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Abstract

Retention coefficients and depth profiles have been measured
of 30, 50 and 100 keV He-ions in monocrystals of Ni, Nb and
Fe-Cr-Ni alloys. Fluence extended to 1018 ions/cmz. Depth
profiles were determined with 1) analysis of energy of the

a -particles from the reaction He (dy @) H; 2) backscattering
of 2.4 MeV protons from the nuclear potential of implanted lle;
3) by determining of electronic enerqgy loss with Rutherford-
backscattering from the implanted layer. Angle of incidence

of the He-ions was varied from 0° (perpendicular incidence)

to 82° in the case Nb., The depth profiles measured in the case
of perpendicular incidence aagree approximately with range
distributions from transport theory. Depth profiles at glancing
incidence are governed by the lateral straggeling of range
distributions, feasurements with different materials show that
the saturation implanted fluence is independent of atomic
structure or target material in contrast to local (atomic)
helium concentration. Theory of elastic plates in continuum
mechanics was applied to the mechanism of blistering and ex-
foliation., Both the pressure of the gas enclosed in the blister
and stress caused by radiation swelling have been included.
Pressure of the included gas alone leads to a growth process
of the forming blister without any instability. This can be
interpreted as the case of exfoliation, Combined action of
pressure and stress result in an instability at constant ratio
Dz/t3 leading to a well defined blister diameter D in agree-
ment with the experimentally observed relation D proportional

to t3/2

from blistering to exfoliation was observed for increase in

(t is thickness of the blister cover). Transitiaon

bombardment energy, target temperature,or flux of incident
ions, This transition is confirmed by theory for the case
that stress can be relieved by annealing out at high

temperatures.




Zusammenfassunqg

Aufsammelwahrscheinlichkeiten und Tiefenverteilungen fidr 30,
50 und 100 keV He=Ionen in Einkristallen aus Ni, Nb und
Fisen-Chrom-Nickel-Legierungen wurden bei prim&rer Fluenz bis
zu 1018 Ionen/cm2 gemessen, Nie Tiefenverteilungen wurden be-
stimmt mit: 1) Energieanalyse der a=Teilchen aus der Reak-
tion 3HD (dy @) H; 2) Rickstreuung von 2,4 eVl Protonen am
Kernpotential von eingeschossenem Hej 3) Messung des Energie-
verlustes an Elektronen mit Rutherford-Rickstreuung an der
implantierten Schicht, Der Einfallswinkel der He-Ionen wurde
bei Nb zwischen 0° (senkrechter Einfall) und 862° qeindert.
Bei senkrechtem Finfall stimmen die gemessenen Tiefenvertei-
lungen annidhernd mit der Reichweiteverteilung Uberein, die
die Transporttheorie liefert., Bei flachem EinschuBuwinkel uwer-
den die Tiefenverteilungen durch die laterale Halbuertsbreite
der Reichweitenverteilungen bestimmt, Die Messungen an ver-
schiedenen Materialien zeiqgen, daB die aufgesammelten makros-
kopischen Sattigungskonzentrationen im Gegensatz zur Atom-
konzentration von der Atomzahldichte der Metalle nahezu unab-

hangiqg ist.,

Die Theorie der elastischen Platten in der Kontinuumsmechanik
wurde angewandt, um den Mechanismus der Blisterbildung und
Fxfoliation zu kliren. Dabei wurde sowohl der Druck des im
Blister eingeschlossenen eingepflanzten Gases als auch die
mechanische Spannung durch Bestrahlungsschuellen berilicksich=-
tigt. Der Druck des eingeschlossenen Gases allein fihrt zu
einem WachstumsprozeB des entstehenden Blisters ohne Unstetig-
keit, dies kann als Fall von Exfoliation gedeutet werden. Die
kombinierten Auswirkungen von Gasdruck und Spannung ergeben
eine Unstetigkeit, die bei einem konstanten Verh&dltnis Dz/t )
auftritt und mit der experimentell gefundenden Beziehung
zwischen Blisterdurchmesser D und Deckeldicke t(D proportional
tz/z)Ubereinstimmt. £in (ibergang von Blisterbildung zu Ex-
foliation zeigte sich bei Anwachsen der BeschuBenergie, der
Temperatur der Probe oder der Stromdichte der einfallenden
lonen. Der Ubergang wird fir den Fall des Ausheilens von Span=-

nungen bei hohen Temperaturen durch die Theorie erklart.
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T. EINLEITUNG
7" Praktische Bedeutung

Die Implantation von Ionen mit Energien von einigen eV bis zu
einigen MeV hat im letzten Jahrzehnt eine vielfaltige Bedeu-
tung gewonnen. Dies ist vor allem auf die Anwendung in der Halb-
leitertechnik zur Herstellung von Halbleiterbauelementen und
integrierten Schaltkreisen zurilickzufiihren (J.W. Mayer et al.
1970). In jungster Zeit gewinnt auch die Implantation in Nicht-
leiter und Metalle zur Erzeugung bestimmter optischer, elek-
trischer, magnetischer‘und mechanischer Eigenschaften an Inta-
resse (Picraux et al. ed. 1974, Carter et al., ed. 1976). In

der extraterrestrischen Forschung geben Implantationsverteilun-
gen AufschluB iliber die Zusammensetzung des Sonnenwindes (Eber-
hardt et al. 1970).

Bei Kernreaktoren tritt die Implantation als materialschiZdigen-
de Erscheinung durch die bei Fission oder Fusion entstehenden
schnellen Ionen und Atome auf (Picraux et al. ed. 1974). Bei
einem kinftigen Fusionsreaktor rechnet man mit Stromen von 1014—
1016/c:m2 sec von Wasserstoff- und Heliumionen und -atomen im
Energiebereich von einigen el bis zu einigen Mel auf die crste
Wand (Kaminsky 1971, Behrisch 1972, McCracken 1974, Vernickel
1974). Dabei ist der Energiebereich 100 eV bis 10 keV bei iso-
tropem Ioneneinfall besonders wichtig fiur den Fusionsreaktor,
bei dem neuerdings vorgesehenen Einschuf von Neutralteilchen

mit etwa 100 kel der Energiebereich bis 100 keV.

Diese Teilchen werden in einer oberflachennahen Schicht des
Wandmaterials abgebremst und aufgesammelt, soweit sie nicht
durch StdBe mit den Festkdrperatomen durch die Oberflédche zu-
riickgestreut oder Uber Zerstdubung der Wand wieder verloren-
gehen (Das u. Kaminsky 1973, Picraux et al. ed. 1974, Scherzer
1976, McCracken 1974, Carter et al. 1976, Martel et al. 1977).




.

Die in den Festkdrper eindringenden Ionen und Atome erzeugen
StoBkaskaden und somit Frenkeldefekte, Leerstellen, Zwischen-
gitteratome und Verbdnde von Fehlstellen. Die unbesetzten Git-
terpldtze kdnnen mit eingeschossenen Gasatomen angefillt wer-
den. Dadurch entstehen bei hoheren BeschuBdosen Blasen (bubbles)
(Barnes u. Mazey 1960 u. 1963, Wilkens 1973, Kaletta 1976,

Mazey 1977) im beschossenen Material.

Nach Erreichen einer kritischen BeschuBdosis kdnnen im Zusam-
menhang mit den Blasen makroskopische Aufwdlbungen von Teilen
der oberflidchennahen Schicht entstehen. Diese kdnnen entweder
symmetrische Kuppeln (sogenannte Blister) oder eine groBflédchige
Abldsung der oberflichennahen Schicht vom Untergrund sein (sog.
Exfoliation), siehe Abb. 1.

Abb. 1 Nach IonenbeschuB von einkristallinem Nb mit 4Hé
von 15, 40, 100 und 250 kel entstandene Ober-
flichenstruktur - i
Die Stromdichten betrugen jeweils 0,343 1,1; 0,73;
0,1 (pA/mm?) -

Die BeschuBdosen betrugen jeueils 8 - 10175
22 « 10175 15 « 1017; 12 « 1017 (Het/cm?)
(Rasterelektronenmikroskopaufnahme Dr. Klingele)



frste Beschreibungen von Blister wurden von Stark und Wendt
1912 und Good et al, 1954 verdffentlicht, die erste ausfihr-

liche Untersuchung von Primak 1963,

Die Bildung von Blistern kann zur makroskopischen Wanderosion

im Recaktor fihren, wenn die Blisterdeckel sich ablésen (Behrisch
1973, Picraux et al. ed., 1974, Kaminsky 1976, Das 1974). AuBer-
dem kann der schlechte thermische Kontakt der Blisterdeckel mit

der Unterlage zur Aufheizung durch die 5trahlung und zu erhadh-

tem Verdampfen fihren,

AuBer bei IonenbeschuB mit hohen Dosen kann die Bildung von
Blistern beim Herstellen, Warmverformen und GieBen von Metallen
auftreten, wenn z. B. bei Dissoziation von H2D entstandener
Wasserstoff sich bei hohen Temperaturen im Metall gelost hat

und bei Abkihlung wieder ausgeschieden wird (Houdremont 1956),

1.2. Ubersicht Gber bisherige

Mes sunagen

Die Untersuchungen der Blisterbildung wurden bisher meist mit
Transmissions-Elektronen-Mikroskopie (TEM) oder Raster-Elek-
tronen-Mikroskopie (REM bzw., SEM) angestellt (Ubersicht: Roth
1976, Kaminsky 1976). Zur Entstehung von Blistern sind zuei
Bedingungen erforderlich, welche die Diffusion und Ldslichkeit
des eingeschossenen Gases beziehungsweise die Zerstdubung be-

treffen,.

Die erste Bedingung ist, daB im Material eine bestimmte Grenz-
konzentration aufgebaut werden muB (ungefdhr n gy = My 8
wobei n die Volumenkonzentration der Atome ist), (Erents u.

McCracken 1973, Behrisch et al. 1975)., Dazu muB die Zufuhr an
Atomen durch EinschuB den Verlust durch Diffusion lberwiegen
(Picraux et al. ed. 1974, W, Bauer et al. ed. 1976, W. Bauer

et al., 1976), Das Erreichen dieser Bedingung h&dngt also von




dem Verhdltnis von Diffusion zur S5tromdichte ab, AuBerdem muB
die Loslichkeit erheblich niedriger als die Grenzkonzentration
sein. Andernfalls bildet sich eine neue Phase oder chemische
Verbindung ohne Aufbau von Blasen und Blistern (McCracken et al,
1968). Die Grenzkonzentration muB im Inneren des [Materials und

nicht an der Oberfldche zuerst erreicht werden (Wilson 1976).

Die erste Bedingung ist fir Helium in Metallen wie auch in vie-
len Nichtmetallen erfillt, Es ist in allen Metallen fast un-
loslich. Auf Zwischengitterpladtzen diffundiert es leicht
(Kornelson 1972, 1973), es wird aber von Gitterfehlern einge-
fangen und gebunden (Kornelson 1972, 1973), Die niedrige Per-
meationsrate von He durch Metallfolien von =1 g2 g1
(Blow 1972) ergibt sich aus dem groBen Energieaufwand fir das
Eindringen des He-Atoms in den Festkdrper (Wilson u. Bisson
1973), Wasserstoff dagegen ist 18slich und diffundiert schnell
(Vélkl 1975) auch bei tiefer Temperatur (Gurgenishvili et al.
1974)., In Niob beispielsweise ist bei Zimmertemperatur der

4 2 1

Diffusionskoeffizient fir Deuterium 10 cm ° s (Schaumann

et al. 1970).

Wasserstoff ist in Ti, Zr, V, Nb, Ta exotherm und in hohem
MaBe loslich (Wenzl 1976). Man findet daher bei diesen Metal-
len durch Wasserstoff bei Zimmertemperatur keine Blister
(Roth 1974, McCracken et al., 1968, Bauer u. Thomas 1974,

K. Wilson et al, 1975), es kann sich aber eine Hydridphase
bilden. In Fe, Cr, Ni, Cu, Mo, ... ist Wasserstoff endotherm
und im geringen MaBe ldslich (Wenzl 1976), bei diesen Metallen
kann man auch Blisterbildung mit WasserstoffbeschuB erzeugen
(Kaminsky 1964, Verbeek u. Eckstein 1974, Kimura et al, 1976,
Thomas u. Bauer 1974, Mdller et al, 1976). (Bei Berichten von
Wasserstoffblistern inV oder Nb (Hultgren u. Scott 1976) las-
sen die Vakuum- und Strahlbedingungen darauf schlieBen, daB

eine Karbid- oder Oxid-Oberflachenschicht vorhanden war.)



Die zweite Bedingung ist von der ersten nicht ganz unabhidngig.
Und zwar muB die Abtragung durch Zerstdubung klein genug sein,
damit sich die Sittigungskonzentration aufbauen kann (Erents
u. McCracken 1973). Daher erwartet man bis etwa 1 kel Ionen-
energie bei HeliumbeschuB keine Blisterbildung (Martel et al,
1974).

Bei der Bildung von Blistern und Exfoliation wurden folgende
Phanomene bisher experimentell beobachtet: Die Bildung von
Blistern oder das Abldsen der implantierten Oberfl&chenschicht
in zusammenhdngenden Fldchen (flaking oder exfoliation) findet
bei Erreichen einer kritischen Dosis statt (1017 bis 10"°
IDDED/sz). Diese hanqt von Ionenart, -enerqgie, vom beschos-
senen [Material, seiner Temperatur und Kristallorientierung ab
(Erents u, McCracken 1973, Picraux et al. ed. 1974, Roth 1974,
Roth et al, 1974(a), Behrisch, Bgttiger et al., 1975, Roth 1976,

Blewer und Maurin 1972, Evans 1975, 1977).

Bereits weit vor Erreichen dieser kritischen Dosis werden im
implantierten Material im Bereich der Ionenreichweite gasge-
fiillte Blasen (1 nm - 100 nm Durchmesser) durch Transmissions-
Elektronen-Mikroskopie festgestell: (Barnes 1960, Barnes u.
Mazey 1960 u. 1963, Wilkens 1973, Kaletta 1976, Das u.
Kaminsky 1976, Kaletta u. Ehrlich 1976, Mazey et al. 1977).
Diese Blasen sind meist gitterartig angeordnet (Evans, Mazey
et al. 1976).

Es besteht die Tendenz, daB bei niedrigen Energien (1-100 kel)
und niedrigen Temperaturen (300 K) Blisterbildung auftritt, bei
hohen Energien (um 1 MeV) und hohen Temperaturen jedoch

Exfoliations

Bei Exfoliation werden bei Erreichen der kritischen Dosis Gas-
eruptionen aus dem beschossenen Material z, B, mit der Rest-
gasmassenspektroskopie festgestellt (Blewer und Maurin 1972,
Bauer u, Thomas 1972 u. 1973, Erents u, McCracken 1973,

Thomas u. Bauer 1973, Bauer u., Thomas 1976, Holt et al, 1971,
Ruedl u. Kelly 1965).




Aei der Blisterbildung findet man dagegen bei Erreichen der
kritischen Dosis eine starke Abnahme der Aufsammelwahrschein-
lichkeit (Behrisch et al., 1975).

Bei niedrigeren BeschuBenergien (Bereich von keV) haben die
entstehenden Blister eine Deckeldicke, die weit Uber der wahr-
scheinlichsten Reichweite der Ionen liegt (Roth 1974,

Behrisch, Bgttiger et al. 1975). Der qrdBte Teil des implan=-
tierten Gases verbleibt in den Blisterdeckeln und Gaseruptionen
von mehr als 10 % wurden nicht festgestellt (Behrisch, Bdttiger
et al. 1975). In der Tiefe, in der sich die Blisterdeckel ab-
lésen, ist nur eine atomare Konzentration von Mg =o0,1 0

e

= n im Maximum der Reichuweiten-
He e

verteilung (Behrisch, Bgttiger et al. 1975).

vorhanden, verglichen mit n

Die Deckeldicke (t) der Blister und ihr wahrscheinlichster
Durchmesser (D) wachsen mit der BeschuBenergie (Roth 1974). Da-
bei besteht im bisher untersuchten Bereich der BeschuBenergien
gor 1 kev bis 2 Mall bei Nigh die Relation 0 < & 72 (Roth 1975).

Als Folge der durch den Ionenbeschul erzeugten Fehlordnungen
im Kristall (z. B, Zwischengitteratom) wurden zuwei Ph&dnomene
beobachtet, Das beschossene Material schwillt in Richtung
senkrecht zur Oberfldche an (vertikales Swelling, Blewer u.
Maurin 1972). Parallel zur Oberfl&dche ist kein Schuellen mdg-
lich und es baut sich eine Spannung parallel zur Oberflache
auf (Meek et al. 1971, Primak 1972). Diese Spannung geht beim
Blistern wieder zuriick (EerNisse 1971, 1973, 1974 a,b, Hartley
1975, Vepcek et al. 1976), nicht jedoch bei Exfoliation.

Zur Erkldrung dieser experimentellen Tatsachen sind [Modelle
der Blisterbildung aufgestellt worden, Dabei wird hdufig ein
Blistermodell vertreten, das den internen Gasdruck des ein-
geschossenen Gases in dem BeschuBmaterial als die treibende
Kraft des Blisterprozesses betrachtet (Erents u. FMcCracken
1973, Kammash 1975, Kaminsky u, Das 1973, Auciello 1976,
Mazey et al, 1977, Evans 1977). Bereits Stark u. Wendt (1912)

haben ein solches Modell angedeutet.




Diese meist auf Zusammenwachsen der Gasblasen beruhenden [lo-

dellvorstellungen kdnnen zwar das Auftreten einer kritischen

Dosis und deren Energieabhangigkeit erkldren, ebenso das Auf-
treten von Gasblasen und die Gaseruptionen nach BeschuB mit

hohen Ionenenergien.

Nicht erklart werden kdnnen damit jedoch die die Ionenreich-
weiten Ubersteigenden Deckeldicken, der Zusammenhang zwischen
Deckeldurchmesser und Deckeldicke D - t3/2 und der Aufbau und
Abbau intermer Spannungen in der beschossenen Schicht. Insbe-
sondere ergibt sich aus dem Gasdruckmodell entgegen den Beobach-
tungen ein linearer Zusammenhang zwischen D und t (Kammash 1975,
Erents u. McCracken 1973).

Um alle experimentellen Beobachtungen erkldren zu kdnnen, wurde
als treibende Kraft der Blisterbildung die Verformung der
oberfldchennahen Schicht unter internen Spannungskriéften vor-
geschlagen (Primak 1972, Behrisch, Bgttiger et al. 1975,
EerNisse 1977).

.3. Auf gabenstellung

Zur Klarung der Diskrepanzen zwischen experimentellen Beobach-
tungen und bestehenden Modellen wird in dieser Arbeit die
Blisterbildung durch Heliumionen in verschiedenen Metallen im
Energiebereich von 9 keV bis 2 MeV experimentell untersucht.

Im Bereich 30 keV bis 100 keV wird der Zusammenhang der Deckel-
dicke und kritischen Dosis mit den Tiefenverteilungen der ein-
geschossenen He-Ionen untersucht. Dabei sollten die gemessenen
Tiefenprofile mit theoretisch berechneten Reichweitenverteilun-
gen verglichen werden. Durch SchrageinschuB8 der Ionen kdnnen
neben der Reichweitenverteilung parallel zum einfallenden Strahl
auch diese senkrecht zum Strahl mit gemessenen Tiefenverteilun-

gen verglichen werden, Der EinfluB des Einfallswinkels und der




Stromdichte der einfallenden Ionen sowie der Kristallstruktur
auf die Bildung von Blistern und beim Ubergang von Blister-

bildung zu Exfoliation wird untersucht,

Die Deckeldicken werden jeweils mit zwei voneinander unabhdn-
gigen Methoden (Rasterelektronenmikroskop und Rutherford-Rick-
streuung) bestimmt. Die Tiefenverteilungen werden mit drei
unabhingigen Methoden (Bragg's Regel sowie Kernreaktionen
34e (d,p)a und “He (p,p)aHe) gemessen und die Ergebnisse mit-

einander verglichen,

Zum Verstdndnis des Mechanismus der Bildung von Blistern und
Exfoliation wird die Kontinuumsmechanik dinner Platten ange-
wendet. Damit wird ein neues Modell der Blisterbildung ent-
wickelt, welches bisherigen Modellen widersprechende experimen-

telle Ergebnisse erklaren kann.




2. EINSCHUSS VON IONEN IN FESTKORPER
2,1, Abbremsung und Reichwelte

Die bei IonenbeschuB von Festkdrpern entstehenden Tiefenver-
teilungen uwerden einerseits durch die Reichweitenverteilung
der eingeschossenen Ionen, andererseits durch die Diffusion
der abgebremsten Atome bestimmt. Dabei ergibt sich die Reich-
weitenverteilung durch Mehrfachstreuung der eingeschossenen
Ionen an Festkdorperatomen und durch Energieverluste an Elek-
tronen (Lindhard 1968).

Bei keV- und MeV-Energien Uberwiegt bei leichten Ionen der
Energieverlust an Elektronen Se den durch KernstoBe Sn etwa

um einen Faktor 2000 (Bohr 1948, Lindhard u. Scharff 1953 u.
1961, Sigmund 1975). Der Energieverlust an Elektronen ist ein-
gehend theoretisch untersucht worden (s. o. und Ubersicht
Sigmund 1974). Fiir Ionengeschuindigkeiten unterhalb der
Bohrschen Geschuwindigkeit v (entspricht 25 keV bei H) ist

der tnergieverlust an Elektronen Se der Ionengeschuindigkeit
proportional (Lindhard et al. 1963, Lindhard u. Scharff 1961,
Firsov 1959, Fermi und Teller 1947). Bei hohen aber nichtrela-
tiuistische? Ionengeschwindigkeiten f&llt S8 mit anndherungs-

weise Se = F inE (Fermi u. Teller 1947, Bethe 1930, Bloch T033Y .

7uischen diesen beiden Bereichen hat S ein Maximum fir Ionen

1@

mit der Kernladung Z, bei ungefdhr v, = 212/3 v (Lindhard et
al., 1963 a).

Reichweiteverteilungen wurden aus Se und Sn von Lindhard,
Scharff und Schigtt (1963) fiir schuere Ionen und von Schigtt
(1966), WeiBmann u. Sigmund (1973), Littmark et al.” (1976)
und Winterbon (1975) fiir Mq/Mz << 1 bestimmt und in den Tabel-
lenwerken von Brice (1975) und Gibbons et al. (1975) darge-

stellt, Fir die Streuung der Ionen an den Gitteratomen wird

*littmark's Rechnungen sind eine Erweiterung der beiden vorge-
nannten Arbeiten. Sie beruhen auf der Ldsung der linearen
Transportgleichung im unendlich ausgedehnten homogenen Fest-
kdrper. Der Energieverlust durch KernstodBe wird bericksichtigt
und fir Se wird Proportionalitdt zur Ionengeschwindigkeit an-
genommen.




dabei ein abgeschirmtes Potential nach Thomas (1927) und Fermi
(1928) angenommen. Sie stimmen mit den gemessenen (Behrisch

et al, 1976) Reichueiteverteilungen bis auf den durch den Git-
terfihrungseffekt (Lutz u. Sizmann 1963 u. 1964, Lindhard et
al. 1965, Nelson u. Thompson 1963) verursachten Anteil gut
iiberein. (Littmark et al. 1976)., Der CinfluB der Gitterfihrung
auf die StoBwahrscheinlichkeit und damit auf die Reichueite
kann cdurch Rechnersimulation ebenfalls bestimmt werden

(Robinson u. Oen 1963, Robinson u. Torrens 1974).

Nachdem ein eingeschossenes Ion auf ungef&dhr thermische Gitter-
energie abgebremst ist, kann es sich nur noch durch Diffusion
im Gitter bewegen. Diese kann thermisch oder durch die beim
BeschuB des Gitters mit Ionen erzeugten StoBkaskaden angeregt

sein,

Die entstehende Tiefenverteilung der lonen hiangt daher neben
der Energie der BeschuBionmen und dem Zustand des Festkdrpers
(Reinheit, Struktur, Strahlenschiden) auch von dessen Tempe-

ratur ab und kann sich durch Diffusion mit der Zeit verédndern.

2.2, Strahlenschaden

Von dem Energieverlust der eingeschossenen Ionen an f£lektronen
148t sich der Energieverlust durch KernstoBe trennen (Bohr
1948, Wilson et al. 1977). Anders als beim Energieverlust an
Clektronen wird bei StdBen mit Gitteratomen das Ion wesent-
lich aus seiner Bahn abgelenkt. (Die [nergielbertragung ist
dann mit einer groBeren Impulsiibertragung verbunden, weil die

Massen von der gleichen GrdBenordnung sind.)

Ist dabei die elastisch iibertragene kinetische Energie T
groBer als eine gewisse Schuwellenergie Ed (Kinchin u. Pease
1955 u. 1963) und die Temperatur unterhalb der Ausheilstufe
fiir Zuischengitteratome, so wird mit groBer Wahrscheinlichkeit
mindestens ein Gitteratom dauerhaft verlagert (Riehl u.

Sizmann 1961, Leibfried 1965).




Ist T »> Ed, so kann die durch Gitteratome weiter ilbertragene
kinetische Energie weitere Fehlstellen erzeugen und es ent-

steht eine StoBkaskade (Leibfried 1965).

Eq (ca. 25 eV) ist qréBer als die potentielle Energie eines
Frenkeldefektes (ca. 5 eV), weil das verlagerte Atom sich weit
genug von der Leerstelle entfernen muB, um eine spontane Re-
kombination zu verhindern (Sizmann 1959, Kinchin u. Pease 1963,
Sigmund 1972).

Bei Temperaturen oberhalb der Aktivierungsstufen fir Leerstel-
lenwanderung und Wanderung der Zwischengitteratome (z. B. Zim-
mertemperatur bei Niobj D&6nitz, Peisl et al. 1974) sind nur Mehr-
fachfehlstellen (z. B. "Interstitial loops") gegen thermisches
Ausheilen stabil, auch diese bilden sich jedoch beim Ionenbe-
schuB (Thompson 1969, Robinson u. Thorrens 1972 u. 1974).

2,3, Einfang in Leerstellen und

Blasenbildung sowdie Schwellen

Die eingeschossenen Gasionen geben ihre kinetische Energie
durch AtomstoBe und an Flektronen ab und neutralisieren an-
schlieBend im Fall von Edelgasionen., Die Ldsungsenergie pro
Atom ist z. B. flir He auf einem Zwischengitterplatz in Nb etwa
-5 eV (Wilson u., Johnson 1972). Auf einem Leerstellenplatz ist
die Ldsungsenergie dagegen -1 eV. Die Aktivierungsenergie fur
Zuischengitterdiffusion betradgt im Beispiel 0,2 eV (Kornelson
1972 u. 1973). Daher ist die Diffusion des Heliumatoms nur

bis zu einer Bindung an eine Leerstelle oder sonstige Senke

im Gitter (Versetzung oder Korngrenze) mdglich (Kornelson 13972
e V7B




Diese Bindung wurde bei Desorptionsexperimenten experimentell
bestdtigt (Kornelson 1972). AuBerdem stabilisiert die Bindung
des Heliums an die Leerstelle diese gegen Rekombination
(Keefer u. Pard 1972, 1973 u. 1974, Wiedersich et al. 1873,
Bisson u. Wilson 1975), Die in das Metall eingeschossenen He-
liumionen werden in der Regel an selbsterzeugte Gitterfehler
gebunden (Edwards u. Kornelson 1975). Dabei kénnen tinzelleer-

stellen mindestens bis zu 4 Heliumatome aufnehmen (Kornelson
1978 .

Bei Einfang mehrerer Heliumatome in eine Leerstelle kann durch
thermische Verlagerung eines benachbarten Gitteratoms die
Einzel- in eine Doppelfehlstelle ibergehen usf. (Kornelson
1973). Dadurch und durch Einfangen von eingeschossenen Atomen
sowie in den StoBkaskaden erzeugten lLecerstellen wdchst aus der
Leerstelle eine Gasblase heran. Diese Gasblasen haben je nach
Temperatur und Targetmaterial 1 nm bis 100 nm Durchmesser
(sykes 1956, Aitken et al. 1973, Kaletta u., Kaletta u.
Ehrlich 1976), dieser ist nicht von der Energie der Helium-
ionen abhdngig (Mazey et al. 1977). Als alternative Moglichkeit
fiir das Anwachsen der Blasen wurde das AusstoBen von Zuischen-
gitteratom-=Ringen (loop—punchinq) vorgeschlagen (Zlls u,., Evans
1963).

Gleichgewicht zuwischen den vom Gasdruck in einer Blase p und
vom Gitter herriihrenden Kraften ist dann erreicht, wenn die
Ausdehnungsarbeit pdV gleich dem Oberfl&chenateil der freien

Energie 0dA (A ist die Oberfldche der Blase) ist.

Bei kugelfdrmigen Blasen ergibt sich, wenn man auch noch die
mit dem Schwellen zusammenhingende mechanische Spannung s be-
riicksichtigt, die Gleichgewichtsbedingung (Lidiard u. Nelson

1968, Martin 1969) mit einem Blasenradius r zu:

p = + s (1)



= 1% s

Bei der Oberfl&achenenergie von Niob von 2 J/m2 (Martin 1969)
(bei Zimmertemperatur), ergibt sich in Blasen von 4 nm Durch-
messer bei Annahme des van-der-Waals Gesetzes ein Oruck von

10000 bar (Carter u. Colligon 1968, Roth 1976).

Die Blasen sind im Elektronenmikroskop beobachtet worden

(Sykes et al. 1956, Aitken et al., 1973, Barnes 1960 u. 1961,
Barnes u. Mazey 1960 u., 1963, Castaing u, Jouffrey 1963,
Jouffrey 1963, Nelson 1964, Evans 1975, Kaminsky, Fenske et al.
1976, Kaletta 1976, Mazey et al, 1977),

Wegen der Oberfl&dchenrelaxation besteht ein Unterschied zwischen
der Oberfl&achenspannung Yy, die sich auf VergrdBerung der Ober-
flache durch eine Spaltung senkrecht zur realen, d. h., relaxier-
ten und mit Fehlstellen behafteten,0Oberflache bezieht, und der
Oberfl&chenenergie 4, die sich auf Spaltung des Kristalls
parallel zur Oberfldche bezieht (Shuttleworth 1950, Herring
1953) .

y = d+A (do/dA ) + ..

Dieses bewirkt auch unter Gleichgewicht ein Verzerrungsfeld im
Gitter in der Umgebung der Blase (Lidiard u. Nelson 1968,
Speight 1975, Hirth u. Price 1976). Dieses Verzerrungsfeld
verursacht eine Anziehungskraft der Blasen aufeinander (Lidiard
u. Nelson 1968), die proportional zu ihrem Volumen ist (Eshelby
1958). Deshalb wachsen die Blasen durch Anlagerung von Leer-
stellen und kleinen Blasen, die durch die Bestrahlung erzeugt
werden (Kaletta 1976, Kaletta u. Ehrlich 1976).

In einem duBeren mechanischen Spannungsfeld wird auf die Blase
gine Kraft proportional zur Differenz G -7y und zum Span-
nungsgradienten in Richtung auf Gebiete mit kleinerer Spannung
(unbeschossenes Material) ausgeiibt (Speight 1975). Ein solches
Spannungsfeld entsteht zum Beispiel durch Bestrahlungsschuel-
len., Kleine Blasen fihren eine Brownsche Bewegung im Gitter

aus (Barnes u. Mazey 1963), dieser Effekt wird unter anderem




auf die erhidhte Uberflichenbeweglichkeit der Atome zuruckge-
fiihrt., Sie konnen daher in Richtung auf das ungeschadigte [la-

terial verschoben werden (Nelson 1969, Sneight 1964),

Durch die Ansammlung groBer FMengen von Zuischengitteratomen im
Gereich der Reichweitenverteilung des beschossenen [Materials
werden mechanische Spannungen aufgebaut (Meek et al., 1971,
Hartley 1975, EerNisse 1971, 1973, 1974 b,c, FerMisse u.

Picraux 1977). Das Material kann sich senkrecht zur Oberflache
ausdehnen (Blewer u. llaurin 1972), wahrend die Spannung parallel
zur Oberflache weitgehend erhalten bleibt (EerNisse 1971, 1973,
1974 b,c), Daher und wegen der landerung der Zwischengitter-
atome zur Oberfldche schuellen viele Materialien unter Ionenbe-

schuB ("radiation suelling").

2.4, Modelle fiUr die
Blisterbildung

In vielen Arbeiten uird die Entstehung der Blister auf die Ent-
wicklung eines hohen Gasdruckes innerhalb der imnlantierten
Schicht zurilickgefiihrt, Dafir sprechen folgende Beobachtungen:
1) der hohe Druck in den Gasblasen, 2) die kuppelartige Form
der Blister, 3) bei hdheren BeschuBenergien wird Gaseruption
wihrend der Blisterbildung beobachtet, 4) die kritische Dosis
steigt mit der Wurzel aus der BeschuBeneragie (also schuwdcher
als die Reichweitej; Evans 1975, 1976), die gleiche Abhangigkeit
findet man fir die Halbuertsbreite der Reichueitenverteilung
von der Energie. Demnach wird das Blistern also immer dann aus-
geldst, wenn im [Maximum der Tiefenverteilung die gleiche Kon-

zentration von eingeschossenem Gas vorhanden ist.

Dabei werden verschiedene Modell fir den Ausldsemechanismus
aufgestellt. Das u. Kaminsky (1973) nehmen das stetige An-
wachsen von Gasblasen bis zur Berihrung an. Erents u.

McCracken (1973) nehmen die Erhdhung der Konzentration der



Gasblasen bei konstanter GroBe bis zur Beruhrung an. Evans
(1975) geht von dem Zusammenwachsen der Blasen in einer Ebene
eines Blasengitters aus. Bei Auciello (1976) wachsen die Bla-
sen in einer Vorzugsrichtung zusammen, die durch die Aniso-
tropie des Verzerrungsfeldes einer oberflachennahen Blase be-
stimmt wird. Kaminsky und Das (1973) sowie Mazey et al. (1976)
nehmen an, daB die zuf&dllige Vereinigung zweier Blasen eine
Entfernung vaom Gleichgewichtszustand bedeutet, so daB sich

dann sofort alle Blasen einer Ebene vereinigen.,

Bei Erents u. McCracken (1973) und Kammash wird neben dem
Ausldsemechanismus und damit der kritischen Dosis auch die
Endform der Blister gquantitativ berechnet, Dabei wird jeweils
die Annahme plastischer Verformung des beschossenen [Materials
durch den Gasdruck in den Blasen gemacht. Dies fihrt zum Er-
gebnis D proportional t unter Berilicksichtigung der ZerreiB3-

grenze.

Die bisher beschriebenen Modelle beruhen alle auf dem Druck

des eingeschossenen Gases und kdnnen nicht erklaren, daB die
Deckeldicke bei niedrigen BeschuBenergien das Maximum der Tie-
fenverteilungen weit lbersteiqt (Roth 1974, 1976), Evans (1977)
hat sein Modell dahingehend verdndert, daB die Blasen in
groBerer Tiefe durch Aussendung von Versetzungsringen wachsen
statt durch Einfangen von strahlenerzeugten Einzelleerstellen
und sich daher eher als die oberflachennahen Blasen durch Spal-
ten des Kristalls vereinigen kdnnen, Die unterschiedliche Ent-
wicklung der Blasen rihrt daher, daB die durch den Beschul
entstehende Tiefenverteilung tiefer liegt als die Tiefenver-
teilung der erzeugten Fehlstellen (Energieabgabe durch nukleares
Bremsvermogen). Die von den Blasen auf das gesamte Gitter aus-
gelibten Kr&dfte fihren dabei zum ReiBen. Aber auch dieses
variierte Modell beriicksichtigt ebensowenig wie die anderen

die experimentelle Beobachtungen des Aufbaus von Spannungskréaf-
ten wdhrend des Beschusses und Abbau wahrend der Blisterbil-
dung (EerNisse 1971, 1974 a,b). AuBerdem kdnnten folgende bei-

den experimentellen Beobachtungen ebensowenig erkldrt werden.




1) Bei niedriger BeschuBencrgie findet man nur sehr kleine
Gasrecemission wiihrend des Blisterns (weniger als 10 )% Behrisch,
Bgttiger et al. 1975), 2) Der wahrscheinlichste Deckeldurch-
messer U ist der Deckeldicke t hoch 3/2 proportional (Roth
1976), vorgenannte Fodelle ergeben (explizit bei Erents u.

McCracken 1973 und Kammash 1975) D proportional t.
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3. MESSMETHODEN

3o« Messung der Deckeldicke mit

dem GitterfidhrungseffekHt

Dringt ein Ionenstrahl parallel zu einer dichtgepackten Git-
terrichtung in einen Kirstall ein, so vermindert sich die
Riickstreuintensitdt stark (Robinson u. Oen 1963, Lutz u.
Sizmann 1963 u, 1964). Dann beweqt sich ein groBer Teil der
Ionen im Gitter auf gefiihrten Bahnen (Lindhard et al., 1963 u.
1965). Daher wird die Wahrscheinlichkeit eines StoBes mit
kleinem StoBparameter mit einem Gitteratom und somit der Riick-
streuung z. B., bei Niob-Einkristallen bei Zimmertemperatur

um etwa den Faktor 30 vermindert. (Die Riickstreugeometrie ist
in Abb, 2 dargestellt.,)

~—

©

Abb, 2 Schema der Rickstreuung



Fbenso ist die Rickstreuintensitidt bei Beobachtung in einer
dichtgepackten Gitterrichtung vermindert (Schatteneffekt,
engl, "blocking"), weil nach der Impulsiibertragung bei einem
StoB in solche Richtung meist sofort ein weiterer S5toB
(korrelierter StoB) mit Ablenkung erfolgt (Lindhard et al.
1965, Scherzer 1939, Appleton u. Feldman 1969, Scherzer u.
Behrisch 1969). Der dabei maximal zulidssige llinkel zur Gitter-
richtung (kritischer Winkel) und auch die Verminderung der

Streuintensitit sind bei beiden Effekten identisch.

Wird in dichtgepackter Gitterrichtung sowohl eingeschossen als
auch beobachtet, so wird die Rickstreuintensitdt zweifach er-
niedrigt, bei Niob beispielsueise um etwa einen Faktor 1000
(doppelt ausgerichtete Anordnung, Bdgh 1968, Scherzer 1969,
Appleton u. Feldman 1969, Behrisch et al. 1972 b, 1971). Die
Wahrscheinlichkeit der Ruckstreuung an Zwischengitteratomen
oder Zwischengitterfremdatomen ist bei der doppelt ausgerich-
teten Anordnung jedoch hiher als beim Fall ohne Gitterfdhrung.
Das liegt an der bei Gitterfihrung entstehenden FluBverteilung
(Lindhard 1965). Daher stellt diese Anordnung eine empfindliche
Nachweismethode fir Gitterschadigungen und Fremdatome dar
(Thomson 1968, (Quéré 1970 u. 1976, Matsunami u. Itoh 1975,
Behrisch u. Roth 1978).

Auch wenn ein Strahl mit einem Winkel innerhalb des kritischen
Winkels fir Gitterfiihrung auf einen Kristall trifft, entsteht
durch Streuung an den Oberflichenatomen und durch thermische
Schwingungen ein Anteil g der nicht auf gefihrten Gitter-
bahnen l3uft (Lindhard 1965), Dieser inteil und damit die
Riickstreuung werden durch Zwischengitteratome und Fremdatome
stark erhtht (Quéré 1970, Matsunami u. Itoh 1975). Durch ther-
mische Gitterschuwingungen und Streuung an Elektronen werden
mit zunehmender Tiefe x mehr Ionen aus den gittergefihrten
Bahnen gestreut (Dechanneling). Daraus und aus der zusdtzlichen
RiUckstreuung an n.. Gitterfehlern in ny Gitteratomen ergibt
sich eine Pulszahl H pro Energieintervall AE (bzw. Tiefen-
intervall AE/s) der Ionen von (Schulze 1971)
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N ist die Anzahl der primiAr geschossenen Ionen und AQ

dgilgaumuinkel der zum Rlckstreuspektrum beitragenden Ionen.
d6 /d? ist der Wirkungsguerschnitt eines Gitterfehlers fiir
Rickstreuung (bei ZGA Rutherford-Streuquerschnitt). A beriick-
sichtigt dabei die hohere Wahrscheinlichkeit des gittergefihr-
ten Ions, auf ein Zwischengitteratom zu treffen. Die Moglich-
keit eines nicht gittergefiuhrten Ions, durch Fehlordnungen

auf eine gittergefihrte Bahn gestreut zu werden, ist dabei

nicht beriicksichtigt (Ziegler 1972, 1975).

Bei doppelt ausgerichteter Anordnung ergibt sich in erster N&-
herung (Bggh 1968) fir den Fall der Rickstreuung von punkt-

formigen Fehlordnungen:

i

a6 AE
aq A%y Ny (3)
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Fiir andere Streuzentren als Zuischengitteratome gelten andere
Beziehungen (Quéré& 1970, 1975).

Die erhdhte Rickstreuung von den OberflZchenatomen fihrt zu
einer Spitze um KED(K ist der kinematische Faktor, Anhang Gl.54)
im Riickstreuspektrum ("Oberflichenpeak"), deren Breite und

Hohe im allgemeinen durch die Energieaufldsung des Zahlers EZ
bestimmt wird. Damit wird:

AEAS] (E1~KEO)2 n

dag (0 ,E) ]
= oy N 1£) AQ B0 o o B )
ob eff “prim d Efﬁﬁ 2EZ2 a

do6/d? ist hier der Rutherford-Wirkungsguerschnitt (siehe An-
hang Gl. (54)), a die Gitterkonstante (nu/a ist die Flachen-

dichte der Atome). > 1 berlicksichtigt die thermischen

v
ef f
Schwingungen der Oberfl&dchenatome und die Gitterfehler der

Oberfl&dche und ist damit ein Ma@ fir die Gitterordnung der
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Uberflache, Durch Vorbehandlung und Ausheizen der Probe er-
Yore = 1T.5. DNie Riick-

streuung von Fremdatomen an der Gitteroberfldche ergibt durch

reicht man bei Zimmertemperatur etua

den anderen kinematischen Faktor K im Riickstreuspektrum eine
je nach Masse der Verunreinigung groBere oder kleinere Ruck-
streuenergie, Abb., 3 zeigt das Rickstreuspektrum von 100 keV D
in doppelt ausgerichteter Anordnung von einem Leglierungs-
kristall (Fe 70%, Cr 23%, Ni 7%), auf dessen Oberfliche Sauer-

stoff sorbiert ist,

RIBS

100keV D—-FgT C_r23Ni_O7
<100/ 110>

INTENSITAT

==

100 E,[keV]

Abb, 3 Rickstreuspektrum von 100 keV D auf Fe 79 s 239

Ni 07 Einkristall in doppelt ausgerichteter Anord-

nung,auf der Oberfldche sind 0 und S sorbiert.



Abb, 7, 8 zeigen je einen Satz von Rickstreuspektren, die an
einem Niob=-Einkristall gewonnen werden, in den eine zunehmen-
de Dosis He implantiert wurde. Neben dem Anuwachsen des
"Dechannelings" mit zunehmender Implantationsdosis erkennt
man, daB ab einer bestimmten Fluenz die Riickstreuung von einer
oberfldchennahen Schicht einen konstanten Teil des UWertes fdr
die Rickstreuung in nicht-Gitterfiihrungs-Richtung (random) er-
reicht, Daraus muB geschlossen werden, daB ein Teil der ober-
fldchennahen Schicht nicht mehr die urspringliche Ausrichtung
in Gitterfihrungsrichtung besitzt, also verbogen ist, d. h.
der Blister-Effekt hat eingesetzt (Roth et al. 1974 a,b).

Die Dicke der Schicht mit random-Rickstreuung kann dabei bei
Kenntnis des Energieverlustes Se bestimmt werden und der
Deckeldicke t der Blister gleichgesetzt werden (Roth 1976).
Die Tiefe wird dabei in der Einheit Atome/Fldche gemessen,
widhrend man im SEM in L&angeneinheiten miBt. Schwellen des be-
schossenen Materials muB daher beim Vergleich beriicksichtigt

werden,

32, T iefenverteilungen und

B

Aufsammelwahrtrscheinldichkedl* te

Die Messung von Tiefenverteilungen in Festkdrpern geschieht
entuweder mit Methoden, bei denen die zu untersuchende Schicht
schrittueise oder kontinuierlich abgetragen uns somit zer-

stort wird oder solchen, die die Probe unzerstdrt lassen.

Nach BeschuB mit radioaktiven Isotopen kann aus der Abnahme
der Aktivitdt der Probe bei schrittweisem Entfernen von din-
nen Oberflichenschichten die Tiefenverteilung bestimmt werden.
Dabei geschieht das Abtragen der Oberfl&chenschicht entweder
durch anodische Oxidation bzw. chemisches HAtzen (Davies et al.
1960) oder durch Kathodenzerst&dubung (Lutz u. Sizmann 1963,
1964), Auf diese Weise wurden Gitterfihrung und Uberreichueite

von Ionen in Einkristallen experimentell nachgewiesen, Bei

n



- PR -

der Zerstidubung (Sputtering) kann man die eingeschossenen
Atome statt durch Radioaktivitdt auch durch Sekundérionen-
massenspektrometrie (Keefer u. Pard 1973, Schulz et al, 1973,
Wittmaak 1976, Hofer u. Liebl 1976) oder durch Augerelektro-

nenspektrometrie nachweisen (Hofmann 1976, Windawi et al, 1976) .

Bei den zerstidrungsfreien Methoden werden hochenergetische
Ionenstrahlen veruendet (100 keV bis ca. 40 MeV). In diesem
Energiebereich sind 5tcBe mit Gitteratomen selten und die Ener-
gie der Ionen nimmt durch Energieverlust an Elektronen fast
kontinuierlich ab., Die Ionen bewegen sich im wesentlichen ge-
radlinig und bei den aus dem Kristall zurickgestreuten Ionen
ist die Energiec eine eindeutige Funktion der Tiefe der Rick-
streuung. Die FMeBgenauigkeit ist dann im wesentlichen durch
die Genauigkeit der Werte fir den EZnergieverlust bestimmt
(Mayer u. Ziegler 1974, Mayer et al. 1970, Northcliffe u.
Schilling 1970, Ziegler 1975, Chu u. Ziegler 1974; siehe

Abb, 2), bei groBen Tiefen auBerdem noch durch Energieverbrei-

terunq (straggling).

In dieser Arbeit wurden H, D, 3He und aHe Ionen mit Energien
zwischen 100 keV und 2,5 MeV verwendet, Damit ergeben sich
drei verschiedene lMoglichkeiten, Tiefenverteilungen an mas-
siven Proben zu messen: lUber die jiinderung des Energieverlustes
an Elektronen nach der Additionsregel von Bragg und mit Hilfe
der Kernreaktiomen “He (dyp)a wund *ne (p,p) “He (Abb. 4).

Noch empfindlicher als diese Methoden und genauer in der Tie-
fenauflBsung sind Fethoden, in denen die eingeschossenen Ionen
durch einen Ionenstrahl noch htherer Energie nachgewiesen
wverden (Terreault u. L'Ecuyer 1977). Koinzidente Analyse bei
Vorwartsstreuung (CDFSA) oder elastische Rickstreunachueis-
Analyse (ERDA) ergeben bei 15 bis 40 MeV Ionenenergie die bis-
her beste Tiefenaufl@sung bei MNachweis von Bruchteilen von

Monolagen auf 10 nm genau (Terreault u. L'Ecuyer 1977).
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3,2.1. Tiefenverteilungsmessungen mit Rutherford-Rickstreuung

Die Rutherford-Riickstreuung liefert in Verbindung mit dem
Energieverlust an Elektronen eine Tiefenzuordnung riickge-
streuter Ionen (Formel (50) im Anhang) bei allen Atomen und
BeschuBenergien oberhalb der Grenzenergie fir Rutherford-Ruck-
streuung (Mayer u. Ziegler 1974, Chu et al., 1977). Dabei er-
gibt sich eine Intensitdt H der von einer oberflachennahen
Schicht innerhalb eines Energieintervalls AE zurickgestreu-
ten Ionen zu (Chu et al. 1973): '

At
= n

- (Eq) = N 753 Y (5)

doc
prim dQ AR

Da d6 /df (Ruth) proportional zum Quadrat der Kernladungszahl
22 ist, ist die direkte Riickstreuung an den eingeschossenen
leichten Ionen wesentlich weniger intensiv als die an den Me-
tallatomen. Wegen des so entstehenden groBen Untergrundes eig-
net sie sich nicht zur direkten Analyse von leichten Atomen

in schueren Targetmaterialien.

Dazu niitzt man die Abhingigkeit der Intensitdt H von [S1, dem
Energieverlustfaktor, der mit dem (wegabhzingigen) Energie-

verlust SE folgendermaBen zusammenhdngt (Definitionen Abb. 2):

[S1 = o SalE) + Gapm Se(Eo) (&)
(Behrisch u. Scherzer 1973). Dabei wird von jeueils konstanten
Energieverlusten an Elektronen SE ausgegangen und die Anderung
von SB aufgrund abnehmender lonenenergie vernachl&ssigt (Chu
et al., 1977). Die Energie nach der Rickstreuung E wird ndhe-
rungsweise als E = KEO angenommen. Die Energieverbreiterung

(energy straggeling) wird ebenfalls vernachldssigt.

Eine Erhdhung des Energieverlustes an Elektronen S, fihrt dem-
zufolge also zu einer entsprechenden Erniedrigung der Rick-

streuwahrscheinlichkeit H/N in einem gegebenen Energie-

prim
intervall AE. Dieses kann in Verbindung mit der Erh@hung
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des Energieverlustes an Elektronen durch die eingeschossenen
Ionen nach der Additionsregel von Bragg (Bragg 1912) zur Be-
stimmung von Tiefenverteilungen veruendet werden (Abb. 4 a).
Bei konstantem Energieverlust (Se) ergibt sich H =~ qu und

mit Hilfe von (5) die Riickstreurate aus dem Bremsvermodgen an

Elektronen bei gleicher Atomdichte S_ = Se/nu

nU(He)
Sa(Mc) . nU(He) + Sa(He) . nU(”D) (7)

H ~

und eine atomare Konzentration der Heliumatome pro Volumen
n(He) zu den Metallatomen ng. vy, indem man den Quotienten
zu H= AH bildet und nach m = nU(He)/nU(He) aufliiste

nU(He) - Sa(ﬂe) _ AH (8)
nU(me) Sa(He) H - AH

wobei A H die Erniedrigung des implantierten geqgenliber dem

nicht implantierten Rickstreuspektrum ist (Abb. 4 a).

Diese Methode wurde zum ersten Mal von Robinson (1962) gerech-
net und von Powers und Whaling (1962) zur Auswertung von fes-
sungen herangezogen. Ausfihrliche Beschreibungen finden sich

bei Behrisch u. Scherzer (1973) und Roth (1974 b).

Der Energieverlust an Elektronen fir leichte Ionen in fMetal-
len ist bis auf etwa 10 % bekannt (Northcliffe u. Schilling
1970, Chu u. Ziegler 1974, Ziegler 1975)

Die Additionsregel von Bragg wurde fUr die Mischung schuwerer
Elemente experimentell best#tigt (z. B. Ehrhart et al, 1968).
Fiir leichte Elemente wurde der Energieverlust meist an gas-
férmigen Materialien gemessen (H2, He, N,, 02). Die Veridnde-
rung der Elektronenstruktur bei Einbringung in den Festkorper
kann jedoch den Energieverlust &dndern (Feng et al. 1974,
Neuwirth et al. 1975, Pietsch et al. 1976, Ziegler 1976). Dies
fiihrt zu einer Unsicherheit bei dieser MeBmethode von etua

15 % (Matteson et al. 1977).
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Abb., 4 Energieverteilungen bei der Messung von Tiefenvertei-
lungen mit drei verschiedenen [Methoden
a) Rutherford-Rickstreuung mit Bragg's Additionsregel
b) Kernreaktion °He (d,p) «
c) Resonante Kernstreuung

3.2.2. Tiefenverteilungsmessungen mit Kernreaktionen

Bei Ionenstrahlen im MeV-Energiebereich werden bei StdBen mit
leichten Atomen auch Kernkrafte wirksam (bei der D,D Streuung
schon im 100 kel Bereich)., Dieses fiihrt neben der Rutherford-
Rickstreuung an Metallatomen zu Kernreaktionen mit einem Wir-
kungsquerschnitt (d G/dgz)react'
Zum Nachweis von Helium in der Probe ergeben sich bei Wasser-
stoffionen bis 2,5 MeV die zwei mBglichen Reaktionen 3He(d,u‘ ) TH
und He(p,p)He (siehe Abb. 4).




Die Anzahl der nachgewiesenen Reaktionsteilchen A(He) und der
Raumuinkel des zum Nachweis bestimmten Dotektors AQ  bestim-
men bei bekannter Anzahl der eingeschossenen lonen Np . die

Tim
Anzahl der nachgewiesenen He-Atome pro Fliche na(He):

da -1
= A(He —_— Q N ; g
n(He) = A(e) (g 8 i) (9)

Bei beiden Methoden ergibt sich durch den Vergleich der Reak-
tionsintensitdt A(He) bzu. der Reaktionsintensitdt innerhalb
eines Energieintervalls H(He) mit der Intensitdt der Rutherford-
Riickstreuung von einer oberfl&dchennahen Schicht im FMetall H(Me)
eine Moglichkeit, die eingeschossene Heliumkonzentration zu
messen, ohne die Menge der geschossenen Ionen Nprim zu kennen
(Abb. 4 b, c).

Ist die Anzahl Nprirn unbekannt, so kann sie nd@mlich mit dem
Wirkungsquerschnitt fir die Rutherford-Rickstreuung aus der
Menge der von Metallatomen aus einer oberfl&dchennahen Schicht

zuriickgestreuten Atome H(Me) bestimmt werden:

4

H(Me) =——=— f(8) N
E

AE
AQ=—=n =
16 [S)y

AE 5
prim ORuth NprhnAQ lS]Q}IU)

=}

(Sonderfall von (5), f(8) siehe Anhang, Z, vom Uasserstoff-
ion (1), Z, vom Target (Metall)).

Bei der Bildung des Quotienten aus (9) und (10) ergibt sich

fir die gesamte eingeschossene Menge bei diesem Vergleich
_ A(He (do /df ) Ruth AE :
Nges(He) —-E%WE% . Tde 7d ) react * tsT + MuMe) (11)

Fiir die Konzentration von He-Atomen in Metall ergibt sich

n, (He) (x)
v = e Q2 u CLS] (He
nU(Me) :Eme% * ES: ;39 % iegzt : Lg]EHe%A {12)




= U9 o

Dabei ist [S] (He) in Analogie zu [S](Me) = [S] definiert als

der Energieverlustfaktor des an Helium (He) gestreuten Ions.,

181 = G0t woww e (o) * zarw Se (E1) (13)
dE'(x)/dE(x) ist im Falle der Rutherford-Rickstreuung (Fall

[s] (Me)) der kinematische Faktor K (siehe Anhang Formel (51),
fir den Fall [S](He) wird es fiir die einzelnen Kernreaktionen
diskutiert, Bei Ableitung von [5] (He) wird wiederum von den
Niherungen ausgegangen, daB (1) der Energieverlust 5, im im-
plantierten Metall gleich dem im reinen ist und (2) 5, konstant
bleibt vom Eintritt in den Kristall bzw. von der Streuung an
und sich nicht mit vermindernder Energie #ndert (Chu et al.
1977).

3.2.2.1. Tiefenverteilungen aus Messung der Kernreaktion

3He mit D

Wurde der Festkdrper mit 3He beschossen, dann 1368t sich die
KesnEesketan e (D,p) @ zur lessung der Tiefenverteilungen
heranziehen (Pronko 1974). Der differentielle Wirkungsquer-
schnitt der Rcaktion d@ /dQc ist bis auf 127 bekannt
(Yarnell et al., 1953, fFreier u. Holmgren 1954, Kunz 1955 ) &

N ist der Raumwinkel im Schwerpunkt, $2 der im Laborsystem.)
c ?

L
Er hat ein breites Maximum beziiglich der Energie bei E(D) =
500 keV., Die Energiefreisetzung betr&gt Q@ = 18,3 MeV. Das
entsprechende a -Teilchen erhdlt daher eine von den Winkeln a,

B abhingige Energie von ca. 3 MeV (Abb. 4 b).

Vom Entstehungsort bis zum Verlassen des Kristalls verliert
es einen Teil dieser Energie durch Energieverlust an Elek-
tronen im Targetmaterial. Wegen des Energieverlustes der in
den Kristall hineinlaufenden Deuteriumions ist auch die An-
fangsenergie des a -Teilchens tiefenabh&ngig (Eckstein et al.
1976).




Bei Vernachldssigung der sehr geringen Streuwahrscheinlichkeit
der a -Teilchen und des "Energy-straggeling" ergibt sich ein
linearer Zusammenhang zwischen der Energie des a -=Teilchens
beim Auftreffen auf den Detektor und der Tiefe x, in der die
Kernreaktion stattfand (und somit das 3He nachgewiesen wurde).
(Abb. 4 b)

Die damit nachgeuiesene [Menge 3He—ﬂt0me pro Flache ergibt sich

aus (11) bei Einsetzen von

(de /dQ) = do /dQ _ df _/dQ (14)

react
(Der letzte Term bewirkt die Transformation vom Schwerpunkt-

ins Laborsystem.)

Fiir die atomare Konzentration in einem bestimmten Tiefeninter-
vall ergeben sich (12), (13) mit (dg /dQ )react
dE'(x)/dE(x) als der iAnderung der Anfangsenergie des a -Teil-

wie oben und

chens mit der Auftreffenergie des D-Teilchens (Eckstein 1976),
die sich aus Impuls- und Energieerhaltung bei der Kernreaktion

ergibt (siehe Anhang 1).

Die Tiefenaufldsung dieser Methode ist ebenfalls im Anhang 1

diskutiert,

3.2.2.2. Resonante Rlckstreuung von Protonen an Helium

Beim BeschuB leichter Atome mit Protonen im MeV-Energiebereich
werden bei zentralen S5tdBen Anndherungen erreicht, die die
Kernkr&dfte die Coulombkrafte iUbersteigen lassen. Dabei bilden

sich Verschmelzungskerne, die sehr schnell wieder zerfallen.

Beim Beschuf3 von 4He mit 2,4 MeVl Protonen bildet sich das mit
18,6 MeV angeregte Niveau von e T (Heydenburg u. Ramsey 1941).
Wegen der Unscharferelation entspricht der kurzen Lebensdauer
ein breites Resonanzmaximum des Wirkungsguerschnittes bezlig-

lich der Protonenenergie um 2,4 MeV, Der Wirkungsquerschnitt
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fir resonante Rickstreuung lbersteigt den fir Rutherford-
Rickstreuung um einen Faktor Urel = 400 (Abb. 5, Tombello
1962, Freier 1949).

Ch/st] Gret. 4

T2 : 500+

el = ‘/5/ ORuth.

2 3 EplMeV]

Abb, 5 Wirkungsquerschnitte bei der Resonanten Kernstreuung

Im Falle der Rickstreuung von Helium in Niob entspricht dieser
Faktor genau dem Verhdltnis des Rutherford-Rickstreuquer-
schnittes von Niob zu dem von Helium, Damit wird bei in Niob
implantierten Helium die resonante Rickstreuung von Protonen
(H(He)) fir e = e
streuung von Metall (H(Me), Abb. 4 c, Langley 1976) und es er-

gibt sich fir die nachgewiesene He-Menge (11) mit:

etwa so intensiv wie die Rutherford-=-Riuck-

A(He) die vom Helium zuriickgestreuten Protonen und

(dO' /dQ) = (dG /d.Q )HB . O

react

(15)

rel
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(de /dS2 )He ist der Rutherford-Streuquerschnitt fir Protonen
an Helium, welcher dem an Metall bis auf zg und f(8) (siehe
Anhang) gleicht, Urel(g) ist im Anhang 1 diskutiert, Fir die
atomare Konzentration des Heliums in einem bestimmten Tiefen-
intervall ergeben sich (12) und (13) mit (do /dQ)____, vie
oben und dE'(x)/dE(x) gleich dem kinematischen Faktor K von

H an He,




4, EXPERIMENTELLE ANURDNUNG

4,7 Beschleuniger und Nachwels =

apparatur
4,17.1. Beschleuniger

Zur Implantation der Ionen wurden die kleinen Beschleuniger
Bombardino fiur 1-15 keV (Roth 1974) beziehungsweise Pharao

fir 25 bis 100 keV (Behrisch 1967) veruendet, wihrend der Nach-
weis der eingeschossenen Teilchen mit einem serienmidfigen

2,5 MeV-van de Graaff Beschleuniger von High Voltage durchge-
fiihrt wurde (Abb. 6).

’ 3, 4 b, 4
9-100 keV"He", "He L_l/_Beferenz detektor

+ Probe auf Manipulator
3 +qt gt
0,25-2,5 MeVH*D* He b, v Mg
a

- J

N g
Magnes -~ 9  Faraday-
Rotierendes Diaphragma becher

~ W -/

B

beweglicher Detektor

Abb., 6 Schema der experimentellen Anordnung mit Strahlengang

Beide Ionenstrahlen kdnnen dabei mit Magneten, die gleichzei-
tig als Massenspektrometer und zur Fokussierung wirken, auf
die gleiche Achse und durch das gleiche Blendensystem abge-
lenkt werden. Zur Homogenisierung wird der Strahl auf 2 mm

und beim MeV-Beschleuniger auf 1 mm mittels Blenden begrenzt.




Der Strahl durchlauft jeweils von der Ionenquelle bis zur
Probenkammer drei voneinander durch Blenden getrennte Pump-
stufen, die mit Hg-Diffusionspumpen oder Turbomolekularpumpen
betrieben werden (Abb. 6).

4,17.2. Probenkammer und Probenmanipulator

Die Probenkammer kann simultan mit einer Turbomolekularpumpe,
einer Kryopumpe (fliissiger NZ)’ giner Ti-Sublimationspumpe

und einer Ionengetterpumpe gepumpt werden, wobei auch nach Ein-
bau der Probe Driicke unter 107> mbar erreicht werden. Im Rest-
gasspektrum sind hauptsdchlich Masse 18 (H20) und Masse 28 (CO)

vorhanden,

Die Probe ist in der Probenkammer isoliert auf einem Manipu-
lator montiert, der die Drehung der Probe in situ um drei
Achsen erlaubt (Behrisch et al. 1969). AuBerdem ist der Mani-
pulator durch Verbindung zu einem mit flissigen N2 gefillten
Becher (mittels einer Kupferlitze) auf bis zu -110 °C kihlbar
und die Probe durch eine Glihkathode bis ca. +2000 °C heizbar.

Der Manipulator 1&Bt sich als Ganzes im Vakuum aus dem Strah-
lengang herauskippen, so daB der Ionenstrahl auf einen dahin-
ter befindlichen Faradaybecher f&dllt, Dieses wird wahrend

der Messung zur Kontrolle der Strahlkonstanz wiederholt vor-
genommen. Der Gesamtstrom (einschlieBlich Sekunddrelektronen)
wird fortwdhrend auch an der (isolierten) Probe direkt ge-

MESSEN.

AuBerdem befindet sich im Strahlengang eine rotierende Blende
(aus einer auf Al aufgedampften Pt Schicht), die etwa 10 %

des primidren Strahles in einen Referenzzdhler streut., Dieser
kann mit dem Faradaybecher geeicht werden (Abb, 6). Der Haupt-
zdhler zum Nachweis der von der Probe rickgestreuten Ionen ist

dabei in zwei voneinander unabhdngige Richtungen beweglich.




4,1.,3. Teilchennachuweis und Elektronik

Der Teilchennachuweis besteht aus einem Si-Sperrschichtdetek-
tor, an den eine Vorspannung von ca. 60 V angelegt wird. Bei
Durchlaufen der Sperrschicht (und nach Durchlaufen der Schutz-
schicht) wird durch Energieverlust an Elektronen eine in guter
Ndherung der Teilchenenergie proportionale Anzahl von Ladungs-
paaren erzeugt, was aufgrund der Vorspannung in einen der Teil-
chenenergie proportionalen Stromimpuls resultiert. Zur Vermei-
dung von Rauschen wird dabei sowohl der Si-Sperrschichtzahler
als auch ein in der Probenkammer befindlicher Vorverstédrker
(Schmidl 1971) mittels flissigen N2 auf -110 °C gekihlt, Somit
ergibt sich im MeVU-Bereich eine Energieaufldsung Ed = 15 kel

fir Heliumionen.

Die Stromimpulse werden nochmals verstdrkt und in einem Viel-
kanal (DIDAC) in 1000 Kandle nach ImpulshBhe sortiert, so daf
in einer einzigen Messung ein Energieverteilungsspektrum fir
eine bestimmte Winkelanordnung gewonnen wird., Die Energie-

eichung erfolgt mit einem @ -Strahler 241Am und mit Kernreak-

tionen (Mitchell et al, 1976).

4,2, Kristallproben

4,2.17. Die Proben und deren Vorbehandlung

Als Probenmaterial werden Einkristalle hoher Reinheit (99,999%)
aus Nb, V und Ni von Materials Research verwendet sowie Le-
gierungseinkristalle, deren Zusammensetzung Inox (Fe 70%,

Cr 23%, Ni 7%) und Inconel (Ni 70%, Cr 23%, Fe 7%) entspricht,
von der Firma Cristaltec der franzosischen Atomenergiebeh@rde
(CENG). Die Ausrichtung der Einkristalle wird mit Laue-Aufnah-

men am Kristallabor der Technischen Universitdt Uberprift,

Die reinen Einkristalle werden vor jeder Versuchsreihe durch
eine Mischung von 70% HNO, (65 Vol %) und 30% HF (70 Vol %)
chemisch poliert und in situ bei 80% der Schmelztemperatur im

Vakuum gegliht,
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Der Grad der Gitteranordnung und der Verunreinigung vor und
nach dem Ausheilen bzw, Desorbieren wird durch Rickstreuspek-
tren in doppelt ausgerichteter Anordnung nach Formel 4

(y eFF) bestimmt. Bei Nb wird nach Ausheizen meist ein vy ..
(Anzahl der Monolagen, die zur Uberflichen-Rickstreuung bei-
tragen) von 2 erreicht. Die Legierungen werden vor dem Einbau
elektropoliert, um Oberfl&chenverunreinigungen und =-unebenhei-
ten abzutragen., Bei hiherer Temperatur (T > 400 OC) ist die

einkristalline Struktur nicht meihr stabil.

5.2.2. Ausrichten der Einkristalle und Winkelfestsetzung

Bevor der Manipulator mit Probe in die Probenkammer eingebaut
wird, wird jeweils die Ausrichtung der mechanischen Kristall-
oberfldche durch Reflektion eines lLaser-lLichtstrahles nachge-
messen. Die kristallographische Ausrichtung wird in der Pro-
benkammer mit dem Gitterflhrungseffekt bestimmt. Dabei wird

der Kristall mittels des Manipulators um die drei mdglichen
Achsen gedreht, bis sich bei der Intensit&t der in einen fest-
stehenden Detektor mit mehr als einer bestimmten Schuellenergie
(meist 50% der EinschuBenergie E,) gestreuten Teilchen sich

ein Minimum erqgibt (durch die Laue-Aufnahmen ist diese Rich-

tung grob vorbestimmt).,

Die Kristalle sind so orientiert, daB so die <100> Richtung
die EinschuBrichtung ist, so daB sich bei den krz-Metallen

Nb und V bei B = 54°44,8 = 125%16' als Detektorstellung mit
der <111> Nachweisrichtung und bei den kfz Ni und Legierungen
mit 8 = 45° und 8 = 135° mit der <110> Nachweisrichtung die
dappelt ausgerichtete Anordnung gegeben ist, In dieser Aus-
richtung werden "Dechanneling" und die Deckeldicke in der

oben ausgefihrten Weise bestimmt,

Um mit einem bekannten Energieverlust Se rechnen zu kdnnen,
werden die Implantation meistens und die Bestimmung der Tie-

fenverteilung immer durch IoneneinschuB83 und -nachueis in
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einer "random"-Richtung durchgefihrt, Diese wird durch eine
Finstellung mit Aa = 12°, AB = 10% und dem Kipnuwinkel

by = 3,50 zur Gitterfihrungsrichtung realisiert, Diese Werte
sind durch stereographische Gitterprojektionen (Schulze 1970
und Preuss et al. 1974) bestimmt worden. Nach Beendigung jeder
MeBserie wird die Oberfldchenstruktur der beschossenen Kristal-
le im Institut fir Rasterelektronen-Mikroskopie Or, Klingele

(8 Minchen 22, Adelgundenstr. 8) untersucht.




5. MESSERGEBNISSE

5.1« Abhdangigkeit der entstandenen
Oberfldachenstruktur von der
BeschuBenergie sowie vom WUinkel
zwischen EinschuB und
Kristallorientierung

Die Oberflachenstruktur nach Beschufl mit 3He und 4He Ionen im
Energiebereich von 9 keV bis 2 Mell wurde an Einkristallen aus
Nb, Inox (Fe_7D, Cr 5as Nl.D?), Inconel (N1_7D, Cr 5as Fe_07)
und Ni, sowie an polykristalline Proben aus Nb und V untersucht.

Aufnahmen im Rasterelektronenmikroskop (REH)+ der Strukturen
auf Niob=Einkristallen, die bei Zimmertemperatur und senkrecht
mit 4He von 15, 40, 100 und 250 keV beschossen wurden, zeigt
Abb., 1. Mit wachsender BeschuBenergie nimmt der Durchmesser
der Blister zu, Bis zu einer Energie bis zu 100 keV werden
Blister beobachtet, bei der BeschuBenergie von 250 keV (oder
groBer) lost sich die gesamte oberfldchennahe Schicht vom Un-
tergrund ab (Abb., 1 d, Exfoliation). Auch bei groBerer BeschuB-
energie kann man Blistering erzeugen, wenn man kleinere Strom-
dichten veruendet (Kap., 6.4). Mit wachsender BeschuBenergie
hat sich ein zunehmender Anteil der Blisterdeckel auch an den
Umfangslinien vom umgebenden Material geldst. Dadurch kann die

Deckeldicke t im Rasterelektronenmikroskop-Bild bestimmt werden.

Rutherford-Riickstreuspektren in doppelt ausgerichteter Anord-
nung nach verschiedenen BeschuBdosen in einem Satz Rickstreu-
spektren zeigen Abb. 7 und 8., Als typische Beispiele sind Be-
schuB mit 12 kel aHe und Analyse mit 1 MeV He sowie Beschu®

mit 30 kelU “He und Analyse mit 500 keV D (1 MeV D;), BeschuB
jeweils in random-Richtung und bei Zimmertemperatur, ausgew&hlt.
Bei Erreichen der kritischen Dosis von in diesen F&allen 6 bzu,

7 « 1017 He+/cm2 andern sich die Spektren qualitativ., Bis zu

+engl.: SEM
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12 keV “He —= Nb [10"/cm?)
1 MeV He—= Nb [10'%/cm?)
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Abb, 7

Satz von Rickstreu-
spektren in doppelt
ausgerichteter An-
ordnung nach Beschufll-
dosen zwischen_1 und
7 « 1017 He/cm2

Abb, B8

Satz von Rickstreu-
spektren in doppelt
ausgerichteter An-
ordnung nach Beschuf-
dosen zwischen 0,5 >
und 7,5 « 1017 He/cm




dieser Dosis erhdht sich das Dechanneling zunehmend, Bei Er-
reichen der kritischen Dosis steigt die Riickstreuung aus einer
Schicht, die von der Oberfldche bis zu einer bestimmten Tiefe t
reicht, gleichmdBig uUber die Energie bzw, Tiefe an, es liegt
also ab dieser Dosis ein qualitativ anderer Fall als Rickstreu-
ung nach Dechanneling vor (Kap. 3.1.). Nach ueiterem Beschu@
andert sich das Rickstreuspektrum kaum noch, t kann mit einer
aus der doppelt ausgerichteten Anordnung herausgebogenen Schicht,
de h. mit der Deckeldicke der Blister identifiziert werden

(Kape. 3.1.). Dabei wurde die Halbwertsbreite der Flanken des
"Blisterpeaks" zur Auswertung herangezogen (Fehler etwa 15 %).
Die kritischen Winkel fir Gitterfihrung betragen in beiden F#l-
len (1 MeV He auf Nb und 500 keV D auf Nb) .0318 rad = 1,840.
Das "Dechanneling" im ungesch&digten Kristall ist im Fall

1 MeV D; (Abb, 8) erheblich hdher als im Fall 1 MeVU He (Abb. 7),
da nach Ionisation sich pf in 20" mit einer "Querenergie" von

2
ca, 10 keV (im Laborsystem) auftrennt.

Die so gemessenen Deckeldicken und wahrscheinlichsten Durch-
messer des Blister sind in Abb, 9 in Abh&ngigkeit von der
BeschuBenergie aufgetragen, Die Ubereinstimmung der t, die

mit REM gewonnen wurden, mit den aus der Rickstreuung bestimm-

ten ist gut.

Abb. 10 zeigt die durch He-BeschuB von 30 keV (bzu. 40 kell)
entstandenen Blister bei verschiedenen fMetallen, Der Bedeckungs-
grad der Oberfl&dche mit Blistern ist bei Inconel und Inox erheb-
lich niedriger (20%) als bei Nb, UV und Ni (ca. 80%). Die unregel-
mdBige Blisterstruktur bei VU ist vermutlich auf Oberfl&achen-
verunreinigungen zuriickzufihren, die sich auch durch Ausglihen

in situ nicht beseitigen 138t (0-Sorption?). Daher wurde V in

dieser Arbeit nicht ndher untersucht,

Die kritische Dosis fiir die Blisterbildung wird auBer durch
die Analyse der Rutherford-Rlckstreuspektren in doppelt ausge-
richteter Anordnung auch durch Beobachtung der Lichtreflektion

van der Probe auf Rauhigkeit bestimmt,
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Die Abhangigkeit der kritischen Dosis fir Blisterbildung NC
von der BeschuBenergie fir random=EinschuB in Nb und Fe 79
Cr 5= Nl.D? zeigt Abb. 11. Dabei ergibt sich, daB Mcr ange-
nihert mit der Wurzel aus der BeschuBenergie zunimmt (Erents

u. McCracken 1973, Evans 1975, Roth 1976).
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Abb., 11 Abhingigkeit der kritischen Dosis fir Blisterbildung
von der BeschuBenergie

N

5
Die Blisterbildung nach Einschuf3 von 4He in Nb in dicht ge-
packte Gitterrichtungen (100) im Vergleich zum EinschuB in
(random)-Richtung zeigt Abb. 12, Die Deckeldicke (t) erhsht
sich bei FinschuB in Gitterrichtung <100> (bei 9 und 15 keV)
um 20% (Abb,., 9) und der Deckeldurchmesser um ca. 30%. Dieser
letzte Unterschied steht im Einklang mit dem Gesetz D =~ tz/2
(Abb, 24, Kap. 6.).

Roth's Ergebnisse bei 4 keV (1973) zeigen nur einen Unter-

schied in t van 5 %.



random EinschuB {100

4 ke

Energie

15 keV

Abb, 12 Blisterbildung bei verschiedenen Winkeln zwischen
niedrig indizierter Gitterrichtung und EinschuB-
richtung, Bilder fir 4 keV von Roth (1974)

5.2, Winkelabh&ngigkeit der Tiefen -
verteilungen und Blister -
bildung in Zusammenhang mit den
Halbwertsbreiten der Reich -
welteverteilunagen

Bei 30 keV und bei 100 keV BeschuBenergie wurden jeweils ver-
schiedene Nb-Einkristallproben mit He-Ionen unter verschiede-
nen Winkeln (a = 12°, 60°, 70° und 82° bzu, B0°) schrittueise
bis zur Blisterbildung beschossen. Untersucht wurden dabei die
Tiefenverteilungen, Deckeldicken und -durchmesser und kritische
Dosen, Die dabei entstandenen Oberfl&chenstrukturen zeigt

Abb., 13 a, b,
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Abb, 13 a

Nach Beschuf3 unter
verschiedenen Ein-
fallswinkeln
entstandene
Blisterstrukturen
auf Niobober-
flachen

Abb. 13 b

Nach Beschuf3 unter
verschiedenen Ein-
fallswuinkeln
entstandene
Blisterstrukturen
auf Niobober-
fldachen




Durch die Kernreaktion 3He(d,p) a gemessenen Tiefenverteilun-
gen bei einer BeschuBdosis von 7 - 1017 He/cm2 (100 keV He+)
bzw, 2 * 1017 He/cm2 (30 keV He™) und den verschiedenen Ein-
fallswinkeln zeigt Abb. 14. ErwartungsgemdB nidhert sich die
Tiefenverteilung immer mehr der Oberfliche., (Die nach Lindhard
et al. (1963) und Schigtt (1966) von Littmark (1976) ausge-
rechneten wahrscheinlichsten Reichweiten sind zum Vergleich als

Pfeile eingezeichnet, siehe Kap. 6.)

14

17 3
7.10 100 keV He—Nb

Theorie

TIEFE (nm)

Abb, 14 Tiefenverteilungen von in Nb eingeschossenem 3He fur
verschiedene EinschuBwinkel @ und Vergleich mit den
von Littmark nach der Schigtt-Theorie errechneten
wahrscheinlichsten Reichuweiten

Das Integral der Tiefenverteilung ergibt die aufgesammelte
Gasmenge., Diese sinkt mit zunehmenden Einfallsuinkel a bei
gleicher BeschuBdosis, weil immer mehr Teilchen reflektiert
werden., Die aufgesammelte Dosis ist Uber der geschossenen Dosis
in Abb. 15 fir verschiedene Einfallswinkel aufgetragen. Die
Aufsammeluahrscheinlichkeit (Steiqung der Kurven) sinkt
drastisch bei Erreichen der jeuweiligen kritischen Dosis (als
Pfeile eingetragen). Bei noch hdheren Dosen tritt S&ttigung

aUF.
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Abb, 15 Aufsammeln von in Nb eingeschossenem 3He fir ver-
schiedene EinschuBwinkel a und Vergleich mit den
Reflexionskoeffizienten nach Oen u. Robinson (1975)
(unterbrochene Geraden)

Die Steigung, mit der diese Kurven durch Null gehen, ist das
Komplement zum Reflexionskoeffizient fir unbeschossenes Ma-
terial, Diese wurden mit den Werten verglichen, die Mark T.
Robinson's Rechensimulation Marlowe fir Reflexion von in
"random" Richtung eingeschossene Teilchen erh&dlt (unterbrochene
Geraden in Abb. 15, Oen u. Robinson 1975), Die Ubereinstimmung

ist gut.

Die Entwicklung der Tiefenverteilung mit zunehmender BeschuB-
dosis ist fiir einen Einfallswinkel in Abb. 16 dargestellt,
wieder mit der Kernreaktion 3He(d,p)u ausgemessen., Die Form

der gemessenen Tiefenverteilungen stimmen mit den von Littmark
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Abb., 16 Tiefenverteilungen van 3He in Nb fir verschiedene
Dosen, Vergleich mit Deckeldicke t und der theore-
tischen Reichuweiteverteilung nach Littmark
(schigtt-Theorie)

nach der Theorie von LS55 mit Hilfe eines Rechenprogramms be-
stimmten Uberein, bis auf grofBe Abweichungen an der Ober-
fldche, die daher riihren, daB in der Theorie von LSS (im Gegen-
satz zu Robinson's Marlouwe) Oberfldche und Reflexion nicht
berlicksichtigt sind. Die LSS5-Theorie gilt fir amorphes Material,
nach hohen BeschuBdosen kann der beschossene Kristall offen-
bar auch ndherungsueise als amorph betrachtet werden. Immer
wenn eine kritische Konzentration von etwa 0,5 He-Atom pro
Nb-Atom erreicht ist, erhdoht sich das Maximum in der Reichwei-
tenverteilung nicht weiter, Statt dessen verbreitert sich die
Verteilung., Genau dann ist die kritische Dosis fir die

Blisterbildung erreicht,
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Die nach weiterem BeschuB entstandenen Blister sieht man in
Abb. 13, mit zunehmendem EinschuBwinkel @ werden die Deckel-
dicken t geringer und, in Ubereinstimmung mit dem Gesetz

D = ct3/2, stidrker noch die wahrscheinlichsten Deckeldurch-

messer D.

i welteverteillunagen und
uf sammelwahrscheinlich -

b e i verschdiedenen n
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Beim BeschuB von Einkristallen aus Niob, Nickel, Fe 70%, Cr 237
und Ni 7% (entspricht Inox) und Ni 70%, Cr 23% und Fe 7% (ent-
spricht Inconel) wurden bei BeschuBenergien von 30 keV, 50 keV
und 100 keV bei verschiedenen Dosen unterhalb und oberhalb

der kritischen Dosis Tiefenverteilungen des eingeschossenen
Heliums mit den verschiedenen (in Kap. 3 beschriebenen) Metho-

den gemessen,

Ein Beispiel fiir die Tiefenverteilungen bei gleicher Dosis

(5 1017 He/cmz) und BeschuBenergie in den verschiedenen Ma-
terialien ist Abb. 17. Die BeschuBdosis liegt dabei kurz vor
Erreichen der kritischen Dosis. Das Bild dndert sich auch bel
Anndherung an die Sattigung kaum, Dabei ist wichtig, daB sich
diese groBen Unterschiede in der Konzentration bei den verschie-
denen Metallen ergeben, wenn man die Konzentration in der
gitterspezifischen Einheit nHe/nMe’ also Heliumatome pro Me-
tallgitterplatz, miBt, Das Bild &ndert sich, wenn man die Fle-
talle in oberfldchenspezifischen Einheiten vergleicht, also
zum Beispiel: lber die Tiefe aufintegrierte Heliummenge

pro em? ('IO17 He/cmz). Dies zeigt Abb, 18. Hier ist die auf-
gesammelte Heliummenge iber der geschossenen Heliummenge fir
die verschiedenen Metalle aufgetragen., Bei diesen Kurven fur
das Aufsammeln von Helium sind die Unterschiede zwischen den

einzelnen Metallen nur gering.

REM=Aufnahmen der entstandenen Blister auf den verschiedenen

Materialien sind in Abb, 10 zu sehen,
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Abb, 17 Tiefenverteilungen in Uerschiedeeen Netallen fur
30 keV He-BeschuB, Dosis 5 « 10'’ He/cm? (Volumen-
konzentration in Abh#ingigkeit von der Tiefe)
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Abb, 18 Aufsammelwahrscheinlichkeiten in verschiedenen Me-
tallen fiUr 30keVY He, die jeweiligen kritischen Dosen
fir die Blisterbildung sind durch L&ngsbalken ange-
deutet
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5.4, Abhangigkeit der 0 ber -
flachenstruk¢tur vV o n Tempe -

ratur und Stromdichte

Bei EinschuB bei hioherer Kristalltemperatur (640 OC) bildet
sich durch das Blistern eine rauhere Oberfldche heraus (15 kel
He auf Nb, Abb. 19 a oben). Die abgeldsten Deckel sind teil-
weise durch Aufheizung im BeschuBstrahl verdampft. Dabei ist
die durch den BeschuB3 entstandene Tiefenverteilung anders als

bei Zimmertemperatur der Probe (Roth et al, 1976).

15 keV*He —Nb 640°C

210" e 11018 He_

cm

2210k 91077 L,
100 keV He—Nb 400°C

Abb., 19 a Nb nach Beschuf3 mit 15 keV und 100 kel He bei er-
hohter Temperatur der Probe
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Die entstandene Oberfl&chenstruktur ist #hnlich zu der "Gleich-
gewichtsstruktur, die sich nach mehrmaligem Blistern durch

hohe Dosen bei Zimmertemperatur herausbildet (Abb. 19 b).

12 keV “He—Nb

17
410" He 27101%%%

Abb. 19 b

Nb nach Beschuf
mit 12 keV %He
bei wachsender
Dosis, Ausbil-
dung einer
"Gleichgewichts-
struktur"

Bei den vorliegenden Untersuchungen hat sich gezeigt, daB die
durch den IonenbeschuB entstehende Oberflichenstruktur (Blister
oder Exfoliation) auBer von Energie und Einfallsrichtung der
Ionen sowie Temperatur auch von der Stromdichte der einfallen-
den Ionen abh#ngt. Beim BeschuB von Nb mit He der Energien uweit
unter 100 keV entstehen immer Blister, weit Uber 100 kel meist
Exfoliation (Abb. 1). Beim BeschuB mit 50 keV oder 100 keV He
mit verschiedenen Stromdichten entstehen in der Oberfldchen-

schicht verschisdene mit dem Infrarotdetektor meBbare Tempera-

wl

turen durch Strahlheizung. Abb. 20 zeigt die entstehenden
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Oberflachenstrukturen bei BeschuB mit Stromdichten von

0,07 pA/mm® (0,7 W/cm? bei 100 keV) und 3,8 pA/mn2 (38 U/cm?
bei 100 keV). Im Falle der hohen Stromdichte tritt im Augen-
blick des Erreichens der kritischen Dosis und Einsetzens des
"Exfoliation" eine drastische Temperatursteigerung der sich
abldsenden Oberflachenschicht auf UUber 1000 K ein, die mit dem
Pyrometer und sogar mit dem bloBen Auge beobachtet werden kann.
Bei niedriger Stromdichte bilden sich dagegen einzelne Aufuwdl-
bungen heraus. Dabei kann kein Temperaturanstieq im Infrarot-
detektor beobachtet werden. In beiden F&dllen sind kritische
Dosen und Tiefenverteilungen des He im Nb gleich. Das Abl&sen
der Lagen "Exfoliation" bei hohen Stromdichten hat in Einzel-

fdllen den gesamten Bestrahlungsfleck erfaft,

8.3.1017.He__
' cm?2

3He — Nb

50 keV

0pm =—

100 keV

Abb., 20 Nb nach BeschuB mit 3He bei verschiedenen Stromdich-
ten, Dosis jeweils 8,3 « 1017 He/cm?2
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fin zweiter Unterschied betrifft die Deckeldicke. Sie ist im
Fall niedriger Stromdichte (Blister) erheblich gréBer (Durch-
schnitt bei allen Metallen und Energien: 35%) als im Fall hoher
Stromdichte (Exfoliation) und auch erheblich grofBer als die
wahrscheinlichste Reichweite. Dieses kann durch das in Abb. 21
dargestellte Experiment , in dem Blister und Exfoliation gleich-
zeitig erzeugt werden, besonders deutlich demonstriert werden.
Dabei wird mit der gleichen BeschuBenergie auf den gleichen
BeschuBfleck zundchst mit niederer Stromdichte geschossen,

kurz vor Erreichen der kritischen Dosis jedoch auf hohe Strom-

dichte gewechselt (im oberen Bild umgekehrt),

100 keV He—+Nb

pA
38E—242mm2

lym —

pA vA
2pa A8y

2ym —

Abb. 21 Nb nach BeschuB mit 100 keV 3He zuerst hoher, dann
niedriger Stromdichte und umgekehrt, Dosis jeweils
2 x 8 + 1017 He/cm
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In der dadurch entstandenen Struktur der Oberfl&dche erscheint
die groBere Deckeldicke der runden aufgewdlbten Blisterdeckel
in der sie umgebenden abgeschdlten Schicht (Exfoliation) als

Verdickung, in dem massiven Material darunter als Vertiefungen.,

Bei BeschufB mit niedriger Stromdichte und gleichzeitigem Auf-
heizen der Probe auf 400 °C entsteht "Exfoliation" wie bei
Zimmertemperatur der massiven Probe und hoher Stromdichte

(Abb. 19 a unten).




6. DISKUSSION UND THEORIE

bels usammenhanag Zwischen
eckeldicken der Blister
un d gemessenen und g e -
rechneten Tiefen-
verteilungen n

In Abb, 9 sind neben den gemessenen Deckeldicken t und Blister-
durchmessern D auch Werte aus den Rechnungen von Littmark nach
der Theorie von Schigtt iiber Reichweitenverteilungen aufge-
tragen. Die obere unterbrochene Linie stellt die gesamte Reich=-
weite (Rg), die untere die wahrscheinlichsten Reichueiten R
dar., Fir alle BeschuBenergien ist t deutlich grdBer (50-100%)
als R und kleiner als Rg' Bei dem bei hdheren BeschufBenergien
teilueise auftretendem "Exfoliation" (Abb., 1 ) ist die Dicke
der abgesch&lten Lage te ungefahr te = R, Es liegt nun die Ver-
mutung nahe, daB t ungefidhr die Summe aus R und der Halbwerts-
breite der Reichweitenverteilung 5 entspricht, Zu diesem Ver-
gleich sollen die Messungen der Tiefenverteilungen bei schra-

gem EinschuB herangezogen werden (ndchstes Kap., Abb. 24, 25).

Abb, 22 zeigt die Abh&ngigkeit des wahrscheinlichsten Durch-
messers D der Blisterdeckel von der Deckeldicke t im unter-

suchten Bereich von 9 keV BeschuBenergie bis 2 MeV. Zum Ver-
gleich sind die MeBergebnisse anderer Autoren (Das, Kaminsky
1973, Lutz 1975, Martel et al. 1974, Roth et al. 1974 a, b)

mit eingetragen., Es bestdtigt sich das von Roth (1976) gefun-
dene Gesetz D = ct3/2, bei Nb ist c = 0,47 nm_q/z. Dabei wur-

den auch Einfallswinkel und Kristallorientierung variiert,

Bei den anderen untersuchten Metallen und Legierungen besta-
tigt sich das Gesetz mit ¢ = 1,08 bei Ni, ¢ = 1,1 bei Inox
(Fe.7 Cr o3 N1007) u Cr Fe
(Abb. 23).

nd c = 1,7 bei Inconel (Ni

7 23 07)
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Abb., 22 Abhdngigkeit des Durchmessers der Blister D von der
Deckeldicke t fir Nb

Abba. 23

Abhangigkeit des
Durchmessers der
Blister D von der
Dackeldicke t fur
Ni, Inox, Inconel

Das Gesetz cht3/2
ist fiUr verschie-
dene Werte der
Konstanten ¢ ein-
getragen.
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Iterative Auswertungen der Rickstreuung bei BeschuB in doppelt
ausgerichteter Anordnung (z. B, der Spektren in Abb, 7 und 8)
mit Formel (3) (Dechanneling) mit einem Rechnerprogramm erge-
ben Fehlordnungsverteilungen Ulber der Tiefe., Eine genaue Tie-
fenzuordnung ist schlecht mdglich, weil der Energieverlust (an
Elektronen) gittergefihrter Teilchen nicht bekannt ist. Nach
BeschuB mit niedriger Energie (bis zu 12 kel He oder 30 keV He
bei flachen Winkeln) ergeben sich Fehlordnungsverteilungen,
die den Tiefenverteilungen eingeschossenen Heliums entsprechen.
Bei Auswertung der Spektren nach BeschuB mit hoherer Energie
mit dem Iterationsverfahren ging die erhaltene Fehlordnung je-
doch in groBer Tiefe nicht auf 0 zurlck. Offenbar ist dann

der lineare Dechanneling-Ansatz von Formel (3) nicht mehr

giltig,

6.2, VU ergledich theoretischer
Reichweitenverteilungen m it
d en experimentellen
Tiefenverteilunagen

Aus dem Energieverlust an Elektronen und den StoBuwahrscheinlich-
keiten am abgeschirmten Potential der Gitteratome lassen sich
nach MaBgabe der Bolzmannschen Transporttheorie Reichwelite-
verteilungen theoretisch vorausberechnen (LSS-Theorie, Lind-
hard 1961, Lindhart et al. 1963 u. 1965, Schigtt 1966). Er-
gebnisse dieser Rechnungen wurden von Littmark veroffentlicht
(Littmark et al. 1976).

Bei zunehmend flacheren EinschuBwinkeln erhdlt man dabei Tie-
fenverteilungen, die mehr durch die laterale Halbwertsbreite
der Reichueitenverteilungen statt durch die Reichweite selbst

bestimmt sind.
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Die theoretischen Reichweiteverteilungen sind in erster Ndhe-
rung durch drei Momente konstruiert: die wahrscheinlichste
Reichweite R, die longitudinale Halbwertsbreite der Reichuweiten-
verteilung SL (entlang der EinschuBrichtung) und die trans-
versale Halbwertsbreite der Reichweitenverteilung ST (senkrecht
zur EinschuBrichtung).Beim Experiment kann 5T dadurch gemessen
werden, daB im Grenzwert flacher BeschuBuwinkel die Tiefenver-

teilung bzw,. Eindringtiefe durch ST bestimmt wird,

Bei den Rechnungen von Littmark (Littmark et al, 1976) ist fir
den BeschuB von Nb durch He fir 5 kel gerade

R =S; =5 (kugelformige Verteilung).

Fiir hdhere Einfallsenergien wird zunehmend starker

R >S;> 5 (Rotationsellipsoid).
Demnach miUBte die Halbwertsbreite bei schr&dgem EinschuB bei
30 keV nur schuwach grdBer sein als die Halbuertsbreite bei
senkrechtem EinschuB, beide aber kleiner als die wahrschein-
lichste Reichuweite., Bei 100 kel miissen die Unterschiede er-

heblich grdBer sein.

Diese Voraussagen der Theorie sind in Abb. 24, 25 mit den vor-
liegenden Experimenten verglichen, Dabei sind in Abh&dngigkeit
vom EinschuBuinkel a die wahrscheinlichste Eindringtiefe
(Vierecke) jeweils mit dem projezierten Reichueite R - cos @&
(Kurve) verglichen. AuBerdem sind die Halbuertsbreiten der
Tiefenverteilungen aus den Messungen (volle Dreiecke) mit den
aus dem Rotationsellipsoid bestimmten theoretischen Halbuwerts-
breiten (im Grenzfall a = o ist diese 5 und bei a = 90°

ist diese ST) verglichen, Dabei ist die begrenzte Detektorauf-

1lésung (15 keV) beriicksichtigt.
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Abb., 24 Deckeldicken und Vergleich zwischen Reichuweitenver=-
teilungen und Tiefenverteilungen in Nb (Projezierte
Reichweite R ., cos 0. sowie Halbuwertsbreite S) fir
verschiedene Einfallswinkel der Ionen a und 30 keVj;

die Kurven stellen die von Littmark mit TF-Potential
nach der Schigtt-Theorie errechneten Werte der Reich-
weitenvertei'ung dar, die Punkte die gemessenen Werte:
Quadrate: Halbuertsbreiten der Tiefenverteilungen,
volle Dreiecke: wahrscheinlichste Tiefen, offene
Dreiecke: Summe aus beiden, Rauten: Deckeldicke mit
RIBS gemessen, gefiillte Kreise: Deckeldicke mit SEM
gemessen

Die mit der Energie von 30 keV auf 100 kel zunehmende Ungleich-
heit R > ST > SL stimmt mit dem Experiment Uberein., Die grund-
sdtzliche Ubereinstimmung zwischen den Rechnungen von Littmark
(et al. 1976) nach Schigtt's Theorie (1966),die fiir leichte
Ionen in Analogie zu der LSS5-Theorie (Lindhard et al. 1963,
1965) gerechnet ist, kann als Bestdtigung dieser Theorien ge-

wertet werden,
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AuBerdem kidnnen die Reflexionskoeffizienten nach den Rechner-
simulationen von COen und Robinson (1975) bestdtigt werden
(Abb, 15).

Beim Vergleich mit gemessenen Tiefenverteilungen erwartet man
Abueichungen aus im wesentlichen drei Griinden: (1) Die LS5-
Theorie rechnet mit einem unendlichen Festkdrperkontinuum und
kennt keine Oberfldche, daher reichen die theoretischen Ver-
teilungen iber die Tiefe x = o hinaus. (2) Die LSS-Theorie
berechnet die Streuung im reinen Festkdrper, indem sich noch
keine eingeschossenen Atome befinden. Wechselwirkungen der Kas-
kade mit den bereits eingepflanzten Atomen werden nicht beruck-
sichtigt, so daB sich die Konzentrationen in der Verteilung

mit der Dosis linear erhthen. (3) Die gemessenen Tiefenver-
teilungen werden neben der Abbremsung auch durch die Diffusion

der eingeschossenen Atome erzeugt.

Im Falle des Einschusses von Helium kann wegen des Cinfangens
in Fehlstellen davon ausgegangen uerden, daB die eingeschos-
senen Teilchen sich nach ihrer Abbremsung nicht mehr uber
makroskopische Entfernungen weiterbewegen. Die gemessenen Tie-
fenverteilungen miiBten demnach bei senkrechtem EinschuB den
Reichweitenverteilungen und bei schrdgem Einschul der Pro jek-
tion der Reichuweitenverteilung auf die Oberfl&dchennormale

(Eindringtiefen) entsprechen.

Die Abueichungen zuwischen Theorie und Experiment in der N&he
der Oberfldche (1) werden mit zunehmend flachem BeschuBwinkel
immer groBer (Abb. 14). Bei EinschuB parallel zur Oberfléche
wiirde sich nach den Rechnungen ein um T /2 gedrehtes Ellipsoid
als Verteilung, im Experiment aber kein Eindringen in den Fest-

korper bzw., Reflektion ergeben,

Ndihert sich die BeschuBdosis der kritischen Dosis fir Blister-
bildung und damit die Konzentration der kritischen Konzentra-

tion von etwa nU(He) = 0,5 nU(Me), so ergibt sich in der
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Deckeldicken und Vergleich zwischen Reichuweitenver-
teilungen und Tiefenverteilungen in Nb (Projezierte
Reichueite R + cos @ sowie Halbuwertsbreite S) fir
verschiedene Einfallswinkel der Ionen a wund 100 keV;

die Kurven stellen die von Littmark mit TF-Potential
nach der Schigtt-Theorie errechneten Werte der Reich-
weitenverteilung dar, die Punkte die gemessenen Uerte:
Quadrate: Halbuertsbreiten der Tiefenverteilungen,
volle Dreiecke: wahrscheinlichste Tiefen, offene
Kreise: Summe aus beiden, offene Dreiecke: Deckel-
dicke mit RIBS gemessen, gefiillte Kreise: Deckeldicke
mit SEM gemessen
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Tiefenverteilung als eine weitere Abweichung von der Theorie
eine Verbreiterung der Tiefenverteilung (Abb. 16 z,B.). Dies
kann sowohl nach (2) als Gas-Gas Zerstdubung als auch nach (3)
durch erhthte Diffusion in der beschossenen Schicht erkléart
verden. Die erhdhte Diffusion kann durch das Wandern von Bla-
sen im durch Schuellen aufgebauten Spannungsfeld (Speight 1975)
erkliart werden (siehe Kap. 2). Da die Verbreiterung des Tie-
fenprofils immer kurz vor Crreichen der kritischen Dosis auf-
tritt, kann diese zum AuslBsemechanismus fir den Blisterpro-

ze3 gehdren,

In Abb, 24, 25 ist die Summe cos @ ¢ R + 5 einmal wie gemes-
sen (Kreise) und wie von Littmark nach LSS berechnet (obere
Kurve) im Vergleich mit der Deckeldicke t (Rauten) in Abhdngig-
keit vom Winkel @ aufgetragen. Die Deckeldicken der Blister
sind mit SEM (gefillte Kreise) und auch durch Rutherford-Rick-
streuung gemessen. Sie scheinen durch die Summe aus projezier-

ter Reichueite cos @ <« R und S bestimmt zu sein.,

Die kritische Dosis fir Blisterbildung ist fir kleine Winkel
von diesem fast unabhdngig. Fiir sehr flachen Winkel erhdht
sich die kritische Dosis jedoch stark, Dieses kann durch den
Reflexionskoeffizienten allein nicht erkl&rt werden, Bei
flachen Winkeln steigt die Zerstaubungsausbeute stdarker als
Cos—qa , so daB ein erheblicher Tell der implantierten Schicht
zerstaubt wird, bevor die kritische Dosis fUr senkrzchten Ein-
fall erreicht ist., Somit wird ein Teil der eingeschaossenen
leichten Atome durch Zerstduben wdhrend des Beschusses wieder
abgetragen, was die kritische Dosis fir Blisterbildung ent-

sprechend erhoht.

Filr sehr flachen Einschuf (BDO) war die kritische Konzentra-
tion nHe/nme fuUr Blistering geringer als fir die anderen Winkel,

der Grund ist noch nicht eindeutig geklart.




6.3, T iefenverteilungen in d e n

verschiedenen Materialdien

Der BlisterbildungsprozeB setzt bei einem bestimmten Material
immer dann ein, wenn im Maximum der Tiefenverteilung eine be-
stimmte Konzentration von eingeschossenen Atomen zu Gitter-
atomen erreicht ist (nHe/nMe’ Roth 1976, Events u. licCracken
1973 leiten damit die Energieabhidngigkeit der kritischen Dosis
ab)., Diese kritische Konzentration ist bei jedem Material ver-
schieden (Abb. 17).

Bei dem Vergleich der kritischen Konzentration fir verschie-
dene Materialien ist folgendes zu beachten. (1) Die Reichwei-
ten sind in verschiedenen Materialien verschieden, weil der
Energieverlust an Elektronen verschieden ist (Zz-Uszillationen,
Chu u. Ziegler 1974, Chu et al. 1977). Bei Niob hat das Elek-
tronen-Bremsvermogen ein Maximum in 22. (2) Das spezifische
Atomvolumen ist verschieden und bei Niob z., B. fast doppelt so
hoch wie bei Nickel. (3) Die Effekte, die zur Abweichung von
der proportionalen Erhdhung der Konzentrationen mit der Dosis
beim Aufbau des Tiefenprofils fiihren (Diffusion, Blasenwande-
rung, chemische Bindungen), ktnnen bei verschiedenen Materialien

sehr verschieden sein,

Aus den vorgenannten Grinden entsprechen auch bei gleicher Be-
schuBenergie gleiche Maximalkonzentrationen in verschiedenen
Metallen verschiedenen aufgesammelten Dosen, Im Vergleich
suischen Niob einerseits und Nickel und den Legierungen an-
dererseits gehen zumindest die ersten beiden Effekte in die

gleiche Richtung, die Unterschiede sind daher besonders stark.

Es zeigt sich, daB trotz der groBen Unterschiede in den kri-
tischen Konzentrationen fir die Blisterbildung bei den einzel-
nen Materialien (Abb. 17) die aufgesammelte Dosis (Ionen/Flache)
sowohl beim Einsetzen der Blisterbildung als auch bei der
Sittigung fast die gleichen sind (Abb. 18). Daraus kann ge-

folgert werden, daB die eingeschossenen Atome nicht an bestimmte




Platze im Kristallgitter gebunden, sondern wahrscheinlich eher
volumenmdBig konzentriert in kleinen Blasen,an Versetzungs-
linien und -ringen gebunden,im Metall vcrhanden sind, Daher ist
die aufgesammelte Menge vom Gitter und seinen Eigenschaften

weitgehend unabhidngig.

6.4, Bl is termodell

6.4.17. Beschreibung des Modells

Die ausschlieBlich auf der Wirkung des Gasdruckes beruhenden
Modelle der Blisterbildung kénnen nicht alle experimentesllen
Beobachtungen im Zusammenhang mit der Blisterbildung wider-
spruchsfrei erkldren. Primak (1972) und Behrisch et al. (1975)
wiesen daher darauf hin, daB auch die von der Bestrahlung ver-
ursachten mechanischen Spannungen einen wesentlichen Anteil

bei der Entstehung von Blistern haben kdnnen,

Der EinfluB der Spannungskré&fte legt ein neues Blistermodell
nahe, welches grundsidtzlich von den beschriebenen auf Gasdruck
beruhenden Blistermodellen abweicht, Dzbei wird von der Plat-
tentheorie in der Kontinuumsmechanik Gsbrauch gemacht. Mit
ihrer Hilfe 188t sich die Deformation des Blisterdeckels, die
durch die auf ihn einwirkenden Krafte verursacht wird, berech-
nen, Das Modell bericksichtigt zwei verformende Krafte: 1., vom
Gasdruck in dem sich bildenden Blister erzeugte Kr&fte

wirken nur senkrecht zur Oberfldche; 2. Spannungen wirken als
Krdfte nur parallel zur Oberflidche, Durch die Krafte widchst
der Blisterradius d (Abb. 26) aufgrund elastischer Verformung
und weiterem Absch&len der oberfl&chennahen Schicht von der
Unterlage. Die endgiltige, beobachtbare Form des Blisters ist
bei einem Durchmesser D durch Ubergang von elastischer zu
plastischer Verformung erreicht. (Wachstum und Durchmesser
sind demnach durch elastische, die Form und HShe durch

plastische Verformung bestimmt,)
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Abb. 26 Schematische Darstellung eines Blister-
deckels wdhrend des Blldungsprozesses (im
Wachstum) mit Definitionen der in der
Rechnung veruwendeten GroBen (blister in
statu nascendi)

Die Rechnungen betreffen nicht den Mechanismus, der zum Beginn
der Abldsung der oberfl&chennahen Schicht vom Untergrund

fiilhrt und kdnnen daher keinen quantitativen Wert fiir die kri-
tische Dosis liefern. Uber den AuslGsemechanismus kann aber
eine Vermutung angestellt werden, die auf der Diffusion kleiner
Blasen im mechanischen Spannungsfeld (Kap. 2.3.) beruht., Wegen
der Beobachtung einer Verbreiterung der Tiefenverteilungen

kurz vor Erreichen der kritischen Dosis fiir die Blister
(Behrisch, Bfttiger et al. 1975, Roth 1976) wirkt dieser Effekt

namlich moglicherweise bei der Auslfsung der Blisterbildung mit.

In Abb. 26 ist ein Blisterdeckel wdhrend des Wachstums mit
den auf ein Volumenelement wirkenden Kraften und Biegemomen-
ten schematisch dargestellt. Nach den Gesetzen der Kontinuums-

mechanik sind die elastischen Verformungskrafte auf ein




Volumenelement im Gleichgewicht mit den HuBeren Kraften auf
dieses tlement, Die duBeren Krédfte sind in diesem Modell die
auf dem Gasdruck beruhende Scherkraft pro Umfangsldnge (
senkrecht zur Platte (Blisterdeckel) sowie die kritische Kom-
pression S (die mit dem Bestrahlungsschuellen zusammenh&ngt)
parallel zur Platte (Abb. 26).

Hr und Nt sind dabei die radialen beziehungsweise tangentialen
Biegemomente, die sich aus der elastischen Verformung des
Elements ergeben, Diese und die Auslenkung scllen fir den

Blister, der noch im Anwachsen begriffen ist, berechnet werden.

Nach der klassischen Theorie fir Platten fir kleine Auslenkun-
gen (Reismann 1952, Petterson 1954, Timoshenko 1959) ergibt
sich fir einen zylindersymmetrischen Blisterdeckel fir den
Fall des Gleichgewichts zwischen den von auBen auf das Volu-
menelement wirkenden Kr&dfte und den inneren Verformungskriaften

folgende Gleichung:

dmM
dr

T , duw -
- M+ (Q -5 ) =0 (16)

M+ r
T

Dabei ist w(r) die Auslenkung des Volumenelements im Blister-
deckel aus der urspringlichen Position auf der Oberfl&che beim
Radius r, die von Gl. (16) bestimmt wird. Dieses Gleichgewicht
enthdlt beide mdglichen &uBeren Krdfte: Der Gasdruck p geht

in die Gleichung ein als Scherkraft pro Einheitslange des

Umfangs:

Qg pr.m = S (17)

Die integrierte mechanische Spannung S ist das Integral der
Spannung parallel zur Oberfliche s(z) iber die Deckeldicke t¥:
t

5 - js(z)dz (18)

0

*Im Standardlehrbuch (Timoshenko 1959) ist diese Tatsache
miBverstidndlich dargestellt (siehe Petterson 1954),

EerNisse nennt die integrierte Spannung "compaction!
(1974 a,h),
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Wie aus (16) ersichtlich ist, trdgt S nur dann zu einer Aus-
lenkung W bei, wenn bereits eine anfingliche Auslenkung um
einen Winkel ¢ = du/dr # o durch Q erzeugt wird, Die inneren

Verformungskrafte schlieBlich sind die Biegemomente:

2
: . _ d”w | v duy
radiales Biegemoment m.o= N ( >+ ar) (19)
dr
g : 1 du d2u
tangentiales Biegemoment My = N GF-E;~+ v dr2) (20)
hierbei ist N die Steifheit des Blisterdeckels
3
_E' 3 _E b
N=T3t =73 2 (21)

1=V

E ist der Elastizitdtsmodul und VvV die Poissonzahl.

Das Einsetzen dieser Biegemomente in die Gleichgewichtsbedin-
gung (16) ergibt eine Bessel'sche Differentialgleichung fir die
Auslenkungshidhe w(r) bzw. fir den Biegewinkel ¢ (r) = duw(r)/dr

3 2
dUSJ,LduS_{_l___S_}ﬂ_i (22)
dr3 r dr r2 N dr N

6.2.2. Rechenergebnisse und Diskussion

Gleichung (22) ergibt zwei grundsitzlich verschiedene Ldsungen,

je nach dem, ob S verschieden oder gleich null ist,

Da beim Beginn der Blisterbildung, wenn noch keine Aufw@lbung
stattgefunden hat, S noch nicht zur Auslenkung beitr&agt, und
auch in der Praxis F&alle auftreten kdnnen, wo S = 0 ist, wird
zunidchst der einfachere Fall S = 0 betrachtet. Das ist der Fall,
wo der hydrostatische Druck die alleinige treibende Kraft ist.

Im Experiment tritt dieser Fall zum Beispiel beim BeschuB mit
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sehr hohen Energien (ca. 1 MeV) auf, wo Strahlenschiden und da-
mit mechanische Spannungen vorwiegend am Ende der Reichweite,
das heiBt fast nur im tieferliegenden Teil der beschossenen
Schicht, auftreten. Schon sehr geringe Auslenkungen, d. h,., Ver-
biequngen der beschossenen Schicht, werden dann in der dariber-
liegenden Schicht entgegengesetzte Spannungen hervorrufen, so

dal das Integral Null werden kann.

Dann kann (22) durch ein Polynom bei Beachtung der Randbedin-
gung, daB der Rand des Blisterdeckels durch das umgebende Ma-

terial festgehalten wird, geldst werden (Timoshenko 1959).

u(r) = 22 (22 - d%)? (23)

¢ (r) = du/dr = —E—r (r2 - d2) (24)
16N

d¢  /dr = d?u/dr? = B (3r” - d°) (25)

Diese Funktionen bestimmen die Form des sich bildenden Blisters
und alle Biegemomente durch Einsetzen von (24,25) in (19,20).
Es ergibt sich, daB das radiale Biegemoment bei r = d immer das
groBte ist:

- (26)

__P
I"Ir(d) =-g d
Da das radiale Biegemoment am Rand immer am grdBten ist und die
Biegemomente fir den Ubergang zur plastischen Verformung bei
Erreichen der endgiiltigen, beobachtbaren Form der Blister ver-
antwortlich sind, erkl&rt dies, warum Blister entlang des Um-

fangs und nicht entlang des Durchmessers aufbrechen.

Es muB noch der Gasdruck p(d) aus Gleichung (26) berechnet wer-

den.

Die Menge Gas pro Flache N,s die in dem Blister enthalten ist,

kann aus der Tiefenverteilung des implantierten Gases bei
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Erreichen der kritischen Dosis c(z) sowie aus dem Blasenab-

stand 1(z) abgeschatzt werden,

t+1/2
n = c(z) * dz = c(t) < 2 (27)

t-1/2

Dabei wird angenommen, daB sich eine "Monolage" von Blasen aus
einem regelmaBigen Blasengitter (Mazey et al. 1977) in den

Blister entleert und alles eingeschossene Gas in Blasen ist.

Das Experiment zeigt, daB sowohl der Blasenabstand und -durch-
messer in der Tiefe der Deckeldicke b(t) und £(t) (Mazey-
McCracken 1977, Kaletta 1976) als auch die Gaskonzentration in
der Tiefe t (Behrisch, Bgttiger et al. 1975) von der BeschuB-
energie der Ionen unabhdngig ist. Bei Molybddn ist beispiels-
weise 2(t) = 4 nm, b(t) = 2,5 nm (Mazey-McCracken et al. 1977),
bei Niob sind die Werte etuwas groBer (Kaletta 1976).

Wenn man annimmt, daB auch c(t) unabhingig von der BeschuBener-

gie ist, so ist damit auch ng konstant beziiglich der Energie.

Die Gesamtmenge des Gases im Blister ist damit unabhangig von

der BeschuBenergie und wdchst mit dem Durchmesser:
n=n_Tmn d (28)

Daraus ergibt sich der Gasdruck unter Annahme der idealen Gas-
gleichung, welche ab einer gewissen Auslenkung w eine gute Na-

herung sein sollte

p = nRT/V (29)
welches durch Integration von (23) ausgewertet werden kann.

d

2n_ p df (30)

V = dr =
2mnruw (r)dr e




Damit ergibt sich Gleichgewicht zwischen den Kr&dften vom Druck p
und von der Verformung schlieBlich beiz:

_ 142 1/2
o(d) = {nm .b_aw_%} 2{3 .64 T (31)

2 md d
Die Annahme der van-der-Waals-Gleichung
p = nRT / (V= ) - a / v° (32)
wirde zu einem ersten Korrekturterm zum Gleichgewichtsdruc: fuh-
ren

e
p = {64 * 3N ¢ n_RT '/2~1§ + 64 o 3N o —m— (33)
d ok Eoe

der jedoch uernachléssigt+ werden kann, sobald der augenblick-

1

iche Radius d in die GrdBenordnung des endgliltigen, beobach-

teten Radius D/2 gelangt.

Der Druck kann nun in (26) eingesetzt werden, um das grdBte

B

E
d

iegemoment zu erhalten:

Mr(d) = - (3 n, RT N)"/2 (34)

s ist nunmehr unabhingig vom momentanen Radius d und daher &n-

ert sich das Biegemoment an den Umfangslinien wahrend des

Anwachsens des Blisterdeckels nicht. Es ist jedoch genau die-

ses radiale Biegemoment an den Umfangslinien, welches den

B
3
a
£
h

lister durch die Schaffung neuer Oberfldche an den Umfangs-
inien vergrdBert (Obreimov 1970). Der Blister vergrdBert sich
uf diese lWeise, wenn die Arbeit durch VergrdBerung der Ober-
liache (bei Beriicksichtigung der schon durch die Blasen vor-
andenen Oberfldche Tt/a.bz/iz)

2
=2 (1-F By 6 « dr (r - dg ) (35)

2

*Nach den Werten von d'Ans-Lax (1967) ergibt bei He und 300 K

die Van-der=Waals Gleichung den doppelten Druck wie die
ideale Gasgleichung bei 13000 bar.
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kleiner ist als die Arbeit durch das Biegemoment Mr(d)

d, = M_ . d® . (rdy ) = M

5 = My L dEY (rdp ) (36)

Daher wdchst der Blister immer, wenn der ProzeB8 einmal einge=-

leitet wurde und die Ungleichung

N
N

2
2 (1-%%)0 < m o us

I ) 2 - N (

=3 n  RT (37)
dr dr

N

erfiillt ist, Da in (37) der augenblickliche Radius d nicht ein-
geht, wird sich in einem homogenen Material dieser ProzeB unbe-
grenzt fortsetzen, Im technischen Material kdnnen dann z. B.
Korngrenzen den Durchmesser begrenzen., Dieser Wachstumsprozef(
fihrt zu dem mit "Exfoliation" oder "flaking" bezeichneten Pro-
zeB, d. h, Abschdlung der oberflachennahen Schicht in groBen
Bereichen oder im gesamten BeschuBfleck (Abb. 1 d, 250 keV) und
nicht zur normalerweisen beobachteten Blisterbildung mit Auf=-

wolbungen wohldefinierten Durchmessers,

Daher kann die alleinige Wirkung von hydrostatischem Druck
nicht zu einer endlichen, regelmZBigen BlistergroBe, die in
den meisten Fi#llen beobachtet wird (Abb., 1 a, b, c) fihren,
sondern zu "Exfoliation" (Abschalung) (Abb. 1 d, 250 keV).

Ein grundsitzlicher anderer Fall liegt vor, wenn zusdtzlich
zum hydrostatischen Druck noch eine zur Oberfl&chennormale
senkrechte Spannung wirkt, die durch Bestrahlungsschwellen ver-
ursacht werden kann. In diesem Fall wird (22) bei Beachtung

entsprechender Randbedingungen geltst™ durch (Petterson 1954)

_ Kry_ pr
¢5(r) = C31(d ) 55 (38)
2 5
vobei K2 Sﬁ } 1zsd3
E't

J, ist dabei die Besselfunktion erster Art und erster Ordnung.

1

teine Ndherungsldsung fur (22) wurde mit dhnlichen Ergebnissen
gleichzeitig von EerNisse betrachtet (EerNisse u. Picraux
1977).
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Integration von (38) mit entsprechenden Randbedingungen er-

gibts

(39)

pd? {Jo(gﬁj & JD(k)} (62-12)
- 45

wg(r) = 2 ks 3,(k)

Entwickelt man die J in einer Taylorreihe beziiglich k bis zur
Ordnung 2, so heben sich die beiden Summanden auf, bis zur Ord-
nung 4 und Binominalentwicklung ergibt (23), also sind (39) und

(23) fir verschwindende S dquivalent.

Beachtenswert ist, daB fir p = o die Auslenkung W immer ver-
schuindet, Dieses ist physikalisch sinnvoll, weil die Span-
nungskr&afte senkrecht zur Auslenkung sind, Bei den Nullstel-
len von 31 wird der erste Nenner null, was aber nicht notwen-
digerweise eine unendliche Auslenkung bedeutet, weil fir

W > oo nach (30) p gegen 0 geht.

Der Druck p kann durch Integration von (24) unter der Annahme
des idealen Gasgesetzes (30) bestimmt werden (analog zu
Gln. 28 bis 31):

k V/B 5 31(k)

PRy d V/B 3, (k) - 4k30(k) - k231(k)

(40)

Es wird hierbei wieder angenommen, dafl die im Blister enthal-
tene Gasmenge proportional zur Grundfl&che ist. Die Auslenkung
des Blisters im Mittelpunkt (r = o) kann man jetzt durch Ein-

setzen von (40) in (39) bestimmen:

2 - 23_(k) - k3, (k) ]
4 81, (k) - 4kd_(k) - k“3, (k) v/?SJ?(k)

(41)

US(D) = ]/naRT ‘

Diese wdchst iUber alle Grenzen, wenn eine der beiden Wurzeln
im Nenner null wird., Die relative Auslenkung us(o)/d ist in
Abb, 27 nach Formel (41) als Funktion des augenblicklichen

Blisterradius d fir verschiedene Werte fir S aufgetragen.
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Abb, 27 Ergebnisse der numerischen Ausuwertung der Auslen-
kungsfunktion wg(o)/d (im Zentrum) des sich bilden-
den Blisters in Abh&ngigkeit vom augenblicklichen
Radius d (bzw. Durchmesser 2d) fir verschiedene
Werte der inteqgrierten mechanischen Spannung S

Den numerischen Auswertungen zufolge hat die erste dieser Wur-
zeln keine Nullstelle, bevor J,I und damit die zweite der Wur-

zeln null werden, Die erste Nullstelle von 31 ergibt sich, wenn

k = j, = 3,8317... (42)

Nach der Definition von k (38) ergibt sich damit unendliche

Auslenkung fir

1
d = 3,8317 /= £3/2

oo 12 S (43)




Wenn der Blister immer dann seine endqlltige, beobachtete
Form erreichen wirde, wenn die Auslenkung w im elastischen
Modell unendlich ist, so wirde daraus unabhdngig von der Be-
schuBenergie D = 2d,, proportional tz'/2 folgern. Aus den ge-
messenen [Materialkonstanten kann man absch&tzen, an welchem
Stadium der durch die Variable d beschriebenen Wachstumspro-
zeB beendet wird. Nach der Definition in Gleichung (38) heiBt
dies, daB der BlisterwachstumsprozeB immer bei einem bestimmten
kCrit
tete Durchmesser D erreicht. Nach den Definitionen von k und

abgeschlossen wird. Dann ist der endgliltige, beobach-

N ist das aber:

2 i 2
2 S dcrit 125 dcrit
Kepit = N = 3 (44)
E't
oder
- g! 3/2
D= 2d..;: =V =335 ¢ o S (45)

Im Beispiel von Niob ist der gemessene kritische integrierte
Spannungswert 5 = 650 N/m (EerNisse 1977), der Elastizitits-
modul E = 10'" N/m? (d'Ans Lax) und die Poissonzahl 0,4 (je-
weils fir kaltverformtes Nb, d'Ans Lax) damit wird der Wurzel-
wert 0,2475 nm“1/2 verglichen mit einer gemessenen Proportiona-
litdtskonstante (Abb. 27) zuischen D und t3/2 van 3,5 nm_1/2
(damit wird k.pjt etwa 2, also ungefahr die Hdlfte von j, =
3,8...., vergleiche Abb. 27). Interpretiert werden kann dies 2an:
weder als Ubereinstimmung in Anbetracht der Unsicherheiten von
S, E und v fiUr das beschossene Material, oder ein anderer
Mechanismus beendet das Wachstum, Und zwar wird, schon weit be-
vor das Gebiet unendlicher Auslenkung erreicht ist, der Be-
reich elastischer Verformung verlassen und schlieBlich durch
Erreichen der Zerreigrenze das Anuwachsen des Blisterdeckels
beendet und ein endgiltiger, beobachtbarer Blisterdurchmesser D
ausgebildet. Die ZerreiBgrenze wird dabei dort erreicht, wo

die Biegemomente am hdchsten sind, namlich an der Umfangslinie

(siehe (19)). Dieses Biegemoment kann jetzt mit Hilfe folgender
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Niherung aus (Petterson 1954)

1 = J473 sd®
dzus] ij d2u
= ® (46)
dr2J 1 - Sd2 dr2
d ij d

bei Vernachl&dssigung hoherer Ordnungen von k/jo ausgeuwertet
werden (durch Einsetzen von (19), (25) und (31))

2 2
5 1 - .473-?%— 1 - 473 2
d%u 34N 2 J4n
m_(d) = N—5=| = N 5 L', -2 5 = 5 1 (SnaRTN)1/2
dr 1 = Sd dr ] = BH
r=d 5 r=d SUN
J°N J°N
1 1

(47)

Einsetzen der gemessenen Werte wie oben und wie in Abb, 27 er-
gibt eine Biegespannung von etwa 109 N/mz. Dieser Wert stimmt
gut mit den kritischen Biegespannungen aus Tabellenwerken Ulber-

ein (d'Ans-Lax).

Das radiale Biegemoment wdchst dabei im Gegensatz zum Fall vom
Druck allein als &uBerer Kraft mit dem augenblicklichen Ra-
dius an, was schon aus den Unendlichkeitsstellen von (41)
qualitativ ersichtlich war. Das anwachsende radiale Biegemo-
ment wird also den Blister nur so weit vergroBern kdnnen, bis
durch plastische Verformung und damit erhebliche Aufwolbung
des Blisterdeckels sowohl den Spannungskraften nachgegeben als
auch der Druck stark vermindert wird und so die treibenden
Krafte fUr den AnwachsprozeB fortfallen., Dieses wird (Abb. 27)
immer dann der Fall sein, wenn eine bestimmte Elongation

2 us(o)/D erreicht ist. Wenn aber sowohl n_ (Mazey et al., 1977,
Kaletta 1976) als auch S (EerNisse 1974) Materialkonstanten
sind und nicht von den BeschuBbedingungen (Ionenenergie, Iso-
top, Einfallsrichtung) abhdngen, so 148t sich D proportional

’53/2 nicht aus (47) herleiten. Dies ist nur der Fall, wenn
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ein gewisses Anwachsen von n, mit der BeschuBenergie vorliegt,
was aber mit den in diesem Fall groBen Fehlergrenzen bei der
Bestimmung von ng vereinbar ware (Kaletta 1976, Mazey et al.
1977)s

Bei quantitativer Betrachtung von sowohl Gasdruck als auch
Spannungskréaften kann man den beobachteten Zusammenhang zwischen
Blister-Deckeldicke und wahrscheinlichstem Durchmesser also

mit Hilfe der Kontinuumsmechanik verstdndlich machen., Die ex-
perimentellen Bedingungen, unter denen einerseits Blistering

und andererseits Exfoliation beobachtet werden und der Zusam-
menhang mit dem hier aufgestellten Gleichungen wird im folgen-

den diskutiert.

6.0, Vergledich vV on Theorie un d
Experiment beli B1lister-
bildungag und Ex foldiation

Eine Voraussage, die aus den Rechnungen in Kap. 6.4. gemacht
werden kann, ist, daB ein Ubergang von "Blisterbildung" zu
"Exfoliation" stattfindet, wenn der hydrostatische Gasdruck
iiberwiegt gegeniiber den Spannungskr@ften aus dem Bestrahlungs-
schuellen. Dieses ist bei erhdohten Temperaturen der Fall, weil
dann der Gasdruck ansteigt, widhrend eine erhdhte Beweglichkeit
der Fehlstellen (Zwischengitteratome und ihre Verbinde) die
aus der Spannung herrihrenden Krafte abbaut. Dieser Ubergang
von Blisterbildung zu Exfoliation bei Temperaturerhohung wurde
mehrfach beobachtet (Das u. Kaminsky 1974, Thomas u. Bauer 1974,
Bauer u. Thomas 1974 b, Kaminsky u. Das 1974) und in den vor-
liegenden Untersuchungen bestdtigt (Abb. 19 a unten). AuBerdem
konnte dieser Ubergang auch durch ErhShung der Stromdichte der
BeschuBionen herbeigefihrt werden (Abb. 20). Dadurch wird le-
diglich die oberfldchennahe Schicht im Augenblick des Abldsens

bis zur Glut aufgeheizt,
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Die Erkldrung des Stromdichte-Effektes durch Uberlappung von
StoBkaskaden ist nicht mdglich, da diese bei heute technisch

erreichbaren Stromdichten nicht stattfindet.

Eine andere Voraussage kann bezliglich der Deckeldicke gemacht
werden., Im Falle von Blisterbildung werden die kritischen
Krafte nicht durch die lokale Spannung s, sondern durch die
Uber die gesamte Tiefenverteilung integrierte Spannung S ver-
ursacht., Man kann daher erwarten, daB die sich bildende Deckel-
dicke t naher an der gesamten Reichweite liegt als an der
wahrscheinlichsten Reichweite, Auf der anderen Seite sollte,

da der Gasdruck bei "Exfoliation" die wichtigste Kraft be-
stimmt, die Dicke der sich abschalenden Lage te der Tiefe des
Maximums der Reichuweitenverteilung, also der wahrscheinlich-

sten Reichweite R, vergleichbar sein.,

Dieser erwartete Unterschied zwischen t und te hat sich im
Experiment bestdtigt und wird deutlich in Abb. 21 demonstriert.
Aus all dem muB geschlossen werden, daB Blisterbildung und

Exfoliation verschiedene Prozesse sind.

Die meisten experimentellen Beobachtungen in Zusammenhang mit
Blisterbildung konnen durch das Blistermodell, das neben den
Druckkrdften des eingeschlossenen Gases auch die Spannungs-
krafte aus dem Bestrahlungsschwellen beriicksichtigt, erkléart
werden. Insbesondere kann die beobachtete Relation zwischen
Deckeldicke t und wahrscheinlichstem Deckeldurchmesser D zum

erstenmal selbstkonsistent erklart werden.

Die Konstante c in dem Gesetz D = c t3/2 kann auf physika-
lische Stoffkonstanten wie der Elastizitdtsmodul E zurickge-
fihrt werden. Stoffe mit hoherem Elastizitdtsmodul £ (Ni, Fe)
haben in Ubereinstimmung mit den Voraussagen des Blistermo-
dells auch ein hiheres c als Stoffe mit niedrigerem E (Nb).

(Siehe Formel 43), wie die Experimente gezeigt haben.
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AuBerdem kann der Ubergang von Blisterbildung zu Exfoliation
bei Temperaturerhodhung erklart und auch experimentell besté&-
tigt werden. Das bestdtigt die im Blistermodell gemachte Vor-
aussetzung, daB die Kontinuumsmechanik der elastischen Plat-
tentheorie auf den BildungsprozeB der Blister angewandt wer-

den kann,.
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7. ZUSAMMENFASSENDE DISKUSSION

Aufsammeluahrscheinlichkeiten und Tiefenprofile fir 30, 50 und
100 kel He-Ionen in Einkristallen aus Ni, Nb und Eisen-Chrom-
Nickel bis zu primaren Dosen von 1018 Ionen/cm2 Wwurden gemes=-
sen., Die Tiefenprofile wurden mit drei verschiedenen Methoden

bestimmt:

1) Energieanalyse der a -Teilchen aus der Reaktion 3He(d,u YH;

2) Rickstreuung von 2,4 MeV Protonen am Kernpotential von

implantiertem Hej;

3) Durch Messung des Energieverlustes an Elektronen mit

Rutherford=-Riickstreuung an der implantierten Schicht.
Die Tiefenaufldsung betrug jeweils ca. 10 nm,

Der Einfallswinkel der He=Ionen wurde an Nb zwischen 0° (senk-
rechter Einfall) und g2° gedndert. Gleichzeitig wurden Stra-
lenschiadenverteilungen und kritische Dosen fir Blisterbildung
durch Rutherford-Rickstreuung in doppelt ausgerichteter An-
ordnung gemessen., Bei senkrechtem Ioneneinfall stimmen die ge-
messenen Tiefenverteilungen anndhernd mit der projezierten
Reichweite- bzw. Strahlenschiddenverteilung ilberein, wdhrend beil
flachem EinschuBuwinkel die Tiefenverteilungen durch die late-

rale Halbuertsbreite der Reichuweiteverteilungen bestimmt sind.

Die Messungen an verschiedenen Materialien zeigen, daB die
aufgesammelten Sdttigungsflachenkonzentrationen im Gegensatz
zur Atomkonzentration von der Atomzahldichte der Metalle nahe-
zu unabhingig sind. Das ist vereinbar mit dem Modell, daB sich
das Gas in grdBeren Agglomeraten (Blasen) ansammelt und nicht

an Gitterplatze gebunden ist.
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Die Theorie der elastischen Platten in der Kontinuumsmechanik
wurde angewandt, um den Mechanismus der Blisterbildung und
Exfoliation durch BeschuB von Metallen mit leichten Ionen im
Energiebereich 1 = 2000 keV zu klaren, Sowohl der Druck des
in kleinen Blasen eingeschlossenen implantierten Gases als
auch die Spannungskrafte durch Bestrahlungsschwellen wurden

dabei berlcksichtigt.

Die Ergebnisse der Rechnungen zeigen die Bedeutung von souwohl

Gasdruck als auch Spannungskraften fir die Blisterbildung.

Diese beiden Kr&afte fihren zur Unterscheidung von zwei FZllen.
Der Druck des eingeschossenen (Gases allein fihrt zu einem
WachstumsprozeB des entstehenden Blister ohne Unstetigkeit,
dies kann als der Fall von Exfoliation gedeutet werden. Die
kombinierten Auswirkungen von Gasdruck und Spannungskraften
ergeben eine Unstetigkeit bei einem konstanten Verh&ltnis
D2/t3. Entweder die Unstetigkeit selbst oder die Uberschreitung
der elastischen Biegespannung des Materials fiuhrt zu einem Ab-
bruch des Blisterwachstums und damit zum wohldefinierten

Blisterdurchmesser D.

Aus der beobachteten Beziehung D = c t3/2 kann man mit Hilfe
der Rechnungen entweder schlieBen, daB sich die Elastizit&dts-
konstante des Metalls durch den BeschuB um mehr als eine
GroBenordnung dndert oder daB die im Blister vorhandene ein=-

geschossene Gasmenge pro Flache mit der BeschuBenergie steigt,

Ubergang von Blisterbildung zu Exfoliation kann fir den Fall
vorausgesagt werden, daB der Gasdruck wichtiger wird als
mechanische Spannungen, Dies ist z. B., dann der Fall, wenn
die Spannungen bei BeschuB bei hohen Temperaturen durch
Zwischengitteratomwanderung ausheilen kionnen. Der {lbergang
Wwird auch durch Experimente bestdtigt. Er kann auch durch Er-

hohung der Stromdichte der einfallenden Ionen erzeugt werden.
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8. ANHANG

B.1. Vergleilch der Tiefenauf =
l16sungen und optimalen
Rickstreugeometriien b e
d en verschiedenen Methoden
Z Uur Bestimmunag der
Tiefenverteilunagen

Bei Rutherford-Rickstreuung leichter Ionen im Kristallinneren
ergibt sich bei vorgegebener Riickstreugeometrie (Abb. 2) aus
dem Energieverlust an Elektronen Se gin linearer Zusammenhang
zwischen Austrittsenerqgie 51 und Tiefe der Rickstreuung x
(Chu 1977):

E, = KE, — 5, X (48)

A B ow et BHEY % == 5. [E.] (49)
X ~ cos gr o cos B “e 8]

und E, = KE, - S_ X L. PR, | (50)
[ o e cos @ cos 3

Dabei ist K der kinematische Faktor, der den elastischen tner-

gieverlust bei Rutherford-Streuung beschreibt.

-M, cosB m,cos8 \° M, - M, /2
K2 e e % i, ) (51)
1 2 1 2 1 2

Dabei wurde die N#herung konstanten Energieverlustes Se ge-
macht, was nur bis zu gewissen Tiefen zuldssig ist (Chu et al.
1977).

Jeder tnergie eines riickgestreuten Teilchens kann somit ein-
deutig eine Tiefe zugeordnet werden, in der die Rickstreuung
erfolgt ist (Abb. 4). Die Tiefenaufldsung A x ist dabei der

Energieaufldsung der Nachweisapparatur proportional ( AEd).
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Aus der Ableitung aus (48) mit (49):

dx - cosa cosi3
Ax = dE, Aty = Se(K cosB + cosa ) AEd

(52)

ergibt sich auBerdem, daB A x umgekehrt proportional dem Enecr-
gieverlust an Elektronen (Se) ist und mit dem Austrittswinkel B

sinkt,

Neben der eindeutigen Zuordnung im Rickstreuspektrum zwischen
Energie und Tiefe kann von der Intensitdt H der rickgestreu-
ten auf die Atomdichte im Target Nu geschlossen werden, wenn
man eine statistische Atomverteilung voraussetzt (d. h. Gitter-
flihrungseffekte missen ausgeschlossen werden). Dann wird die
Intensitdt die Wahrscheinlichkeit Nr’ daBl ein Ion auf dem UWeg-
stiick dx/cos @ um einen Winkel 8 in den Raumwinkel df? des
Detektors abgelenkt wird, in quter NZherung durch das Produkt
aus der Atomdichte des Targets und dem Rutherford-Streuquer-

schnitt % auth gegeben.

dx 1
Hr = By dE1 cos a GRuth A8 AE (53)
Z? Zg ed
T Ruth = 7. - 2 F(e) (54)
16 E
o
o T PR e (K + cosa /cosB)
Hr - \%) 1 2 2 (55)
5, 16 (E1 + cosa /cosB . Eo)
mit

; Pn 2
4 (cosB - L/% - (M1/N2 sing) %)

sint @ VA - (F‘],E/I"I2 singyz

F(8) = (56)

Die Intensitat der zurlickgestreuten Teilchen ist also umgekehrt
proportional zum differentiellen Energieverlust der Teilchen
im Festkorper Se.

(57)
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Bei Mischung zweier Metalle hat sich erwiesen (Ehrhardt u.

Sizmann 1968), daB dann gilt (Bragg's Regel):

n n
V1 V2 .
He = (g + =) (58)
r 591 e2

Bei Einbringung leichter Atome (H, He) in ein Metallgitter
ergibt sich somit bei bekannten Energieverlusten an Elektro-
nen Se(Ne) und Se(He) aus der Rickstreuung ein direktes MaB

fiir die implantierte Heliummenge N (He) (siehe Abb. 4):

ges
. AE
) H(Me) - AH |, ny.(Me) .
NQES(HE) - ] H(MB) SX dE] (39)

Bei der Kernreaktion 3He(d,p)u in der implantierten Probe
ergibt sich folgender Zusammenhang zwischen der Energie des
nachgewiesenen a -Teilchens E(®& ) und der Tiefe x, in der das
3He-ﬂ.tom nachgeuiesen wurde, wenn EO die Energie eines @ -

Teilchens von der Oberfldche ist:

E(a) =€, (a) -5, (He) * x A}
mit
Sx(HE) ¥ =R {Folg Sg (He in Me) - s_(D in Me) %%%%%%—}
(61)

Dabei sind S (He in Me) der differentielle Energieverlust des
herauslaufenden He-Ions, der bei 3,5 Mel beispielsueise in
Niob 450 eV/nm (Chu u. Ziegler 1974) betragt, S_ (D in Me) der
Energieverlust des hereinlaufenden Deuterium-Ions mit 500 keV
im Niob 160 eV/nm (Northcliff u, Schilling 1970) und dEHe/dED
die aus Energie- und Impulserhaltung sich ergebende Er-

hthung der a-Teilchen-Energie bei Verminderung der Deuterium=-

Energie.
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Diese Erhdhung betragt

dE " M M, M
A F(M,8,E,0) _ a%E——EF¢§L . %—9“1/2(m,9,a,a)cosg (62)
D (mHE + MH) He H
wobei M die Masse des & -Teilchens, M, die Masse des Protons,

He H

MD die Masse des Deuterons, O die Energiefreisetzung durch die

Kernreaktion, E die Eneragle des 3He—Ions unmittelbar vor dem
Stof3 und

. 2 1/2
f =2 My M, cos™8 + (MHE+MH) (MH-ND) + 2cosB g / (Mm,8,E,Q)
(63)
souwie
g=~0N" 2 M. 2 cos’s + M, M (n, +M,) (M,-M.) (64)
- D He D He He 'H H D
f MM, M (M o+ ) L
D He H He H/ E
Sindo

Dieser Term aus (62), (63) und (64) in der Gleichung (81) ver=-
mindert die durch den Energieverlust der @ -Teilchen gewonne-
ne Energieaufldsung (Eckstein et al. 1976), die Verminderung

ist in Abb. 28 ausgewertet. Wegen der Winkelabhiangigkeit dieses

ﬂEQ.dEHe

dx dED‘
Abb, 28

Verminderung der
Tiefenaufltsung A x
bei Bestimmung der
Tiefenverteilung

mit der Kernreaktion
3He(D,p)a durch den
Energieverlust

de/dx (D)

ev:_
1ooﬁﬁT




Effektes und dem 1/cosB Faktor in (61) ist es vorteilhaft,
moéglichst flache Winkelstellung des Detektors zur Oberfléche
(groBe B8) zu wihlen, Die sich aufgrund dieser Gesetzm&Bigkei-
ten und einer Detektorauflodsung von 15 keV sich ergebende
Tiefenaufldsung in Abhingigkeit vom Austrittswinkel B ist in
Abb, 29 (Eckstein et al. 1976) dargestellt.

Abb. 29

Verminderung der Tiefenauf-
lgsung A x in Abhdngigkeit
0# vom Winkel B; Energie ist
40 _ die Tiefenaufldsung, die
AE=15keV durch die Energieaufldsung
des Detektors allein (hier
DE4= 10 keV) gegeben ist.

Tiefe=10nm

AE,=10keV

E LN
nergle/ P,
o \§\
104 Winkel- N\
' \
/ auflosung

0 } } \: e
0 30 60 90

Die Aufldsung bei flacher werdenden Winkeln ist jedoch durch
den endlich groBen Detektorwinkel & begrenzt, wie Abb. 30
zeigt, so daB sich die Tiefenaufldsung bei sehr flachen Winkeln
mit zunehmender Tiefe verschlechtert., Die Tiefenauflodsungen

fiir verschiedene Tiefen sind in Abb. 31 dargestellt. In Anbe-
tracht der eruarteten Reichweiten von etwa 200 nm uwerden bei

den durchgefiihrten VUsrsuchen Winkel von 8= 60° bis 80° gewdhlt.

Auch bei der Nachweismethode der resonanten Rickstreuung von
Protonen an Helium hat die Wahl der Riickstreuwinkel groBen
EinfluB auf Empfindlichkeit und Tiefenaufldsung (Langley 1976,
Freier et al. 1949, Terreault et al. 1977).
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Abb, 30

v Begrenzung der Tiefenauflo-
sung durch die Detektor-
apertur 0 : Der gleiche
Bremsweg der a -Teilchen s
entspricht bei endlichem
Detektorwinkel 6 verschie-
denen Tiefen x £+ Axs /2

= (%= Axs 72)/(cos(B+ §/2))

/7//7////[1//////// s

X

4,
i

I
B |

30 Abb, 31

AX Verminderung der
Tiefenaufldsung A x
(nm] B=60° /ié bei verschiedenen
20 ) 40W.iﬂl Winkeln B bei zuneh-
70 cm? mender Tiefe x (nach

|

10— 80—
e

1 10 100 1000
X [nml

Der Wirkungsquerschnitt ist bei Vorwarts- oder Rickuwirtsstreu-
ung (B8 = 0° bzw. 8 = 180°) weit gréBer als bei 8 Z 90°
(Abb, 32); (Freier et al. 1949, Barnard et al. 1964), Da bei
Vorwdrtsstreuung der Untergrund der Rutherford-Streuung vom
Metall groB ist ( G nuith ~ cos™4 B8), sind Winkel so nahe bei

B = 1800, wie die Apparatur zulaBt, am gilinstigsten. Bei den
vorgenommenen Messungen wurden meist ein Winkel 8 = 152° ver-

wendet,

S s = (X+Axy /2)/(cos(B=-6/2))

|

75° Eckstein et al., 1976)



c5Ruth.

0° S0° 180°
Ocm.

Abb, 32 UWirkungsquerschnitt ¢ der resonanten Kernstreuung
von Protonen an %He bei verschiedenen Streuwinkeln
in Schwerpunktsystem 8.m
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Bs2, Vergledich der durch v er -
schiedene Methoden g e -
Wonnenen Tiefenverteilunagen

Sowohl bei der Kernreaktion 3He(D,p)a als auch bei der reso=-
nanten Rickstreuung erscheinen auch die an den Metallatomen
zurlckgestreuten Ionen in den aufgenommenen Spektren, Das er-
moglicht eine zusZtzliche Auswertung der Tiefenverteilungen

nach der Additionsregel von Bragg.

Im Fall des Beschusses von Niob mit 30 keV He wurden ein mit
der Kernreaktion 3He(d,p) & gewonnene Tiefenverteilung mit

einer nach Implantation der gleichen Dosis aHe mit der reso-
nanten Protonenrickstreuung gemessenen Tiefenverteilung ver-
glichen (Abb. 33, Abb. 34)., Die Ubereinstimmung bei den Auf-
sammelwahrscheinlichkeiten ist gut, und die Differenzen sind

noch innerhalb der Fehlergrenzen der einzelnen Methoden.

1004 He—=Nb
1 30keV g = 3
5107 He') oo *“He [dpia
80 e = L L
A"He (p,p)*He
60

40
20
1 o
Oo Ao AO
0 I T T = ——
0 100 200. 300
Tiefe [nm]

Abb. 33 Vergleich der Tiefenverteilungen von He in Nb(30 kev),
die mit verschiedenen Methoden gemessen wurdeny
Dosis 5 . 1017 He/cm?
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Abb, 34 Vergleich der Aufsammenwahrscheinlichkeiten von He
in Nb (30 keV), die mit versghiedenen Methoden ge-
messen wurdenj Dosis 5 « 10'7 He/cm?

Auch die beiden Tiefenverteilungen stimmen innerhalb der MeB-
genauigkeit Uberein, Die Ubereinstimmung ist eine Kontrolle
der aus der Gitterfihrung und der Reflektion des Laserstrahles
gewonnenen Lage der Oberfl&dche und damit der Winkel a und 3
(Abb., 2), da eine Abweichung von 2° in B bereits einen Fehler

in der Tiefenskala von 10% hervorruft,
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