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ABSTRACT

Rutherford backscattering of energetic ions combined with the channelling and blocking effects is briefly
discussed as a method of determining the depth distribution of lattice defects in single crystals, A calculation
model for the dependence of the backscattering intensity on the lattice defect concentration for single alignment
was extended to double alignment and applied to the investigation of radiation damage in Niobium single crystals

due to Helium bombardment in the energy range 0.5 keVto 9 keV and in the temperature range 150 K to 1300 K.

This method was used to determine the depth distribution of the lattice defects at low bombardment doses, the critical

dose for blistering, the thickness of the blister covers and the distribution of the implanted Helium concentration.

7 He+/cm2. The depth at which

Helium atoms associate to form bubbles agrees with the thickness of the blister covers in all cases investigated.
o o

In the range investigated the critical dose for blistering is between 1 and 2 x 101

In random bombardment with increasing energy the depth increases from 150 A at 1 keV to 1040 A at 9 keV

and is thus about three times as large as the calculated range of the Helium ions in amorphous material. In
bombardment with 4 keV Helium ions in the {100> direction this depth decreases with increasing temperature
from 720 K at 150 K to 180 K at 920 K. The long ranges of ions in single crystals implanted in random direction
were confirmed in computer simulations. The temperature dependence of the depth at which Helium bubbles form
can be explained in terms of diffusion of the Helium atoms, which come to rest in the undisturbed crystal lattice,

and the binding of these atoms to lattice defects produced.

The shape and size of the blisters were investigated in the scanning electron microscope. Bombardment in the
temperature range between 150 K and 1300 K produces various characteristic surface structures, some of which

could not be attributed to blistering,




ZUSAMMENFASSUNG

Rutherford-Riickstreuung von energiereichen leichten Ionen verbunden mit dem Gitterfithrungs- und
Schatteneffekt als Methode zur Bestimmung der Tiefenverteilung von Gitterstérungen in Einkristallen
wird kurz dargestellt. Ein Rechenmodell fiir die Abhingigkeit der Riickstreuintensitit von der Gitter-
fehlerkonzentration fiir einfach ausgerichtete Anordnung wurde auf doppelt ausgerichtete Anordnung er-
weitert und angewendet auf die Untersuchung der Strahlenschiden in Niobeinkristallen durch Heliumbe-
schufl im Energiebereich von 0,5 keV bis 9 keV und im Temperaturbereich von 150 K bis 1300 K. Die
Tiefenverteilung der Gitterstérungen bei niedrigen Beschufldosen, die kritische Dosis fiir Blisterbil-
dung, die Deckeldicke der entstandenen Blister und die Verteilung der eingeschossenen Heliumkonzen-

tration wurden so bestimmt.

Die kritische Dosis fiir Blisterbildung liegt im untersuchten Bereich zwischen 1 und 2 - 1017 He+/cm2.
Die Tiefe, in der sich Heliumatome zu Blasen zusammenlagern, und die Deckeldicke der Blister stim-
men in allen untersuchten Fillen iiberein. Sie steigt mit zunehmender Beschuflienergie bei random Be-
schuB von 150 & bei 1 keV auf 1040 & bei 9 keV und ist damit etwa dreimal so grol wie die berechnete
Reichweite der Heliumionen in amorphem Material. Diese Tiefe nimmt bei Beschufl mit 4 keV Helium-
ionen in ¢100> -Richtung mit zunehmender Temperatur von 720 K bei 150 K auf 180 & bei 920 K ab. Die
groBen Reichweiten der lonen in Einkristallen bei random Einschufl wurden in Computersimulationen be-
stidtigt, Die Temperaturabhingigkeit der Tiefe, in der sich Heliumblasen bilden, kann erkldrt werden
durch die Diffusion der Heliumatome, die im ungestérten Kristallgitter zur Ruhe kommen, und ihre Bin-

dung an erzeugte Gitterfehler,

Die Form und die Gréfle der Blister wurde im Raster-Elektronen-Mikroskop untersucht. Im Tempera-
turbereich zwischen 150 K und 1300 K wurden verschiedene charakteristische Oberflichenstrukturen ge-

funden, die zum Teil nicht durch Blisterbildung erkldrt werden kénnen,
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Wenn wirklich Kanalstrahlenteilchen in das Innere
eines festen Koérpers eindringen kénnen, dann muf}
diese Erscheinung eine andere zur Folge haben, so
dafl aus dem Nachweis der einen auf die andere
Erscheinung geschlossen werden kann. Es ist nim-
lich zu erwarten, dafl die Kanalstrahlenteilchen,
welche unter die Oberflichenschicht gedrungen und
sich hier durch Heranholung negativer Elektronen
neutralisiert haben, sich zundchst an einzelnen
Stellen anhiufen, hier nach allen Seiten und so auch
auf die iliber ihnen liegende Stelle der Oberflichen-
schicht einen Druck ausiiben, diese Stelle nach
auflen schieben und sie entweder unter Bildung einer
Kammer iiber sich wélben oder von innen her nach
auflen absprengen und so eine mikroskopische Ver-
tiefung in die Oberfldche reilen werden.

Johannes Stark (1912)




A EINLEITUNG

In einem zukiinftigen Fusionsreaktor soll durch Verschmelzung von Deuterium und Tritium in einem
thermonuklearen Plasma Energie gewonnen werden, Dabei treten ganz besondere Materialprobleme
auf. Eines dieser Probleme ist die Bestrahlung der dem Plasma gegeniiberstehenden Wand mit ener-
giereichen Teilchen, Dies sind Neutronen mit einer Energie von 14,1 MeV und Wasserstoff- und He-
liumionen mit einer mittleren Energie zwischen etwa 1 und 20 keV. Die Neutronen durchlaufen die
erste Wand nahezu ungeschwiécht. In einzelnen StéBen mit Gitteratomen kénnen sie jedoch geniigend
Energie iibertragen, um Gitteratome von ihren Plitzen loszuldsen und StoBkaskaden zu erzeugen. Was-
serstoff- und Heliumionen werden dagegen wegen ihrer geringen Reichweite in einer oberflichennahen
Schicht abgebremst und aufgesammelt. Auch sie kénnen StoBkaskaden auslésen, die jedoch wesentlich

kleiner sind als die im Mittel von den Neutronen ausgelésten Kaskaden.

In einer Stoflkaskade kann ein Teil der angestoflenen Gitteratome die Oberfliiche verlassen. Dieser
Vorgang, der als Zerstdubung bezeichnet wird, trigt wesentlich zur Wanderosion in einem zukiinftigen
Fusionsreaktor bei (Behrisch 1972). Ein anderer Teil der verlagerten Gitteratome lagert sich zu Zwi-
schengitteratomecluster zusammen und hinterldfit Leerstellencluster in einem Bereich hoher Gitter-
schédigung (Wilkens 1973). Die eingeschossenen Ionen kommen im allgemeinen auf Zwischengitterplit-
zen zur Ruhe. Ist die Léslichkeit des eingeschossenen Gases klein, wie es fiir Edelgase der Fall ist,
lagert es sich schlieflich in gasgefiillten Blasen zusammen (Sykes 1956), Nach einer bestimmten Be-
schuflidosis (kritische Dosis) iibersteigt der Gasdruck in den Blasen die Oberflichenspannung, und die

Blasen woélben als sogenannte Blister+ die Oberfldche auf.

Blisterbildung wurde erstmals von Primak (1963) an Spinell beobachtet, ist aber erst in den letzten
Jahren ausfiihrlich untersucht worden (Kaminsky 1964, Bauer u. Thomas 1972, Kaminsky u. Das 1973,
Verbeek u. Eckstein 1973). Die Beobachtung der Blister nach Ionenbeschufl erfolgte im allgemeinen im
optischen oder Raster-Elektronen-Mikroskop (REM). Daneben wurde als zusitzliche Beobachtungs-
methode die Messung der Reemission des eingeschossenen Gases verwendet (Kaminsky 1964 und Bauer
u. Thomas 1972). Nach bestimmten Beschufldosen wurde periodisch eine starke Gasemission gefunden,
die dem Aufplatzen der Blister zugeschrieben wurde. Auf diese Weise konnten kritische Beschufidosen
fir Blisterbildung bestimmt werden. Eine Analyse des geschidigten Tiefenbereichs und der Tiefenver-
teilung des aufgesammelten Gases war jedoch nur indirekt iiber die Messung der Dicke der abgelésten

Oberfldchenschicht im REM méglich.

Fiur das Auftreten der Blister lassen sich zwei anschauliche Bedingungen angeben, Erstens miissen

die Beweglichkeit und Léslichkeit der eingeschossenen Gasatome im Festkérper klein sein. Da die Dif-
fusionsgeschwindigkeit und Léslichkeit des Gases von der Temperatur des Festkérpers sowie den vor-
handenen Strahlenschiden- und Verunreinigungskonzentrationen abhéingen, wird Blisterbildung von die-
sen Parametern beeinflufit werden. Fiir Beschufl mit Helium, das in Metallen schwer 18slich ist, ist
zwischen 7 keV und einigen MeV Beschuflenergie Blisterbildung beobachtet worden (Erents u. Mc
Cracken 1973, Kaminsky u. Das 1973). Fiir niedrigere Energien wurden bisher keine Messungen durch-
gefiihrt, Wilson, Bisson u. Amos (1974) erwarten bei diesen niedrigen Energien auf Grund ihrer Diffu-
sionsrechnungen, daB die eingeschossenen Heliumionen wegen ihrer geringen Reichweite wieder durch
die Oberfldche hinausdiffundieren, bevor sich eine ausreichende Konzentration fiir Blisterbildung auf-

bauen kann.

Eine zweite Bedingung fiir Blisterbildung ist, dafl die Reichweite der eingeschossenen lonen im Fest-

korper grofler sein muBl als die Dicke der Oberflichenschicht, die durch Zerstdubung von der fiir Bli-

Im folgenden werden gasgefiillte Hohlrdume im Festkdrper als Blasen, an der Oberflidche sichtbare

Aufwélbungen als Blister bezeichnet.
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sterbildung notwendigen Beschufidosis abgetragen wird (Erents und Mc Cracken 1973). Mit den bekann-
ten Zerstdubungsausbeuten fiir Helium (Behrisch 1972) und den gemessenen kritischen Dosen fiir Bli-
sterbildung (Erents u. Mc Cracken 1973) kann man abschitzen, daf die Tiefe der zerstdubten Oberfla-
chenschicht etwa der nach Schigtt (1966) berechneten Reichweite von 2 - 3 keV Heliumionen in Niob

entspricht. Unterhalb dieser Energie sollte keine Blisterbildung mehr auftreten.

Aufgabenstellung

Das Ziel dieser Arbeit+ war die Klirung der Frage, ob auch im Energiebercich zwischen 0,5 und 10
keV und im Temperaturbereich zwischen 150 K und 1300 K bei Heliumbeschull von Niob Blisterbildung
auftritt. Die Verteilung und die Art der Strahlenschiden im Kristallgitter, die zur Blisterbildung fithrt,
sollte ebenfalls untersucht werden. Als Untersuchungsmethode sollte neben der Raster-Elektronen-
Mikroskopie die Rutherford-Riickstreuung von Protonen an Einkristallen in Verbindung mit Gitterfiih-
rungs- und Schatteneffekt verwendet werden. Diese Methode erlaubt die Analyse der Gitterfehlerver-
teilung bis zu Gitterfehlerkonzentrationen von 10'3 mit einer Tiefenauflésung von 50 A. Ein weiterer
Vorteil der Rutherford-Riickstreuung ist, daB die Kristalle in der gleichen Apparatur untersucht wer-
den konnen, in der der Beschuf durchgefithrt wurde, wéhrend die Beobachtung im REM meist einen
Ausbau aus der Targetkammer erfordert. Als Targets wurden Einkristalle aus Niob verwendet, das zu
Beginn dieser Arbeit als geeignetes Material fiir die erste Wand eines Fusionsreaktors angesehen wur-

de.

F Teilergebnisse dieser Arbeit sind von Roth, Behrisch und Scherzer (1973) und (1974) und Roth, Beh-
risch, Scherzer u. Pohl (1974) verdffentlicht worden.
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B . WECHSELWIRKUNG LEICHTER IONEN MIT METALLEN

1. Bewegung in amorphen Festkérpern

Bei der Beschreibung der Bewegung von leichten Ionen in Metallen kann in vielen Fillen die Wechsel-
wirkung mit Elektronen getrennt werden von der Wechselwirkung mit Gitteratomen. Da ein Ion auf ein
Elektron zwar Energie libertragen kann, wegen der kleinen Elektronenmasse aber keine wesentlichen
Winkelablenkungen erfihrt, fiihrt die Wechselwirkung mit Elektronen zu einer Abbremsung der Ionen
ohne starke Richtungsinderungen. Dagegen wird der Bahnverlauf der Ionen im Festkorper in erster Li-
nie von Kernstéfen bestimmt, dafl heifit von Ablenkungen im abgeschirmten elektrischen Feld der Git-
teratome. Die Bahn der Ionen lifit sich, wie Bohr (1948) gezeigt hat, klassisch beschreiben. Da die
Wirkungsquerschnitte fiir gré8ere Winkelablenkungen sehr klein sind gegeniiber dem mittleren Abstands-
quadrat der Gitteratome untereinander, konnen die StoBprozesse in erster Niherung als einzelne Zwei-

erstdfle betrachtet werden.

a) Energieverlust

Der mittlere differentielle Energieverlust (Energieverlust/Weglange) in KernstéBen ist gegeben durch
die Summierung statistisch aufeinanderfolgender diskreter Streuprozesse der einfallenden Ionen mit
Gitteratomen. Fir St6Be mit grofen Ablenkwinkeln ist der inelastische Energieverlust wihrend des
StoBes im allgemeinen klein gegeniiber der elastisch auf das Gitteratom ibertragenen Energie. Die Sté-
Be konnen daher als elastisch behandelt werden. Bei niedrigen Energien der einfallenden Ionen - fiir
Heliumionen etwa bei E€ 2,5 keV - ist der Wirkungsquerschnitt fir Kernstéfe so grofl, daf der mittle-
re differentielle Energieverlust in KernstéBen und der Energieverlust an Elektronen in der gleichen
Gréfenordnung liegen (Lindhard und Scharff 1961). Bei hohen Energien iiberwiegt dagegen der Energie-

verlust an Elektronen um mehrere Griéflenordnungen (Abb, 1),

Bei der Betrachtung des elektronischen Energieverlustes miissen die Beitrige gebundener und freier
Elektronen in Metallen getrennt betrachtet werden. Bei hohen Teilchengeschwindigkeiten v » v, = ez/‘h
ist der wesentliche Beitrag zum elektronischen Energieverlust gegeben durch Anregung und Ionisation
von Gitteratomen sowie kollektiven Anregungen der Elektronen. Fiir diesen Energiebereich ergibt sich
nach Bethe (1930) und Bloch (1933) der differentielle Energieverlust -dE /dx ~ InE/E, Fiir niedrige Teil-
chengeschwindigkeiten beschrieben Lindhard und Scharff (1961) den elektronischen Energieverlust durch
die Abbremsung der lonen im freien Elektronengas. Sie zeigten, daR der differentielle Energieverlust
proportional zur Teilchengeschwindigkeit ist. Abb. 1 zeigt den elektronischen Energieverlust fiir Was-
serstoff- und Heliumionen in Niob. Im ﬁbergangsbereich zwischen den Ndherungen fiir hohe und nied-
rige Teilchengeschwindigkeiten zeigt der differentielle Energieverlust ein breites Maximum. In diesem
Bereich sind die Werte den Tabellen von Northcliffe und Schilling (1970) entnommen, die aus experi-

mentellen Werten zusammengestellt wurden.
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b) Reichweite

Die gesamte Reichweite eines energiereichen leichten Teilchens im Festkorper ist im wesentlichen
durch den elektronischen Energieverlust bestimmt. Die projizierte Reichweite, d.h. die Eindringtiefe,
die in den meisten Experimenten gemessen wird, hingt dagegen auch von Richtungsédnderungen durch
Kernstdfe ab, die eine Verkiirzung der projizierten Reichweite gegeniiber der gesamten Reichweite be-
wirken. Rechnungen fiir die projizierte Reichweite in amorphen Materialien sind fiir leichte lonen von
Schigtt (1966) durchgefiihrt und von Weifimann und Sigmund (1973) erweitert worden. Abb. 2 zeigt die

Reichweiteverteilungen fiir 1, 4 und 9 keV Heliumionen in amorphem Niob nach Weiimann (1973).

2, Bewegung von Ionen in Einkristallen

Bei diesen Rechnungen fiir Energieverlust und Reichweiten von Ionen in Festkérpern wurde die Struktur
der Festkorpertargets nicht beriicksichtigt. In einer friihen Veréffentlichung von Stark und Wendt (1912)
wurde jedoch schon auf den starken Einflufl der Gitterordnung auf die Reichweite von energiereichen

Ionen hingewiesen. Diese Effekte wurden aber erst anfangs der 60er Jahre wiederentdeckt (Robinson et

al. 1961) und nach und nach experimentell bestétigt (Piercy et al. 1963, Nelson u. Thompson 1963).

a) Gitterfi.'lhr-ung+

Trifft ein Teilchenstrahl parallel zu einer dichtgepackten Gitterrichtung oder -ebene auf einen Kristall,
so laufen die Teilchen je nach ihrer Ablenkung an Oberflichenatomen unter mehr oder weniger kleinen
Winkeln zur dichtgepackten Richtung in den Kristall hinein. Ein kleiner Teil des Strahls wird an den

Oberflichenatomen so stark abgelenkt, daf die regelmiBige Gitterstruktur keinen wesentlichen Einflufl

* In der englischen Literatur wird Gitterfilhrung als channeling bezeichnet
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auf die Bahn der Teilchen hat, die im weiteren als random Bahn bezeichnet wird, Der Anteil der Ionen
auf random Bahnen wird abgebremst wie in amorphem Material. Nur auf random Bahnen laufende Ionen
haben die Moglichkeit Gitteratome zentral oder fast zentral zu treffen und damit groBe Winkelablenkun-
gen zu erleiden. Der gefiihrte Anteil des Strahls lduft unter kleinen Winkeln zu Ketten und Ebenen und
wird durch korrelierte Kleinwinkelstdfle an dichtgepackten Atomketten und Ebenen reflektiert und da-
durch tief in den Kristall gefiihrt. Nach Lindhard (1965) kann fiir diese Ionen das Potential der Ketten-
atome durch ein kontinuierliches Zylinderpotential beschrieben werden, das nur vom senkrechten Ab-
stand von der Kette abhédngt und in Kettenrichtung konstant ist. Die Ionen werden an den Kettenpotentia-
len elastisch reflektiert. Dieses Modell wurde fiir Ionengeschwindigkeiten E > 2 Z1 Z2 e2 d/a,i,F - fiir
Protonen in Niob mit Energien E > 166 keV - abgeleitet. Fiir niedrigere Energien ist es nur niherungs-

weise anwendbar. Diese Gitterfiihrung fiir langsame Ionen ist nach Lindhard (1965) nur méglich, wenn

ihr Winkel zur Gitterkette kleiner als ein kritischer Grenzwinkel lbl/z ist.

2 2 2
“gF 1/
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E a3

Z1 und Z:2 sind die Kernladungen des bewegten Teilchens und der Gitteratome, a der Thomas-Fermi-

2/3 , Zz2/3).1/2 TF

Abschirmradius a =a 0,8853 (Zl , d der Atomabstand lings der Kette und E die

TF
Energie des stoflenden Teilchens. Der Faktor C ist nach Lindhard = [3, Der Grenzwinkel fiir Gitter-
fiihrung steigt mit abnehmender Energie, Fiir 4 keV Heliumionen in Niob betrigt er etwa 9% fir (100>

Gitterketten. Bei so groflen kritischen Winkeln iiberlappen die Winkelbereiche fiir Gitterfilhrung der
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verschiedenen dichtgepackten Gitterrichtungen und eine Trennung zwischen random und gefithrten Bah-

nen ist kaum noch méoglich.

b) Energieverlust und Reichweite in Einkristallen

Der elektronische Energieverlust fiir Teilchen auf gefiihrten Bahnen ist etwas niedriger als fiir Teil-
chen auf random Bahnen, da die Elektronendichte im Bereich der Gitterfithrung im Mittel niedriger ist
als auf nichtgefilhrten Bahnen. Dagegen ist die projizierte Reichweite lings niedrig indizierter Gitter-
richtungen oder -ebenen stark erhtht. Bei den sanften StéRen mit Atomketten ndhern sich die Teilchen
der Kette nur bis auf etwa den Abschirmradius g™ 0,1 R Die Anniherung auf etwa 0,1 R an die Git-
teratome erlaubt keine StéBe mit grofen Ablenkwinkel, die Teilchen aus der Einschufirichtung lédngs
dichtgepackter Gitterrichtungen herausstreuen. Besonders langsame Teilchen, deren elektronischer
Energieverlust sehr niedrig ist, laufen auf gefilhrten Bahnen weit in den Kristall hinein. Rechnungen
(Robinson et al. 1961, 1963) und Messungen (Piercy et al. 1963, Nelson u. Thompson 1963 und Lutz u.

Sizmann 1963) der Reichweiten haben diese Uberreichweiten fiir gefilhrte Teilchen gezeigt.

3, Strahlenschidden

Beim StoR zwischen einem Festkérperatom und einem einfallenden lon ist die maximale ibertragene

Energie nach der klassischen Mechanik gegeben durch

4M. M
172
T = —E (2)

m 2
(M1+M2)

Dabei ist Ml und M2 die Masse des einfallenden Ions und des Gitteratoms und E1 die Beschuflenergie.
Wird auf ein Gitteratom mehr Energie iibertragen als eine Grenzenergie Ed‘ die Verlagerungsenergie,
so kann es einen Zwischengitterplatz einnehmen und eine Leerstelle entstehen (Frenkeldefekt). Die
mittlere libertragene Energie oberhalb der Verlagerungsenergie Ed betrigt fiir abgeschirmte Coulomb-
potentiale (Leibfried 1965)

T =~ E In — (3)

Kleine iibertragene Energien sind bevorzugt. Fiir 4 keV Heliumionen in Niob liegen Tm bei 640 eV und
Td bei 110 eV, Die Energie der angestoBenen Gitteratome liegt damit in einem Bereich, in dem der
elektronische Energieverlust kleiner ist als der Energieverlust durch Kernstofle. Ein grofer Teil der
gesamten Energie eines primér angestofenen Gitteratoms wird daher in sekundiren Stéflen auf weitere
Gitteratome verteilt, es bildet sich eine StoRkaskade aus. Solche StoRkaskaden hinterlassen meist in
ihrem Zentrum einen Bereich, in dem Leerstellen iiberwiegen, umgeben von einem Bereich mit erhéh-

tem Anteil an Zwischengitteratomen.

Fiir die Zahl der in einer StoBkaskade verlagerten Atome ergibt die klassische Abschitzung von Kinchin

und Pease (1955) fiir die hier interessierenden lbertragenen Energien

a & (4)

wobei Tp die Energie des primir angestofienen Gitteratoms ist. Die Rechnungen von Bohr (1948) und
Lindhard (1963) zeigen, daf diese Abschétzung die Zahl der verlagerten Teilchen in der StoBkaskade
iiberschitzt. Die verwendeten Harte-Kugel-Potentiale ergeben zu grofie RiickstoBenergien. Der inelasti-

sche Energieverlust wird génzlich vernachlissigt. Aus diesen Uberlegungen heraus hat Nelson etal. (1972)
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ein modifiziertes Modell entwickelt. Er gibt die Zahl der verlagerten Atome innerhalb einer Stoflkaska-
de an mit
a-B(T )W(T )T
5 B P ( P) P
d Y(Tp) E

n

(5)
f

Dabei beriicksichtigt a =« 0,75 die Korrektur fiir abgeschirmte Coulombpotentiale gegeniiber Harte-Ku-
gel-Potentiale. B (Tp) ist ein Rekombinationsfaktor der erzeugten Zwischengitteratome mit Leerstellen,
der jedoch bisher zu 1 angenommen wurde, W(Tp) ist der Bruchteil der Primérenergie, die an Gitter-
atome weitergegeben wird und Y{Tp) beriicksichtigt eventuelle Gittereffekte. Statt der Verlagerungs-
energie Ecl verwendet Nelson die Energie Ef o 40 eV, Unterhalb Ef wird Energie nur noch in Ersetzungs-
stofifolgen in niedrig indizierte Gitterrichtungen verbraucht, so dafl keine Leerstellen mehr erzeugt
werden. Die Funktionen W(Tp) und y (Tp) wurden von Nelson (1972) angegeben. Danach ergeben sich fiir
4 keV Heliumbeschufl von Niob kleine Stofkaskaden mit 3 - 4 verlagerten Gitteratomen pro primir an-

gestoflenes Gitteratom,

In Bestrahlungsversuchen bei Temperaturen, bei denen sowohl Zwischengitteratome wie Leerstellen
beweglich sind - in Niob schon bei Zimmertemperatur (Dénitz et al. 1973) - rekombiniert ein grofer
Teil der Punktdefekte. Dadurch wird die Zahl der erzeugten Defekte reduziert. Durch die rdumliche
Trennung von Leerstellen und Zwischengitteratomen nach Auslaufen der Kaskade kann das an Leerstel-
len reiche Zentrum der Kaskade sich zu einem Defektcluster umordnen, der im Elektronen-Mikroskop
beobachtet werden kann (Wilkens 1973), Die Struktur des Cluster (Packungsfehler, Versetzungsring,
Void) héngt von vielen Parametern wie Packungsfehlerenergie und Oberflichenspannung ab. Bei Be-
schufl von Niob mit 4 keV Heliumionen ist wegen der kleinen Stofkaskaden Clusterbildung nur bei hohen

Beschufidosen und grofler Kaskadendichte méglich.

Eine weitere Méglichkeit, genauere Auskunft iiber die Struktur von StoBkaskaden und Defektcluster zu
erhalten, ist die Computersimulation (Beeler 1963, Thorrens u, Robinson 1972). Hierbei wird fiir Pri-
mérenergien von 100 eV bis 10 keV der Verlauf der Stoflkaskade solange verfolgt, bis keine Energien
>Ed mehr iibertragen werden kénnen. Nach Auslaufen der Stofkaskade liefen Thorrens u. Robinson
(1972) Zwischengitteratome und Leerstellen, die niher als 1,5 Gitterabstinde entfernt waren, spontan
rekombinieren. Dann wurde die verbleibende rdumliche Verteilung der Leerstellen und Zwischengitter-
atome analysiert nach Zahl und Gréfle von Leerstellen- und Zwischengittercluster, Dabei ergibt sich,
daB die Zahl der Cluster mit (i + 1) Leerstellen in einem konstanten Verhiltnis steht zu der Zahl der
Cluster mit i Leerstellen, unabhiéngig von der Primirenergie. Bei den untersuchten Metallen lag dies

Verhiltnis zwischen 0,2 und 0,4.

Bei diesen Rechnungen wurden die Einfliisse der eingeschossenen Ionen auf die Defektverteilung noch
nicht beriicksichtigt. Heliumionen, die soviel Energie verloren haben, dafl sie keine weiteren Gitterde-
fekte mehr erzeugen kénnen, laufen noch einige Atomlagen weiter, bis sie im allgemeinen im ungestor-
ten Kristallgitter zur Ruhe kommen. Die Formationsenergie fiir Helium auf einem Zwischengitterplatz
in kubisch raumzentrierten Metallen wurde von Wilson und Johnson (1972) zu etwa 5 eV berechnet. Da-
gegen erhielten sie fiir die Formationsenergie fiir Helium auf einer Gitterleerstelle nur etwa 1 eV, Da
die Aktivierungsenergie fiir Zwischengitterdiffusion mit 0,2 eV sehr niedrig ist, wird ein Heliumatom,
das im ungestdrten Gitter auf einem Zwischengitterplatz zur Ruhe kommt, schnell weiterdiffundieren,
bis es eine Leerstelle im Gitter findet und dort gebunden wird, Heliumbeschufl von kubisch raumzen-

trierten Metallen wird also schliefilich in substitutionellem Helium resultieren.

Dies wurde von Kornelson (1970) an Wolfram experimentell bestétigt. Bei thermischer Desorption nach
Heliumbeschufl fand er ein Maximum bei Temperaturen, die etwa 4,15 eV, der berechneten Bindungs-

energie von Heliumatomen an Leerstellen entsprechen. Gleichzeitig fand er eine Reihe weiterer Desorp-




.

tionsmaxima, die er der Bindung von bis zu 4 Heliumatomen an einer einzigen Leerstelle zuordnete.
Bei Temperaturen, bei denen ein Ausheilen der Leerstellen durch beginnende Leerstellenbeweglichkeit
stattfindet, beobachtete er keine Desorption. Das heiflt, Leerstellen, die von Heliumatomen besetzt
sind, haben eine erheblich héhere Stabilitit gegeniiber Rekombination als unbesetzte Leerstellen. Die
stabilisierende Wirkung des Heliums auf Leerstellen wurde von Keefer und Pard (1972) auch fiir drei-
dimensionale Leerstellencluster gefunden. Die Void-Dichte stieg bei Protonenbeschufl von Edelstahl
bei vorangegangener Implantation von Helium stark an. Wiedersich et al. (1973) berechnete fiir Nickel,
daB auch Leerstellencluster unter 5 Leerstellen, die bei Zimmertemperatur unstabil sind, von wenigen

Heliumatomen stabilisiert werden.

In Metallen werden also implantierte Heliumatome schlieflich substitutionell in selbsterzeugten Gitter-
fehlern gebunden. Leerstellen, stabilisiert durch bis zu 4 Heliumatome, sind Keimzellen kleiner Gas-
blasen. Solche Blasen sind erstmals beobachtet worden von Sykes (1956) in Reaktormaterialien und sind
fiir Heliumbeschuf von Niob von Aitken et al. (1973) bestidtigt worden. Bei ausreichendem Angebot an
Leerstellen, Zwischengitteratomen und Heliumatomen bildet sich ein Gleichgewicht aus, bei dem der
Gasdruck p in den Blasen kompensiert wird durch die Oberflichenspannung y der Blasen. Bei Annah-

me kugelférmiger Blasen ergibt sich

p = (6)

|2

wobei r der Blasenradius ist. Bei der Oberfldchenenergie von Niob von 2100 erg,"cm2 (Martin 1968)
herrscht in Blasen mit 100 & Durchmesser ein Gasdruck von 1000 atm. Auf das Kristallgitter wirkt je-
doch keine resultierende Kraft. Das Verzerrungsfeld des Gitters ist so klein, dafl Blasen im Elektro-

nenmikroskop nur im Phasenkontrast sichtbar sind.

Bei weiterem Beschufl mit Heliumatomen ist von Primak (1963) erstmals die Bildung kuppelférmiger
Aufwolbungen der Oberflichen, sogenannter Blister, beobachtet worden., Kaminsky und Das (1973) und
Bauer und Morse (1972) haben Blisterbildung in Niob nach HeliumbeschuB im Energiebereich von 300
bis 2000 keV untersucht. Kaminsky nimmt an, daB Heliumblasen die Vorstufe der Blister bilden. Wel-
cher Mechanismus jedoch dazu filhrt, daf Gasblasen die Oberfliche deformieren, ist noch nicht geklart
worden. Bis heute haben sich mehrere Modelle entwickelt. Das u. Kaminsky (1973) vermuten, daf die
Gasblasen bei weiterem Beschuf8 langsam anwachsen und daf an Stellen, an denen die Oberfldchenener-
gie durch starke Gitterstérung herabgesetzt ist, die Oberfldche des Metalls aufgewdslbt wird. Dagegen
schlagen Erents u. McCracken (197 3) vor, daB die Gasblasen nicht anwachsen, sondern die Konzentra-
tion der Blasen zunimmt. Uberschreitet die Konzentration einen kritischen Wert, lagern sich kleine
Blasen zusammen zu grofen Blasen und driicken durch die VolumenvergréBerung die Oberfldche auf.
Wilson, Bisson und Amos (1974) nehmen an, dafl sich atomares Helium im Kristallgitter ohne Blasen-
bildung bis zu Konzentrationen von 24 at % ansammelt, bevor es sich zusammenlagert und Blister bil-
det. Sie errechnen aufgrund einer Diffusionstheorie aus den Mefdaten von Bauer und Morse (1972), daf3
unterhalb 10 keV nur bei extrem hohen Beschufidosen >1 021 I—[eJr,c’cm2 Blisterbildung auftreten sollte.

Eine Entscheidung zwischen diesen Modellen wird an Hand eigener Messungen in Kapitel V versucht.
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II. RUTHERFORD-RUCKSTREUUNG ALS METHODE ZUR BESTIMMUNG VON GITTERFEHLERN

In dieser Arbeit wird die Rutherford-Riickstreuung zusammen mit dem Gitterfilhrungseffekt und dem
Schatteneffekt zur Bestimmung der Gitterstérung angewendet. Die Grundlagen dieser MeRmethode sind
bereits Gfters (Mayer, Eriksen u. Davies 1970, Schulze 1971 und Mayer u. Ziegler 1974) ausfiihrlich

dargestellt worden und sollen hier nur kurz erlidutert werden.

1. Rickstreuung an amorphen Festkérpern

Wie in Kapitel I beschrieben, bewegen sich energiereiche leichte Ionen-Protonen mit Energien >25 keV -
auf einer nahezu geraden Bahn durch den Festkérper. Ablenkungen um gréBere Winkel sind nur durch
sehr zentrale St6fle - Stoflparameter kleiner etwa 10_2 R. moglich und treten daher selten auf. In er-
ster Ndherung kann man annehmen, dafl die Riickstreuung schneller Protonen an Metalloberflichen in
einem einzigen StoB erfolgt. Die Bahn vor und nach dem StoR kann als Gerade angesehen werden, auf
der die Protonen nur gleichmiBig Energie an Elekironen verlieren, Abb. 3 zeigt schematisch das einfa-

che Modell der Riickstreuung in einem Sto8.

HO

/A
)
—\

cosa

dQ

Abb. 3

Schema der Riickstreuung
eines Ions in der Tiefe x

Nach Abb, 1 ist der differentielle Energieverlust Se fiir Protonen zwischen 150 und 80 keV in Niob nahe-
zu konstant - etwa gleich 18 eV/R -. Damit kann die Energie E2 des aus dem Festkorper zuriickgestreu-
ten Teilchens in Abhingigkeit von der Beschuflenergie E1 und der Tiefe x, aus der es zuriickgestreut

wird, leicht berechnet werden. Fiir ¢ = 0 (Abb. 3) wird

i :sz _s X (k2+cosu.

2 1 e coso cosﬁ)’
wobei (7)
E Mlcosﬂ ((Mlcosﬂ}2 N I\J’I1 - M2)1/2 ' 8« usp,
M, M, My *M, M, # M,

Jeder Energie E2 kann somit eindeutig eine Tiefe x zugeordnet werden, aus der das Teilchen zuriick-

gestreut wurde.

Die Tiefenauflésung A x ist durch die Energieauflésung 4".‘.E2 der Nachweisapparatur bestimmt.

5 SR
Ax = dEz AEZ (8)
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Die Intensitédt der zuriickgestreuten lonen wird durch die Wahrscheinlichkeit Nr (Ez,cr. B.y) dEde
gegeben, daf ein Ion auf dem Wegstiick dx/cosa um einen Winkel 0 in den Raumwinkel d abgelenkt
wird, Ist der Festkdrper amorph, d.h. sind die Targetatome statistisch verteilt, so hdngt diese Wahr-
scheinlichkeit von der Dichte Nv der Atome im Festkérper und dem differentiellen Wirkungsquerschnitt
do ab.

Fiir Protonen ist fiir grofie Ablenkungen und Energien oberhalb 50 keV der Rutherford-Streuquerschnitt
eine gute Anndherung.

Damit wird

szfzge'i a2 + 2_“22;)
N (E,,a,B,y)E_dQ = f(0) dE_dR ,
Y2 2 S 16 (E cos )2 2
e 2 cosf 1
i 9
mit Ml g (9)
4 (cos 0 + ]-(ﬁ-—sing) )
f(0) = 2
M
.4 . 2
sin @ 1 —(m— sin 0)

Die Intensitédt der zuriickgestreuten Teilchen ist also umgekehrt proportional zum differentiellen Ener-

gieverlust der Teilchen im Festkérper.

2. Rickstreuung an Einkristallen

Die Riickstreuintensitét dndert sich drastisch fiir einen Teilchenstrahl, der parallel zu einer dichtge-
packten Gitterrichtung auf einen Kristall trifft. Hier l4uft, wie in Kapitel I. 2 beschrieben, ein grofler
Teil der einfallenden lonen auf gefilhrten Bahnen in den Kristall. Damit wird die Wahrscheinlichkeit

eines Stofles mit kleinem StoBparameter mit einem Gitteratom und damit auch die Riickstreuung um et-

wa den Faktor 30 reduziert.

Das gleiche gilt, wenn man die riickgestreuten Teilchen in einer dichtgepackten Gitterrichtung beobach-
tet. Lindhard (1965) hat gezeigt, daf Teilchen, die von einem Gitterplatz im Kristall aus unter kleinen
Winkeln zu niedrig indizierten Gitterrichtungen starten, durch St6fe mit Gitteratomen von den Atom-
ketten abgelenkt werden., Der minimale Ablenkwinkel dieser Teilchen entspricht etwa dem maximalen
Einfallwinkel q,lljz fiir gefithrte Teilchen. Dieser sogenannte Schatteneffekt reduziert die Riickstreuin-
tensitdt an Gitteratomen bei Beobachtung in niedrig indizierten Gitterrichtungen um etwa den gleichen
Faktor 30 wie der Gitterfilhrungseffekt. Durch Einschufl in dichtgepackte Gitterrichtungen und Beobach-
tung in dichtgepackter Gitterrichtung (doppelt ausgerichtete Anordnung) kann die Riickstreuung zweimal,
d.h. um etwa 3 Zehnerpotenzen reduziert werden (Bdgh 1968, Appleton u. Feldman 1969, Behrisch u.
Scherzer 1969). Dagegen ist die Wahrscheinlichkeit zentraler St6fle und damit die Riickstreuung an ver-
lagerten Gitteratomen oder Zwischengitterfremdatomen bei Einschufl in dichtgepackte Gitterrichtung ge-
geniiber dem amorphen Fall erhéht, so daf die Riickstreuung sehr empfindlich von Gitterstérungen ab-
hingt.

Im folgenden wird das von Lindhard (1965) fiir die Gitterfilhrung (Kapitel 1. 2) und den Schatteneffekt ent-
wickelte Modell in etwas vereinfachter Form zur Berechnung der Riickstreuintensitit aus Einkristallen
verwendet.

Nach diesem Modell kann man aus der Aufspaltung des einfallenden Ionenstrahls beim Durchlaufen der

Oberfldche des Einkristalls in einer gefiihrten und random Anteil je nach Einschufirichtung zwei Fille

unterscheiden,

i Der nicht ausgerichtete Fall, in dem der Einfallwinkel des Ionenstrahls zu einer dichtgepackten

Gitterrichtung gréfler ist als der kritische Winkel fiir Gitterfilhrung ¢ 1/2' Dieser Fall wird im wei-
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teren als random Beschufl bezeichnet. Der einfallende Strahl liuft im Kristall als nichtgefiihrter

Strahl. Die Riickstreuung kann hier wie an amorphem Material behandelt werden.

ii  Der ausgerichtete Fall, in dem der Einfallswinkel des lonenstrahls relativ zu einer dichtgepackten
Gitterrichtung kleiner als der kritische Winkel ¢ 1/2 ist. Hier wird der einfallende Strahl in eine
gefilhrte und eine im allgemeinen sehr kleinen random Komponente aufgespalten. Das Verhiltnis
xmin der Intensitdt des random Strahls zur Gesamtintensitit und damit das Verhiltnis der Riick-
streuintensitdt bei random Einschuff zu Einschuf} in niedrig indizierte Gitterrichtung ist abhéingig
von der Flidchendichte der Oberflichenatome und dem mittleren Amplitudenquadrat der thermischen

Schwingungen der Gitteratome.

Im ausgerichteten Fall kénnen zusitzlich durch Gitterfehler in der Oberflichenschicht des Kristalls

Ionen aus der Einfallsrichtung um Winkel ¢ >¢ abgelenkt werden, Das Verhiltnis der Riickstreuin-

1/2
tensitdt des ausgerichteten zum nicht ausgerichteten Fall gibt damit ein MaR fiir die Stérung des Kri-

stallgitters an der Oberfliche.

Teilchen auf gefilhrten Bahnen kénnen sich nach diesem Modell den Gitterketten nur bis zu einem Ab-

stand von etwa 0,1 X nahern und tragen daher nicht zur Riickstreuung bei.

Die Trennung zwischen gefilhrtem und random -Anteil des Strahls ist jedoch nur in erster Niherung rich-
tig. Auf Grund der thermischen Schwingungen der Gitteratome und durch Streuung an Elektronen erhht
sich beim Eindringen in den Kristall die Energie der Teilchen senkrecht zu den Gitterketten, und ein
Ubergang von gefiihrter zu random Bahn wird méglich. Diese Streuung gefithrter Teilchen auf random
Bahnen wird als ""Dechanneling' bezeichnet. Damit wird X min 2Phéngig von der Eindringtiefe x, also

von der Energie E2 der zuriickgestreuten Teilchen.

Die Winkel- und Energieverteilung der riickgestreuten Teilchen, die parallel zu einer dichtgepackten
Gitterrichtung auf einen Kristall treffen, ist damit (Schulze 1971)
NGF(X)

Ng,l_ (Ey,0.B.y) dE,AQ = (X mintEa) * A(1-X min(Ea)) T] N (E,a,B,y)dE,dQ . (10)

Der Faktor A beriicksichtigt die erhéhte Wahrscheinlichkeit eines gefiihrten Ions,auf ein Zwischengitter-

atom zu treffen, im Verhilinis zu einem nichtgefiihrten Teilchen,

Gleichung 10 zeigt, dafl die Gitterfehlerkonzentration N aus der Messung von Ng - Nr‘ und xmin be-

>

GF
stimmt werden kann. Die Gitterfehler tragen jedoch auch zu einer Streuung eines Teils des gefiihrten

Strahls in den random Strahl bei, Damit wird xm'm abhédngig von der Konzentration der Gitterfehler. Bei
hohen Gitterfehlerkonzentrationen ist daher die Auswertung der Riickstreuspektiren schwierig. Die Ab-
hingigkeit von X nin VoM der Gitterfehlerkonzentration ist fiir verschiedene Streumechanismen von B¢gh
(1968) und Feldman u. Rodgers (1970) berechnet worden. Die so erhaltenen komplizierten Beziehungen
werden von Ziegler (1971) ersetzt durch eine Streufunktion, die die Streuung aus dem gefiihrten Strahl
proportional zu der Konzentration der Gitterfehler annimmt. Die Proportionalitidtskonstante wird so be-
stimmt, daf die aus den MefRkurven iiber ein Iterationsverfahren berechnete Gitterfehlerkonzentration
im ungestérten Bereich des Kristalls gegen Null geht. Die genaue Herleitung dieses Auswertungsver-

fahrens ist im Anhang dargestellt.

Der Fehler durch die ungenaue Kenntnis von X min kann weiter reduziert werden durch die Anwendung
der doppelt ausgerichteten Anordnung. Hier wird sowohl der Einschufl wie auch die Beobachtung der
Riickstreuung in dichtgepackten Gitterrichtungen durchgefiihrt und damit die Riickstreuung an Gitterato-
men um etwa einen Faktor 1000 reduziert. Dagegen wird die Riickstreuung an verlagerten oder Fremd-

atomen abermals leicht verstirkt. Die Riickstreuintensitit in doppelt ausgerichteter Anordnung ist da-
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mit in erster Ndherung gegeben durch (Schulze 1971)

N . _(x)
. 1.2 2 2 2 GF
N, By @ BYIAE AR = (2 - Fsin” (-00x 1y (Bp) +X(1ox |y (E,)” —F—

v

IN (E,,a,B,y) dE,dRQ.

(11)

Da Xmin< 1, fiihrt die ungenaue Kenntnis zu einem kleineren Fehler in doppelt ausgerichteter Anord-
nung als in einfach ausgerichteter Anordnung. Besonders fiir kleine Gitterfehlerkonzentrationen und da-

mit kleine ¥ min kann Formel 11 oft durch die einfache Beziehung (Bggh 1968)

2 Ngp®

N

N (E,,0,B,Y)dE,dQ = X -

N_(E,a,B,Y) dE,dR (12)

ersetzt werden.

Dabei wurde angenommen, daf} die Gitterfehler wie Zwischengitteratome riickstreuen. Defektcluster
sind in dieser Gleichung nicht erfaflt. In den Formeln fiir die Riickstreuung in einfach und doppelt aus-
gerichteter Anordnung mufl der geringere differentielle Energieverlust auf gefilhrten Bahnen (siehe II,
2b) in Nr beriicksichtigt werden, Da aber vorwiegend nur die Ionen zur Riickstreuung beitragen, die im
Winkelbereich um ¢1/2 zu den Ketten laufen, ist es moéglich, dafl sie auf groflen Teilen ihrer Bahn so-
gar durch Gebiete héherer Elektronendichte laufen miissen als die mittlere Elektronendichte auf random
Bahnen. Bei der Umrechnung der Energie der riickgestreuten Teilchen in die Tiefe, aus der sie zuriick-
gestreut wurden, werden daher in doppelt ausgerichteter Technik allgemein die gleichen differentiellen

Energieverluste angenommen, wie fiir nicht gefiihrte Teilchen bzw. wie in amorphem Material.

In doppelt ausgerichteter Meflanordnung wird die Riickstreuung aus dem Kristallinneren so stark redu-
ziert, daB man die direkte Riickstreuung an Oberflichenatomen beobachten kann. Dabei verlieren die
Ionen nur die Energie, die im Zweierstofl auf ein Oberfldchenatom {ibertragen werden kann und haben
daher alle die Energie E2 = szl' Die Breite des Energieintervalls, in das sie zuriickgestreut werden,
ist im allgemeinen bestimmt von der Energieauflésung AEz der Nachweisapparatur. Die Energie- und

Winkelverteilung der an Oberfldchenatomen riickgestreuten ist also

dc(G,El)
N d

Nop (Ep@.BY)dEdR = vy . N an

df 6(E2—k2E1) dE (13)

9
Dabei ist Yeii = (Ytherm + YGF)' wobei Ytherm die thermischen Gitterschwingungen der Oberflichen-
atome und Yar die erhdhte Riickstreuung durch Gitterfehler in der Oberflidche beriicksichtigt. Yofr ist
damit ein Maf fiir die Gitterordnung in der Oberfliche und kann durch gute mechanische und chemische
Vorbehandlung und anschlieflendes Ausheizen bei Temperaturen nahe dem Schmelzpunkt auf Werte nahe

1,5 reduziert werden.

Ionen, die an oberflichlich adsorbierten Fremdatomen zuriickgestreut werden, erleiden im Zweierstof}
einen von Kristallatomen verschiedenen Energieverlust. Ist die Masse der Fremdatome gréfier und da-
mit der Energieverlust kleiner, so wird die Energieverteilung der an Fremdatomen zurilickgestreuten
Teilchen nicht {iberlagert von der Riickstreuung aus dem Kristall und ist leicht nachweisbar. In doppelt
ausgerichteter Meflanordnung ist die Riickstreuung aus dem Kristall jedoch so niedrig, dafl auch die
Rickstreuung an leichten absorbierten Fremdatomen, wie z. B, Kohlenstoff und Sauerstoff auf Niob,

nachgewiesen und quantitativ ausgewertet werden kann,

Abb. 4 zeigt einen typischen Satz von Riickstreuspektren von 150 keV Protonen an einem Nb-Einkristall.
Solche Spektren werden vor jedem MeRexperiment aufgenommen, um die Sauberkeit und Gitterordnung

des Kristalls zu bestimmen.
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Abb. 4

Energieverteilung riickge-
streuter 150 keV Protonen
an Niobeinkristallen in nicht,
— einfach und doppelt ausge-
Energie (keV) 50 100 150 richteter Anordnung
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Die Intensitéit der riickgestreuten Teilchen ist beim Ubergang von der nicht ausgerichteten zur einfach
ausgerichteten Anordnung schon stark erniedrigt und zeigt im Oberfldchenpeak die Riickstreuung an
Oberflichenatomen. In doppelt ausgerichteter Anordnung kann daneben vor dem Ausheizen ein zweiter

Peak aufgeldst werden, der der Riickstreuung von Protonen an adsorbiertem Sauerstoff entspricht.
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III. EXPERIMENTELLE ANORDNUNG

1. Apparatur

Die schematische Darstellung der Bestrahlungsapparatur zeigt Abb. 5.

NIEDERENERGIE
PHARAO IONENBESCHLEUNIGER

ELEKTRONENSTOSS
' IONENQUELLE

IONEN

Hg-DIFFUSIONSPUMPE ABLENKMAGNET
' . ] GETTERPUMPE

KUHLFALLE

B o ABLENKMAGNET

Hg-DIFFUSIONSPUMPE -/
KUHLFALLE

REFERENZZAHLER

Abb. 5 Schematische Darstellung der Bestrahlungsapparatur

Sie besteht aus einer Kombination des kleinen Beschleunigers fiir leichte lonen PHARAO (Behrisch 1967)

mit einem Niederenergieionenbeschleuniger.

Abb. 6 zeigt den Aufbau der zur Erzeugung der Strahlenschidden verwendeten Niederenergie-Ionenquelle.
Sie entspricht dem Aufbau eines Bayard-Alpert-Ionisationsmanometer, bei der der Ionenkollektor durch

durch eine Absaugelektrode ersetzt wurde.

Absaugblende

10 Ok 0

Gluhkathode
IOV 200V

Abb. 6

Schematische Darstel-
Einzellinse Beschleunigungs lung der Niederenergie-
blende lonenquelle




- 15 -

Dabei handelt es sich um eine Modifizierung der von Taglauer (1971) verwendeten Ionenquelle. Eine
Einzellinse fokussiert den Ionenstrahl auf eine Blende von 2 mm Durchmesser, die die Ionenquelle vom
Targetraum trennt. Die Blenden&ffnung wird durch ein doppeltfokussierendes magnetisches Sektorfeld
auf das Target abgebildet. Dadurch werden Molekiil- und Fremdgasionen aus dem Strahl abgetrennt.
Durch zwei Blenden wird der Strahldurchmesser auf 3 mm begrenzt. Innerhalb des Beschufiflecks auf
der Targetoberfliche wird dadurch die Inhomogenitit der Stromdichte auf 10 % beschrinkt. Abb, 7 zeigt
das Strahlprofil am Ort der Targetoberfliche bei 4 keV Heliumionen. Der Ionenstrom wird zwischen
der letzten Begrenzungsblende und dem Target durch einen schwenkbaren Faradaybecher gemessen und

wihrend des Beschusses in regelmidfligen Abstéinden kontrolliert.
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Abb. 8 zeigt die Strom-Spannungscharakteristik der verwendeten Ionenquelle mit Magnetfeld fiir Helium -
ionen. Die Energieunschirfe ist im verwendeten Energiebereich besser als 1 % (Grundner 1973). Der

Druck in der Ionenquelle liegt im 10™° Torr-Bereich,
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Zur Analyse der Strahlenschiden wurde der 120 bzw. 150 keV Protonenstrahl des PHARAO" (Behrisch
1967) verwendet. Der magnetisch analysierte Strahl wird durch zwei Blenden auf einen Strahldurchmes-
ser von 0,3 mm und die Strahldivergenz auf einen Offnungswinkel von 0,340 begrenzt (Abb. 9). Zur Mes-
sung des Ionenstroms wird von einer rotierenden Blende ein konstanter Bruchteil des primér einfallen-
den Strahls in einen Referenzzihler gestreut. Der Referenzzdhler wird mit Hilfe eines Faradaybechers
geeicht (Behrisch, Scherzer u. Schulze 1972), Der Nachweis der vom Target zurlickgestreuten Ionen
und Atome erfolgt durch einen auf -120 %6 gekiihlten Oberflichensperrschichtzidhler mit einer Energie-
auflésung von 2,7 keV und einer unteren Nachweisgrenze von 5 keV (Schmidl 1973). Die im Zihler ent-
stehenden, der Energie der Teilchen proportionalen Ladungsimpulse werden verstdrkt und in dem Viel-
kanalanalysator DIDAC 800 in 200 Kanile nach Impulshdhen sortiert. So erhdlt man in einer einzigen

Messung die Energieverteilung der Protonen fiir eine bestimmte Winkelanordnung.

Referenz - Si-Zahler  (-100°C)

_Target (ausheizbar auf »2200°C)

' Faradaybecher

H*analysiert J
Lt —,———————
50 - 150kev N ] Abschir
7/ -120C)
rotierende T HA
Blende ~a o

Y E A veglicher
\‘Y“ Furuec?uybecher

beweglicher Si- Zahler
(-100°C)
= (am He*analysiert
\ 05 - 10 keV Abb. 9

Schematische Darstellung der
MefRanordnung

Der Zihler erfafit einen Raumwinkel von 3 - 10-5 sterad. Er kann auf einer Kugelfliche um das Target
bewegt werden, wobei Ablenkwinkel (& +B) (Abb. 3) zwischen Einschufi- und Beobachtungsrichtung im
Bereich von 30° bis 180° gewihlt werden kénnen und Yy zwischen 160 variiert werden kann. Das Target
ist elektrisch isoliert auf einen Goniometerkopf montiert, der eine kontinuierliche Einstellung des Ein-
schuBwinkels @ zur Oberflichennormale von -45° bis +90° und eine Drehung des Targets um 180 gestat-
tet. Zur endgiiltigen Justierung besteht die Méglichkeit, den Kristall um 1_»10o zu kippen. Die drei Dreh-
achsen schneiden sich dabei im Beschufifleck auf der Kristalloberfliche (Behrisch, Mihlbauer u. Scher-

zer 1969).

Als Targets wurden Niob-Einkr‘istalle++ verwendet, die parallel zu einer{lOO} -Fldche geschnitten wa-
ren. Sie wurden vor jeder Versuchsreiche in einer Mischung von 70 % HNO (65 vol%) und 30 % HF

(71 vol%) chemisch poliert (Reed 1971) und im Targetraum bei einem Vakuum von 4 - 10~ Torr zum
Ausheilen und zur Reinigung durch Elektronenbeschufl von der Riickseite auf 2500 K geheizt. Der Grad
der Gitterunordnung und der Verunreinigung 146t sich aus den Riickstreuspektren vor und nach dem Aus-

heizen (Abb. 4) bestimmen.

Vor dem Ausheizen ist auf der Oberfliche als Verunreinigung nur Sauerstoff zu erkennen, der durch
das Aufheizen bis unter die Nachweisgrenze von 10‘2 Monolagen entfernt werden konnte. Bestimmt man

die Oberflichenunordnung, die nach Formel 13 mit Yot zusammenhingt, so ergibt sich, daB nach dem

+ Protonen und Heliumionen Accelerator fiir Riickstreuung an Oberfldchen
++ Die Kristalle wurden freundlicherweise von Dr. R. E. Reed, Oak Ridge National Laboratory zur Ver-
figung gestellt.
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Ausheizen nur etwa 1,8 Oberflichenschichten zur Riickstreuung in den Oberflichenpeak beitragen.

In der MefBkammer wurde wihrend des Betriebs beider Ionenquellen mittels einer Quecksilberdiffusions-
pumpe QUICK 2004 mit Kiihlfalle ein Endvakuum im 10-8 Torr Bereich erreicht. Die Analyse des Rest-
gases (Abb. 10) zeigt, daB dieser Druck fast ausschlieBlich durch den Partialdruck von Quecksilber aus

der Diffusionspumpe erzeugt wurde, wihrend der Partialdruck von Kohlenwasserstoffen unter 10'10

Torr lag.
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Abb. 11 zeigt die verwendete geometrische Einstellung des Kristalls bei Heliumbeschuf} und bei der
Rutherford-Riickstreumessung.

Im kubisch raumzentrierten Niob sind die am dichtest gepackten Gitterrichtungen die <111> -Richtun-

gen, die am dichtest gepackten Gitterebenen die {100} -Ebenen.
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Abb. 12 zeigtdie stereographische Projektion eines kubisch raumzentrierten Gitters. Der Beschufl mit He-
liumionen zur Erzeugung der Strahlenschiden erfolgte entweder parallel zur ¢100* -Richtung senkrecht
zur Oberfliche oder auBerhalb einer dichtgepackten Gitterrichtung (120 gedreht und 3,50 gekippt). Die-
ser Richtung entspricht Punkt C in Abb. 12, Die Analyse der Strahlenschdden durch Rutherford-Riick-
streuung erfolgte sowohl in einfacher als auch in doppelt ausgerichteter Anordnung. Es wurden jedoch
vorwiegend die doppelt ausgerichteten Spektren ausgewertet. Wegen der besseren Tiefenauflésung wur-
den die meisten Rutherford-Riickstreumessungen bei Einschuf} in ¢111> -Richtung durchgefithrt. Bei
Heliumbeschuff mit Energien iiber 3 keV mufite wegen der gréferen Reichweite der Strahlenschéden der
Einschufl der 150 keV -Protonen senkrecht zur Oberfliche in ¢<100> -Richtung gew#hlt werden. Die Be-
obachtung erfolgte immer in ¢111> -Richtung oder in random Richtung. Zur Simulierung der Riickstreu-
ung an amorphem Niob und zur Bestimmung des differentiellen Energieverlustes der Protonen im Fest-
kérper wurde sowohl der Einschufl als auch die Beobachtungsrichtung auBerhalb dichtgepackter Gitter-
richtungen gelegt. Dabei betrugen @ und B je 44°44’ , der Kristall wurde um 4° gekippt (Punkte A und B
in Abb,12).

Die Beschufidosen, die fiir die Analyse der Strahlenschiden benétigt wurden, mufBiten méglichst niedrig

gehalten werden, um die dabei erzeugten Strahlenschéden klein zu halten. Abb.13 zeigt den Anstieg der

Riickstreuung in ¢111> -Richtung aus einer Tiefe von 100 & bei BeschuB mit 150 keV Protonen in ¢100>-
Richtung. Gleichzeitig ist der Anstieg der Riickstreuung mit der Dosis von 4 keV Heliumionen in random
Richtung angegeben. Die niedrigste Beschufidosis, nach der die Gitterstérung mittels Rutherford-Riick-
streuung gemessen wurde, lag bei 5 - 1015 He+]cm2. Man sieht, daB die fiir ein Riickstreuspekirum be-
notigte Dosis von 3 - 1015 H+/cm2 im Vergleich zum Heliumbeschufl vernachldssigbare Strahlenschéden

erzeugt.
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Abb. 13 Vergleich des Anstiegs der relativen Riickstreu-
intensitét durch Beschufl mit 4 keV Heliumionen
und durch den analysierenden 150 keV Protonen-
strahl
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IV. MESSERGEBNISSE

1. Beobachtung der Blisterbildung durch Rutherford-Riickstreuung und
im Raster-Elektronen-Mikroskop (REM)

Die Niobeinkristalle wurden in ¢100> -Richtung bzw. random Richtung mit Heliumionen zwischen 0,5
und 9 keV beschossen. Die Stérung des Kristallgitters wurde nach Beschufidosen von jeweils etwa

2 10+16 He+,l'cm2 durch Rutherford-Riickstreuung von 120 bzw. 150 keV Protonen in einfach und dop-
pelt ausgerichteter Anordnung gemessen. Einen typischen Satz doppelt ausgerichteter Riickstreuspek-
tren nach verschiedenen Beschufidosen mit 4 keV-Heliumionen in random Richtung bei Zimmertempe -

ratur zeigt Abb. 14.
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2
21000+
5 17 He*
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51 10858 Abb. 14
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teter Riickstreuspektren (<100 /
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0 — ; : E; schuBdosen mit 4 keV He' in ran-
3 5.0 . L., - 1|50 (keV] dom Richtung bei Zimmertempe-
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Das Riickstreuspektrum des ausgeheilten Kristalls zeigt einen Oberflichenpeak, der der Riickstreuung
an 1,8 Oberflichenschichten entspricht. Mit zunehmender Tiefe steigt die Riickstreuintensitat durch
Dechanneling sehr langsam an.

Die Schidigung des Kristalls entwickelt sich in zwei Stadien. Bis zu einer Dosis von etwa 1,4 - 1017

He+,n’cm2 zeigen die Spektren die Entwicklung eines breiten Peaks bei etwa 480 R Tiefe. Gleichzeitig
steigt die Riickstreuintensitdt mit der Tiefe durch Dechanneling stark an. Der Peak fallt bei 4 keV He -
Beschufl in den starken Anstieg der Riickstreuintensitdt durch Dechanneling und ist daher im wesentli-
chen nur als Schulter zu erkennen. Bei niedrigeren BeschufBenergien ist er noch besser ausgeprégt.
Das Aufireten des Peaks zeigt, daB in diesem Bereich die Gitterstérung zu direkter Riickstreuung aus

dem gefiihrten Strahl an verlagerten Atomen filhrt. Der Oberfléchenpeak erhdht sich nur unwesentlich.

117 +
Zwischen 1,4 - 1017 HeJr/crn2 und 1,9 - 10" He /cmz idndert sich die Form der Riickstreuspektren.

Tats#chlich findet diese Anderung in einem engen Dosisintervall<1 - 1016 I-le-'-,’r.‘m2 statt, wie in

Kap. V. 1.c niher ausgefiihrt wird. In einer Schicht, die ven der Oberflidche bis in die Tiefe des vorher
beschriebenen Peaks reicht, steigt die Riickstreuintensitét stark an. Dieser Anstieg setzt sich bis

1,9 - 1017 H€:+,n’cm2 langsam fort und erreicht dann eine Sittigung nahe der random Intensitdt. Die Riick-

1 +
streuung durch Dechanneling erreicht schon bei 1,2 - 10 1 He /cm2 ihre Sittigungsintensitit.




- 21 -

Neben der Untersuchung durch Rutherford-Riickstreuung wurden die Oberflichen der Kristalle nach

verschiedenen Beschufldosen im REM untersucht. Dabei zeigte sich, daB bis zum Einsetzen der star-
17

ken Riickstreuung aus der Oberflichenschicht bei 1,4 - 10 He+}'c:r:r12 die polierte Kristalloberfliche
keine Verdnderungen aufweist. Oberhalb dieser kritischen Dosis sind Blister sichtbar, die die Ober-
flache kuppelférmig aufwdlben (Abb. 15). Diese Aufwdlbung einer Oberflichenschicht erlaubt eine ein-
fache Erkldrung fiir die beobachtete Anderung im Riickstreuspektrum. Das Kristallgitter in den Blister-
deckelnistnicht mehr mit der Gitterstruktur des Grundmaterials ausgerichtet. Die Protonen durchlau-
fen den Deckel auBerhalb niedrig indizierter Gitterrichtungen und werden zuriickgestreut wie in amor-
phem Material. Das Grundmaterial bleibt weiterhin ausgerichtet zum einfallenden Protonenstrahl. Die

Rickstreuung wird in dieser Tiefe wieder reduziert.

Die Tiefe der Schicht mit hoher Riickstreuung gibt also direkt die Deckeldicke der erzeugten Blister an.

2. Energieabhidngigkeit der Blisterbildung

Um die Blisterentwicklung als Funktion der Eindringtiefe der Heliumionen zu untersuchen, wurde die
Einschulenergie zwischen 0,5 und 9 keV variiert. Abb. 15 zeigt Rasterelektronenmikroskop-Aufnahmen
von Blister nach Beschufl mit 4 keV und 9 keV in random Richtung bei Zimmertemperatur zu Dosen von

31017 He*Jem?,

Abb.15 Blister nach Beschufl mit 4 keV (links) und 9 keV (rechts) Heliumionen
in random Richtung nach einer Beschufldosis von 3 - 1017/cm2 bei Zim-
mertemperatur

Abb. 16 zeigt die Abhéngigkeit der Tiefe des Peaks bei niedrigeren Dosen, der Deckeldicke und des

Blisterdurchmessers von der EinschuBlenergie bei Zimmertemperatur und Beschuf} in random Richtung.

Bei Beschufl mit 0,5 keV konnte keine Blisterbildung beobachtet werden.

Im untersuchten Energiebereich stimmt die Deckeldicke mit der Tiefe des Peaks bei niedrigeren Be-
schufldosen innerhalb der Mefigenauigkeit iiberein. Diese Tiefe steigt nahezu linear mit zunehmender
Energie von 150 & bei 1 keV auf 1040 & bei 9 keV an. In Abb. 16 sind weiterhin die von Weilmann und
Sigmund (1973) berechneten mittleren Eindringtiefen von Heliumionen in amorphem Niob eingetragen.
Wie man sieht, sind diese etwa um den Faktor 3 kleiner als die gemessenen Deckeldicken bzw. die

Tiefe des bei niedrigen Beschufldosen auftretenden Peaks.
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Der mittlere Durchmesser der Blister ist etwa viermal so grofl wie die Deckeldicke. Er zeigt die glei-
che Energieabhéngigkeit und steigt von 600 & bei 2 keV auf 4000 & bei 9 keV Beschufienergie. Obwohl
auch bei 1 keV Helium-Beschufl die gleichen charakteristischen Anderungen im Riickstreuspektrum auf-

traten, konnten im REM keine Blister mehr beobachtet werden, da die Groéfle der Blister schon unter
dem Auflésungsverméogen des Mikroskopes lag.

Die Abhingigkeit der Form des Peaks bei niedrigeren BeschuBdosen von der BeschuBenergie zeigt
Abb. 17.
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Abb.17 Tiefenverteilung der Gitterunordnung durch Implantation von 5 * 1016He+/.::rn“2

bei verschiedenen BeschuBenergien aus doppelt ausgerichteten Riickstreu-
spektren von 150 keV Protonen

Die Form des Peaks ist nach einem Iterationsverfahren, das im Anhang genauer beschrieben ist, aus
den Riickstreuspektren in einfach und doppelt ausgerichteter Anordnung berechnet worden. Danach er-
geben sich zwei Maxima in der Verteilung der Gitterstérungen, die zur direkten Riickstreuung aus dem
gefithrten Sirahl filhren,

Neben dem breiten Maximum, das auch schon in den Riickstreuspektren zu erkennen ist, 1dft sich nahe
der Oberfliche ein kleinerer Peak auflésen, Die absolute Héhe, die Tiefe und die Halbwertsbreite des

breiten Maximums nimmt mit steigender Beschuflenergie zu.
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Die Verteilung der Blisterdurchmesser bei verschiedenen Beschuflenergien fiir random Beschufl bei
Zimmertemperatur ist in Abb. 18 dargestellt. Die Breite der Verteilung nimmt mit wachsender Be-

schuflenergie zu, wobei bei allen untersuchten Beschuflenergien ein scharfes Maximum zu erkennen ist,
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Die Abhingigkeit der kritischen Dosis fiir Blisterbildung vor der Einschuflenergie ist in Abb. 19 darge-

1 +
stellt. Sie liegt zwischen 1 und 2 - 10 7 He ,/'(:m2 und nimmt mit steigender Beschuflenergie zu.
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3. Richtungsabhidngigkeit der Blisterbildung

Da sich die Reichweite der Heliumionen bei Einschufl in dichtgepackte Gitterrichtung von der Reichwei-
te bei random Einschufl wesentlich unterscheiden sollte (Kap. I. 2.b), wurde die Abhingigkeit der Deckel-
dicken und Blisterdurchmesser von der Orientierung des Kristalls zur Einschufirichtung fiir BeschuB

mit 4 keV Heliumionen bei Zimmertemperatur und 150 K untersucht.

Besonders ausgeprigt war dabei die Abhiéngigkeit der Durchmesser der Blister von der Einfallsrich-
tung. Abb. 20 zeigt Blister bei Zimmertemperatur nach Beschufl in random und ¢100> -Richtung. Der

Blisterdurchmesser ist bei Beschuf} in ¢100» -Richtung etwa doppelt so grofl wie bei random Beschuf.
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Abb. 20 Blister nach Beschufl mit 4 keV Heliumionen in (100’ (links) und random
Richtung (rechts) bei Zimmertemperatur

Demgegeniiber zeigen die Deckeldicken bei Zimmertemperatur nur eine geringe Abhéngigkeit von der
Einschuflrichtung. Bei Beschuff in (100? -Richtung ist die Deckeldicke nur um etwa 5 % grofBer als bei
BeschuB in random Richtung. Bei 150 K ist dagegen die Deckeldicke fiir (100> Beschul mit 750 R etwa
50 % grofer als bei Zimmertemperatur, wihrend sie bei random Beschufl wie bei Zimmertemperatur
480 & betragt.

Die kritische Dosis fiir Blisterbildung liegt bei Beschufl in ¢(100? -Richtung um etwa 30 % iiber der kri-

tischen Dosis fiir random Beschul3.

4, Temperaturabhidngigkeit der Blisterbildung

Die Temperaturabhingigkeit von Blistergréfie und Deckeldicke wurde fiir BeschuRl mit 4 keV Helium-
ionen in ¢100> -Richtung im Temperaturbereich von 150 K bis 1300 K noch eingehender untersucht. Da-
bei zeigte sich bei der Beobachtung im REM, daf vier verschiedene charakteristische Formen der

Oberflichenstruktur auftreten (Abb. 21).

Zwischen 150 K und 750 K entstehen runde, kuppelférmige Blister, wie auch schon bei Zimmertempe-

ratur und random BeschuR, deren Durchmesser mit steigender Temperatur leicht zunimmt. Bei 920 K
ist die Zahl der Blister stark reduziert. Die Blisterdeckel sind grofitenteils abgeplatzt und liegen zum

Teil verstreut auf der Kristalloberfliche. Bei etwa 1200 K ordnen sich die Blister in niedrig-indizierte
Gitterrichtungen um. Sie nehmen T-Form an mit den ¢100? -Richtungen als Grundachsen und ¢111) -

Flichen als Deckel.

Bei 1300 K kénnen dann keine einzelnen Blister mehr gefunden werden. Die Oberfldche ist stark zer-

kliftet und ibers&ht von scharfen Kratern und Gipfeln.
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Abb. 21 Oberfldchenstruktur nach 4 keV Heliumbeschufl in <100 -Richtung
fiir verschiedene Temperaturen
a) 150K b) 750 K c) 1200K d) 1300 K
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+
Die Verteilung der Blisterdurchmesser ist fiir verschiedene Temperaturen nach 4 keV He -Beschufl in
<100 -Richiung in Abb. 22 dargestellt.
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Im untersuchten Temperaturbereich zeigt die Verteilung der Blisterdurchmesser ein ausgeprigtes Ma-
ximum, das mit zunehmender Temperatur leicht ansteigt. Nur bei Zimmertemperaturen treten zwei

Maxima auf, wobei das kleinere Maximum dem h#ufigsten Durchmesser bei 750 K entspricht.

Das Anwachsen der mittleren Durchmesser mit der Temperatur bis 950 K ist in Abb, 23 zusammen mit

der Temperaturabhingigkeit der Deckeldicken und der Tiefe des Peaks bei niedrigen Beschuflidosen dar-
gestellt.
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Die Tiefe des Peaks bei niedrigen Dosen stimmt iiber den gesamten Tiefenbereich wieder mit der Brei-
te der Blisterschicht liberein., Sie nimmt zwischen 150 K und 920 K in zwei Stufen von 720 R auf 180 R
ab (Abb. 23). Bei 1300 K steigt sie wieder auf 400 R an, jedoch kann hier nicht mehr von Blisterbildung

gesprochen werden.

Oberhalb 920 K bilden sich im Beschufifleck im Lichtmikroskop sichtbare Korngrenzen aus, die auch in
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den unbeschossenen Teil der Oberfliche auslaufen. Durch Abitzen mit einer Mischung aus 30 % HF
und 70 % HNO3 wurde festgestellt, dal diese Korngrenzen auch tief ins Kristallinnere hineinlaufen.
3

Abb. 24 zeigt Korngrenzen im REM nach Abtragen von mehr als 0,2 mm, einer Tiefe, die etwa 10

Reichweiten der Heliumionen entspricht. Erst durch Gliihen der Kristalle bei 2500 K in einem Vakuum

von 4 - 1(]-10 Torr fiir mehrere Stunden konnten diese Schidigungen wieder ausgeheilt werden.

Abb. 24

Korngrenzen im Beschufifleck nach
Implantation von 8-1017Het/cm
mit 4 keV Beschuflenergie in ¢100>-
Richtung bei 920 K. Nach Beschuf}
wurde eine 0,2 mm dicke Oberfli-
chenschicht abgedtzt

5. Ausheilverhalten der Strahlenschiden

Das Ausheilen der bei niedrigen Dosen induzierten Strahlenschidden wurde in einer weiteren Versuchs-
reihe fiir 4 keV Heliumbeschuf} in random Richtung untersucht. Dabei wurde der Beschuf} bei einer Do-
sis von 0,9 - 1017 He+/cm2 abgebrochen und die Anderungen im Riickstreuspekirum von 150 keV Proto-
nen mit steigenden Ausheiltemperaturen gemessen. Der Kristall wurde jeweils 10 min bei einer be-

stimmten Temperaturstufe ausgeheilt und die Riickstreuspektren danach bei Zimmertemperatur aufge-

nommen. Abb. 25 zeigt den so entstandenen Satz Riickstreuspektren mit steigender Ausheiltemperatur.
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Schon bei 720 K beginnt der Peak bei etwa 480 R Tiefe abzuflachen und verschwindet bei 900 K véllig.
Da die Riickstreuintensitit in gréferen Tiefen und damit das Dechanneling an Gitterstérungen in diesem
Bereich nicht zuriickgeht, kann man annehmen, daB die erzeugten Gitterstdrungen nicht ausheilen son-
dern sich in einem groferen Tiefenbereich verteilen. Gleichzeitig erniedrigt sich der Oberfldchenpeak,
wahrscheinlich bedingt durch leichteres Ausheilen der obersten Atomlagen des Kristalls. Bei 1050 K
entsteht wieder eine breite fehlorientierte Oberflichenschicht, deren Tiefe der Deckeldicke der Blister
bei etwa 1000 K entspricht. Tatsichlich wurde auch bei Auftauchen dieser Schicht im Ausheilversuch
ebenfalls Blisterbildung im REM festgestellt. Dabei erniedrigt sich auch die Rilckstreuintensitit in gré-
feren Tiefen durch Dechanneling an Gitterstérungen. Bei weiter steigenden Temperaturen verschwin-
det die Oberflichenschicht mit erhéhter Riickstreuung und die Riickstreuung durch Dechanneling ernied-
rigt sich so stark, daf bei der Tiefe des Peaks bei niedrigen Beschuflidosen wieder ein kleiner flacher

Peak zu erkennen ist.

Nach Ausheilen bei 1700 K entspricht das Rilickstreuspektrum wieder dem Spektrum eines unbeschosse-
nen, gut ausgeheilten Kristalls. Die Oberflichenstruktur im REM zeigt jetzt nur noch flache parallele
Rippen, die in ihrer Gitterstruktur aber offensichtlich so gut mit dem Grundmaterial libereinstimmen,

dafB sie mittels Rutherford-Riickstreuung nicht mehr zu beobachten sind.

6. Messung der im Gitter festgehaltenen Heliumkonzentration aus dE /dx

Zur Bestimmung des differentiellen Energieverlustes von Protonen in Niob wie auch zur Messung der
relativen Hohe des Blisterpeaks als Ma@ fiir den Bedeckungsgrad der Oberfliche wurden vor und nach
den MefRreihen Rilckstreuspektren in random Richtung aufgenommen. Dabei zeigte sich nach dem Be-
schuf eine Stufe im Rilckstreuspektrum etwa bei der Tiefe des Strahlenschidenpeaks bei niedrigen Do-
sen (Abb. 14). Bestimmt man aus diesen Spektren nach Gleichung 9 den differentiellen Energieverlust,
so ergibt sich aus der Erniedrigung der Riickstreuintensitat ein gréBerer differentieller Energieverlust
in dem Bereich des Heliumbeschusses. Unter der Annahme, daB sich in diesem Bereich die Energie-
verluste der Protonen an Niob und an das implantierte Helium addieren (Whaling 1958), kann man mit
den Tabellenwerten von Northcliffe und Schilling (1970) fiir den differentiellen Energieverlust die Kon-
zentration des Heliums im Kristall abschitzen. Abb. 26 zeigt nach dieser Rechnung die Abh#ngigkeit des
Heliumgehalts von der Tiefe bei 4 keV Heliumbeschufl in <1007 -Richtung fiir verschiedene Temperatu-

17 + 2
ren nach Beschufdosen von 4 - 107~ He /em’.

é He*— Nb
;- 4 keV (100)
Z
1.0 4
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- 300K
- 920K
0.5+ .
4+ 1300K
Abb. 26
0 Tiefenverteilung der Konzentration der ein-

geschossenen Heliumatome aus der Mes-
sung des differentiellen Energieverlustes
von 150 keV Protonen in Niob
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Bei tiefen Temperaturen wurden so bis zu 95 at % Helium in Niob gemessen. Die Schirfe der Stufe gibt
daneben ein qualitatives Mag fiir die Schirfe der Heliumverteilung im Metall. Bei hohen Temperaturen
verteilt sich das Helium in einem weiteren Tiefenbereich im Kristall als bei niedrigen Temperaturen,
Bei 1300 K sinkt in den ersten Oberflidchenlagen die Heliumkonzentration deutlich ab, wahrscheinlich

durch Reemission des Heliums aus dem Metall,

Um zu priifen, ob diese Erniedrigung der Rilckstreurate in random Anordnung aus dem Oberflichenbe-
reich kein Effekt der einkristallinen Struktur des Niobs ist, wurden gleiche Messungen an polykristal-

linem Material vorgenommen. Dabei wurde die gleiche Stufe im Riickstreuspektrum gefunden.

7. Bedeckungsgrad

Die Héhe des Blisterpeaks im Riickstreuspektrum erreicht bei niedrigen Temperaturen nahezu die Wer-
te von random Spektren, wihrend er bei 920 K nur etwa 1/3, bei 1300 K etwa 1/4 der Riickstreuung in
nichtausgerichteter Anordnung erreicht. Die Héhe des Blisterpeaks ist ein Ma@ fiir den Anteil der Ober-
flache, der durch die Aufwélbung nicht mehr mit der Gitterorientierung des Grundgitters iiberein-
stimmt und damit fiir den Bedeckungsgrad der Oberfliche mit Blister. Dem entspricht die sehr dichte
Bedeckung der Oberflache mit Blister bei niedrigen Temperaturen bis 750 K und die geringe Zahl Bli-
ster bei 920 K. Bei 1300 K kdnnen auf der Oberfliche keine einzelnen Blister mehr aufgelést werden

und damit ist auch eine Zuordnung von Peakhdhe und Bedeckungsgrad nicht mehr méglich (Abb. 21),

8. Wasserstoffbeschufl

Zuletzt wurde versucht, entsprechende Messungen mit Beschul durch 10 keV H;—Ionen durchzufiihren.
Es konnte jedoch bis zu BeschuBldosen von 1019 H+/cm2 nur verstirktes Dechanneling durch eine Ver-
zerrung des Kristallgitters gefunden werden, die sich mit zunehmender Stromdichte verstirkte, in kur-
zen Mefpausen spontan auch bei Zimmertemperatur wieder ausheilte. Die Messungen wurden bei Zim-

mertemperatur und 900 K durchgeflihrt. Blisterbildung konnte auch im REM nicht gefunden werden.
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V. DISKUSSION

Die Modelle der Blisterbildung von Das u. Kaminsky (1973) und Erents u. McCracken (1973) gehen da-
von aus, daB sich als Vorstufe der Blister im Metall bereits kleine Gasblasen bilden. Tatséchlich sind

b He+/c:rr12 in Molybdin (Sass u. Eyre 1973,

solche Blasen auch bei 30 keV Heliumbeschufl bei 5 - 1
McCracken u. Mazey 1974) und in jlingster Zeit auch in Niob (Aitken et al. 1973) beobachtet worden. Da-
gegen nehmen Wilson, Bisson u. Amos (1974) an, daf sich Helium bis zu sehr hohen Konzentrationen
von 24 at % im Kristallgitter atomar verteilt ansammelt, bis es sich zusammenlagert und dabei gleich-
zeitig Blister bildet. So soll hier zuerst die Natur der Gitterstérung im Stadium vor der Blisterbildung
diskutiert werden. Anschliefend werden die aus den Meflergebnissen erwachsenden Fragen der grofien
Deckeldicken der Blister in Niobeinkristallen behandelt. Im Zusammenhang damit wird die Abhéngig-
keit der Deckeldicken von Targettemperatur und Einschufirichtung aufgrund der Diffusion der Helium-

atome und ihrer Bindung an Gitterfehler niher betrachtet.

1. Unterscheidung zwischen verschiedenen Modellen der Blisterbildung

a) Art der Strahlenschidden in der Vorstufe der Blisterbildung

In der Vorstufe der Blisterbildung zeigt sich bei niedriger BeschuBdosis ein Peak im Riickstreuspek-
trum. Wenn das Modell von Das und Erents fiir Blisterbildung zutrifft, kénnte der Peak aus der Riick-
streuung aus dem gefithrten Strahl an den inneren Oberfldchen der Gasblasen ("Oberflichenpeak'') er-
klirt werden. Trifft das Modell von Wilson und Bisson zu, kann direkte Riickstreuung aus dem gefihr-
ten Strahl nur am Defektcluster stattfinden, die in diesem Temperaturbereich im allgemeinen aus Ver-

setzungsringen bestehen,

Die Riickstreuung an Versetzungen wurde von Quéré (1970) und in Computersimulation von Morgan u.

v. Vliet (1969) untersucht. Diese Rechnungen haben iibereinstimmend gezeigt, daf die direkte Riick-
streuung aus dem gefiihrten Strahl an Versetzungen durch die Riickstreuung durch Dechanneling an Git-
terverzerrungen bei weitem iibertroffen wird. Verzerrungen der Gitterketten nahe der Versetzung sind
die Hauptursache des starken Dechannelings. Fiir geradlinige Teilchenbahnen berechnet Quére den Wir-
kungsquerschnitt fir Dechanneling pro Léngeneinheit der Versetzungslinie gemittelt iiber alle Winkel
zwischen Teilchenbahn und der Versetzungslinie. Fiir 150 keV Protonen in Niob ergibt sich danach ein
Wirkungsquerschnitt von = 54 pd 2/3 Moglicherweise iberschitzen die Abschidtzungen von Queére das
Dechanneling an Versetzungsringen, da sie nur fiir lineare Versetzungslinien hergeleitet wurden. Je-
doch errechnen Morgan und v. Vliet aus Computersimulationen einen totalen Wirkungsquerschnitt fur
Dechanneling, der gut dem von Quéré angegebenen Wert entspricht.

Nimmt man nun an, da@ sich die kleinen erzeugten Kaskaden zu groflen Versetzungscluster zusammen-
lagern und berechnet aus den Rutherford-Riickstreuspektren z. B. nach Beschufl mit 9 - 1016 He+/cm2
die Zahl der erzeugten Gitterfehler, so ergibt sich nach Gleichung 26 iiber einen Tiefenbereich von et-
wa 400 & eine mittlere Defektkonzentration fiir NGF/NV a 0,5 (Abb. 17). Bei einem mittleren Atomab-
stand von 3 & wird durch diese Defektkonzentration eine Versetzungsdichte von 5,1 - 1014 cm/c m3 er-
zeugt. Mit dem Wirkungsquerschnitt fiir Dechanneling vonQuéré wiirde diese Dichte neben dem Peak durch
direkte Riickstreuung einen Anstieg der Riickstreuung bei gréferen Tiefen bis nahe den random Werten
ergeben, wihrend sie in den Messungen nur knapp 50 % erreicht. Das Verhiltnis von direkter Riick-
streuintensitit zur Riickstreuintensitit durch Dechanneling 14t sich demnach nicht durch Defektcluster

als einzige Stérung des Kristallgitters erklédren.

Versucht man andererseits, die direkte Riickstreuung durch die Riickstreuung an den inneren Oberfla-
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chen kleiner Gasblasen zu erklédren, so ergibt sich fiir den betrachteten Fall nach Gleichung 13 die

Zahl der zur Riickstreuung beitragenden Oberflichen Yogp 29 = 90. Jedes Teilchen mufl im Mittel 90 Bla-
sen durchlaufen, um den beobachteten Peak zu erkldren. Diese Zahl erscheint sehr hoch fiir einen Tie-
fenbereich von etwa 400 £. Sass u. Eyre (1973) beobachteten in Molybdén nach Beschufl mit 5 - 1016 He+j
cm2 Gasblasen von « 10 &£ Durchmesser mit einem mittleren Abstand von 37 R Bei einer derartigen
Blasendichte durchlaufen die Teilchen in einem Tiefenbereich von 400 & nur etwa 10mal eine Gasblase.
Folgt man dem Modellder Blisterbildung von Erents u. McCracken (1973), so muf} bei weiterem Be-
schu mit Heliumionen die Blasendichte so weit zunehmen, bis sich mehrere Blasen spontan zu gréfe-
ren Blasen zusammenlagern. Doch auch diese sehr hohe Blasendichte kurz vor der kritischen Dosis fiir

Blisterbildung kann die hohe gemessene Gitterfehlerkonzentration nur schwer erkldren,

Es kann daher angenommen werden, dafl sowohl Versetzungsringe im Gitter vorliegen, die durch Git-
terverzerrungen zum Dechanneling beitragen, als auch kleine Gasblasen in sehr hoher Konzentration
entstehen, die Teilchen aus dem gefilhrten Strahl direkt zuriickstreuen. Die Annahme von Wilson, Bis-
son u. Amos (1974), daB sich die Heliumatome ohne Agglomerate zu bilden bis zu sehr hohen Konzen-
trationen im Gitter ansammeln, wird durch das Auftreten des Peaks bei niedrigen BeschufRdosen wider-

legt.

b) Anwachsen der Strahlenschiden mit der BeschuRdosis

Das Anwachsen des Strahlenschidenpeaks mit zunehmender BeschuBdosis fiir 4 keV BeschuB in random

Richtung bei verschiedenen Temperaturen zeigt Abb. 27.
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Der Anstieg bei sehr kleinen Beschuflidosen verlduft linear zur eingeschossenen Dosis und erreicht kurz
vor dem Auftreten der Blister eine Sittigungskonzentration. Bei héheren Temperaturen verliuft der An-
stieg steiler als bei niedrigen Temperaturen,

Da man annehmen kann, daf bei htheren Temperaturen ein gréfierer Teil der erzeugten Gitterfehler
durch Rekombination ausheilt als bei tiefen Temperaturen, wiirde man fiir Gitterverzerrungen durch
Versetzungsringe einen langsameren Anstieg bei steigender Beschufltemperatur erwarten. Dagegen
nimmt mit steigender Temperatur der Gasdruck in den Blasen zu. Im Gleichgewicht von Gasdruck und
Oberfldchenspannung miilten bei gleicher eingeschossener Heliumkonzentration mehr oder grilere Bla-
sen gebildet werden. Das stdrkere Ansteigen der zur direkten Riickstreuung beitragenden Gitterstéorun-
gen ist also ein weiterer Hinweis auf die Existenz von Gasblasen, Extrapoliert man die Meflwerte zu
sehr niedrigen Dosen, so sieht man in beiden Fillen, dafl erst bei einer Dosis von 0,5 - ]016 He+/cm2

ein Strahlenschidenpeak auftritt. Fir 4 keV random Beschufl scheint hier die Grenzkonzentration fiir

Blasenbildung von Helium in Niob erreicht zu sein.
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c¢) Ubergang von Strahlenschiden zur Blisterbildung

Abb. 28 zeigt die Abhidngigkeit der Riickstreuintensitit aus einer Tiefe von 100 R von der Beschufldosis
fir 4 keV Heliumbeschufl in ¢100» und random Richtung.
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LkeV He —Nb
300K
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Abb. 28

Anstieg der relativen Riickstreu-
intensitédt aus einer Tiefe von
100 A mit der Beschufdosis von
4 keV Heliumionen in random und
0+ T T T T T (100> -Richtung bei Zimmertem-
0 1 2 3 4 b 60" peratur. Messung der kritischen
Beschufidosis (He*/cm?) Dosis fiir Blisterbildung

An dem starken Anstieg bei einer bestimmten Beschufldosis - 1,4 - 1017 He+/cm2 fiir random Beschuf,
1,8 - 1017 He+/cm2 fiir Beschufl in ¢100> -Richtung - kann die kritische Dosis bestimmt werden. Die
optische Beobachtung der Kristalloberfliche vor und nach der kritischen Dosis zeigt auch bei den klein-
sten verwendeten Schritten von 1 - 1016 He+/cm2 ein schlagartiges Auftreten der Blisterbildung. Es
konnten keine Zwischenstadien im Bedeckungsgrad der Oberfliche oder in der Blistergréfle beobachtet
werden. Diese Beobachtungen sind im Einklang mit der Annahme von Erents u. McCracken (1973), daf
bei Erreichen einer kritischen Dosis sich im ganzen bestrahlten Bereich kleine Gasblasen spontan zu-
sammenlagern. In den entstehenden grofien Blasen herrscht kein Gleichgewicht mehr zwischen Gasdruck
und Oberflichenspannung. Sie miissen ein gréfleres Volumen annehmen als mehrere kleine Blasen zu-
sammen und wblben dadurch die Oberflidche auf. Die Annahme von Das u. Kaminsky (1973), daB die Gas-
blasen mit zunehmender BeschuBldosis so lange wachsen bis sie die Oberfldche aufwdlben, miifite zu
einem Zwischenstadium fiilhren, in dem einzelne Blister auf der Oberfliche erscheinen und der Bedek-

kungsgrad langsam zunimmt.

Die vorliegenden Meflergebnisse filhren also zu einem Modell der Blisterbildung, daf iibereinstimmt

mit dem von Erents u. McCracken (1973) vorgeschlagenen Mechanismus,

2. Energie- und Temperaturabhidngigkeit der Deckeldicken

Man kann annehmen, daf Blister in einer Tiefe entstehen, in der die Konzentration der Blasen und da-
mit der eingeschossenen Heliumatome am gréfliten ist. Die Konzentrationsverteilung der Heliumatome
wird bestimmt durch ihre Reichweitenverteilung, die erzeugte Strahlenschéddenverteilung und die Diffu-
sion der Heliumatome und ihre Bindung an Gitterfehler. Aus diesen Uberlegungen sollen die sehr grofien
Tiefen, in der sich Blister bilden (Kap.IV. 2) und die Temperaturabhingigkeit dieser Tiefe (Kap.IV. 4)

erklidrt werden.
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a) Berechnung von Reichweiten- und Strahlenschidenverteilung

Um die Reichweiten von niederenergetischen Heliumionen in einkristallinem Niob zu ermitteln, wurden
Computersimulations-Rechnungen mit einem existierenden Programm (Schiffler 1973) durchgefiihrt.
Dabei wurden die Bahnen der Heliumionen von der Oberfldche bis zur Abbremsung unter Energien von
10 eV im Kristallgitter verfolgt. Fiir Stéf8e mit Gitteratomen wurden Thomas-Fermi-Potentiale ver-
wendet. Der elektronische Energieverlust wurde nach Lindhard (1961) proportional zur Teilchenge-
schwindigkeit gewéhlt und die absolute Hohe experimentellen Werten bei héheren Energien angepafit
(Abb. 1). Auf diese Weise wurden die experimentellen Bedingungen - Einschuf} in <1007 -Richtung und
unter 12° zu <100» - fiir jeweils 1200 Heliumionen simuliert. Das Kristallgitter wurde als starr, d.h.

ohne thermische Gitterschwingungen angenommen.

In Abb, 29 sind die so erhaltenen Reichweitenverteilungen fiir 4 keV Heliumionen in Niobeinkristallen
bei Einschuf} in ¢100? - und random Richtung dargestellt, Gleichzeitig sind die nach Weiimann und Sig-

mund (1973) berechneten Reichweitenverteilungen in amorphem Niob eingetragen.
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Abb. 29 Abb. 30
Berechnete Reichweitenverteilung von Berechnete Strahlenschidenverteilung nach
4 keV He" in Niobeinkristallen bei Ein- Beschuf von Niobeinkristallen mit 4 keV He'
schufl in random und <100) -Richtung. in random und <100? -Richtung. Die Strah-
Die Reichweitenverteilung fiir amorphes lenschidenverteilung fiir amorphes Niob
Niob wurde den Rechnungen von Weill- wurde den Rechnungen von Weiflmann u. Sig-
mann u. Sigmund (1973) entnommen mund (1973) entnommen.

Sowohl bei Beschufl in <100? als auch in random Richtung liegt das Maximum der Reichweitenverteilung
bei der dreifachen bis fiinffachen Tiefe, die fiir amorphes Material berechnet wurde.

Die Rechnungen zeigen, dafl auch bei Beschufl in random Richtung nach einigen StéRfen ein grofer Teil
des Strahls auf gefilhrte Bahnen gelangt und mit geringerer Wahrscheinlichkeit einer starken Richtungs-
dnderung in Stéfen mit Gitteratomen tief in den Kristall hinein lduft. Wie bereits in Kap. I. 2 gezeigt,
werden die kritischen Winkel fiir Gitterfilhrung fiir langsame Ionen sehr groff. Aus den Rechnungen geht
hervor, dafl das Modell der scharfen Trennung von random und gefiihrtem Strahl fiir diese niedrigen

Energien nicht mehr gilt.

Im gleichen Rechenprogramm wurde fiir 4 keV Heliumionen neben der Reichweitenverteilung auch die
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Tiefenverteilung der auf die Gitteratome iibertragenen Energien errechnet und dann nach der Theorie
von Nelson et al. (1972) (Kap. I. 3) die Tiefenverteilung der verlagerten Atome berechnet. Die so erhal-
tene Verteilung der Strahlenschiden ist in Abb. 30 dargestellt. Wahrend bei Einschufl in <100 -Richtung
nur geringe Strahlenschidenkonzentration in einem schmalen Oberflichenbereich erzeugt wird, ist die
Strahlenschidenkonzentration fiir random Beschufl erheblich gréfier und erreicht Tiefen, die nahezu der
Reichweite der eingeschossenen Heliumatome entsprechen. In Abb, 30 ist auch die von Weifmann und

Sigmund (1973) berechnete Strahlenschidenverteilung in amorphem Material eingetragen.

In Abb. 31 ist die aus einfach und doppelt ausgerichteten Riickstreuspektren ermittelte Verteilung der
Gitterfehler (Abb. 36) fiir 4 keV Heliumbeschuf in random Richtung verglichen mit der berechneten

Reichweiten- und Strahlenschiddenverteilung der Heliumatome.
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Die berechnete Verteilung der Strahlenschéden stimmt sehr gut iiberein mit dem Strahlenschédenpeak
nahe der Oberfliche. Dagegen kann das breite Maximum der gemessenen Verteilung der Gitterstérun-
gen der berechneten Reichweitenverteilung der Heliumatome zugeordnet werden. Dadurch wird die An-
nahme bestitigt, daB sowohl durch die Bestrahlung erzeugte Gitterschiden als auch in Blasen zusam-
mengelagerte Heliumatome zur direkten Riickstreuung beitragen.

Diese Rechnungen fiir Reichweiten- und Strahlenschidenverteilung erkldren qualitativ schon die grofien
Tiefen, in denen sich bei random Beschufl die Blasen bilden. Wie die Diffusion der Heliumatome die
Konzentrationsverteilung beeinflufit, wurde fiir Beschufl in ¢<100> -Richtung niher untersucht, bei dem

sich Reichweitenverteilung und Strahlenschédenverteilung am stérksten unterscheiden.

b) Berechnung der Diffusion der Heliumatome im Festkérper

Ausgehend von der Reichweite als Quelltherm und der Strahlenschidenverteilung als Senktherm wurde
die Diffusionsgleichung fiir Heliumatome in Niob aufgestellt und numerisch gelést. Dabei wurden die
von Wilson u. Johnson (1972) angegebenen Bindungs- und Aktivierungsenergien verwendet (s. Kap. L. 3).
Es wurde angenommen, dafl bei einer lokalen Konzentration von == 10_3 die Heliumatome sich zu kleinen
Gasblasen zusammenlagern, Dieser Wert wurde aus der Grenzdosis fiir Blasenbildung von = 0,5 - 1016
He+,’cm2 (Kap. V.1 und Abb. 27) berechnet. Die Einzelheiten der Behandlung des Diffusionsproblems

sind im Anhang genauer dargestellt. Das Ergebnis dieser Rechnungen fiir 4 keV HeliumbeschuB in ¢1002-
Richtung zeigt Abb. 32,
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Bei niedrigen Temperaturen ist die Diffusionsgeschwindigkeit noch gering, und die Heliumatome sam-
meln sich am Ende ihrer Reichweite an. Bei Zimmertemperatur diffundieren die Heliumatome leicht
und verteilen sich im ganzen Kristall. Nur im Bereich der erzeugten Gitterschidigung werden sie an
Leerstellen gebunden und erreichen hohe Konzentrationen. Mit weiter zunehmenden Temperaturen drin-
gen sie immer tiefer in den Bereich der Strahlenschidigung ein, und das Maximum der Konzentration
verschiebt sich immer weiter zur Oberfliche. Diese Konzentrationsverteilungen stimmen iiberein mit
den Messungen der Konzentrationsverteilung der Heliumatome aus dem differentiellen Energieverlust
(Kap.IV. 6, Abb.26). Die beobachtete breite Tiefenverteilung bei hohen Temperaturen auch iiber die

mittlere Reichweite hinaus wird in den Rechnungen gut wiedergegeben.

Abb. 33 zeigt die Abhidngigkeit der Tiefe, in der die kritische Konzentration fiir Blasenbildung von

1- 10'3 zuerst erreicht wird, von der Temperatur im Bereich zwischen 150 K bis 1000 K fiir Beschuf}
in ¢100) -Richtung. Gleichzeitig ist die gemessene Temperaturabhingigkeit der Deckeldicken aus Abb,
33 ersichtlich. Die Rechnungen geben qualitativ gut die gemessene Abhingigkeit der Deckeldicken von
der Temperatur wieder, Die Temperaturabhingigkeit der Deckeldicken 14ft sich daher erkldren durch
die Diffusion der Heliumatome, nachdem sie im Gitter zur Ruhe gekommen sind, verbunden mit der

Bindung an erzeugte Leerstellen und Gitterfehler.
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3. Blistergrdfie und Oberfldchenstruktur

Die vier charakteristischen Stadien der Oberflichenstruktur nach BeschuB in verschiedenen Tempera-
turbereichen sind in Abb. 21 dargestellt. Unterhalb 900 K findet man runde, kuppelférmige Aufwélbun-
gen, die sich nur durch ihren Durchmesser unterscheiden. Ein einfaches Modell (McCracken 1972)
gibt eine Beziehung zwischen der Deckeldicke und dem Durchmesser der Blister. Nach Zusammenla-
gern mehrerer Blasen herrscht kein Gleichgewicht, der Gasdruck tbersteigt die Oberfldchenspannung.
Der Deckel der Blister wird plastisch verformt und an seinem Umfang sind oft Risse zu erkennen
(Verbeek u. Eckstein 1973, Erents u. McCracken 1972). Im Moment der plastischen Verformung ist die

Kraft des Gases auf den Deckel gleich der Schubspannung an den Umfangsflichen der Blister

Tr.rz-p=2'ltrD-Y
oder

r = (14)

wobei r der Blisterradius, D die Deckeldicke und Y die Schubspannung ist.

Dieses einfache Modell beschreibt gut die Abhingigkeit der Blisterdurchmesser bei random Beschul}
von der Energie der eingeschossenen lonen, deren Reichweite die Deckeldicke bestimmt (Abb. 16). Da-
gegen kann die Abhingigkeit der Blisterdurchmesser bei Beschufl in <100> -Richtung von der Tempera-
tur mit diesem Modell nicht einfach erklirt werden (Abb. 22), Nach Gleichung 14 wiirde man wegen der
beobachteten Abnahme der Deckeldicken einen kleineren Blisterdurchmesser erwarten. Die Abnahme
des Schubmoduls mit steigender Temperatur und der steigende Gasdruck in den Blasen verstidrken die-

sen Effekt.

Auch die beobachtete Verdoppelung der Blisterdurchmesser bei Beschufl in ¢100> -Richtung gegeniiber
Beschuf in random Richtung bei Zimmertemperatur bei nahezu gleichbleibender Deckeldicke kann nur
durch eine Anderung des Schubmoduls erklirt werden. In Einkristallen ist der Schubmodul in der Regel
niedriger als in polykristallinem Material. Durch Erzeugung von Strahlenschidden erwartet man daher
eine Zunahme des Schubmoduls. Da bei random Beschuf in der Oberfliche viel gréBere Strahlensché-
denkonzentrationen erzeugt werden (Abb. 30) als bei BeschuBl in ¢100> -Richtung, ist fiir random Be-
schuf ein héherer Schubmodul und damit, entgegen den Beobachtungen, ein gréferer Blisterdurchmes-

ser zu erwarten.

Die drei weiteren charakteristischen Stadien der Oberflichenstruktur sind zwar zum Teil von Das u.

Kaminsky (1973) in Niob bei Beschufl mit hohen Energien und zum Teil von Erents u. McCracken bei
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Wolfram bei jeweils etwas héheren Temperaturen gefunden worden, kénnen aber theoretisch noch nicht

erklart werden.

Das einfache Modell von McCracken ist also bei der Erklidrung der Temperatur- und Richtungsabhén-
gigkeit nicht ausreichend. Die Temperaturabhingigkeit von Schubspannung und Oberflichenenergie, die
Abhingigkeit der plastischen Eigenschaften von Gitterschédigung und Heliumimplantation sind bei Niob
zu wenig bekannt, um genauere Aussagen zu machen. Zur Erklédrung der beobachteten Oberfldchenstruk-
turen sind noch weitere Messungen vor allem zur Klidrung der Strahlenschiden in der Vorstufe der Bli-

sterbildung notwendig. Untersuchungen im Elektronenmikroskop kénnten hier gute Aufschliisse bringen.

Zusitzliche Erosion des Materials durch Blisterbildung neben der Zerstiubung bei Ionenbeschufl tritt
dann auf, wenn die Deckel der Blister abplatzen. Nach unseren Messungen tritt dieser Effekt nur im
Temperaturbereich zwischen 800 und 1100 K im untersuchten Energiebereich auf. Von diesem Aspekt
her ist Niob fiir die erste Wand eines Fusionsreaktors interessant, wenn dabei héhere Temperaturen

verwendet werden.
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VI. ANHANG

1, Berechnung der Heliumkonzentration nach Diffusion

Ausgehend von berechneten Reichweiteverteilungen von eingeschossenem Helium in Niobeinkristallen
(Schiffler 1973) wurde berechnet, wie sich diese durch Diffusion der Heliumatome verédndert. Dabei
wurde die unterschiedlich starke Bindung der Heliumatome an Leerstellen und Zwischengitterplédtze
beriicksichtigt. Vereinfacht wurde angenommen, daf nur Heliumatome auf Zwischengitterplidtzen zur
Diffusion beitragen, da hier die Bindungsenergien mit 0,2 eV gegeniiber 4 eV fiir Bindung an Leerstel-
len wesentlich kleiner ist (Wilson u. Johnson 1972), Neben der Bindung an Leerstellen, die durch den
Heliumbeschufl erzeugt werden, konnte auch die Bindung an gleichmifig im Kristall verteilte Gitterfeh-
ler wie z. B, thermische Versetzungen beriicksichtigt werden. Auch in gut ausgeheilten Kristallen be-

8'cn'Tz (Nelson 1973). Die Bindungsenergie und der Einfang-

triagt die Versetzungsdichte noch etwa 10"
querschnitt fiir Leerstellen und Versetzungslinien wurde als gleich angenommen. Sowohl Leerstellen
wie Bindungsplédtze an Versetzungslinien konnten mit mehreren Heliumatomen besetzt werden. Da die
Reichweite der Ionen im Festkérper klein ist gegeniiber den Dimensionen der beschossenen Fliche,
konnten die Komponenten der Konzentration parallel zur Oberfldche in y- und z-Richtung als konstant
betrachtet werden. Durch Beschrinkung auf die Berechnung der x-Komponente senkrecht zur Oberfla-
che wurde das Diffusionsproblem eindimensional. Damit ergeben sich folgende Differentialgleichungen

fiir die an Leerstellen gebundene Heliumkonzentration CB' fiir an Versetzung gebundene Heliumatome

CS und die auf Zwischengitterplitzen diffundierenden Heliumatome C:

ac

B
el Q-g-v-C (17)
aCg
5t - TNgaVC e
2C . _on G- Qs - C+NF+Dazc 19
at : ais1 V" C-9Q M (19)

ax

Dabei gibt (17) die Konzentrationsinderung der Heliumatome in erzeugten Leerstellen an, welche von
den einfallenden Ionen wihrend ihrer Abbremsung erzeugt wurden. Q ist die Leerstellendichte, 0 der
Wirkungsquerschnitt fiir Heliumeinfang und v die Wandergeschwindigkeit der Heliumatome auf Zwi-
schengitterpldtzen. Gleichung (18) beriicksichtigt solche Heliumatome, die an einer gleichméfig im Kri-
stall verteilten Versetzungsdichte Ndisl gebunden werden. Gleichung (19) ist die Diffusionsgleichung
fiir Heliumatome auf Zwischengitterpliatzen. Die verschiedenen Bindungsméglichkeiten an Leerstellen
und Versetzungslinien gehen als Senkterme, der Heliumeinschufl als Quellterm in die Diffusionsglei-
chung ein. NF ist die Anzahl der pro Raum und Zeiteinheit im Kristallgitter zur Ruhe kommenden He-
liumatome, N die Bestrahlungsdichte und F die Verteilungsfunktion der eingeschossenen Teilchen. Der
Diffusionskoeffizient D ergibt sich aus der random-walk-Theorie fiir Einzelsprung-Diffusion zu D =

1/4 Gv, wobei G der mittlere Abstand der Zwischengitterplédtze ist. Der Faktor 1/4 riihrt davon her,
daf von der Zahl der méglichen Spriinge nur Spriinge in x-Richtung berlicksichtigt wurden. Die Wander-

-H /KT

geschwindigkeit v = Gve ist temperaturabhéngig, wobeiy die Schwingungsfrequenz eines Helium-

atoms an seinem Zwischengitterplatz ist.

Der Einfangquerschnitt ¢, die Schwingungsfrequenz v, und der mittlere Abstand der Zwischengitter-

plidtze G wurden aus Literaturwerten (Wilson u. Johnson 1972, Wilson u. Bisson 1973) fiir krz Wolfram
; 2

errechnet und auf die bekannte Gitterkonstante von Niob umgerechnet. Damit ergab sich ¢ zu 40 R )

Gzux2Kundv zu7- 1012 sec-l. Daraus errechnet sich ein Diffusionskoeffizient der Heliumatome
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im ungestérten Kristallgitter bei Zimmertemperatur zu D « 3,5 - 10_8 cmz/'sec. Messungen des Diffu-
sionskoeffizienten von Helium in polykristallinem Niob (Blow 1972, Martin 1969), in denen jedoch nicht
getrennt werden konnte zwischen leicht diffundierenden Heliumatomen auf Zwischengitterpléitzen und der
Bindung an Korngrenzen und Versetzungen ergaben Werte zwischen 102 i 10 CmZ/Sec. Der Vor-
schlag verschiedener Autoren (Biersack 1973, Norgett u. Lidiard 1969, Robinson 1959), auch in Diffu-
sionsrechnungen die Bindung an Gitterdefekte lediglich in einem erniedrigten Diffusionskoeffizienten zu
beriicksichtigen, erwies sich in den vorliegenden Rechnungen als unzureichend.

Der Ansatz getrennter Differentialgleichungen fiir gebundene und diffundierende Atome wurde von Hurst
(1962) und Gaus (1965) verwendet, eine inhomogene Verteilung der Bindungsplitze wurde jedoch nicht
beriicksichtigt.

Zur Losung der Differentialgleichungen wurden folgende Randbedingungen angenommen:

c(o,t) =0, (20)
C(x,0) = 0, (21)
Clee,t) = 0. (22)

Die Randbedingung (22) konnte im Fall der Berechnung mit einer gleichmifigen Versetzungsdichte im

Kristall ersetzt werden durch

mit (23)

Vi x-®)

% ist dabei die mittlere Reichweite der eingeschossenen Heliumionen. Dies entspricht der Lésung der

C = const.e

Differentialgleichung (19) fiir x> x, wenn zeitliche Verdnderungen vernachlidssigt werden kénnen. Dies
ist gerechtfertigt fiir Zeiten t»1 = X_ . Fir kleinere Zeiten ist der Fehler klein, da C(X‘t)x»i' klein ist

D
verglichen mit der Konzentration bei x = X.

Die Verteilung der Reichweiten der eingeschossenen Heliumionen F und die dadurch erzeugte Strahlen-
schidenverteilung Q wurden den Computersimulations-Rechnungen entnommen (Abb. 29 und 30). Mit die-
sen Quell- und Senktermen fiir 4 keV Heliumbeschufl in random und ¢100» -Richtung wurden die gekop-
pelten Differentialgleichungen fiir verschiedene Temperaturen numerisch geldst. Die Rechnung fiir

L8 He+/cm2, bei der

4 keV random Beschufl wurde durchgefiihrt bis zu einer Beschufldosis von 1 + 10
nach Abb. 27 Blasenbildung eingetreten ist. Die in diesem Fall erreichte maximale lokale Konzentration
wurde auch fir die anderen berechneten Fille als obere Grenze angesehen. Abb, 34 zeigt die Entwick-

lung der Konzentration mit Beschufdauer fiir den Fall von 4 keV Beschuf in random und ¢100> -Richtung

i He+,"cm2 sec. Die Abhingigkeit

bei 150 K und 1000 K und einer Beschufidichte der Oberfliche mit 10
von der BeschufBidichte in Gleichung (19) fiihrt zu einer Blasenbildung der Heliumatome im Kristallgitter
bei geringeren Beschufidosen bei htherer BeschuBdichte. Diese Abhingigkeit der Blisterbildung von der

BeschufBdichte ist experimentell fiir Wasserstoffbeschufl bestitigt worden (Verbeek u. Eckstein 1973).

Die Abhingigkeit der Tiefe, bei der die lokale Konzentration flir Blasenbildung erreicht wird von der

Temperatur, ist in Abb. 33 dargestellt.
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2. Iterationsverfahren zur Berechnung der Strahlenschiddenverteilung

Die Berechnung der Strahlenschiddenverteilung aus den Riickstreuungsintensititen in einfach ausgerich-
teter Anordnung geht davon aus, dafl Teilchen im gefilhrten Strahl nur an verlagerten Gitteratomen,
Teilchen auf random Bahnen sowohl an verlagerten als auch an nicht verlagerten Gitteratomen zuriick-
gestreut werden kénnen. Bei Durchlaufen des Kristalls werden Teilchen aus dem geflihrten Strahl in den
random Strahl gestreut (Dechanneling). Dies geschieht im ungestérten Kristall nur auf Grund der ther-
mischen Schwingungen der Gitteratome und der Streuung an Elektronen. Im gestoérten Kristall erfolgt
zusitzliches Dechanneling an Gitterfehlern. Der Anteil des random Strahles und seine Zunahme mit der
Tiefe durch Dechanneling 146t sich im ausgeheilten Kristall bestimmen aus dem Verhiltnis der Riick-
streuintensitit bei ausgerichtetem zur Riickstreuintensitat bei random Einschufi Nga,’Nr. Dagegen tragt
im gestorten Kristall auch die direkte Riickstreuung an Gitterfehlern aus dem gefiihrten Strahl zur ge-

messenen Riickstreuintensitit bei. Aus Formel (10) kann die Gitterfehlerkonzentration berechnet wer-

den zu

Ngpl) N, (B - N (E)x

N, AN _(E,) (I -X

min(x)

) s (24)
min(x)

wobei NGF die Anzahl der Gitteratome ist, welche soweit von ihrem Gitterplatz ausgelenkt sind, dan
sie zur Riickstreuung aus dem gefilhrten Strahl beitragen kénnen. N _ ist die gemessene Riickstreuin-
tensit4t aus dem geschidigten Kristall bei ausgerichtetem Einschuf. .Die Schwierigkeit der Berechnung
der Gitterfehlerkonzentration liegt in der Annahme von X ... Hierzu sind bis heute von verschiedenen
Autoren verschiedene Annahmen gemacht worden. Den Fall, dafl das gefithrte Teilchen in einem einzi-
gen Stofl auf random Bahnen abgelenkt wird, hat Bggh (1968) berechnet. Findet das Dechanneling in vie-

len StoBen mit Gitterfehlern statt, kann X min nach Lindhard (1965) berechnet werden. Diese Grenzfille
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erlauben eine analytische Behandlung. Sie beschreiben die Streuung gefiihrter Teilchen in random Bah-
nen jedoch meist nicht sehr gut. Daher hat Ziegler (1972) die einfache Annahme gemacht, da@ der An-
teil gefiihrter Teilchen, der durch Gitterfehler in random Bahnen gestreut wird, in einer Tiefe x di-

rekt proportional ist zur Summe der Gitterfehler-Konzentration in der bereits durchlaufenen Schicht.

Damit wird

N _(E,) 5 N (x)
B a 2 GF
R e R et (25)

Der Proportionalitdtsfaktor A kann so angepafit werden, daf die berechnete Strahlenschddenkonzentra-
tion in Tiefen, in denen keine Gitterfehler mehr vorhanden sind, gleichmifig auf Null zuriickgeht. Die
Strahlenschiddenkonzentration lift sich dann durch ein Iterationsverfahren berechnen, wobei die Konzen-
tration der Gitterfehler in Schichten von etwa 30 & von der Oberfliche an berechnet wird.

Der Fehler durch die ungenaue Kenntnis des Anteils des random Strahls kann noch kleiner gemacht wer-
den, wenn sowohl der Einschufl als auch die Beobachtung in dichtgepackter Gitterrichtung erfolgen. Da-
her wurde das Modell von Ziegler fiir einfach ausgerichtete Anordnung auf doppelt ausgerichtete Anord-

nung erweitert. Hier gilt nach Gleichung (11) fiir die Gitterfehlerkonzentration

. 2 2
NGF(x) ) Ng' g(E2)--(2-1/"2.'51n (m -Q))ermin(x) )
N, AN () (1x . (x))2
r-2 min

wobei Ng g die gemessene Riickstreuintensitit aus dem geschddigten Kristall in doppelt ausgerichteter
Anordnung ist. Das Dechanneling 146t sich am ausgeheilten Kristall in doppelt ausgerichteter Anordnung
bestimmen aus

2

N (E,)
x% . (x) (2-1/2sin’(n-0) - —Se82 2

— (27)
N (E,)

wobei Ng g.a die Riickstreuintensitit in doppelt ausgerichteter Anordnung aus dem ausgeheilten Kri-
stall ist. Die Streuung gefiihrter Teilchen in random Bahnen im gestdrten Kristall 148t sich mit dem
hier verwendeten Ansatz wieder so berechnen, daf sie proportional zur Anzahl der Defekte in der durch-

laufenen Schicht x zunimmt. Damit wird

(E,) ' NG

N
_ g g.a 2 1 J‘
X min ™) N (E)  (z-1/2sinZ (m o) BO N, dx. (28)

Das Iterationsverfahren zur Berechnung der Strahlenschiédenverteilung ist dann analog zur Berechnung
im einfach ausgerichteten Fall, Zur Lésung des Verfahrens wurde ein Computerprogramm aufgestellt,
Die moglicherweise verschiedenen differentiellen Energieverluste der Teilchen auf gefiihrten und ran-

dom Bahnen wurde nicht beriicksichtigt.

Abb, 35 zeigt einen Satz Riickstreuspektren, aus dem die Strahlenschidenverteilung nach Beschufl mit
4 keV Heliumionen in random Richtung zu einer Beschufidosis von 5 - 1016 He+,"cm2 berechnet wurde,
Die daraus errechnete Strahlenschidenverteilung aus doppelt und einfach ausgerichteter Anordnung
zeigt Abb. 36.
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Satz Riickstreuspektren zur Be-
stimmung der Tiefenverteilung
der Gitterstérungen in einfach und
doppelt ausgerichteter Anordnung
nach 4 keV Het-BeschuB in ran-
dom Richtung

Abb. 36

Tiefenverteilung der relativen
Gitterfehlerkonzentration nach

4 keV He'-Beschufl in random
Richtung bei Zimmertemperatur,
gemessen in einfach und doppelt
ausgerichteter Anordnung

Der Dechannelingfaktor B, der zu einem gleichmiBigen Riickgang der Strahlenschiden auf Null in grofler

Tiefe fiihrt, liegt bei 14 %. Der Faktor A, der die unterschiedliche Wahrscheinlichkeit der Riickstreu-

ung an Gitterfehler fiir gefilhrte Teilchen und Teilchen auf random Bahnen beriicksichtigt, konnte 1 ge-

setzt werden. In beiden Fillen sieht man, daB sich die Strahlenschéden in einem Tiefenbereich von der

Oberfliche bis 600 & Tiefe mit einem Maximum bei 480 & verteilen. Die Tiefe des Maximums, die Halb-

wertsbreite der Verteilung und die absolute Hohe der Strahlenschidenkonzentration stimmen in beiden

Fillen gut iiberein. Gleichzeitig ist ein zusétzliches kleines Maximum der Schidigung des Kristallgitters

nahe der Oberfldche bei etwa 100 R Tiefe zu erkennen. Dieser Peak ist in doppelt ausgerichteter Anord-

nung besser aufgeldst als in einfacher Ausrichtung.
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C ZUSAMMENFASSENDE DISKUSSION

In gut ausgeheilten Niobeinkristallen wurde die Strahlenschidigung und Blisterbildung bei He+-Einschu[3
im Energiebereich von 0,5 bis 9 keV und im Temperaturbereich von 150 K bis 1300 K untersucht, Erst-
mals wurde dazu neben der Beobachtung im Raster-Elektronen-Mikroskop (REM) die Rutherford-Riick-
streuung von 150 keV Protonen verbunden mit dem Gitterfilhrungs- und Schatteneffekt verwendet. Diese
Methode erlaubt eine Tiefenanalyse der Oberfldchenschicht des Kristalls. Ein Iterationsverfahren zur
Ermittlung der Tiefenverteilung der Gitterstérungen aus der Energieverteilung der riickgestreuten Pro-
tonen in einfach ausgerichteter Anordnung wurde erweitert und auf doppelt ausgerichteter Anordnung an-
gewendet. So konnten die Tiefenverteilungen der Strahlenschiden und des eingeschossenen Gases sowie
die Deckeldicken der entstandenen Blister untersucht werden. Da die Analyse in situ erfolgt, ist sie gut
geeignet zur Bestimmung der kritischen Beschufldosen fiir Blisterbildung. Die Form und Gréfle der Bli-

ster wurde im REM bestimmt,

Im untersuchten Temperaturbereich wurde fiir alle Energien oberhalb 1 keV Blisterbildung gefunden.
Die kritische Dosis, bei der erstmals Blister auftreten, liegt zwischen 1 und 2 - 1017 Heliumionen pro
cmz. Sie steigt leicht mit zunehmender Energie und sinkender Temperatur, Der Durchmesser der Bli-
ster ist stark abhéngig von der Kristallorientierung zur Einschufirichtung. Bei Beschuf} in random Rich-
tung steigt der mittlere Durchmesser der Blister von 600 X bei 2 keV auf 3600 & bei 9 keV. Bei Be-
schufl in ¢100? -Richtung wurden nahezu doppelt so grofie Durchmesser gefunden. Die Deckeldicke der
Blister und damit die Tiefe, in der sich die Blister bilden, steigt bei random Beschufl bei Zimmertem-
peratur von etwa 150 & bei 1 keV auf 1040 & bei 9 keV. Sie ist damit dreimal so grof wie die theoreti-
sche mittlere Reichweite der Ionen in amorphem Material. Bei Beschufl in ¢ 100> -Richtung ist die Dek-
keldicke stark temperaturabhingig. Mit steigender Temperatur fillt die Deckeldicke in zwei Stufen von
720 & bei 150 K auf 180 & bei 920 K. Bei hoheren Beschultemperaturen werden verschiedene charakte-
ristische Oberflichenstrukturen gefunden. Bei 900 K platzen bei dem gréfiten Teil der Blister die Dek-
kel ab. Bei 1200 K ordnen sich runde Blister in niedrig indizierte Gitterrichtungen um (T-Form). Bei

1300 K ist die Oberfliche unregelmiiflig zerkliiftet und von Spitzen und Kratern iibersiht.

Neben der Tatsache, dafl Blisterbildung bei niedrigen Energien bis zu 1 keV gefunden wurde, waren die
iiberraschendsten Ergebnisse der Untersuchungen die grofle Tiefe, in der die Blister entstehen, im Ver-
gleich zu der Reichweite der Ionen in amorphem Material und die Temperaturabhingigkeit dieser Tiefe

bei Einschufl parallel zur <100> -Richtung.

Die groflen Tiefen, in denen sich die Blister bilden, verglichen mit den theoretischen Reichweiten der
Ionen in amorphem Material, konnten in Computersimulationen der Reichweite der Heliumionen im Kri-
stall qualitativ gut erklidrt werden. Bei diesen niedrigen Energien gelangen auch in random Richtung ein-
geschossene Ionen auf gefilhrte Bahnen und haben im Gitter wesentlich gréfiere Reichweiten als in amor-
phem Material. Die Temperaturabhingigkeit der Tiefe, in der sich bei Einschuf in ¢100> -Richtung Bli-
ster bilden, konnte aufgrund einer Diffusionstheorie fiir die im Gitter zur Ruhe gekommenen Heliumato-
me zufriedenstellend erklidrt werden. Es zeigte sich, dafB bei tiefen Temperaturen die héchste lokale
Konzentration am Ende der Reichweite erreicht wurde. Dagegen werden die bei héheren Temperaturen
diffundierenden Heliumatome in den nahe der Oberfl4che erzeugten Strahlenschiden festgehalten und er-
reichen hier die héchsten Konzentrationen. Die so berechnete Temperaturabhingigkeit der Tiefe, in der
sich Heliumblasen bilden, stimmt gut mit der gemessenen Temperaturabhingigkeit der Deckeldicke der

Blister iiberein.




.
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