteilung der Aktivierungsenergien

mit den angegebenen Verteilungsbreiten angencmmen.




g -

= 133 =

Im Bereich kleiner (~ 110° C) und hoher (5 170° C) Temperaturen ergeben
sich noch erhebliche Abweichungen der berechneten Kurve von der ge-
messenen. Der Grund dafiir kann sein, daR die Aktivierungsenergievertei-
Tung nicht gauBformig ist..

Zusammenfassend kann keine endgiiltige Entscheidung iiber den Frei-
setzungsmechanismus anhand der vorliegenden Ergebnisse getroffen werden.
Aus folgenden Griinden sind jedoch Ein-Sprung-bestimmte Prozesse wahr-
scheinlich,

(i) Diffusionsbestimmte Prozesse miiBten eine Maximumtemperaturver-
schiebung bei 90, 150 keV BeschuB gegeniiber 40 keV BeschuB ergeben,
die nicht beobachtet wird. AuBerdem ergeben die Desorptionsmessungen
von Pontau et al. (1981, Tabelle 3) nach 4 keV Helium-BeschuB mit
tiberkritischer Fluenz auf Nickel ebenfalls keine Verschiebung der
Desorptionsmaximumtemperatur.

( 1i) Das Desorptionsmaximum erscheint erst, wenn die kritische
Fluenz liberschritten ist, d.h. wenn Blister gebildet worden sind.
Damit werden durch das Aufreifen der implantierten Probe innere
Aufsammelplatze zu oberflachennahen Aufsammelpldtzen. Von diesen ist
Desorption aus dem Probeninneren ohne lange Diffusionswege moglich.
Wird oberflachennah implantiert, so erhdlt man ein noch ausge-
pragteres Maximum.
Dies sind zusatzlich Hinweise dafiir, daB die Desorption im Tempera-
turbereich I im wesentlichen aus oberfldchennahen Aufsammelzentren
erfolgt.

Damit kann auch qualitativ verstanden werden, weshalb die De-
sorptionsmenge mit der Fluenz auch bei hohen Fluenzen (> 1018)
noch steigt: Durch Zerstaubung (Rillenbildung) wdchst der Anteil
des implantierten Gases, der an der Oberfldache Tiegt.
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Andere leichte Desorptionsmechanismen, wie zum Beispiel schnelle

Diffusion entlang von Versetzungen, die die Oberfldache erreichen,

solTten auch schon bei unterkritischen Fluenzen moglich sein.

(111) 0b ein Ein-Sprung-ProzeB erster oder zweiter Ordnung vorliegt,
kann jedoch nicht entschieden werden. Fiir kleine Fluenzen
(< 1,2 x 108 Het/cn®
ter Ordnung hin. Bei hoheren Fluenzen verhdlt sich das De-
sorptionsmaximum jedoch wie bei einem Prozef3 erster Ordnung.

(iv) Ninmt man an, daB eine Desorption erster Ordnung vorliegt, so er-
halt man eine bessere Anpassung an die experimentelle Kurve, venn

man eine Verteilung von Aktivierungsenergien statt einer einzel-
nen Aktivierungsenergie voraussetzt.

VI.2.2 Temperaturbereich II: groRer als 300°C

P ————————— e e e e

In diesem Temperaturbereich ist die Form der Desorptionsspektren
sehr von der Fluenz abhangig. Die verschiedenen Maxima sind zum Teil

schlecht aufgelost oder stark verbreitert, sodaB eine Analyse wie unter

VI.Z2.1 nicht sinnvoll erscheint.

Die Gleichartigkeit der Spektren fiir 40, 90 und 150 keV Beschuf
(Abb. 40) sowie prinzipiell filir die energieverteilte Implantation
(Abb. 44) 1aBt vermuten, daB die Heliumfreisetzung nicht wesentlich
von der BeschuBenergie abndangt. Ebenso kann kein EinfluB der Korn-
grenzen beim Polykristall auf die thermische Desorption festgestellt
werden (Durchmesser der Korner Y 100 ym > Implantationstiefe
v 0,15 um).

Aus den Abb. 29, 30, 32, 33 wird deutlich, daB im Temperaturbereich
(% 500° C), in dem starke thermische Desorption beobachtet wird, zu-
satzlich Oberflachenveranderung in Form von thermischen Blistern,
Lochern und Oberfldchendiffusion von Nickel stattfindet.

Aus den TEM-Untersuchungen an heliumbeladenen Nickelproben von
Roth und Jager (1980) ist bekannt, daB im Temperaturbereich von
460° - 570° C Blasenkoaleszenz ebenfalls besonders effektiv statt-

) deuten die Analysen auf einen ProzeB zwei-
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findet. In diesem Temperaturintervall zeigen die Desorptionsspektren
nach iiberkritischem BeschuB ein Desorptionsmaximum (Abb. 29, 30, 39).
Es liegt daher die SchluRfolgerung nahe, daB ein Teil des Heliums
dadurch an die Oberflache der Probe gelangt und desorbiert wird, daB
Heliumblasen wachsen und sich an der Oberfldache dffnen.

a) Thermische Heliumfreisetzung aus_Blasen

- e B e ———

Blasenwachstum kann nach dem von Greenwood et al. (1959) und
Evans (1977) vorgeschlagenen Mechanismus des Loop-punching erfolgen
(s. II.3). Blasenwachstum durch Blasenkoaleszenz ist nach dem von
Evans (1977) entwickelten Modell des Interbubble-Fracture denkbar.

Fiir diese Mechanismen miissen die Gasblasen jedoch unter Uberdruck
stehen. Ist der Gasdruck im Gleichgewicht mit der Oberfldchenspannung,
was in Nickel bei Temperaturen iiber 200° ¢ aufgrund der Beweglichkeit
von Leerstellen (Wycisk et al. 1978) moglich ist, so erfolgt nach
Barnes und Mazey (1963) Blasenwachstum nur durch Blasenkoaleszenz
(siehe auch II.6). Dazu miissen die Blasen durch Diffusion oder eine
Brown'sche Bewegung (Barnes et al. 1963) aufeinandertreffen.

Nach Chen und Cost (1974) ist die Beweglichkeit von Blasen exponentiell
-rE/kT) (e =

Energie/Ldnge, Aktivierungsenergie fiir Blasenwanderung), sodaB grofe

abhdngig vom Blasenradius r und der Temperatur T (v e

Blasen weniger beweglich sind. Dies filihrt dazu, wie sie auch an
Aluminium bei 550° C experimentell feststellen, daB die Blasen ab einer
bestimmten GroBe nur noch sehr langsam wachsen, da die Anzahl der
Zusammenstof®/Zeiteinheit aufgrund der geringen Beweglichkeit kleiner
wird.

Nimmt man an, daB die Blasen einen bestimmten Radius bendtigen,
um die Probenoberfldache schneiden zu konnen, dann wird bei isochroner
Erwdrmung die Temperatur,bei der dieser Radius erreicht ist, mit
sinkender BlasengroBe und Blasendichte steigen.

Nach den TEM-Untersuchungen von Fenske (1979) an Nickel bleibt
die BlasengroBe bei der haufigsten Reichweite der Heliumionen wdhrend
der Implantation bis zur kritischen Fluenz unverdandert. Danach steigt
sie aufgrund von Blasenkoaleszenz an. Die Blasendichte nimmt jedoch mit
der Fluenz bis zur kritischen Fluenz zu und sinkt wegen der Blasen-
koaleszenz, dann bei weiterem BeschuB. Das heift, bis zur kritischen
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Fluenz miissen die Blasen mit steigender Fluenz bei isochroner Temperung
weniger weit wandern, um sich zusammenschlieBen zu konnen. Damit
kann-man qualitativ verstehen, weshalb zu kleineren Fluenzen hin die
Temperatur fiir den Beginn der thermischen Desorption grofRer wird. Fiir

16 He+/cm2 sind, werden nach dieser

Fluenzen, die kleiner als 5 x 10
Vorstellung bei Temperaturen unter ca. 1000° ¢ dann keine geniigend
groBen Blasen mehr gebildet, um die Oberflache zu schneiden. Hinweise
auf thermische Blasenkoaleszenz geben auch die zusatzlichen dunklen
Kontraststellen, die man im REM auf der Oberfldache von mit Helium
beschossenen Proben findet (Abb. 34). Interpretiert man diese als die
Folge von Hohlraumen unter der Oberfldche, so kann beim Aufbrechen von
Blasen an der Oberfldche damit auch Helium aus einem System von zu-

sammenhangenden Heliumblasen freigesetzt werden.

b) Thermische Blisterbildung

Das Verhalten der Heliumblasen bei Erwarmung der Probe wurde auch
von Johnson und Mazey (1980a)an mit 30 keV Heliumionen beschossenen
Kupferfolien in situ im TEM untersucht. Die Heliumkonzentration in
Kupfer betrug dabei - @hnlich wie bei den hier vorliegenden Messungen
an Nickel - etwa 30 %. Dabei zeigte sich, daB die Zusammenlagerung von
Blasen zur thermischen Blisterbildung fiihrt und dabei Gas entweicht.
Aufbrechen von Gasblasen an der Oberfldche beobachten sie als einen
hdufigen ProzeB, der zur Folge hat, daB Locher in der Probe gebildet
werden, die zum Teil wieder ausheilen.

Einen Zusammenhang zwischen thermischer Heliumemission und ther-
mischer Blisterbildung zeigt das gleichzeitige Ansteigen von Streulicht-
intensitat und Desorptionsrate beim Erwdrmen nach unterkritischem Be-
schuB (Abb. 29, 30, 41). Legt man die im Abschnitt VI.1 gemachte Modell-
vorstellung iiber die Blisterbildung zugrunde, so wird dabei durch die
thermische Blasenkoaleszenz die RiBbildung bei R_ verursacht, welche
zur Abldsung des spdteren Blisterdeckels von der Unterlage notwendig
ist. Die Aufwdlbung erfolgt dann aufgrund der nicht relaxierten
integralen lateralen Spannung in dieser abgeldsten Schicht (Risch et al.1977,
EerNisse und Picraux 1977).
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Nach einer Implantation bei Zimmertemperatur mit einer Ionenener-
gie von 40 keV betrdgt der haufigste Durchmesser dieser thermischen
Blister etwa 4 Jum gegeniiber ca. 2 /um bei Blistern, die wahrend des
Beschusses bei Zimmertemperatur entstanden sind. In Tabelle 7 sind
diese Durchmesser zusammen mit typischen Durchmessern von Blistern,
die bei einer BeschuBtemperatur von 260° C bzw. 580° C gebildet
wurden (EHe = 40 keV) angegeben. Zusdtzlich findet sich in dieser
Tabelle der Durchmesser von Blistern, den man aus der empirischen Be-
ziehung von Das et al. (1978) zwischen Blisterdurchmesser und Blister-
deckeldicke fiir Nickel bei ZimmertemperaturbeschuB erhdalt:

- 12,3 - tho1d (x)
= Blisterdurchmesser ) _
t = Blisterdicke g S )

AuBerdem sind die Durchmesser in Tabelle 7 eingetragen, die man nach
dem lateralen Spannungsmodell fiir Nickel erwartet (Das et al. 1978):

1,5

d =86,5 1t (xx)

(d, t in /um)

Diese Beziehung erhdlt man aus der Theorie der elastischen Platten,
wenn man annimmt, daP die Platte, die zum Blister gewdlbt wird, am
Rand festgehalten wird (siehe auch II.5).

Fiir die Berechnung wurde fiir t sowohl die hdaufigste projizierte
Reichweite der Heliumionen fiir 40 keV BeschuB (0,15 /um), als auch die
nach ZimmertemperaturbeschuB gemessene Blisterdicke (0,17 /um) verwendet:

Tabelle 7:
Spannungs- empirisch therm.Blister BeschuB mit F>Fkr13 bei:
model]l (Das et al.) F < Fkrit 250c  260°c  580°C
d(t=0,15) 5:0 1,4
d(t=0,17) 6,1 1,6 4 2 5-7 6-9

(alle Werte in /um)
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.Gleichung (xx) gilt fiir Raumtemperatur. Beriicksichtigt man hier die
Temperaturabhdngigkeit des Elastizitdtsmoduls und der kritischen
Bruchspannung (Espe 1960), so erhdlt man bei 600° C aus G1. (xx)

einen um etwa 20 % groBeren Durchmesser d. Man erkennt, daB die Werte
aufgrund der empirischen Beziehung dhnlich den gemessenen nach Zim-
mertemperaturbeschuf sind.

Bei hoheren Temperaturen werden die gemessenen Durchmesser sehr viel
besser durch die nach dem Spannungsmodell berechnet Werte angendhert.
Dies kann als Unterstiitzung des Spannungsmodells fiir die Blisterbildung
gewertet werden, wenn man annimmt, daB bei hoheren Temperaturen durch
effektivere Blasenkoaleszenz eijne vollstdndigere Abldsung der implan-
tierten Schicht erfolgt. Damit ist dann eine bessere Anngherung an die
Voraussetzung fiir Blisterbildung nach der Theorie der elastischen
Platten gegeben, welche von einer bis auf den Rand villig abgeldsten
Platte ausgeht.

Ist diese AblOsung nicht vollstdndig, etwa aufgrund von restlichen
Verbindungen in Form von Stegen zwischen dem spateren Blisterdeckel und
dem darunterliegenden Material, dann fiihrt dies nach Wolfer (1980)

zu einem kleineren Blisterdurchmesser.

Moglicherweise ist dies der Grund fiir die Bildung kleinerer Blister,
die man bei Zimmertemperaturimplantation erhilt.

Nach den Messungen von Fenske (1979) vergroBert sich der Blasen-
durchmesser bei hoheren BeschuBtemperaturen (SOOOC/QOOOC) gegeniiber
ZimmertemperaturbeschuB. Bei 900° C findet er eine VergroBerung der
Blasendichte an der Oberfliche der Probe.

Die experimentellen Ergebnisse in Abb. (27) bei einer BeschuBtempera-
tur von 720° ¢ zeigen, daB keine Blister mehr gebildet werden.
Stattdessen erhdalt man Locherbildung. Daraus kann man schlieBen, daB
Helium auch wahrend des Beschusses durch die Offnung von Blasen an

der Oberflache reemittiert wird.

Moglicherweise werden die oszillierenden Reemissionsratenmaxima wiahrend
des Beschusses bei 950° ¢ (Abb. 26) dadurch erzeugt, daB nach be-
stimmten Fluenzintervallen (v 4 x 1017 He+/cm2) Blasen die Oberflache
erreichen und Helium abgeben. Bereits zu Beginn der Implantation bej
950° ¢ (Abb. 26) ist jedoch die Reemissionsrate deutlich hgher als
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bei kleineren BeschuBtemperaturen. Es wird daher zusdtzlich zu den
Blasen ein weiterer Reemissionsmechanismus existieren.

Nach Philipps (1980) kann dies moglicherweise mittels durch Leer-
stellen gehinderte Zwischengitterdiffusion erfolgen (Diffusionslange
bei 950° Cund 1 s~ 17 ym).

In den Abbildungen 25 und 26 erkennt man in den Reemissionsraten-
spektren, daB zu Beginn der Implantation die Reemissionsrate zundchst
sinkt und nach einer Fluenz von ca. 2 x 1017 He+/cm2 dann ihr Minimum
erreicht. Bei hoheren Temperaturen werden danach effektivere Senken
fiir Helium erst bei hoheren Fluenzen (v 2 x 1017 He%/cm2) gebildet.

Da bei hoheren BeschuRtemperaturen sich die Blasenstruktur (GroBe,
Dichte) @ndert (Fenske 1979, Roth et al. 1980), kann man bei blasen-
bestimmter thermischer Desorption erwarten, daB sich die Form des De-
sorptionsspektrums im Vergleich zu dem nach Zimmertemperaturbeschul
ebenfalls verandert (Abb. 45, 38).

In der Abb. 38 zeigt sich, daB dies stattfindet. Die Spektren besitzen
im Vergleich zu den nach ZimmertemperaturbeschuB bei anderen Tempera-
turen maximale Desorptionsraten.

d) Andere_thermische Freisetzungsmechanismen

Da nach den Ausfiihrungen in Abschnitt III.3 nicht bekannt ist,
welcher Anteil des Heliums im Nickel in Blasen sitzt, besteht auch
die Moglichkeit, daB Helium zusdtzlich aus Leerstellen, Helium-Leer-
stellenkomplexen und Versetzungen freigesetzt wird. Nach Kornelsen
wird bei 430° C Helium aus einer doppelt besetzten Leerstelle und
bei 580° C aus einer einfach besetzten Leerstelle Helium desorbiert.
Bei den niedrigsten, in der vorliegenden Arbeit fiir die Implantation
17 He+/cm2) desorbiert bei
diesen Temperaturen meBbar allerdings kein Helium. Dies kann einerseits

in Nickel verwendeten Fluenzen (< 3 x 10

bedeuten, daB die von Kornelsen gefundene Ein-Sprung-bestimmte De-
sorption aus diesen Defekten hier nicht der bestimmende ProzeB ist,
sondern die Diffusion durch den Kristall mit moglichem Wiedereinfang

an Aufsammelplatzen. Da Helium hier langere Wege im Kristall bis zur
Oberflache zuriicklegen muB als bei den Experimenten von Kornelsen

(v 1 nm), kann die Temperatur, bei der es die Probe verldBt, nach oben
verschoben sein. |
Andererseits besteht die Moglichkeit, daB diese Defektkonfiguration bei
den verwendeten hohen Fluenzen nicht haufig genug vertreten ist, sondern
als Keim fiir die Bildung von Komplexen oder Blasen diente.
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Hinweise darauf, daB diffusionsbestimmte Prozesse nicht dominie-
ren, sondern stattdessen Ein-Sprung-Prozesse fiir die Heliumdesorption

bestimmend sind, geben die Desorptionsspektren, die man erhilt, wenn
stufenweise bis zu bestimmten Temperaturen ( b , ¢ , d in Abb. 36)

erwdrmt wird und man zwischen zwei Erwdrmungsprozessen auf Zimmer-
temperatur abkiih1t. Die nachfolgende Desorption erfolgt dabei immer
erst dann, wenn die zuerst erreichte Temperatur iiberschritten wird.

Bei diffusionsbestimmter Desorption wiirde man erwarten, daR
Helium bereits bei niedereren Temperaturen freigesetzt wird.

Thomas und Sisson (1981) finden ein derartiges Desorptionsverhalten
auch bei 3He in Edelstahl, das iiber den B-Zerfall von geldstem
Tritium in die Proben eingelagert wurde.

Bisher wenig untersucht ist der Zusammenhang zwischen der thermi-
schen Verdanderung in Nickel (Oberfldchendiffusion, Rekristallisation)
und der Heliumdesorption. Oberfldachendiffusion kann bei der Blasen-
bewegung zur Desorption beitragen (Barnes et al. 1963), und an der
Probenoberfldche zur Uffnung von oberfldchennahen Blasen fiihren. In-
wieweit Rekristallisation zur thermischen Heljumdesorption beitragt,
ist nicht bekannt. Nach Espe (1960) liegt die Rekristallisations-
schwelle fiir hochreines Nickel bei 370° C, also gerade im Minimum
der thermischen Desorption bei ZimmertemperaturbeschuB mit lberkriti-
schen Fluenzen. Verunreinigungen konnen die Rekristallisations-
temperatur jedoch erheblich anheben (99,91 % Ni - 480° C, Ni +0,8 %
Mg -~ 640° C).
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Die Desorption von Helium aus Nickel im Temperafurbereich uber
300° C kann aufgrund der Oberfldchenverdnderungen und des Vergleichs
zu TEM-Beobachtungen anderer Autoren zum Teil durch die Koaleszenz
von Blasen und deren Uffnung an der Oberfldche beschrieben werden.
Damit kann man eine qualitative Erkldrung geben fiir die fluenz-
abhangige Verschiebung der Temperatur, bei der thermische Desorption
beginnt.

Hinweise auf Ein-Sprung-bestimmte Desorptionsprozesse erhdlt man
aus dem Desorptionsverhalten von Helium bei isochroner Temperung in
Intervallen mit zwischenzeitlicher Abkiihlung.

Bei Implantationstemperaturen, die groBer als ca. 700° C sind,
erhalt man wahrscheinlich auch Heliumreemission wahrend des Be-
schusses durch an der Oberfldache sich offnende Blasen. Diffusion von
Helium nach dem von Philipps (1980) angegebenen Mechanismus kann
ebenfalls zur Heliumreemission wahrend der Implantation bei hoheren
Temperaturen (v 950° C) beitragen.

Die Deckeldurchmesser thermischer Blister bzw. von Blistern, die
wahrend der Implantation bei hoheren Temperaturen (X 250° C) entstan-
den sind, zeigen gegeniiber Blistern, die wahrend der Implantation bei
Zimmertemperatur sich gebildet haben, eine bessere Anndherung an den
j -2 .

erhdlt.

Dies kann als weitere Unterstiitzung des Spannungsmodells als Be-

Durchmesser, den man aus der Beziehung d ~ t

schreibung fiir die Blisterbildung gewertet werden.
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VI.3 Zusammenfassende Diskussion

a) Heliumreemission und Blisterbildung

Aufgrund des Vergleichs des experimentellen Reemissionsratenspektrums
mit der Verdanderung des Heliumtiefenprofiles wahrend der Implantation
von 40 keV Helium in Nickel sowie dem Aufsammel- bzw. Reemissions-
modell nach Doyle et al. (1980) kann die Heliumreemissionsrate bei
Fluenzen, die grofer als die kritische Fluenz filir Blisterbildung sind,
in zwei Anteile zerlegt werden:

(1) Reemission aufgrund lokaler Sdttigungseffekte innerhalb der
Reichweite der Heliumionen,

(i1) Zusatzliche Reemission, die zum Abbau der lokalen Heliumiiber-
sattigung fiihrt, welche beim Beschuf® bis zur kritischen Fluenz
bei der hdufigsten projizierten Reichweite entsteht.

Aus der Analyse der Reemissionsratenspektren ergibt sich, daB mehr
Helium bei der Blisterbildung frei wird, als auf die Gesamtfliche
aller Blister geschossen wurde. Damit, und mit der experimentellen
Beobachtung, daB Blisterbildung und eine verstarkte Reemissionsrate
gleichzeitig bei einer kritischen Fluenz beginnen, kann gefolgert
werden, daB Helium wahrscheinlich in einer Tiefenzone um die hdufigste
projizierte Reichweite auch aus der Umgebung eines Blisters zu diesem
gelangt.

Diese SchluBfolgerung zusammen mit der Beobachtung, daB sich
Blister auf der Probenoberfldche beriihren, steht im Widerspruch zu der
Vorstellung einer gasdruckgetriebenen Blisterentstehung. Weiterhin kann
das Gasdruckmodell nicht erkldren, weshalb wahrend der Implantation
die Blisterbildungsrate absinkt, ohne daB die Probe vollstdndig ge-
sattigt ist.

Auf der Grundlage des lateralen Spannungsmodells nach Risch (1977)

und EerNisse und Picraux (1977) kann mit Hilfe einer erweiterten
Modellvorstellung iiber die Blisterentwicklung auf der Probenoberflache
eine qualitative Erkldrung des beobachteten Zusammenhangs zwischen
Reemissionsrate und Blisterbildungsrate wahrend der Implantation an-
gegeben werden.
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Aus dieser erweiterten Modellvorstellung kann abgeleitet werden,
daB bei kleinen BeschuBenergien (4 keV) die maximale Bedeckung der
Oberfliche mit Blistern in einem kiirzeren Fluenzintervall erfolgen
mup als bei hoherer Energie (¥ 40 keV). Experimentell wird dies auch
beobachtet. '

Die Veranderung des Reemissionsverhaltens sowie der BlistergroBe bei
hheren BeschuBtemperaturen kann ebenfalls mit Hilfe dieser Modell-
vorstellung qualitativ beschrieben werden.

b) Thermische_Desorption

Die Desorptionsspektren zeigen keine wesentlichen Abhangigkeiten
von der BeschuBenergie. Erhebliche Anderungen ergeben sich jedoch bei
verschiedenen Fluenzen und BeschuBtemperaturen.

Bei ZimmertemperaturbeschuB mit liberkritischer Fluenz erhdalt man bei
150° C ein vom restlichen Spektrum deutlich getrenntes Desorptions-
maximum. Der Vergleich mit verschiedenen Desorptionsmechanismen er-

gibt, daB das Helium in diesem Desorptionsmaximum wahrscheinlich
aufgrund eines Ein-Sprung-bestimmten Desorptionsprozesses den

Festkorper verlaBt. Die experimentelle Beobachtung der Verdnderung
dieses Maximums mit der Fluenz zeigt an, daB Helium dabei wahrschein-
lich aus oberflachennahen Aufsammelzentren freigesetzt wird.

Die Desorption bei hoheren Temperaturen (> 300° C) kann mit Hilfe

der Beobachtung der Blasenentwicklung in mit Helium beschossenen Proben
bei Temperaturerhdhung beschrieben werden. Die Verdanderung der Ober-
flichenstruktur (Locherbildung) weist darauf hin, daB Helium dadurch
thermisch freigesetzt wird, daB sich Blasen an der Oberfldache der

Probe Gffnen. Zusatzlich findet man auch Hinweise fir Desorptionsvor-
giange, die durch Ein-Sprung-Prozesse bestimmt sind.
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VII. Anhang

Berechnung der Desorptionsrate erster Ordnung sowie des Ein-
flusses der Desorptions-MeBapparatur auf die Form des Desorptionsmaxi-
mums bei 150° C.

Die Desorptionsgleichung fiir Ein-Sprung-Prozesse lautet
r

R(t) =-g%-= no.ov.o-oexp (-E/k-T) =17

Flachenbelegung (Tei]chen/cmz)

Desorptionskonstante

Aktivierungsenergie

absolute Temperatur

A = M <« 3
I

Boltzmannfaktor

I

Fur den Druckverlauf in der Probenkammer aufgrund der Gasquelle
R(t) = R(T)

T = T0 + B -t
B = Temperaturgeschwindigkeit
TO = Anfangstemperatur
t = Zeit
gilt
db . P .. R(t) <2>
dt "t
p = Kammerdruck - Untergrunddruck
1 = Zeitkonstante der Apparatur
k-T
C = — 0 . B
0
Vo = Kammervolumen
A = Desorbierende Flache

Normierung (nach Redhead 1962):
fiir < «-92 2 ¢ . Rt
dt
p = C . J_R(t)dt = C « N <3>

iy = Flachenbedeckung zur Zeit t = 0.
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Division von <2>/ <3>
mit 2— = y
Pmax
> y+2L=R(t)/n <4>
T 0

Integriert man <1> von T0 bis T und macht man dabei die Vernach-
2 5o erhdlt man fir r = 1 (Redhead 1962):

VK
n=ng exp-(jéég—- T exp - (E/KT));

mit <1> gilt dann:

ldssigung T2 >> T0

E Yk 2 _
R(T)/no = Vi) rexp(ppt e T exp(-E/KT)) = g(T) <5>

Integration von <4> mit: y(t=0) = 0, T = T +B-t ergibt damit:

T T 7 (T'-T5)
y(T) = exp (2) 5 Tf o(T') exp | TBex |- dT! s
0

T -T)
= exp

Die Funktion <5> ergibt die Desorptionsrate erster Ordnung und die
Funktion <6> die Desorptionsrate erster Ordnung verdndert durch die
endliche Zeitkonstante der Apparatur.

Funktion <6> wurde numerisch mit einem Tischcomputer (HP 97) berechnet
and wie <5> in Abb. 55 aufgetragen.

Nimmt man eine GauBverteilung der Aktivierungsenergien um Eo an

(E) = — (———Z—(E o)
) = . exp -
ZnoE E

so erhalt man zusammen mit <b>

EE)

ﬁ (T)/n _i_l__ I exp =( "};T_') .+ exp- (ET

/2w0

v V1K
E 1 2 : (T'-T
) —Lgl J' exp - (g5t + —LE%—— T'" exp-(E/KT"))-exp( 2
kT Bt

+-i—)—-T exp(- ETJ)dE

)dT'.
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Mit <6> gilt dann:

T o 2

T-T v (E-E ) v,k

1 | .

Y (M=exp(2—) (ko) 77 expe( — 0 ) exp- (bt T8 exp(-E/kT")

B B/?noE ZGE

T o
0
T-T,
- exp ( ) dT' dE <7>

T

Funktion <7> wurde fir op = 0,05, 0,04, 0,03 eV ebenfalls numerisch
berechnet und in Abb. 56 aufgetragen.
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