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ABSTRACT

In this work the trapping of helium and deuterium as well
as the mutual exchange of trapped and incomina particles
were investigated for bombardment of a molybdenum target.

Deuterium and helium ions with energies of 4-16 keV were
implanted in glowed polycrystalline molvbdenum samples at a
temperature of -110°C. The trapped quantities and depth
distributions (depth profiles) of the primary and secondary
implanted ion species were measured by the 3He(d,p)4He
nuclear reaction. The parameter was the energy (implantation
range) of the ions.

The trapping of the implanted ions was found to be nearly
100 % efficient for low fluences in virgin samples. For
higher fluences, reemission of the implanted ions began and
increased to 100 % for saturation fluences. Under saturation
conditions an ion was reemitted from the sample for each
subsequently implanted ion.

The dependence of the trapped amount upon the fluence can
be normalized to one curve for all of the various ions and
energies in the present measurements. A new model for

the trapping mechanism is introduced, which gives a good
guantitative description of the experimental results.

Investigation of the exchange behaviour showed that for
helium bombardment of deuterium-saturated samples and

vice versa, the decrease of the first implanted species
was independent of the primary implantation range. Thermal
diffusion of the implanted ions was not observed at the
target temperature of -110°C.

The saturation concentration for the implanted ions was
nearly independent of the implantation energy for each ion
species. For mixed implanted species the saturation concen-
tration, weighted according to the saturation concentration
for each ion species, was almost constant. From isochronal
annealing of deuterium implanted samples, the binding eneray
of deuterium in molybdenum was roughly calculated to be

0.5 - 0.7 eV.




Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurde das Aufsammeln und der
gegenseitige Austausch von Helium und Deuterium bei EinschuB

in Molybddn untersucht.

Dazu wurden in ausgegliihten polykristallinen Molybddnplatt-
chen Deuterium- und Heliumionen mit Energien von 4-16 keV
bei einer Temperatur von T = -110% implantiert. Die aufge-
sammelten Mengen und Tiefenverteilungen (Tiefenprofile) der
zuerst— und nachimplantierten Ionenart wurden mit Hilfe der
Kernreaktion 3He(d,p)4He bestimmt. Parameter war die Ein-

schuBenergie und damit die Reichweite der Ionen.

Bei BeschuB einer neuen Probe erhdlt man zundchst vollstdndiges
Aufsammeln der implantierten Ionen. Bei hdheren BeschuBdosen
setzt Reemission der Ionen ein, bis man schlieflich bei Satti-
gung der Probe 100 % Reemission erhdlt. In diesem Sdattigungs-
zustand wird filir jedes eingeschossene Ion im allgemeinen ein

bereits implantiertes Ion von der Probe reemittiert.

Die Abhi#ngigkeit der aufgesammelten Menge von der BeschuBdosis
148t sich in allen untersuchten F&llen nahezu auf eine einheit-
liche Kurve normieren. Es wird ein neues Modell fiir den Auf-
sammelmechanismus vorgeschlagen, das die MeBergebnisse

quantitativ gut beschreibt.

Die Untersuchung des Austauschverhaltens zeiat, daB bei Nach-
implantation von Helium in deuteriumgesdttigten Proben und
umgekehrt, die Abnahme der erstimplantierten Ionen unabhdngig
von der primidren Implantationstiefe ist. Thermische Diffusion
der implantierten Ionen konnte bei der Versuchstemperatur

von T = —11OOC nicht beobachtet werden.

Die Sdttigungskonzentration der implantierten Ionen ist fiir
jede Ionenart nahezu unabhdngig von der Implantationsenergie.
Die Summe, der entsprechend den Sdttigungskonzentrationen
der einzelnen Ionenarten gewichteten aufgesammelten Mengen,
ist bei gesdttigten Proben anndhernd konstant. Durch iso-
chrones Aufwdrmen von Proben, die mit Deuterium implantiert
waren, wurde die Bindungsenergie von Deuterium in Molybdéan
zu 0,5 - 0,7 eV abgeschatzt.
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1. EINLEITUNG

Mit der M&glichkeit, energiereiche Ionen in Gasentladungen
/1, 2/ oder mit Beschleunigern zu erzeugen, ergab sich die
Frage, welche Verdnderungen die Ionen beim Auftreffen auf
Festkérperoberfldchen und in oberfldchennahen Schichten ver-
ursachen. Diese Frage ist heute wieder aktuell, da in gegen-
wdrtigen Hochtemperatur-Plasmaexperimenten mit Zielrichtung
auf die kontrollierte Kernverschmelzung die Wdnde des Plasma-
gefdBes infolge des unvollstdndigen magnetischen Einschlusses
des Plasmas einer intensiven Teilchenstrahlung ansgesetzt

sind.

Die fir die Kernverschmelzung von Deuterium und Tritium not-
wendigen Plasmatemperaturen von einigen 100 Millionen Kelvin
entsprechen mittleren Teilchenenergien von etwa 10 keV. In
heutigen Experimenten wurden bereits mittlere Teilchenenergien
von 5 - 6 keV erreicht /3/. Als Flillgase werden hauptsdchlich
Wasserstoff und Deuterium verwendet, wdhrend fir kiinftige Fu-
sionsreaktoren ein Gemisch von Deuterium und Tritium bendtigt
wird. Als Reaktionsprodukte treten dann Helium und Neutronen
auf; das heiBt, die GefdBwdnde werden mit energetischen D, T,
He-Ionen und mit Neutronen beschossen. Wdhrend die Neutronen
die GefdBwand durchdringen und fast ausschlieBlich im Volumen
des Materials Strahlenschdden verursachen, haben die bei der
Wechselwirkung der Iconen mit den GefdBwdnden stattfindenden

Prozesse eine wesentliche Rickwirkung auf das Plasma.

Die Ionen dringen in die Wand ein und werden durch StdBe mit
Elektronen und Rumpfatomen abgebremst. Ein Teil wird dabei
reflektiert /4/ und in das Plasma zurilickgestreut. Der Rest
wird im Wandmaterial auf thermische Energien abgebremst, die
der Wandtemperatur entsprechen. Dieser Anteil kann sich ent-
weder durch Diffusion in der Wand ausbreiten oder von Gitter-

und Strahlenschdden eingefangen werden /5-7/.




Bei geniigend tiefen Temperaturen, bei denen die eingeschosse-
nen und im Festkdrper zur Ruhe gekommenen Ionen nicht ther-
misch diffundieren kdnnen, werden sie anfdnglich nahezu voll-
stindig aufgesammelt /8-10/. Erst bei sehr hohen aufgesammel-
ten Konzentrationen von 0.5 bis 1 aufgesammelten Gasatomen pro
Festkdrperatom setzt Gasreemission ein, die mit steigender
BeschuBdosis nahezu 100 % erreicht /9-10/. Bei hoéheren Tempe-
raturen zeigen Wasserstoff und Helium im allgemeinen ein ver-

schiedenes Verhalten.

Wasserstoff wird in einer Reihe von Metallen bei nicht zu
niedrigen Temperaturen mit sehr hoher L&slichkeit, exotherm als
Hydrid gebunden /11-12/. In diesen Metallen (z.B. V, Nb, Ta)
bildet er ein sogenanntes Gittergas, das sich innerhalb des
Festkdrpers nahezu frei bewegen kann /12-13/. In anderen Me-
tallen (z.B. Mo, Mn, Fe) erfolgt die L&sung des Wasserstoffs
endotherm und die L&slichkeiten sind bei Raumtemperatur und

Normaldruck meist kleiner als nH/n 10"4 /14/.

Metall
Helium ist bei Raumtemperatur in allen Metallen praktisch
unléslich /15/.Hohe Konzentrationen von Wasserstoff und
Helium k&nnen jedoch durch Implantation und Aufsammeln an
Strahlenschidden im Metall erzeugt werden /16/. Die aufge-
sammelten Sittigungsmengen hdngen dabei von der Ionenenerdaie,

der Temperatur und dem Probenmaterial ab.

Eine praktische Bedeutung haben die Daten aus Aufsammel- und
Austauschmessungen von leichten Ionen in Metallen fiir die
Teilchenbilanz von Hochtemperatur-Plasmaexperimenten. Wegen
der hohen TeilchenfluBdichten von Ionen und Atomen auf die
GefdBwand erhidlt man nach einigen Plasmaentladungen einen
Sattigungszustand, das heiBt, es werden durcn das Auftreffen
und Aufsammeln von neuen Ionen und Atomen aus dem Plasma von
der Gef&dBwand im Mittel ebensoviele vorher implantierte Teil-
chen herausgeldst. Im Sdttigungszustand befindet sich dabei
eine groBere Gasmenge in der GefdBwand als im Plasma. Ihre

Zusammensetzung bestimmt dann wesentlich die des Plasmas.



Dieser Zustand des Gas-Metall-Systems mit kleiner L&slichkeit
bei hohen, durch Implantation erzeugten Gaskonzentrationen

ist bisher nur wenig untersucht worden. Untersuchungen mit dem
Transmissionselektronenmikroskop haben gezeigt, daB Helium in
Metallen Gasblasen erzeugt, die sich z.T. in Form eines Gitters
anordnen /17-19/. Solche Blasengitter wurden z.B. in Kupfer
auch flir implantierten Wasserstoff beobachtet /20/. In den
meisten Fdllen tritt bei Erreichen der Sdttigungskonzentration
eine Verformung der FestkOrperoberfldche durch "Blister"-
Bildung bzw. ein Abl&sen von Oberfldchenschichten ein /21-22/.
Messungen des Austauschs von Isotopen eines Gases (z.B. H, D
oder 3He, 4He) haben gezeigt, daB in gesdttigten Proben eine
nahezu vollstdndige Durchmischung der beiden Komponenten statt-
findet /10, 23/. Trotz der Unterschiede in der Wechselwirkung
zwischen Helium und Metallen einerseits und Wasserstoff und
Metallen andererseits, haben die Aufsammel- und die Isotopen-
austauschmessungen fiir beide Systeme sehr dhnliche Ergebnisse
gebracht, die vermuten lassen, daB der Aufsammel- und Re-
emissionsmechanismus durch die gleichen GesetzmdBigkeiten

bestimmt wird.

1.1 Aufgabenstellung

In der vorliegenden Arbeit sollte nun untersucht werden, ob
die Ahnlichkeiten, die beim Aufsammeln und gegenseitigem Aus-
tausch von Heliumisotopen in Niob und von Wasserstoffiso-
topen in Edelstahl beobachtet wurden, auf gleichartige Me-
chanismen zurlickgefliihrt werden k&nnen. Weiterhin sollten die
Daten liber den gegenseitigen Austausch von Deuterium mit
Helium und umgekehrt Hinweise zur Verwendbarkeit des unter-
suchten Materials als Werkstoff filir einen zukiinftigen Fusions-
reaktor liefern. Dazu sollte das Aufsammeln und der Austausch
von implantiertem Deuterium durch nachgeschossenes 3Helium
sowie von 3Helium durch nachgeschossenes Deuterium untersucht
werden. Die sich einstellenden Sdttigungswerte flir verschiedene
Konzentrationsverhdltnisse D/He sollten gemessen werden. Bei

der Auswahl des Probenmaterials kamen im Hinblick auf die




Verwendbarkeit als Wand- oder Limitermaterial in einem zu-
kiinftigen Fusionsreaktor hoch wdrmebestdndige Metalle in
Frage, die zudem Wasserstoff nicht als Hydride binden. In

der vorliegenden Arbeit wurde polykristallines Molybddn ver-
wendet. Polykristallin deshalb, weil ein Einkristall auBer
Gitterfiihrungseffekten, die bei EinschuB der Ionen in niedrig-
indizierten Kristallrichtungen (z.B. 1 0 O, 11 0) Verdnderungen
in der Reichweite ergeben, bei diesen Experimenten keine we-
sentlichen Unterschiede zum Polykristall aufweist. Als Para-
meter sollte die Reichweite der Deuterium- und Heliumionen so
gewdhlt werden, daB die Reichweiten der nachgeschossenen Ionen
kleiner, ungefdhr gleich, oder grdBer als die der Vorimplan-
tierten waren. Dadurch ist es mdglich, Informationen liber

die Richtung der Diffusion der erstimplantierten Ionen, die
infolge der Nachimplantation einsetzt, zu erhalten. Zur
Messung der aufgesammelten Mengen und Konzentrationsprofile
sollte die Kernreaktion 3He(d,p)4He verwendet werden. Diese
Kernreaktion hat beim Nachweis von D bzw. 3He den Vorteil, daB
neben einem relativ groBen Wirkungsquerschnitt fir die Reaktion,
die Reaktionsprodukte (p,4He) eine wesentlich gr&Bere Energie
als die einlaufenden Ionen haben. Dadurch k&nnen die Re-
aktionsprodukte praktisch ohne stdrenden Untergrund, der durch
gestreute Primdrionen zustandekommt, gemessen werden. Filir die
Messungen stand die kombinierte Beschleunigeranlage der Pro-
jektgruppe Plasma-Wand-Wechselwirkung (PWW-Gruppe) des MPI

fiir Plasmaphysik zur Verfiligung, die den BeschuB von Proben mit
3 - 30 keV Deuterium- und Heliumionen und Analysen mit Ionen-

energien bis zu 2,5 MeV erlaubt.

Bevor im folgenden auf die eigentlichen Messungen und Aus-
wertungen eingegangen wird, soll zuerst ein kurzer Uberblick
iiber die Physik des Ioneneinschusses sowie das Verhalten der

implantierten Ionen im FestkOdrper gegeben werden.




2. EINSCHUSS LEICHTER IONEN IN METALLE

2.1 Energieverlust

Die Bewegung enerdiereicher leichter Ionen in Metallen ist
wesentlich durch die Wechselwirkung mit den Elektronen und
Rumpfatomen bestimmt. Die Bahn der Ionen 148t sich klassisch
beschreiben, und die Wechselwirkung eines Ions mit den
Elektronen kann in guter N&herung getrennt von der Wechsel-
wirkung mit den Gitteratomen betrachtet werden (Bohr 1948)
/24/. Flir den StoBR eines einlaufenden Ions mit einem Elektron
ergibt sich wegen der wesentlich gr&Beren Masse des Ions ein
kleiner Energielibertrag auf das Elektron, der mit einer klei-
nen Winkeldnderung der Ionenbahn verbunden ist. Fiir eine Viel-
zahl solcher StdBe nimmt die Energie eines Ions ab, ohne daB

seine Bahnkurve eine wesentliche Anderung erfihrt.

Anders liegen die Verhdltnisse beim StoB eines leichten Ions
an einem Rumpfatom. Fiir Massenverhdltnisse m, < Mol teratom
erfdhrt das Ion bei kleinem Energielibertrag auf das Atom eine
grofBe Impulsdnderung und damit eine starke Abweichung von
seiner ursprilinglichen Bahn. Da die Wirkungsquerschnitte bei
AtomstOBen flir groBe Ablenkwinkel der Ionen klein sind im
Vergleich zum mittleren Abstandsquadrat Gitteratome, kann fir
die Berechnung der Ionenbahnen die Ndherung des ZweierstoBes

verwendet werden.

2.1.1 Elektronischer Energieverlust

Flir den Energieverlust von Ionen an Elektronen (Abb. 1), der
eingehend theoretisch untersucht wurde (E. Fermi, Lindhart,
Bethe, Bloch) /25-28/ miissen die Beitrdge der gebundenen und

freien Elektronen getrennt betrachtet werden. Fiir hohe Ionen-

; _ @ i b S .
energien v, = >> Vv (vO T & Bohr 'sche Geschwindigkeit)

tragen zum elektronischen Ene?gieverlust hauptsdchlich die

Anregung und Ionisation von Gitteratomen und kollektive




Anregungen des Elektronengases (Plasmonen) bei. In diesem

Energiebereich ergibt sich nach Bethe, Bloch /27, 28/ ange-
nihert folgender Ausdruck:

dE _ 1, E

5 = S(E) v g In 3 (1)
Dabei bedeuten %g den differentiellen Energieverlust, E die
Ionenenergie, und I die effektive Ionisierungsenergie eines

Gitteratoms.

Fiir den Grenzfall kleiner Ionengeschwindigkeiten v << vy
wird der elektronische Energieverlust hauptsdchlich durch
Abbremsung der Ionen im freien Elektronengas des Target-
metalls verursacht. Verschiedene theoretische Ansdtze er-
geben fiir die Energieabhdngigkeit Ausdriicke, die proportio-
nal zu vE der Ionen sind /25, 26, 29/.

(%% ~ VE (2)

Im Ubergangsbereich zwischen hohen und niedrigen Energie-

bereichen hat der Energieverlust ein breites Maximum (Abb. 1).
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Abb. 1: Differentieller elektronischer Energieverlust von D und He

in Mo (durchgezogene Linien). Die gestrichelt eingezeichneten
Linien geben die Summe aus nuklearem und elektronischem

Energieverlust an.



2.1.2 Nuklearer Energieverlust

Unter dem nuklearen Energieverlust versteht man die Energie-
Ubertrdge eines einlaufenden Ions auf die Gitteratome des

Festkorpers durch StdBe. Der maximale Energieilibertrag T be-
m
trdagt dabei flir ZweierstdBe:

4 M. M
172
T = ——————E (3)

v. -
(M1+M2)

Dabei bedeuten M1 und M, die Massen des eingeschossenen

Ions und eines Gitteratoms, und E1 die Energie des Ions vor
dem StoB.

Der gesamte nukleare Energieverlust AE beim Durchdringen

einer Materie der Dicke Ax ergibt sich zu /6/:

oo

AE = -NAx [T(E,p)ﬂ‘Zp dp (4)

o

Dabei bedeuten N die Anzahl der Streuzentren pro Volumen
und T(E,p) den Energieiibertrag als Funktion des StoBparame-
ters p. Um Gleichung (4) auszuwerten, bendtigt man einen
analytischen Ausdruck filir das Potential der Streuzentren,

um daraus T(E,p) zu bestimmen.

Fiir Ionenenergien von einigen keV kann man hierfiir abge-
schirmte Coulombpotentiale verwenden. Der nukleare Energie-
verlust ergibt flir den EinschuB leichter Ionen (H, D, He)
nur einen merklichen Beitrag zum elektronischen Energiever-

lust flir Energien, die kleiner als 1 keV sind. Flir groBere

Energien betrigt er weniger als 1 % des elektronischen
Energieverlustes und kann vernachldssigt werden. Experi-
mentelle Daten des differentiellen Energieverlustes sind

fiilr Wasserstoff- und Heliumionen in den Tabellen von Anderson

und Ziegler /30, 31/ zusammengestellt.




2.2 Wegldngen und Reichweiten

Die mittlere Weglidnge x eines eingeschossenen Ions in Fest-
k6rper ist durch Integration des differentiellen Energie-

verlustes liber die Energie gegeben.

X = =— dE {5)

EO bedeutet dabei die EinschuBenergie.

Die Bahn der Ionen wird dabei durch St6Be mit den Rumpfatomen
bestimmt. Unter Mithilfe von Computersimulationsmodellen kann
man ,bei Vorgabe von Potentialen filir die Rumpfatome und sta-
tistisch verteilten StoBparametern fiir die einlaufenden Ionen,
solche Bahnen berechnen /32/. Abbildung 2 zeigt als Ergebnis
einer Computersimulation die Projektion von Ionenbahnen

(4 keV 3He + Mo) in einer zur EinschuBrichtung parallelen
Ebene. Die Berechnung wurde mit dem Programm TRIM durchge-
fiihrt /33/. Die Gitterstruktur wurde als amorph angenommen.
Dies diirfte den Verhdltnissen einer urspriinglich poly-
kristallinen Probe, in der durch IonenbeschuB jedes Gitter-
atom innerhalb des bestrahlten Volumens mehrere Platzwech-
selvorgdnge macht (Tab. 1) und die implantierten Ionen darin
aufgesammelt werden, nahekommen /67/. Die Bahnen der kinematisch
reflektierten Ionen (darunter versteht man den Anteil der
eingeschossenen Ionen, die infolge von St&Ben mit den Gitter-
atomen die Probe verlassen, ohne vorher innerhalb der Probe
auf thermische Energien abgebremst zu werden) sind in Abb. 2
daran zu erkennen, daB sie an der Oberfldche der Probe

enden.
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Abb. 2: Projektion von gerechneten Ionenbahnen (4 keV 3He + Mo) in

einer zur EinschuBrichtung parallelen Ebene filir 100 primdr

einlaufende Teilchen

Unter der Reichweite eines Ions in einem FestkO&rper versteht
man den senkrechten Abstand des Ions von der Festkdrperober-
fldche nach vollstdndiger Abbremsung. Die Reichweiten sind
bei EinschuB leichter Ionen im Festk&rper mit Energien von
einigen keV wegen der starken Ablenkung der Ionen durch Kern-
stoBRe immer erheblich kleiner als die Wegldngen. Wegen der
statistischen Verteilung der StoBparameter bei den Kernst&Ben
erhdlt man bei EinschuB vieler Ionen immer eine Reichweiten-
verteilung mit einer wahrscheinlichsten, mittleren und maxi-
malen Reichweite. Die Reichweiten und Wegldngen von Wasser-
stoff und Helium in allen Elementen sind in den Tabellen von

Anderson und Ziegler zusammengestellt /30, 31/.
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Bei Einkristallen treten zusdtzlich noch Gitterfilhrungs-
effekte auf, die zu einer Erh&hung der Reichweite fihren,
wenn die Ionen in niedrig induzierte Kristallrichtungen
eingeschossen werden /34/. AuBerdem kénnen sich die berech-
neten Reichweiten von implantierten Ionen infolge thermischer
oder strahlungsinduzierter Diffusion erheblich von den ge-

messenen Implantationsprofilen unterscheiden.

2.3 Strahlenschdden

Bei EinschuB leichter Ionen in ein Metall kommt es zu einer
mit fallender Energie der Ionen anwachsenden Wahrscheinlich-
keit fiir KernstdBe. Die dabei auf ein Gitteratom i{ibertragene
Energie muB einen Schwellwert Ed (Verlagerungsenergie) iber-
schreiten, um einen Frenkeldefekt (Leerstelle und Zwischen-
gitteratom) 2zu erzeugen. Filir Metalle ergibt sich Ed = 20-30 eV
/35, 36/. Da im Kristall die Potentiale fiir ein Gitteratom
nicht isotop sind, stellt E. nur einen Mittelwert dar, der je

d
nach Kristallrichtung iliber- oder unterschritten werden kann.

Die maximale, von einem Primdrteilchen auf ein Gitteratom
ibertragene Energie Tm ist klassisch nach Gleichung (3) ge-
geben. Die mittlere iibertragene Energie T, die liber der
Schwellenergie Ed liegt, betrdgt fiir Coulombpotentiale /35/:

T = Ey ln - (6)
d

Liegt die Energie eines angestoBenen Gitteratoms seinerseits
iber der Schwellenergie Ed’ so kann dadurch ein weiteres
Gitteratom aus seinem Platz herausgeldst werden. Fir T >> Ed
sind daher StoBkaskaden zu erwarten. Kinchin und Pease
haben durch eine klassische Abschdtzung gezeigt, daB die An-
zahl 93 der in einer StoBkaskade verlagerten Atome gegeben

ist durch:
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Hierbei bedeutet 93 die Anzahl der pro StoBkaskade verlager-
ten Atome, Td den Energielibertrag des eingeschossenen Ions
auf ein Gitteratom, das die StoBkaskade ausldst.

Der Ableitung der Kinchin-Pease-Formel (Gleichung 7) liegt

im wesentlichen zugrunde, daB Ed eine scharfe isotrope Energie-
schwelle darstellt, keine Rekombination von Frenkelpaaren
innerhalb einer StoBkaskade stattfindet, und die StoBpoten-

tiale Harte-Kugel-Potentiale darstellen.

Abschdtzungen von Bohr /24/ und Lindhard /82/ zeigen, daB mit
der Kinchin-Pease-Formel zu groBe Werte fir 93 erhalten wer-
den, da die verwendeten Potentiale zu grofe RilickstoBenergien
ergeben und der inelastische Energieverlust vernachldssigt
wird. AuBerdem ist kein Korrekturfaktor fir die Rekombination

von Frenkelpaaren angegeben.

Nelson /36/ hat unter Beriicksichtigung der oben erwdhnten
Korrekturen fiir die Zahl der verlagerten Atome innerhalb

einer StoBkaskade folgende mehr empirische Gleichung angegeben:

a-B(Ep) W(Ep) Td

94 (8)

y(E )

Ep EF

Dabei ist Td die Energie des primdr angestoBenen Atoms,

a eine Konstante fiir die Korrektur der abgeschirmten Coulomb-
Potentiale gegeniiber den Harte-Kugel-Potentialen; B(Ep) ist
ein Rekombinationsfaktor flir erzeugte Zwischengitteratome mit
Leerstellen; W(Ep) ist der Anteil der Primdrenergie, der an
weltere Gitteratome innerhalb einer StoBkaskade abgegeben

F
Energieschwelle, unterhalb derer keine neuen Leerstellen er-

wird. Y(Ep) berlicksichtigt Gitterfihrungseffekte; E_ eine

zeugt werden; W(Ep) und Y(Ep) sind von Nelson tabellierte
Funktionen. Nach Nelson wurde in Gleichuna (8) fiir

a = 0,75, B = 1 und EF = 30 eV eingesetzt. Flir Td wurde die
mittlere iibertragene Energie T(Gl.6) eingesetzt.

Die Gesamtzahl der pro eingeschossenem Ion erzeugten Leer-
stellen G ergibt sich dann aus der mittleren Anzahl der Leer-
stellen pro RﬁckstoBgitteratom,gd, multipliziert mit der

Zahl der RlickstoBgitteratome g.




G =93 -9 (9)

Die Zahl der RilickstoBgitteratome g kann aus dem Quotienten
von gesamten nuklearen Energieverlusten ’I‘n und dem mittleren
Energieiibertrag pro AtomstoB T (Gleichung 6) abgeschétzt

werden.

(10)

sze

Der gesamte nukleare Energieverlust Tn eines Ions wurde aus
einer Computersimulation mit dem Programm TRIM /33/ berech-
net. Mit Gleichung (6, 8-10) kann daraus die Anzahl der Leer-
stellen pro einlaufendem Ion abgeschdtzt werden. Bei bekannten
Reichweiten der Ionen und bekanntem Strahldurchmesser kann das
bestrahlte Volumen der Probe berechnet werden. Bei gegebener
BeschuBdosis und bekannter Anzahl der erzeugten Leerstellen
pro Ion kann daraus wiederum die mittlere Zahl der Platzwech-
selvorgdnge eines Atoms (displacements per atom, d.p.a) inner-
halb des bestrahlten Volumens bestimmt werden. Das Ergebnis
einer solchen Abschdtzung ist in Tab. 1 fiir eine BeschuBdosis
von 5 x 1017 Ionen/cm2 fiir Deuterium und Helium bei verschie-
denen Einschuflenergien eingetragen. Flir die Reichweiten der

Ionen wurden die gemessenen Werte, Tab. 2, zugrundegelegt.

; Erzeugte Leer- d.p.a.
Enerqgie
stellen G pro bei 5 x 1017 Ionen/cm2
Ion
keV SHes>Mo 16 29
8 keV 3He+Mo 31 40
16 keV SHesMo 53 40
4 keV D-+Mo 7 7
8 keV D-Mo 13

Tabelle 1
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2.4 Aufsammeln von Gasionen in Metallen

Gase sind bei Raumtemperatur mit Ausnahme von Wasserstoff

in Metallen nur sehr gering 1l6slich. Edelgase sind in allen
Metallen bei Raumtemperatur praktisch unldslich. Wasserstoff
1l6st sich in einer Reihe von Metallen, wie z.B. Palladium,
Niob, Tantal und seltenen Erden exotherm. Es k&nnen bei Raum-
temperatur und Driicken bis etwa 100 bar Wasserstoffkonzentra-
tionen in diesen Metallen aufgebaut werden, die der Dichte

der Wirtsgitteratome entsprechen (v 1023 Atome/cm3). Wasser-
stoff ist in diesen Metallen bei Raumtemperatur innerhalb des
Gitters praktisch frei beweglich und bildet ein sogenanntes
Gittergas. Je nach Temperatur und Dichte kann auch eine Gitter-
fliissigkeit oder eine geordnete Struktur vorliegen. Die LOs-—
lichkeit nimmt in diesen Metallen mit steigender Temperatur ab.
In einer Reihe von Arbeiten wurden diese Wasserstoff-Metall-
Systeme genau untersucht, von denen hier nur als Auswahl einige

zusammenfassende Arbeiten zitiert sind /11-14, 38/.

Mit anderen Metallen, wie dem in dieser Arbeit untersuchten
Molybddn, bildet Wasserstoff eine einfache L&sung. Dieser
ProzeB ist endotherm, die Temperatur- und Druckabhdngigkeit
der L6slichkeit C folgt dabei der Beziehung /14/

T

C=/V/p.a.e kT (11)

Hierbei bedeuten a eine Maté}ialkonstante und Es die L&sungs-
wadrme, k die Boltzmannkonstante, T die absolute Temperatur
und p den Gasdruck auBerhalb des Metalls. Die L&slichkeit von
Wasserstoff in Metallen, mit denen er eine einfache L&sung
bildet, ist filir alle Metalle bei Raumtemperatur sehr gering.
Gemessene Werte filir die Wasserstoffldslichkeit in Molybdén
bei p = 1 betragen nach Martin bei T = 800° C (nH/nMo -

1.9 %= 10—4) und nach Sieverts und Briining bei 600° C bis
1100° C nH/nMO =015 — 0,52 % 10—4 /14/. Die Unterschiede in
den Ergebnissen der einzelnen Autoren kommen wahrscheinlich

daher, dafB die zur Verfligung stehenden Proben normalerweise
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in einem Sinterverfahren hergestellt werden und die Eigen-
schaften des Materials dann wesentlich von den Details dieses
Verfahrens abhdngen. Die Loslichkeit nimmt mit fallender Tempera-
tur ab und liegt weit unter den aufgesammelten Wasserstoff-
konzentrationen, die durch Implantation erreicht werden /10,
39/. Dies gilt ebenfalls fiir implantierte Heliumionen /16, 23/.
Diese hohen Konzentrationen kdnnen erreicht werden, wenn die
einlaufenden Ionen das Oberfldchenpotential iliberwinden und

im Inneren des Festkdrpers die Aktivierungsenergie flir Diffu—
sionsspriinge grof ist im Vergleich zur thermischen Energie.

Die Sprungrate T (Spriinge pro Zeit) von implantierten Ionen

ist gegeben durch +) /40, 41/

r =v e — (12)

+)

in Gleichung (12) muB strenggenommen im Exponenten statt EA (Akti-
vierungsenergie) GAr(freie Enthalpie der Aktivierungsschwelle) ste-
hen. GA ist definiert als:

G, =E, -T SA + PV

A A A’

Dabei bedeuten EA die Hohe der Aktivierungsschwelle, S, die auf-

tretende Entropiednderung und V, das Diffusionsaktivierungsvolumen
/70/. Unter Normaldruck gilt E, >> P”VA. Gleichung (12) wiirde dann
lauten:

S Fa

k - kT

Der Faktor eK kann nun in die Schwingungsfrequenz v_ mit einbezogen
werden. Daraus ergibt sich Gleichung (12), wie man sie in ver-—

schiedenen Lehrbiichern findet.
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Dabei bedeuten Y _eine charakteristische Schwingungsfrequenz
der Ionen (“O = T = ‘lO14 Hz), E, die Aktivierungsenergie
fiir Platzwechselvorgédnge, k die Boltzmannkonstante und T die
absolute Temperatur. Die implantierten Ionen kdnnen nach Ab-
bremsung auf thermische Energien nicht diffundieren, wenn

EA >> kT ist. Die bei Implantation erzeugten Leerstellen
(Frenkel- und Schottky-Defekte) sind fiir implantierte D- und
3He—Ionen—Aufsammelzentren mit héherer Aktivierungsenergie
als dies filir Zwischengitterpldtze der Fall ist. Abhdngig von
der Temperatur, bei der die Implantation erfolgt, kommen als
Aufsammelzentren dann hauptsdchlich Zwischengitterpldtze und

Leerstellen oder praktisch nur Leerstellen in Betracht.

Bei gr&Beren Implantationsdosen treten die Ionen noch zu-
sdtzlich untereinander in Wechselwirkung und bilden Ansammlun-
gen, die zum Beispiel fir implantiertes Helium zu einer regel-
mdBigen Anordnung von kleinen Blasen (Durchmesser ~ 2 nm) in
Metallen fiihren /17, 18/. Flir implantierten Wasserstoff konn-
ten solche Blasen nicht in allen Fdllen beobachtet werden

/20, 26/.

2.5 Reemission von implantierten Gasatomen in Metallen

Implantierte Gasatome kodnnen thermisch (bei Erwdrmung der
Probe), oder bei Vorhandensein einer sehr hohen Gaskonzentra-
tion (Sdttigungskonzentration) und weiterer Implantation re-
emittiert werden. Erhitzt man ein Metall, in das Gasatome
implantiert sind, so beobachtet man bei einer oder mehreren
bestimmten Temperaturen eine charakteristische Abnahme der
implantierten Menge /42, 43/. Daraus kann die Bindungsenergie

der Gasatome im Metallgitter abgeschidtzt werden.

Anders liegen die Verhdltnisse, wenn - wie in dieser Arbeit -
auf ein nahezu gesdttigtes Target bei Temperaturen, die prak-
tisch keine Diffusion der aufgesammelten Ionen erlauben, wei-
tere Ionen implantiert werden. In diesem Fall sind fast alle

verfiliigharen Aufsammelpldtze besetzt. Das eingeschossene Ion
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kann nach Abbremsung auf thermische Geschwindigkeiten nur mit
geringer Wahrscheinlichkeit einen Aufsammelplatz finden und
diffundiert innerhalb des implantierten Volumens, bis es die
Oberfliche erreicht und reemittiert wird. Nach /11/ wurde
eine Diffusion von Gasen in Metallen nur durch das Gitter
und nicht entlang der Korngrenzen beobachtet. Filir sehr groBe
BeschuBdosen erhidlt man nahezu 100 % Reemission der einge-
schossenen Ionen. Die aufgesammelte Menge bis zur Sdttigung
der Probe hingt dabei von deren Temperatur ab, da z.B. bei
niedrigen Temperaturen Ionen in Aufsammelzentren mit klei-
nerer Bindungsenergie (z.B. Zwischengitterpldtze) stabil
gebunden sein kodnnen, wdhrend bei hdheren Temperaturen nur
Aufsammelzentren mit hdherer Bindungsenergie (z.B. Leer-
stellen) in Frage kommen. Makroskopisch betrachtet, ent-
spricht die Reemission einer Erhdhung der Diffusionskonstante
innerhalb des implantierten Volumens. Der NettofluBS der Ionen
zur Oberfliche ist dabei viel grdBer als in das Innere des
Targets /39, 44/. Die Grenzen des implantierten Volumens bil-
den fiir wandernde Zwischengitteratome eine Diffusionsbarri-
ere. Der Grund hierfiir liegt wahrscheinlich darin, daB an

der Grenze zwischen gestdrtem und ungestdrtem Gitter fur
7Zwischengitteratome eine Aktivierungsenergieschwelle liegt,
die von Atomen mit thermischen Energien'von 10 = 20 meV
praktisch nicht liberwunden werden kann, oder ein Spannungs-
gradient, der in Richtung Oberfldche zeigt, verursacht eine
gerichtete "Diffusion" der Ionen, die entlang dem Gradienten

verlauft.
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3. MESSMETHODEN ZUR BESTIMMUNG DER AUFGESAMMELTEN MENGE UND
TIEFENVERTEILUNG VON IMPLANTIERTEN IONEN

Zur Bestimmung der Tiefenverteilung und aufgesammelten Menge
leichter implantierter Ionen in Festkdrpern wird dieser ent-
weder schichtweise zerstdubt, chemisch abgetragen, oder zer-
stérungsfrei durch BeschuB hochenergetischer leichter Ionen

untersucht.

Bei der Zerstdubungsmethode schieBt man schwere Ionen (z.B.
Cs, Ar, Kr) auf den FestkOrper, die dessen Oberfldche lang-
sam abtragen. Die zerstdubten Atome werden in einem Massen-
spektrometer analysiert und geben AufschluB iiber die implan-
tierte Menge und Tiefenverteilunqg.Voraussetzung ist dabei,
daB keine selektive Abtragung der Gitteratome und implantier-
ten Ionen erfolgt, oder daB diese GrodBe bekannt ist.

Chemisches Ab&dtzen oberfldchennaher Schichten eignet sich be-
sonders zur Mengenbestimmung und Tiefenverteilung implantier-
ter radioaktiver Isotope, da hier iiber die Messung der Akti-
vitdt der abgeldsten oder verbleibenden Mengen des implantier-
ten Isotops auf einfache Weise die Mengen- und Tiefenvertei-

lungen bestimmt werden ko&nnen.

Mit Rutherford-Riickstreuung kodnnen leichte implantierte Ionen
indirekt Uber den unterschiedlichen elektronischen Energie-
verlust, den Ionen beim Durchlaufen einer implantierten
Schicht zu einer nichtimplantierten Schicht erfahren, be-
stimmt werden. Ein direkter Nachweis leichter implantier-

ter Ionen mit Rutherford-Riickstreuunag ist fiir den Gliltigkeits-
bereich der Rutherford-Formel in den meisten Fdllen nicht mdg-
lich, da die Wirkungsquerschnitte hierfir zu klein sind.

Bei sehr hohen EinschuBenergien (z.B. 0 2,5 MeV) tritt

jedoch zusdtzlich elastische Kernstreuung an den implan-
tierten Ionen auf, deren Wirkungsquerschnitt um etwa zwei
Gr6Benordnungen iiber dem sich aus der Rutherford-Formel er-
gebenden liegt und einen Nachweis der implantierten Ionen leicht

ermdglicht /45/. Eine weitere, in neuerer Zeit vielfach ver-
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wendete Methode, benutzt Kernreaktionen. So kann man zum
Beispiel zum Nachweis von D und 3He die Reaktion 3He(d,p)4He
mit einer Wirmetdnung (Q-Wert) von Q = 18,35 MeV benutzen.
Ein wesentlicher Vorteil dieser Methode liegt darin, daB

die nachgewiesenen Reaktionsprodukte der Kernreaktion eine
hdhere Energie als die einlaufenden Ionen haben und in der
Nachweiselektronik ohne st&renden Untergrund, der durch ge-
streute Ionen verursacht wird, beobachtet werden kdnnen. In
der vorliegenden Arbeit wurde deshalb die oben genannte Kern-
reaktion zur Bestimmung der Tiefenverteilung und aufgesammel-

ten Menge von implantiertem D und 3He in Mo benutzt.

3.1 Die Kernreaktionsmethode

Die Grundlagen dieser Methode sind in /45-47/ ausfihrlich
dargestellt und sollen hier nur kurz erldutert werden. Bei
senkrechtem Einfall des Analysestrahls auf die Targetober-

fliche ergibt sich folgendes Versuchsschema (Abb. 3).

Metalloberfldche

|

?\\ SN

~m
NN

aﬂ:/
o
Xo ©o°

Eo 3He (D)
-

9/
%s 4 “He
n:no °0 E
o 0000 2&1
s c;j/-Detektor

Abb. 3: Versuchsschema der Kernreaktion 3He(d,p)4He bei senkrechtem

r'nC

Einfall der Primdrionen

Ein eingeschossenes 3He— oder D-Ion der Energie EO verliert
ldngs des Weges x Energie. Bei X5 findet mit einem implan-

tierten Deuterium oder 3He—Atom die Kernreaktion D(3He,p)4He
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(D-Wert = 18,35 MeV) statt. Von den Reaktionsprodukten p
und 4He wird das Alpha-Teilchen unter einem Winkel B8 (im
Laborsystem) mit einem Halbleiter-Sperrschichtdetektor
nachgewiesen. Die Energie des Alpha-Teilchens betrdgt dabei

am Entstehungsort k-E (im Laborsystem). Es verliert ldngs

des Weges coz Energie, bis es an der Targetoberfldche die

B
Energie E1 hat, die im Detektor nachgewiesen wird. Der Zu-

sammenhang der einzelnen Energien ist gegeben durch:
SA'X

E'X) " Ccos B

B, = k(EO = B (13)

1

Dabei bedeuten E.I die Energie des im Detektor nachgewiesenen
auslaufenden Alpha-Teilchens, k(E) einen Faktor, der aus der
Kernreaktionskinematik kommt und der Energie des einlaufen-
den Ions unmittelbar vor der Kernreaktion die Energie des
auslaufenden Teilchens unmittelbar nach der Reaktion zuordnet,
SE und SA den mittleren elektronischen Energieverlust des ein-
laufenden bzw. auslaufenden Teilchens, und EO die EinschuB-

energie.

Die Gleichung fiir die Energiednderung des auslaufenden Teil-
chens mit der Tiefe x lautet dann:
dE1 S

dx

A
E cos B

(14)

womit man eine Tiefenzuordnung der im Energieintervall dE.|

emittierten Teilchen nach der Gleichung

dx ='[§T (15)

erhdlt. Gleichung (14) kann nicht analytisch geldst werden,

da SE und SA nicht bekannt sind. Eine MOglichkeit, Gleichung
(14) zu l&sen, besteht darin, die infinitesimalen Werte durch
endliche Intervalle zu ersetzen, den Energieverlust des ein-
laufenden und des auslaufenden Teilchens in einem solchen
Intervall als konstant zu betrachten und daraus einem Energie-
invervall AE ein Tiefenintervall Ax zuzuordnen. Dieses Ver-

fahren kann iterativ angewendet werden und liefert das ge-
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wiinschte Tiefenprofil. Fiir die Konzentration im Tiefeninter-

vall Ax gilt dann:

do
(=) —— N_ AQ
dq L [S] P
AEi
Dabei bedeutet n. die Konzentration im Tiefenintervall Ax., = TsT
i a S

H; die Zahl der Reaktionsprodukte im Energieintervall AE,,

(%%) den Wirkungsquerschnitt der Reaktion im Laborsystem,
L

[s] den Energieverlust nach Gleichung (14), Np die eingeschosse-

ne Teilchenzahl und A2 den Raumwinkel des Detektors.
Durch Summation iiber alle Tiefenintervalle erhdlt man:

? By
zni Axi = (QE) . (17)
1 de'L p

g n, Axi bedeutet dabei die gesamte implantierte Menge.

Ein Problem, das bei Auswertung der Gleichung (16) auftritt,

ist die Bestimmung des Raumwinkels AQ und die Messung der primdr
geschossenen Dosis Np' Dies kann umgangen werden, indem man das
Produkt aus geschossener Dosis und Raumwinkel aus der H&he des
Rutherford-Riickstreu-Spektrums (RBS) der Wirtsgitteratome be-
stimmt, das man gleichzeitig mit dem Kernreaktionsspektrum er-
hdlt. Fiir die Hohe der Riickstreukante gilt:

do, 5By
do’' R SR

H_. = n (

R s Np AQ (18)

Der Index R bezieht sich dabei auf die Rutherford-Riickstreu-

ung.



Gleichung (18) nach Np-AQ aufgeldst und in Gleichung (16) ein-
gesetzt, ergibt

do
_I}.i ~ Hi (m)R [S] (163
n_ do
R Hy E)L [S]R

Mit Gleichung (19) kann nun jedem Kanalinhalt Hi (eines Viel-
kanalanalysators), der das Kernreaktionsspektrum aufnimmt,
eine Konzentration ni der implantierten Ionen mit Tiefeninter-
vall Axi zugeordnet werden. In Abb. (4) ist schematisch ein

Energiespektrum der Kernreaktionsprodukte dargestellt.

Das in Abbildung (4) ebenfalls dargestellte p-Spektrum wird
durch hochenergetische (14 MeV) Protonen, die gleichzeitig mit

den Alpha-Teilchen bei der Kernreaktion entstehen, hervorge-

= A
: Ruckstreuspektrum
E | ,//// ;
I [T=-—<Z— Protonen-Spektrum  “Helium - Spektrum
= |
- g ;
7/

& iR H \ d
o | l I\ &
w X BN "N AN S
—

ENERGIE

Abb. 4: Gemessenes Energiespektrum der Kernreaktionsprodukte bei

Benutzung der Reaktion 3He(d,p)4He (schematisch)

rufen. Die Protonen durchdringen dabei die Sperrschicht des
Detektors und deponieren dort nur einen Teil ihrer Energie.
Dies filihrt bei den verwendeten Detektoren zu einer scheinbar
kleineren Energie der Protonen gegeniiber den Alpha-Teilchen.
Durch die Kernreaktionsprodukte (Alpha-Teilchen und Protonen)
werden in der Probe praktisch keine zusidtzlichen Strahlenschi-
den erzeugt, da der Wirkungsguerschnitt filir KernstdBe, die zu
einer Verlagerung von Gitteratomen fiihren, bei Energien von

einigen MeV zu vernachlédssigen ist.
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3.1.1 Auswertung der Spektren
Die Auswertung der Spektren erfolgte mit dem Programm "LORI"
/45/. Das Programm berechnet dabei kanalweise aus der gemesse-
nen Energieverteilung des 4He—Spektrums nach Gleichung (19)
die zugehdrige Konzentration. Die bendtigten Energieverlust-
daten fiir das einlaufende Ion und das auslaufende Alpha-Teil-
chen wurden aus den analytischen S(E)-Beziehungen von Anderson
und Ziegler /30, 31/ entnommen. Fiir den differentiellen Wir-
kungsquerschnitt der Kernreaktion wurden die gemessenen Werte

von /48/ zugrundegelegt.




4, VERSUCHSANORDNUNG

4.1 MeBapparatur

Van - de - Graaf Niederenergie

Beschieuniger |onenquelle
0.1-25MV 4 -5k
Blenden Probe
Detek}or \\‘ //,Probenhaner

Experimentier -
gefall

Mylar Faraday Cup
Abmnkmdgnethr Folie Faraday Cup
. Ablenkmagnet Protonen
Beschleuniger 3 ) )
fir Niederenergie Detektor
lonenquelle

Abb. 5: Experimenteller Aufbau (schematisch)

Abbildung 5 zeigt eine schematische Darstellung der MeBan-
ordnung. Sie besteht aus einem Hochenergiebeschleuniger, der
zur Analyse der implantierten Deuterium- bzw. Heliummengen

und zur Messung der Tiefenprofile diente. Davor ist die
Niederenergieionenquelle eingezeichnet, mit der die Proben
implantiert wurden.Rechts im Bild ist die Probenkammer mit
dem Blendensystem dargestellt. Sie besteht aus einem zylindri-
schen VakuumgefdfR, an dessen Deckel der gesamte MeBaufbau mon-
tiert ist. Die Messungen wurden bei einem Druck von 2-3-‘|0_8 mbar
durchgefiihrt. Evakuiert wurde das VakuumgefdB mit einer Turbo-
pumpe, deren Saugleistung ca. 400 Liter/s betrdgt. Die Probe
bestand aus einer 0.7 mm dicken polykristallinen Molybddn-
scheibe von 6 mm Durchmesser. Eine genauere Beschreibung der
Probe erfolgt im Abschnitt Probenprdparation.Die Scheibe war

mit kleinen Schrauben am Probenhalter befestigt. Der Proben-
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halter bestand aus einer ca. 10 mm starken, einseitig abge-
fristen Kupferstange (Abb. 6). Er ist um seine Ldngsachse

drehbar und iber eine Mikrometerschraube verschiebbar.

Detektor
AN CP Drehachse
|
¢ Bewegungsrichtung
des Probenhalters
Blenden

 — e e L

A Probe Faraday
[\ _:]/ Cup

lonenstrahl fur [ — }'

Implantation l |l > Probenhalter

und Analyse CFL\
Analysen - i Bohrung fir
blende Durchschuf
(beweglich)

Abb. 6: Probenaufhéngung und Nachweisdetektor fiir a-Teilchen

und riickgestreute Ionen

Um den auftreffenden Ionenstrom messen zu k&nnen, War er de-
gen das Gehiuse elektrisch isoliert. Die Drehachse 3ing dabei
durch die Oberflidche der Probe, so daB sich bei Drehung der
bestrahlte Fleck praktisch nicht bewegte.Der Winkel © (Abb. 3)
zwischen einfallendem Strahl und Detektor betrug 1050, der
Raumwinkel des Detektors war a9 = 1,5 - ‘IO—4 sr, der Winkel
zwischen einfallendem Strahl und Protonendetektor betrug etwa
45° und der Raumwinkel AQ % 0,2 sr.

tiber zwei Kupferlitzen mit zusammen ungefdhr 150 mm2 Quer-
schnitt, die an einem Ende iber ein dilinnes Saphirbldttchen
thermisch gut an den Probenhalter angekoppelt und am anderen
Ende mit einer Kiihlfalle verbunden waren, wurde der Proben-
halter und damit die Probe abgekiihlt. Bei Verwendung von
fliissigem Stickstoff in den Kiihlfallen konnte eine Temperatur
von -110° C an der Probe erreicht werden. Die Temperaturmes-
sung erfolgte iliber ein Cr-Ni-Thermoelement, das in unmittel-

barer Nidhe der Probe am Probenhalter montiert war.
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Um bei IonenbeschuBS den Probenstrom und als Integral davon
die geschossene Dosis genauer zu bestimmen, wurde zur Un-
terdriickung der Sekunddrelektronen eine Abschirmung um die
Probe befestigt, welche auf ein Potential von -120 V relativ
dazu lag. In Richtung des Detektors war die Abschirmung durch
eine schlitzfdrmige Offnung durchbrochen, so daB die riick-
gestreuten Ionen und Kernreaktionsprodukte ungehindert

passieren konnten. In Richtung des Protonendetektors, der nur

die bei der Reaktion 3He(d,p)4He auftretenden hochenergetischen

Protonen (14 MeV) nachwies, war zur Unterdriickung der gleich-
zeitig auftretenden a-Teilchen und riickgestreuten Ionen eine
Edelstahlfolie angebracht; deren Dicke (0,2 mm) war so be-
messen, daB nur noch die Protonen diese durchdringen konn-
ten. Unmittelbar vor dem Protonendetektor befand sich noch
eine Mylarfolie, um Ionen fernzuhalten, die an den Blenden des
Strahlfiihrungssystems gestreut wurden. In einer besonderen
Stellung des Probenhalters (DurchschuBposition, Abb. 6) konnte
durch eine Bohrung auf den dahinterliegenden Faraday-cup ge-
schossen werden, um den Ionenstrahl zu justieren. Der Durch-
messer der letzten Blende betrug 1,5 mm. Davor konnte eine
bewegliche Blende mit 1 mm Durchmesser geschoben werden.

Durch den Abstand und den Durchmesser der letzten beiden
Blenden sind die Extremalbahnen der Ionen festgelegt (Abb. 7).
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Durch die maximale Divergenz, die sich aus dem Abstand der
letzten beiden Blenden ergab, wird eine etwas grdBere Fla-
che der Probe implantiert, als geometrisch zu erwarten ist.
Mit der Annahme, daB die Intensitdt im Halbschatten der
Blenden linear abnimmt, ergab sich fiir die verwendete Geo-
metrie ein Wert von 15 % der geschossenen Dosis, die in

den Halbschatten implantiert wurde. Analysiert wurde nach
jeder Implantation mit 790 keV Helium-3 bis zuweilen 500 keV
Deuterium. Bei jeder Analyse war die bewegliche Blende ein-
gefahren und begrenzte den Analysierfleck auf das Zentrum
des implantierten Gebietes. Durch das Aus- und Einfahren
der beweglichen Blende konnte auBierdem vor jeder Implantation
iiber die Strommessung am Faraday-Cup die Homogenitdt des
Ionenstrahls iiberpriift werden. Filir einen v&llig homogenen
Strahl erhidlt man als Verhdltnis der Strdme bei ein- bis
zuweilen ausgefahrener Blende gerade deren Fldchenverhdlt-
nis. Die Strahlhomogenitdt wurde dabei durch Anderung der
Linsenspannung der Ionenquelle auf Werte eingestellt, die
maximal 5 % vom berechneten Wert abwichen. Zum Nachweis

der riickgestreuten Ionen und Kernreaktionsprodukte wurden
Oberflichensperrschichtzidhler der Firma Ortec verwendet, die

wdhrend des Betriebes auf -110° ¢ gekiihlt waren.

Die verwendete Niederenergie-Ionenquelle arbeitete nach

dem Prinzip eines Duoplasmatrons. Dieses Prinzip ist in /49/
niher beschrieben. Es wurden damit Ionenstrdme bei einem
Blendendurchmesser von 1,5 mm von 1 - 2 /uA erreicht. Der
Analysenstrahl wurde von einem Van-de-Graaf-Beschleuniger
der Firma High-Voltage geliefert, der Strdme von 10 - 20 nA
bei einem Blendendurchmesser von 1 mm lieferte. Die maximale
Leistungsdichte auf der Probe betrug bei Implantation dann
148 W/cm2 und wdhrend einer Analyse 2 W/cmz. Dies fiihrt zu
einer berechneten maximalen TemperaturerhShung der Probe von
etwa 0,1 K, wenn man die Warmeleitf&dhigkeit fiir unbestrahl-
tes Molybdidn zugrundelegt. Vor dem Auftreffen auf die Pro-
be wurden sowohl die Ionen fiir die Implantation als auch fir

die Analyse mit den in Abb. 5 eingezeichneten Magneten nach
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Energien analysiert. Um eine groBere Teilchenzahl pro einge-
schossener Ladung zu erhalten, wurden flir Deuterium sowohl
fiir die Implantation als auch filir Analyse Molekiilionen

(D2+) verwendet.

4.2 Beschreibung des MeBvorganges

Eine unbestrahlte Probe wurde, nachdem der Niederenergie-
Ionenstrahl in DurchschuBposition des Probenhalters (Abb. 6)
justiert war, nach Abschalten des Ablenkmagneten (Abb. 4)

in die BeschuBposition gefahren und nach Einschalten des
Ablenkmagneten implantiert. Die geschossene Dosis wurde

iber die elektrische Ladung bestimmt, die mit einem Strom-
integrator gemessen wurde. Zur Unterdriickung der entstehen-
den Sekunddrelektronen war um die Probe eine Abschirmung
angebracht. Nach Beendigung jedes Implantationsschrittes
wurde die aufgesammelte Menge durch eine kleine Analysen-
dosis (2 /qu) von 790 keV 3He bzw. 500 keV D und Bestimmung
der Anzahl der Protonen gemessen. Zur Messung

der implantierten Konzentration als Funktion der Tiefe
(Tiefenprofil) wurde die Energieverteilung der o-Teilchen
nach Gleichung (19) ausgewertet. Die Menge der a-Teilchen ist
proportional zur Menge der gemessenen Protonen. Der Pro-
portionalitdtsfaktor hdngt von der geometrischen Anordnung
beider Detektoren ab und dem Verh&dltnis ihrer Raumwinkel.
Zur Bestimmung eines Tiefenprofils mit guter Tiefenaufld-
sung benttigt man kleine Raumwinkel des Detektors (siehe
Anhang) . Dies fihrt zu MeBzeiten fliir die Messung eines
Tiefenprofils mit kleinem statistischem Fehler von einigen
Stunden. Um diese langen MeBzeiten zu umgehen, wurde zur Be-
stimmung der aufgesammelten Mengen nur die Zahl der Protonen
mit einem GroBwinkelzdhler aufgenommen (A2 = 0,2 sr) und nur
bei wenigen Implantationen das Tiefenprofil gemessen und dabei

der Proportionalitédtsfaktor zwischen a-Teilchen und Protonen
bestimmt. Damit konnten die MeBzeiten fiir die Messunag der aufae-

sammelten Mengen bei kleinen statistischen Fehlern auf

wenige Minuten pro Messung beschridnkt werden.
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4.3 Probenprdparation

Als Probenmaterial wurde geschmolzenes polykristallines
Molybddn der Firma Materials Research Corporation in Form
von Stiben von 6 mm Durchmesser mit einem Reinheitsgrad
von 99,992 % benutzt. Von diesen Stdben wurden Scheiben
von ca. 0,7 mm Dicke mechanisch abgestochen. Daran schloB
sich ein mehrstufiger mechanischer Poliervorgang mit Dia-
mantpaste abnehmender KOrnung an. Nach dem mechanischen
Polieren erfolgte eine elektrolytische Politur. Die Schei-
ben wurden daraufhin im Hochvakuum p = 10_9 mbar bei 2300 K
fiilr 30 min gegliiht, um eine gute Entgasung zu erreichen.
Die Oberflidchenstruktur der Proben vor und nach der Implan-

tation ist im Abschnitt 5.7 genauer diskutiert.

4.4 Gitterfilhrungseffekte

Bei unbestrahlten Proben wurde bei Aufnahme von Rilickstreu-
spektren manchmal eine geringfligige Abnahme der HOhe der
Riickstreukante zu niedrigen Energien hin beobachtet, was
auf Gitterfilhrungseffekte hindeutet. Bereits bei BeschuB-
dosen von etwa 2 - 1O17 Ionen/cm2 verschwand dieser Effekt,
da bei diesen Dosen jedes Atom im bestrahlten Volumen mehr-
mals seinen Platz gewechselt hat (Tab. 1) und eine vorher

vorhandene einkristalline Struktur stark geschadigt ist.




5. MESSERGEBNISSE

Im Rahmen dieser Arbeit wurden die aufgesammelten Mengen
von D und 3He als Funktion der BeschuBdosis in Mo bei
T = -110° ¢ gemessen. Parameter war die EinschuBenergie

und damit die Reichweite der Ionen.

Proben, die bis zur Sdttigungsmenge mit D oder 3He implan-
tiert waren, wurden mit der jeweils anderen Ionenart nach-
implantiert. Dabei wurde die Zunahme der nachimplantierten
Ionen- und die Abnahme der erstimplantierten Ionenart ge-
messen. Gleiche Messungen wurden an Proben gemacht, bei de-
nen die zuerst aufgesammelte Ionenart nicht bis zur S&ttigungs-
menge implantiert wurde. Parameter war bei beiden Austausch-
messungen ebenfalls die Energie und damit die Reichweite

der zuerst implantierten Ionen. Konzentrationsprofile als
Funktion der Tiefe wurden filir verschiedene aufgesammelte
Mengen und der zuerst und nachimplantierten Ionen aufgenom-
men. Verschiedene Proben wurden nach der Implantation erwdrmt
und dabei die Abnahme der aufgesammelten Gasmenge als Funktion

der Temperatur gemessen.

5.1 Aufsammelkurven

Die aufgesammelte Menge (Atome/cmz) von 3He und D bei senk-
rechtem Einschufl in polykristallines Mo ist in Abb. 8a-c
und Abb. 9a-b (jeweils linker Teil) flir Energien von 4, 8,
16 keV, 3He und fir 4,8 keV D als Funktion der BeschuRdosis
dargestellt. Filir kleine BeschuBdosen (eingeschossene Ionen
pro cm2) steigt die aufgesammelte Menge zundchst linear an.
Die Aufsammelwahrscheinlichkeit (Steigung der Aufsammelkur-
ven) ist ungefdhr eins, wenn man den kinematisch von der
Probe reflektierten Anteil /4/ der eingeschossenen Ionen
von der BeschuBdosis abzieht.
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Fiir groBere BeschuBdosen biegen die Aufsammelkurven ab und
erreichen schlieBlich einen S&ttigungswert. Das Abbiegen
der Kurven zeigt das Einsetzen der Reemission von implan-
tierten Ionen iiber den kinematisch reflektierten Anteil
hinaus, an. Der Sidttigungswert ist erreicht, wenn im Mittel
fiir jedes eingeschossene Ion ein Gasatom aus der implan-
tierten Schicht emittiert wird. Die Aufsammelkurven haben

in diesem Bereich dann eine waagerechte Tangente.

5.2 Austauschkurven an gesdttigten Proben

Wird in eine mit Helium gesdttigte Probe Deuterium nach-
implantiert, so nimmt die Heliumkonzentration mit zunehmen-
der Deuteriumdosis ab (Abb. 8a-c rechter Teil). Ein quali-
tativ gleiches Ergebnis erhdlt man bei deuteriumgesdttigten
Proben, die mit Helium nachimplantiert wurden (Abb. 9a-b

rechter Teil).

Die Abnahme der zuerst implantierten Ionen betrdgt zu Be-
ginn des Nachbeschusses 0,19 Heliumatome pro eingeschossenem
Deuteriumion fiir heliumgesdttigte Proben und 1.1 Deuterium-
atome pro eingeschossenem Heliumion fiir deuteriumgesdttigte
Proben. Dies gilt unabhdngig davon, ob die Reichweite der
nachimplantierten Ionen grdBer, ungefdhr gleich, oder klei-
ner als die der erstimplantierten Ionen ist. In Abb. 8a-c
und Abb. 9a-b (jeweils rechter Teil) entspricht das gleichen

Anfangssteigungen der Austauschkurven fir 3He oder D.

Die nachimplantierten Ionen werden zu Beginn der Implantation
zu 100 % aufgesammelt, ausgenommen der Anteil der Ionen,

die kinematisch reflektiert werden. Dies gilt sowohl fir
Deuterium- als auch fiir Heliumionen. Die Aufsammelkurven der
nachimplantierten Ionen weichen filir Deuterium bei Dosen zwi-

schen 2 - 10‘l7 D/cm2 und 4 - 1017 D/cm2 und fiir Helium bei

etwa 1 - 1017 He/cm2 von der 100 % Geraden ab. Ein Vergleich

mit den Aufsammelkurven, die man an nichtimplantierten Proben
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5.3 Austauschkurven an ungesdttigten Proben

Fiir Proben, die nicht bis zur Sdttigungsdosis vorimplan-
tiert wurden, ergab sich bei Nachimplantation zundchst ein
konstanter Wert fiir die Konzentration der erstimplantier-
ten Ionen. Bei weiterem NachbeschuB fiel deren Konzentration
dann ab. In den Abbildungen 10 und 11 sind die Austausch-
kurven fiir Proben, die mit 4 keV D bzw. 8 keV 3He vorimplan-
tiert waren und mit 8 keV 3He bzw. 4 keV D nachimplantiert

wurden, eingezeichnet. Die Energien beider Ionenarten waren
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so gewdhlt, daB die Reichweiten ungefdhr ilbereinstimmen.

In beide Abbildungen ist noch die normierte Anstiegskurve
der nachimplantierten Ionenart eingezeichnet, wie sie fir
eine nichtimplantierte Probe gemessen wurde. Die Normierung
(3 D=1 3He) ist im Kapitel Diskussion, Abschnitt Summen-
konzentrationen, ndher erkldrt. Die in beiden Abbildungen
eingezeichneten unterbrochenen Linien zeigen, daB der Be-
ginn der Reemission der zuerst implantierten Ionen ungefdhr
mit dem Beginn der Reemission der nachimplantierten Ionen
zusammenfillt. Das bedeutet, daB die Probe nahezu gesdttigt

sein muB, bevor Reemission einsetzt.

5.4 Tiefenprofile

5.4.1 Implantation_von Helium_und_Deuterium

Die Abb. 12a-e zeigen die Tiefenprofile flir verschiedene
Reichweitekombinationen der vor- und nachimplantierten Ionen.
Kurvenparameter auf den einzelnen Abbildungen ist die je-
weils nachimplantierte Dosis. Die Konzentrationsprofile der
erstimplantierten Ionen bei gesdttigten Proben sind in der
linken Hilfte der Abbildungen dargestellt, die der nach-
implantierten Ionen in der rechten Hdlfte. Die MeBkurven
sind Faltungen der Konzentrationsprofile mit der apparativen
Tiefenaufldsung (siehe Anhang). Dadurch sind die gemessenen
Profile bis iiber die Oberfldche hinaus verbreitert. Die
durchgezogenen Linien in den Tiefenprofilen stellen keine
theoretischen Kurven dar, oder gerechnete Approximationen.
Sie sind von Hand durch die MeRBpunkte gelegt, um die Dar-

stellungen libersichtlicher zu machen.
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Abb. 12e: Konzentrationsprofile fiir 8 keV D und 8 keV -“He fiir ver-

schiedene Beschussdosen der nachimplantierten 3He—-Ionen

5.4.2 Nachimplantation von Helium bzw. Deuterium

Nachimplantation von Helium auf eine mit Deuterium gesdttig-
te Probe und umgekehrt ergibt allgemein eine Abnahme der
Konzentration der erstimplantierten Ionen bei einer Zunahme
der Konzentration der nachimplantierten Ionen. Flir den Fall,
daB die erstimplantierten Ionen eine erheblich gr&Bere Reich-
weite haben als die nachimplantierten, wie das fiir die Kom-
bination 8 keV D/8 keV 3He und 16 keV 3He/4 keV D zutrifft,
findet die Abnahme der Konzentration der erstimplantierten
Ionen in dem Bereich statt, welcher innerhalb der Reich-
weite der nachgeschossenen Ionen liegt (Abb. 12c und 12e,

linker Teil).
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5.5 Reichweiten und Sdttigungswerte

Flr die Reichweiten der implantierten Ionen bei S&ttigungs-

konzentration ergaben sich experimentell folgende Werte:

Energie 4 kev 8 keV 16 keV 4 keV 8 keV
Ionen 3He 3He 3He D D
BRleiwelee 43 + 4 60 + 4 104 + 10 76 +6 113 + 8
(nm) — . — —
Sdttigungs-
werte 0,41 + 0,04 0,5+0,04 0,5+0,04 1,4 +0,06 1,6+0,06
*
nimpl/nMo
Tabelle 2
*
n bedeutet die Atomdichte (Atome/Volumen), nMO=6,4O7°1022 éEE%E
cm

Als Reichweite ist dabei die Implantationstiefe definiert,
bei der die gemessene Konzentration auf die H3lfte des Maxi-
malwertes abgefallen ist. Flir Proben, die bis zur Sdttigung
mit D oder 3He implantiert waren und daraufhin mit 3He oder

D nachimplantiert wurden, konnte innerhalb der MeRBgenauig-
keit keine Anderung der Ionenreichweite der nachimplantier-
ten Ionen gegeniiber deren Reichweite in nichtimplantierten
Proben festgestellt werden. Eine Verbreiterung des Konzentra-
tionsprofils der erstimplantierten Ionen durch Nachimplan-
tation mit Ionen von groBerer Reichweite (Abb. 12a, linker

Teil) konnte ebenfalls nicht beobachtet werden.

Die in Tabelle 2 angegebenen Fehler sind statistische Fehler
der Messung. Der absolute Fehler kann gr&Ber sein und ist im
Abschnitt Fehlerbetrachtung ndher diskutiert.

Die gemessenen Reichweiten stimmen mit den angegebenen Reich-
weiten von Ziegler und Andersen /30, 31/ innerhalb etwa 10 %
Uberein, wenn man zur mittleren Reichweite deren dreifache
Standardabweichung addiert und so die Reichweite erhdlt,

innerhalb derer etwa 97 % aller implantierten Ionen auf ther-

mische Energien abgebremst sind.
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5.6 Desorptionskurven

Es wurden mehrere Proben nach erfolgter Implantation bei

T = -110° ¢ langsam auf Raumtemperatur aufgewidrmt und da-
bei in Abstidnden von 10° C die noch verbliebene aufgesam-
melte Menge mit Hilfe der Kernreaktion 3He(d,p)4He bestimmt.
Die Temperatur stieg dabei mit ungefdhr 1,2O C/min an. Bei
Temperaturen iber -60° C wurde der Probenhalter zusdtzlich
Uber ein Koaxialkabel geheizt, um den Temperaturanstieg auf-
recht zu erhalten. Flir eine mit Deuterium (4 keV) gesdttig-
te Probe ergab sich dabei flir Temperaturen T -70° C ein
schwaches Ausdiffundieren, zwischen -70° ¢ und -50° C setzte
starke Diffusion der implantierten Atome ein (Abb. 13). Bei
-50° C waren etwa 85 % der implantierten Menge herausdiffun-

diert. Ab diesem Sprung ergab sich mit steigender Temperatur

« 4 keV D(3-10®D/cm?)—=Mo

x
S,
~
-

« 8 keV3He(1,3-10® 3He/cm?) + LkeV D(410"7 D/cm?2) —= Mo

g4 o 8keV3He(1,3.10™ *He/cm?) + LkeV D(1,8-10® D/cm?)—=Mo

Timp= -110°C
87 Abb. 13:
7 Desorptions—
kurven von D
6 (4 kev) aus

nicht implantierten

und mit (8 keV

3He) vorimplan-

tierten Proben.

Aufgesammelte Menge (D/cm?)

100 -80 -60 -40 -20 0 20 °C
Temperatur
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eine weitere langsame Abnahme der Menge bis zur Temperatur
von +30° cC. Der Sprung bei -60° C deutet dabei auf eine
thermische Aktivierung der implantierten Deuteriumatome

hin.

Fir die mit Helium gesdttigten Proben, bei denen einmal

4 - 1017 D/cm2 und im anderen Fall 1,8 - 1018 D/cm2 nach-
implantiert wurden, ergab sich nur ein relativ langsamer
gleichmédBiger Abfall der aufgesammelten Menge mit steigen-
der Temperatur. Die aufgesammelte Deuteriummenge ist dabei
bei Vorimplantation von Helium bei T = -60° C groBer als im
Falle von reiner Deuteriumimplantation. Dies deutet darauf
hin, daB eine gr&Bere Menge Deuterium in den heliumimplan-
tierten Schichten mit hdherer Bindungsenergie gebunden wird,

als dies ohne Vorimplantation mit 3He der Fall ist.
Eine Abkihlung der Probe nach dem jeweiligen Erwdrmen zur

Messung der verbleibenden Restmenge war nicht erforderlich,

da in das MeBergebnis nicht die Temperatur der Probe eingeht.

5.7 Oberflédchenstruktur vor und nach der Implantation

Vor dem BeschuB einer Probe konnte im Rasterelektronen-
mikroskop keine Oberfl&chenstruktur beobachtet werden
(Abb. 14). Korngrenzen wurden ebenfalls nicht beobachtet.

Abb. 1L: Oberflichenstruktur

einer unbeschossenen Probe




....4‘]-

Nach dem BeschuB wurde jede Probe nach Aufwdrmen auf Raum-—
temperatur ebenfalls im Rasterelektronenmikroskop untersucht.
Proben, die bis zur S&ttigung implantiert wurden, zeigten
dabei die typischen kuppelfdrmigen Aufwblbungen (Blister)

(Abb. 15a, 15b), die man auch an vielen anderen Metallen be-
boachtet hat. Die Blisterdurchmesser betrugen im Mittel etwa
0,5 /um mit der Tendenz der Durchmesserzunahme bei steigen-
der BeschuBenergie. Bei Proben, die weit unter der Sattigungs-
dosis implantiert wurden, konnten im Rasterelektronenmikros-

kop keine Verdnderungen der Oberfldchenstruktur beobachtet

werden.

Abb.15a: Abb. 15b:

Oberflachenstruktur einer Oberfléchenstruktur einer

Mo—-Probe nach Beschuss mit Mo-Probe nach Beschuss mit

1. b 1018 3He/cm2 (16 keV) L4 1018 D/cm2 (8 keV) und
18 2 18 3 2

und 3.4 10 ~ D/em 2.9 10 He/cm™ (8 keV)

(4 keV) bei T = -110° ¢ bei T = -110° ¢

5.8 Fehlerbetrachtung

5.8.1 Fehler der Dosismessung_bei_Implantation

Wahrend der Implantation wird die geschossene Dosis liber die
Integration des gemessenen Ionenstromes mit der Zeit be-
stimmt. Der MeRfehler des verwendeten Stromintegrators der
Firma Ortec betrdgt ~ 1 %. Eine weitere m&gliche Fehlerquelle

ist durch die aus den Proben austretenden Sekunddrelektronen




gegeben, die einen scheinbar hdheren Probenstrom verursa-
chen. Der groBte Teil dieser Sekunddrelektronen konnte

durch das Anbringen eines auf negatives Potential gelegten
Abschirmbleches um die Probe unterdriickt werden. Vergleichs-
messungen mit einem Faraday-Cup, der hinter der Probenhal-
terung angebracht war und wegen seiner kleinen Eintritts-
O6ffnung praktisch keine Sekunddrelektronen emittierte, er-
gaben Abweichungen zwischen dem gemessenen Probenstrom und

dem Strom im Faraday-Cup, die bei maximal 2 % lagen.

5.8.2 Fehler der Dosismessung bei Analyse

Der statistische Fehler, der sich aus der Zahl der nach-
gewiesenen Protonen ergibt, betrdgt bei mittleren Zdhlraten
eines Protonenspektrums von etwa 10 000 Impulsen 1 %. Mehr-
maliges Messen eines Protonenspektrums bei gléicher geschos-
sener Analysendosis ergab Abweichungen der einzelnen Werte
von etwa 0,9 %. Die quadratische Summe beider Fehler betrédgt
dann 1,35 %. Dieser Fehler ist in den gemessenen Aufsammel-

kurven eingezeichnet.

5.8.3 Fehler bei der_ Absolutbestimmung der aufgesammelten

Zur Absolutbestimmung der aufgesammelten Helium- bzw. Deu-
teriummenge diente die Zahl der nachgewiesenen a—-Teilchen.
Diese lag zwischen etwa 100 und 1000 je nach implantierter
Menge. Der statistische Fehler betridgt dann entsprechend

10 & bzw. 3,3 %. Die Dosisbestimmung des Analysestrahls er-
folgte dabei liber die HOhe der Rilickstreukante des Rutherford-
Spektrums, so daB entstehende Sekunddrelektronen keinen Ein-
fluB auf die Messung hatten. Die Zuordnung der gemessenen
Protonenzahl zu den implantierten Mengen erfolgte iber de-
ren Proportionalitdt zur Zahl der gemessenen a-Teilchen.

Zu beachten ist, daB der Wirkungsquerschnitt der Kernreaktion




3He(d,p)4He und die Energieverluste des ein- und auslaufen-

den Teilchens jeweils nur auf etwa 10 % genau bekannt sind.
Diese GréBen gehen in die Bestimmungsgleichung filir die auf-

gesammelte Menge ein.

Bei einem Vergleich der Ergebnisse mehrerer Autoren sind
deshalb die zur Berechnung der Tiefenverteilungen und im-
plantierten Mengen verwendeten Wirkungsquerschnitte und
Energieverlustdaten zu berilicksichtigen. Diese unterscheiden

sich um etwa 10 %.

5.8.4 Fehler bei der Berechnung der Tiefenprofile

. . i B .
Der relative statistische Fehler AF’ der sich aus der An-
zahl N der Teilchen ergibt, die in einem Energieintervall AE
nachgewiesen werden, das einem Tiefenintervall Ax im Tiefen-

profil entspricht, ist gegeben durch:

oF
F

2

VN

Flir die h&chsten gemessenen Konzentrationen betrdgt er etwa
5 % und steigt mit fallender Konzentration. Dieser Fehler
ist in die Tiefenprofile als senkrechter Fehlerbalken ein-
gezeichnet. Eine Diskussion der Tiefenaufl&sung erfolgt im

Anhang.




6. DISKUSSION

6.1 Aufsammelkurven

Die gemessenen Aufsammelkurven zeigen zundchst unabhdngig
von der implantierten Ionenart (D oder 3He)einen linearen
Anstieg der aufgesammelten Menge als Funktion der BeschuB-
dosis. In einem iUbergangsbereich biegen die Kurven ab, bis
bei der Sdttigungsdosis auch bei weiterem BeschuB keine
weitere Zunahme der aufgesammelten Menge mehr erfolgt (Abb.
12a-e, linker Teil). Ahnliche Kurven erhdlt man fiir implan-
tiertes Helium bei Raumtemperatur in Niob /9/, flir Deuterium
bei T = -120° C in Edelstahl /10/, und Deuterium in Graphit
und Silizium bei Raumtemperatur /50, 51/. Gemeinsam ist die-
sen Messungen, daB die implantierten und aufgesammelten
Tonen im Festkdrper bei diesen Temperaturen nicht thermisch

diffundieren konnten.

Normiert man die BeschuBdosis und die aufgesammelte Menge

auf die Sdttigungsmenge m_, SO ergibt sich, daB alle in die-
ser Arbeit gemessenen Aufsammelkurven fiir Deuterium und He-
1ium annihernd auf eine Kurve fallen (Abb. 16, S. 54). In
dieser Darstellung ist der kinematisch von der Oberfldche zu-
riickgestreute Anteil der Ionen von der tatsdchlichen BeschuB-

dosis bereits abgezogen. Dieser Anteil betrdgt nach /4/ fir:

Energie und Ionenart zuriickgestreuter Anteil %
3
4 keV “He =+ Mo 23
8 keV 3He -+ Mo 16
16 keV 3He -+ Mo 10
4 keV D - Mo 17
8 keV D -+ Mo 9

Die Mbglichkeit einer normierten Darstellung fiir alle in
dieser Arbeit gemessenen Aufsammelkurven legt die Annahme

nahe, daB es sich bei dem Aufsammeln und der Reemission von




Wasserstoff und Helium in Molybddn bei -110°Cum &dhnliche

physikalische Mechanismen handelt.

Anhand bekannter Daten iiber die gemessenen und gerechneten
Aktivierungsenergien EA von D und He auf Zwischengitterpldtzen
und Leerstellen, die Anzahl der erzeugten Leerstellen pro
eingeschossenem Ion, die gemessenen Sittigungskonzentrationen
und die mikroskopische Struktur des bestrahlten Volumens

kann man nun versuchen, bestehende Modelle, die das Aufsam-
meln und den Austausch von leichten Ionen in FestkOrpern

beschreiben, zu diskutieren.

Im Folgenden sind zundchst die bekannten Daten zusammen-

gestellt.

Fiir Helium betragen die Aktivierungsenergien Epnach Rech-
nungen von /52/ in Mo ungefdhr 5 eV fiir Bindung an Leer-
stellen und fir Bindung an Zwischengitterpldtzen etwa

0,20 eV. Bei einer Temperatur von -110°C bedeutet dies, daB

das aufgesammelte Helium nur an Leerstellen stabil gebunden
sein kann (Gl. 12).

Fiir Deuterium ergeben sich gemessene Aktivierungsenergien
von 0,3 bis 1,5 eV /53-57/. Diese Energien werden von den
verschiedenen Autoren zum Teil als Aktivierungsenergien filr
7wischengitterdiffusion oder als Aktivierungsenergien fir
Diffusion aus Leerstellen betrachtet. Gerechnete Werte /58/
ergeben 0,05 eV als Aktivierungsenergie filir Zwischengitter-
diffusion. Betrachtet man die gemessenen Werte als Akti-
vierungsenergien fir 7zwischengitterdiffusion, so kann Deu-
terium bei"11OOC sowohl auf Zwischengitterpldtzen als auch
in Leerstellen stabil gebunden werden. Aufgrund der gerech-
neten Werte wdre jedoch ein Aufsammeln auf Zwischengitter-
plédtzen bei-11OOC nicht mdéglich. Bei Bindung an Leerstellen
ist zu beachten, daB mehrere Ionen an eine Leerstelle gebun-
den werden konnen und ebenso mehrere Leerstellen sich zusam-

menlagern konnen. Die Aktivierungsenergie eines Wasserstoff-
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oder Heliumatoms an eine solche Ein- oder Mehrfachleerstelle
hdngt dann von der Art der Leerstelle und von der Anzahl der
bereits gebundenen Atome ab. Filr die Aktivierungsenergie

von He, das an Leerstellen gebunden ist, berechnete

L.M. Caspers /59/ an einem Molybddneinkristall 4,2 eV fir
ein Heliumatom, das an eine Einfachleerstelle gebunden ist,
und 2,5 eV filir ein Heliumatom an einer Leerstelle, an der
bereits 3 weitere Heliumatome gebunden sind. Fir die Akti-
vierungsenergie von Deuterium, das an Leerstellen gebunden
ist, berechnete A.E. Gorodetsky /56/ 1.4 eV fir eine unbe-
setzte Einfachleerstelle und 1.15 eV fiir eine Einfachleer-
stelle, die bereits mit 5 Deuteriumatomen besetzt ist.
Weiterhin ergab sich experimentell, daB die Sdttigungskon-
sentration nahezu unabhidngig von der EinschuBenergie fir
eine Ionenart ist (Tab. 2, S. 38). Dies deutet darauf hin,
daB nahezu der gleiche Prozentsatz von Aufsammelzentren be-
setzt sein muB, bevor Reemission einsetzt. Die Anzahl der
erzeugten Leerstellen pro eingeschossenem Ion sind in Tab. 1

(Ss. 12) eingetragen.

6.1.1 Bestehende Aufsammelmodelle

Die nachfolgend kurz diskutierten Modelle stellen eine Aus-
wahl hinsichtlich der implantierten Ionenart und der Implan-
tationstemperatur dar. Modelle, bei denen die Oberflachen-
zerstdubung eine wesentliche Rolle spielt, oder die thermi-
sche Diffusion der implantierten Ionen /61-63/, werden nicht
diskutiert, da diese Effekte im vorliegenden Fall entweder
eine untergeordnete Rolle spielen oder experimentell nicht
beobachtet wurden. Unter thermischer Diffusion soll hier die
Diffusion von implantierten Ionen aus Aufsammelzentren
verstanden werden, die infolge der Probentemperatur er-
folgt. Sind die Aufsammelzentren z.B. Leerstellen, so soll
also aus diesen nach Beendigung der Implantation keine Diffu-
sion auftreten. Werden die implantierten Ionen jedoch infolge

von IonenbeschuB energetisch so angehoben, daf sie das Auf-
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sammelzentrum (Leerstelle) verlassen, so ist eine thermi-
sche Diffusion auf Zwischengitterpldtzen bis zum ndchsten
Aufsammelzentrum oder zur Oberfldche wegen der in diesem
Fall viel kleineren Aktivierungsenergie natiirlich mdglich.
Dieser DiffusionsprozeB ist dann strahlungsinduziert und

spielt in den nachfolgenden Modellen eine Rolle.

Gemeinsam ist den hier diskutierten Modellen, daB sie Auf-
sammelzentren innerhalb des bestrahlten Volumens annehmen.
Die Unterschiede der einzelnen Modelle liegen in der An-
nahme der Anzahl der verschiedenen Typen von Aufsammel-
zentren, der Mechanismus der S&ttigung verursacht, und der
Art des Diffusionsprozesses der reemittierten Ionen inner-
halb der Probe.

Modelle von Hotston /64/ und Braganza et al. /39/, die

das Aufsammeln nach dem Austausch von H, D in Edelstahl
beschreiben, nehmen zwei verschiedene Arten von Aufsammel-
zentren an, die sich durch die Bindungsenergie fir aufge-
sammelte Ionen unterscheiden. Danach werden zuerst die
Pldtze mit der hdheren Bindungsenergie aufgefiillt. Erst

bei Auffillung der Pldtze mit niedriger Bindungsenergie
tritt strahlungsinduzierte Diffusion ein,und es beginnt
eine teilweise Reemission der implantierten. Ionen. Da sich
die Bindungsenergien von stark und schwach gebundenen
D-Ionen, die im Bereich von ~ 1 eV liegen, nach Hotston nur
um etwa 30 % unterscheiden, erscheint die Annahme, daB
strahlungsinduzierte Diffusion nur zwischen den schwach ge-
bundenen Wasserstoffatomen stattfindet, nicht plausibel,
wenn sie nicht durch andere Daten gestilitzt wird. Fir die
beste Anpassung der theoretischen Kurven an die gemessenen

Werte benttigt man auBerdem fir den Wirkungsquerschnitt der
strahlungsinduzierten Diffusion Werte von ¢ = 10-13 cm2, der

um GroBenordnungen iliber den Wirkungsquerschnitten liegt, die

man fir TonenstoBprozesse erwartet.
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Aus den Annahmen ergeben sich drei Parameter, ndmlich die
Anzahl der schwach und stark bindenden Aufsammelzentren

und ein Wirkungsquerschnitt flir die strahlungsinduzierte
Diffusion. Hotston konnte damit gemessene Aufsammelkurven
von D und H in Edelstahl /10/ beschreiben. Diese Aufsammel-
kurven sind den in dieser Arbeit gemessenen sehr &dhnlich,
und es erscheint daher mdglich, daB bei entsprechender Wahl
der drei Parameter eine Anpassung an die hier gemessenen
Werte ebenfalls erfolgen kann, ohne daB der Aufsammelprozefl

mit dem in diesem Modell erwdhnten iibereinstimmen muB.

Die Modelle von Staudenmaier et al. /65/, Cohen und
McCracken /51/, Doyle et al. /66/ nehmen an, daf die implan-
tierten Ionen mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit im Ab-
stand z von der Oberflidche zur Ruhe kommen. Diese Verteilung
kann mit verschiedenen Computersimulationsmodellen berechnet
werden. Ist nun in einem bestimmten Tiefenintervall die
Sidttigungskonzentration erreicht, so werden alle weiteren
Ionen, die dort zur Ruhe kommen, reemittiert. Eine Aussage
iiber den Aufsammel- und Reemissionsmechanismus der Ionen in
der Probe wird in diesen Modellen nicht gemacht. Diese Modelle
bendtigen als Parameter die S&ttigungskonzentration und die
Reichweitenverteilung fiir die Tiefe z, in der die einlaufen-
den Ionen auf thermische Energie abgebremst sind. Da sich die
Tiefenverteilungen, die man mit verschiedenen Computersimu-
lationsmodellen erhdlt, nicht wesentlich voneinander unter-
scheiden, bleibt als Parameter praktisch nur die Sdattigungs-
konzentration iibrig. Cohen und McCracken konnten damit die
Aufsammelkurven von implantiertem D und H in Si und C gut
beschreiben. Staudenmaier et al. konnten ebenfalls Aufsam-
melkurven von D in C damit beschreiben. Doyel et al. konnten
mit diesem Modell gemessene Aufsammelkurven von Blewer et

al. /10/, die an Edelstahl (316 SS) mit D bei T = 153 K im
Energiebereich von 1 - 14 keV durchgefihrt wurden, gut approxi-
mieren. Die Aufsammelkurven von D und He in Mo bei 160 K

sind den von D in Edelstahl gemessenen &hnlich, und es
scheint daher mdglich, sie mit diesen Modellen ebenfalls zu

beschreiben.
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Ein Nachteil dieser Modelle liegt darin, daB sich beide An-
nahmen, von denen man ausgeht, nur mit Hilfe weiterer An-
nahmen widerspruchsfrei zusammenfiigen lassen. Nimmt man
ndmlich an, daB jedes Ion, das in einer Tiefe z auf ther-
mische Energien abgebremst ist, dort im Intervall 2, * bz
aufgesammelt wird, solange es noch unbesetzte Aufsammel-
zentren gibt, so erfordert dies sehr grofe Einfangquer-
schnitte der Aufsammelzentren flir die Ionen. Die weitere
Annahme, daB ein Ion, das bei Z, + Az auf eine gesdttigte
Schicht trifft, zur Oberfldche diffundiert und dabei

durch ungesdttigte Schichten kommt, in denen es nicht auf-
gesammelt wird, setzt kleine Einfanggquerschnitte der Auf-
sammelzentren voraus und ist nicht ohne weitere Zusatz-
annahmen mit der ersten Annahme zu vereinbaren. Eine sol-
che Zusatzannahme wédre, daB die implantierte Schicht wvon
Kandlen durchzogen ist, die senkrecht zur Oberfldche ver-
laufen und in denen das implantierte Gas dann zur Oberfla-
che gelangt. Ahnliche Strukturen wurden von /67/ bei helium-
implantiertem Edelstahl und Nickel im Transmissions-

elektronenmikroskop beobachtet.

Ein weiteres Modell von Braganza et al. /39/ und Erents et
al. /68/ nimmt an, daB bereits aufgesammelte Ionen durch
weiltere einlaufende Ionen mit gewissen Wirkungsquerschnitten
energetisch angehoben werden und danach herausdiffundieren
(strahlungsinduzierte Diffusion). Bei Annahme eines Wir-
kungsquerschnittes (Erents et al.) erhdlt man einen expo-
nentiellen Anstieg der Aufsammelkurven als Funktion der Be-
schufdosis, welchen man bei den experimentellen Kurven

nicht beobachtet. LdBRt man mehrere Wirkungsquerschnitte zu,
so kann man damit die experimentellen Kurven beschreiben,
bekommt aber mehrere freie Parameter, dhnlich wie bei den
bereits erwdhnten Modellen von Hotston und Braganza, in denen
zwel verschiedene Arten von Aufsammelzentren zugrundegelegt

wurden.
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Weiterhin wiirde man erwarten, daR die Sdttigungskonzentra-
tion von der EinschuBenergie abhdngt, da der Wirkungsquer-
schnitt fiir das Herausldsen von implantierten Atomen aus
Aufsammelzentren energieabhdngig ist. Experimentell konnte
jedoch nahezu keine Abhdngigkeit der Sdttigungskonzentra-

tion bei He und D von der EinschuBenergie beobachtet werden.

Braganza et al. /39/ stellten ein weiteres Modell vor, das
annimmt, daB jedes Ion, das auf thermische Geschwindigkeit
abgebremst wurde, mit einer Wahrscheinlichkeit, die vom
Abstand des ndchsten Aufsammelzentrums abhdngt, dort hin-
springt und aufgesammelt wird, solange bis das Aufsammel-
zentrum gesdttigt ist. Jedes Aufsammelzentrum kann dabeil
maximal n Ionen binden. Trifft ein Ion auf ein besetztes
Zentrum, so springt es weiter, bis es einen unbesetzten
Platz gefunden hat oder die Oberfldche erreicht und desor-
biert wird. Dieser ProzeB wurde eindimensional mit einem
Computerprogramm simuliert. Um die Reemissionskurven von D,
das in Edelstahl implantiert wurde (Energie 5 - 20 keV

T = 77 K),zu beschreiben, muBten jedoch noch zusdtzliche
Annahmen iber Strahldichteverteilung des einlaufenden Ionen-
strahls und fiir die hdheren BeschuBenergien (15 - 20 keV)
Normalisierungsfaktoren eingefilhrt werden. Damit erhdlt man
dann 3 freie Parameter, ndmlich die Anzahl n der Atome, die
ein Aufsammelzentrum besetzen konnen, die Dichteverteilung
des einlaufenden Ionenstrahls und Normalisierungsfaktoren,
mit denen die theoretisch gerechnete BeschuBdosis multipli-
ziert werden muf. Im Prinzip scheint jedoch ein solches
oder dhnliches Modell am besten von den hier diskutierten
Modellen geeignet, den Aufsammelvorgang zu beschreiben;
denn die hier zugrundeliegenden Annahmen, ndmlich Diffusion
der implantierten Ionen zwischen besetzten Aufsammelzentren
und Einfang der Ionen in ungesdttigten Zentren widersprechen
nicht experimentellen Ergebnissen und scheinen physikalisch

plausibel.




6.1.2 Neues_Aufsammelmodell

Ein eigenes Modell, das fir die gemessenen Aufsammelkurven
analytische Ausdriicke liefert und diese gut beschreibt,
wurde entwickelt. Anhand der eingangs zusammengefaBten ex-
perimentellen und gerechneten Daten ist der nachfolgend be-
schriebene Aufsammelprozef fir D und He in Mo ebenfalls mdg-
lich.

Jedes einlaufende Ion erzeugt im Mittel mehrere Leerstellen
im Metallgitter (Tab. 1). Die Sdttigungskonzentration fiir
erzeugte Leerstellen wird dann bei BeschuBdosen erreicht,
die wesentlich kleiner als die Sdttigungsdosis filir implan-
tierte Ionen sind. Fiir BeschuBdosen, die klein sind im Ver-
gleich zur Sdttigungsdosis, besteht ein groBer UberschuB an
ungesdttigten Leerstellen und fiir ein einlaufendes He- oder
D-Ion, das auf thermische Energie abgebremst ist, besteht
eine nahezu hundertprozentige Wahrscheinlichkeit, an einer
Leerstelle eingefangen zu werden. Fiir D-Ionen wird angenom-
men, daB diese bei T -110° C ebenfalls nur an Leerstellen
gebunden werden, wie das Rechnungen von Bisson et al. /58/
ergeben. Auf Zwischengitterpldatzen sind sowohl D- als auch
He-Ionen beweglich. Ausgenommen von diesem ProzeB ist der An-
teil der Ionen, die vor Abbremsung auf thermische Energien
das Metall verlassen (kinematisch reflektiert werden). Mit
zunehmender BeschuBdosis werden nun die Aufsammelzentren
(Leerstellen) besetzt und die Wahrscheinlichkeit, daB ein
Ion zur Oberfldche diffundiert, ohne aufgesammelt zu werden,

steigt.

Sind alle Aufsammelzentren gefiillt (Sdttigung), so wird

im Mittel fir jedes einlaufende Ion ein Atom reemittiert.
Die Kurvenform im Ubergangsbereich zwischen vollstdndigem
Aufsammeln und vollstdndiger Reemission ist dann durch die
Einfangwahrscheinlichkeit eines herausdiffundierten Ions
an Aufsammelzentren gegeben. Dies ist ein freier Parameter

des Modells, der den MeBergebnissen angepafBt wird.




Eine weitere Annahme ist, daB im Mittel ein Ion pro Auf-
sammelzentrum gebunden wird. Helium und Deuterium kdnnen
jedoch Leerstellen mehrfach besetzen, oder es koénnen sich
Mehrfachleerstellen bilden. Fiir die mehrfach besetzten Auf-
sammelzentren muB noch zusdtzlich angenommen werden, daB
der Wirkungsquerschnitt fir das Aufsammeln eines weiteren
Tons mit zunehmender Besetzung eines Aufsammelzentrums ab-

nimmt.

Fiir die Einfangwahrscheinlichkeit nimmt das Modell an, daB
jedes Ion, das auf thermische Energien abgebremst wurde,
innerhalb des bestrahlten Volumens diffundieren kann, bis

es zur Oberfliche kommt und desorbiert wird. Die Grenzschicht
swischen bestrahltem und unbestrahltem Volumen bildet fir im-
plantierte Ionen eine Diffusionsbarriere, die experimentell
beobachtet wurde /39, 44/. Es diffundieren also keine oder

sehr wenig implantierte Ionen in das Innere der Probe.

Ein diffundierendes Ion hat im Mittel k Mdglichkeiten, in-
nerhalb seines Weges zur Oberfldche an ein Aufsammelzentrum
zu gelangen. Die Wahrscheinlichkeit, dort aufgesammelt zu
werden, ist gerade P und hdngt vom Besetzungsgrad der Auf-
sammelzentren ab. Sind alle Aufsammelzentren leer, so gilt

P = 1. Fiir vollstidndige Besetzung der Aufsammelzentren gilt

P = 0. Dazwischen wird angenommen, daB die Wahrscheinlichkeit

P mit zunehmender Besetzung linear abnimmt. Es gilt dann:
' (20)

wobei m die Anzahl der aufgesammelten Atome ist und m, ihre
maximal mogliche Anzahl. Die Wahrscheinlichkeit W fir ein
Ion, an irgendeinem der k-Aufsammelzentren, die ein Ion
antrifft, festgehalten zu werden, betragt dann /69/:

k u k-u

5y % . (1-P) (21)
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Das u-te Glied dieser Summe gibt dabei die Wahrscheinlich-
keit an, daBR das Aufsammeln bei k M&glichkeiten u-mal

(u < k) eintritt. Summiert wird Uber alle u, da nur die
Wahrscheinlichkeit interessiert, ob das Aufsammeln bei ir-
gendeiner der k-Mdglichkeiten auftritt. Die Wahrscheinlich-
keit W ist nun gleich der Steigung %% der Aufsammelkurven.
Dabei bedeuten dm die Zunahme der aufgesammelten Ionen und
dF die Zahl der zusdtzlich implantierten Ionen. In Gleichung

(21) kann man die linke Seite durch 2L ersetzen und Gleichung

dF
(20) einsetzen. Man erhdlt dann:
dm k k! m ,u ,m , k-u
aF - r — (1 - E") (ﬁ—) (22)
u=1 u! (k=-u)! s s

Um den gewilinschten Zusammenhang zwischen der aufgesammelten
Menge m und der eingeschossenen Menge F zu erhalten, mufB

Gleichung (23) integriert werden und ergibt:

dm
F = f +C (24)
k!

m.,u ,m ,k-u
, Tl (k=) ! (= )
S S

e
I =1 =

Die Anfangsbedingung ist dabei immer F = O, fir m = O. Die
sich im Nenner ergebenden Polynome vom Grad k sind bis k = 3
elementar integrierbar. Die Ldsungskurven sind in Abb. 16
fiir k = 1 - 4 eingezeichnet. Fiir k > 3 kann man die Glei-

chung numerisch oder graphisch l&sen.

Fiir k = 1 ergibt sich dabei gerade eine exponentielle Ab-
hiangigkeit fiir m(F). Flir k + « ndhern sich die LOsungskurven
immer besser an die beiden asymptotischen Geraden (100 %

Aufsammelwahrscheinlichkeit und 100 % Reemission) an.

In Abb. 16 sind die normierten L&sungskurven von Gleichung (24)
eingezeichnet. Fiir niedrige Implantationsenergien (4 keV
3He, 4 keV D) stimmen die experimentellen Werte besser mit

im Mittel zwei angetroffenen Aufsammelzentren Uberein, wahrend
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Abb. 16: Normierte Darstellung der Aufsammelkurven flr implantiertes

D und 3He bei verschiedenen Implantationsenergien. Normiert
ist auf die S&ttigungsmenge m der jeweiligen Ionenart und
Tonenenergie. Die durchgezogenen Kurven sind Losungen des
vorher beschriebenen Modells fir verschiedene Parameter k.

fiir hohere Implantationsenergien (8 keV D, 8 keV 3He, 16 keV

3He) eher drei bis vier Aufsammelzentren angetroffen werden.
Unter der Annahme einer gleichmdBigen Verteilung der Aufsam-
melzentren bedeutet das, daB die Ionen mit hdherer EinschuBener-
gie im Mittel einen ldngeren Weg im Metall zuriicklegen,

um bis zur Oberfliche zu gelangen, was wedgen der grdBeren
Implantationstiefe dieser Ionen plausibel erscheint. Nimmt
man an, daB die Ionen beim Herausdiffundieren v&llig isotrop
wandern, so ist der mittlere zurilickgelegte Weg x bis zur Ober-
fldche proportional zu /£ (Sprungzahl), was fiir doppelte
Implantationstiefe etwa die vierfache Sprungzahl bedeuten
wiirde, mit einer entsprechend grdBeren Aufsammelwahrschein-

lichkeit. Das heiBt, die Anzahl der Moglichkeiten k eines




diffundierten Ions, die zum Aufsammeln flihren, ist propor-
tional zu f und wiirde dann quadratisch mit der mittleren
Implantationstiefe (Reichweite) der Ionen zunehmen. Experi-
mentell konnte diese Abhdngigkeit nicht gefunden werden
(Abb. 16). Es ergab sich eher eine lineare Abhdngigkeit von
k mit der Ionenreichweite r. Dies wiirde bedeuten, daf die
Ionen gerichtet zur Oberfldche diffundieren. Nimmt man an,
daB die Gitterkonstante zur Oberfldche hin wegen Blister-
bildung zunimmt (siehe Abschnitt Oberfldchenstruktur) und die
Ionen entlang diesem Spannungsgradienten sich bewegen, ware
dieser ProzeB denkbar. Flir beide Mdglichkeiten, ungerichtete
Diffusion und Diffusion entlang einem Spannungsgradienten,
der in Richtung Oberfldche zeigt, kann der Wirkungsquer-

schnitt o abgeschdtzt werden.

Der Wirkungsquerschnitt fiir das Aufsammeln von Ionen bei
Annahme von besetzten Einfachleerstellen kann abgeschdtzt

werden zu:

p_.S (25)

Dabei bedeuten k die mittlere Anzahl der Aufsammelzentren,
die entlang des Diffusionsweges eines Ions bis zur Oberfldche
der Probe angetroffen werden, Wy die S&ttigungsdichte
(Ionen/cmB) fiir implantierte Ionen und S die mittlere Weg-
ldnge, die ein Ion bis zur Oberfldche der Probe zuriicklegt.
Diese Wegstrecke ist bei gerichteter Diffusion dann im
Mittel gerade durch die mittlere Reichweite rp der Ionen ge-

geben. Der Wirkungsquerschnitt ¢ ergibt sich dann =zu:

5 = (26)

Nimmt man dagegen ungerichtete Diffusion an, so gilt fiir
den Zusammenhang zwischen mittlerer Entfernung und Sprung-
zahl /70/:
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f bedeutet die Anzahl der Spriinge und a die Sprungweite
(v Gitterkonstante). X (mittlere Entfernung eines Ions
nach f-Spriingen vom Ausgangspunkt.) Die gesamte von einem

Ton zuriickgelegte Wegstrecke S ist dann

g = f & g (28)

g = P (29)

eingesetzt in Gleichung (25) ergibt

G:_LE-‘_ (30)
nr2
Pg o
Fir 8 keV 3He + Mo ist die mittlere Reichweite rp der Ionen

30 nm. Fir k = 3, g T 3.2 - 1022 cm-3, eingesetzt in

Gleichung (26), ergibt sich o = 3,1 x 10_17 cm_2 als maxi-
maler Wert, und bei Annahme der Gililtigkeit von Gl. (30)
mit a = 0,25 nm ergibt sich ¢ zu 6= 2,6 - 10_19 cm2. Der

Aufsammelquerschnitt, der sich aus Gl. (30) ergibt, ist um

etwa zwei GrdRenordnungen kleiner als der geometrische Quer-
schnitt eines Wasserstoffatoms und es scheint daher unwahr- |

scheinlich, daB das Herausdiffundieren der Ionen unge-
richtet erfolgt. '

Der Querschnitt, der sich bei mehr oder weniger geradlinigem
Herausdiffundieren in Richtung Oberfidche ergibt (Gl.26), ist
zwar ebenfalls um etwa einen Faktor zwei kleiner als der
geometrische Querschnitt eines H-Atoms, liegt aber in der
richtigen GroBenordnung. Ein Diffundieren der Ionen entlang

eines Spannungsgradienten scheint daher der wahrscheinlichere

Prozefl zu sein. Eine Verdnderung des implantierten Volu-

mens, wie Z.B. die Bildung von Rissen und kleinen Kandlen
senkrecht zur Oberfldche, die im Rasterelektronenmikroskop
nicht sichtbar sind, k&nnte jedoch ebenfalls die Ursache

dafiir sein, da dann die Wegstrecke eines Ions bis zu einer



Oberfldche (Kanal oder Rif) nicht mehr von der Implanta-
tionstiefe abhdngt. Weiterhin kann man aus der Gleichar-
tigkeit der normierten Aufsammelkurven von D und 3He unter
Zugrundelegung dieses Modells schlieBen, daB sowohl das
implantierte Deuterium als auch das Helium bei 160 K nur

an Leerstellen stabil gebunden ist. Nimmt man ndmlich an,

daB das Deuterium auch auf Zwischengitterpldtzen stabil ge-
bunden wird, so wdre die Zahl k der Aufsammelzentren, die ein
Ion auf seinem Weg zur Oberflédche antrifft, wesentlich groBer
als 2 - 4, da ja dann jeder Diffusionssprung zu einem Auf-
sammelzentrum fihrt. Dies wiirde zu Aufsammelkurven fiihren,

die wesentlich schédrfer abknicken als dies gemessen wurde.

6.2 Austauschkurven (gesdttigte Proben)

Die Reichweiten der implantierten Ionen sind im Abschnitt
MeBergebnisse in Tabelle 2 zusammengestellt. Die Tiefenver-
teilung ist dabei nahezu rechteckig, wie an einem entfal-
teten Sdttigungsprofil (4 keV D) im Abschnitt Tiefenprofile
gezeigt wird. Unter der Annahme, daB der Austausch bei Nach-
beschuBf mit einer anderen Ionenart durch reine Platzwechsel-
vorgdnge hervorgerufen wird, ist zu erwarten, daB bei

16 keV 3He Sdttigung und nachfolgendem 4 keV D Implantation
die maximale Heliummenge pro eingeschossener Deuteriumdosis
ausgetauscht wird. Denn filir diese Reichweitenkombination
kommt jedes nachgeschossene Deuteriumion innerhalb der he-
liumgesdttigten Schicht zur Ruhe. Fir die beiden anderen
Kombinationen (8 keV 3He/4 keV D und 4 keV 3He/4 keV D)
trifft das nicht zu, denn hier lduft ein Teil des nachge-
schossenen Deuteriums in Tiefen, die nicht mit Helium ge-
sdttigt waren. Experimentell erhdlt man jedoch zu Beginn

des Nachbeschusses einer heliumgesdttigten Probe mit Deu-
terium praktisch immer etwa 0,19 reemittierte Heliumatome pro
eingeschossenem Deuteriumatom, was sich in der gleichen
Steigung der Austauschkurven fir Helium zeigt (Abb. 8a-c,
rechter Teil). Eine mdgliche Erkldrung ist, daB zu Beginn

des Austausches nicht Platztauschvorgdnge zwischen 3He und D




der dominierende Vorgang sind, sondern die energetische
Aktivierung der implantierten Ionen in oberfldchennahen
Schichten durch den einlaufenden Ionenstrahl. Diese diffun-
dieren danach zur Oberfldche und werden dort desorbieren.
Diese strahlungsinduzierte Diffusion tritt auch an deuterium-
gesdttigten Proben auf, die mit Helium nachimplantiert wur-
den. Hier konnte fiir beide Kombinationen 4 keV D/8 keV 3He
und 8 keV D/8 keV 3He beobachtet werden, daB die Proben

bei NachbeschuB mit 3He auch dann Reemission von Deuterium
zeigten, wenn die Heliumkonzentration bereits ihren Satti-
gungswert erreicht hatte und fiir jedes eingeschossene 3He—Ion
im Mittel ein 3He—Atom aus der Probe herausgeldst wurde

(Abb. 9a-b, rechter Teil) .

Die verschiedenen im Abschnitt "Aufsammelkurven" kurz dis-
kutierten Modelle fiir das Aufsammeln und den Austausch von
leichten Ionen in FestkOrpern legen zugrunde, daB die vor-
und nachimplantierten Ionen an derselben Art von Aufsammel-
pldtzen gebunden werden und bei gesittigten Proben die nach-
implantierten Ionen ideal mischen. Das bedeutet, daB die
Wahrscheinlichkeit fir die nachimplantierten Ionen, reemit-
tiert zu werden, proportional zu ihrer lokalen Konzentration
des Ortes, an dem sie zur Ruhe kommen, ist. Besonders die
sweite Annahme ist filir den gegenseitigen Austausch von 3He
mit D nicht erfiillt, da der Austauschkoeffizient (Zunahme
der nachimplantierten Ionen/Abnahme der vorimplantierten
Tonen) nicht von der Reichweite der nachimplantierten Ionen
abhingt. Formal 1dBt sich die Abnahme der zuerst implan-
tierten Ionen bei NachbeschuB durch die andere Ionenart durch
Annahme mehrerer Wirkungsquerschnitte fiir strahlungsindu-
zierte Diffusion und entsprechender Fraktionen der implan-
tierten Menge, die mit diesen Wirkungsquerschnitten ausge-
tauscht werden, beschreiben. Man erhilt dabei mehrere Para-
meter, die dann den experimentellen Werten angepaBt werden
miissen. Es scheint jedoch physikalisch wenig sinnvoll, eine
solche Beschreibung vorzunehmen, solange man nicht aus

anderen Daten diese Parameter bestimmen kann.




6.3 Austauschkurven an ungesdttigten Proben

Zeichnet man in die Austauschkurven von 4 keV D (2,9 x

‘lo17 D/cmz) und 8 keV He (0,59 - 1017 3He/cmz) die nor-

mierten Aufsammelkurven der nachimplantierten Ionen

(8 keV 3He bzw. 4 keV D) ein, so fidllt der Reemissionsbeginn

der erstimplantierten Ionen mit dem Einsetzen der Reemission

der nachimplantierten Ionen zusammen, die durch das Abbiegen

der Aufsammelkurve gegeben ist (Abb. 10-11). Das heiBt, der
ReemissionsprozeB setzt erst ein, wenn nahezu alle Aufsam-
melzentren besetzt sind. Daraus kann man schlieBen, daB der
Wirkungsquerschnitt von ungesdttigten Aufsammelzentren fiir

das Aufsammeln von Ionen, die innerhalb des bestrahlten

Volumens diffundieren, geniigend groB sein muB, um diese

nicht zur Oberfldche gelangen zu lassen, solange nicht nahezu
alle Aufsammelzentren besetzt sind. Aus dem im Abschnitt
Aufsammelkurven durchgerechneten Modell erhdlt man dafiir Wirkungs-
querschnitte, die in der GrdBenordnung von o % 1547 cm2

liegen.

6.4 Tiefenprofile

Die Tiefenaufldsung der Kernreaktionsmethode ist im Anhang
genauer diskutiert. Wie aus Abb. 20b (Anhang) ersichtlich,
ist zum Beispiel die Tiefenaufl&sung flir implantiertes
Deuterium in einer Tiefe von 113 nm (Reichweite von 8 keV

D) 69 nm. Damit erreicht die Tiefenaufldsung die GrdBe der
Implantationstiefe. Die gemessene Tiefenverteilungskurve
wird also stark durch die Aufl&sung beeinfluBt. Um eine
Aussage lber das wirkliche Tiefenprofil zu gewinnen, mufB die
gemessene Tiefenverteilung mit der Tiefenaufldsung entfaltet
werden. In einem hierzu verwendeten Rechenprogramm (FOLD)
von W. Mdller kann eine vorgegebene Verteilung mit der Tie-
fenauflbsung gefaltet und mit der gemessenen Verteilung ver-
glichen werden. Am Beispiel des Sdttigungsprofiles von 8 keV
D ergibt sich - wie Abb. 17 zeigt - eine gute Ubereinstim-

mung mit der gemessenen Verteilung, wenn man annimmt, daR das




wirkliche Profil rechteckig ist. In Abb. 17a ist ein Recht-
eckprofil dargestellt. Es hat eine Breite von 115 nm und be-
ginnt 5 nm innerhalb der Oberfldche. Mit der Tiefenaufldsung
der MeBmethode gefaltet, ergibt es eine Verteilung, die in
abb. 17b dargestellt ist. Abbildung 17c zeigt das gemessene
Spektrum. In Abb. 17d sind das gemessene und das berechnete
Spektrum tibereinander gezeichnet. Die Differenzfldche zwi-

schen beiden ist schraffiert.

Ein solches Rechteckprofil ist nur fiir Sittigungsverteilun-

gen zu erwarten, da hier die statistischen Reichweitever-

teilungen und damit tiefenabhdngige Konzentration der implan-
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Vergleich eines mit der Tiefenaufldsung gefalteten Rechteckprofils
mit dem gemessenen Tiefenprofil (8 keV D)

a) angenommenes Rechteckprofil (Reichweite 115 nm)

b) Profil von Abb. 17a gefaltet mit der Tiefenaufldsung (Anhang)
c) gemessenes Tiefenprofil

d) Uberlagerung von Abb. 17b mit Abb. 1Tc. Die schraffierten Flachen

entsprechen der Differenz zwischen beiden Profilen
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tierten Ionen durch die hohen BeschuBdosen in allen Tiefen
durch die Sdttigungskonzentration ersetzt werden. Fiir klei-
nere BeschuBdosen, z.B. 1 - 1O17 D/cm2 bei 8 keV D ergeben
sich angendhert GauBverteilungen filir die Konzentration als

Funktion der Tiefe.

Die gemessenen Tiefenverteilungen zeigen sowohl fiir implan-
tiertes Deuterium als auch filir Helium, daB widhrend der Nach-
implantation mit der jeweils anderen Ionenart keine Diffusion
auBerhalb der nachimplantierten Tiefen auftritt. So zeigen
die Kurven filir implantiertes Helium (Reichweite 104 nm)

fir die Kombination (16 keV 3He/4 keV D) bei NachbeschuB mit
Deuterium (Reichweite 76 nm) praktisch nur innerhalb der
Reichweite des Deuteriums eine Abnahme der Konzentration.
Die geringe Konzentrationsabnahme in Tiefen, die grdBer als
die Reichweite des nachgeschossenen Deuteriums sind (Tiefen-
profil D, Abb. 12c¢), wird wesentlich durch die Tiefenauf-

16sung des MeBverfahrens vorgetduscht. Das gleiche gilt fiir

die Kombination 8 keV D/ 8 keV 3He mit einer Reichweite

von 60 nm flir Helium und von 114 nm fiir Deuterium. Ist die
Reichweite der nachimplantierten Ionen grdBer wie bei der
Kombination (4 keV 3He/4 keV D) mit einer Reichweite des
Heliums von 43 nm und des Deuteriums von 76 nm, so erhilt
man eine gleichmdfige Abnahme der Heliumkonzentration mit
zunehmender Deuteriumdosis iUber die gesamte Tiefe. Ein
Diffundieren des Heliums wé&hrend des Deuteriumnachbeschusses
in grdBere Tiefen konnte nicht beobachtet werden. Dies 1l&Bt
darauf schlieBen, daB selbst bei Vorhandensein von unbe-
setzten Leerstellen in grdBeren Tiefen, die durch den
Nachbeschuf mit Deuterium entstehen, kein oder nur sehr wenig
Helium in diese Tiefen diffundiert. Die im Abschnitt Auf-
sammelkurven diskutierte, zur Oberfldche gerichtete Diffu-
sion entlang einem Spannungsgradienten wiirde gerade ein
solches Verhalten ebenfalls ergeben. Kandle oder Risse in
der Probe, die in Richtung Oberflidche verlaufen, wiirden da-
gegen eine Diffusion der Heliumatome in grdBere Tiefen nicht
verhindern. Es scheint daher, daB die gerichtete Diffusion
der implantierten Atome entlang eines Gradienten der

wahrscheinlichere ProzeB ist.
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5.5 Austauschkoeffizienten

Die Austauschkoeffizienten sind definiert als die Zunahme
der aufgesammelten Menge der nachgeschossenen Ionen zur Ab-
nahme der vorher implantierten Ionen, also als das Verhdlt-
nis der Steigungen der Austauschkurven gewichtet mit einem
Faktor, der sich aus dem Verhidltnis der Sidttigungskonzentra-

MHe satt o 1
D sdtt 3

zeigt sich dabei nach anfédnglichem starkem Abfall ein

Plateau, das fiir die Kombination 8 keV 3He/4 keV D eine

Breite von ~ 8 - 1017 D/cm2 und bei 16 keV 3He/4 keV D eine

Breite von ~1,0 . 1018 D/cm2 hat (Abb. 18a).

tionen ergibt. Fiir heliumgesdttigte Proben

An
Die Plateauwerte liegen bei Werten Thn von 0.6 bis 0.7,
He
was etwa einem Austauschverhdltnis von Deuterium zu Helium

von 2 entspricht. Dieses Verhdltnis ergibt sich ebenfalls
gerade, wenn man die Kovolumen von D2 und He betrachtet.
Diese betragen /71/ fir H2 26,7 cm3/Mol und fir He 23,5 cmB/Mol.
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Abb. 18a: Abb. 18D:

Normierte Austauschkoeffizienten als Funktion der nachgeschossenen

Dosis fiir verschiedene vor- und nachimplantierte Ionenarten und

Tonenenercsien.
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Die um etwa 20 % grOBere Breite des Plateaus bei 16 keV He/
4 keV D kommt dann daher, daB sich in diesem Falle die nach-
geschossenen Ionen vollstdndig in dem vorimplantierten Ge-
biet befinden und diese nicht wie im Falle von 8 keV He/

4 keV D eine etwa 25 % grdBere Reichweite haben. Wegen

des Auftretens dieser Austauschverhdltnisse kann man ver-
muten, daB hier die Atome in den von mehreren Autoren /17,
72, 73/ becobachteten kleinen Gasblasen (d~2nm) austauschen.Fiir die
Kombination 4 keV 3He/4 keV D tritt dieses Plateau jedoch
nicht auf. Betrachtet man hier die Reichweiten der vor- und
nachimplantierten Ionen, so ergibt sich fiir die nachge-
schossenen Deuteriumionen etwa die doppelte Reichweite

wie fir die Heliumatome. Das wlirde bedeuten, daB der Aus-
tausch in Blasen nur etwa mit dem Teil der eingeschossenen

Ionen stattfinden kdnnte, deren Reichweiteprofile sich iiber-

lappen. Experimentell findet man jedoch keine Anzeichen fiir

einen solchen Austausch.

Im Falle der deuteriumgesdttigten Proben, die mit Helium
nachimplantiert wurden, erhdlt man filir die Austauschkoeffi-
zienten in beiden Fdllen einen stetigen Abfall mit zuneh-
mender Austauschdosis (Abb. 18b). Die Gleichartigkeit beider
Kurven l3Bt sich verstehen, da hier in beiden Fidllen das
vorher implantierte Deuterium eine groBere Reichweite als
das Helium hat, was fir die nachimplantierten Heliumatome
bedeutet, daB sie immer in Bereiche eingeschossen werden,
die bereits mit Deuterium gesdttigt waren. Wirde hier eben-
falls ein Austausch in Blasen stattfinden, so wdre ein

: 1 2 nHe ; y
Plateau bei ——— = 1,5 zu erwarten. Dies konnte experi-

AnD

mentell nicht gefunden werden, was gegen die Existenz von

Blasen, welche durch Deuteriumimplantation erzeugt wurden,

spricht.

Der Austauschkoeffizient fiir deuteriumgesdttigte Proben,
die mit Helium nachimplantiert wurden, erreicht bei Aus-
tauschdosen von 2 - 1018 D/cm2 Werte von 15 bis 20 ausge-

tauschten Deuteriumatomen pro in der Probe verbleibendem
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Heliumatom. Diese Werte kdnnen nur erreicht werden, wenn
eingeschossene Heliumatome (bei S&ttigung), die ihrerseits
wieder aus der Probe herausdiffundieren, dort Deuteriumatome

energetisch anregen, die dann ebenfalls ausdiffundieren.

Die Zerstdubungsausbeute von Molybddn betrigt nach Messun-

. n s
gen von /75/ bei 8 keV HeliumbeschuR e .o [ 2,5 - 10 2. Das
" au » He
heiBt, daB flir jedes eingeschossene Heliumatom im Mittel
-2 .
25 + 10 Molybddnatome zerstdubt werden, mit denen gleich-

zeitig implantierte Deuteriumatome von der Oberfliche abge-

tragen werden. Dieser ProzeB kann also nicht fiir die hohen

Austauschwerte von AnD =5 - 7 in Betracht kommen.

3AnHe

6.6 Abschitzung des Druckes in den Gasblasen

Legt man dem bei den Austauschkoeffizienten Abb. 18a beob-
achteten Plateau einen Austausch der Atome in Gasblasen
zugrunde, wie unter Punkt 6.5 nadher diskutiert, so kann

unter Zugrundelegung einer Gasgleichung, die fir Driicke im
Kilobar-Bereich noch giiltig ist, eines mittleren Blasen-
volumens und einer gemessenen Blasendichte bei bekannter Gas-
menge der Druck abgeschdtzt werden. Aus der Plateaubreite

der Austauschkoeffizienten erhdlt man iiber die Austausch-

kurven Abb. 18a, die Menge des in Blasen ausgetauschten
3

Heliums. Fiir die Kombination 8 keV "He/4 keV D betrdgt diese
Menge etwa 1.05 - 1017 3He/cm2 und fir 16 keV 3He/4 keV D
etwa 1.15 - 1017 3He/cmz. Experimentelle Werte fir das

Blasengitter wurden von /17/ gemessen. Die Gitterkonstante
betrdgt danach 3,7 nm und der Blasendurchmesser 2 nm. Dar-

aus kann das Gasvolumen abgeschdtzt werden. Das implantierte

Volumen betridgt dabei bei einer Tiefe von 60 nm (8 keV 3He)

und einer Strahlfldche von 1.77 cm2, vVv=1.06 * ‘IO_5 cm3.
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Fiir das Gasblasenvolumen ergibt das 6.57 - 10_7 cm3. Dar-
aus folgt fiir das Volumen pro Heliumatom 3.53 - 10724 o3

fiir 8 keVv 3He/4 keV D. Bei 16 keV 3He/4 keV D ergeben sich

dhnliche Werte. Aus der Gleichung von Carnahan und Starling
/76/, die das Eigenvolumen von Helium aus einem Harte-Kugel-
Gasmodell ableiten, erhdlt man filir das Eigenvolumen pro
Heliumatom V. = 7,31 - 10724 .

Das so abgeschdtzte Eigenvolumen eines Heliumatoms wdre

damit nur etwa halb so groB wie das von Carnaham und Starling
berechnete. Diese Abschdtzung flihrt zu Gasdriicken, die im
Bereich von Megabar liegen. Diese Driicke kdnnen aber vom
Metallgitter nicht aufgenommen werden. Eine M&glichkeit, die
experimentellen Ergebnisse zu deuten, besteht darin, daB

man die Existenz weiterer kleinerer, im Elektronenmikroskop
nicht mehr sichtbarer Blasen annimmt, die das restliche Helium
beinhalten und somit das pro Heliumatom zur Verfiligung ste-

hende Volumen entsprechend vergr&Bern.

Eine andere Mdglichkeit, den Gasdruck in dem bestrahlten
Volumen zu bestimmen, besteht in der Messung der Volumen-
zunahme (Swelling). Mazey /74/ erhielt bei 36 keV He-BeschuSB
auf Molybddn ungefdhr 10 %. Daraus folgt ein Atomvolumen fir
ein implantiertes Heliumatom von 5.7 - ‘10_24 cm3, welches
ebenfalls kleiner als das berechnete Harte-Kugel-Volumen ist
und damit zu unrealistisch hohen Drilicken fihrt. Erst Volu-
menzunahmen, die grdBer als etwa 15 % sind, fillhren zu rea-

listischen Driicken, die dann im Bereich von Kilobar liegen.

Bei einer genaueren Abschidtzung miiBte auch berilicksichtigt werden,daRB
das Harte-Kugel-Modell ebenfalls eine Ndherung darstellt und
somit fliir Atomvolumen von He, die in die N&he des Eigenvolu-

mens kommen, zu hohe Drilicke ergibt.



6.7 Summenkonzentration

Die anndhernde Konstanz der gewichteten Summenkonzentration

3 N +3nD (Abb. 19) zeigt, daB die implantierten Ionen

(D und "He) bei Sdttigungskonzentrationen miteinander wech-
selwirken. Diese Wechselwirkung kann sowohl direkt Uber das
Potential zwischen 3He und D erfolgen, oder iber Gitterver-
zerrungen, welche ein implantiertes 3He- oder D-Ion in

seiner Umgebung verursacht. Die anfdngliche Zunahme der Sum-
menkonzentration deutet darauf hin, daf zu Beginn der Nach-
implantation zuerst noch zusdtzliche Aufsammelzentren besetzt
werden und man eine bestimmte Mindestkonzentration von nach-

implantierten Ionen braucht, um den WechselwirkungsprozefB

x 10" Atome /em?

127 keV D/BkeV *He
K -
16 keV “He/Lkev D

w
1

LkeY D/8keY He

7 ‘/_\_//\
- BkeV He/LkeV D

Summenkonzentration (3n.e *+ng)
@

[ e T T T

0 0 0 0 x 107 Atome/cm?
Beschufldosis (Nachimplantiert)
Abb. 19: Gewichtete Summenkonzentration flir verschiedene Kombina-—

tionen und Energien von vor- und nachimplantierten Ionen

als Funktion der nachgeschossenen Dosis.
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einzuleiten. Der kontinuierliche Abfall der Kurven (4 keV D/
8 keV 3He) und (8 keV D/8 keV 3He) zu h&heren nachimplan-
tierten Dosen bis unter das Anfangsniveau wird wesentlich
durch Zerstdubung der oberen Schichten der Probe durch die
nachimplantierten 3He—Ionen verursacht. Fir nachimplantier-
tes Deuterium tritt dieser Effekt nicht auf, da hier die
Zerstdubungsrate etwa um eine Gr&Bfenordnung kleiner ist

als bei 3He.

Die Summenkonzentration filir die Kombination (4 keV 3He/

4 keV D) ist in Abb. 19 nicht eingezeichnet, da hier die
Reichweite der nachimplantierten Ionen etwa doppelt so groS
ist als die der Erstimplantierten. Das bedeutet, daB durch
die Nachimplantation das bestrahlte Volumen etwa verdoppelt
wird und somit die Summenkonzentration sich ebenfalls stark
erh6ht. Konstant bleibt die Summenkonzentration hier nur
bis zu der Tiefe, in welcher sich beide Tiefenprofile iiber-

lappen.

6.8 Thermische Desorption von implantiertem Deuterium

aus Molybdan |

Unter der Annahme, daB Deuterium bei T = -110° C in Mo an
Leerstellen gebunden und auf Zwischengitterplidtzen frei be-
weglich ist, wie es Berechnungen von Bisson et al. /58/
ergeben, erhdlt man unter Zugrundelegung des im Abschnitt
Aufsammelkurven durchgerechneten Modells im Mittel etwa

1 - 3 Diffusionsspriinge von D-Atomen aus Leerstellen, bis

die Oberfldche erreicht wird. Die Sprungrate eines Ions

ist gegeben durch Gleichung (12): ;

dt o (12)

dabei bedeuten T die Spriinge pro Zeiteinheit, Vs die Schwin-

gungsfrequenz der Ionen (vO = 1014 Hz), EA die Aktivierungs-

energie und kT die thermischen Energien bei der Temperatur T.



Integriert man Gleichung (12) fir T = const nach der Zeit,

so ergibt sich:
f=v te—x+C (30)

C ist eine Integrationskonstante und kann hier gleich null

gesetzt werden.

Gleichung (30) nach E aufgeldst, ergibt:

A
t v

(3]
Ep = kT In —¢ (31)

Setzt man in Gleichung (31) fir t = 1000 sec (das 1st etwa

die Zeit zwischen Beginn und Ende des Diffusionsvorgangs

in Abb. 13, wenn man eine Temperaturerhdhung von 1,20 C/min
14

annimmt) b = 10 Hz und T = -60° Cc und £ = 2, so erhdlt

man-:

EA = 0,7 eVv.

Nimmt man jedoch an, daB sich das Deuterium auf Zwischen-
gitterpldtzen befindet, so ergibt sich eine wesentlich
gréBere Anzahl von Spriingen (von denen jeder thermisch
aktiviert werden muB) fiir ein Ion, bis es die Oberfldche
erreicht. Die mittlere Reichweite s eines Ions nach

f Spriingen ist bei ungerichteter Diffusion durch Gleichung
(27) gegeben.

E2-0F-a (27)

Darin bedeuten f die Sprungzahl und a die Sprungweite (Git-
terkonstante). Einsetzen von Gleichung (27) in Gleichung (31)

und Umformen ergibt:

EA = kT ln-——Ef—_ (32)




Am Beispiel von 4 keV D-Mo (T impl. -110° C) kann dann die
Aktivierungsenergie EA der implantierten D-Atome abgeschdtzt
werden. W&hlt man filir t etwa die maximale Zeit zwischen
Beginn und Ende des Diffusionsvorgangs t = 1000 sec und fir
T = -60° C als mittlere Temperatur, bei der die implantier-
te Menge etwa zur Hélfte ausdiffundiert ist und die mitt-
lere Reichweite der Ionen zu S= 36,0 nm (4 keV D - Mo),

so erhdlt man fir EA nach Gl. (32):

EA = 0,53 eV.

Nimmt man an, daf die Ionen entlang eines Spannungsgradienten
mehr oder weniger geradlinig zur Oberfldche diffundieren, so
kann Gl. (27) ersetzt werden durch Gl. (33)

s =f + a (33)

Eingesetzt in Gl. (31) ergibt sich nach Einsetzen der oben
genannten Zahlenwerte flir t = 1000 sec.

EA = 0,63 eV.
Ein anderes Verfahren, das die lineare TemperaturerhShung der
Probe wdhrend der Desorption und die Implantationstiefe
berlicksichtigt, ist von D. Edwards /77/ angegeben. Als Er-
gebnis erhdlt man mit der Annahme, daB die Desorption eine
Reaktion erster Ordnung ist, folgenden Ausdruck:
2

LI T

_ o)
EA = kT 1n S (34)

B EA P
Darin bedeuten k die Boltzmannkonstante, T die absolute
Temperatur, bei der die groBte Steigung der Desorptions-
kurve auftritt, die Schwingungsfrequenz B (1014 Hz), B die

Temperaturerhfhung pro Zeit, E, die Aktivierungsenergie und

p- die mittlere Tiefe (gemessei in Atomabstdnden des Wirts-
gitters), aus der die Ionen zur Oberfldche diffundieren.
Gleichung (34) kann entweder graphisch, oder durch Probieren
mehrerer Werte flir E,bis Selbstkonsistenz erreicht ist, ge-

16st werden.
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Fiir 4 keV D Mo erhdlt man fir T = 213 K, i, 10 Hz,
. o p - 36mm
g8 =1,2 K/min, P = 6. 35 T 144
EA = 0,51 eV.

A.E. Goretsky /56/ berechnete fiir D in Mo aus Messungen

der Adsorptions- und Losungswdrmen die Aktivierungsenergie
fiir D zu 0,8 eV.

S.K. Erents /53/ berechnete aus thermischen Desorptions-
messungen von implantiertem D in Mo (EO = 7 keV und 14 keV)
bei Annahme eines Desorptionsprozesses zweiter Ordnung eine
Aktivierungsenergie von 0;51 = 0,06 eV und erhielt bei
Annahme von v, = 1013 Hz eine gute Anpassung an die
gemessenen Desorptionskurven. Die bei Annahme eines
prozesses erster Ordnung berechneten Aktivierungsenergien
pbetragen nur 0,29 - 0,36 eV. Dieses Ergebnis scheint jedoch
zweifelhaft, da man hier zusdtzlich Vibrationsfrequenzen
der implantierten Ionen von VvV, = 107 Hz annehmen mufB, um
die gemessenen Kurven anzupassen. Verschiedene andere

Werte aus der Literatur /57/ ergeben fiir die Aktivierungs-
energie En Werte zwischen ©,4-0,96 eV. Die eingangs be-
schrlebenen einfachen Abschdtzungen der Aktivierungsenergie
l1iefern also Ergebnisse, die mit den Resultaten anderer
Autoren iibereinstimmen. Die Frage, ob das implantierte
Deuterium auf Zwischengitterplatzen oder Leerstellen sitzt,
kann aus den Desorptionsmessungen nicht beantwortet werden,
da sich die Aktivierungsenergien, die man fliir beide Fédlle
errechnet, (Diffusion zwischen Leerstellen oder Diffusion
{iber Zwischengitterpldtze) nicht wesentlich unterscheiden und
innerhalb von den in der Literatur angegebenen gemessenen

Werten liegen.

Die mit Helium (8 keV) bis zur Sittigung implantierten Pro-
ben, in die verschiedene Dosen von D nachimplantiert wurden,
zeigen diese Desorptionsstufe bei -60° C nicht. Daraus kann

man schlieBen, daR hier das Deuterium durch den vorangegangenen
HeliumbeschuB an Aufsammelzentren mit htherer Bindungs-—

energie sitzt. Ahnliche Ergebnisse wurden bei Raumtemperatur

von BSttiger /78/ und Picraux /79/ gefunden.




6.9 Zusammenfassende Diskussion

In ausgeglilhten polykristallinen Molybda&npladttchen (Durch-
messer 6 mm,Dicke 0.7 mm) wurden Deuterium- und Helium-Ionen
mit Energien von 4 - 16 keV bei einer Temperatur von T =
-110° ¢ implantiert. Einige Proben wurden mit Helium bzw.
Deuterium bis zur Sdttigung implantiert und dann mit Deuterium
bzw. 3He nachbeschossen. Andere Proben wurden nicht bis zur
Sdttigung mit Deuterium oder 3Helium vorimplantiert und
ebenfalls mit 3Helium bzw. Deuterium nachbeschossen. Dabei
wurden die aufgesammelten Mengen und Tiefenverteilungen
(Tiefenprofile) der zuerst- und nachimplantierten Ionenart
mit der Kernreaktion 3He(d,p)4He bestimmt. Parameter war

die EinschuBenergie und damit die Reichweite der Ionen.
Mehrere Proben wurden nach dem Beschuf aufgewdrmt und dabei
die Abnahme der implantierten Menge als Funktion der Tempe-

ratur gemessen.

Bei BeschuB einer neuen Probe erhdlt man zundchst ein voll-
stdndiges Aufsammeln der implantierten Ionen mit der Be-
schuBdosis. Bei hoherer BeschufBdcsis setzt Reemission der
implantierten Ionen von der Probe ein und schlieBlich wird
Sattigung erreicht, d.h. im Mittel wird flir jedes einge-
schossene Ion ein Ion von der Probe reemittiert. Alle ge-
messenen Aufsammelkurven lassen sich durch eine normierte
kKurve darstellen. Der vhysikalische Mechanismus fir

das Aufsammeln von -Helium und Deuterium in Mo 1#B8t sich
durch mehrere Modelle beschreiben, die jedoch z.T. unrealisti-
sche Parameter enthalten. Daher wurde ein eigénes Modell
durchgerechnet, das im Abschnitt "Aufsammelkurven" disku-
tiert wird und dessen Ergebnisse mit den MeBkurven gut

Uibereinstimmen.
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Aus dem Modell folgt, daB die Diffusion von implantierten
Ionen hauptsdchlich in Richtung der Probenoberfldche er-
folgt. Aus der Moglichkeit einer normierten Darstellung
fiir alle gemessenen Aufsammelkurven kann man unter Zugrun-
delegung des Modells schlieBen, daB auBer dem Helium

auch das implantierte Deuterium an Leerstellen gebunden

ist.

Bei Nachimplantation wvon 3Helium in deuteriumgesdttigte
Proben und umgekehrt ergibt sich, daB die Abnahme der
erstimplantierten Ionen als Funktion der BeschuBdosis

der nachimplantierten Ionen unabhidngig ihrer Implantations-
tiefe ist. Daraus kann gefolgert werden, daB der Austausch
beider Ionenarten durch strahlungsinduzierte Diffusion in
oberflichennahen Schichten erfolgt. Diese strahlungsin-
duzierte Di ffusion ist in dem oben erwdhnten Modell nicht

enthalten.

Proben, die nicht bis zur Sdttigung vorimplantiert sind,
zeigen bei Nachimplantation mit der jeweils anderen Ionen-
art, daB erst dann eine Abnahme der erstimplantierten
Tonen eintritt, wenn die Aufsammelkurven der nachimplan-
tierten Ionen ebenfalls abbiegen und damit Reemission
einsetzt. Legt man strahlungsinduzierte Diffusion zu-
grunde, so folgt daraus, daB implantierte Ionen, die
durch den nachfolgenden BeschuB geniligend Energie erhal-
ten haben, um ihre Aufsammelpldtze (Lecerstellen) verlas-
sen zu konnen, sofort wieder auf unhesetzten Pldtzen
eingefangen werden, solange nicht nahezu alle Pldtze be-

setzt sind und die Probe fast gesdttigt ist.



Thermische Diffusion der implantierten Ionen aus Auf-
sammelzentren (Leerstellen) konnte bei der Versuchstempera-
tur von T = -110° C nicht beobachtet werden. Aus den ge-
messenen Tiefenprofilen und dem gerechneten Aufsammelmodell
kann man schlieBen, daBf die Wanderungsrichtung von implan-
tierten Ionen infolge strahlungsinduzierter Diffusion zur
Probenoberfldche gerichtet ist. Am Beispiel des Tiefenprofiles
(8 keV D) bei Sdttigungskonzentration wurde cezeict

daB dieses einem dquivalenten Rechteckprofil entspricht,

das mit der Tiefenaufldsung der MeBmethode gefaltet wird.
Daraus kann man schlieBen, daB bei Sdttigung die Konzentra-
tionsprofile der implantierten Ionen nahezu rechteckig sind.
Die Sdttigungskonzentrationen filir Helium und Deuterium be-
tragen nahezu unabhdngig von der Implantationsenergie fiir

3He nHe/nMo = 0,5 und fir D etwa nD/nMO = 1,5. Dabei be-
deutet n%? die Atomdichte von Molybdédn und betrdgt Bie. =
6,4 - 10 Atome/cmz. Addiert man die aufgesammelten Mengen
der erst— und nachimplantierten Ionen und wichtet die Bei-
trdge entsprechend den Sdttigungskonzentrationen der ein-
zelnen Ionenart (3 n

= 1 nD) zu der Summe 3nHe + n so

'
ergibt sich filr geséitigte Proben, daB diese nahezuDkonstant
ist. Dies 1d4Bt auf intensive Wechselwirkung beider Ionenarten
schlieBen. Proben, die bis zur Sdttigung mit Deuterium (4 keV)
implantiert wurden, zeigten bei isochronem Aufwdrmen mit

etwa 1,20 C[min bei einer mittleren Temperatur von -60° €

ein starkes Ausdiffundieren des implantierten Deuteriums.
Daraus kann die Bindungsenergie des Deuteriums in Molybddadn
abgeschdtzt werden. Man erhdlt daflir Werte von etwa 0,5 -

0,7 eV. Dieser Wert liegt mit den gerechneten Werten von
Bisson et al. /58/ (EA = 0,3 eV) fir die Aktivierungs-

energie von Deuterium an Leerstellen in der gleichen GroBen-

ordnung.
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Tiefenaufldsung

Im Idealfall (Gl. 13) gibt es eine eindeutige Zuordnung
zwischen der Energie E1 des auslaufenden Teilchens und

der Tiefe x des Entstehungsortes. Die erreichbare Tiefen-
aufldsung Ax hidngt dann nur von der Energieaufldsung AE

des Detektors (Gl. 15) ab. Abweichend davon gibt es mehrere
Effekte, welche die tatsdchlich erreichbare Tiefenaufldsung
wesentlich gegeniiber dem Idealfall verschlechtern. Nach-

folgend werden die einzelnen Effekte kurz diskutiert.

a) Energieaufldsung_des Oberflichen-Sperrschicht-Detektors

Die Energieaufldsung der verwendeten Halbleiterzdhler
betrdgt fiir Helium bei einer Energie von 3 MeV etwa
20 keV.

Der EinfluB der Streugeometrie auf die Tiefenaufldsung
wird durch den Faktor k (Gl. 13) bestimmt. Dieser Fak-
tor ergibt sich aus der Kernreaktionskinematik /80, 81/
und nimmt fiir Streuwinkel 8, die grdBer als etwa 80°
sind, negative Werte an. Beide Terme in Gl. (14) haben
dann entgegengesetzte Vorzeichen und kompensieren sich
teilweise. Im Grenzfall k&nnen sich beide Terme nahezu
vollstdndig kompensieren, wie das bei implantiertem
Deuterium in Molybdidn und Streuwinkeln von 6 = 130° -
150° (8 = 180°-8) der Fall ist (Abb. 20a). In diesem
Bereich divergiert die Tiefenaufldsung und die Methode

ist dann ungeeignet zur Bestimmung von Tiefenprofilen.
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Die endliche Detektorapertur bewirkt, daB auslaufende Teil-
chen aus etwas verschiedenen Tiefen x und verschiedenem
Streuwinkel ©, die gleiche Wegldngen im Festkdrper zuriick-
legen, mit nahezu gleicher Energie den Festk®drper verlassen
und im Detektor nachgewiesen werden. Es kann aus der Teil-
chenenergie also nur innerhalb eines Intervalls Ax auf den

Reaktionsort geschlossen werden.

Der endliche Strahldurchmesser des Analysestrahls fiihrt zu
etwas verschiedenen Streuwinkeln beziiglich des Reaktions-
ortes der Kernreaktion, und damit zu einer Anderung des
Faktors k in Gl. (13).

Die Oberfldchenstruktur der Probe vermindert ebenfalls die
erreichbare Aufl&sung. Gleichung (13) gilt nur fiir véllig
"glatte" Oberfldchen, d.h. die Oberfldchenrauhigkeit soll
klein gegen die Implantationstiefe sein. W&lbt sich bei
hohen BeschuBdosen die Oberfldche teilweise auf (Blister),
so legen Teilchen, die unter flachen Winkeln 6 auslaufen,
verschieden lange Wege in der Probe zurlick, je nachdem, an

welchem Ort innerhalb des Analysierfleckes sie entstehen.

Beim Durchlaufen der Probe werden die Ionen durch Mehrfach-
streuprozesse an Elektronen und Atomen aus ihrer urspriing-
lichen Bahn abgelenkt, was zu einer Strahlaufweitung filir die
ein- und auslaufenden Ionen filihrt. Diese Aufweitung bedingt
eine Bahndnderung der Ionen, besonders, wenn ldngere Weg-

strecken im FestkOrper zuriickgelegt werden. Dies fiihrt wie-

derum zu einer Unschdrfe in der Ortsbestimmung.

Wegen des statistischen Charakters der StdBe der Ionen mit
den Metallelektronen kommt es zu einer Energieverbreiterung

der einlaufenden Ionen mit zunehmender Tiefe. Das heiBt,
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Abb. 20a:

Gerechnete Gesamttiefenaufldsung
Ax als Funktion des Detektor-
winkels B der Kernreaktionen
3He(d,p)uHe bzw. D(SHe,p)hHe
in Mo beil senkrechtem Einschuss
(Abb. 3). Parameter ist die
Implantationstiefe x (x=0).
Eingabeparameter sind:
Energieaufldsung (Detektor)
AE = 20 keV

Raumwinkel (Detektor) =

K =145 . 10 T s

Strahldurchmesser 1 mm

Abb. 20b:

Gerechnete Gesamttiefen-
aufldsung Ax als Funktion
der Implantationstiefe x
fiir die Kernreaktionen

3 L 3 Ly
He(d,p) He bzw. D("He,p) He
bel senkrechtem Einschuss

(Abb. 3). Parameter ist
der Detektorwinkel B
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meter wie in Abb. 20a
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einer bestimmten Tiefe x kann keine scharfe Energie E, son-

dern ein Energieintervall E + AE zugeordnet werden.

Bei grdBeren Implantationstiefen x > 200 nm nehmen die un-
ter c) und d) genannten Beitrdge stark zu und Uberwiegen
gegeniiber allen anderen Termen, filir 6 = 105° und senkrechten
EinschuB. Die einzelnen Beitrdge zur Tiefenaufl&sung sind
statistisch nicht korreliert und tragen daher als Terme
einer quadratischen Summe zur Gesamtaufldsung bei. Die Ge-
samtaufldsung und die Einzelbeitrdge wurden in einem Computer-
programm von W. Eckstein fir verschiedene Streuwinkel und
Implantationstiefen berechnet. Die erzielbare gesamte Tie-
fenauflbsung ist als Funktion des Streuwinkels und der Im--
plantationstiefe in Abb. (20a - 20b) dargestellt.
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