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Strahlungsinduzierte Gitterschadigung leichter Materialien
in Fusionsreaktorblankets

Kurzfassung

Die hochenergetische und intensive Neutronenbelastung in plasmanahen Komponenten eines
(d,t)-Fusionsreaktors stellt eine grofe Herausforderung fiir die Funktionalitit und Integritét
der verwendeten Materialien dar. Zur Beschreibung und Quantifizierung der Strahlenbela-
stung eignen sich die Schiddigungsparameter im Rahmen des dpa-Konzepts. Sie kombinieren
die Wahrscheinlichkeit fiir die Produktion eines priméren RiickstoBkerns (PKA) in einer neu-
troneninduzierten Kernreaktion mit der Anzahl der in der sich anschlieBenden Kaskade von
Gitteratomverlagerungen erzeugten stabilen Defekte. Ublicherweise werden solche Parameter
und Schidigungsraten mit dem etablierten NRT-Lindhard-Modell berechnet.

Wegen dessen inhédrenten Defiziten, ndmlich Einschrénkungen der zugrundeliegenden Physik
und modellbedingter Unzuldnglichkeiten, kann dieses nicht fiir leichtatomige, mono- und
polyatomare Materialien im Blanket eines (d,t)-Fusionsreaktors verwendet werden. Deshalb
wurden in dieser Arbeit Computersimulationen von Kollisionskaskaden auf der Basis der bi-
ndren StoBapproximation (BCA) mit dem Code MARLOWE durchgefiihrt. Der Code mufBte
dazu signifikant modifiziert und erweitert werden, insbesondere durch die konsistente Be-
handlung ionischer Wechselwirkungen und die neu eingefiihrte Modellierung quaderférmiger
Strukturen. Mit dem solchermaBlen verbesserten BCA-Modell ist es nun mdglich, in iber-
schaubaren Simulationszeiten den priméren Defektzustand auch in polyatomaren, ionisch
gebundenen Materialien und ausgewihlten heterogenen Strukturen addquat zu berechnen.

Das Modell wurde in dieser Arbeit auf fusionsrelevante Gitterschidigung in Beryllium und
Lithjumsilikaten angewandt. Die resultierenden Schiddigungsparameter zeigen zunéchst be-
tréchtliche Differenzen zu Standardrechnungen auf, so daf bisherige dpa-Raten in Beryllium
um ca. 90 % nach oben, in den Lithiumsilikaten um ca. 30 % nach unten korrigiert werden
sollten. Andererseits erlauben die spezifischen Auswertungen der BCA-Kaskaden weiterge-
hende Aussagen im Hinblick auf die Beurteilung unterschiedlicher Bestrahlungsbedingungen.
Auch Materialspezifikationen kénnen, wie diese Arbeit gezeigt hat, bereits in der dpa-
Schédigung bedeutsam sein, hierbei vor allem kristalline Modifikationen und atomare Bin-
dungen. Selbst ausgedehnte lokale Inhomogenititen reiner Phasen konnen lokal zu einer

schwachen Modifizierung der Schadigungsraten fiihren.




Radiation Induced Displacement Damage in Light Mass Materials of Fusion
Reactor Blankets

Abstract

Energetic and intense neutron exposures in near-plasma components of a (d,t)-fusion reactor
are expected to cast strong demands on the functionality and integrity of materials. To de-
scribe and quantify this radiation exposure damage parameters as defined in the frame of the
dpa-concept are appropriate. They combine the probability for the production of a primary
recoil atom (PKA) in a neutron induced nuclear reaction with the number of stable defects in
the evolving cascade of displaced lattice atoms. Calculations of such parameters and damage
production rates are commonly based on the well established NRT-Lindhard model.

However, due to its inherent deficiencies, i.e. restrictions of the underlying physics and insuf-
ficiencies of the modelling, the NRT model is not appropriate for light mass, mono- and
polyatomic materials in blankets of (d,t)-fusion reactors. Therefore, this work has focused on
computer simulations of collision cascades within the bounds of the Binary Collision Ap-
proximation (BCA) using the code MARLOWE. Because of the specific requirements, the code
had to be modified and extended significantly, particularly by a consistent treatment of ionic
interactions and a new implementation of rectangular geometries. In this way, it is now possi-
ble to evaluate adequately the primary defect state in polyatomic, ionic materials and selected

heterogeneous structures, without consuming to much computing time for the simulations.

The improved model was applied to fusion relevant displacement damage in Beryllium and
Lithiumsilicates. In the first place, the resulting damage parameters exhibit significant differ-
ences to standard calculations so that previous published dpa-rates have to be corrected by
490 % in Beryllium and by -30 % in Lithiumsilicates. On the other hand, the detailed evalua-
tion of BCA-cascades permits far-reaching statements for the assessment of various irradia-
tion conditions. Material specifications, as shown by this work, can also be important already
in the dpa-damage, especially crystalline modifications and atomic bonding. Even extended
local structures in pure phases may be responsible for slight variations of local damage rates.
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1 EINFUHRUNG IN DIE PROBLEMATIK

1.1  Fusionsinduzierte Materialschidigung

Energieerzeugung auf der Basis der Fusion von Deuterium und Tritium, d + t — 0(3,5 MeV)
+ n(14,1 MeV), in magnetisch eingeschlossenen Plasmen scheint im Licht von Plasma- und
Tokamakexperimenten und deren Fortschritten in den letzten Jahren zukiinftig erreichbar zu
sein. Die in diesen Experimenten erzielten Ergebnisse zeigen, da3 ein magnetischer Einschluf3
des heifen (d,t)-Plasmas in einem Tokamak moglich ist. Entsprechende Extrapolationen auf
der Basis anerkannter Skalierungsgesetze deuten darauf hin, dafl bei passender Wahl der Be-
triebsparameter und der Dimensionen des Tokamaks eine Leistungserzeugung oberhalb des
Break-even (Fusionsleistung = Plasmaheizleistung) erzielt werden kann.

Der nichste Schritt auf dem Weg zu einem kommerziellen Leistungsreaktor ist der Bau und
Betrieb einer Tokamakmaschine (Next Step Device), die die wissenschaftliche und technolo-
gische Basis zur Erzeugung von Fusionsenergie demonstrieren soll. In einer internationalen
Kooperation wurde dazu das ITER-Projekt (International Thermonuclear Experimental Re-
actor) gestartet, das mittlerweile seine ,,Engineering Design Activities” (EDA) abgeschlossen
hat. Wesentliche Prinzipien, die im Design eines Tokamak der nichsten Generation imple-
mentiert werden sollen, sind die hohe Verfligbarkeit und VerlaBlichkeit tiber eine lange Be-
triebsphase, sicherheitsrelevante Auslegungen, die Verwendung moglichst reaktornaher
Technologien, sowie einfache Konstruktion und Betrieb. Die Erfahrungen, die mit einer sol-
chen Maschine, wie z.B. ITER, gemacht werden, sollen dann in einen Demonstrationsreaktor
(DEMO) einflieBen, der bereits wesentliche Charakteristiken eines Leistungsreaktors aufwei-

sen soll.

ITER selbst wird eine Fusionsmaschine sein, in der zum ersten Mal der Einflu} der Bestrah-
lungsbedingungen einen wesentlichen Faktor im Design und der Auswahl von Reaktorkom-
ponenten darstellt [1, 2]. Deshalb stellt die Materialbelastung groe Anforderungen an die
technologische Umsetzung der Kernfusion. Die Entwicklung geeigneter Materialien, die den
hohen Strahlen- und Wiarmebelastungen ohne Verlust ihrer funktionalen Integritit widerste-
hen konnen, ist eine zentrale Aufgabe innerhalb des Fusionstechnologieprogrammes.

Dabei muB3 man zunéchst zwei Systembereiche mit sehr unterschiedlichen Bedingungen tren-
nen. Die direkt dem heiflen Plasma zugewandten Komponenten, ndmlich die Erste Wand und
der Divertor, sind dem hohen WarmefluB und dem Beschuf} durch Plasmateilchen (d, t, o, €7)
ausgesetzt. Neben der extremen thermischen Belastung verursachen die niederenergetischen
Ionen und Elektronen oberfldchennahe Schéden (Sputtering und Erosion).

Die 14 MeV-Neutronen haben auf der anderen Seite freie Weglidngen von einigen Zentime-
tern und kénnen so durch die Wandbeschichtungen bis tief in die dahinterliegenden Struktu-




1 Einfiihrung in die Problematik

ren, Blanket, Abschirmung, Vakuumgefdl und Magnetfeldspulen, vordringen. Dort werden
sie vorrangig durch elastische Streuung an Atomkernen moderiert und in Kernreaktionen un-
ter Emission von Photonen, leichten geladenen Teilchen oder wieder Neutronen absorbiert.
Die in diesen Streuvorgidngen getroffenen Atomkerne erhalten nun im allgemeinen einen be-
trachtlichen Riickstof3 und kénnen mit hoher kinetischer Energie von ihrem Gitterplatz verla-
gert werden, um dann weitere RiickstoBkerne freizusetzen. Die sich so ausbreitende Kaskade
von energetischen Riickstofkernen, fiihrt zunichst nach Rekombination und Annihilation in-
nerhalb der Kaskade (,,intrakaskadisch®) zu einer priméren rdumlichen Verteilung von punkt-
formigen Defekten. Je nach Umgebungstemperatur sind diese mobil und kénnen sich an De-
fektsenken wie Korngrenzen, Verunreinigungen oder Versetzungen anlagern, dort eventuell
rekombinieren oder aber zu Defektagglomeraten wachsen. Solche Ansammlungen kondensie-
ren vorrangig als planare Versetzungsringe oder im Falle von Leerstellen auch als dreidimen-
sionale Cluster (Voids). Dartiber hinaus ist auch Ausscheidungsbildung moglich.

Durch Einfang einzelner Defekte und durch thermische Emission konnen diese sekundéiren
Defektstrukturen ihre Groflie und Form #ndern, aufbrechen und mit anderen Defekten und
Versetzungen wechselwirken unter teilweiser Auflésung, oder aber unter Bildung ausge-
dehnter Strukturen. Die sich so entwickelnde Mikrostruktur aus einzelnen Punktdefekten, De-
fektagglomeraten, Versetzungen, ausgeschiedenen Phasen, chemischer Unordnung usw. hat
dann abhéngig von den Bestrahlungsbedingungen wesentlichen Einflu auf makroskopische
Schidigungseffekte. Diese betreffen sowohl fiir metallische als auch keramische Werkstoffe
deren mechanische (Zugfestigkeit, Bruchfestigkeit, Versprodung, Bestrahlungskriechen) und
dimensionale Eigenschaften (Gitteraufweitung, Voidschwellen, Phasensegregation). In kera-
mischen Materialien sind zudem Anderungen in der thermischen Leitfahigkeit, der Diffusivi-
tat und elektrischer Kenngroflen, wie elektrische Leitfahigkeit und Verlusttangens, von ent-
scheidender Bedeutung fiir ihre Verwendung als Tritiumbriiter, Isolatoren und Hochfrequenz-

fenster.

1.2  Das dpa-Konzept

Am Ausgangspunkt all dieser Materialverinderungen stehen also die durch neutronenindu-
zierte Reaktionen freigesetzten RiickstoBkerne in den jeweiligen Materialien. Diese PKA’s
(,,Primary Knock on Atoms®) fiihren ihrerseits zu einer Kaskade weiterer Kollisionen zwi-
schen Atomen in einem eng lokalisierten Bereich des Festkorpers. Eventuell konnen diese bei
hinreichend groBem Energieiibertrag selbst als freie RiickstoBkerne (SKA’s, Secondary
Knock on Atoms) in der Kaskade partizipieren und schlieBlich mit Gitterfehlstellen rekombi-
nieren oder aber stabile Punktdefektpaare bilden.

Die Anzahl der durch einen priméren RiickstoBkern erzeugten Gitteratomverlagerungen bzw.
stabilen Defekte kann als Basis fiir die Definition eines Schiadigungsparameters dienen, der in




1.3 Zielsetzung der Arbeit

der Lage ist, verschiedene Bestrahlungsbedingungen zuverldssig vergleichen zu kénnen. Au-
Berdem sollte es auf dieser Grundlage méglich sein, Korrelationen zwischen schédigender
Bestrahlung und resultierenden Materialverdnderungen herzustellen.

Ein solcher Parameter stellt, wenigstens prinzipiell, die Verlagerungsrate dpa pro Sekunde
(Displacements per Atom) dar. Sie kombiniert die Wahrscheinlichkeit fiir die Erzeugung von
PKA’s mit der Anzahl der durch das jeweilige PKA erzeugten stabilen Defekte, integriert
iber die Flufdichte der bestrahlenden Teilchen.

Die dpa-Rate wird iiblicherweise unter Verwendung des etablierten Strahlenschéddigungsmo-
dells [3] nach Norgett, Robinson und Torrens (nach den Autoren oft als NRT-Modell be-
zeichnet) berechnet. Dieses Modell beschreibt die Anzahl der Defekte N, , die durch die Ab-
bremsung eines PKA’s mit definierter Energie, Masse und Kernladung in einem amorphen,
monoatomaren Festkorper (mit ebenfalls definierter Masse und Kemladung) entstehen. Dazu
implementiert es die Energiepartitions-Theorie nach Lindhard [4] mit Energietibertrdgen auf
Atome und Elektronen. Nur der elastisch transferierte Anteil auf Atomkerne, die Schidi-
gungsenergie E, , ist verantwortlich fiir die Ausbildung der Kollisionskaskade. Unter Ver-

wendung einer einfachen Schwellenenergie fiir Verlagerungen (in der GréBenordnung von
40 eV) ist es dann moglich, die Anzahl sekundérer Verlagerungen zu berechnen.

Das Modell weist jedoch, was seine Eignung fiir fusionsrelevante Strahlenschédigung in
leichtatomigen, mono- und polyatomaren Festkoérpern anbelangt, entscheidende Defizite auf.
Zum einen ist die zugrundeliegende Physik beschrinkt auf niederenergetische, zumindest
mittelschwere Atome in Targets derselben Masse und Kernladung. Zum anderen werden
wichtige duBere Parameter wie Kristallstruktur, Dichte, Temperatur und heterogene Material-
konfigurationen vernachlissigt. Wihrend der erste Bereich tiber die Modifizierung der Ein-
gangsdaten in der Ableitung der Lindhard’schen Theorie einer Verbesserung prinzipiell zu-
génglich ist, scheint eine analytische Theorie wie diese den Anforderungen aus dem zweiten

Bereich nicht zu geniigen.

1.3  Zielsetzung der Arbeit

Ziel dieser Arbeit soll es aber sein, fiir ausgewahlte leichte Materialien in Fusionsreaktor-
blankets (Beryllium und Lithiumorthosilikat) verldBliche Schédigungsparameter zu berech-
nen. Die speziellen Anforderungen, ndmlich hochenergetische, intensive Neutronenbestrah-
lung, leichtatomige, polyatomare, z.T. auch ionisch gebundene Materialien, sowie heterogene
Gefiige und Phasen, kénnen im Rahmen herkémmlicher analytischer Methoden (wie eben des
NRT-Modells, s. auch [5]) nur ungeniigend berticksichtigt werden. Deshalb sollen die durch
primédre Riickstofkeme initiierten StoBkaskaden in Computersimulationen auf der Basis der
bindren StoBapproximation (BCA, Binary Collision Approximation, [6]) untersucht werden
(Kapitel 2.2). Zum Einsatz kommt dabei der Code MARLOWE (Kapitel 2.3), der jedoch umfas-

3




1 Einfiihrung in die Problematik

send an die oben skizzierten Bediirfnisse angepaft werden muf3 (ndheres in Kapitel 2.3.3).
Dazu sollen die bendtigten Projektil-Target-Wechselwirkungen implementiert und das Kri-
stallitmodell prézisiert und erweitert werden. Auflerdem miissen das BCA-Kollisionsmodell
umfassend neu konzipiert und geeignete Routinen zur Defektidentifizierung und -charakteri-
sierung zusammengestellt werden.

Die adaptierte Version des MARLOWE-Codes soll dann zur Simulation von Kollisionskaska-
den in Beryllium und Li,SiO, gemiB den skizzierten Bedingungen in einem (d,t)-Fusions-
reaktor eingesetzt werden. Um die Sensitivitit der eingebrachten Modifikationen bzw. der
verwendeten Simulationsparameter auf die Defekterzeugung zu untersuchen, werden umfang-
reiche Parameteranalysen vorgenommen (Kapitel 5.3 bis 5.5). AnschlieBend sollen die fiir die
Verlagerungsschiadigung im Blanket relevanten Simulationen auf der Basis von Referenzma-
terialdaten und geeignet gewihlten Simulationsparametern durchgefiihrt werden (Kapitel 5.6
ff.). Dies betrifft nicht nur reine Materialien, sondern auch solche bei blankettypischen Tem-
peraturen, sowie ausgewdhlte lokal inhomogene Gefiigestrukturen (Korngrenzen, Hohlrdume,
Gasblasen und Fremdphasen).

Die Ergebnisse dieser Simulationen stellen die wesentliche Datenbasis zur abschlieBenden
Berechnung der Schidigungsparameter in den beiden Materialien dar (Kapitel 6). Ein detail-
lierter Vergleich der Schidigungsdaten, die im Rahmen dieser Arbeit berechnet wurden, mit
solchen aus einfacheren Modellen (NRT-Lindhard) und Schidigungscodes (SPECOMP /
SPECTER [7, 8]) soll schlieBlich die charakteristischen Ergebnisse und SchluBfolgerungen
fir die Anwendbarkeit des hier entwickelten Schidigungsmodells auf andere leichtatomige,
mono- und polyatomare Materialien aufzeigen.




2 KOLLISIONSKASKADEN UND PRIMARER DEFEKTZUSTAND

2.1 Konzepte

Die zeitliche und raumliche Entwicklung von Kollisionskaskaden, beginnend mit der Erzeu-
gung des PKA’s bis hin zur Ausbildung der Defektmikrostruktur, vollzieht sich in mehreren,
sich kontinuierlich ablosenden Phasen, deren Charakterisierung jeweils spezifischer methodi-
scher Ansitze bedarf [9].

Die ballistische Phase (typische Zeitskala etwa 1 ps = 10" s), in der alle Atome durch wech-
selseitige StoBe von ihren Gitterplédtzen freigesetzt werden bis keine weiteren Verlagerungen
mehr auftreten konnen, und die anschlieBende Relaxationsphase (10 ps) mit Thermalisierung
und Neuformierung der in der ballistischen Phase erzeugten Defekte kdnnen adéquat in ana-
lytischen bzw. numerischen Transporttheorien (s. {4, 5, 10]) oder in atomistischen Computer-
simulationen (s. [11, 12]) behandelt werden. Fiir die anschlieBende Ausheilungs- bzw. Diffu-
sionsphase (1 ps ... 1 s) eignen sich makroskopische Methoden (thermisch aktivierte Diffusi-
on, Reaktionskinetik, [13, 14]) zur Untersuchung der Punktdefektausbreitung, -agglomeration
und -annihilation. SchlieBlich k6nnen iiber Reaktionsraten-Theorien [15, 16] auch die Kinetik
komplexer Mikrostrukturen (Cluster, Versetzungen usw.) behandelt werden.

Es ist offensichtlich, da3 eine umfassende detaillierte Beschreibung der vollstindigen Stof3-
kaskaden- bzw. Defektentwicklung praktisch undurchfithrbar ist. Andererseits kann die Be-
rechnung eines noch genauer zu definierenden priméren Defektzustands (PDS, Primary De-
fect State) an einem bestimmten Abschnitt ein zuverldssiger Ansatzpunkt filir weitere, nachge-
schaltete Simulationen oder Rechnungen sein. Mehr noch, die Defektkonzentration nach Ab-
schluf der ballistischen Phase definiert einen Schiadigungszustand, der zwar wesentliche spe-
zifische Materialeigenschaften auf atomistischer Skala beinhaltet (oder zumindest beinhalten
kann), aber noch universell genug ist, um eine breite Extrapolation zu erméglichen. Diese
Wahl des PDS ist sicherlich nicht eindeutig; so ist es durchaus angemessen als solchen erst
die Verteilung nach Abschlufl der athermischen Ausheilungsphase zu definieren (s. bei-
spielsweise [17]). In dieser Arbeit wird jedoch dieser PDS verwendet, insbesondere weil er
eine logische und konsequente Erweiterung des NRT-dpa-Konzepts erlaubt.

Fundament dieses Modells ist, wie bereits erwéhnt, die Energiepartitions-Theorie von Lind-
hard et al. [4]. Diese leitet sich aus einer linearen Boltzmann-Transportgleichung fiir eine ad-
ditive Schédigungsgrofie ab, die innerhalb der Stofkaskade zwischen identischen Atomen in
jeweils unkorrelierten Ereignissen gedndert wird. Im konkreten Fall handelt es sich dabei um
die Schidigungsenergie E, . Unter einigen Annahmen (u.a. Separation von ionischen und

lam*®

elektronischen Wechselwirkungen, Vernachlédssigung der relativen Energieverluste an Elek-
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tronen) erhélt man die folgende integro-differentielle Gleichung fiir £, in Abhéngigkeit von
der kinetischen Energie T des priméren Projektils:

dE,, (T)
dT

S.(T)= Ido;,{Edam(T—T’)—Edam(T)+Edm(T’)} @)
mit dem elektronischen Energieverlustquerschnitt S(7) und dem differentiellen Wirkungs-
querschnitt fiir elastische Streuung zweier Atome do,. In der Lindhard’schen Formulierung
werden die LSS-Formel ¥vVE [18] und das Thomas-Fermi-Atommodell verwendet. Die Inte-
gration der rechten Seite erstreckt sich iiber alle erlaubten Sekundérenergien 7.

Die numerische Approximation zur Losung dieser Lindhard-Gleichung wird dann anstelle der
kinetischen Energie T in einer modifizierten Kinchin-Pease-Formel [3] eingesetzt. Demnach
erhélt man die Anzahl permanenter Verlagerungen gemif

0 0<E, <E, @

N,(T)=11 E,<E, <25E,

Edam
K 25F, <
| 2Ed ’5 d Edam

Dabei ist E, eine feste, isotrope Verlagerungsschwelle im Targetmaterial, oberhalb derer
spontane Rekombination vermieden und ein stabiles Frenkeldefektpaar gebildet wird. Der Ef-
fektivitdtsfaktor x, der die Abweichungen des interatomaren Potentials vom idealen Modell
einer harten Kugel beschreibt, ist nahezu unabhéngig von der Energie T, aufler fir T > E,,
und wird mit dem Wert 0,8 angegeben.

Die Schidigungsenergie wird nach folgender Vorschrift bestimmt:

T
T 3)
Ean =15k gle)

g(€) =3,4008- £° +0,40244- £"* + &

172
k=0,1337- z;’é(—ML\
1

e=T aM,
2,2, (M, + M,)
1/3
ox’
= [ 128) Ea—l%; 723 _ le/s +Zzz/3




2.1 Konzepte

k ist die Proportionalitdtskonstante im LSS-Querschnitt, € die reduzierte Energie (dimensions-
los) und a die Abschirmlénge des Thomas-Fermi-Potentials.

Charakteristische Merkmale dieser Funktion E

dam

und bei hinreichend groBen Energien eine Abséttigung. In diesem Bereich, dem sogenannten

(T) sind ein zundchst linearer Anstieg mit T’

Lindhard-Plateau, verhindert der im LSS-Modell unbegrenzt anwachsende inelastische Ener-
gieverlustquerschnitt eine Zunahme der elastischen Energieiibertrége.

Ist die Energieverteilung der PKA’s in Abhéngigkeit von der Energie E des einfallenden
Neutrons, ©,,,(E,T), bekannt, so kann damit die Verlagerungswahrscheinlichkeit im bestrahl-
ten Material bestimmt werden. Diese Grofe nennt man den Verlagerungsquerschnitt 6,(E)
[19, 20] (in barn):

T,
d 4
o, (E) = jam(E,T) N,(T)dT

Tmin

Alternativ, unter Verwendung der Schidigungsenergie E, anstelle der Defektanzahl N, eig-
net sich der Schéadigungsenergiequerschnitt (in barn-eV)

i (5)
Oy (E) = JGPKA(E,T) E, (T)dT

Tmin

da er unabhéngig ist von der jeweils gewéhlten Verlagerungsschwelle E,. Im tibrigen erweist
sich E,, in unterschiedlichen Schidigungsanalysen als ein relativ konstanter Parameter, wéh-
rend die Zahl der Defekte N, (bzw. die Verlagerungsschwelle E,) ausgesprochen sensitiv und
variabel von der verwendeten Methodik und den gewédhlten Eingabeparametern abhingt (vgl.
[9, 21, 22)).

Die dpa-Rate ist die Reaktionsrate fiir Verlagerungen, quantifiziert durch den Verlagerungs-
querschnitt ,(E), in einem vorgegebenen Neutronenfluy ®(E):

dpa/s= J.O'D(E)q)(E)dE (6)

Die Schidigungsparameter 6,(E), 6,,(E) und dpa/s héngen also zum einen von neutronen-

physikalischen Parametern ab, zum anderen - und das ist entscheidend - von einer verniinfti-
gen Beschreibung des PDS und der verldBlichen Angabe entsprechender Kenngrof3en.

Der PDS kann, wie bereits erldutert, nicht nur iiber eine lineare Transporttheorie abgeleitet
werden, sondern ist auch direkten, atomistischen Computersimulationen (CS) zugénglich (s.
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dazu [11, 23]). Wihrend eine analytische Theorie im wesentlichen eine statistische Beschrei-
bung der Kaskade verwendet und als Resultat wieder produziert, stellen CS prinzipiell
,Einzelfall“-Betrachtungen dar. Der Vorteil einer transporttheoretischen Behandlung liegt in
den fiir eine schnelle Auswertung geeigneten analytischen oder zumindest numerisch zu 16-
senden Gleichungen fiir die zu berechnenden SchidigungsgroBen. Dies wird in CS kompen-
siert durch eine hohe Flexibilitdt in der Modellierung und der inhdrenten Fahigkeit, einzelne

Kaskaden zu visualisieren.

Zwei Klassen von CS-Modellen werden im allgemeinen unterschieden: Molekulardynamik
(MD) als physikalisch strengere und binédre StoBapproximation (BCA) als simulationstech-
nisch effektivere Methodik. In Simulationen auf Basis der MD (auch als Classical Dynamics
oder Full Dynamics bezeichnet, [24, 25]) werden gekoppelte klassische Bewegungsgleichun-
gen eines Systems von Gitteratomen (innerhalb einer sogenannten computational cell) simul-
tan integriert. Wegen der finiten GroBe der computational cell miissen jedoch geeignete
Randbedingungen (periodisch, fest ...) definiert werden. Typische Anwendungen der MD lie-
gen in der Analyse von Gleichgewichtseigenschaften in Festkorpern, Stabilitdt und Dynamik
von Punktdefekten bis hin zur Untersuchung der Ausbildung und Kinetik von Defektmi-
krostrukturen. Zwar kénnen interatomare Paarpotentiale verwendet werden (insbesondere fiir
hochenergetische Atomkollisionen), realistischer sind jedoch Vielkorperpotentiale. Fiir einfa-
che Materialien und Kristallstrukturen liegen solche vor (beispielsweise fiir fcc-Metalle, Si,
SiC) oder konnen aus theoretischen Modellen entwickelt werden. Ungleich komplizierter ist
deren Bestimmung fiir Verbindungen oder ionische Kristalle.

MD-Codes sind prinzipiell in der Lage, Kollisionskaskaden bis etwa zum Abschluf} der Re-
laxationsphase (um 10 ps), oder sogar dariiber hinaus, zu simulieren. Tatséchlich erfordert die
numerische Integration der Bewegungsgleichungen gerade fiir hohe PKA-Energien enorme
Rechenkapazititen, so daB selbst mit beschleunigenden Verfahren (z.B. BCA-MD-Hybridmo-
delle) und massiv parallelem Rechnereinsatz hochenergetische Kaskadensimulationen in sta-
tistisch relevanter Zahl zu teuer bzw. impraktikabel sind.

BCA-Codes auf der anderen Seite zerlegen die Kollisionskaskade in ein System unabhéngiger
Zweikorperstofe [26], die ihrerseits lediglich tiber ihre asymptotischen, geradlinigen Trajekt-
orien ausgewertet werden. Zugrundegelegt werden dabei in der Regel repulsive, kurzreich-
weitige Paarpotentiale. Aufgrund dieser Methodik eignen sich BCA-Simulationen fiir hoch-
energetische Kaskaden in Verbindungén oder Legierungen von kristalliner oder auch amor-
pher Form.

Dabei werden zwei deutlich abgegrenzte BCA-Typen unterschieden [27]. In MC-Codes
(Monte Carlo) bestimmen stochastische Verteilungen die Lokalisierung von Targetatomen
und die jeweils vorliegenden Stofparameter. Sie sind deshalb in natiirlicher Weise zur Simu-
lation amorpher Festkorper priadestiniert. BC-Codes (Binary Crystal) dagegen setzen, wie
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MD-Codes, auf Kristallitmodelle, in denen Atome jeweils deterministisch verfolgt werden

kodnnen.

Beiden Varianten gemeinsam ist der Vorteil sehr schneller Simulationen, die selbst fiir Kas-
kaden im MeV-Bereich statistische Auswertungen in iiberschaubarer Rechenzeit ermogli-
chen. Begrenzt wird ihre Anwendung jedoch bei niedrigen Energien der beteiligten Atome, da
hierbei vermehrt Mehrkorpereffekte eine Rolle spielen. Solche sind in der BCA explizit aus-
geschlossen, konnen jedoch durch die Verwendung von Kristallbindungsenergien bzw. durch
eine geeignete Behandlung quasisimultan auszuwertender Zweikorperkollisionen approxi-

miert werden.

Zusammenfassend scheinen BCA-Simulationen geeignet zu sein, mit hoher Statistik hinrei-
chend realistische Schéidigungsparameter (dpa) des PDS zu gewinnen. Ein BC-Code bietet
sich an, um komplexe polyatomare Materialien und heterogene Strukturen zu modellieren.

Im folgenden soll dazu zunichst das Herzstiick dieser Simulationen, das Prinzip der biniren
StoBapproximation, erldutert werden. AnschlieBend wird der in dieser Arbeit eingesetzte
Code MARLOWE vorgestellt und seine Eignung fiir die hier zu untersuchenden Materialien im
Fusionsneutronenfeld und der damit verbundenen spezifischen Anforderungen iberpriift.
Daraus ergeben sich dann konkrete Ansatzpunkte fiir Modifikationen und Verbesserungen des
Codes, die zu einer addquaten, verldfllichen Bestimmung von Schidigungsparametern notig

sind.

2.2 Binary Collision Approximation (BCA)

Kern des binédren StoSmodells (BCA) ist die Annahme, daf alle Stofvorgénge als Folge sepa-
rater Zweikorperkollisionen behandelt werden kénnen. Dies bedeutet wiederum, daB jeder
einzelne Stofl mit Energie- und Impulsaustausch auf einer rdumlichen Skala ablauft, die klein
gegen mittlere Atomabstinde im Target ist. Dann kann die Kinematik durch ein- und auslau-
fende Asymptoten der beiden beteiligten Teilchen beschrieben werden, da die Abweichungen
der realen Trajektorien von diesen Asymptoten nur innerhalb der Kollisionszone betréchtlich
sind. Weiterhin beschrénkt man sich auf konservative Zentralpotentiale, so da3 unter Beach-
tung der Drehimpulserhaltung die Bewegungen in einer Ebene ablaufen. Zusitzlich wird ein
inelastischer Energieverlust Q zugelassen, der aber génzlich in inneren Anregungen der Stof3-
partner oder zur Anregung von Elektronen aufgebracht wird, so daB der zugehdrige Impuls-
ibertrag vernachldssigt werden kann.

Unter den Bedingungen von Kollisionskaskaden im Fusionsneutronenfeld ist zudem eine
nichtrelativistische Kinematik mit ruhendem Target angemessen. Im Prinzip kdnnen beide
Bedingungen aufgegeben werden, wobei die Implementierung relativistischer Formeln prin-
zipiell sehr einfach ist, wogegen die Kinematik zwischen zwei bewegten Teilchen zu ungleich
komplizierteren kinematischen Formeln fiihrt (s. beispielsweise [28, 27]).




2 Kollisionskaskaden und priméirer Defektzustand

Schematisch hat man folgendes Bild fiir den Stofvorgang eines Teilchens der Masse M, und
der Energie E, auf ein Target der Masse M, in Ruhe:

ABB. 2.1: Schematische Zweikorperkollisionen im Labor- und Schwerpunktssystem.

Die folgenden Ausfiihrungen orientieren sich an den Darstellungen in den Referenzen [6],
[27] und [29]. Ublicherweise rechnet man im Schwerpunktssystem (SP) und transformiert bei
Bedarf die kinematischen GroBen ins Laborsystem (L). Dazu beachte man die Energie des
Schwerpunkts im L-System

A E. mita=2l (7)

E,=—"—
1+ A M,

Bei Beriicksichtigung eines inelastischen Energieverlusts Q skalieren die Ausgangsgeschwin-
digkeiten der Teilchen mit einem Faktor f, wobei

2_4_9 ®
f 1E

ist. Die Stowinkel transformieren dann wie folgt:

tand, =M; nd, = _fsind €))
1+ Af cos@ 1- fcos@

Fiir den Spezialfall rein elastischer Streuung (f= 1) erhdlt man den Riickstowinkel

9, =29 (10)

und fiir den Fall Af= 1, also z.B. elastische Streuung zweier gleich schwerer Teilchen, findet
man die beiden Winkel im L-System geméf

10
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0,20
2

; ﬁl+1?}2=—72£ 1n

Ist also der Stowinkel im SP-System 6, dann bestimmt man die kinetischen Energien der

auslaufenden Teilchen im L-System geméB

’ 1 ) .,
E, =Eom—);((1+Af) ~ 4Af sin® §/2) (12)

’ A 2 2
E, :Eom)—z((l—f) +4f sin” §/2)

Ublich ist auch folgende Notierung fiir den Energieiibertrag T an das RiickstoBteilchen

4A (13)

- .2 Le1— £12Y - -2
T=T, (fsin®6/2+11-1)?); T, a3 a7 Eo

wobei T, der maximal moégliche Energieiibertrag ist. Dieser wiederum ist dann am grofiten,
wenn beide Teilchen gleich schwer sind (A = 1).

ABB. 2.2: Binire Kollision im Schwerpunktssystem: Definition von StoBparameter p, minimalem StoBabstand
R und Streuwinkel 6. r(#) und ¢(#) sind Koordinaten des Projektils, S beschreibt bei elastischer Strenung ei-

ne Symmetrieachse.

Zur Bestimmung der Stofitrajektorien im elastischen Fall betrachte man zwei Massen M, und

M, in einem Zentralpotential V(r), das nur vom gegenseitigen Abstand r der zwei Massen ab-
2

héngt. Im SP-System gilt dann die Energieerhaltung

Lo +r+v = E, (14)

11
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A

E,=—F Energie im SP - System
RETI A0 g Y
= Ml— reduzierte Masse
M+M,

und die Drehimpulserhaltung

r’¢=—v,p (15)

)4 StoBparameter
Vo =+/2U1E, Geschwindigkeit des Projektils vor dem Stof

Aus diesen beiden Erhaltungssitzen folgt nach einfacher Umformung die r(¢)- bzw. ¢(r)-

Abhingigkeiten
14 2 16
dr =Wy [1- L0 P Gy My oy dt (10
E, r
p
dp=+ dar
¢ r’g(r)

Das obere Vorzeichen bezieht sich dabei auf die erste Halfte des Stolvorgangs, wenn sich die
Teilchen der Apsis néhern, die durch ihren minimalen Stofabstand R definiert ist. Dieser gibt,
als Verbindungsgerade der beiden StoBpartner, im Falle der elastischen Streuung eine Sym-
metrieachse S vor (vgl. ABB. 2.2). R bestimmt man aus der Bedingung dr =0, d.h. g(r) = 0.

Den Streuwinkel 0 fiir rein elastische Streuung im SP-System erhélt man aus der Integration
von Gleichung (16):

- dr , 17
O=r-2
Ple o)

Dieses sogenannte Stofintegral bleibt trotz der Polstelle bei R = 0 endlich, wenn nur

't

<2p°E.R™ (18)

R

ist. was fiir alle Potentiale mit repulsivem Kemn erfiillt ist.

Auch fiir inelastische Stofe (f< 1) wird gewohnlich das StoBintegral in dieser Form ausge-
wertet. Die Kinematik bleibt also elastisch, lediglich die Energien werden dem inelastischen

12




2.2 Binary Collision Approximation (BCA)

Verlust angepa3t. Deshalb spricht man in diesern Zusammenhang auch von der quasielasti-
schen Néherung.

Das Stoflintegral muf} im allgemeinen numerisch geldst werden, lediglich fiir einfache Poten-
tiale ist auch eine analytische Losung moglich. Fiir ein Coulomb-Potential Z Z,e’/r lautet so

die Losung

2

=2 arccos(——z—f%j (19)
p

2 2\?
mit R = leje +\/(Zizze } + p*
ZER LER )

Zur numerischen Quadratur des Stoffintegrals eignen sich verschiedene Verfahren. Hier soll
nur das Gau$3-Mehler-Verfahren [30], wie es in MARLOWE zum Einsatz kommt, erldutert
werden. Dazu wird zundchst u := R/r substituiert, so daB die Integrationsgrenzen 0 und 1
lauten und der Integrand beziiglich # = 0 symmetrisch ist. Dann kann das StoBintegral (17)
gemaf

jf (u)du = iw,. ) (20)
0 i=1

mit m Stiitzstellen und

U, = Cos V4 Stiitzstellen
n
r . 2i-1 .
w, = o sin 4 7 GauB - Mehler Quadraturgewichte
n n

approximiert werden. Dabei kann m entsprechend der jeweils gewlinschten Genauigkeit ge-
wihlt werden.

Beobachtet man nun die auslaufenden Teilchen in makroskopischen Entfernungen, d.h. um
einige Grofenordnungen iiber den interatomaren Abstinden, so spielt sich der Stofvorgang
praktisch an einem Punkt ab. Die Angabe des Streuwinkels 0 reicht dann zur Bestimmung der
asymptotischen Bahnen aus. Mikroskopisch hat man dagegen den Beobachter, das ist ein
Targetatom, in unmittelbarer Ndhe zum Kollisionsort, so daf} auch die Ablenkung im Verlauf

des Stofivorgangs zur Bahnbestimmung hinzugezogen werden mu8.

Aus der Energie- und Impulserhaltung folgt, wie bereits oben S. 11 erldutert, fiir die Schwer-
punktsbewegung (Geschwindigkeit des Projektils ist v,)

13
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4

sz=—i ar 2 dr;mjtr’>R @b
g(r) fro 4 &(r)

wobei der erste Term die zeitlich konstante Bewegung vor Erreichen der Apsis beschreibt, der
zweite Term die mit dem inelastischen Faktor f verlangsamte Bewegung danach. Man beach-
te, daB diese, wie auch die folgenden Integrale, nur fiir R > p definiert sind. Sei nun r(#=0) = L
der Abstand der beiden Atome, fiir den V(r) = O gilt. Ebenso sei r” so grof3, da3 auch hier kei-
ne Wechselwirkung mehr auftritt. Analog zur Funktion g(r) definiert man dazu
g(r)=(1-p*/r*)"*. Dann folgt aus (21)

Vot,"‘J-( = g(r))dr+ ‘I[
—J- ! dr+
g(r) g(r
J-( j r+ 1 dr+——- J.[ 1 1 )dr+-‘-_1 dr
g(r) Z(r) - 8 gr) &) - 8(r)

Mit der Definition

[l __1 (23)
VR "ﬂgm §(r>]d’

erhélt man dann wegen

T 22
dr + — l —dr j 1 dr — : @2
PO

r

(24)

mdr = \/r’ - p? \/R

folgende asymptotische Gleichung:

vot' =/} — p* —T+%(w/r’2—p2 ~7) (25)

Die Abweichung zur Punktwechselwirkung wird also durch das Zeitintegral T festgelegt. Da-
bei ist 27/v, ist die Wegzeitdifferenz zwischen einem elastisch gestreuten Teilchen und einem

14




2.2 Binary Collision Approximation (BCA)

Teilchen ohne Wechselwirkung. In der oben angegebenen Form ist das Zeitintegral nur fiir
rein repulsive Potentiale definiert, da nur in diesem Fall stets R > p ist. Bei Vorliegen von at-
traktiven Potentialabschnitten kann der minimale StoBabstand kleiner als der Stofparameter
sein, und T muf neu definiert werden (s. S. 63ff.).

Das Zeitintegral bleibt nur dann endlich, wenn das Potential hinreichend schnell gegen 0 geht,

oder genauer, wenn

limrV (r) =0 26)

r—yoo

ist. Dies trifft fiir alle abgeschirmten Coulombpotentiale zu, nicht jedoch fiir reine Coulomb-
potentiale. In diesem Fall ist das Zeitintegral nicht definiert, da die Wechselwirkungszeit, we-
nigstens im Prinzip, unendlich grof ist. Im Rahmen einer BCA-Simulation muf3 man jedoch
dafiir sorgen, daf3 das Zeitintegral in jedem Fall berechnet oder zumindest abgeschatzt wird.
Denn es bestimmt ganz wesentlich die Position der auslaufenden Teilchenasymptoten, die ih-
rerseits wiederum in der BCA zur Orts- und Zeitbestimmung benétigt werden. Dies soll im
folgenden anhand der Skizze in ABB. 2.3 ausgefiihrt werden.

Projektilbahn /
N

einlaufende
Projektilasymptote

O L - Uaupup, e Mgy

- Bewegung des
Schwerpunkts

urspriinglicher
Targetort

Targetbahn

ABB. 2.3: Binire Kollision im Laborsystem: Trajektorien von Projektil und Target und deren Asymptoten, De-

finition der Abschnitte x, und x,.

Nur fiir elastische Streuung schneiden sich die beiden auslaufenden Asymptoten in einem
Punkt auf der einlaufenden Projektilasymptoten. Ganz allgemein liegt der Schnittpunkt der
Projektilasymptoten bei

15
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o =_Td+f)  pl-Af)tan(@/2) (27)
YA+ 4) f+4)

Fiir die auslaufende Targetasymptote ist es zweckméBig, den Schnittpunkt mit einer Paralle-

len zur einlaufenden Projektilasymptoten (bei y = 0) zu definieren, der bei

__Td+f) + p(l+ f)tan(8/2) (28)

2 fa+A) fa+A)

liegt. Dann erhélt man fiir die Abweichung der beiden Schnittpunkte Ax = x, - x, unabhéngig

von den beteiligten Massen und unabhéngig vom inelastischen Energieverlust

X, — X = ptan(6/2) (29)

Dazu beachte man, daB entsprechend der Skizze x, negativ ist, wenn der Schnittpunkt vor dem
urspriinglichen Targetort liegt. Dies ist, wie weiter unten noch ausgefiihrt wird (s. S. 77ff.),
fiir repulsive Potentiale meist erfiillt.

Haben Projektil und Target zu Beginn der Kollision einen Abstand L, so sind die auf die Pro-
jektilrichtung projizierte Entfernung { und die Linge der einlaufenden Asymptoten bis zum

Schnittpunkt x, (auch Kollisionslénge ¢ genannt) gegeben durch

{=yP-p* , £=¢—x (30)

AuBlerdem ist es moglich, Projektil und Target im jeweiligen Schnittpunkt der Asymptoten
eine Zeit zuzuordnen, die der Abbremsung und Beschleunigung der beiden Teilchen Rech-
nung trégt [29]. Dabei ist angenommen, daf die Kollision in einem gegenseitigen Abstand L
beginnt und der Endzustand der Kollision erreicht ist, wenn wieder beide Teilchen diesen Ab-
stand L aufweisen. Dazu setzt man in der Asymptotengleichung (25) fiir r“ den Abstand r, der
Asymptoten ein, wenn die beiden Teilchen die StoBapsis erreicht haben, ndmlich

ra =p'+(x,—x)" = p’ +(ptan(6/2))’ (31)
und erhélt dann eine Kollisionszeit ¢, aus der modifizierten Kollisionsldnge

=ty = §+-]17(ptan(0/2)—(1+f)r) (32)

16
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Die Zeit ¢, mu3 wegen des inelastischen Energieverlust bis zum Asymptotenschnittpunkt kor-
rigiert werden. Da die Bewegung verzogert wird, wird die Kollisionszeit etwas groéfer, und
zwar um den Faktor

_In(1-q) kE,"’$ (33)
q 2E,

wenn kE,”* den nichtlokalen Energieverlustquerschnitt darstellt. Zu den GroSenabschétzun-
gen und eventuellen Korrekturen gegeniiber dem LSS-Querschnitt s. Kapitel 3.2, S. 43.

2.3 MARLOWE

Zur Simulation von Stofkaskaden im Rahmen der im vorigen Kapitel vorgestellten bindren
StoBapproximation existieren eine Vielzahl unterschiedlicher Computerprogramme. Eine um-
fassende Zusammenstellung solcher BCA-Codes findet man z.B. bei W. Eckstein [27]. Sie
konnen prinzipiell in zwei Gruppen klassifiziert werden, zum einen die Monte-Carlo-Codes,
die stochastische StoBkonstellationen simulieren und deshalb im wesentlichen fiir amorphe
Targets geeignet sind, zum anderen die Binary-Crystal-Codes, die lediglich zur Initialisierung
stochastische Methoden verwenden, ansonsten aber deterministisch StoBfolgen in einem fi-
xierten Kristalliten simulieren. In diese zweite Klasse fallt der urspriinglich von M.T. Robin-
son und IL.M. Torrens [31] entwickelte Code MARLOWE [32], der fiir diese Arbeit in der Ver-
sion 13 vorlag.

2.3.1 Beschreibung des Codes

MARLOWE ist ein modular aufgebautes Programm, das sehr flexibel BCA-Kaskaden in kri-
stallinen Target simulieren kann. Seine spezielle Attraktivitit fiir die vorliegende Aufgaben-
stellung verdankt der Code im wesentlichen dieser offenen und gut dokumentierten Struktur,
die eine Adaption bzw. Modifikation des Codes an die speziellen Belange sehr erleichtert.
Die Funktionsweise des Codes ist dem schematischen Ablaufdiagramm in ABB. 2.4 zu ent-

nehmen.
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ABB. 2.4: Schematischer Ablaufplan fiir MARLOWE.

Nach Eingabe der relevanten Material- und Wechselwirkungsdaten wird zunichst das Target-
modell konstruiert und Parameter fiir die physikalischen Wechselwirkungen bzw. zur Durch-
fithrung der Simulation bereitgestellt. AnschlieBend kénnen fiir eine Reihe unterschiedlicher

. .
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zu miissen jeweils die Projektildaten initialisiert werden. AnschlieBend miissen fiir jede ein-
zelne Kaskade (insbesondere innerhalb eines Projektildatensatzes) die spezifischen Startbe-

dingungen festgelegt werden.

Innerhalb einer jeden Kollisionskaskade erfolgt die Berechnung aller Kollisionen fiir jedes
bewegte Atom (,,Kaskadenatom‘) im Rahmen der BCA und des quasisimultanen Kollisions-
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modells (s. folgendes Kapitel 2.3.2). Alle Kaskadenatome werden gemif einer Tabelle, die
nach der Zeit oder der Geschwindigkeit geordnet ist, abgearbeitet. Wenn schlielich alle
Atome gestoppt sind, ist die Kaskade abgeschlossen und kann nach Wahl ausgewertet wer-

den. Analoge Auswertungen fiir viele Kaskaden innerhalb eines Projektildatensatzes erlauben

dann die Angabe statistischer Kaskadenresultate.

Bereits in der vorliegenden Version 13 der MARLOWE-Codes sind viele Features integriert,
die eine realistische Simulation von Verlagerungsschiadigung in leichten Materialien in Fu-

sionsreaktorblankets moglich erscheinen lassen:

Kollisionen innerhalb der Kaskade konnen nach der Zeit geordnet werden. Dazu wird eine
Tabelle von Zeitscheiben fester Linge (z.B. 1 fs = 10™ s) verwaltet, in der zur Auswertung
stehende Kollisionen vermerkt sind. Die jeweils in einer Zeitscheibe liegenden Targetbe-
gegnungen konnen so sequentiell abgearbeitet werden, bevor eine neue Zeitscheibe aktiv
wird. Dieses Verfahren erlaubt die korrekte Zuordnung von Rekombinationsvorgédngen,
StoBen mit gestoppten Zwischengitteratomen oder auch die Ablehnung eines StoBvor-
gangs, wenn er zu einer riickwérts gerichteten Bewegung fiithren wiirde.

Das interatomare Potential kann aus einer Reihe rein repulsiver abgeschirmter Cou-
lombpotentiale (Moliére, ZBL. und andere exponentielle Parametrisierungen) sowie dem
Born-Mayer-Typ ausgewihlt werden. Nicht vorgesehen sind unabgeschirmte, langreich-
weitige Coulombpotentiale, sowie attraktive Wechselwirkungen.

Der inelastische Energieverlust kann lokal und nichtlokal in einer Niederenergieform nach
Lindhard bzw. Firsov und Oen-Robinson ausgewertet werden. Dieser Ansatz ist jedoch nur
fiir Energien bis etwa 25 keV/amu' geeignet, was fiir leichte Atome im 14 MeV-Neutro-
nenfeld schnell iiberschritten werden kann. Dann wird der Energieverlust z.T. erheblich

tiberschitzt.

Die Energieverlustparameter in polyatomaren Materialien werden nach der Bragg-Regel
bestimmt. Nicht beriicksichtigt werden Abweichungen bedingt durch Bindungs- und Pha-
seneffekte.

Targetatomen konnen individuelle Bindungsenergien zugeordnet werden. Dabei wird un-
terschieden zwischen gewohnlichen Verlagerungen (Target und Projektil fliegen weiter),
ErsetzungsstoBen (Projektil stoppt) und Zwischengitterverlagerungen (Targetatom wird
von einem Zwischengitterplatz verlagert). Die lokale Umgebung kann jedoch eine Bin-
dungsverdnderung bewirken und muf in einer dynamischen, nichtlinearen Kaskadensimu-

lation berticksichtigt werden.

Alle Atome konnen unkorrelierte isotrope thermische Schwingungen ausfiithren. Die Am-
plitude wird bestimmt aus der Debye-Waller-Theorie (s. [33, 271)

. . 1
' atomic mass unit, 1 amu = 75 - Masse von C*

19




2 Kollisionskaskaden und primérer Defektzustand

< 2>~ 3712 T2 ‘[G/T de +l (34)
ST Mo\ 0,7, -1 4

Darin ist u, die Auslenkung in einer kartesischen Koordinate, M die Masse des Atoms, 0,
die Debye-Temperatur des Materials und T die absolute Temperatur. Das Integral kann
nicht analytisch gelost werden, sondern muf3 numerisch approximiert werden. In MAR-
LOWE wird dazu eine Reihenentwicklung [34] verwendet. Die tatséchlichen Auslenkungen
selbst sind durch eine GauBiverteilung

P = G (35)

gegeben.

e Die Targetmodellierung erlaubt die Definition praktisch beliebiger Kristallstrukturen und -
besetzungen, insbesondere auch leere bzw. statistisch besetzte Punktlagen. Dabei kénnen
unterschiedliche, in unendlich ausgedehnten parallelen Schichten angeordnete Layer vor-
gegeben werden, deren Dicke jedoch ebenso frei wéahlbar ist wie die Angabe #uBerer Tar-
getoberflichen. Leider treten Ungenauigkeiten in der Zuordnung zu reellen Gitterpunkten
auf, sowie Inkonsistenzen in der Verwaltung von Projektilpositionen und zugehorigem Re-
ferenzgitterplatz. Nicht moglich ist zudem das Modellieren von begrenzten geometrischen
Strukturen oder auch Hohlrdumen. Dies wiederum wére eine Voraussetzung zur Simulati-
on von heterogenen Materialien und Gefiigen.

e Nach der Simulation einer Reihe von Kaskaden liefert MARLOWE bei Bedarf eine Vielzahl
statistischer Auswertungen. Im Zusammenhang mit der Verwendung des BCA-Codes in
Schidigungsanalysen interessiert vorrangig die Zahl der stabilen Defekte nach Abschlul
der Kaskadenausbreitung. Dazu identifiziert der Code zunédchst Defektpaare, die korre-
lierte oder unkorrelierte Rekombinationen eingehen, und ordnet dann die iibrigen stabilen
Defekte entsprechend ihres Atom-Leerstellen-Abstandes. Bei grofien Kaskaden (d.h. grofie
rdumliche Ausdehnung, viele Defektpaare, Subkaskadenbildung) interessiert aber nicht nur
die totale Anzahl der Defekte, sondern zusétzlich ihre rdumliche Verteilung und Korrelati-
on. Insbesondere sollten so auch Defektagglomerate zum Ende der Kollisionsphase identi-

fiziert werden, um Aussagen liber mogliche sekundédre Mechanismen treffen zu kdnnen.

2.3.2 Ein Modell quasisimultaner Stofse

Trotz des Prinzips isolierter Zweikorperstdfe ist man dennoch aus mehreren Griinden darauf
angewiesen, unter gewissen Bedingungen auch mehrere St68e simultan auszuwerten. Ein Ar-
gument ist, auch innerhalb der BCA Mehrkorpereffekte bei niedrigen Projektilenergien zu
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simulieren. Denn in diesem Fall muf3 die Wechselwirkung des Projektils mit mehreren Tar-
getatomen behandelt werden. Ein weiteres Argument betrifft die Symmetrie des Kristallgit-
ters. Diese ist verantwortlich fiir Channelling, lineare Stoketten und Fokussierung. Eine ad-
dquate Behandlung muB} in der Lage sein, z.B. fiir symmetrische Targetanordnungen einen
solchen Fokussierungseffekt zu erzielen.

Dabei geniigt es nun nicht, die St6Be sequentiell abzuwickeln [23]. Diese Methode fiihrt
nimlich bei einer eigentlich perfekt symmetrischen Anordnung zu einer letztlich defokussie-
renden Ablenkung und ist deshalb wenig geeignet, die spezifischen Symmetrieeigenschaften
eines Kiristalls in die BCA-Simulation zu integrieren. Ein anderes, in MARLOWE implemen-
tiertes Verfahren basiert auf der quasisimultanen Auswertung mehrerer Targetbegegnungen
und anschlieBender vektorieller Addition der individuellen asymptotischen Bewegungen.

Im einzelnen werden folgende Schritte durchlaufen:

In Phase 1 wird aufgrund kinematischer Grofen eine geeignete Auswahl moglicher simulta-
ner Targets vorgeschlagen. In Phase 2 werden unter Berticksichtigung der StoBauswertung
sowohl die Kollisionspunkte als auch die Kollisionszeiten tberpriift. Nach Abschluf dieser
Tests liegt eine Liste quasisimultaner Targets vor, deren weiteres Schicksal in Phase 3 be-
stimmt wird.

Darin werden Impuls und Energie skaliert, wobei wegen des nichtlokalen Energieverlustes
auch zusitzliche Korrekturen notig sein kénnen. Dann werden alle Targets an ihre Kollisi-
onspunkte gesetzt und ihnen die Zeit des Projektils in der Apsis zugewiesen. Das Projektil
selbst riickt zum nichstgelegenen Schnittpunkt seiner individuellen auslaufenden Asymptoten

Vor.

Nach Abschluf des eigentlichen Kollisionsvorgangs und Plazierung aller beteiligten Stof3-
partner wird in Phase 4 fiir das aktuelle Projektil eine neue minimale StoBentfernung (d.i. mi-
nimaler Abstand zum néchsten Target im folgenden Stovorgang) bestimmt. Dabei soll kei-
nes der bisherigen Targets in einem spéteren Stofivorgang auftagchen mit Ausnahme der Tar-
gets, die bei hoher Projektilablenkung einen nunmehr kleineren Stofiparameter aufweisen als
vor diesem StoB.

2.3.3 Modifikationen im Code

GemaéB der vorgegebenen Zielsetzung dieser Arbeit und den Moglichkeiten des Codes in der
vorliegenden Version 13 mufl MARLOWE wesentlich erginzt und modifiziert werden. Dies
betrifft vier Bereiche, die erst in der gegenseitigen Abstimmung realistische Simulationen und
damit verldBliche Aussagen zur Defekterzeugung erlauben:

1. Zunidchst muf die zugrundeliegende Physik der Projektil-Target-Wechselwirkungen fiir

hohe Primérenergien und komplexe, polyatomare Targets implementiert werden (Kapitel
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3). Dazu werden geeignete interatomare Paarpotentiale, insbesondere unabgeschirmte
Coulombpotentiale, ausgewdhlt. Diese sind nétig, um die langreichweitigen Wechselwir-
kungen in ionisch oder zumindest teilweise ionisch gebundenen Materialien addquat zu be-
schreiben. Deren Implementierung in den Code und in das BCA-Modell impliziert eine
Vielzahl weitreichender Modifikationen, wie weiter unten noch ausgefiihrt wird. Desweite-
ren mufl der inelastische Energieverlust an Elektronen im Hochenergiebereich (d.h. bis ei-
nige MeV/amu) beriicksichtigt werden. Dies betrifft sowohl den kontinuierlichen, nicht-
lokalen Querschnitt, als auch den diskreten, lokalen Energieverlust in jedem StoSvorgang
mit einem Targetatom. Compound-Effekte im nichtlokalen Energieverlust, also Abwei-
chungen zu Bragg’s Regel, sind ebenso einzubauen, wie Korrekturen im Niederenergie-
querschnitt {sogenannte Z,-Oszillationen). Weiterer Ansatzpunkt innerhalb der physikali-
schen Erweiterungen ist das lokale Bindungsmodell, das in geeigneter Weise die Umge-
bung eines potentiellen Riickstokerns bei der Bestimmung der Bindungsenergie bertick-
sichtigt. Hierzu wird der Einflu von Leerstellen auf Bindungsverlust bzw. teilweiser Bin-
dungsverstiarkung untersucht.

. Diese Modifikation 14Bt sich aber auch als Teil des zweiten Anderungsblocks ansehen, der

die Modellierung der Targets umfafit (Kapitel 4.1 und 4.2). Wesentlich ist hierin die Vor-
gabe, heterogene Phasen- und Gefiigestrukturen detailliert modellieren zu kénnen, um so
realistische Materialkonfigurationen einer Simulation zugénglich zu machen. Zu diesem
Zweck werden lateral begrenzte Layer eingefiihrt, die somit im wesentlichen fiir quader-
formige Geometrien geeignet sind. Damit ist es dann moglich, die durch die Bestrahlung
induzierten mikroskopischen Gefiigeverdnderungen, wie Void- und Blasenbildung, einzu-
binden. Zusitzliche Anpassungen betreffen die durch die langreichweitigen Coulomb-
Potentiale notwendig gewordenen Anderungen, nimlich groBe Nachbarnlisten und mehr-
fache Layeriibergidnge. AuBBerdem mufl die Kristallpropagation und die Ortsidentifizierung
exakter formuliert werden.

. Im dritten Block wird das quasielastische BCA-Kollisionsmodell durch die Beriicksichti-

gung des lokalen inelastischen Verlustes in den auslaufenden Teilchentrajektorien zu ei-
nem inelastischen Modell erweitert (Kapitel 4.3). Zusitzliche Anderungen betreffen die
Implementierung attraktiver interatomarer Potentiale, langreichweitiger Coulombpoten-
tiale und des neuen Layerschemas. Diese Modifikationen in Verbindung mit einer speziel-
len Behandlung niederenergetischer StéBe filihrt zu einem umfassend neukonzipiertem
BCA-Modell fiir Targetauswahl, StoBauswertung, quasisimultane Behandlung und asym-
ptotischer Entwicklung.

Die abschlieBenden Anderungen befassen sich mit der Identifizierung von Defekten und
beinhalten im wesentlichen die rdumliche Charakterisierung der Defekte, sowie ihre ge-
genseitige Korrelation zur Beurteilung potentieller Agglomerate (Kapitel 4.4).




3 ATOMISTISCHE WECHSELWIRKUNGEN

3.1 Interatomares Potential

Einer der wesentlichen Faktoren in der Simulation von Ion-Target-Wechselwirkungen in
Festkorpern ist die interatomare Potentialfunktion. Dabei kann man zunéchst zwei Bereiche
abgrenzen, die unterschiedlichen theoretischen Beschreibungen zugénglich sind.

Fir kleine Entfernungen erhilt man eine Paarwechselwirkung zweier Atome, bestehend aus
Atomkernen und Elektronenverteilung, die im allgemeinen kugelsymmetrisch im Schwer-
punktssystem ist und nur vom Abstand der Atome abhéngt. Fiir gréBere Entfernungen (etwa
Gleichgewichtsabstéinde in Kristallen) tragen mehrere Atome in der Umgebung zur Anderung
der potentiellen Energie eines Atoms bei. Die Elektronenverteilungen reflektieren dann die
kohésiven Aspekte im Festkorper.

3.1.1 Repulsive Paarpotentiale

In nahen Kollisionen zweier Atome hat man es im Prinzip schon mit einem Mehrkdrperpro-
blem zu tun, da Atomkerne und Elektronen jeweils {iber Coulombfelder wechselwirken. Doch
kann man sich auf ein Zweikorperproblem beschréinken, wenn die Elektron-Elektron- und
Elektron-Ion-Wechselwirkungen geeignet separiert werden. Dies wird in der sogenannten
Born-Oppenheimer-Approximation erreicht, in der Elektronen- und Kermnwellenfunktionen
getrennt behandelt werden [35]. Die Elektronen besitzen in dieser Nidherung eine sehr viel
grofere kinetische Energie als die Atomkerne, die deshalb beziiglich der Elektronenbewe-
gung als ,eingefroren” zu betrachten sind. Dann tragen die Elektronen zur Potentialfunktion
der Atomkerne bei. Anschaulich wird dies, wenn man die so erhaltene Potentialfunktion als
Produkt einer Punktwechselwirkung der positiv geladenen Atomkerne und einer Abschir-
mung durch die gemeinsame negative Elektronendichte schreibt.

Ein weit verbreiteter Ansatz zur Bestimmung dieser gemeinsamen Elektronenverteilung zwi-
schen den beiden StoBpartnern ist die Annahme, dafl beide Ladungsverteilungen ohne Neuor-
ganisation tiberlagert werden. Im Uberlappbereich erhdhter Elektronendichte miissen dann
zusitzliche Korrekturen zur kinetischen Energie, sowie Korrelations- und Austauschterme

beriicksichtigt werden, normalerweise im Rahmen eines freien Elektronengases [36]. Die
Elektronendichteverteilungen der einzelnen Atome, die in diesen Berechnungen eingehen,
stammen z.B. aus statistischen Atommodellen (Thomas-Fermi, s. etwa [37]) oder aus prézise-

ren Hartree-Fock-Rechnungen [36, 38].

Eine weite Klasse solchermaBen berechneter Potentiale werden in der Form abgeschirmter

Coulomb-Potentiale dargestelit:
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2
zize . (36)

V(r)=

mit einer Abschirmfunktion ® (®(0) = 1, ®(e) = 0) und einer geeignet gewahlten Abschirm-
lange a. Oft ist diese ein frei wihlbarer Parameter, der aber meist so angepalit wird, daf3
®(r/a) universal ist, d.h. nicht explizit von den beteiligten Atomen abhéngt. Die Abhéngigkeit
von der Kernladung steckt dann ausschliellich in der Abschirmldnge. Liegen Potentiale fiir
die Wechselwirkung identischer Atome (homonukleare Potentiale) vor, so kénnen alle Kom-
binationen verschiedener Atome (heteronukleare Potentiale) mit einer Kombinationsregel be-
handelt werden. Damit entfallen die umfangreichen Rechnungen fiir einzelne Atom-Atom-
Kombinationen. Im Prinzip werden zwei Kombinationsregeln bevorzugt, zum einen das geo-
metrische Mittel

Via =4/Vi\Va 37

der homonuklearen Potentiale V, [35], zum anderen eine Regel fiir die Abschirmlénge [39]

a, " =3(a," +a,™) (38)

wobei der Exponent m je nach Definition der Abschirmlénge zwischen 1 und 2 schwankt.

Bekannte Beispiele fiir Abschirmfunktionen nach diesem Muster sind die Potentiale nach
Thomas-Fermi (in verschiedenen numerischen Approximationen, z.B. Sommerfeld, March, s.
[35]), Lenz-Jensen [40], Bohr [41] und Moliére [42]. Wie die beiden letzten Potentiale, so
gibt es noch ein Vielzahl weiterer Potentialfunktionen, die als Summe von Exponentialfunk-

tionen vorliegen:

O(r)= Zi C.exp(—Ar/a) (39)

Eine Zusammenstellung gebrauchlicher und in MARLOWE verwendeter Potentialparameter ist
in TAB. 3.1 aufgefiihrt.

TAB. 3.1: Potentialparameter gebriuchlicher abgeschirmter Coulombpotentiale [27].

Potential C, C, C, C, A, A, A, A,
Bohr I 0 0 0 1 0 0 0
Moliére 0,35 0,55 0,10 0 0,3 1,2 6,0 0
ZBL" 0,028171  0,28022 0,59086 0,18175 0,20162 0,40290 0,94229  3,1998

“ Potential nach Ziegler, Biersack, Littmark [36], s.u.
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Ein wichtiges Potential, da8 nicht in dieser Form vorliegt, ist das Born-Mayer-Potential [43]

V(r)=Ae™ (40)

das urspriinglich zur Behandlung der AbstoBung geschlossener Schalen in ionischen Kristal-
len verwendet wurde, mittlerweile aber auch fiir andere Materialien angepaBt wurde. Es ist
jedoch nur fiir einen kleinen Ladungsiiberlapp-Bereich ausgelegt, d.h. r darf nicht zu klein
sein. Insbesondere bleibt das Potential im Nullpunkt endlich. Deshalb wird hier oft der Ansatz
gemacht, es mit einem Moliére-Potential fiir kleine Abstinde zu kombinieren, wobei sich bei-
de Potentiale im Néchsten-Nachbarn-Abstand kreuzen.

Basierend auf Hartree-Fock-Ladungsverteilungen haben Ziegler et al. [36] eine Vielzahl von
homonuklearen Potentialen berechnet und ihre Ergebnisse in Form einer universalen Ab-
schirmfunktion préasentiert, die liber eine eigene Abschirmldnge definiert ist:

0,8853a, (41)

Qg = 503 00
2 ,23
2L =7 0% 7 0

Dieses ZBL-Potential hat sich in Computersimulationen, ob BCA oder MD, als besonders er-
folgreich erwiesen und zeigt gute ﬁbereinstimmung mit experimentellen Daten bzw. ab-

initio-Potentialen [44].

Ein neueres, bisher nur selten verwendetes Potentials, ist das AMLIJ-Potential (Average Mo-
dified Lenz-Jensen) von Nakagawa und Yamamura [45, 46, 39]. Es wurde im Rahmen dieser
Arbeit in die vorliegende Version 13 von MARLOWE implementiert. Mittlerweile ist die neue
Version 14 ebenfalls mit dieser Option ausgestattet.

Basierend auf relativistischen Dirac-Hartree-Fock-Slater-Ladungsverteilungen, eingeschrankt
auf Wigner-Seitz-Zellen der Atome, wurden homonukleare Potentiale berechnet und folgende

Abschirmfunktionen angegeben:

— 3/2 2
D(x) = exp(—ox + Bx* —y,x*) (42)
Dabei sind die Koeffizienten o, B, und vy, zunéchst fiir jedes Atom separat gegeben. Doch
kann ein gemeinsamer Trend registriert werden, so daf mittlere homonukleare Parameter ge-

mafR

a,' - 2,70. ZO,ZOSaO—-l; ﬁ, = 1,83’ Z0.169a0—3/2; % — 0,615 . ZO,0557a0—2 (43)
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bestimmt werden konnen. Doch ist keine eindeutige Abschirmlédnge gegeben, die die gesamte
Z-Abhingigkeit einschlieft. Insofern ist AMLJ kein universales Potential. Die unterschiedli-
che Z-Abhéngigkeiten der Koeffizienten spiegeln die unterschiedlichen Beitrdge zum intera-

tomaren Potential wider, so dafl man auch von lokalen Abschirmléngen sprechen kann.

Gegeniiber den gebriuchlichen ad-hoc-Kombinationsregeln fiir heteronukleare Potentiale
werden fiir das AMLJ-Potential getrennte Parametrisierungen fiir die einzelnen Koeffizienten
angegeben. Diese ergeben sich aus dem Fit mehrerer direkt berechneter heteronuklearer Po-

tentiale:
@(r) = exp(—Apr + Br*? — Cpyr?) (44)

Dabei sind die homonuklearen Koeffizienten A, entweder separat gegeben oder durch die ge-
mittelte Form (s.0.). Die gemischten Koeffizienten sind dann explizit durch

A _[A_w__} g ButBs _[C+C] (45)
12— ’ 12— 2=

2 2 2

gegeben.

Im Vergleich zu anderen abgeschirmten Coulomb-Potentialen zeigt sich eine sehr gute Uber-
einstimmung fiir kleine Abstdnde. Im Bereich oberhalb etwa 0,1 bis 0,2 nm ist AMLJ jedoch
deutlich schwicher als z.B. ZBL. Ursache dieser Diskrepanz ist die Beschrinkung auf Wig-
ner-Seitz-Zellen in der Potentialberechnung. Andererseits ist diese Verhalten fiir Festkorper-
potentiale angemessen, da es tiberhdhte nukleare Energieverluste vermeidet, die z.B. durch zu
weitgestreckte Ladungsverteilungen auftauchen kénnen.

3.1.2 Attraktive abgeschirmte Coulomb-Potentiale

Beschrinkt man sich in der Wechselwirkung zweier Atome auf Energie etwa oberhalb weni-
ger Elektronenvolt pro atomarer Masseneinheit und kleine Stofabstéinde, so sind die bisher
diskutierten, ausschlieflich repulsiven Potentiale ausreichend, um den StoBvorgang mit hoher
Genauigkeit zu behandeln. Nachteilig ist jedoch u.a., daB3 solche Potentiale unausweichlich zu
dichtgepackten Strukturen fiihren. Im anderen Fall ist man gezwungen, einen attraktiven Part
zu addieren, der in der Lage ist, die gebundenen Zustinde zweier (oder vieler) Atome zu be-
schreiben. Offensichtlich gelangt man hierbei in einen Bereich, wo die Paarpotentialbeschrei-
bung nicht mehr addquat ist. Eher sind Clusterpotentiale oder -funktionale geeignet, die
Mehrkorperwechselwirkung (MB; Many Body) zu modellieren. Solche MB-Potentiale kon-
nen {iber ,, Tight-Binding*“- oder ,,Embedded-Atom"“-Verfahren bestimmt werden (s. beispiels-
weise [47]).
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3.1 Interatomares Potential

Trotzdem konnen attraktive Zweikorperpotentiale formuliert werden. Ein bekanntes Beispiel
ist das Lennard-Jones-Potential [48], das in seiner allgemeinen Form folgende Parametrisie-

rung aufweist [27]:

Viry=Ar"—-4r" (46)

Gebrauchlich ist jedoch vor allem das (6-12)-Potential mit m = 6 und n = 12. Dabei beschreibt
der attraktive Term Dipol-Dipol-Wechselwirkungen (Van-der-Waals-Krifte). Das (6-12)-
Potential wurde urspriinglich zur Beschreibung der Temperaturabhingigkeit des Viskositét in
Edelgasen verwendet. Ahnliche verwandte Potentiale wurden von Buckingham et al. (s. [35])
postuliert, sind aber offensichtlich nicht in Computersimulationen verwendet worden.

Ein ebenso einfaches wie weitverbreitetes Potential, dessen Parameter fiir eine Reihe von
Metallen vorliegen, ist von Morse [49] eingefiihrt worden, um Energieniveaus von diatomi-
schen Molekiilen zu bestimmen. Es besteht wie das Lennard-Jones-Potential aus einem at-

traktiven und einem repulsiven Anteil,

V(r) = Dexp[-2a(r —ry]-2Dexp[-o(r —r,)] (47)

wobei D das Potentialminimum am Ort r, angibt und o im wesentlichen den Nulldurchgang
des Potentials bestimmt. Da der repulsive Charakter des Morse-Potentials zu schwach ist,
wird es meist fiir kleine Energien durch ein abgeschirmtes Coulombpotential (z.B. Moliére)
ergénzt und der Zwischenbereich durch ein kubisches Polynom gefittet.

Die neue Version 14 von MARLOWE verfiigt {iber das Morse-Potential. Dies beinhaltet dem-
gemiB eine Implementierung der attraktiven StoSkinematik in Analogie zu der in dieser Ar-
beit vorgestellten Fassung.

3.1.3 Coulomb-Potential in ionischen Festkorpern

Alle bisher diskutierten Potentiale weisen als gemeinsame Eigenschaft ihre begrenzte Reich-
weite auf. Jenseits etwa eines Néchsten-Nachbarn-Abstands verschwinden sie sehr rasch. Sie
sind deshalb in Simulationsrechnungen, die einen durch die Kristallstruktur bzw. Dichte des
Targets beschriinkten StoBparameter vorgeben, durchaus angemessen. Dann ist gewahrleistet,
daB bindre Auswertungen einzelner Stofe ausreichend sind, da weiter entfernte Atome prak-
tisch keine Wirkung am Ort des Projektils zeigen. Auerdem ist der Kollisionsbereich, also
der Bereich, in dem sich die Ablenkung vollzieht, endlich und auf maximal wenige ;&ng-
strom' im Durchmesser eingeschrinkt. Das Zeitintegral konvergiert namlich wegen

1 Angstrom (A) = 10" m = 0,1 nm
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1ier(r)=O (48)

r—yo0

Effektiv handelt es sich also um eine Nachste-Nachbarn-Wechselwirkung.

Fiir ionische geladene Atome hat man demgegeniiber génzlich verénderte Bedingungen. Die
interatomaren Potentiale sind fiir grofe Abstinde nicht mehr vollig abgeschirmt, vielmehr
bleibt ein reines Coulombpoténtial der ionischen Ladungen tibrig. Auch weit entfernte Target-
atome wirken so auf das Projektil ein. Wegen der im Prinzip unendlichen Reichweite von
teilweise abgeschirmten Coulombpotentialen erhdlt man zudem Schwierigkeiten in der Fest-
legung des Zeitintegrals, das streng genommen nicht existiert (s. S. 15).

Tragen Projektil und Target die Ionenladungen Z," und Z,, so findet man fiir die Abschirm-
funktion des interatomaren Potentials

* ¥

lim ®(x) = ZZ, _ ®_#0
x=yeo VAV

(49)

Die Abschirmfunktion verschwindet also nicht fiir groBe Abstinde, sondern lauft gegen den
asymptotischen Wert ®_ , der entweder positiv (repulsiv) oder negativ (attraktiv) ist. Sche-
matisch erhélt man also die in ABB. 3.1 gezeigten Abschirmfunktionen.

10°
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ABB. 3.1: Abschirmfunktionen (schematisch) fiir Coulomb-Potentiale: ®_ ist Restabschirmfunktion fiir groe
Absténde. Fir attraktives Coulomb-Potential ist der Absolutbetrag von @ aufgetragen.

Selbst fiir Kombinationen von Neutralatom-Ion ergeben sich Abweichungen, die bedingt sind
durch gednderte Elektronendichteverteilungen. So erhélt man z.B. fiir ein positiv geladenes
Targetatom eine stérkere Abschirmung vor allem bei groen Abstidnden, da der Uberlappbe-
reich der beteiligten Elektronenwolken kleiner geworden ist. Besonders markante Effekte er-
wartet man fiir leichte bzw. stark ionisierte Atome, denn dann ist I®_| besonders groB (Li"-Li":
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@_ = 1/9), und die Abweichungen zu einem analogen abgeschirmten Coulomb-Potential tre-
ten schon bei kleinen Abstéinden deutlich zutage.

Solche Coulomb-Potentiale sind nach Kenntnis des Autors bisher nicht in BCA-Computer-
simulationen verwendet worden. Dies liegt daran, daf} sich der Wechselwirkungsbereich tiber
Absténde jenseits ndchster Nachbarn erstreckt, der Streuquerschnitt unendlich ist (und damit
auch die Kernabbremsung) und das Zeitintegral nicht konvergiert. Zudem liegen kaum Daten
vor, da vorrangig Neutralatome im Grundzustand im Mittelpunkt des Interesses stehen. Will
man nun trotz dieser Schwierigkeiten solche Potentiale in eine BCA-Simulation integrieren,
so stellen sich folgende Aufgaben:

1. Auswahl einer geeigneten Parametrisierung der Potentialfunktionen

[\

. Behandlung entfernter Target; Erh6hung des maximalen Stofparameters
3. Beriicksichtigung von attraktiven Potentialen in der BCA

4. Modifizierungen des BCA-Modells und der Bestimmung des Zeitintegrals
5. Modifizierungen des Modells quasisimultaner Stofe

Die Punkte 2 bis 5 werden in den folgenden Kapiteln ausfiihrlich behandelt. An dieser Stelle
soll eine Methode vorgeschlagen werden, teilweise abgeschirmte Coulombpotentiale zu pa-
rametrisieren. Man betrachte dazu die Abschirmfunktion, deren Randbedingungen

lim®(r)=1; lm®(r)=, #0 (50)

lauten. Insofern kann fiir hinreichend kleine Absténde r (d.h. entsprechend hohe Energien) ein
abgeschirmtes Coulombpotential @, angesetzt werden. Dieses soll dann glatt ibergehen in
® = ®_ fiir grofle r. Dazu sei folgender Interpolationsansatz gemacht:

O(r)=0,(r(1-D, )+, (51)

Damit ist dann das Potential

(32)

V()=

zzl-o ) @,
- ((Ds(?)'*‘l_q)mj

AV A

- 1:" (@,(2)+¢c,),

so daB die Anderung beziiglich des abgeschirmten Potentials darin besteht, den Coulomb-
Faktor Z,Z, durch die ionischen Ladungen Z,” Z," zu ersetzen und zur Abschirmfunktion eine

konstante ¢, zu addieren. Damit zeigt die neue Abschirmfunktion ein asymptotisch korrektes
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3 Atomistische Wechselwirkungen

Verhalten, wie urspriinglich gefordert; abgeschirmtes Coulombpotential fiir » — 0, Coulomb-
potential zweier Ladungen Z, " und Z,” fiir r — co. Am Kreuzungspunkt & = ®_ nimmt ® den
Wert 2®_ - ®_” an, d.h. die neue Abschirmfunktion liegt dann um maximal 100 % oberhalb
der urspriinglichen. Je grofer @_ ist, d.h. je leichter bzw. stirker geladen die Ionen sind, um
so deutlicher weicht ® schon bei kleinen Abstinden von ®¢ ab. Das Anschmiegen an die
Asymptoten ist bei kleinem @ _ klarer zu erkennen. In diesem Fall zeigt sich erst fiir relativ
groBe Abstinde das unabgeschirmte Verhalten. Fiir attraktive Abschirmfunktionen (d.h. ®_ <
0) ergibt sich der Nulldurchgang des Potentials bei r, mit ®y(r,) = - ®_/ (1-®_), das Minimum
V(r_,) wird angenommen fiir

q)fg(rmin)r,m'n _q)s(rmin)z - q)f (53)
1-®

Um die Giite dieser Parametrisierung zu {iberpriifen, wurde diese anhand der Daten aus [50]
getestet. Die dort angegebenen Potentiale sind dhnlich der in [36] erlduterten Methodik aus
dem Uberlapp von Elektronenwolken zweier kollidierender Lenz-Jensen-Atome berechnet
und an eine Exponentialsumme (s. Glg. (39)) gefittet. Die Parameter fiir die Kombinationen
He'-Cu’, CI'-CI und A1*-A1* sind in folgender Tabelle aufgefiihrt:

TAB. 3.2: Potentialparameter fiir Ion-Ion-Paare [50]

C,=9_ C, C, A, A, A, a [nm]
He™-Cu’ 0,01724 0,61131 0,37145 0 0,5232 1,8288 0,0131
Cr-cr 0,00346 0,37355 0,623 0 0,3595 1,3095 0,0115
AI"-AT” 0,053254 0,946746 0 0

0,74 0 0,0125

Die Abschirmléngen sind nach Firsov berechnet. Die drei Projektil-Target-Kombinationen
decken dabei einen weiten Bereich von ®_-Werten ab (etwa 0,003 .. 0,05).

Unter Verwendung von AMLIJ-Abschirmfunktionen (mit spezifischen Parametern c,, 3, und
vY.) ergeben sich nach obiger Methode folgende neue Abschirmfunktionen fiir die teilweise ab-

geschirmten Coulombpotentiale:
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@ (1)

10% F| Abschimiunktionen:
— APA !
[| ——crcr I
I ———He"-Cu' - A |
5 E225% aus Biersack, Stidele
104 I i
0,05 0,10 0,15 0,20 0,25
Abstand r[nm]

ABB. 3.2: Abschirmfunktionen fiir Ion-Ion-Potentiale: Vergleich einer Parametrisierung (— ) mit Daten aus
Ref. [50] (----.).

Im Schaubild erkennt man die relativ gute Ubereinstimmung der Approximation mit den
Kurven aus [50], die jedoch, bis auf sehr kleine Abstéinde, stets niedriger liegen. Mit steigen-
dem ®_ nimmt die maximale Differenz zu und liegt fiir AI*-AI** bei etwa 40 % (fiir die bei-
den anderen Kombinationen bei ca. 30 %). Der Abstandsbereich, in dem die Differenz 10 %
iibersteigt, liegt bei 0,02 bis 0,15 nm (He"-Cu* und AI*-AI**) bzw. 0,09 bis 0,22 nm (CI-Cl).

Auch ein Vergleich des attraktiven Potentials K*-CI, das in Abbildung 2a von Referenz [50]
graphisch gegeben ist, zeigt qualitativ eine dhnlich gute Ubereinstimmung, vor allem ist auch
der Nulldurchgang bei etwa 15,4a, entsprechend 0,172 nm, reproduzierbar.

3.2  Elektronischer Energieverlust

Atome verlieren beim Durchgang durch Materie kinetische Energie und werden bei entspre-
chend dickem Target bis zur Ruhe abgebremst. Dabei bezeichnet der spezifische Energiever-
lust (dE/dx) die entlang einer infinitesimalen Wegstrecke dx abgegebene Energie dE. Der da-
zugehdrende Energieverlust- oder Bremsquerschnitt S ist der auf die Atomdichte N des Tar-
gets bezogene spezifische Energieverlust und besitzt demgemil die Dimension Ener-

gie*Fliche.
goLE (54)
dx

Fir nicht zu kleine Energien riihrt der hauptsichliche Anteil aus den Wechselwirkungen mit
den Elektronen des Targets, ndmlich Anregung und Ionisation, her. Im Gegensatz zum Ener-
gieverlust durch elastische St6fe mit den Atomkernen spricht man deshalb vom sogenannten

inelastischen Energieverlust.

31




3 Atomistische Wechselwirkungen

3.2.1 Der Hochenergieansatz: Bethe-Bloch und effektive Ladungen

Bereits mit klassischen Argumenten (Rutherfordstreuung an Elektronen bzw. Atomkernen)
148t sich ableiten, dafl der Energieverlust umgekehrt proportional des Quadrates der Projektil-
geschwindigkeit ist, aber proportional einem Logarithmus des Quotienten aus maximalem
und minimalem Energielibertrag [S1]. Fiir Projektilgeschwindigkeiten v weit oberhalb der
Orbitalgeschwindigkeit der duBeren, schwach gebundenen Elektronen (in der GrofSenordnung
der Bohrgeschwindigkeit v,= €*/#% = 2,19-10° m-s” ist dann der Energieverlust an die Elek-
tronen sehr viel grofer als der an den Kemn.

Nach Bohrs Adiabatizititsargument [52] werden fiir v < v, die Energieverluste an Elektronen
geringer, da nun diese ihre Bewegung adiabatisch an die augenblickliche Projektilposition
anpassen. Der Energieverlust nimmt ebenso ab, wenn die Kollisionszeit l&nger wird als eine
Bahnperiode der Valenzelektronen. Insofern bestimmt dies auch ein oberes Limit fiir den
StoBparameter zwischen Projektil und Elektron. Die klassische Bohr-Formel lautet dann [53]:

A 227 ,e*
S= ——ﬁi—h{l,lz?’

4

my> (55)
Zew,

Dabei ist v die Geschwindigkeit des Projektils mit Kernladung Z,, e und m, die Ladung und
Masse des Elektrons, o, die Oszillatorfrequenz der Elektronen im Target mit der Kernladung
Z

e
Wegen der hohen Dichte in kondensierter Materie sind bei hohen Projektilenergien kollektive
Elektronenanregungen méglich, z.B. Polarisation. Das Target wird dabei liber eine komplexe
Dielektrizitatskonstante beschrieben, die aus der dielektrischen Responsetheorie (s. [54]) ab-

geleitet werden kann.

Im einfachsten Fall eines freien Elektronengases ergibt sich so fiir den differentiellen Ener-
gieverlust dE eines Atoms der Kernladung Z, entlang der Wegstrecke dx [55]

gg B 212620)127 In 2mev2 (56)
dx Vv ho,

mit @, = (4ne’n,/m,)"* der Plasmafrequenz des Elektronengases (n ist die Elektronenkon-
zentration).

Die quantenmechanische Behandlung nach Bethe und Bloch [56, 57] liefert folgenden Aus-
druck fiir das elektronische Bremsvermogen S (in eV cm?)
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G ArZize (57)

2

m,y

Der sogenannte Bethe-Logarithmus L besteht in der Born-Approximation lediglich aus dem
Term L, wihrend unter Beriicksichtigung héherer Ordnungen der Stérungsrechnung auch die
Barkas-Korrektur Z,L, und der Bloch-Term Z,’ L, hinzukommen [58, 59].

L=L,+ZL+ZL, (58)
. /2mev2 (1 , C(v) &
2F Z; "
L(Z,)= [(”sz” ]
2

2 X ) —
_Zle(v,Zz)—(z) Zn(n2+(lf/2)2)

n=1

Darin ist I das mittlere Ionisierungspotential des Targets, das im wesentlichen das gewichtete
Mittel aller erlaubten Energieiibertrage im Elektronensystem des Targets ist.  ist der kine-
matische Faktor v/c und ist ebenso wie die Shell-Korrektur C(v)/Z, und die Dichte-Korrektur
0/2, da es sich zum einen um Hochenergie-Korrekturen (relativistische Effekte) handelt, zam
anderen wegen des unten erliuterten Uberbriickungsschemas zu kleineren Energien, von un-
tergeordneter Bedeutung. Die Barkas-Korrektur erklirt Z’-Effekte in Energieverlust-
Messungen und ist bedingt durch dynamische Abschirmung in der Anfangsphase einer Kolli-
sion mit den Elektronen des Targets, die zu einer Anderung der klassischen Rutherfordstreu-
ung fiihrt. Ein theoretische Ableitung dieses Effekts [60] liefert die oben angegebene F-Funk-
tion, die rasch mit steigendem Argument abnimmt. Unter Beriicksichtigung auch naher Kolli-
sionen, d.h. gebundener Elektronen, erhdlt man eine Verdoppelung des Effekts [61]. Der
Bloch-Term beriicksichtigt die Séttigung des Energietibertrags bei kleinen Stofparametern
und fiihrt in diesem Fall zu einem reduzierten Energieverlust. Der Parameter k = 2 Z v/v, stellt
einen Entwicklungsparameter dar, wobei fir Kk <1 die quantenmechanische Stérungsrech-
nung akzeptabel ist [53]. In diesem Bereich ist auch die Bloch-Korrektur, wie oben angege-
ben, giiltig und stellt gewissermaBen den Ubergang von der Bethe-Bloch- zur Bohr-Formel
dar [58] (Glg. (55) und (57)).

Bisher sind, entsprechend den hohen Energien, jeweils Punktladungen vorausgesetzt. Fiir
kleinere Projektilenergien oder alternativ schwerere Ionen hat man es aber mit nur teilweise
von Elektronen abgestreiften Atomkernen zu tun. In der schon von Bohr formulierten Auffas-
sung [62] geht man davon aus, daB alle Elektronen, deren Bahngeschwindigkeit kleiner ist die
Projektilgeschwindigkeit, von diesem abgestreift sind. In der Lokalen-Dichte-Approximation
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3 Atomistische Wechselwirkungen

erhélt man dann unter Vernachldssigung einer Targetabhéngigkeit folgende wichtige Skalie-
rungsregel [36], auf der viele Auswertungen von Energieverlustquerschnitten basieren:

S,(v,Z,) Z,(»)* (59)
Sp(v,Zy) B Z;(V)Z

(fiir zwei Ionen Z, und Z, bei gleicher Geschwindigkeit im selben Target)

mit den effektiven Ladungen Z', wobei Z' = 7y Z ist. Der effektive Ladungsfaktor 7y erreicht
demgemaB fiir alle Ionen bei hinreichend grofer Geschwindigkeit den Wert 1.

Northcliffe und Schilling [63] haben eine umfangreiche Datenbasis analysiert und fiir Ionen
mit Kernladungen Z > 2 folgende Approximation des Ladungsfaktors y bei der Geschwindig-
keit v gefunden (s. [36]):

yi=1- cxp(— 0,92v/ (VOZ 2 3)) (60)

Fiir Protonen setzt man definitionsgeméf y = 1.

Fiir Helium, das gerade im Fusionsreaktor von entscheidender Bedeutung ist, weil es in den
Materialien, die von schnellen Neutronen durchstrémt werden, iiber (n,00)-Schwellwertreak-
tionen erzeugt werden kann, ist die obige Darstellung der effektiven Ladung bzw. des La-
dungsfaktors nicht geeignet. Hierzu kann die von Ziegler et al. [36] angegebene Formel

5

V}er = l—exp[—Zai(lnE)ij; EinkeV/amu, E2>1

i=0
a,=02865 a, =0]1266 a,=-0,001429
a,=0,02402 a,=-001135 a,=0,001475

(61)

benutzt werden. In Anbetracht des fiir eine Simulation hohen Rechenaufwandes wurde diese
Formel noch einmal an einfachere Exponentialform gefittet

Y2, =1-0,541exp(5,48-107° E) — 0,274 exp(—0,293E) (62

Die Abweichungen zur Ziegler-Formel (61) betragen maximal 2 %, auch der Wert fiir
1 keV/amu von 0,26 stimmt ausgezeichnet mit den 0,25 der genaueren Formel iiberein.
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3.2.2 Der Niederenergieansatz: Lindhard und Uberbriickungsmodell

Geht man zu noch kleineren Geschwindigkeiten {iber, wenn also v sehr viel kleiner als die
Fermigeschwindigkeit der Elektronen im Target ist, findet man mit wenigen Ausnahmen ei-
nen geschwindigkeitsproportionalen elektronischen Bremsquerschnitt. Grundlegende Arbei-
ten zur Wechselwirkung von nichtrelativistischen, geladenen Teilchen mit quantisierten Elek-
tronenplasmen durch Lindhard und Mitarbeiter haben zu der unter dem Namen LSS bekannt-
gewordenen Theorie ([4, 18]) gefiihrt. Diese beruht auf der Grundannahme, dafl die Wechsel-
wirkung des geladenen Teilchens mit dem Elektronengas eine Storung dessen homogener
Dichte darstellt und entsprechend mit stérungstheoretischen Methoden berechnet werden

kann.

Der elektronische Energieverlust lautet dann

ZZ, v
S= £ .8melg 22 Y (63)
é’ 7 G Z v,

716
‘fe - Zl

213 _ 213 2/3
ZP =70 +7;

wobei er nur fiir Geschwindigkeiten v < v,Z,** giiltig ist. Der Bohrsche Radius a, = #* / m,¢®
betrigt 5,29-10"' m.

Oft schreibt man, um die Proportionalitdt mit der Energie zu betonen,

S=kVE (64)

716

AN
mit k = 1,20608-107% ﬁ’% eV m?
1

und M, der Masse des Projektils in amu.

Der LSS-Querschnitt gilt dann fiir Energien bis etwa 25 Z,*’ keV/amu.

Innerhalb dieser Grenze beschreibt diese Formel das Niederenergieverhalten sehr gut, wenn
auch experimentell sogenannte Z-Oszillationen um den gemittelten Wert £, = Z,"° gemessen
wurden (s. z.B. [64, 65]). Auch gibt es Hinweise auf eine modifizierte Abhéngigkeit
S o< E®* | die aber ebenso wie die in Halbleitern mit grofer Elektronenliicke beobachteten

Abhingigkeit S o< v*7 (s. [36]) nicht weiter beriicksichtigt werden soll.

Die explizite Targetabhingigkeit des inelastischen Energieverlustes wird liberlagert durch Z -
Oszillationen (s. auch [66]). Eine Zusammenstellung von Korrekturfaktoren ¢, zum Niedere-
nergiequerschnitt fiir Protonen findet man bei Eckstein [27] bzw. Andersen und Ziegler [59].
Dabei schwanken die Faktoren zwischen 0,67 fiir Lithium-Targets (Z=3) und 2,39 fiir Xenon
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(Z=54). Fiir andere leichte Ionen liegen nur vereinzelte Daten vor (z.B. Helium, Lithium, Bor,
Stickstoff, s. [67, 68]), doch findet man auch hier dieselben charakteristischen Maxima und
Minima in den ¢ (Z,)- Kurven. Auch der quantitative Vergleich bei gleichen Geschwindig-
keiten zeigt zumindest dhnliche Werte. Deshalb werden die Proton-Werte als Referenzwerte
betrachtet, die auch fiir andere leichte Ionen verwendet werden koénnen.

Zwischen den beiden theoretisch mehr oder minder gut abgesicherten Bereichen, dem LSS-
Querschnitt fiir kleine Energien und dem Bethe-Bloch-Querschnitt ab etwa 200 keV/amu,
liegt ein intermedidrer Bereich, der bisher noch nicht in geschlossener Form theoretisch be-
griindet worden ist. In diesem Bereich liegt auch das Maximum des Bremsquerschnittes. Ein
fondierter Ansatz zur Beschreibung dieses Bereiches v.a. fiir schwere Ionen ist die Brandt-
Kitagawa-Theorie (BK-Theorie, [69]). Sie beinhaltet zwei wesentliche Modifikationen, zum
einen beziliglich des Ladungszustandes des Ions, zum anderen beziiglich der Klassifizierung
von Ion-Elektron-Kollisionen. Im ersten Fall betrachtet man alle Elektronen, deren Ge-
schwindigkeit kleiner ist als die Differenz aus Projektilgeschwindigkeit und Fermi-Geschwin-
digkeit der Targetelektronen, als abgestreift. Im zweiten Fall wird unterschieden zwischen
entfernten Kollisionen, die im Rahmen der bisherigen Theorie behandelt werden, und nahen
Kollisionen, die bei reduzierter Abschirmung zu einem hoheren Energieverlust fithren.

Zwar steht die BK-Theorie auf relativ fundierten physikalischen Modellen, die entsprechen-
den Formeln zur Berechnung des Energieverlustquerschnittes (s. [36]) sind aber fiir zeitinten-
sive Simulationsrechnungen zu komplex. Geeigneter sind hier verldBliche Interpolationsvor-
schriften, die auf einfache Weise ein Uberbriicken dieses Bereiches erlauben. Als besonders
robust und genau hat sich der Ansatz von Varelas und Biersack [70] erwiesen:

57 = Si + Siign (65)
Er zeichnet sich neben seiner guten Korrelation mit experimentellen Werten im intermedidren
Energiebereich auch durch die implizit richtigen Ansétze im Nieder- und Hochenergiebereich
(ndmlich S, gemdB Glg. (63), S,,, gemiB Glg. (57)) aus. Da jedoch die Bethe-Bloch-
Formel fiir zu kleine Energien unterhalb ihres Giiltigkeitsbereiches versagt, ndmlich dann,
wenn E kleiner wird als etwa 500 - I/ amu, muB sie in geeigneter Weise extrapoliert werden,
um im Interpolationsansatz einen akzeptablen Verlauf zu liefern. Die von Biersack und
Haggmark [71] vorgeschlagene Form

high —

2

dwe*\Z') Z, (2mv* I (66)

(‘2) 2 10| 4 14 C——
my 1 2myv

(4

C =5 auBer fiir Z, <3 C=100-Z,/Z,

eignet sich, wie der Vergleich mit experimentellen Daten zeigt, besonders gut.
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3.2 Elektronischer Energieverlust

3.2.3 Der lokale Energieverlust: Oen-Robinson

Die in den bisherigen Uberlegungen vorgestellten Modelle und Formulierungen betreffen den
kontinuierlichen oder nichtlokalen Energieverlust. Dabei wird vorausgesetzt, dafl ein Ionen-
strahl alle StoBparameter in Kollisionen mit den Targetelektronen abdeckt, d.h. alle Elektro-
nendichten tragen gemeinsam zum Energieverlustquerschnitt bei. Dieser wird dann mit S,
bezeichnet. Fiir kanalisierte Ionen, die also in offenen axialen oder planaren Kanélen des Tar-
getkristalls fokussiert sind, mifit man jedoch deutlich geringere Bremsquerschnitte, da nur ein

Bereich relativ kleiner Elektronendichten zur Abbremsung beitrédgt [51].

Dieser Sachverhalt wird im Modell von Firsov [72] behandelt. Dabei iiberlagern sich die
Elektronenwolken zweier kollidierender Atome. Die Elektronen treten dann durch die Firsov-
Fliche, eine imagindre Ebene zwischen den beiden Atomkernen, in beiden Richtungen und
iibernehmen Impuls vom Projektil. In diesem Modell ergibt sich ein lokaler Energieverlust Q,
der eine Funktion des StoBparameters p ist (s. [27]):

aEY (67)

Qp,E)="—"7—
B> By

Die Parameter o, und B ergeben sich dann aus der speziellen Wahl der Elektronendichte. Im

urspriinglichen Modell stammt diese aus dem Thomas-Fermi-Atommodell.

Mit einem solchen, fiir atomistische Simulationen gut geeigneten Ansatz, 146t sich der Ener-
gieverlust in separaten Kollisionen bestimmen. Den zugehorigen Bremsquerschnitt erhilt man
dann, indem man alle Stofparameter iiber einen Kreis verteilt beriicksichtigt, gemiB

; (©8)
$(E) =27 pO(p,E)dp |
0

In Firsovs Modell ist angenommen, daB aufgrund der hohen Relativenergie das Projektil im
Kollisionsvorgang keine Ablenkung erfahrt. Insofern ist die Abhéngigkeit vom Stoparameter
angemessen. ["Ibergeht man jedoch diese Beschrénkung, 148t also eine Ablenkung des Projek-
tils zu, so verliert der Stoparameter an Bedeutung. Wichtiger ist im Zusammenhang mit dem
lokalen Energieverlust der minimale Stofabstand R(p,E) beider Kollisionspartner. Zudem
kann eine Elektronendichteverteilung, die exponentiell mit dem Abstand abfillt, zugrunde
gelegt werden. Ein Ansatz, den lokalen Energieverlust mit diesen Parametern zu beschreiben,
stammt von Oen und Robinson [73]:
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2
S exXp(~YR(p,E)/ ) ©)

O(R,E)=kvJE

Dabei ist k die Lindhard-Konstante aus Gleichung (64), a die Abschirmlinge des interatoma-
ren Potentials und 7y ein Parameter, der in der originalen Arbeit den Wert 0,3 besitzt. Entgegen
der oftmals gelibten Praxis, 7y als freien Parameter zu betrachten, muf betont werden, daf3 der
Wert 0,3 aus der speziellen Verwendung des Moliére-Potentials abgeleitet werden kann.

3.2.4 Anpassung an Ladungsverteilungen und Bethe-Bloch-Formel

Der Exponentialterm hat die nominale Funktion, die Elektronendichteverteilung der beiden
sich tiberlagernden Elektronenwolken der kollidierenden Atome zu beschreiben. In einer sta-
tistischen Beschreibung des Atoms, wie sie in der Behandlung der interatomaren Potentiale
im allgemeinen gebrauchlich ist, bietet es sich an, die dort verwendete, glatte Elektronen-
dichte als Basis fiir die Uberlappdichte anzusetzen. Die Parameter im Oen-Robinson-Ansatz
sollten dann dem jeweiligen interatomaren Potential bzw. dessen Abschirmfunktion angepaft
werden. Ein in dieser Arbeit verfolgter Ansatz soll im folgenden ausgefiihrt werden.

Dazu betrachte man die Poisson-Gleichung fiir die Ladungsverteilung p(r) in einem Zentral-

potential V(r) =Z Z, ®(r)/ r

_ZZ a’o (70)

p(r) dr?

Sei das Potential nun ein abgeschirmtes Coulomb-Potential mit exponentiellen Termen in der
Abschirmfunktion (wie z.B. ZBL oder Moliére)

()= Y, Cexp(-Ar/a) (71)

Dann ergibt sich eine radiale Elektronendichteverteilung

7,7,
Py =2

Fiir das AMLJ-Potential mit ®(r) = exp (-Ar + Br'” - Cr’) erhilt man aber

A? (
;2 C, exp(—Ar/ a) (72)
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3.2 Elektronischer Energieverlust

p(r) = erz 2 [(% Br " —2C)+(- A+15Br"* - 2Cr)2]exp(—Ar +Br - Cr?) (73)

Im ersten Fall (Glg. (72)) wire man also versucht, die exponentielle Abhéngigkeit der bishe-
rigen Oen-Robinson-Formel um zusétzliche Terme mit unterschiedlichen Exponenten zu er-
weitern. Einen entsprechenden Ansatz findet man z.B. in der aktuellen MARLOWE Version 14.
Im zweiten Fall (Glg. (73)), wo die radiale Elektronendichte nicht nur exponentielle Abhan-
gigkeiten aufweist, ist dieses einfache Vorgehen nicht mehr méglich.

Tatsdchlich verwendet die urspriingliche Formulierung des Oen-Robinson-Ansatzes den
kleinsten Koeffizienten -A, der Exponentialentwicklung der Abschirmfunktion, womit im
Grunde das Verhalten flir groBe Abstinde r beschrieben wird. Dann variiert die Elektronen-
dichte wie exp(-A, r) / r. Fiir das AMLIJ-Potential verhlt sich p(r) fiir groBe r wie exp(-Cr*) /
r. Diese Form ist nicht fiir den Oen-Robinson-Ansatz geeignet. Wenn man diesen nun nicht
gemiB

O(R,E) < R(p,E) exp(~yR(p,E)* / a*) (74)

neu schreiben, sondern seine funktionale Abhéngigkeit behalten will, sucht man einen linea-
ren Exponentialterm fiir die asymptotische Entwicklung. Ein solcher Term ist jedoch fiir
AMLI nicht definiert, da das Potential fiir grofle r (etwa Né&chster-Nachbar-Abstand) sehr
stark abféllt. Ein forciertes Anpassen wiirde in jedem Fall zu einer eng lokalisierten Elektro-
nendichteverteilung fiithren, ganz im Gegensatz zu den abgeschirmten Coulombpotentialen.

Alternativ kann die Entwicklung der Ladungsdichte fiir kleine » betrachtet werden. Fiir alle
abgeschirmten Coulomb-Potentiale erhilt man ein sehr dhnliches Verhalten

2
P(r)%oglrz—z[zil—z"z—CJexp(—Fr/a) (75)

3
mit T = zév_zﬂ
SAC
wobei I' bei etwa 2,7 bis 3,2 liegt. Der Abfall ist also in diesem Bereich sehr viel steiler als im
weiteren Verlauf der Abschirmfunktion. Die Entwicklung fiir das AMLJ-Potential fiihrt aber

zu dem singuldren Ausdruck
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a*® ,, 3

P 3 g (76)
dr 4

Damit ist dieser Ansatz, wie auch der vorige Fall r — o, im Zuge einer universellen Anpas-
sung, die nicht nur exponentielle Abschirmfunktionen geméaf (71) behandeln kann, ebenso

ungeeignet.

Andererseits soll sich die radiale Abhéngigkeit des lokalen Energieverlustes an der entspre-
chenden Elektronendichteverteilung orientieren. Die Reduzierung auf eine linear-exponen-
tielle Funktion stellt in jedem Fall eine Approximation und Verallgemeinerung fiir die jewei-
lige atomspezifische Verteilung dar, so wie eine statistische Beschreibung keine Schalen-
strukturen beschreiben kann. Insofern ist die Wahl eines geeigneten Koeffizienten, z.B. des
minimalen Parameters A, nur eine Moglichkeit von vielen, sich dieser realen Verteilung fiir
das gegebene Problem zu ndhern. In einer BCA-Simulation scheint es deshalb angemessen zu
sein, die Elektronendichteverteilung bis zu dem maximal moglichen Stoabstand anzunéhern.
Fir rein repulsive Potentiale ist dies bei hohen Energien der vorgegebene maximale Stofipa-
rameter p__, wihrend bei attraktiven Potentialen auch grolere Werte auftauchen kénnen. Im
hier verfolgten Ansatz soll aber die Anpassung bis zum maximalen StoBparameter erfolgen.
Da die zweite Ableitung von ®(r) fiir r = 0 nicht in jedem Fall existiert, soll ®(r) im Bereich
0<r< p,,, durch exp(-yr) approximiert werden; p(r) ~ &'® / dr* hat dann dieselbe exponenti-
elle Abhéngigkeit.

Dieses Verfahren ist fiir beliebige abgeschirmte Coulomb-Potentiale zu verwenden und liefert
eine plausible exponentielle Verteilung des inelastischen Energieverlustes. Diese hiingt dann
wesentlich vom Quotienten aus der Abschirmlénge a des interatomaren Potentials und vy ab.
Dessen Abhéngigkeit von p___ist am Beispiel von Be-Be-Potentialen in ABB. 3.3 (links) darge-
stellt. Wahrend offensichtlich fiir kleine Abstinde die interatomaren Potentiale &hnliche
Elektronendichten beschreiben, zeigen Moliére und ZBL eine schwache Abschirmung bei
groflen Abstinden. Ihr a/y steigt folglich immer mehr an. Demgegeniiber durchlduft die
AMLIJ-Kurve ein Maximum um 0,2 nm und sinkt dann langsam ab. Gegeniiber den urspriing-
lichen Werten a/y, die die asymptotischen Grenzwerte dieser Kurven fiir grofie p_,, sind, erge-
ben sich so zwar deutliche Abweichungen (fiir vorgegebenes p__, s. TAB. 3.3), die Unterschie-
de zwischen einzelnen Potentialen bleiben aber erhalten.

TAB. 3.3: Abschirmparameter a/y fiir Be-Be-Potentiale: Maximaler StoBparameter ist p__ = 0,22 nm.

AMLI® AMLIJ® ZBL Moliére Born-Mayer

bisher - - 0,845 0,620 0,219
neu 0,334 0,320 0,391 0,479 0,254

“ mit spezifischen Parametern fiir Be; ® mit gemittelten Parametern
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3.2 Elektronischer Energieverlust

Eine Ausnahme ist das ZBL-Potential, dessen neuer a/y-Wert um mehr als 50 % reduziert ist.
Dies liegt daran, da3 der kleinste Koeffizient A, mit 0,2016 gegeniiber den anderen Potentia-
len extrem klein ist. Diese Abhéngigkeit wird aber erst bei groien Abstédnden erreicht, so daf
zunéchst noch grofere Koeffizienten liberwiegen und damit a/y effektiv niedriger angesetzt
werden sollte. Auch zeigt der Vergleich der genauen Abschirmfunktionen mit den nach obi-
gem Verfahren produzierten Exponentialfunktionen (vgl. ABB. 3.3, rechts), daf3 diese den Ver-
lauf bis zu relevanten Abstinden sehr gut beschreiben, besser als in der bisherigen Praxis.

06 , T 10° ]

Ll Bosor, N ~ |

AMLS "] IR
05 —— Molidre =] " XXX, T E
——7BL ] P = 10 \\\ \hi herige Anpassung an ZBLJ
— [ e 5‘ AN :‘ "~ / |
~
04 / 4 \ 3 \\ \
z
1] Z S E—— S 10 N
03 / / T E N
: ~] =
// 2 \
g L

/4 0 N ST~z

/// Anpassung an:

-— - AML AR .
- AR
01 -4 1 T 2
0,0 0,1 02 03 04 10 0,0 0,1 02 03 04
P INM] Abstand [nm]

ABB. 3.3: Anpassung der Elektronendichte an'Potentialabschinnung: aly in der Oen-Robinson-Formel (links);
Anpassung an Abschirmfunktionen fiir p_, = 0,22 nm.

Das Verfahren kann auch fiir andere beliebige repulsive Potentiale angewandt werden, unter
der Voraussetzung, daB in diesem Falle &’V(r) / dr* angepaBt werden muB. Lediglich fiir at-
traktive Potentiale kann das Verfahren versagen, wenn V(p__) < 0 ist. Zur Umgehung dieser
Schwierigkeit wird ein einfacher iterativer Ansatz gewihlt, indem p_, sukzessive erniedrigt
wird, bis das Potential positiv ist. Dies fiihrt zwangsldufig zu einer relativ stark lokalisierten
Ladungsdichteverteilung und damit zu einem lokalen Energieverlust, der fiir grofe Absténde
schnell abfillt.

Wie im nichtlokalen Fall gilt der angegebene Energieverlust (69) in dieser Form nur fiir
Energien bis etwa 25 Z,*’ keV/amu. Bei hoheren Energien wird er iiberschitzt, so daB auch
hier in geeigneter Weise das Hochenergieverhalten integriert werden muf. Dies kann in
Analogie zum nichtlokalen Querschnitt iber das dort beschriebene Verfahren geschehen:

2

(77)

Q=S5 T exp(—YR(p,E)/ a)

S =84, + Spen

low

Berechnet man den inelastischen Bremsquerschnitt iiber Gleichung (68), nimlich
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% = (78)
S(E) = Srandom(E) T2 exp(_ﬂ(P’E) / a) pdp = Srandom (E) ) n(E’Y)
a 5 :

so erhélt man fiir nicht zu kleine Energien (wenn R(p,E) kaum von p abweicht) den nichtlo-
kalen Querschnitt S, , der beliebige (,random”) StoBparameter iiberstreicht. Bei kleineren
Energien sinkt er jedoch unter diesen Wert ab (fiir repulsive Potentiale schneller als fiir at-
traktive, da R(p,E) stets grofer als p ist). Insofern fiihrt der lokale abstandsabhéngige Ansatz
in nattirlicher Weise zu einer Reduktion der inelastischen Verluste bei kleinen Energien.

In einer BCA-Simulation ist es aber notwendig, den Stof3parameter in einer Kollision auf ma-

{

ximal p_ _ zu beschrianken. Damit wird also ein Teil des inelastischen Bremsquerschnitts aus-
gelassen, da nicht alle StoBparameter beriicksichtigt werden konnen. Fiir hohe Energien (mit
R(p,E) = p) hat man dann

o 19)
S(E)=27 | pO(p,E)p = S[1~(1+ 7 Prs /2)erD(- 7 Pauc/)]-

Dieser Querschnitt ist also stets kleiner als der entsprechende nichtlokale Querschnitt, selbst
bei diesen hohen Energien. Dabei ist die Differenz im allgemeinen recht klein (wenige Pro-
zent). Diese kann man dadurch ausgleichen, da3 man den zweiten Term als einen zusétzli-
chen Beitrag dem nichtlokalen Querschnitt zuschlagt.

Ein zweites BCA-typisches Artefakt betrifft den entlang einer endlichen Wegstrecke Ax auf-
tretenden Energieverlust. GeméiB des differentiellen Charakters des spezifischen Energiever-
lustes muf3 dieser iiber Ax integriert werden, d.h. gegeniiber der Annahme konstanter Ge-
schwindigkeit ist die durch die verlangsamte Bewegung verursachte kontinuierliche Energie-
dnderung AE | geringer. Genauer findet man

_ Ax dE(x) (80)
s, =[G

Im Falle der LSS-Formel ergibt sich dann:

1 kJE,Ax g 1 . (81)
AF = / Y | o AR tnkorrigiert| q _ A Umkorrigiert ,
nl k EO Ax( 2 2Eo J nl ( 4E0 nl )

wenn E; die Energie zu Beginn der Wegstrecke Ax ist. Die relative Korrektur ist also propor-
tional Ax / E,*,
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Um eine GroBenabschitzung zu machen, sei Ax = 0,1 nm. Dann ergibt sich fiir Beryllium
(Z=4, M=9) bzw. Silizium (Z = 14, M = 28) folgende Korrekturen fiir E, = 10, 100, 1000
eV:5,7 %; 1,8 %; 0,6 % bzw. 13,8 %; 4,4 %; 1,4 %.

Damit wird klar, daf die Korrektur fiir BCA-typische Entfernungen von wenigen Angstrom
oberhalb einigen keV sehr klein ist. Dies ist um so priagnanter, je leichter das Atom ist. In je-
dem Fall liegt man noch im Giiltigkeitsbereich der LSS-Formel, eine Anpassung des Energie-
verlustquerschnittes mit Hilfe der Bethe-Bloch-Formel ist deshalb in diesem Zusammenhang
nicht nétig. Die Korrektur in diesem Bereich wird dann zwar iiberschitzt, ist aber selbst prak-

tisch vernachlassigbar.

3.2.5 Bragg-Regel und semiempirische Korrektur

Fiir elementare Targetmaterialien ist die experimentelle Datenbasis sehr gro und die theore-
tische Beschreibung, wie oben erlautert, gut fundiert. Anders verhilt es sich bei polyatomaren
Materialien, also Verbindungen und Mischungen, und verschiedene Phasen desselben Materi-
als. Die Datenbasis ist deutlich diinner, und empirische Approximationen sind schwieriger in
allgemeiner Form zu prisentieren. Im wesentlichen beruft man sich bei der Bestimmung des
nichtlokalen Energieverlustes auf eine einfache lineare Additivititsregel (Braggs Regel, [74]).
Sie besagt, daf sich das Bremsvermogen eines aus mehreren Atomspezies zusammengesetz-
ten Materials als Summe der Beitrdge der einzelnen Konstituenten, gewichtet durch die je-
weilige relative Atomhéufigkeit, ergibt.

Konkret ergibt sich der Energieverlustquerschnitt geméis [75]

Scompound = 2 nS; = Zai(%)i (82)

und das mittlere Ionisierungspotential

Ini, 2,z Il (83)

ompound =
’ 2inZ;

mit der relativen Atomhéufigkeit », und der Atomdichte g, der Atome / im Material.

Empirisch ist Braggs Regel weitgehend betitigt. Trotzdem werden z.T. deutliche Diskrepan-
zen zu Experimenten konstatiert [76, 77]. Diese betreffen vorrangig Energien nahe oder un-
terhalb des Energieverlustmaximums, sowie Verbindungen mit Elementen kleiner Kernla-
dungszahl Z [78]. Dies ist unmittelbar einleuchtend, da fiir immer kleinere Energien vorrangig
Valenzelektronen zur Abbremsung beitragen, die z.B. in Niedrig-Z-Atomen einen signifikan-
ten Beitrag ausmachen. Die Verteilung der Valenzelektronen ist aber abhéngig von der Bin-
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dung der atomaren Konstituenten, so da3 ihr EinfluB auf den Energieverlust in den oben skiz-
zierten Féllen besonders dominant ist. Die einzelnen Konstituenten kénnen nicht véllig sepa-
.rat betrachtet werden, wie es die Bragg-Regel vorschreibt, vielmehr miissen Bindungs- und
Phaseneffekte eingebracht werden. Deshalb scheint eine Erweiterung der Bragg-Regel sehr
attraktiv, die molekulare oder funktionale Gruppen beriicksichtigt ([78, 79, 80]) bzw. ge-
trennte Beitrdge von Rumpf- und Valenzelektronen (CAB-Modell, Cores And Bonds, [81]).
Beide verwandten Ansétze haben sich als ziemlich erfolgreich erwiesen, um experimentelle
Werte zu reproduzieren. Eine Extrapolation auf andere Materialien und Verbindungen ist
demgegeniiber eher unsicher [75].

Phaseneffekte sind in diesen modifizierten Bragg-Modellen nur implizit enthalten. Allgemein
kann aber konstatiert werden, daB Energieverlustquerschnitte in Gasen groBer sind als in kon-
densierten Phasen desselben Materials. Dies riihrt von der stirkeren Bindung von Auflenelek-
tronen in kondensierten Phasen her. Ein indirekter Effekt kann durch die unterschiedliche ef-
fektive Ladung eines Projektils in einer Mischung verschiedener Atome oder in unterschiedli-
chen Phasen eines Elementes eingebracht werden, wenn Ladungsau'stauschprozessc eventuell

beschleunigt werden [82].

Wesentlicher Parameter fiir die Bestimmung der Energieverlustquerschnitte im Bereich des
Maximums und bei noch héheren Energien, wo die Kurve stark von der Bethe-Bloch-Formel
beeinfluft wird, ist das mittlere Ionisierungspotential /. Insofern ist es moglich, durch Anpas-
sung dieses Wertes eine zufriedenstellende Ubereinstimmung von berechneter und experi-
menteller Kurve zu erhalten. Insbesondere kann ein effektives Ionisierungspotential aus expe-
rimentellen Werten abgeleitet werden, wobei aber stets zusitzliche Korrekturen, z.B. wegen
des Shell-Terms im Bethe-Logarithmus, angebracht werden miissen. Fehlen solche experi-
mentell oder auch theoretische ermittelten Werte, so kann ein einfaches Schema zur Bestim-

mung von [ verwendet werden, indem die I-Werte der einzelnen Konstituenten nach
d

Compoun
Anpassung gemél Bragg zusammengesetzt werden [58]. Mit diesem Wert kann man dann im
Bereich oberhalb etwa 500 keV/amu die Energieverlustquerschnitte in der Bethe-Bloch-

‘Formel bestimmen.

Der besonders sensitive Bereich unterhalb davon, der gerade fiir leichte Atome unter
14 MeV-Neutronenbestrahlung von grof3er Bedeutung ist, ist schwieriger zu behandeln. Doch
wird von Thwaites [75] eine semiempirische Vorschrift angefiihrt, die auf der Sichtung vieler
Experimente und von dort abgeleiteten approximativen Trends basiert. Es stellt zumindest
eine erste approximative Korrektur zu den Bragg-Resultaten dar, ist aber - und das ist fiir eine
Implementierung in einem Simulationscode entscheidend - praktisch und rechnerisch sehr
kompakt, da nur wenige Parameter bestimmt werden mtissen, anhand derer die einfachen, ad-

ditiv zusammengesetzten Querschnitte angepafit werden.

Im einzelnen verfihrt man nach folgendem Schema fiir jedes beteiligte Atom (Energien in
keV/amu):
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1. E>500: verwende I,,,,.. Statt I in der Bethe-Bloch-Formel

Bragg

2. 100 < E < 500: interpoliere die relative Abweichung zwischen S, wobei

ompou ragg °
die Abweichung bei 100 keV/amu durch das Verhéltnis 1 11 p,q0, 8EEDEND ISL.

. und Sy

Compound

3. 10 < E < 100: konstante Abweichung mit dem Wert bei 100 keV/amu (d.h. relative Ab-
weichung steigt fiir kleinere Energien)

Brag,

4. 1 < E < 10: konstante relative Abweichung mit dem Wert bei 10 keV/amu

Dabei wurde im zweiten Schritt eine Vereinfachung gegeniiber einer etwas genaueren Form
vorgenommen, die zwar etwas weniger genau, dafiir aber deutlich schneller ist. Die Vereinfa-
chung betrifft zum einen die Verwendung der unteren Energiegrenze von 100 keV/amu, die
eine Niherung fiir das Energieverlustmaximum darstellen soll. Bei dieser Energie liegt die
/1. . Mit der
dann bis 500 keV/amu interpolierten Korrektur erreicht man eine Genauigkeit beziiglich den

beobachtete Korrektur innerhalb weniger Prozent um den Quotienten [,

Compound ' * Bragg

experimentellen Werten von allgemein um 5 % und weniger. Angesichts der experimentellen
Unsicherheiten in diesem Energiebereich, die in der Gré8enordnung von 10 % liegen, ist die
Verwendung der vereinfachten Korrektur durchaus angemessen.

Die Implementierung des obigen Schemas (1. bis 4.) erreicht man leicht durch

1. setze I¢,,,0m in die Bethe-Bloch-Formel ein.

2‘ SCompound = SBragg ' (fa ‘ E + fb)
3. S Compound = SBragg + f 4

4. S Compound = SBragg ) f d

Die Koeffizienten £, bis f, sind dann die charakteristischen Gro8en fiir die Korrektur. f, ist im
allgemeinen sehr klein, f, und f, sind fiir kondensierte Phasen praktisch immer kleiner 1. Diese
beiden multiplikativen Koeffizienten geben einen guten Eindruck von den zu erwartenden
Anderungen. Dabei hingt £, nur sehr schwach von der Ladung des jeweiligen Ions ab, im Ge-

gensatz zu f,, das fiir schwere Ionen im allgemeinen einige Prozent kleiner ist.

3.3 Kristallbindung

Beim Aufbau chemischer Verbindungen bzw. kristalliner Festkorper wird die sogenannte
Konfigurationsenergie E, frei. Sie beschreibt die Energiedifferenz, wenn alle Konstituenten
aus unendlicher Entfernung herangeholt werden und die Verbindung bzw. den Kristall bilden.
In einer, der biniren StoBapproximation angemessenen Paarpotentialbeschreibung definiert
man demgemaf [83]
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1 Lo
E.= 2 § ,Vzejf (R;,R;) (84)
r

wobei V,? ein effektives Paarpotential zwischen zwei Konstituenten an den Orten R, und R :
ist und sich die Summe iiber alle beteiligten Konstituenten (Atome, Ionen, Molekiile) er-
streckt.

Soll nun ein Atom oder Ion aus dieser Konfiguration entfernt werden, muf8 Energie aufge-
bracht werden. Je nach der speziellen Fragestellung, kommen unterschiedliche Ansétze in
Betracht, um diese Energie zu bestimmen bzw. zu definieren. Zum einen kann die Stirke der
interatomaren Bindungen unter dem Begriff Bindungsenergie quantifiziert werden. Mit der
Leerstellenbildungsenergie bezeichnet man demgegeniiber die Differenz aus den Konfigurati-
onsenergien des perfekten Kristalls und des Kristalls mit einer Leerstelle. In Anlehnung daran
muf eine Leerstellenmigrationsenergie aufgebracht werden, um die athermische Bewegung
einer Leerstelle zu ermoglichen. Analoge Bezeichnungen fithrt man auch fiir Zwischengitte-
ratome ein (Interstitialbildungs- bzw. migrationsenergie).

Beziiglich der Art der Bindung unterscheidet man metallische, polare (kovalente) und ioni-
sche Bindung (neben anderen wie Van-der-Waals- und Wasserstoffbriickenbindungen), je
nach der speziellen Verteilung der duflersten Hiillenelektronen, die die freien Konstituenten in
das Kristallgitter einbringen. Im Regelfall findet man selten einen einzigen Bindungscharak-
ter vor, sondern eine Uberlagerung verschiedener Typen. So weisen manche Metalle einen
kleinen kovalenten Beitrag auf, wihrend bei kovalenten Bindungspartnern je nach Differenz
der Elektronegativititen eine ionische Komponente hinzutritt. Diese partielle Ionizitét I, zwi-
schen zwei Komponenten A und B kann gemif3 Pauling direkt aus der Differenz der Elektro-
negativititen x, und x, abgeleitet werden [84]:

Ly =1-exp(—4(x, = x,)) (85)

In einer vollen dynamischen Simulation beschreibt das interatomare Mehrkorper-Potential die
Bindung der Konstituenten. Im Falle der BCA mit rein repulsiven Potentialen ist es nicht
moglich, solche Bindungseffekte adhoc einzubauen. Selbst in attraktiven Potentialen ist keine
Bindungsenergie enthalten, sondern muf} explizit angegeben werden. Im einfachsten Fall gibt
man fiir jedes Atom eine feste Bindungsenergie vor. In MARLOWE, Version 13, kann zudem
zwischen gewohnlichen Verlagerungen, Ersetzungsstofen und Zwischengitterverlagerungen
unterschieden werden. Im folgenden soll untersucht werden, inwieweit die lokale Umgebung
eines Atoms dessen Bindung beeinfluft, und wie ein solcher Effekt in die BCA-Simulation

eingebaut werden kann.
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3.3.1 Lokale Paarpotentialbeschreibung

In der Néhe eines Punktdefekts (Leerstelle, Zwischengitteratom oder substitutionelles Fremd-
atom) bilden sich Verspannungsfelder aus, in denen die umliegenden Gitteratome auf neue
Ruhelagen relaxieren. Diese sind gegeniiber den exakten Punktlagen des Gitters verriickt und
bewirken deshalb eine Anderung der Konfigurationsenergie. Die GroBe und Form eines Ver-
spannungsfeldes hdngen stark von der Gitterstruktur und der gewihlten Minimalverriickung
(z.B. 3 % des nominellen Atomabstands) ab. Im allgemeinen erhélt man so nichtsphérische
Korper mit einem Volumen von wenigen bis einigen hundert mittleren Atomvolumina. Fiir
Leerstellen sind diese Verspannungsfelder eher kleiner als fiir ein Zwischengitteratom im
gleichen Gitter [85, 86]. Liegen mehrere Punktdefekte in enger Nachbarschaft, so kann man
in einfachster Ndherung die Verspannungsfelder linear kombinieren und die potentiellen
Energiednderungen addieren.

Liegen vorrangig ionische Bindungen vor, so erwartet man aufgrund der Langreichweitigkeit
coulombscher Krifte eher groBere Verspannungsfelder. Je nach Polaritit der Fehlstelle wer-
den die Bindungslidngen verkiirzt oder verldngert, entsprechend die Bindung. verstirkt oder
geschwicht. Insbesondere ist dann auch eine Fehlbesetzung durch ein angrenzendes Ion ent-
gegengesetzter Ladung erleichtert.

Kovalent gebundene Atome erfahren einen Bindungsaufbruch, der im wesentlichen nur die
Atome im Abstand nédchster Nachbarn beeinfluflit. Die Verspannungsfelder tendieren zu kom-
pakten Formen. Zwischengitteratome verursachen nur leichte Verdringungen und sind selbst
nur sehr schwach gebunden.

Im Metallen muf} zusétzlich noch eine Tendenz zur Bindungsverstirkung berticksichtigt wer-
den. Ursache hierfiir ist, daB nach Aufbruch einer Verbindung durch Verlagerung eines
Atoms die Abstinde benachbarter Atome zur Kompensation verkiirzt werden und deren Bin-
dungsstérke ansteigt. Qualitativ findet man, da8 fiir sinkende Koordinationszahl eines Atoms
dessen Bindungsstérke, bezogen auf ein Nachbaratom, zunimmt. Quantitative Aussagen las-
sen sich z.B. tiber ein ,, Tight-Binding“-Modell (TB-Modell) gewinnen [47]. Darin ist die
Konfigurationsenergie des Systems die Summe aus einem (repulsiven) radialen Paarpoten-
tialbeitrag und dem attraktiven TB-Term:

1 ; )
Ec=5 D Va(Ry)+ DU (i) (86)

R,=|R &,

Die einzelnen Bindungsbeitrige U, hingen von der auf den jeweiligen Gitterplatz Ii proji-
zierten Einelektronenzustandsdichte p(E) ab:
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Ep
Ul,=2| Ep(E)dE (87)

2
z>| O(E —E,) und E, der Fermienergie der Elektronen

mit p,(E)= Y (¥,

Darin sind die ¥, Eigenfunktionen zur Energie E, des Einelektron-Hamiltonian H =
2z I li><jl mit orthogonal gewihiten lokalisierten Elektronorbitalen Ii>. L, (vgl. Glg.
(86)) ist dann das zweite Moment von E:

L2 (88)

Beschrinkt man sich auf das zweite Moment zur Beschreibung von p(E) (d.i. im wesentli-
chen die Valenzbandbreite), so erhdlt man aus Dimensionsgriinden (U, in Einheiten der
Energie, W,’ in (Energie)” )

Ui, =—const.(u,' )" (89)
Nun folgt wegen ,uzi oc Z (= Anzahl der nidchsten Nachbarn, die zur Bindung beitragen) auch
U,y =< Z"*, d.h. pro Bindung erhilt man eine Bindungsstirke proportional Z"*/ Z=2""?, da
aufgrund des Pauli-Prinzips Elektronen nicht in beliebiger Weise zur Bindung beitragen kén-
nen. ‘

Findet man umgekehrt einen solchen U-Z-Zusammenhang, dann ist eine Paarpotentialbe-
schreibung der Konfigurationsenergie angemessen. Man definiert ein Referenzsystem, das
auch rein hypothetisch sein kann, als diejenige lokale Umgebung, von der die realisierten lo-
kalen Umgebungen nur leicht abweichen. U,, kann dann um den Wert 1, des Referenzsy-
stems entwickelt werden. In linearer Néherung erhilt man so ein effektives Paarpotential

e » D re; dU re;
V, " (R, R;; 1, f)=V2(R,.j)+2h,.jZ—d;—LZTA(,UQ D) (50)

Damit 148t sich auch die Bindungsédnderung zwischen zwei Gitterpladtzen mit lokalen Koordi-
nationszahlen Z, und Z, gegeniiber der Referenzkoordination Z_ bestimmen:

B Ryl gy dau Z, |Z, (91)
VR Ryt 1) = Vo R+ T <u;ef>[\/*z‘.f—+\/—z‘f*]
4 J
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Veranschaulichen 148t sich dieser Formalismus an einem einfachen zweidimensionalen Mo-
dell mit Nachsten-Nachbarn-Bindungen, das die Umgebung einer Gitterfehlstelle darstelit:

ABB. 3.4: Schematische Darstellung von Bindungsverstirkungen in der Nihe einer Leerstelle. Breite Linien

1 DLUIUUILES

bezeichnen Bindungen, die durch die Leerstelle verstarkt werden.

Offensichtlich hat das Atom B drei verstirkte Bindungen, so daB die resultierende Bindungs-
stirke 3v4/3 =3,46 betrigt. Ohne Bindungsverstiarkung hitte man einfach den Wert 3,0. Das
Atom A hat weiterhin 4 Bindungen, wovon aber zwei durch Anwesenheit der Leerstelle ver-
starkt sind. Die totale Bindungsstirke betrigt also 24J4/3+2=4,31. In diesem Beispiel er-
kennt man, daB3 bevorzugt mit B ein Leerstellenpaar gebildet werden kann.

Die néichsten Nachbam einer Leerstelle sind zwar schwécher gebunden, da Bindungen weg-
fallen, aber die iibrigen Bindungen sind zum Teil verstirkt. Ubernéchste Nachbarn sind sogar
stiarker gebunden als im ungestorten Gitter, da ihre Bindungen in Leerstellennéhe verstérkt
sind. Dieser Effekt ist jedoch nicht aus der direkten Nachbarnliste eines solchen Atoms (A im
obigen Beispiel) abzulesen, sondern lediglich aus der eines direkten Nachbarn. Im skizzierten
Beispiel bedeutet dies, das tiber die Stirke der Bindung B-A nichts ausgesagt werden kann,
sofern man sich auf die direkten Nachbarschaft des Atoms A beruft, sondem nur dann, wenn
auch die Nachbarnliste des Atoms B untersucht wird. Selbst in diesem einfachen zweidimen-
sionalen Modell mit ausschlieBlich Néchsten-Nachbarn-Verbindungen bedeutet es einen
mehrfachen Aufwand, die Bindungsverstarkung eines solchen Atoms festzustellen. Dies ist
um so prégnanter fiir realistische Modellierungen in einem BCA-Modell, so dafl nur Atome
mit einer direkten Bindungsbeeinflussung in das lokale Bindungsmodell integriert werden
sollen (s. néchstes Kapitel).

Nach den in Ref. [47] angegebenen Daten (bcc-Ubergangsmetalle), erlaubt ein solcher TB-
Paarpotential-Ansatz eine relativ gute Berechnung von Leerstellenbildungsenergien. Die
Werte liegen innerhalb etwa 5 % der vollstindigen TB-Ergebnisse und innerhalb etwa 20 %
der experimentellen Werte. Ein Vergleich von den in [85] aufgefiihrten Ergebnisse von mole-
kulardynamischen Rechnungen fiir Anderungen der Konfigurationsenergien E_ im Verspan-
nungsfeld einer Leerstelle (in Fe (bcc), Ni (fcc) und in einem idealen hcp-Metall) mit dem
TB-Formalismus zeigt TAB. 3.4:
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TAB. 3.4: Konfigurationsenergien E_ und deren Anderungen im Verspannungsfeld einer Leerstelle:

bee, Z=8 fcc,Z=12 hcp, Z=6

E_[eV] 1,537 1,408 1,425
AE_ [eV], Beeler [85] 0,099 0,133 0,132
AE_[eV], diese Arbeit 0,10 0,06 0,124

Auch diese Werte verdeutlichen, da8 der einfache Formalismus Resultate liefern kann, die in

verniinftiger ﬁbereinstimmung mit akkuraten Berechnungen stehen.

3.3.2 Das lokale Bindungsmodell

Das hier neu implementierte lokale Bindungsmodell basiert auf diesem Formalismus, wobei
unterschiedliche Bindungsarten separat integriert sind. Im einzelnen definiert man zunéchst
fiir jedes Atom i auf jedem kristallographisch verschiedenen Gitterplatz v minimale und ma-
ximale Bindungsenergien Ep™™*(i,v), innerhalb derer die tatsichliche Bindungsenergie je
nach lokaler Umgebung schwanken kann. Dabei bestimmt die kohésive Energie die obere
Grenze, wihrend die minimale Bindungsenergie nicht eindeutig festgelegt ist. Nach einem
Vorschlag von M.T. Robinson [87] kann jedoch die Leerstellenbildungsenergie E, die mini-
male Bindungsenergie definieren, wenn man E, als die Differenz der maximalen und einer
mittleren Bindungsenergie (fiir die halbe nominelle Koordination) schreibt.

Zusitzlich zu den einzelnen Bindungsenergien spezifiziert man die relativen Bindungsanteile
zu benachbarten Gitterpunkten und deren Art (metallisch, ionisch, kovalent). Damit ist es
dann auch leicht méglich, gemischte Bindungen (z.B. metallisch-kovalent) zu definieren.

Der Verlust einer Bindung wirkt sich nun je nach Bindungstyp unterschiedlich aus. Fiir me-
tallische Bindungsanteile erhélt man die oben erlduterte Verstdrkung, die entsprechend der
Bindungsspezifizierung in folgender Weise verallgemeinert werden kann:

B,met

Ego.(,v)

B,met

172
. o o on| Eoma GV = Eg (V) (92)
EB,met (Z,V) = EB,mep (l,V){ Bumnel

Dabei ist Eg,,, (i,v) die gesamte metallische Bindungsenergie eines Atoms fiir ein perfektes
Gitter und E} e (i,v) der durch Leerstellen in der Nachbarschaft verursachte metallische
Bindungsverlust. Diese Form geht also tiber das einfache Néchste-Nachbarn-Schema hinaus
in der Hinsicht, dal die Voraussetzung gleichlanger und -starker Bindungen zu néchsten
Nachbarn fallengelassen wird. Vielmehr wird fiir jeden Nachbarn aus der Nachbarnliste eines
Atoms dessen individueller metallischer Bindungsanteil spezifiziert. Dies erlaubt die Einbe-

ziehung von unterschiedlichen Bindungslédngen und entfernteren Nachbarn in das lokale Bin-
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dungsmodell. Die Bindungsverstirkung ergibt sich dann, indem alle Bindungsverluste addiert
werden und gemaf (92) die tatsdchliche Bindungsenergie berechnet wird.

Kovalente Bindungsverluste werden nicht durch Verkiirzung iibriger Bindungen reduziert,
sondern verringern direkt die Bindungsenergie, d.h. der kovalente Anteil E7 (i,v) sinkt
analog dem Verlust E, Bioy (V)

Ep tor(i-V) = Eg i (V) = Ep 4, (i, V) 93)

In ionischen Bindungen muf} die Polaritdt der Nachbargitterpldtze beachtet werden. So be-
deutet das Fehlen eines homopolaren Ions eine Festigung der Bindung, da eine repulsive
Komponente wegfallt. Im umgekehrten Fall verursacht die fehlende attraktive Komponente
eine Schwichung. Wie bei kovalenter Bindung kann man auch im ionischen Fall davon aus-
gehen, daBl die entsprechenden Bindungsédnderungen linear dem Gewinn bzw. Verlust an ioni-
scher Bindungsenergie folgen:

onn(l V) EB,mn(l V) EB,mn(l V) (94)
VA
mit B} () == . Ep, (’) zozu
Leerstellen z

Dabei ist Ey,, (i,V, 1) der ionische Bindungsbeitrag fiir Atom / auf Gitterplatz v mit nomi-
neller Besetzung auf Gitterplatz |, Z'(i) bzw. Z'(1t) die ionische Ladung des betrachteten Git-
teratoms bzw. die nominelle ionische Ladung am Ort der Leerstelle. Der Bruch in obiger
Gleichung ist dann das Vorzeichen des Produktes beider Ladungen und bestimmt folglich
Zuwachs oder Verlust. Aufgrund der Polarititsabhéngigkeit der ionischen Bindung spielen
auch Fremdatome eine wichtige Rolle in der lokalen Umgebung. Diese werden in obiges Mo-
dell (94) eingebunden, indem die Differenz aus aktuellem Bindungsbeitrag und nominalem
Bindungsbeitrag (wenn Gitterplatz ordnungsgemaf besetzt wire) addiert wird.

Die Summe der geméB (92)-(94) berechneten Beitridge mufl nun auf die maximale Bindungs-
energie fiir dieses Atom auf dem entsprechenden Gitterplatz normiert werden. Dann erhélt

man gemaf

2y Ep 5 (G,V) . (95)

EB(i9V)=E1l9nm(i’V)+ E;lax(l,V) (E;ax(i9v)_E;,m(l’V))

die lokale Bindungsenergie E , (i, V) fiir ein Atom i auf Gitterplatz v.
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Zwischengitteratome werden in der Bestimmung der lokalen Bindungsenergie nicht bertick-
sichtigt. Andererseits konnen sie in der gleichen Methodik wie regulire Gitteratome behan-
delt werden, sofern Bindungsenergien und -anteile bekannt sind. Fehlen solche Angaben,
kann wie gewohnt eine feste, konstante Bindungsenergie gewdhlt werden. Dazu bieten sich
die Zwischengittermigrationsenergie (s. z.B. [88, 89]) oder die Aktivierungsenergie fiir
Selbstdiffusion (s. z.B. [90]) an.

Fir Ersetzungsstofe wird im Prinzip das Modell fiir gewohnliche Gitteratomverlagerungen
iibernommen, wenngleich die maximale Bindungsenergie, die im iibrigen meist sehr viel
kleiner als die gewohnliche Bindungsenergie gewahlt wird (s. z.B. [87, 91]), einheitlich fiir
alle Gitterpunkte vorgegeben ist.

52




4 KRISTALLMODELLIERUNG UND BCA-SIMULATIONSMODELL

4.1 Kristallite

MARLOWE erlaubt es, in flexibler Weise Kristalle und deren Atombesetzungen zu definieren.
Dabei werden die drei kristallographischen Achsen der Elementarzelle, Gitterkonstanten und
Winkel, und eine eventuelle Zentrierung angegeben, sowie die Basis der Kristallstruktur, d.h.
die Punktlagen innerhalb der Elementarzelle. Fiir primitive und einfach-zentrierte Gitter
reicht so die Angabe einer einzigen kristallographischen Punktlage, um die kristalline Struk-
tur des Targets zu definieren. Koordinaten kénnen sowohl in internen, orthogonalen Einhei-
ten, als auch im jeweiligen, i.a. nichtorthogonalen Kristallsystem des Targets angegeben wer-
den. Der Code generiert dann, abhéngig von einem geeignet gewéhlten Suchradius, einen ele-
mentaren Kristalliten (etwa einige hundert Gitterpunkte) und Nachbarnlisten zu jedem Gitter-
punkt. Der vollstandige Kristall wird dann, ausgehend vom Kristalliten, durch Addition von
Koordinaten der Nachbarnlisten entlang der Atomtrajektorien konstruiert.

In der vorliegenden Arbeit wurden einige wesentliche Verbesserungen an diesem Kristallit-
modell vorgenommen. Dies betrifft Korrekturen in der Genauigkeit der Gitter, schnellere
Suchroutinen, verldBliche Implementierung von Voidgitterpldtzen und vollsténdigen Voidlay-
ern, sowie die Suche nach Rekombinationsplétzen.

4.1.1 Prdgzision und reale Gitterpunkte

Erster Ansatzpunkt war, die Genauigkeit der im Code verwendeten Kristallgitter zu erhdhen.
Werden ndmlich Koordinaten aus der Eingabe direkt verwendet, so ist nicht garantiert, dafl
diese exakt auf Gitterpunkte fallen. Will man andererseits Projektile definiert von Gitter-
punkten starten, was fiir PKA’s vorgeschrieben ist, muB man die vorliegenden Koordinaten
auf die realisierten Punktlagen einschréanken. Zu diesem Zweck wurden zwei Optionen vorge-
sehen, zum einen eine Festlegung auf den nichsten Gitterplatz unabhingig vom vorgegebe-
nen Typ und zum anderen die Zuweisung an den néchsten Gitterplatz des ausgewéhlten Typs.
Konkret beginnt die Suche nicht beim Koordinatenursprung (wie in MARLOWE 13), sondern
am Ursprung der Elementarzelle, die den fraglichen Punkt enthdlt. Dieser Ansatz kann in
vielen Fillen eine deutliche Beschleunigung auch fiir Kristallsuchvorgiange bringen, z.B.
dann, wenn der gesuchte Punkt sehr weit entfernt vom Ursprung liegt. AnschlieBend wird in
der Nachbarnliste ein geeigneter, ndherliegender Gitterpunkt ausgesucht. Besonderes Augen-
merk muf3 dabei auf die Vollstdndigkeit dieser Listen gelegt werden, da diese in der Regel
nicht alle definierten Gitterpunkte des Kristalls umfassen. Will man in diesem Falle einen
Gitterplatz des ausgewihlten Typs finden, muf3 man zunéchst beliebige andere Gitterpunkte
sukzessive verwenden, bis der gesuchte Punkt innerhalb der Suchentfernung einer Nachbarn-
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liste liegt. So wird sichergestellt, dal immer dann ein korrekter Gitterplatz gefunden wird,
wenn er tatsdchlich innerhalb des Nachbarnsuchradius liegt. Andernfalls wird ein anderer,
nahegelegener Gitterplatz ausgewéhlt. Wahlt man dann zusétzlich identische Projektil- und
Referenzorte in der Eingabe, dann startet das Projektil direkt von einem realen Gitterplatz,
alternativ bleibt die relative Differenz zwischen den beiden Koordinaten erhalten.

4.1.2 Voidgitterplitze und Zwischengitterpositionen

Es ist im Kiristallitmodell moglich, Gitterpldtze ohne Besetzung bzw. mit teilweiser Beset-
zung zu definieren. Im folgenden werden diese als Voidplitze bzw. Voidanteile bezeichnet.

Voidplétze sollten keine Auswirkungen auf die Kaskadenentwicklung und die Kaskadenre-
sultate haben. Trotzdem findet man solche, von z.T. drastischen Ausmaflen, in den urspriing-
lichen MARLOWE-Simulationen. Ursache hierfiir ist der Algorithmus bei Targetsuche und fiir
simultane Kollisionen (vgl. Kapitel 2.3.2). Voidplétze tauchen in prinzipiell der gleichen
Weise wie herkommliche Gitterplitze in den Targetlisten auf. Sie spielen vor allem dann eine
Rolle, wenn das Projektil kein besetztes Target (Gitteratom oder Zwischengitteratom) in der
aktuellen Zeitscheibe trifft. In solchen Féllen kann ein Voidplatz als néchster Referenzplatz
ausgewihlt werden, von dem aus eine erneute Targetsuche gestartet wird, oder das Projektil
riickt unabgelenkt bis zu diesem Voidplatz vor. Die anschlieBende Targetsuche liefert in je-
dem Fall eine neue, die StoBkinematik modifizierende Konstellation von Targetpositionen.
Besonders prégnant ist dies, wenn das Projektil vorriickt und entsprechend einen nichtlokalen
Energieverlust aufweist. Die folgende StoBauswertung wird mit reduzierter Projektilenergie
berechnet, so daf} sich alle StoBintegrale dndern. Nochmals: dies ist kein physikalischer Ef-
fekt, sondern ein Artefakt des Simulationsmodells in MARLOWE.

Um nun solche modellierungsbedingten Anderungen weitgehend auszuschalten, wurde der
Algorithmus zur Targetsuche modifiziert: Zunichst werden wie bisher alle Gitterpldtze in der
Nachbarnliste selektiert (inklusive also der Voidplitze) und eventuelle Zuordnungen von
Zwischengitteratomen beriicksichtigt. AnschlieBend werden dann alle unbesetzten Gitterplét-
ze (inklusive Voidplitze) ausgesondert, mit Ausnahme des néchstgelegenen Voidplatzes, so-
fern keine herkdmmlichen Gitterpldtze in der Liste potentieller simultaner Targets auftau-
chen. Dies ist vor allem im Zusammenhang mit Voidlayem von Bedeutung (s. Kap. 4.1.4 und
4.3.2.1).

Diese Modifikation der Targetsuche fiihrt in den meisten Féllen zu identischen Kollisionskon-
stellationen, so daf unabhéngig von der Dichte von Voidpldtzen Kaskadenresultate reprodu-
zierbar bleiben. Bedingt durch die fiir Voidgitter nétigen Anderungen erhilt man trotzdem in
etlichen Fillen einen Projektilreferenzplatz, der ein Voidplatz ist. In diesen Féllen ist das
oben beschriebene abweichende Verhalten moglich. Bei grofieren Suchradien ist dieser Effekt
etwas vermindert.
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Solchermafen definierte Voidplitze kénnen nun dazu verwendet werden, gestoppten Kaska-
denatomen Zwischengitterpositionen zuzuordnen. Dies erfordert vorrangig eine Anpassung
der Defektidentifizierung in MARLOWE. In der vorliegenden Fassung werden gestoppte Kas-
kadenatome ausschlieBlich mit echten Gitterfehlstellen, die in der Kaskade erzeugt oder zu-
sitzlich definiert wurden, gepaart. Ein Zwischengitterplatz, als Voidplatz definiert, kann in
dieser Methodik nicht eingebracht werden. Dasselbe gilt auch fiir teilweise besetzte Gitterla-

gen, die also einen unter Umsténden signifikanten Voidanteil aufweisen.

DemgemaiB sollen zwei Ausnahmen fiir die Zuordnung zu echten Leerstellen im folgenden

vorgestellt und implementiert werden:

1. Statistisch besetzte Gitterpldtze mit einem Voidanteil v: Dann soll eine Rekombination mit
der Wahrscheinlichkeit v erlaubt sein, fiir weiter entfernte Atome jedoch stark abstandsab-
héngig (s.u. Gleichung (96)).

2. Voidplitze: Ein gestopptes Atom soll diesem Platz zugeordnet werden, wenn dieser der
Referenzplatz ist. Andernfalls soll es mit einer bestimmten Wahrscheinlichkeit einem
Atom in der Nachbarschaft zugewiesen werden. Fall jedoch eine echte Leerstelle oder ein
vakanter, statistisch besetzter Gitterplatz (s. 1.) innerhalb der abgesuchten Entfernung
liegt, ergibt sich wie gewohnt eine Rekombination (,,near pairs*).

Die modifizierte Wahrscheinlichkeit fiir die Zuordnung zu nahen Referenzpunkten (Void-
anteile oder Voidplitze) soll mit dem Abstand zum Atom stark abfallen mit einer charakteri-
stischen Lénge, die etwa dem Abstand nichster Nachbarn entspricht. Ohne eine solche Ein-
schrankung wiirde man praktisch immer eine Rekombination mit einem Voidanteil erhalten.
Auflerdem wire nicht klar, wie rekombinierte Defekte von stabilen Defekten bei Anwesenheit
von Voidplatzen zu trennen sind. Erst eine schnell mit dem Abstand abfallende Zuordnungs-
wahrscheinlichkeit sichert dieses Defektidentifizierungskonzept.

Dazu wird folgende Wahrscheinlichkeit postuliert:

W(r)y=W, exp(-r/r,,) (96)

mit W, der Wahrscheinlichkeit im Abstand r = 0 (d.h. W, = v fiir Fall 1, W =1 fiir Fall 2) und
r_.. dem minimalen Atomabstand des Targetkristalls.

Im Abstand r = r,, betrédgt also die Wahrscheinlichkeit fiir eine Zuordnung W = 0,37-W, , und
bei r = 2.r_ erhélt man W= 0,14.W,

Die Implementierung dieses abstandsabhéngigen Rekombinations- bzw. Zuordnungsmodells
beginnt mit einer in der Eingabe festzulegenden Auswahl, ob und in welchem Mafle diese Zu-
ordnungen in der Fillen 1 und 2 mdglich sind. Insbesondere kann fiir jeden Gitterplatz, unab-
hingig von dessen tatséchlichem Voidanteil, die Wahrscheinlichkeit W, gewéhlt werden. In
der Defektidentifizierung wird zunéchst der Referenzplatz des augenblicklichen Atoms unter-
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sucht. Ist dieser eine Leerstelle, dann rekombinieren beide spontan. Wenn nicht, kann das
Atom einem Zwischengitterplatz zugeordnet werden oder aber es rekombiniert mit der Wahr-
scheinlichkeit W, auf einem vakanten Gitterplatz. Ist jedoch diesem Gitterplatz bereits ein an-
deres gestopptes Kaskadenatom zugeordnet, das bereits frither gestoppt wurde, dann ist die
vorgesehene Zuordnung verboten.

Wenn das Atom nun nicht mit seinem Referenzplatz rekombiniert hat, wird seine Nachbarnli-
ste untersucht. Hierbei stehen dann gewohnliche Leerstellen und vakante Gitterplitze (sofern
diese verfiigbar sind, s.0.) in Konkurrenz; insbesondere kann so ein Atom mit einem Voidan-
teil rekombinieren, wenn der entsprechende Gitterplatz naher liegt als alle echten Leerstellen.

Ist auch in diesem Schritt keine Rekombination erfolgt, steht das Atom als Teil eines stabilen
Defektpaares zur Verfiigung. Es wird einem Gitterreferenzplatz zugeordnet, normalerweise
dem bisherigen, jedoch mit der Wahrscheinlichkeit W(r) einem Voidplatz.

Alle gemiB Fall 1 rekombinierten Atome werden getrennt registriert, ebenso die Belegungen
von Voidplétzen.

4.1.3 Kristallsuche

Im bisherigen MARLOWE-Modell ist der maximale Suchradius gleichzeitig der Radius fiir
spontane Defektrekombination. Liegen jedoch langreichweitige Potentiale vor, deren Reich-
weite ein Vielfaches eines Néchsten-Nachbarn-Abstands betrégt, so ist diese strenge Kopp-
lung unzuldssig. Denn zur konsistenten Stofsimulation werden entsprechend grofe Nach-
barnlisten benotigt, die alle Targets umfassen, die am Ort des Projektils eine Ablenkung ver-
ursachen kénnen. Innerhalb dieses groBen Suchradius ist aber nur ein kleinerer Teil fiir spon-
tane Rekombination verfligbar. Dieser Kristallbereich soll aber dhnlich schnell durchsucht
werden koénnen, wie die Targetliste.

Realisiert wird diese Anforderung dadurch, daBl zwei Suchradien verwendet werden, Der erste
betrifft in gewohnter Weise die Suche nach potentiellen Targets in der jeweiligen Nachbarnli-
ste, der zweite stellt den Rekombinationsradius dar. Dieser wird im allgemeinen kleiner als
der erste gewihlt, um iiber Nachbarnlisten Rekombinationen identifizieren zu kénnen. Au-
Berdem muB eine modellierungsbedingte Unzulinglichkeit beachtet werden. Da nimlich stets
Nachbarnlisten eines Gitterpunktes untersucht werden und ein Atom eventuell einem relativ
weit entfernten Referenzplatz zugewiesen ist, kann der Abstand einer Rekombination durch-
aus grofer sein als durch den Rekombinationsradius vorgegeben. Umgekehrt tauchen dann
auch Defektpaare mit einem zu kleinen relativen Abstand auf. Durch eine prézisere Zuwei-
sung des Atoms auf einen Gitterplatz (wie in den obigen Abschnitten ausgefiihrt) sind nun
solche Fille deutlich reduziert, aber nicht eliminiert. Da aber beide Effekte, Rekombinationen
Jjenseits des Rekombinationsradius und zu nahe Defektpaare, gegenléufig sind, kann mit guter
Genauigkeit das Defektresultat iibernommen werden.
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4.14 Voidlayer

Neben der sehr flexiblen Beschreibung einzelner Kristallstrukturen, kénnen diese im Target-
modell von MARLOWE in mehrere, unendlich ausgedehnte parallele Layer (Schichten) gesta-
pelt werden, wobei jeder Layer prinzipiell vollig unabhéngig in Kristallstruktur und atomarer
Zusammensetzung ist. Ein Layer, der lediglich aus Voidplatzen aufgebaut ist (um Hohlrdume,
Lunker, Risse usw. zu simulieren), kann in diesem Schema jedoch nicht definiert werden.
Solche Voidlayer verursachen Kaskadenabbriiche wegen Projektilen, die dorthin vordringen
und dann kein wirkliches Target finden. Eventuell wird der Referenzplatz des Projektils so-
lange angepaBt, bis ein Voidplatz auerhalb der aktuellen Zeitscheibe zu liegen kommt. An-
schlieBend erfolgt aber keine Stoauswertung, sondem es wird ein emeuter Suchvorgang ge-
startet, solange bis die Suche als erfolglos gewertet wird.

Naheliegend wire der Ansatz, die Voidplitze durch statistisch besetzte Punktlagen zu erset-
zen und eine StoBauswertung im Rahmen des simultanen Kollisionsmodells zu erzwingen fiir
den Fall, daB nur leere Targetpositionen gefunden wurden. So einfach dieses Schema ist, so
schnell versagt es in vielen Fallen, wo durch ungiinstige Wahl eines Referenzplatzes ein Vor-
riicken des Projektils unmoglich gemacht wird. Zudem ist das Verfahren sehr zeitaufwendig,
da eigentlich unnétige Stoberechnungen durchgefiihrt werden. Besonders kraf ist dies, wenn
das Projektil unter einem spitzen Winkel in den Voidlayer eintritt und durch Channelling ver-
schwindend kleine Energieverluste erfahrt. Gemildert werden konnen solche Extremfille je-
doch durch die lateralen Begrenzungen, die im folgenden Kapitel 4.2 ausfiihrlich erldutert

.werden,

Ein letztlich erfolgreiches Schema, Voidlayer in einer korrekten und schnellen Simulation
einzubinden, basiert darauf, auch bei Vorliegen ausschlieflicher Voidplétze in der Targetliste
eine StoBauswertung zu forcieren. Dann kann einer dieser Voidplétze in der aktuellen Zeit-
scheibe liegen, und das Projektil riickt dorthin vor. Zwar funktioniert diese Methode, sie ist
aber impraktikabel, wenn wie oben durch Channelling sehr grofie Kaskadenzeiten erreicht

werden.

Zur Umgehung dieser Schwierigkeit werden im neuen Modell drei Moglichkeiten angeboten,
wovon zwei wahlfrei sind. Dies beinhaltet zum einen die Wahl eines Zeit-Cutoffs, an dem
alle noch aktiven Projektile gestoppt werden. Zum anderen kdnnen durch laterale Begrenzun-
gen des Voidlayers fokussierte Projektile schneller wieder in normale kristalline Layer ein-
dringen. Der wesentliche Ansatz, um das Durchqueren von Voidlayern zu beschleunigen. be-
steht jedoch in einem Raytracing-Verfahren. Dies besteht fiir das vorliegende Problem aus
folgenden Schritten:
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nur Voidplatze als
Targets gefunden?

nein—3 normale
StoBauswertung

ja

v

bestimme alle DurchstoBpunkte
der Projektilrichtung mit den
Layergrenzen

A

bestimme den nédchstgelegenen
DurchstoBpunkt

!

finde Referenzplatz in der Nihe,
aber im aktuellen Layer

:

weise Projektil diesem
Referenzplatz zu
setze Projektilstatus
setze vorausgesagte
Kollisionszeit

Zusitzlich sind einige Besonderheiten zu beachten:

¢ Es muBl gewihrleistet sein, daf3 kein kontinuierlicher Energieverlust wiahrend des Durch-
gangs durch den Voidlayer auftritt. Dies erreicht man dadurch, daB iiber den Projektilstatus
(d.h. unabhéngig von der Lage des Projektils eventuell auBerhalb des Voidlayers) das
Raytracing erkannt wird.

e Wihrend des Raytracings durch den Void-Layer soll die periodische Nenauswertung nach
einer festen Anzahl von Zeitscheiben weitestgehend vermieden werden. Dazu wird genau
fiir diesen Fall der Zeitscheibenoffset so stark vergrofert, daB selbst in grol dimensionier-
ten Layern (etwa 1.000..10.000 nm Durchmesser) nur noch wenige Auswertungen erfol-
gen. Der Durchgang ist also simulationstechnisch enorm schnell berechnet.

e Wenn ein Projektil beim Ubergang in den Voidlayer noch in einem besetzten Layer liegt,
werden zunéchst zwei Durchstopunkte, namlich durch zwei parallele Layerbegrenzungen,
entlang der Projektilrichtung gefunden. In diesem Fall muB die entferntere Ebene als Aus-
trittsflache angesehen werden.

e Weitere VorsichtsmaBinahmen betreffen ganz allgemein die Implementierung lateral be-
grenzter Layer (s. Kapitel 4.2).

¢ Im Raytracingschema wird der Referenzplatz des Projektils an die entfernte Layergrenz-
flache vorgertickt. Eventuell befindet sich dieser dann nicht im nominellen Layer des Pro-
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jektilortes. Die Targetsuchroutine muf fiir diesen Fall erweitert werden, damit nicht unbe-
absichtigt der Referenzplatz zuriickgesetzt wird und sich eine Endlosschleife ergibt.

e Der Zeitcutoff soll eine letzte MaBnahme sein, Channelling von hochenergetischen Pro-
jektilen in ausgedehnten Voidlayern zu beschrénken. Wird nun fiir ein Projektil beim Aus-
tritt aus dem Voidlayer eine Kollisionszeit jenseits des Cutoffs berechnet, so wird es als
ein verloren gegangenes Projektil klassifiziert, aber dennoch an diese Position gesetzt.

4.2 Lateral begrenzte Layer

In der vorliegenden Form der Targetmodellierung konnten paraliele Layer endlicher Dicke,
jedoch in lateraler Richtung unbegrenzt, zu geschichteten Materialien zusammengesetzt wer-
den. Die einzelnen Layer (beliebiger Kristallstruktur und Besetzung) sind mono- oder poly-
kristallin bzw. amorph. Diese Modifikationen werden durch zufillige Kristallrotationen
approximiert. Zusétzlich konnen eine begrenzte Anzahl einzelner Punktdefekte (Zwischengit-
teratome, Leerstellen, Fremdatome) eingebracht werden. Ebenso ist es moglich, eine Feinst-
porositat durch statistisch verteilte Voidanteile zu simulieren. Weitergehende Materialspezifi-
kationen sind aber in diesem Targetmodell nicht vorgesehen.

In realen Materialien erkennt man jedoch eine grofle Bandbreite sehr unterschiedlicher
Strukturen, die in ihrer Komplexitit eine simulationstechnische Umsetzung unmdoglich er-
scheinen lassen. Dennoch miissen solche Inhomogenititen und Irregularititen in geeigneter
Weise behandelt werden, wenn verldBliche Schiadigungseffekte in FestkOrpern berechnet

werden sollen.

Im folgenden sollen zunichst allgemein realisierte Mikrostrukturen klassifiziert und auf ihre
Modellierungsfahigkeit untersucht werden. Die kristalline Feinstruktur wird weitgehend von
der kristallographischen Elementarzelle und der Position der Konstituenten innerhalb dieser
Zelle bestimmt. Mit der Angabe von Raumgruppe und Basis ist also ein idealer Monokristall
definiert. Zusétzlich findet man in Realstrukturen Gitterbaufehler, die geméa8 ihrer rdumlichen
Dimension gegliedert werden kénnen [92, 93]: Punktfehler, O-dimensional (Leerstellen, Zwi-
schengitteratome, Fremdatome), Linienfehler, 1-dimensional (Versetzungen), Fldchenfehler,
2-dimensional (Korngrenzen, Stapelfehler) und Raumfehler, 3-dimensional (Leer-
stellenagglomerate, Cluster). Besteht das Material zudem aus zwei oder mehr homogen oder
inhomogen verteilten Komponenten (Kristalle oder Phasen), so bildet sich eine charakteristi-
sche Gefiigestruktur [94, 95]. Merkmale dieser Struktur sind dann Korn- oder Phasengrenzen
(GrofSwinkel-, Kleinwinkel-, Zwillingsgrenzen), Einlagerungen, Ausscheidungen, Poren und
Risse. Dabei konnen diese Ausformungen makroskopische Dimensionen annehmen und eine
Grobstruktur definieren.

Zusitzlich zu diesen natiirlichen oder fabrikationsbedingten Abweichungen von der Ideal-
struktur treten im Falle von intensiven Bestrahlungen (z.B. mit Neutronen, Ionen oder Elek-
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tronen) weitere induzierte Materialverdnderungen hinzu [96]. Die Palette reicht dabei von
Punktdefekten iliber Defektcluster zu Kaskadenzonen als Effekte einzelner Kollisionskaska-
den. Zusitzlich treten Transmutationen durch unelastische Kernreaktionen oder Gasbildung
(v.a. bei Neutronenbestrahlung: Wasserstoffisotope, Helium) auf. Solche Gase kénnen dann
bei allgemein schwacher Loslichkeit in der Matrix teilweise ausgedehnte Blasen bilden (s.
beispielsweise [97]). Eine weitere globale Materialveranderung ist die in einigen keramischen
Materialien beobachtete Metamiktisierung (s. beispielsweise [98, 99]) , also der weitgehende
Verlust kristalliner Ordnung. Dieser Vorgang spielt jedoch in den hier untersuchten Materia-
lien keine Rolle und wird deshalb im folgenden nicht weiter diskutiert.

Beziiglich der Modellierung solcher Strukturen in atomistischen, mikroskopischen Simulatio-
nen miissen zwei Aspekte berilicksichtigt werden: erstens kann aus der Vielzahl moglicher
Konstellationen nur eine Auswahl getroffen werden, die wesentliche Merkmale und typische
Bedingungen beinhaltet, und zweitens sind nur Dimensionen in der Gré8enordnung einzelner
StoBkaskaden relevant. Fiir die maximalen Priméirenergien in den untersuchten Materialien
erhélt man so ein MaB von einigen Mikrometern als charakteristische Lénge.

Unter diesen Voraussetzungen bieten sich zwei Modellschemata an. Strukturen, die auf weni-
ge Atomabstinde beschrinkt sind (z.B. Punktdefekte, Kaskadenreste) lassen sich als Auf-
zdhlung einzelner Atome und Leerstellen beschreiben, solange deren Anzahl praktikabel
bleibt. Trifft dies nicht mehr zu oder haben die zu behandelnden Strukturen lineare Ausdeh-
nungen weit jenseits einiger Elementarzellen, so kann man sich auf die Modellierung als se-
parate Layer stiitzen. Jedoch ist das bisherige Layerkonzept in MARLOWE aufgrund der Ein-
schrénkung unendlicher paralleler Layer wenig geeignet, begrenzte Raumbereiche sehr unter-
schiedlicher Form zu beschreiben. Andererseits kénnen bereits zusétzliche laterale Begren-
zungen eine flexible Modellierung ermoglichen. Diese stiitzt sich dann auf quaderfoérmige
Strukturen, mit deren Hilfe dann kompakte Geometrien (Wiirfel, Platten, Nadeln) sehr gut

simuliert werden konnen.

Die im Rahmen dieser Arbeit implementierte Layermodellierung basiert auf folgender Tar-
getzerlegung:

Layer 1 Layer 1 Layer3
oder 3
Layer 2 '[
Ax,Ay

v
y

] g

ABB. 4.1: Targetmodell in Marlowe mit lateral begrenzten Layern
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In diesem Schema stellt die z-Achse die Normale auf die Layergrenzfldchen dar, die Lage
dieser in Bezug auf die x-y-Ebene wird durch die Angabe zweier distinkter Vektoren in der
Layergrenzflache festgelegt. Layer 1 und 3 kénnen in z-Richtung begrenzt oder unbegrenzt
sein und eventuell identische Materialien aufnehmen. Der mittlere Layer 2 kann in allen drei
Raumrichtungen beliebig ausgedehnt sein. Bereiche auBerhalb dieses Layers in derselben z-
Schicht werden entweder Layer 1 oder Layer 3 zugewiesen. Praktisch kann man also fiir eine
Schicht Az zwei Bereiche definieren, einen inneren Bereich der Ausdehnung Ax und Ay
(eventuell auch unbegrenzt) und einen duBeren, der formal einem benachbarten Layer ent-
spricht. Ein Target kann dann aus einer beliebigen Kombination solcher Layer bestehen. Eine
typische Modellierung ist dann z.B. eine quaderférmiger, eingeschobener Layer zwischen

zwei identischen Layern.

Um den Ubergang eines Projektils von einem Layer zu einem benachbarten Layer korrekt zu
realisieren, miissen zusétzlich zu jeder Layergrenzfliche zwei parallele Ebenen verwendet
werden. Diese liegen im maximalen Suchabstand ober- bzw. unterhalb jeder z-Flache (in z-
Richtung) und auBler- bzw. innerhalb des inneren Quaders (in x- und y-Richtung). Bei gege-
bener z-Koordinate kann der gewiéhlte Punkt inner- oder auBerhalb des inneren Quaders lie-
gen und entsprechend einer Kristallstruktur zugeordnet werden.

Das Targetmodell mit lateralen Begrenzungen muf nun in allen Teilen der BCA-Simulation,
die bisher von unendlichen z-parallelen Layem ausgegangen sind, implementiert werden.
Modifiziert werden miissen deshalb

e Identifizierung des aktuellen Layers am Projektilort

e Suchroutinen fiir potentielle simultane Targets,

e Suchroutine fiir den nichstgelegenen Gitterreferenzplatz,

e Suchroutine fiir Umgebung eines verlagerten Gitteratoms (bei der Bestimmung der lokalen
Bindungsenergie) und

e Identifizierung von Rekombinationen und Defektpaaren, insbesondere als Oberfléchenpaa-

re.

Dieser letzte Punkt gehort in die Thematik von Kapitel 4.4 und wird demzufolge dort ausge-
filhrt. Ganz allgemein ist zur Behandlung dieses und der anderen Punkte eine zweigeteilte
Identifizierungsmethode zweckméBig. Im einen Fall, der Suche nach Targets und der Priifung
auf Quasisimultanitit, wird lediglich auf die geometrische Lage hin untersucht, d.h. es wird
die z-Schicht bestimmt und die Position inner- oder auBerhalb des Quaders (,,in/out of the
box*). Bei der Registrierung von Defekten hingegen wird zusitzlich die jeweilige Kristall-
struktur tberpriift. Dann kann festgestellt werden, ob trotz nominell unterschiedlicher Layer-
zugehorigkeit Leerstelle und Zwischengitteratom in derselben Kristallstruktur liegen.
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Im bisherigen Layermodell wurde die Zugehorigkeit eines Atoms zu einem bestimmten Layer
nicht exakt bestimmt. Dies konnte dann dazu fiihren, dal das Atom zwar geometrisch in ei-
nem Layer A lag, wegen seines Referenzplatzes aber dem Layer B zugewiesen wurde. Im
neuen Modell ist diese Vorgehensweise nicht mehr akzeptabel, da zum einen die Suchalgo-
rithmen auf exakte Positionen angewiesen sind, zum anderen die Identifizierung von Defekt-
paaren, insbesondere Oberflichenpaare, nachhaltig gestort ist. Deshalb wird beim Stoppen
eines Projektils und vor jeder Suche nach simultanen Targets sichergestellt, da8 Projektilort
und Referenzplatz in derselben Kristallstruktur liegen. Insbesondere wird darauf geachtet, dafl
der Referenzplatz formell dem richtigen Layer angehort, also ein definierter Gitterpunkt ist.
Nur im Falle von Voidlayern muf3 dieses Schema aufgebrochen werden, da hier explizit der
Gitterreferenzplatz vom Projektilort entkoppelt wird.

In der Suchroutine fiir die Nachbarn eines Projektils erfolgt nach dem Abschluf der Suche im
aktuellen Layer ein moglicher lateraler ﬁbergang in einen benachbarten Layer. AnschlieBend
wird dann in vertikaler Richtung unter Beachtung eventueller lateraler Begrenzungen weiter
gesucht. Diese Prozedur wird solange wiederholt, bis kein Layerwechsel in der Umgebung
des Projektils mehr notig ist. Im Endeffekt werden mit dieser Methode auch mehrfache
Layerwechsel korrekt behandelt, z.B. beim Vordringen in Quaderecken oder bei sehr diinnen
Schichten).

Nach dieser einfachen Suche konnen nun auch Targets registriert worden sein, die zwar for-
mal einem bestimmten Layer zugeordnet sind, tatsdchlich aber nach ihrer Lage einem anderen
angehoren. Deshalb werden in der sich anschlieBenden Routine, ob ein Targetatom lateral
bzw. vertikal auBerhalb des liegt, solche Targets eliminiert. In engem Zusammenhang steht
auch die Méglichkeit, daB ein Nichtgitteratom (gestopptes Kaskadenatom oder Zwischengit-
teratom) in Layergrenzndhe eventuell mehrfach identifiziert wird. In Analogie zur obigen
Priifung wird auch hier auf die exakte Lage gepriift und nur dieses eine Target in der Aus-
wertung beriicksichtigt.

Eine letzte wichtige Anderung betrifft das Bindungsverhalten an der Layergrenze. Wenn dort
ein Atom verlagert wird, werden seine Bindungsnachbarn dahingehend tiberpriift, ob sie tat-
sédchlich im aktuellen Layer liegen. Ist dies nicht der Fall, wird die Bindung gemiB des loka-
len Bindungsmodells reduziert. Bindungsverstirkung oder Oberfldchenadhésion wird in die-
sem Modell also nicht beriicksichtigt.

4.3 BCA und die Behandlung quasisimultaner Stofle

4.3.1 BCA-Formeln

Die in MARLOWE und vielen anderen BCA-Codes implementierte StoBkinematik ist fiir repul-
sive Potentiale in der quasielastischen Formulierung ausgelegt. Fiir die speziellen Anforde-
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rungen in dieser Arbeit muB die erste dieser Einschrdnkungen, repulsive Potentiale kurzer
Reichweite, aufgegeben werden, da die ionischen Wechselwirkungen sowohl repulsiver als
auch attraktiver Natur sind und wesentlich unendliche Reichweite besitzen. Wie oben (S. 29)
erldutert, erfordert dies umfangreiche Anderungen im BCA-Code, wobei an dieser Stelle das
Herzstiick, die bindre StoBkinematik, betrachtet werden soll. Desweiteren soll durch die Im-
plementierung verbesserter StoBintegrale die quasielastische Formulierung durch eine inela-
stische Stofkinematik ersetzt und deren potentieller Einflufl auf die Asymptoten der Stof3-

partner untersucht werden.

4.3.1.1 Zeitintegral fiir attraktive Potentiale

Die in Glg. (23) gegebene Definition des Zeitintegrals T setzt voraus, dafl der minimale Stof-
abstand R immer groBer ist als der jeweilige StoBparameter p. Dies ist nur fiir rein repulsive
Potentiale stets erfiillt, da mit V(r) > 0 die Polstelle R der Funktion

_.V<_r>_£i)""2 o7

-1 _
g(r) —(l E 7

stets grofer als p sein muB.

Fur attraktive Potentiale ist jedoch auch der umgekehrte Fall moglich. Dann ist die Vorschrift
der Glg. (23) nicht mehr giiltig. Setzt man jedoch g(r):=1, so erhilt man fiir die Schwer-
punktsbewegung (s. Glg. (22))

[ T 08
Vot'=J‘ 1 -1 dr+L—R+l J. ! —1ldr+r'—R|{, (98)
2 \8() TAVTO)

wobei wieder L der Abstand der Kollisionspartner vor dem Stof ist, " nach dem Sto83, und

beide grof gegen den minimalen Stoflabstand R sind.

Mit der Definition

7:R+j‘ 1-—— |ar %)
L 8(r)

fiir das Zeitintegral ergibt sich dann in gewohnter Weise die Asymptotengleichung (25).

Diese Definition eignet sich sowohl fiir R < p als auch fiir R > p und bietet sich als universale
Form in der Simulation an. Fiir den Fall R > p kann man zeigen, daf beide Formulierungen
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(alt* und ,,neu*) dquivalent sind:

r (100
Tneu_,z.all — R__ RZ_pZ +J'(1_ 1 J )
g()
Substituiert man nidmlich
1+plr 4x 101
P, dr=-p , (101)

; dr=—p———dx
1-pl/r (x*-1)*
so ergibt sich fiir die Differenz

(102)

Era— 4x
AT Tneu Tah R R2 P +yi ( p)( 2_1)2 dx
Rep x +l

R-yR*=p"+ (+1)

R+p
R-p

17
=R- \/R -p +2P|:—_+_i]\/l7+7 ,

was sich mit wenig Aufwand als 0 erweist.

Trotz der analytischen Identitdt wird man fiir numerische Quadraturen Abweichungen vorfin-
den. Hat man némlich eine numerische Approximation der Ordnung m

2l — r——— 1 (103)
2 (g(R/u) g(R/u))
nell_R 2 (g(R/u) 1),

so erhédlt man als Differenz im allgemeinen Fall

n (104)
At=\R*-p'-R+ ) W R
i=1 ui 1__

und speziell fiir die interessanten Grenzfélle R — pund R >>p
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"W, 1 (105)
R—>p Ar—> p(Z ——’2—{-—————1]—1]
= 1-u?

2

: Lp(§”
R>>p. AT— >R (Emw" 1)

Konkret erhdlt man fiir eine GauB-Mehler-Quadratur der Ordnung m = 4 bzw. 32 die Abso-
lutbetrége der Differenzen zu

R—p. |A7=6-10"p bzw. 1107 p (106)
R>>p: |Ad=6 10012 g a0 12
P 2 R ' 2 R

Dies bedeutet, dal bei Anndherung des minimalen StoBabstands R an den Stofparameter p
(also fiir groBe Energien oder groBe Stofparameter) mit deutlichen, aber dennoch kleinen
Anderungen gerechnet werden muB} (z.B. 0,6 % von p bei m = 4). Je gréBer R / p wird, um so
kleiner werden die Differenzen.

Letztlich findet man aber fiir hohere Energien doch sehr viel grolere Unterschiede. Bei klei-
nen Energien werden die theoretischen Abweichungen bestitigt, im speziellen der Zuwachs
bei steigendem p. Sind die Energien jedoch so hoch, daB V(r)/ E, << p*/ r*ist, so tritt eine
zusitzliche numerische Unsicherheit hinzu. Denn dann wird der Integrand in der bisherigen
Formulierung sehr klein, und es kénnen betrachtliche relative Fehler auftreten. Somit ist die
neue Formulierung stabiler und wegen des einfacheren Integranden auch rechnerisch effizi-

enter.

4.3.1.2 Minimaler StoBabstand fiir Coulomb-Potentiale

Die Apsis, der minimale StoBabstand, einer Kollision ergibt sich aus der Nullstelle von

1% 2 (107
80) =1~ E‘:)—%. )

Da das interatomare Potential V(r) im allgemeinen eine komplizierte Funktion des Abstands r

ist, kann die Nullstelle nur liber numerische Verfahren bestimmt werden. Dazu wird in
MARLOWE ein leicht modifiziertes Newton-Verfahren 2. Ordnung fiir die Funktion G(r) =
g(nr* verwendet. Im quadratischen Glied der Taylor-Entwicklung von G(r) um eine Nihe-

rung r, fiir die Apsis R
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Gr)+G (r) 1y = 1) +3G" (1) —1,)° (108)

wird fiir groles n einmal der Differenzenterm ersetzt durch den analogen Ausdruck fiir das
Newton-Verfahren 1. Ordnung -G(r,) / G (r,). Dann ergibt sich folgende Iterationsvorschrift:

G(r,) (109)
rn 1=/, , 7”7
A A

Die Verwendung von G(r) anstelle g(r) liefert wegen der nur schwach variierenden Kriim-
mung schneller eine hinreichend gute Ndherung. Doch kann bei kleinen Energien und klei-
nem Abstand die Kriimmung sogar negativ werden, so daf die Iteration in die falsche Rich-
tung laufen kann. Dies kann allerdings durch einen entsprechend gewihlten Startwert r, ver-
mieden werden.

Ein solcher wird in MARLOWE durch eine Niherung fiir die Apsis bei zentralem Sto8 (p = 0)

vorgegeben. Diese selbst ist wiederum nur fiir einfache Potentiale (z.B. Born-Mayer, Cou-

lomb) analytisch zu bestimmen. In allen anderen Fillen muf} sie sinnvoll genédhert werden.

Die geforderte Genauigkeit ist aber nicht besonders hoch, da nur fiir sehr kleine p und kleine

Energien die Apsis bei zentralem Stof ein gutes MaB fiir die gesuchte Apsis darstellt. Da au- .
erdem das Iterationsverfahren selbst bei ungiinstiger, aber verniinftiger Wahl des Startwerts

nach wenigen Schritten (ca. 2 bis 4) konvergiert (relative Genauigkeit < 10°), sollte die Nahe-

rung der Apsis bei zentralem Stofl vorrangig schnell berechnet werden.

Es ist also eine Niherung der Losung von V(r) = E, gesucht. Fiir das neu implementierte
AMLIJ-Potential wurde im Rahmen dieser Arbeit eine einfache, aus Teilstlicken zusammen-
gesetzte Vorschrift gefunden, die in folgender Abbildung mit der in der neuen Version 14 von.
MARLOWE eingefiihrten, deutlich aufwendigeren Losung verglichen wird:

04 £ ; T T
1
AN H Nédherungen:
AN s Marlowe 14
03 > ¥ - - - = akluglle Arbeit
b
\ ——— oxakte Losung |
L \ T
-~ ~ 1 i
E o2 <K Y
E- ~o . N . “
0 ~ .
8 -3 ]
< 01 e I
AR i
R Y i
N
\ W
0,0 A .
Y
N
8 -6 ~4 2 0 2 4 6
2\
In(E/2,2,6)

ABB. 4.2: Approximation der Apsis bei zentralem Sto8 fiir das AMLIJ-Potential.
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Wihrend die Néherung aus MARLOWE 14 durchweg sehr gut die exakte Losung wiedergibt,
ist fiir die einfache Niherung der Bereich zwischen R = 0,1 bis R = 1,0 iiberschétzt. Trotzdem
ist diese Methode fiir die Simulation attraktiv, da liber weite Bereiche eine einfache lineare
Auswertung moglich ist, im Gegensatz zu der exponentiellen Abhingigkeit der Variante aus
MARLOWE 14.

Im Falle nicht vollstindig abgeschirmter Coulomb-Potentiale miissen diese Naherungen an-
gepafit werden. Bei hohen Energien spielt die fehlende Abschirmung praktisch keine Rolle,
und der Niherungswert fiir die Apsis R kann unverdndert iibernommen werden. Sinkt die
Schwerpunktsenergie jedoch unter etwa ZZI*Z;e2 , 50 soll der minimale Stofabstand bei zen-
tralem Stof analytisch aus dem Coulomb-Potential V(r) = ZI*Z;e2 / r bestimmt werden, d.h.
R=Z'Z, " | E,. Dies gilt aber nur, wenn Z'Z," >0 ist, d.h. fiir repulsive Coulomb-
Potentiale.

Andernfalls erhilt man ein negatives R, was in zwei Schritten vermieden werden kann: zu-
néchst wird die Apsis fiir ein abgeschirmtes Coulomb-Potential bei E, bestimmt, wobei die
untere Grenze E, =2lZ,'Z, le” ist. Ist das interatomare Potential fiir diesen Abstand jedoch
negativ, so wird sukzessive der Abstand halbiert, bis das Gegenteil vorliegt. Von diesem Na-
herungswert aus wird dann in der Iteration des Newton-Verfahrens die Apsis bei gegebenem
StoBparameter p bestimmt. Obwohl der Aufwand, den Startwert fiir die Iteration zu finden, in
attraktiven Coulomb-Potentialen stark anwachsen kann, ist dennoch die Bestimmung der Ap-
sis sichergestellt.

4.3.1.3 Inelastische BCA-StoBkinematik

Die in MARLOWE verwendeten Formeln der Stofkinematik beschreiben die quasielastische
BCA, d.h. die StoBintegrale werden fiir elastische Streuung ausgewertet, ein eventueller ine-
lastischer Verlust Q ereignet sich genau in der Apsis des Stofles, die auslaufenden Asympto-
ten werden entsprechend angepaflt. Eine Verbesserung dieser Néherung erreicht man dadurch,
daB Q in den Berechnungen des StoBwinkels 6 und des Zeitintegrals T fiir den zweiten Teil
des StoBprozesses integriert wird. Damit unterteilt man den Stof in zwei nicht mehr symme-
trische Abschnitte. Nur fiir exakt elastische Streuung bleibt die Spiegelsymmetrie im SP-
System beziiglich der Achse durch die Apsis erhalten.

Im auslaufenden Teil der StoBintegralberechnungen verwendet man die modifizierte Energie
E, - O und den modifizierten Stoparameter p”,

, E (110)

67




4 Kristallmodellierung und BCA-Simulationsmodell

ER -V(R)-Q
E.-V(R)

mit k* =

Der Streuwinkel 148t sich dann gemé&s

0=r—p dr ,J‘ dr (111)
R

kg L )

berechnen [100], und fiir das Zeitintegral in den Asymptotengleichungen (s. Glg. (25)) erhilt
man statt des Ausdrucks (1 + f) nun T” + fr =7_mit

=R~ j“‘( ! 1}; (112)
r\ g'(r)

Die Funktion g(r) ist in bekannter Weise definiert, g’(r) ist deren Anpassung an den zweiten
Abschnitt des StoBprozesses:

e ho Y@ _p? (113)
g(")—\/l E.-Q 2

Durch die modifizierte Kinematik &dndern sich die auslaufenden Asymptoten, und zwar, wie
sich zeigen wird, wesentlich in den Schnittpunkten x, und x,. Diese lauten nun

e n 1 A _ AL+ Af (114)
x, f(1+A)+2f(1+A){(p+p)(l Af)tan(8/2)+(p p)tan(O/Z)}
[ Tm 1 ’ a7 1—f
X, = f(1+A)+zf(1+A){(p+p)(1+f)tan(9/2)+(p p)——tan(B/Z)jl
und damit die Differenzlénge
e =1 . AN (115)
X=X 2[(pﬂv)tan(t?/z) (» p)tan(e/Z)}'

Bereits an dieser Stelle soll angemerkt werden, da8 die Implementierung dieser Formeln
Riicksicht auf die Pole fiir 8 — 0° bzw. 6 — 180° nehmen muB.

Will man die verbesserten Stofintegrale in der BCA-Simulation verwenden, erkauft man sich
dies mit der etwa doppelten Rechenzeit, da nun pro StoBauswertung vier statt wie bisher zwei
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Integrale auszuwerten sind. Andererseits sind nur in wenigen Féllen signifikante Unterschiede
zu erwarten. Im folgenden soll deshalb untersucht werden, welche Anderungen im Streuwin-
kel und Zeitintegral zu erwarten sind und welche kinematischen Grofen besonders beeinflufit

werden.

Dazu bezeichne der Index ,,alt” die bisherigen Resultate und der Index ,,neu die verbesserten

Resultate, so daB man die relativen Anderungen folgendermaBen ansetzen kann.

6" = (1+c,)0" (116)
7 =(+c,)T"
p'=Q+c,)p

Fiir die Kombinationen He'-Be’, Be’-Be’ und O'°-Be’ wurden im Rahmen von MARLOWE-
Simulationen solche Korrekturfaktoren bestimmt. Dabei decken diese Fille ein Massenver-
héltnis von 0,4 ... 1,8 ab, Primirenergien des Projektils waren 100 eV und 10 keV. Zwar hin-
gen die hiermit erzielten Resultate von den gewihlten Parametern (z.B. AMLIJ-Potential, 32-
Punkte GauB-Mehler-Quadratur) ab, doch kénnen sie veranschaulichen, in welchem Mafle

Anderungen zu erwarten sind.

Die relative 8-Korrektur, ¢, ist stets sehr klein und tibersteigt nicht 0,2 %. Dagegen erreicht c,
wenige Prozent (0,5 bis 2 %) mit ganz wenigen Ausnahmen oberhalb etwa 3% und steigt ten-
dentiell bei sinkendem p an. Wesentlich stirkere Effekte beobachtet man bei ¢, , wo ein gro-
Berer Teil der StoBauswertungen eine Anderung von einigen Prozent (2 bis 4 %) bringt.
Selbst sehr grofie Abweichungen oberhalb 10 % sind moglich, dies jedoch vor allem fiir sin-
kende Energien und Stofparameter. Da p” gemif Glg. (110) direkt mit k korreliert ist, weist
ein kleiner k-Wert auf eine deutliche Anderung ¢ -, hin. & selbst weicht besonders stark von 1
ab fiir kleine p und relativ groBem inelastischem Verlust Q. Allgemein 148t sich sagefx, daB c,
eher vernachléssigbar klein ist und man fiir ¢, bzw. ¢, groe Effekte bei kleinem p und & er-

warten kann.
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ABB. 4.3: Korrekturen kinematischer GroBen durch Verwendung inelastischer BCA-Formeln: Aus StoBvor-
géngen in Be-Kaskaden bei 100 eV bzw. 10 keV,

Fiir eine BCA-Simulation, in der pro Kaskade je nach Primérenergie viele hundert oder tau-
send Kollisionen ausgefiihrt werden, ist jedoch der Effekt auf die Asymptoten der Trajektori-
en und hier besonders auf die Schnittpunkte x, und x, von entscheidender Bedeutung. Deshalb
soll im folgenden untersucht werden, welche Konsequenzen die beobachteten Korrekturfakto-
ren auf die asymptotischen Bahnen haben.

Zunéchst betrachte man die relativen Beitrége zu den bisherigen Formeln fiir x, und x,. Dabei
sei angenommen, da 6 unverdndert bleibt, was durch die obigen Ergebnisse gerechtfertigt
ist. Dann erhélt man relativ zum T-abhéngigen Term fiir beide Schnittpunkte den zusétzlichen
Beitrag c, / (1+f) und relativ zum p-abhéngigen Term die Werte

Af +cos@ . (117)
(= Af)(I—cosB) |
f —cos@ .
fiir x, .

1+ f)(1—cosB)

Daraus 148t sich leicht ablesen, daB fiir 8 — 0° bzw. A = 1 (nur fiir x,) der p-Beitrag stark zu-
nimmt. Der zusétzliche T-Beitrag bleibt konstant bei etwa c_ /2, liegt also im allgemeinen

weit unter 1 %.

Etwas differenzierter wird das Bild, wenn man die absoluten Anderungen betrachtet. Diese

Jauten:

3 — 3 = pl — Af +cos@ I 1 7 (118)
! ! ? £sinf(1+ A) T+ A)

xneu_xall: —e f—Cose +17l—c 1
2 TR S PTG e A) "I+ A)
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und fiir die Differenz Ax = x, —x,:

Ax™ — Ax = L, p[tan(@/ Dr— L j (119)
27 tan(6/ 2)

Ungeachtet der Werte p, T und der Korrekturfaktoren erwartet man groBe Abweichungen fiir
8 — 0° (Schnittpunkt x,) bzw. 6 — 180°, A — 0 (Schnittpunkt x,). Doch erst im Zusammen-
spiel mit grolen Werten von StofSparameter, Zeitintegral und Korrekturfaktoren resultieren
eventuell signifikante Differenzen. Diese Bedingungen schlieen sich z.T. aber aus; so be-
deutet z.B. 6 — 0°, daB8 p groB ist und entsprechend c, klein. In folgender ABB. 4.4 werden
beispielhaft die Resultate fiir die relativen Anderungen in Ax gezeigt:
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ABB, 4.4: Korrektur fiir Asymptotenabstand bei Verwendung inelastischer BCA-Formeln: Aus StoBvorgéngen
in Be-Kaskaden bei 100 eV bzw. 10 keV.,

Daraus wird deutlich, dafl die Asymptotenschnittpunkte im allgemeinen deutlich (z.T. {iber
10 %) ndher riicken. Entsprechend erwartet man in einer Kaskadensimulation einen kumulati-

ven Effekt dieser Modifizierungen.

Fafit man alle Abhéngigkeiten zusammen, so ergibt sich ein relativ klares Bild: Korrekturen
zum StoBwinkel 0 sind praktisch nicht notig, die maximal zu erwartenden Abweichungen be-
tragen 0,2 %. Fiir Stofparameter p und Zeitintegral T erwartet man aber grofere Differenzen,
die dann in den Asymptoten z.T. signifikante Abweichungen verursachen. Dies gilt vorrangig
fir die Korrektur ¢, , die zudem sehr einfach zu implementieren ist und effektiv die Rechen-
zeiten in der BCA-Simulation nicht verldngert. Demgegeniiber wirkt sich ¢, lediglich bei
kleinen p (wenn das Zeitintegral selbst grofl gegen p ist) und kleinen Energien aus, sofern A
nicht zu groB ist. Eine weitere Bedingung ergibt sich dadurch, daf fiir A = 1 der absolute p-
abhdngige Teil fiir x, sehr klein wird und in diesem Fall der t-Beitrag betréchtlich werden

kann.

71




4 Kristallmodellierung und BCA-Simulationsmodell

Die Auswertung der T-Korrektur erfordert eine zusétzliche Integration, die aber nach dem
oben skizzierten in vielen Fallen nicht notig ist. Ein Kriterium fiir die Notwendigkeit dieser
Korrektur kann wie folgt geschrieben werden:

(1—cos(8/2))-|L,1-A|< S (120)

Der Parameter & kann per Eingabe gewihlt werden. Das Kriterium kombiniert dabei die
Streuwinkelabhingigkeiten (0 — 0°, 6 — 180°) und das Massenverhéltnis (A — 1).

Ist 8 =0 gewdhlt, so werden keine T-Korrekturen berechnet; ist & nur wenig groBer als 0, so
wird nur der Streuwinkel tberpriift; oberhalb von etwa 0,2 wird fiir A =1 der Streuwinkel
nicht mehr beachtet und die Korrektur in jedem Fall vorgenommen.

Die Implementierung der verbesserten Formeln zur StofSkinematik ist nur fiir das Zeitintegral
sehr einfach. In diesem Fall reicht eine einfache Substitution

re= fr+1 (121)
1+ f

in allen Formeln, die das Zeitintegral enthalten. Fiir p” miissen jedoch alle abhéngigen GréBen
entsprechend angepaft werden. Auerdem muf in besonderer Weise auf die eventuellen Sin-
gularitédten fiir p — 0 und © — 0° geachtet werden, speziell darf Ax = x, —x, nicht 0 gesetzt
werden, wenn p = 0 ist, und muB in jedem Fall endlich bleiben.

Ein kritischer Parameter ist £: fiir Stoparameter p sehr viel kleiner als der minimale StoBab-
stand R ist V(R) = E, bzw. E, - V(R) = 0. Dann kann der inelastische Verlust Q eventuell das
Vorzeichen des Wurzelausdruckes (vgl. Glg. (110)) dndern. Tritt dieser Fall ein, so wird
p’ = p gesetzt, d.h. die bisherigen Formeln werden verwendet.

Gemif der Ableitung der Kollisionslédnge {' (zur Zeitberechnung) aus der Asymptotenglei-
chung lautet diese nun (vgl. Glg. (32))

1
é”=§+7(x2—x,—(1+f)r) (122)
und x, - x, ist gegeben durch Glg. (115).

4.3.2 Quasisimultane Stofle

Das Modell quasisimultaner St6fe, wie es bisher in MARLOWE implementiert ist, hat sich in
der vorliegenden Fassung bewihrt, um approximativ, aber schliissig, das StoBverhalten bei
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kleinen Energien bzw. die Symmetrieeigenschaften in der Kristallpropagation zu behandeln.
Durch die in dieser Arbeit eingebrachten umfangreichen und weitreichenden Modifikationen
ergibt sich jedoch die Notwendigkeit, das Targetmodell anzupassen. Tatséchlich versagt das
bisherige Modell in vielen Fillen, wenn nicht in geeigneter Weise Vorkehrungen getroffen
werden. Selbst bei erfolgreicher Funktion der Targetroutine steigt der Rechenaufwand enorm
an, da im allgemeinen eine Vielzahl zusitzlicher Auswertungen von Gitterpldtzen und Tar-
getatomen zu bewerkstelligen ist. Im nachfolgenden soll deshalb diskutiert werden, welche
Ursachen fiir das Versagen des bisherigen Konzepts verantwortlich sind und in welchem

Rahmen geeignete Losungen gefunden werden kénnen.

Wesentliche Auswirkungen auf das quasisimultane Kollisionsmodell sind durch Modifikatio-
nen in den folgenden Bereichen zu erwarten:

e Coulomb-Potentiale: Langreichweitigkeit, attraktive Potentiale

e niedrige Energien (nicht nur bei Coulomb-Potentialen)

e Voidgitterplitze und Voidlayer

e lateral begrenzte Layer

Dabei sind gleichermaBen Targetsuche (Phase 1), StoBauswertung und Priifung der Quasisi-

multanitit (Phase 2), Projektil- und Targetkonfiguration nach dem Stoff (Phase 3) und Vor-
kehrungen fiir folgende Kollisionen (Phase 4) betroffen.

Ermin g, Aliz SR ST P

To

ABB. 4.5: Layout zum Quasisimultan-Modell: Projektil P trifft auf zwei Targets T, und T, mit Abstinden A¥,
und Stofiparametern p,. Die auf die einlaufende Projektilasymptote projizierten Entfernungen, , bestim-
men zundchst die voraussichtliche Lage der Kollisionen, Jeder Stoff wird getrennt ausgewertet und liefert
Kollisionspunkte fi Nach der simultanen Behandlung beider StoBe werden Targets und Projektil auf

Asymptotenschnittpunkte plaziert, das Projektil verldft die Kollision unter einem Winkel 8 in Richtung A
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4.3.2.1 Targetsuche

In Phase 1 muB in besonderer Weise auf die Uberginge zwischen Layern geachtet werden.
Wegen der Existenz von Voidlayern bzw. speziell definierter Voidgitterplatze bedarf es einer
aufmerksamen Bewertung, wenn Voidplitze beherrschende Targetpositionen einnehmen.

Erstes Prinzip ist das Durchsuchen aller benachbarten Layer und das AusschlieBen aller
Voidplétze, sofern schon ein besetztes Target gefunden wurde. Diese Bedingung sorgt fiir ei-
ne Reduzierung der Targetliste in der folgenden Stolauswertung. Andererseits muf3 dafiir ge-
sorgt werden, daB in jedem angrenzenden Layer tatsdchlich ein besetztes Target gefunden
werden kann. Bis dahin werden dann auch Voidplatze in die Targetliste aufgenommen. So
werden moglichst viele Targetpositionen in Layergrenznidhe aufgefunden, was eine prézise
Znordnung des nichsten Referenzplatzes ermdglicht.

In der Targetsuche muf auch fiir den Fall, daB kein addquates Target gefunden wurde, eine
Bereitstellung von Daten fiir ein Vorriicken des Projektils gewihrleistet sein. Konkret ist dies
nétig, wenn keine besetzten oder unbesetzten Targets mit dem notigen Mindestabstand' { .
vorliegen, oder aber ausschlieBlich Targets, die nicht mehr in der aktuellen Zeitscheibe ange-
troffen werden. Dazu wird dann der Gitterplatz bzw. das Target mit dem kleinsten StoBpara-
meter bestimmt innerhalb der Liste aller abgelehnten Targets. Diese umfafit diejenigen Tar-
getpositionen, die nicht den geforderten Mindestabstand {_, aufweisen, deren StofSparameter
zu grof ist, die vakant sind oder auBerhalb des MARLOWE-Targets liegen. AuBerdem miissen
alle Positionen im Layer des Targets liegen, was durch die Suchroutine fiir benachbarte Layer
bedingt ist. Zusitzlich eingeschriankt wird die Liste durch die Bedingung, daf jede dieser Po-
sitionen weiter vom Projektil entfernt liegen muB als der augenblickliche Projektil-Referenz-
platz. Damit wird verhindert, da nach dem StoB der Projektil-Referenzplatz nach hinten
riickt und eine Propagation des Projektils unmdoglich macht.

SchlieBlich muf wegen der Existenz von Voidlayern gepriift werden, ob das Fehlen von Tar-
gets mit einem Abstand groBer als £, auf das Vorliegen eines solchen hindeutet oder nicht.
Im zweiten Fall wird die Suche als erfolglos gewertet, ein neuer Projektil-Referenzplatz defi-
niert und die Suche neu gestartet. Im ungtinstigsten Fall kann dieses Projektil nach einer be-
stimmten Anzahl von erfolglosen Suchvorgéngen als fehlerhaft klassifiziert und aus der Kas-
kade ausgeschlossen werden.’

' Alle Abstinde beziehen sich, wenn nicht explizit anders angegeben, auf die Projektion entlang der einlaufen-
den Projektilasymptoten (vgl. ABB. 4.5).

* Dies wird aufgrund der neuen Methodik nur #uBerst selten beobachtet.

74




4.3 BCA und die Behandlung quasisimultaner Stofe

4.3.2.2 StoBauswertung und Priifung der Quasisimultanitit

In der 2. Phase des Modells werden die StoBintegrale ausgewertet, die Asymptoten bestimmt
und die Simultanitét aller Targets untersucht. Da zunéchst alle Targets der Phase 1 bertick-
sichtigt werden, auch unbesetzte Gitterlagen, sind je nach vorgegebenem Kristallsuchradius
eine Vielzahl von Stoffauswertungen fiir simultane Sto8e unnétig. Neben dem Ausschluf ei-
nes Teils der vakanten Targetpositionen, wie bisher in MARLOWE, wurde zusétzlich ein Krite-
rium eingefiihrt, das alle Targets, die vom ersten besetzten Target in Projektilrichtung mehr
als eine bestimmte Entfernung A{__ entfernt liegen, eliminiert.’

Alle tibrig gebliebenen Targets werden nun Stof fiir Stofl ausgewertet. Die Resultate konnen
nun aber, insbesondere bei unabgeschirmten Coulomb-Potentialen, betrichtlich differieren.
Die grundlegenden Ursachen hierfiir sind:

e Unendliche Reichweite: Das Zeitintegral ist nicht definiert, der elastische Streuquerschnitt
unendlich, ebenso die Wechselwirkungszeit. Die Asymptoten der Trajektorien werden erst
weit vom Streuzentrum erreicht.

e Attraktive Potentiale: Anfanglich kann eine riickwirtige Targetbewegung moglich sein,
eventuell kreuzen sich die Trajektorien von Projektil und Target. Der Schnittpunkt der
auslaufenden Targetasymptoten kann vor oder hinter dem Streuzentrum liegen, in vielen
Fillen sogar weit davon entfernt. Auch negative Streuwinkel sind méglich.

e Niedrige Energien: Selbst bei abgeschirmten Potentialen kénnen extreme Asymptotenpo-
sitionen und Kollisionszeiten berechnet werden. Obwohl die BCA fiir kleine Energien
nicht mehr giiltig ist, mufl doch zur konsistenten Behandlung dieser Fille ein Formalismus
bereitgestellt werden. Die konkreten Probleme fiir repulsive bzw. attraktive Potentiale
konnen durchaus sehr unterschiedlich sein.

Zeitintegral

Fir unabgeschirmte Coulomb-Potentiale divergiert das Zeitintegral T. Wéhrend also der
Streuwinkel im Prinzip beliebig genau berechnet werden kann, liefert die numerische Qua-
dratur je nach Stiitzstellenzahl nahezu willkiirliche Werte fiir 7. Die resultierenden Ablenkun-
gen von Projektil und Target sind also festgelegt, nicht jedoch die Lage ihrer Asymptoten.
Andererseits erwartet man, dafl fiir hinreichend grofe Entfernung vom Streuzentrum keine
oder zumindest eine vernachlissigbare Ablenkung auftritt. Insofern kénnen Asymptoten doch
definiert werden.

' Dieses Kriterium kann per Eingabe gewshlt werden, standardmiBig sind 0,075 nm vorgesehen, Tatséchlich

erreicht man bei praktisch unverédndertem Kaskadenverlauf eine Zeitersparnis von 20 bis 50 %.
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In anderen Worten: auf der mikroskopische Dimension der einzelnen Kollision werden keine
asymptotischen Bahnen erreicht. Trotzdem kann man Geraden finden, die in makroskopi-
schen Dimensionen eine angemessene Approximation zu den realen Trajektorien (fiir einen
singuldren Stolvorgang) darstellen. Diese liegen jedoch in einer BCA-Simulation naturgemas
nicht vor, so da3 eine Anpassung ohne explizite Berechnung der Trajektorien nicht moglich

ist.!

Der in dieser Arbeit verfolgte Ansatz beschrinkt sich auf die Integrabilitit des Zeitintegrals.
Dazu wird trotz nominell unendlicher Reichweite ein Potential-Cutoff % in der Quadratur
von T eingefiihrt, so da V(r) =0 fiir > %+ R ist. Offenbar ist es sinnvoll, keinen festen
Cutoff zu verwenden, sondern diesen an die jeweilige minimale Stofentfernung R anzupas-
sen.

Die Quadratur des Zeitintegrals héngt wegen des scharfen Abbruchs bei r =)+ R von der
gewihlten Stiitzstellenzahl ab, konvergiert jedoch zu einem Wert, der nur noch von dieser
Abbruchkante abhingt. Fiir hohe Projektilenergien bzw. hinreichend grofle StoBparameter
wird T sehr klein, und Cutoff bzw. Stiitzstellenzahl beeinflussen nur wenig das Resultat. Je
kleiner jedoch Energien und StoBparameter sind, um so deutlicher treten Unterschiede auf.
Mit groBem ¥, steigt auch T an und damit die Entfernungen x, und x, der Asymptotenschnitt-
punkte. Dies gilt selbst bei groBem StoBparameter, wo fiir abgeschirmte Potentiale (oder
Coulomb-Potential mit kleinem ¥ ) beide Schnittpunkte ndher zum urspriinglichen Targetort
riicken. Die Stiitzstellenzahl beeinflult vorrangig die Félle mit groem 7., jedoch auch solche
mit groem Stoffiparameter und kleinem % .. In diesem zweiten Fall kann T mit sinkender
Stiitzstellenzahl ansteigen und dann wie bei grolem %, nur schwach mit dem Stoparameter

variieren.

Trotz dieser Ungenauigkeiten bei kleinen Energien ist dieser Ansatz in mehrfacher Hinsicht
plausibel:

e Der Streuwinkel wird exakt ausgewertet und damit der Energieilibertrag auf das Targeta-
tom. Der Kollisionsvorgang wird so ausgewertet, als ob der gesamte Wechselwirkungsbe-
reich iiberstrichen wurde. Damit wird dem erhohten Bremsvermégen des Targetmaterials
Rechnung getragen.

e Das Zeitintegral wird so berechnet, als ob die Wechselwirkung lokal begrenzt ist. Tatséch-
lich findet der StoBvorgang nicht isoliert statt, sondern ist eingebettet in eine Umgebung
weiterer Streuzentren, so dafl die Bewegung der beiden StoBpartner zunéchst nur in einem
kleinen Raumbereich betrachtet werden muf3. Das gemé8 . verkleinerte Zeitintegral riickt
die Asymptotenschnittpunkte néher an das Streuzentrum, sie beschreiben deshalb im all-
gemeinen besser die Trajektorien in der ndheren Umgebung des Streuzentrums. Dies gilt

' Offenbar wire dies ein Ansatzpunkt fiir einen BCA-MD-Hybridcode, der bei Bedarf die BCA verl48t, um

molekulardynamisch die Bewegung der StoBpartner zu berechnen.
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allerdings nur dann, wenn die Apsis nicht deutlich gréBer ist als die urspriingliche Projek-
til-Target-Entfernung. Andernfalls ist die Ausgangslage des Projektils unvereinbar mit ei-
ner Stoauswertung, die minimale Wechselwirkung bei Stobeginn voraussetzt. Das Pro-
jektil wire nicht einmal in der Lage, sich dem Targetatom so weit zu ndhern.

e SchlieBlich tiberlagemn sich in der quasisimultanen Behandlung i.a. mehrere Stofe. Der
Nettoeffekt ist eine verstirkte Abbremsung des Projektils, das sehr schnell gestoppt wer-
den kann, und eine mehrfache Ablenkung auf engem Raum, so daB die jeweiligen Asym-
ptoten bei weitem nicht erreicht werden konnen. Deshalb ist es sinnvoll, die StoBpartner
nicht zu weit aus dem Streuzentrum zu riicken, z.B. nicht weiter als der mittlere Atomab-
stand im Kristallgitter. Dieser Punkt wird weiter unten noch néher erléutert (s. Abschnitt
»Niederenergiefall“, S. 79f.).

Ungeachtet der Anpassungen in der Berechnung des Zeitintegrals erwartet man trotzdem
deutliche Abweichungen in Bezug auf Richtung und Gréfe der kinematischen StofBldngen
éc (Kollisionslange, d.i. die korrigierte projizierte Targetentfernung) und ¢ (Entfernung fiir
die Zeitberechnung) bzw. x, und x,, Diese Effekte spielen selbst im Falle herkémmlicher ab-
geschirmter repulsiver Potentiale bei niedrigen Energien eine wichtige Rolle in der Bewer-

tung simultaner Stoé8e.

Repulsive Potentiale

Fiir abgeschirmte repulsive Potentiale kann bei hoheren Energien und kleinem Stoflparameter
der Kollisionspunkt fiir das Projektil hinter dem urspriinglichen Targetort liegen (éc > ).
Dies ist fiir schwach abgeschirmte Potentiale jedoch meist der Fall, da sich die Projektila-
blenkung in einem groBen Raumbereich volizieht und die asymptotische Bahn erst weit hinter
dem Streuzentrum erreicht wird. Ist nun f > {, so kann im bisherigen MARLOWE-Modell ein
StoBvorgang eventuell iiberlesen werden (vgl. ABB. 4.6).

Target 1 +

¢
—
2
Target 27\ 22

ABB. 4.6: Kinematik mit repulsivem Potential: Projektil
streut stark an Target 2, jedoch nur schwach an Target

1. Ist die Differenz der beiden Kollisionsldngen {3 zu
grof, werden beide StoBvorginge getrennt, das Pro-

jektil riickt nach fl vor. AnschlieBend wird Target 2

uberlesen.

Auf der anderen Seite kann bei hoher Abschirmung auch f < 0 werden, d.h. der Kollisionsort
liegt vor dem aktuellen Projektilort, so da3 der Stof} im Prinzip schon abgehandelt sein miifite.
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Ist dann die Kollisionszeit aber.in der Zukunft, also {,'* > ¢ oder auch nur é" >0, so kann die
Kollision doch noch erfolgen, was im bisherigen MARLOWE-Modell nicht méglich war.

Attraktive Potentiale

Bei Vorliegen von attraktiven Potentialen beginnt die Targetbewegung in Richtung des Pro-
jektils, so daB die zugehorige Asymptote die Projektilrichtung vor dem urspriinglichen Tar-
getort schneiden kann (x, <0). Zusétzlich kann, v.a. bei kleinen Energien und groen StoB-
parametern, der Streuwinkel # kleiner O sein, d.h. die resultierende Projektilablenkung ist we-
sentlich durch den attraktiven Teil des Stofivorganges bestimmt. Diese beiden Fille, x, <0
und 6 <0, miissen nun neu in der Kinematik beriicksichtigt werden.

Eine direkte Konsequenz von x, <0 ist {* < f , d.h. die Kollisionszeit ist kleiner als es der
Kollisionsldnge entspricht. Dies kommt daher, da3 beide Teilchen zunéchst aufeinanderzu
beschleunigt werden. Wenn dann der repulsive Part des Stovorgangs nur noch einen kleinen
EinfluB auf die Stoflpartner ausiiben kann, ist die effektive Bewegung des Projektils bis zum
Asymptotenschnittpunkt (Kollisionspunkt) beschleunigt. Es trifft also frither in der Apsis ein
als bei gleichformiger oder abgebremster Bewegung.

Besonders ausgepriégt ist dies bei nahezu beliebiger Energie, wenn der Stoparameter hinrei-
chend groB ist, damit nur attraktive Potentialbereiche durchflogen werden. In diesem Falle ist
es sogar moglich, dafl die Targetasymptote vor der Projektilasymptoten zu liegen kommt.
Dies bedeutet nach Glg. (115) gerade, da8 6 < Oist.

ABB. 4.7: Kinematik mit attraktivem Potential: Die an-
fanglich retrograde Targetbewegung kann zur Uber-
2 schneidung der Trajektorien fithren. Die Targetasym-

ptote liegt in diesem Fall vor der Projektilasymptoten,
e

Projektit

und der Streuwinkel ist negativ.

&
|

x2 Target

Dadurch, dal die gegenseitige Lage von (f und ¢ sehr stark variieren kann (d.h. Ort und
Zeit in der BCA-Simulation), ergeben sich offensichtlich Probleme in der Beurteilung, wann
Kollisionen simultan zu werten sind. Beispielsweise konnen die beiden Léngen so weit ge-
trennt sein, daB der Stof zwar rdumlich in Projektilvorwirtsrichtung liegt, zeitlich aber in der
Vergangenheit beziiglich der aktuellen Projektilzeit. Solche Vorgénge werden im bisherigen
MARLOWE-Modell komplett abgelehnt. Sofern man das Projektil nur in kleinen Schritten vor-
riicken 148t, konnen diese Fille wenigstens teilweise vermieden werden.
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Vergangenheit beziiglich der aktuellen Projektilzeit. Solche Vorginge werden im bisherigen
MARLOWE-Modell komplett abgelehnt. Sofern man das Projektil nur in kleinen Schritten vor-

riicken 148t, konnen diese Fille wenigstens teilweise vermieden werden.

Auch kann die Reihenfolge von Stofvorgidngen umgedreht werden, wenn Kollisionszeit und
-lange fiir verschiedene Targets unterschiedlich stark differieren.

ABB. 4.8: Simultanitit bei attraktivem Potential: Rdumlich
Target 1 l erfolgt StoB an Target 1 vor Target 2 (vgl. ). Sind

beide nicht mehr simultan, wird nach der Kollision an

P 1 im folgenden Target 2 abgelehnt wegen dessen zu
Projekdi bf ’Tl frither Kollisionszeit (vgl. &°).
e
T ]
& b
—
Target 2

Dann kénnen diese, wie am Beispiel in ABB. 4.8 das Target 2, in einem spéteren Kollisions-
vorgang abgelehnt werden.

Niederenergiefall

Wie bereits oben im Zusammenhang mit der Integrabilitit des Zeitintegrals angesprochen,
'sind Kollisionen mit Schwerpunktsenergien von wenigen eV/amu kritisch fiir die BCA. Be-
sonders fiir nicht vollstdndig abgeschirmte Potentiale treten dann extreme Werte fiir die bei-
den Kollisionsldngen auf. Selbst wenn die Berechnung von Kollisionen in diesem Energiebe-
reich nur sehr approximativ ist, mu8 doch ein Schema aufgestellt werden, da3 einen geord-
neten Kaskadenverlauf gewéhrleistet.

Im repulsiven Fall kann wegen der starken Abbremsung des Projektils die erwartete Kollisi-
onszeit sehr viel grofer werden, als es der Kollisionsldnge entspricht, die selbst deutlich gro-
Ber ist als die unkorrigierte Targetentfernung, d.h. ¢ >> ¢ >> ¢ . Eventuell kann sogar ¢,
das ohne Beriicksichtigung des nichtlokalen Verlustes entlang der Projektiltrajektorie berech-
et ist, grofer sein als die innerhalb der vorgegebenen Zeitscheibe maximal erreichbare Ent-
fernung, die der zusétzlichen Abbremsung durch inelastische Energieverluste Rechnung trégt.
Deshalb wiirde diese Kollision im vorliegenden MARLOWE-Modell in eine spétere Zeitscheibe
verschoben, wo die endgiiltige Auswertung eine zu friihe Kollisionszeit ergibt.’

' Speziell kann das Projektil so stark abgebremst werden, daB es die nominelle Apsis gar nicht mehr erreicht,

was im Marlowe-Modell zu einem Fehler fiihrt.
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Wenn f in die GroBenordnung von interatomaren Distanzen im Targetkristall kommt, kann
das Projektil nach Auswertung des StoBvorgangs eine oder mehrere Atomlagen iibersprungen
haben. Deren Potentialeinfluf3, mithin die dadurch verursachte Abbremsung, wiirde dann in
der Propagation des Projektils fehlen, so daf dieses unverhéltnismaBig weit im Kristall vor-
riicken kann. Ein ebensolcher Effekt ist méglich, wenn Targetbegegnungen eine Riickbewe-
gung des Projektils verursachen wiirden (¢* ,éA‘ < 0). Solche Fille werden im bisherigen MAR-
LOWE-Modell bis auf eine einzige Ausnahme, die erste Kollisionsphase eines neu gestarteten
Projektils, abgelehnt. Fiir nichtabgeschirmte attraktive Potentiale, und in Einzelféllen auch im
repulsiven Fall, werden dann bei niedrigen Energien viele Targets abgelehnt, so dafl das Pro-
jektil nur sehr schwach durch nichtlokale inelastische Verluste abgebremst werden kann.
Auch hier mu8 also Sorge dafiir getragen werden, dal die Wechselwirkung mit méglichst al-

len Targetatomen beriicksichtigt wird.

4.3.2.3 Schema des neuen Quasisimuitan-Modells

Im Zusammenwirken aller bisher beschriebenen Effekte ergeben sich weitere Modifikationen
im neukonzipierten Modell quasisimultaner Stofe, das im folgenden in seiner endgiiltigen
Form vorgestellt werden soll.

Die besonderen Anforderungen und Probleme fiir kleine Schwerpunktsenergien erfordert zu-
néchst eine Methode, um diesen Fall identifizieren zu kénnen. Dazu ist ein einfaches Ener-
giekriterium offenbar wenig geeignet, da es nicht individuelle Konstellationen von Projektil
und Targetatomen beriicksichtigen kann. Deshalb wurde hier ein kinematisches Kriterium
eingefiihrt, daf die Differenzen Ié — {1 fiir alle Targetatome i verwendet. Sofern eine dieser
Differenzen groBer als eine charakteristische Lange der Kristallstruktur ist, wird ein Niedere-
nergiefall registriert. Eine zweckméBige Lénge ist in diesem Zusammenhang der mittlere
Atomabstand. Dann greift das Kriterium in dichten Materialien schneller, was fiir die Be-
handlung von Mehrkorpereffekten angemessen erscheint.

Nach der Auswertung aller bindren Kollisionen werden verschiedene Tests fiir jede einzelne
Targetbegegnung durchgefiihrt (Phase 2). Zunéchst wird eine etwaige riickwértige Targetbe-
gegnung begrenzt auf den urspriinglichen Projektilort, so daB kein Target nach dem StoB hin-
ter dem Projektilausgangspunkt landen kann. Wenn die berechnete Kollisionszeit kleiner ist
als eine vorgegebene Mindestmarke A{ min, die bis auf gestoppte Kaskadenatome stets 0 ist,
so wird in den meisten Féllen dieses Target abgelehnt. Ausnahmen hierzu sind, wie bisher ein
Projektil auf seiner ersten Flugphase, und neu im hier definierten Niederenergiefall. Dabei
wird lediglich die Kollisionszeit positiv gesetzt (auf A mi), nicht jedoch die Kollisionslan-
ge, so dal} eine riickwiértige Projektilbewegung mit einem Zuwachs an kinetischer Energie
(sofern ein nichtlokaler Energieverlust im Kristall ausgewieseh wird) erlaubt ist. Dies muf
jedoch auf der ersten Flugphase eines Projektils vermieden werden.
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Unter allen noch verbleibenden Targetatomen wurde im bisherigen MARLOWE-Modell dasje-
nige bestimmt, das die kleinste Kollisionsldnge 5 , liefert (als ,,1. Target” bzw. T, bezeichnet),
unabhingig von Kollisionszeit oder Targettyp (Gitteratom, Kaskadenatom, Leerstelle). Im
neuen Modell sind jedoch Verfeinerungen nétig. Im Niederenergiefall konnen beispielsweise
mehrere Targets ein f =0 liefern, so daf hier das Target mit kleinster Kollisionszeit als T,
definiert wird. So konnen die zeitlich spéter liegenden Kollisionen doch, wie weiter unten
ausgefiihrt wird, simultan ausgewertet werden. Auch der Targettyp kann eine Rolle spielen,
wenn eine Leerstelle vor dem ersten Targetatom liegt. Wenn ndmlich fiir dieses Targetatom
der Kollisionsort vor der aktuellen Targetposition liegt (d.h. éc <{¢) und die Kollisionszeit
spéter als fiir die Leerstelle, so wird die Leerstelle als T, definiert. Dies gewéhrleistet im Fal-
le, daB} beide Vorginge nicht simultan sind, eine korrekte Auswertung der Targetbegegnung
in der folgender Kollisionsphase. SchlieBlich mu8, da {,A' und " nun in beliebiger Relation
stehen konnen, auch die Kollisionszeit iiberpriift werden. Wird nun kein besetztes Target in
der aktuellen Zeitscheibe getroffen, konnen eventuell Leerstellen in der anschlieBenden Si-
multanitétspriifung beriicksichtigt werden. Dies ist dann der Fall, wenn entweder gar kein be-
setztes Target vorhanden ist oder das erste unbesetzte Target vor dem ersten besetzten Target
liegt. Auch fiir diese Konstellationen wird so eine erfolgreiche Auswertung in den sich an-

schliefenden Kollisionen sichergestellt.

Die Simultanititspriifung untersucht zunichst, ob eine Niederenergiefall vorliegt. Ist dies der
Fall, werden alle Targets, deren unkorrigierte Entfernung { oder der Kollisionslénge éc klei-
ner ist als die maximal erlaubte Distanz ¢, +A¢__ ', simultan behandelt. Damit wird verhin-
dert, da durch weites Vorrilicken des Projektils Targets ilibergangen werden. Wenn jedoch
kein Niederenergiefall vorliegt, werden wie bisher nur die Targets mit f im Intervall [f P
f ;+ Afm] berticksichtigt und zusétzlich in der neuen Fassung auch solche, deren Kollisions-
zeit ¢ kleiner ist als die des 1. Targets, ¢,*. Somit konnen auch zeitlich frither liegende Kol-

lisionen noch simultan ausgewertet werden.

Unter allen simultanen Targets wird nun dasjenige bestimmt, das die grofte Projektilablen-
kung verursacht hat. Dieses liefert dann als sogenanntes ,nichstes Target”, T,, die Daten fiir
die auslaufende Projektilasymptote. Im bisherigen MARLOWE-Modell war dies das 1. Target
T, Da aber im verbesserten Quasisimultan-Modell durchaus grofe Unterschiede in den Kolli-
sionslédngen der beteiligten Targets auftauchen, ist es sinnvoller und physikalisch plausibler,
die Kollision, die am stirksten auf das Projektil wirkt, als die entscheidende zu betrachten.

Die Phase 3 der Quasisimultan-Modells (Bestimmung der Projektil- und Targetdaten nach
dem StoB) bedarf aufgrund der oben erlduterten Modifikationen in Phase 2 einer grundlegen-
den Neuformulierung. Zunéchst sind zwei besondere Fille, verspitete Kollisionen und Be-
gegnungen mit gestoppten Kaskadenatomen, zu beachten. Im ersten Fall muf3 nun zusétzlich

! StandardmiBig ist AZ, = 0,25 nm.
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gepriift werden, ob die vorhergesagte Kollisionszeit tatsdchlich jenseits der aktuellen Zeit-
scheibe liegt. Falls nicht, wird eine Auswertung erzwungen, die eine korrekte Kollisionszeit
liefert und deren Energieiibertrag asymptotisch richtig ist. Im tibrigen bleibt auch der nichtlo-
kale inelastische Energieverlust durch diese Auswertung unberiihrt. Im zweiten Fall wurde
eine Sonderbehandlung von Nichtgitteratomen im bisherigen MARLOWE-Modell aufgegeben.
Diese sah vor, daB ein Nichtgitteratom als T, abgelehnt wird, wenn ein Gitteratom oder eine
Leerstelle vor ihm liegt. Im neuformulierten Quasisimultan-Modell gibt es aber keinen plau-
siblen Grund fiir solch eine Mafnahme, so da nun jeder Targettyp gleichwertig ist.

Wihrend die iibliche Skalierung der kinetischen Energien und die vektorielle Addition von
Projektilimpulsen aus einzelnen Kollisionen beibehalten wird, miissen die Positionen der
Asymptotenschnittpunkte beschrankt werden. Fiir Targetatome wird die maximale Ablenkung
aus der jeweiligen Anfangslage auf einen mittleren Atomabstand begrenzt. Dies gilt auch fiir
eine riickwirtige Bewegung des Projektils, bei einer Vorwirtsbewegung jedoch bezogen auf
die Position von T,. Aufgrund der teilweise erheblichen Unterschiede fiir die einzelnen Kolli-
sionszeiten wird nun jedem Target eine individuelle Zeit zugeordnet, dem Projektil die Zeit
fiir das Target T,. Jede dieser Zeiten beriicksichtigt den nichtlokalen Energieverlust des Pro-
jektils bis zum jeweiligen Kollisionspunkt. Den entstehenden Leerstellen wird die Zeit des
Projektils nach dem StoB zugeordnet, da angenommen ist, daB in diesem Zeitpunkt alle Tar-
getatome ihre Gitterpldtze verlassen haben.

In der abschlieBenden Phase 4 wird eine neue minimale Stofentfernung {_, gesucht. Um bis-
herige Targets zu vermeiden, ist diese in einer ersten Betrachtung bestimmt durch die maxi-
male Projektil-Target-Entfernung nach dem StoB (projiziert auf die auslaufende Projekti-
lasymptote). Hierbei mufl im neuen Modell fiir riickwirtige Auslenkungen von Targets, die
aber sofort auf ihre Gitterstelle zuriickfallen, der Ort vor dem Stof verwendet werden. Tar-
gets, die bei grofler Projektilablenkung nach dem Stof einen verkleinerten Stofparameter
aufweisen, sollen aber in einem folgenden Stofvorgang nochmals behandelt werden kénnen
und miissen deshalb aus der Bestimmung des maximalen Abstands ausgeschlossen werden.
Negative Streuwinkel erfordern dazu zusétzliche Abfragen, insbesondere ob das Target be-
ziiglich der neuen Projektilrichtung tiberhaupt in Vorwartsrichtung liegt. Schlieflich kdnnen
wegen der extremen Asymptotenschnittpunkte auch alle bisherigen Targets keinen Wert fiir
€. liefern, so daB eine zusitzliche Sicherung im neuen Modell eingebaut werden muf, um

auch in diesem Fall die Fortfithrung der Kaskade zu erméglichen.
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4.4  Identifizierung von Defekten

4.4.1 Rekombination und Stabilitit von Punktdefekten

Nach AbschluB} der ballistischen Phase der StoSkaskadenentwicklung sind im Kaskadenvo-
lumen Leerstellen, Zwischengitteratome und Fehlbesetzungen (in polyatomaren Materialien)
verteilt. Diese sind nun in ihrer Gesamtheit nicht stabil bzw. immobil, sondern kénnen in se-
kundéren Prozessen (s. S. 5) in gegenseitige Wechselwirkung treten bzw. in Wechselwirkung
mit Mikrostrukturen des Targets. Die Beschreibung der relevanten Prozesse kann aber nicht
im Rahmen einer BCA-Simulation erfolgen.

Vielmehr sind hier zunéchst alle beteiligten Defekte im Gitter fixiert. Die jeden Defekt umge-
benden Verspannungsfelder kénnen nun zu spontanen Rekombinationen von Atomen mit
Leerstellen fiihren und somit die Defektzahl deutlich reduzieren. Die auf diese Weise be-
stimmte Punktdefektanzahl- und Verteilung stellt gewissermafen den priméren Defektzustand
(PDS) als den Ausgangspunkt aller weiteren Betrachtungen zur Defektentwicklung dar.

Innerhalb des Verspannungsfeldes eines Zwischengitteratoms ist also spontane Rekombinati-
on mit einer Leerstelle moglich. Tatséchlich gibt es jedoch Einschrdnkungen; so sind z.B.
nicht alle Gitterpunkte innerhalb eines Verspannungsfeldes gegebener Auslenkung auch Re-
kombinationsstellen. Eventuell sprechen auch Stochiometrie und Atomgréfen gegen eine Re-
kombination. Dadurch ist die rekombinationsfahige Umgebung eines Defekts im allgemeinen
von komplexer, asymmetrischer Form. Molekulardynamische Rechnungen eignen sich, um
solche Felder bestimmen zu koénnen (s. beispielsweise [85]). Je komplexer der Kristall und
die atomare Zusammensetzung, desto differenzierter sind die jeweiligen lokalen Umgebun-
gen. Eine individuelle Bestimmung aller Rekombinationsfelder ist dann sehr aufwendig, ja oft
undurchfiihrbar. Deshalb werden in MARLOWE, wie in anderen Simulationscodes, vereinfacht
sphérische Rekombinationsfelder verwendet. Innerhalb eines vorgegebenen Radius kann dann

spontane Rekombination erfolgen.

Ist dabei urspriinglich das Atom von der Leerstelle gestartet, handelt es sich um korrelierte
Rekombination, andernfalls spricht man von unkorrelierter Rekombination. Ebenso unter-
scheidet man Rekombinationen mit Leerstellen, deren natiirliche Besetzung auch das rekom-
binierte Atom umfaBt (,,eigentliche Rekombination), von denen, die zu einer Fehlbesetzung

fithren (,,uneigentliche Rekombination*).

In MARLOWE wird zusitzlich folgende Nomenklatur verwendet: Rekombinationen eines
Atoms mit seinem Gitterreferenzplatz werden als ,,close pairs“ (CP) bezeichnet, sofern dieser
leer ist und nicht schon mit einem anderen Zwischengitteratom rekombiniert ist. Rekombina-
tionen in der Nachbarschaft eines Zwischengitteratoms sind dann ,near pairs” (NP). Ihre Zahl
héngt stark vom gewihlten Rekombinationsradius ab. Insbesondere muf} dieser, speziell bei
Anwendungen mit langreichweitigen Potentialen (s. Kap. 4.1.3, S. 56ff.), vom maximalen
Suchradius fiir die Nachbarnlisten entkoppelt werden. Alle iibrigen Defekte bilden dann
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»distant pairs®, also stabile Frenkeldefektpaare, Hierbei wird differenziert, ob ein Defekt an
der Oberfliche des gesamten Targets liegt (,,surface pairs*) oder nicht (,,bulk pairs*).

GemaéB den durch die Implementierung von statistisch besetzten Gitterpunkten mit Voidanteil
(s. Kap. 4.1.2) und lateral begrenzte Layer (s. Kap. 4.2) bedingten weitreichenden Modifika-
tionen im Target- bzw. Kristallitmodell ergeben sich nun zusitzliche Aspekte in der Defekti-
dentifizierung und Registrierung. Durch die abstandsabhéngige Rekombination mit Voidan-
teilen auf benachbarten Gitterplitzen steigt die Zahl der CP und NP deutlich an. Dies wieder-
um fiihrt zu einer Reduzierung der stabilen Defekte, da einige Zwischengitteratome nicht
mehr gepaart werden kénnen. Eine analoge Anzahl von freien Leerstellen bleibt zuriick.

CP mit Partnern in benachbarten Layern werden aufgrund der in Kap. 4.2 vorgenommenen
Anderungen nun nicht mehr identifiziert. Dafiir konnen nun NP in Layergrenznihe besser
entdeckt und ihre Layerzugehorigkeit eindeutig bestimmt werden. Konsequenterweise werden
dann auch Defektpaare mit Belegung unterschiedlicher Layer verlaBlicher erkannt.

Die Identifizierung von Rekombinationen von Kaskadenatomen mit nahen Leerstellen mu8 in
Anwesenheit von Layergrenzen vollig neu gestaltet werden. Bisher konnten sogenannte
»close surface pairs“ gefunden werden, wenn nimlich der leere Referenzplatz eines Kaskade-
natoms in einem benachbarten Layer liegt. ,,Near surface pairs“ (eine Gitterfehlstelle im be-
nachbarten Layer ist Mitglied der Nachbarnliste des Projektils) sind zwar in MARLOWE vor-
gesehen, werden aber in der vorliegenden Fassung nicht korrekt gefunden. Ubriggebliebene
stabile Defektpaare (,,distant surface pairs*) werden ausschlieflich den dufleren Targetfldchen
zugeordnet, zudem werden Defektpaare mit Belegung benachbarter Layer eigens registriert.

Effektiv scheint aber die Identifizierungsroutine wenig geeignet zu sein, Defektrekombination
in Layergrenzndhe verldflich zu beschreiben. Denn es wird nur die Kristallumgebung im ak-
tuellen Layer des Projektils bei der Suche nach Leerstellen und statistisch besetzten Punktla-
gen abgesucht (s. Kap. 4.1.2). Fiir echte Leerstellen stellt dies kein ernstes Problem dar, da
diese in der entsprechenden Hashtabelle nur bei praziser Ubereinstimmung der Koordinaten
gefunden werden. Wesentlich kritischer ist es, wenn jedoch Gitterplitze verwendet werden
sollen, die tatsdchlich auBerhalb ihres Layers liegen und somit dort nur virtuell sind. Weiter
ist die Registrierung eines ,,close surface pairs prinzipiell rein zuféllig, da sich der Referenz-
platz des Atoms aus dessen Vorriicken innerhalb der Kaskade ergibt, nicht jedoch aus geo-
metrischen Erwégungen. Auch ist nicht eindeutig festgelegt, daB dieser Punkt der dem Atom
néchstgelegene Gitterpunkt ist, und insofern zeichnet ihn nichts aus gegeniiber anderen re-
kombinationsfihigen Gitterpunkten.

Die neue Defektidentifizierung kann nun keine solchen ,close surface pairs“ finden, da die
Referenzplitze gestoppter Kaskadenatome stets im selben Layer liegen. Dies wiederum ver-
bessert die Zuordnung von Zwischengitteratomen zu Layern. Andererseits werden solche Paa-
re dann als ,near surface pairs® identifiziert, so dafl die Summe aller Rekombinationen (im
Layer oder an der Oberfléche) konstant bleibt.
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Vor der Suche nach ,near pairs* wird zunichst gepriift, ob innerhalb des Rekombinationsra-
dius ein Layerwechsel notig ist. Anschlieend wird dann zunéchst im aktuellen Layer nach
einer Leerstelle, vakantem Gitterplatz bzw. Voidgitterplatz gesucht. Gleichzeitig wird auch
der nichste Gitterpunkt in einem angrenzenden Layer unterschiedlicher Struktur vermerkt.
Wenn nun keine geeignete Leerstelle gefunden wurde (die ndmlich ndher zum Atom liegt als
eine Layergrenze), so wird in dem so vermerkten Layer weitergesucht. Hierin wird die Suche
auf Targets begrenzt, die naher liegen als die bisher gefundenen Leerstellen im ersten Layer.
Damit ist dann gewahrleistet, dal im angrenzenden Layer noch eine Rekombination moglich
ist. In ungiinstigen Féllen wird eine Rekombination libersehen, wenn sich die betreffende
Leerstelle in einem weiter entfernten Layer befindet:

1 3

Leerstelle — O

2 \— Atom

ABB. 4.9: Defektrekombination in benachbarten Layern: Hier wird nur Layer 2 und Layer 3 durchsucht, die

Leerstelle in Layer 1 wird iiberlesen.

Solche Konstellationen werden als Defektpaare gezihlt. Die ,near pairs* werden je nach Lage
von Zwischengitteratom und Leerstelle als Oberflichenpaare auf Frontfliche, Riickfliche
oder Seitenfléche klassifiziert. Ist die Leerstelle jedoch ein vakanter statistisch besetzter Git-
terplatz, wird nicht néher spezifiziert.

Neben der einfachen Registrierung der verschiedenen Rekombinationstypen und der betei-
ligten Partner muf} geklart werden, welche dieser Ereignisse zur Materialschadigung beitra-
gen. Diese sind dann Eingangsgréfen fiir weitere Betrachtungen, wie z.B. in den Korrelati-
onsparametern fiir Verlagerungsschédigung.

¢ Eigentliche Rekombinationen verdndern nicht die lokale Materialstruktur. Dies trifft auch
fiir Ersetzungsstofe auf passende Gitterplatze (eigentliche ErsetzungsstdBe) zu. Diese Er-
eignisse, zusammen mit dem verlagerungsfreien Transport kinetischer Energie
(Fokusonen), werden dementsprechend nicht zur Materialschddigung gezéahlt.

e Uneigentliche Rekombinationen und Ersetzungsstdfe fithren zu chemischer Unordnung
und je nach Atomgrofle zu unterschiedlichen mechanischen Verspannungsfeldern. Diese
kaskadeninduzierten Fehlbesetzungen werden nach Atomtyp sortiert.

e Die iibrigen stabilen Defekte, ob innerhalb des Materials oder an der Oberflidche, stehen als
Frenkeldefekte direkt als Schiadigungseinheiten zur Verfiigung. Obwohl im Prinzip auch
hier die Unterscheidung in eigentliche und uneigentliche Defektpaare moglich ist, ist diese
Unterteilung doch von untergeordneter Bedeutung. Denn Leerstelle und Zwischengittera-
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tom sind so weit von einander entfernt, daB nicht ihre gegenseitige Beziehung im Vorder-
grund steht, sondern ihre je eigene lokalen Umgebung. In diesem Sinne werden Zwischen-
gitteratome zum Abschluf der Kaskade den definierten Gitterpunkten zugeordnet.

Zusammenfassend werden also folgende Ereignisse als Schadigungseffekte gewertet und in
den Kaskadenauswertungen analysiert:

Frenkeldefekte und Oberflidchenpaare, die nicht spontan rekombinieren dpa
ungepaarte Leerstellen und Zwischengitteratome
Fehlbesetzungen (Fremdatome auf Gitterplétzen) dadf

Dabei bezeichnen dpa (displacements per atom) Verlagerungen pro urspriinglichem Gittera-
tom und ddf (disorder defect fraction) den Anteil von Fehlordnungsdefekten.

Wegen der zentralen Bedeutung der Schidigungsenergie E,,, im Rahmen des NRT-dpa-Kon-
zepts wird das Verhalten dieser Grofe stets mituntersucht. Sie erlaubt es, unabhéngig von
Rekombinationsradien oder effektiven Verlagerungsschwellen das Schidigungsverhalten in-
nerhalb einer Kaskade zu beschreiben, da lediglich die Aufteilung der priméren Projektilener-
gie auf die beteiligten Kaskadenatome bestimmt wird. Deren Schicksal wird also nicht expli-
zit verfolgt; insofern sind Vergleiche verschiedener Kaskadensimulationen auf der Basis von
E,. lediglich geeignet, wesentliche Charakteristiken der zugrundegelegten Physik aufzuzei-
gen. Kristalline und verwandte Eigenschaften kénnen dagegen nur unzureichend gegenseitig
bewertet werden.

4.4.2 Punkt- und Clusterdefekte

Der primdre Schidigungszustand beschreibt die Defektverteilung am Ende einer Kaskade,
wenn alle Atome unterhalb einer atomspezifischen Energieschwelle abgebremst sind. Durch
die sich anschlieBende athermische Annihilation und spétere thermische Diffusion wird zum
einen die Defektanzahl reduziert, zum anderen deren Morphologie gedndert. Diese Entwick-
lung ist im Rahmen einer ballistischen Stofkaskadensimulation (insbesondere in der BCA)
nicht zu behandeln. Diese kann aber den Input fiir alle folgenden Berechnungen oder Simula-
tionen liefern. Deshalb ist es wichtig, nicht nur die Defektausbeute (eventuell naher charakte-
risiert durch Angabe der beteiligten Leerstellen und Atome) zu kennen, sondern auch ihre
rdumliche Anordnung und Korrelation. Insbesondere wird man dann Gebiete hoher Konzen-
tration gegensétzlicher Defekte bzw. clusterdhnliche Ansammlungen dhnlicher Defekte als
potentielle Keimzellen erhohter Annihilation bzw. Defektagglomeration identifizieren kon-
nen.

Zu diesem Zweck soll im folgenden ein Schema entworfen werden, wie eine solche Konzep-
tion in MARLOWE integriert werden kann. Dabei miissen im wesentlichen zwei Bereiche un-
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terschieden werden, zum einen die Identifizierung und Charakterisierung von Defektan-
sammlungen, zum anderen die rdumlichen Dimensionen und Defektkonzentration.

Cluster werden separat definiert fiir Leerstellen, Zwischengitteratome und Fehlbesetzungen
als Ansammlungen von Defekten, die innerhalb der maximalen Clusterlédnge r_ mindestens
einen weiteren Defekt als Nachbarn haben. SolchermaBen bestimmte Cluster kénnen ausge-
sprochen vielfiltige Formen bilden, von langgestreckten Ketten bis zu kompakten Korpern.
Neben der Grofienangabe (Zahl der Defekte in einem Cluster) ist deshalb zusitzlich eine
Quantifizierung ihrer Kompaktheit erforderlich.

Man betrachte dazu als Beispiel die folgenden Cluster aus jeweils drei Defekten:
2]
e—e—o I IQ ?2
3
ABB. 4.10: Typische Clusterkonfigurationen dreier Defekte (Tripletts)

Dabei seien die Entfernungen zwischen einzelnen Defekten stets gleich, bis auf den Fall C,
wo Defekt 3 von den beiden anderen Defekten einen doppelt so grolen Abstand aufweise.

Intuitiv wird man B als kompakt bzw. lokalisiert betrachten, die ausgedehnten Cluster A und
C lassen sich dagegen nur schwer differenzieren. Genauere Aussagen erhilt man, wenn man
die Léngen aller beteiligten Verbindungen 7; in geeigneter Weise summiert:

* (123)

c=2

i®j

Ty

Dabei erreicht man, sofern die Mehrzahl der 7; groBer 1 ist in entsprechend gewdhlten Ein-
heiten, eine sehr deutliche Charakterisierung fiir Exponenten x > 1. In den obigen Beispielen
hétte man so (wenn der minimale Abstand 7, gerade 1 betrégt)

X Cluster A Cluster B Cluster C

1 C=4 c=3 C=5
2 C=6 C=3 Cc=9

So zeigt sich fiir x = 2 bereits eine deutliche Differenzierung zwischen den Clustern A und C.
Fiir die folgende Diskussion und alle Berechnungen in dieser Arbeit ist deshalb x = 2 ange-

setzt worden.
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Mit diesem Korrelationsparameter C lassen sich Cluster fester Grofe gut miteinander verglei-
chen. Kompakte, eng lokalisierte Cluster weisen einen kleinen Korrelationsparameter auf,
ausgedehnte, schwach lokalisierte dagegen einen sehr grolen. Extreme Werte erhilt man fiir
langgestreckte, lineare Defektanordnungen; sind dann alle Defekte im Abstand 7, aufgereiht,
so ergibt sich der maximale Korrelationsparameter C = r,,,((n*—n*)/12), wenn n die Clu-
stergrofe ist. Da r___eine charakteristische Langeneinheit darstellt, bietet es sich an, den Kor-

relationsparameter auf diese Linge zu normieren.

Um nun auch unterschiedliche Clustergréfien vergleichen zu konnen, berechnet man den Kor-
relationsparameter pro Verbindungsstrecke zweier Defekte im Cluster, d.h.

|* (124)

Ty

c="=_%

(n—Dn iz,

Zwar erhdlt man auch dann noch sehr grofle Parameter fiir groe Cluster, doch gleichen sich
die Werte an, vor allem wenn die Cluster kompakt sind.

Fir die rdumliche Charakterisierung ausgedehnter StoBkaskaden soll in dieser Arbeit eine
einfache, aber effiziente Zellengliederung verwendet werden. Diese ermoglicht in gewissen
Grenzen eine Bestimmung des Kaskadenvolumens und lokaler Defektkonzentrationen. Dabei
sind die Zellen Wiirfel einer festgelegten Kantenldnge. Jeder Defekt wird dann der entspre-
chenden Zelle zugeordnet, und in jeder Zelle werden separat Defekttyp und Clusterzugeho-
rigkeit registriert.

~ Die Verwaltung der Volumenzellen und der Eintrag von Defekten erfolgt iiber eine Hashrou-
tine, analog der Kaskadenverwaltung in MARLOWE. Sei (x, , X, , x,) der kartesische Ort des
betrachteten Defekts, / die Kantenlinge einer Volumenzelle und 7’ die maximale Anzahl aller
Volumenzellen. Dann berechnet sich die Hashadresse m des Defekts geméf

m = ([x,/ [Jmod n) + n([x, / llmod n) + n*([x, / {Jmod ) (125)

[x, / I] bezeichnet dabei den ganzzahligen Teil des Quotienten x, / /, mod die modulo-Funktion

(ganzzahliger Rest).

Ist die Hashadresse schon belegt, so wird gepriift, ob die Koordinaten (x, , x, , x,) innerhalb
der ausgewiesenen Zelle liegen. In diesem Fall wird der Defekt in dieser Zelle vermerkt.
Liegt der Defekt jedoch auBerhalb, so wiederholt man diesen Test fiir die in der Hashtabelle
folgenden belegten Volumina, bis eventuell eine unbelegte Adresse erreicht wird. Dann wird

eine neue Zelle eingerichtet, deren Koordinaten der Zellenmitte gespeichert werden.

Je grofer n gewihlt ist, um so seltener werden mehrfache Zuweisungen derselben Hashadres-
se. Dann ist die Identifizierung einer Zelle praktisch unabhéngig von der Belegung der Has-
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htabelle. Da die Hasheintrége selbst Zeiger auf Zellendaten sind, kénnen diese einfach und
schnell ausgelesen werden. Aus der Anzahl der beteiligten Zellen 148t sich dann ein approxi-
matives Kaskadenvolumen bestimmen. Doch hingt das Resultat entscheidend von der vorge-
gebenen Kantenldnge / ab. Insofern beschreiben kleine Zellen besser die lokale Kaskaden-
morphologie, groe dagegen die Grobstrukturen. Der statistische Fehler ist dann im ersten
Fall ein MaB fiir die Streuung der Defektanzahl, im zweiten Fall fiir die Ahnlichkeit von
Grobstrukturen.

Eine Bemerkung soll abschlieend beziiglich der verwendeten Lingen gemacht werden, die
die Defekt- und Clusteridentifizierung wesentlich bestimmen. Uber den Rekombinationsradi-
us wird primér die resultierende Anzahl stabiler Defekte gesteuert. Dieser kann vor einer
Identifizierung von Clustern in méBigen Grenzen variiert werden, wobei beriicksichtigt wird,
daf} eigentliche Rekombinationen zur Defektauflosung, uneigentliche zu Fehlordnungen fiih-
ren. Die Clusterlédnge r_ bestimmt, was ein Cluster ist oder nicht. Eine grole Clusterléinge
fordert die Clusterbildung, wihrend eine entsprechend kleine Cluster trennt und vermehrt
Einzeldefekte produziert. Maximale Clusterldnge ist der Rekombinationsradius, so daB die
Identifizierungsroutine auf bestehende Nachbarnlisten zuriickgreifen kann.
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Die in der (d,t)-Fusion erzeugte Energie von 17,6 MeV pro Ionenpaar wird zu etwa 80 % auf
Neutronen iibertragen, die praktisch ohne Wechselwirkung das Plasma verlassen und in die
umgebenden Strukturen innerhalb des VakuumgefiaBes vordringen kénnen. Je nach Ausle-
gung des Tokamaks féllt dem Blanket zwischen der ersten Wand und dem Vakuumgefi$} eine
entscheidende Funktion zu hinsichtlich der Energiegewinnung und der Abschirmung der au-
Benliegenden Komponenten, insbesondere der supraleitenden Magnete. Zusétzlich muB} ein
reaktorrelevantes Brutblanket den fiir das Plasma benttigten Brennstoff Tritium in ausrei-
chendem MalBe durch geeignete Kermreaktionen erzeugen, eventuell bis zu einer Selbstver-
sorgung des Tokamaks. Das Brutvermogen eines Blanketkonzepts wird liber die Rate der ef-
fektiv erzeugten Tritiumatome pro Quellneutron (Tritium Breeding Ratio, TBR) beschrieben.
Eine TBR von 1 bedeutet dann eine nominelle Selbstversorgung, sofern 100 % des im Blan-
ket erzeugten Tritiums iiber Spiilung und Extraktion wieder in die Plasmakammer transpor-
tiert werden kann. Bevorzugtes Brutelement ist Lithium, dessen Isotope Li® und Li’ gem8

Li®(n,e)t und Li’ (n,n’ @)t (126)

die Tritiumversorgung tibernehmen kdnnen. Die erste Reaktion weist dabei einen 1/v-Verlauf
der Anregungsfunktion auf mit einer Resonanz um 0,25 MeV. Die zweite Reaktion hat zwar
nominell den Vorteil, daB3 ein weiteres Neutron erzeugt wird, das wiederum eine tritiumpro-
duzierende Kernreaktion eingehen kann, andererseits ist die effektive Reaktionsschwelle mit
3,5 MeV sehr hoch. Zum effektiven Briiten des Tritiums ist insofern eine starke Moderation
der 14 MeV-Neutronen wiinschenswert. Neben dem lithiumhaltigen Brutmaterial wird ein
neutronenmultiplizierender Stoff bendtigt, der parasitire Neutronenverluste ausgleichen kann.
Weiterhin besteht das Blanket aus Kiihlmittel fiir die Abfuhr der erzeugten Wérme, Struk-
turmaterialien fiir die mechanische und thermohydraulische Stabilitit, sowie weiteren Ab-

schirmmaterialien.

5.1 Konzeption und Materialkonfiguration des Blankets eines Fusionsre-
aktors

Gegenwirtig verfolgte Blanketkonzepte lassen sich prinzipiell in zwei Linien aufgliedemn. In
Fliissigmetallblankets wird das Brutmaterial (Lithium oder eutektisches Lithium-Blei) in fliis-
sigem Aggregatszustand durch das Blanket gepumpt. In Feststoffblankets liegt Lithium in ke-
ramischen Verbindungen vor. Beiden Varianten gemeinsam sind die funktionalen Anforde-
rungen und systembedingten Belastungen. Aufgrund der konzeptionellen Unterschiede wei-
sen beide Entwurfslinien jedoch verschiedene kritische Aspekte auf. Wahrend im Fliissigme-
tallblanket vor allem die Magneto-Hydrodynamik des elektrisch leitenden umgewailzten Brut-
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metalls im Vordergrund steht, muf im Feststoffblanket vorrangig das Problem der Tritium-
freisetzung aus der Brutkeramik behandelt werden. Auch beziiglich der durch Neutronen ver-
ursachten Gitterschididen muB, da diese naturgemif Festkorpereffekte darstellen, zwischen
beiden Blanketvarianten differenziert werden. Wiahrend im Fliissigmetallblanket lediglich
Strukturmaterialien und isolierende Beschichtungen der Brutkanéle betroffen sind, kénnen im
Feststoffblanket auch Brutkeramik und Neutronenmultiplier durch die intensive Gitterschidi-

gung weitreichende Materialverdnderungen erfahren.

Mogliche, in Betracht gezogene Brutkeramiken umfassen die Lithiumoxide Li,O, Li,SiO,,
LiAlO,, LiZrO, und Li,TiO,. Dabei ist das Lithiumorthosilikat Li,SiO, als Referenzmaterial
fiir das BOT-Feststoffblanket fiir DEMO [101] vorgesehen. Li,SiO, ist anfgrund seiner hohen
Lithiumdichte (ca. 0,55 g/cm’) und seiner giinstigen Tritiumbeweglichkeit attraktiv. Zudem
ist seine Schmelztemperatur mit 1255°C sehr hoch. Als Neutronenmultiplier kénnen Blei und
Beryllium zum Einsatz kommen. Be zeichnet sich dabei aufgrund seiner vorteilhaften mecha-
nischen Eigenschaften (hohe Wirmeleitfahigkeit, hohe Schmelztemperatur von 1283°C), sei-
ner chemischen Stabilitit und Vertréglichkeit und seines iiberaus guten Multiplikationsver-
mogens aus. Dieses beruht im wesentlichen auf der niedrigen (n,2n)-Reaktionsschwelle von
effektiv 1,75 MeV, dem iiber weite Energiebereiche betrachtlichen (n,2n)-Wirkungsquer-
schnitt von einigen hundert Millibarn und seinem relativ geringen Absorptionsvermégen.

Relium- n

Splilgas 0w Helium-Kohisysterne
D™ 4

S5

- ‘A

diffuslons-
geschwelfite
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Helium-Kanalen

bschirmung
,/'
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s
~ Helium Sammler/
Verteiter

Si04-Kugelschittung
Be-Kugelschiitiung (Make In mm)

ABB. 5.1: Querschnitt durch das HCPB-DEMO-Blanket

cjiffusions—
geschweilite
Erste Wand

Brutmaterial und Beryllium werden im HCPB-Konzept (Helium Cooled Pebble Bed, [102],
ABB. 5.1) als unterschiedlich hohe Kugelschiittungen abwechselnd in das Blanketgefdf3 einge-
bracht. Der Durchmesser der Li,SiO,-Kiigelchen betrdgt etwa 0,3 bis 0,6 mm, die der Be-
Kiigelchen zwischen 0,08 und 0,18 mm bzw. 1,5 und 2,3 mm. Die Kugelschiittungen reduzie-
ren thermische Spannungen, garantieren eine schnelle Tritiumfreisetzung und sorgen zudem
fiir eine optimale Ausnutzung des Blanketvolumens. Zwischen den einzelnen Schiittungen
liegen horizontale Kiihlplatten mit Kanilen fiir das unter Hochdruck einstrdmende Helium.
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Eine thermomechanische Analyse (vgl. [101]) zeigt, da damit die Temperatur im Li,SiO, bei
ca. 350°C bis 907°C liegt, im Be bei maximal 637°C (bei Betriebsbeginn) bzw. 515°C (nach
einer Standzeit von 20.000 Betriebsstunden, Li-Abbrand 7,25 at%).

5.2 Targetmodellierung

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit sollen, wie bereits erldutert, nicht nur Kaskaden in reinen
Phasen simuliert werden, sondern auch typische gefiigespezifische Konstellationen. Dabei
handelt es sich um Korngrenzen, Fremdphaseneinschliisse, Hohlrdume und Gasblasen. Inso-
fern sollten fiir Realstrukturen der zu untersuchenden Materialien Aussagen {iber das Schidi-
gungsverhalten, vor allem in Relation zum reinen, idealen Material, getroffen werden.

Die zu diesem Zweck erweiterte Layermodellierung erlaubt es nun, Strukturen und Gefiige in
einer quaderformigen Geometrie zu beschreiben. Deren Dimensionen sind sowohl den beob-
achteten und vermessenen Gefiigebildern anzupassen als auch den relevanten Grofenordnun-
gen fiir eine Stoflkaskadensimulation im Rahmen der BCA. Eine typische Grofe ist darin die
Reichweite des priméren Teilchens (als Ma8 fiir die GroBe einzelner Kaskaden), bzw. die
maximale Reichweite aller zu simulierenden Projektile. Im Falle der hier zu untersuchenden
fusionsbedingten Neutronenbestrahlung mit leichten Riickstokernen liegt man damit im Be-
reich einiger Mikrometer. Hohlrdume kénnen wegen der dort verschwindenden Abbremsung
der Projektile auch deutlich grofer sein.

Die modellierten Gefiigestrukturen sollen aber nicht allein auf fabrikationsneue, eventuell
vorbehandelte Materialien beschridnkt bleiben, sondern auch strahlungsinduzierte Mikro-
strukturen einschliefen. Dies kann den dynamischen Effekt einer Langzeitbestrahlung ver-
deutlichen, indem die sich zeitlich dndernden Strukturen EinfluB auf die Kaskadenentwick-

lung im Fortgang der Bestrahlung haben.

5.2.1 Beryllium

Das leichte Erdalkalimetall Beryllium (Z = 4, M = 9) besitzt eine Dichte von 1,80 g/cm’ und
liegt in einer hep-Struktur vor (Raumgruppe P6./mmc). Zwei Atome besetzen die Positionen
2¢ ((3,%,9),(3,1,2)) innerhalb der Elementarzelle (EZ), deren Gitterkonstanten sehr gut be-

stimmt worden sind:
a,b=0,22856 nm, ¢=0,35832 nm, ¢/a=1,5677 [103]

Beryllium weist also von allen hcp-Metallen das kleinste c¢/a-Verhéltnis auf. Ursache hierfiir
ist die besondere elektronische Struktur des Berylliums, die zu einem grofien Elektronen-
iiberlapp in der Basalebene und einer Ausdiinnung in c-Richtung fiihrt, was durch Ausgleich
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der Gitterldngen kompensiert wird. Gleichzeitig hat dies Auswirkungen auf Bindungsstirke
und -charakter innerhalb bzw. zwischen Basalebenen (s.u.).

Innerhalb einer EZ mit einem Volumen von 0,0162 nm’ liegen zwei Be-Atome, deren Ab-
stand 0,223 nm betréigt, etwas weniger als zwischen Be-Atomen in der Basalebene
(0,229 nm). Innerhalb des hexagonalen Gitters sind mehrere Positionen fiir Zwischengittera-
tome zugénglich. Jedoch sind davon nur zwei energetisch bevorzugt, deren Existenz z.B. in
Implantationsversuchen nachgewiesen werden kénnen (vgl. [104, 105]). Es handelt sich dabei
zum einen um das Zentrum eines regelmiBigen Oktaeders, das zwischen zwei Basalebenen
auf einem offenen c-Kanal sitzt (Punkt A). Der andere beobachtete Zwischengitterplatz liegt
tetraedrisch (Punkt B, s. ABB. 5.2). Beziiglich den Standardpositionen ( %,%,—;—),(%,é,%) haben
diese Gitterplédtze die Koordinaten

A:2a, (0,0,0), (0,0,3) B: 4f, (3,3,3), $.3:9), (o503 (3,3

oktaedrisch _

A \ R

ABB. 5.2: hep-Gitter mit energetisch bevorzugten Zwischengitterpositionen.

Die Gitterkonstanten bei 637°C (maximale Be-Temperatur im Blanket) wurden durch Inter-
polation von Literaturdaten ermittelt:

a,b=0,2311 nm, ¢=0,3615 nm, c/a=1,564 [103]

Die EZ hat mit diesen Werten ein Volumen von 0,01672 nm’, d.h. 3,1 % mehr als bei Raum-
temperatur.

In der chemischen Analyse von Be-Kiigelchen (etwa 2 mm Durchmesser) der Firma Brush-
Wellman zeigen sich eine Vielzahl von Verunreinigungselementen mit Massenanteilen bis zu
0,2 wt% [106]. Fiir eine Kaskadensimulation spielen jedoch Verunreinigungen eine relativ
kleine Rolle, sofern ihre Atomdichten nicht signifikant sind, da die Partizipation innerhalb
einer Kaskade in etwa proportional der Atomh&ufigkeit ist. Aus diesem Grunde wird nur die
Hauptverunreinigung O mit einer typischen Konzentration von etwa 0,2 wt% (0,11 at%) be-
riicksichtigt.

Beryllium weist naturgeméB metallische Bindungen auf; genauer sind die Bindungen zu den 6
zweitndchsten Nachbarn in der Basalebene rein metallisch, zu den 6 nichsten Nachbarn in
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parallelen Ebenen tritt jedoch ein kovalenter Anteil hinzu (etwa 40 %) [103]. Dieser anisotro-
pe Bindungscharakter fiihrt auch zu den markanten Bruch- und Gleiteigenschaften des Beryl-
liums parallel zu Basalebenen. AuBerdem ist er Ursache des oben erwéhnten kleinsten c/a-
Verhiltnisses aller hcp-Metalle, wobei die Ladungsverteilung der Leitungsbandelektronen in
c-Richtung raumlich stdrker konzentriert ist, also zu einer stdrkeren Bindung fiihrt.

Im neuen Bindungsmodell von MARLOWE konnen nun fiir die zwei Gitterpositionen der Be-
Atome jeweils 12 Bindungen definiert werden, davon die Hélfte mit einem kovalenten Anteil
von 40 %. Die Zwischengitterpldtze A und B kdnnen in einem Nachsten-Nachbarn-Modell
integriert werden, d.h. 6 metallische Bindungen fiir einen ideal oktaedrischen, 4 fiir einen ide-
al tetraedrischen Gitterplatz.

Der hohe Schmelzpunkt des Beryllium ist ein klarer Hinweis auf eine betrdchtliche kohésive
Energie. Deren experimentelle wie theoretische Werte schwanken in einem Bereich von 3,32
bis 3,99 eV/Atom [103], wobei sich zwei Werte herauskristallisieren: ca. 3,3 eV und ca. 3,6
eV. Dabei soll der erste Wert als Referenz dienen, der zweite wird aber in den Parameterana-
lysen zu Vergleichszwecken herangezogen. Als Bindungsenergie der beiden in Betracht ge-
zogenen Zwischengitterpldtze kann die Aktivierungsenergie fiir Selbstdiffusion in Be ver-
wendet werden, deren Literaturwerte um 159 kJ/mol (entsprechend 1,7 eV/Atom) liegen
[103].

Ergebnisse licht-, elektronen- und rontgenoptischer Analysen zeigen ein sehr differenziertes
Gefiigebild der Berylliumkiigelchen. Dabei sind diese, wie zu erwarten, stark abhidngig vom
HerstellungsprozeB und einer eventuellen Nachbehandlung. Ohne hier in Details zu gehen,
konnen mittlere Korngréfien von etwa 6,6 pm bis 8,4 pm Durchmesser unterschieden werden
[107]. Die Porositit kann selbst im unbestrahlten Zustand recht betrichtlich sein und bei un-
terschiedlicher Porengrofe (Hauptteil < 30 pm, bis etwa 300 pm) ca. 2,8 % bis 5 % betragen.
Der BeO-Gehalt liegt bei etwa 0,1 bis 0,2 mol%, der Be ,Mg-Gehalt bei etwa 0,6 mol%, wo-
mit die beiden Hauptfremdphasen genannt sind. Sie sind vorrangig an den Korngrenzen der
Be-Kristalle anzutreffen, ihre Durchmesser betrdgt in der Regel weniger als 10 pm, jedoch
sind auch groflere Ausscheidungen anzutreffen (etwa 15x40 pm? oder 20x20 pm? im Quer-
schnitt) [106].

5.2.2 Lithiumorthosilikat

Li,SiO, weist bei Raumtemperatur eine Dichte von 2,39 g/cm’ auf. Die Elementarzelle ist
monoklin mit der Raumgruppe P2/m. Die Kristallstruktur besteht aus isolierten [SiO,]-
Tetraedern, die durch Kanten und Ecken mit [LiO,]-, [LiO,]- und [LiO,]-Polyedern verbunden
sind. Dabei sind die Lithiumlagen nur partiell besetzt [108]. Die Kristallparameter bei
Raumtemperatur sind folgender Tabelle zu entnehmen. |
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TAB. 5.1: Kristallparameter fiir Li,SiO,.

Vollenkle [108]  Kleykamp [109]  Kleykamp [109]®

a [nm] 0,514 0,5145 0,5136

b [nm] 0,610 0,6110 0,6094

¢ [nm] 0,530 0,5296 0,5290
Y 90,5° 90,27° 90,39°

® in Li,SiO, mit 5 wt% SiO, und 2 wt% TeO,

Die EZ hat also ein Volumen von ca. 0,166 nm’ und eine Atomdichte von 18 Atomen/EZ,
entsprechend 1,08-10” cm®. Dabei besetzten die verschiedenen Atome folgende Positionen
innerhalb der EZ (aus [108]):

TAB. 5.2: Punktlagen und deren Besetzung im Li,SiO,-Gitter.

Atom Position Besetzungsgrad X y z

Si 2(e) 1 0,6640 0,25 0,3252
o) 4(f) 1 0,7737 0,0303 0,1842
0(2) 2(e) 1 0,3526 0,25 0,3178
0(3) 2e) 1 0,7677 0,25 0,6210
Li(1) A(f) 2/3 0,165 0,009 0,174
Li(2) 26) 12 0,398 0,25 0,711
Li(3) 2(e) 172 0,164 0,25 0,644
Li(4) 4() 1/3 0,398 0,964 0,150
Li(5) 4(H) 1/3 0,048 0,034 0,449
Li(6) 2(e) 1/3 0,057 0,25 0,981

Die Positionen bezeichnen Multiplizitdt und Wyckoff-Symbol fiir spezielle und allgemeine
Punktlagen, die Koordinatentripel die d4quivalenten Punktlagen geméf den ,International Ta-
bles for X-Ray Crystallography“ [110]. Aufgrund der fehlenden Zentrierung miissen folglich
alle 28 verschiedenen Atompositionen in der Kristallmodellierung verwendet werden.

Als mittlerer Atomabstand Si-O in den [SiO,]-Tetraedern ergibt sich so 0,1632 nm, fiir Li-O
je nach Koordination 0,1975 nm, 0,2099 nm, 0,2247 nm. Aus rontenographischen Strukturbe-
stimmungen [108] 148t sich ableiten, daf die Li-Atome auBergewohnlich kurze Abstéinde
aufweisen. Demnach handelt es sich um eine wechselseitige Besetzung von Li-Lagen mit Ab-
stinden unter 0,2 nm. Dieses Merkmal steht in einer MARLOWE-Simulation nicht zur Verfii-
gung, hier werden stets die Li-Lagen nach ihrer statistischen Besetzung belegt.

Kristallparameter bei hoheren Temperaturen koénnen anhand der linearen thermischen Expan-
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sion bestimmt werden. Dazu kann im Bereich von 80°C < T'< 900°C folgende Formel ver-

wendet werden [111]:

LTE(%) = —4,786-107* +1,881-10° T +8,334-107 T (127)

Diese Formel beruht auf Messungen mit Li,SiO, von 85 % der theoretischen Dichte (TD) mit
einer KorngréBe von 2 pm.

Tatsdchlich tritt bei etwa 665°C eine Modifikation der a-Phase auf. Die Hochtemperaturpha-
se wurde als reine Verzerrung der bisherigen Struktur identifiziert mit einer effektiven Redu-
zierung des c-Parameters bei gleichzeitiger Zunahme von a und ¢ [112]. Diese anisotrope
thermische Expansion betrigt bei 900°C fiir a etwa 2,1 %, fiir b 3,2 % und fiir ¢ 1,4%. Im
Vergleich dazu erhilt man eine LTE von 2,4 %.

In der chemischen Zusammensetzung von Lithiumorthosilikat findet man neben den Haupt-
bestandteilen Lithium Li, Sauerstoff O und Silizium Si je nach Fabrikationsprozefl und Ana-
lyseverfahren zusitzliche Fremdanteile. Nach den Ausfiihrungen bei Beryllium haben Verun-
reinigungen geringer Konzentration im Prinzip keinen gréBeren EinfluB auf die Kaskadenent-
wicklung. Insofern wird in dieser Arbeit lediglich Kohlenstoff C beriicksichtigt, daf3 in unter-
schiedlicher Konzentration um etwa 0,1 wt% vorliegt [113].

Die Isotopenzusammensetzung der einzelnen Elemente kann iiber eine entsprechende mittlere
Masse integriert werden. In diesem Zusammenhang muf beachtet werden, dafl zum Erreichen
einer geniigend hohen Tritiumbrutrate Li® gegeniiber dem natiirlichen Gehalt von 7,5 at% an-
gereichert werden muf8. Im aktuellen Blanketkonzept sind 25 at% vorgesehen, so daf die
mittlere Masse fiir Li®-Li’ 6,77 amu betrigt.

Zur Verbesserung der mechanischen Eigenschaften der im BOT-Konzept vorgesehenen
Li,Si0,-Kiigelchen sind Zugaben von SiO, bzw. TeO, vorgesehen. Im einen Fall hat man eine
Zusammensetzung von Li,SiO+42 wt% SiO,, im anderen Fall LiSiO+5 wt% SiO,+ 2 wt%
Si0,. Das System Li,SiO,-SiO, steht nun aber thermodynamisch nicht im Gleichgewicht, son-
dern bildet gemiB dem Li,0-SiO,-Phasendiagramm eine Gleichgewichtsphase Li,SiO,, Lithi-
ummetasilikat, nach einer Warmebehandlung bei mindestens 600°C. Beide Komponenten bil-
den dann ein zweiphasiges Geflige, wobei das Metasilikat je nach Wéarmebehandlung an den
Korngrenzen des Orthosilikats oder als intragranulare Ausscheidungen vorliegt [109].

Die Charge mit Zugaben von 5 wt% SiO, und 2 wt% TeO, bildet entsprechend ein Dreipha-
sengefiige: Li,(Te)SiO, mit 1,8 wt% TeO, Li,(Te)SiO, mit 3,2 wt% TeO, und eine mogliche
dritte Phase Li,TeO, (monoklin, Schmelzpunkt ca. 725°C). Der Anteil dieser dritten Phase
liegt jedoch bei nur 0,3 wt% und wird im folgenden nicht weiter beachtet. Es ist anzunehmen,
daB ein Te*-Ion jeweils 4 Li*-Ionen in den Lithiumsilikaten ersetzt und die C*-Verunreini-

gungen auf Si-Lagen sitzen [109].
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Das mit dem Orthosilikat im Gleichgewicht stehende Metasilikat weist eine orthorhombische
Struktur der Raumgruppe CmC2, auf. Seine Dichte bei Raumtemperatur ist dhnlich der des
Orthosilikats und betriagt 2,53 g/cm3. Die Atome bilden [SiO,]-Tetraeder, die in [001]-Rich-
tung eckenverbundene lange Ketten bilden. Die Li-Atome verbinden solche Ketten und liegen
in tetraedrischer Koordination vor [114]. Die Gitterkonstanten bei Raumtemperatur findet
man bei verschiedenen Autoren, einige Werte sind in folgender Tabelle aufgefiihrt:

TAB. 5.3: Kiristallparameter fiir Li,SiO,.

Hesse [114] Donnay [115] Kleykamp [109]  Kleykamp [109]"

a [nm] 0,9392 0,941 0,9396 0,9337
b [nm] 0,5397 0,543 0,5405 0,5429
¢ [nm] 0,466 0,466 0,4661 0,4643

® in Li,SiO, mit 5 wt% SiO, und 2 wt% TeO,

Die EZ umfaBt 4 Formeleinheiten bei einem Volumen von ca. 0,237 nm’, dies entspricht einer
Atomdichte von 1,01-10% cm®. Die Atome sind dabei wie folgt positioniert [114]:

TAB. 5.4: Punktlagen und deren Besetzung im Li,SiO,-Gitter.

Atom Position X y z
Li 8(b) 0,1737 0,3449  -0,0024
Si 4(a) 0 0,1703 0,4912
o) 8(b) 0,1446 0,3077 0,4108
0(2) 4(a) 0 0,1143 0,8461

Wegen der C-Zentrierung des Gitters erlaubt die Angabe von 12 Punktlagen die vollstédndige
Definition der EZ im MARLOWE-Targetmodell. Innerhalb der [SiO,]- bzw. [LiO ]-Tetraeder
erhilt man mittlere Abstinde des Zentralatoms zu den Sauerstoffecken von 0,164 nm bzw.
0,200 nm.

Anders als im Falle von Li,SiO, tritt bis zum Schmelzpunkt des Li,SiO, bei 1201°C keine
Phasenumwandlung auf. Die thermische Ausdehnung bis 700°C wurde vermessen und kann
gemil [111]

LTE(%) =—1]24-102 +1129-10T (128)
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bestimmt werden. Da die thermische Ausdehnung insgesamt sehr klein ist, wurde die Kurve
bis zur maximalen Blankettemperatur von ca. 900°C extrapoliert. Dort betrigt LTE gerade
mal 1,0 %.

Gegentiber reinem Li,SiO, findet man also in den mit Siliziumdioxid und Tellurdioxid beauf-
schlagten Chargen weitere Phasen vor. Geméalf den zitierten Spezifikationen erhilt man signi-
fikante Anteile der Metasilikatphase (vgl. TAB. 5.5).

TAB. 5.5: Phasenzusammensetzung von Li,SiO, mit Zusdtzen von SiO, und TeO,.

Charge Li,SiO,bzw.  LiSiO, bzw. Li,TeO,
Li,(Te)SiO, Li,(Te)SiO,

mol% wt% mol% wt% mol% wt%

Li,Si0+2 wit% SiO, 92,2 94 7.8 60 - .
LiSiO+5 wt% SiO+2 wi% TeO, 84,54 87,80 15,28 11,90 0,18 03

Die atomare Zusammensetzung der einzelnen Phasen ist in TAB. 5.6 angegeben. Dabei ist an-
genommen, dafl ein Tellur-Ion jeweils 4 Li-Ionen substituiert und Kohlenstoff je ein Silizium.

TAB. 5.6: Atomare Zusammensetzung wichtiger Li-Silikatphasen [at%].

Phase Li Si O Te C
LiSiO, 44,41 11,10 44,41 - 0,072
LiSiO, 33,31 16,65 49,96 - 0,072

Li(Te)SiO, 44,01 11,16 44,62 0,152 0,071
Li(Te)SiO, 32,39 16,80 50,42 0,307 0,072

Beiden Lithiumsilikaten sind die fast exakten [SiO,]*-Tetraeder gemeinsam. Sie sind iiber-
wiegend kovalent gebunden mit einem ionischen Anteil (gemé8 Pauling) von 0,45 an der Si-
O-Bindung (x,=1,90; x,=3,44, vgl. Glg. (85)). Die Ladung des Silikatanions ist auf die Sauer-
stoffecken verteilt. Lithium geht dagegen praktisch nur ionische Verbindungen ein, fiir die
Lithiumsilikate also mit den Sauerstoffionen in den jeweiligen [LiO,]-Polyedern. Der kova-
lente Bindungsanteil betréagt 0,22 (x,=0,98).

Im Rahmen des verbesserten Bindungsmodells wurden fiir die Tonen im Orthosilikat folgende
Bindungsstérken und -anteile festgelegt: Si bindet sich kovalent-ionisch an die vier O des
Tetraeders mit etwa gleicher Stérke. Kleine Differenzen, bedingt durch leicht unterschiedliche
Bindungsldngen, werden wegen ihres geringen Effektes von weniger als 10 % nicht beachtet.
O bindet sich mit dem zentralen Si in analoger Weise. Die ionischen Briicken zu den Li'-

Kationen werden dagegen nur halb so stark gewichtet und ein schwach repulsiver Beitrag (je
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5 %) von anderen O” in den [LiO,]-Polyedern beriicksichtigt. Das bedeutet, daB der Verlust
einer O-Si-Bindung einem Gesamtbindungsverlust von ca. 60 % entspricht. Statistisch be-
setzte Gitterlagen werden im lokalen Bindungsmodell nicht herangezogen, damit spielt es
auch keine Rolle, wie die Li-Lagen in der Umgebung eines O-Atoms tatséchlich besetzt sind.

Im Falle der Li-Lagen wurden lediglich die ionisch-kovalenten Bindungen innerhalb der
[LiO,]-Polyeder in dquivalenten Anteilen beriicksichtigt. Die benachbarten Li-Gitterplétze
haben ebenfalls keinen EinfluB auf die Li-Bindung im Orthosilikatgitter.

Im Metasilikat bilden die Ketten der eckenverbundenen [SiO ]J-Tetraeder praktisch sehr lang-
gestreckte Anionen, die schwach iiber Li'-Kationen aneinander gebunden sind. Innerhalb der
Ketten hat man sehr starke, v.a. kovalente Bindung vorliegen. Die Bindungsléngen des Si zu
den gemeinsamen O-Atomen ist mit 0,168 nm deutlich l&dnger als zu den briickenbildenden
(0,159 nm). Im Vergleich mit herkémmliche Si-O-Einfachbindungen (0,177 nm) bzw. Si=0-
Doppelbindungen (0,153 nm) zeigt sich, daB die vorliegenden Bindungen jeweils mehr ein-
fach- bzw. doppelbindenden Charakter haben. Sie werden im MARLOWE-Modell mit 1,3 bzw.
1,8 gewichtet.

Die je zwei Tetraedern gemeinsamen O-Atome weisen kovalent-ionische Bindungen zu den
beiden Zentralatomen und je zwei Li-Lagen auf. Wie beim Orthosilikat wird dem schwach
repulsiven Einfluf umliegender O-Atome Rechnung getragen, auch fiir die briickenbildenden
O-Atome. Diese weisen eine Bindung zu Si und drei, beinahe gleichlange zu Li auf.

Den Li-Atomen in den [LiO,]-Tetraedern wird wegen dessen RegelmiBigkeit jeweils gleich-
starke Bindungen zu O zugeordnet. Zusétzlich wird noch ein kleiner Beitrag durch ein weite-
res O-Atom im benachbarten Tetraeder integriert.

Wesentlich schwieriger als die Spezifikation der Bindungen und ihrer Beitrdge ist die Angabe
einer absoluten Bindungsenergie. Nach Kenntnis des Autors liegen dazu keine verldBlichen
Angaben vor. Aufgrund des hohen Schmelzpunktes beider Silikate, sowie der duflerst stabilen
Silikat-Tetraeder mit nominaler Si-O-Bindungsenergie von 88,2 kcal (3,83 eV) 148t sich zu-
mindest eine halbquantitative Tendenz ablesen. Von allen Konstituenten ist Si am stérksten
iiber die Tetraeder gebunden, O etwa gemiB der Si-O-Bindung abziiglich eines kleinen repul-
siven Beitrags benachbarter O-Atome, Li relativ schwach wegen der vergleichsweise groflen
Li-O-Abstinde (um 0,2 nm). '

Die folgenden Bindungsenergien wurden als Referenzwerte in den MARLOWE-Simulationen
verwendet. Nach den obigen Ausfiihrungen sind diese Werte nur eingeschrénkt giiltig, doch
soll in den Parameteranalysen der EinfluB3 der Bindungsenergien auf die Resultate der BCA-

Simulation untersucht werden.
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TAB. 5.7: Bindungsenergien der Konstituenten in Li-Silikaten (fiir Marlowe-Simulationen).

Si O Li
TeV 2eV 15eV

Fir die Orthosilikat-Kiigelchen, die im BOT-Konzept des FZK vorgesehen sind, liegen um-
fassende Analysen sowohl des Anlieferungszustandes als auch bestrahlter Proben vor. We-
sentliche Aussagen iiber die Materialstruktur lassen sich bereits aus lichtoptischen Gefiigebil-
dern ableiten, eventuell in Verbindung mit sekundérelektronischen Bildern oder réntgenspek-
troskopischen Mikroanalysen. Insbesondere kann man abhéngig von der Vorbehandlung der
Kiigelchen durchaus deutlich unterschiedliche Gefiigebilder ausmachen.

Gemeinsam ist in allen Féllen die Korngrofe, deren mittlerer Durchmesser bei etwa 10 pm
bis 30 pm liegt und teilweise langgestreckte Querschnitte aufweisen (typisch 5x15 pm?). Die
theoretische Dichte betrdgt etwa 97 bis 98 %.

In den bei 300°C wirmebehandelten Kiigelchen findet man die Metasilikatausscheidungen an
den Korngrenzen der Orthosilikatkérner. Ihre Ausdehnung liegt bei etwa 1 pm bis 5 pm Dik-
ke, z.T. in langen Bandern entlang der Korngrenzen. Warmebehandlung bei 900°C bringt
demgegeniiber eine iiber die Kiigelchen inhomogene Feinverteilung (etwa 1x5 pm? im Quer-
schnitt) der Metasilikatphase. Die tellurreiche Phase, wahrscheinlich Li,TeO,, liegt, wie be-
reits oben erldutert, in sehr kleiner Gesamtkonzentration vor und bildet kleine kompakte, in-
tragranulare Ausscheidungen von ca. 1 pm Durchmesser.

Neben den Fremdphasen findet man noch verschiedene Formen und Gréfen von Poren bzw.
Lunkem. Charakteristisch sind z.B. Mikrolunker mit Durchmessern unter 3 pm oder lingliche
Mikrohohlrdume (Breite < 1 pm, Lénge typisch 20 bis 40 pm).

5.2.3 Primadare Riickstofikerne

Fiir die Berechnung der neutroneninduzierten Verlagerungsschddigung in (d,t)-Fusions-
reaktorblankets miissen wenigstens im Prinzip alle primér erzeugten Keme (PKA, primary
knock-on atom) herangezogen werden. Im Energiebereich bis 14 MeV Neutronenenergie tre-
ten nun nicht nur elastische Streuung, sondem auch eine Vielzahl unelastischer Kernreaktio-
nen auf. Deren Reaktionsprodukte sind z.T. sehr unterschiedliche Isotope, die gerade bei der

Bestrahlung leichter Materialien von grofer Bedeutung sein kénnen.

Wie in Kap. 6.2 néher ausgefiihrt wird, ergeben sich die in TAB. 5.8 aufgelisteten PKA’s in
LiSiO, und LiSiO,. Die Energiegrenzen sind durch die vorgegebene Gruppenstruktur der
PKA-Spektren entsprechend gerundet. RiickstoBkerne aus den angegebenen Verunreinigun-
gen werden in den Schédigungsrechnungen im allgemeinen jedoch nicht bendtigt, bis auf
Tellur, das wegen seiner groffen Masse (etwa 128 amu) bei Energien bis ca. 500 keV einen
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tiberproportionalen Einfluf auf das Gesamtresultat hat. Im Beryllium findet man entspre-
chende Angaben fiir Atome bzw. PKA’s in TAB. 5.9.

TAB. 5.8: Primary knock-on atoms (PKA’s) in Li-Silikaten: Matrixatome, Transmutationsprodukte und Verun-

reinigungen.
Atom Masse [amu] Kernladung Energiegrenzen
Li° 6,015 3 0..7,4MeV
Li’ 7,016 3 0..6,7MeV
He' 4,0026 2 1,4...15 MeV
o* 15,999 8 0..3,77MeV
Si* 28,086 14 0..23MeV
AI® 27,982 13 9,2keV ... 1,8 MeV
Mg” 24,986 12 30eV...4,1 MeV
Te™  127,6 52 0...500 keV
c” 12,011 6 -

TAB. 5.9: Primary knock-on atoms (PKA’s) in Beryllium: vgl. TAB. 5.8

Atom Masse [amu] Kernladung  Energiegrenzen

Be’ 9,012 4 0..55MeV
He' 4,0026 2 170 eV ... 13 MeV
He® 6,019 4 21eV..11 MeV
0° 15,999 8 -

Die im weiteren angegebenen Daten fiir die in den MARLOWE-Simulationen verwendeten
Atome stellen Referenzdaten dar, d.h. sie entsprechen den verfiigbaren Literaturdaten in Ver-
bindung mit optimal gewahlten Modellparametern. Bei Bedarf, und um die Sensitivitit der
Ergebnisse zu untersuchen, kdnnen diese jedoch modifiziert werden. Solche Anderungen sind

in den folgenden Kapiteln klar bezeichnet.

Verwendet wird fiir alle Atom-Target-Kombinationen im hochenergetisch, repulsiven Teil
des interatomaren Potentials das AMLJ-Potential mit den Parametern fiir den homonuklearen
Fall. Heteronukleare Potentiale werden nach den Kombinationsregel abgeleitet.

TAB. 5.10: Physikalische Parameter fiir Atome in Be und Li-Silikaten: homonukleare Parameter des AMLI-
Potentials A, B und C; Niederenergiekorrektur c, und Ionisierungspotential /.

Atom A[A"] B[A™ C[A7] ¢, I1[eV]
Li 3,529 2,382 0,7308 0,67 47
O 4,501 3,286 0,9656 0,97 99
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5.2 Targetmodellierung

Atom A[AY B[A™ CI[AY ¢, 1[eV]
Si 4,474 2,485 0,5445 1,38 159
Mg 4067 1,995 04076 1,29 149
Te 5,974 3,426 0,7081 2,03 419,3
C 4,096 2,924 0,8602 1,30 79
Be 3,165 1,624 0,4159 0,97 63
He 3,091 2,312 0,8656 0,67 42

Die Parameter fiir den inelastischen Energieverlust werden geméB Oen-Robinson und Bethe-

Bloch berechnet. Als materialabhidngige Daten gehen der Niederenergiekorrekturfaktor ¢, und

das mittlere Ionisierungspotential / ein.

Die beteiligten Phasen weisen einen nichtlokalen Energieverlust gemaf der modifizierten

Bragg-Regel auf. In folgender Tabelle sind unkorrigierte Bragg-Ionisierungspotentiale, Com-

pound-Werte nach der modifizierten Bragg-Regel und Korrekturparameter fiir die wichtigsten

Ionen in der semiempirischen Anpassung aufgefiihrt.

TAB. 5.11: Compound-Parameter und Korrekturen des elektronischen Energieverlustes fiir wichtige PKA’s im

Feststoffblanket.
Phase L..1evl I ..[eV]l Ton f [amw/eV] f  f[eV/nm] J,
Li,SiO, 95,14 104,36 Li 1,7-107 0,89 -24,3 0,79
Si 2,0-107 0,89 -85,8 0,74
o] 1,9-10” 089  -57,3 0,76
Li(Te)SiO, 96,89 106,31 Li 1,7-107 0,89 -24,4 0,79
Si 2,0-107 0,89 -86,5 0,74
o) 1,9:107 0,89 -57,6 0,76
Li,SiO, 103,99 114,10 Li 17107 089  -257 0,79
Si 1,9-107 0,89 -92.9 0,74
O 1,9-107 0,89 -61,3 0,76
Li(Te)SiO, 104,25 114,37 Li 1,7.107 0,89 -26,0 0,79
Si 2,0.107 0,89 -94,3 0,74
0 1,9-10” 089  -62,1 0,75
BeO 89,79 92,83 Be 6,4-10° 0,96 -14,4 0,92
0] 8,2-10° 0,96 -30,4 0,90
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5 Kaskadensimulationen

5.3  Parameteranalyse: physikalische Eingangsgriofien

Die in das neue MARLOWE-Modell eingebrachten Modifikationen und Verbesserungen haben
sowohl separat betrachtet als auch im Verbund wesentlichen Einfluf auf die Simulationsre-
sultate. Bevor deshalb die fiir die Schddigungsrechnungen relevanten Referenzdaten in den
Simulationen verwendet werden, sollen zunichst die Sensitivitit der BCA-Resultate auf Va-
riationen der Eingabeparameter untersucht werden. Dabei werden fiir die im Rahmen dieser
Arbeit untersuchten Materialien Be und Li,SiO, teilweise sehr dhnliche Analysen nétig sein,
aber auch jeweils spezifische Fragestellungen. Das Hauptaugenmerk in der Bewertung der
Parameteranalysen liegt auf den schiddigungsrelevanten Grofen Schadigungsenergie E, , An-
zahl der Zwischengitterdefekte N, und der Gitterfehlordnungen N, wobei die Ursachen even-
tueller Differenzen aufgezeigt werden sollen.'

In einem ersten Abschnitt werden Simulationen mit verschiedenen physikalischen Modellen
und variierenden Parametern verglichen. Zunidchst interessieren die durch das AMLI-
Potential und seine Parametrisierung bedingten Anderungen (fiir Be) und der EinfluB unabge-
schirmter Coulomb-Potentiale mit unterschiedlicher Stirke (fiir Li,SiO,). Fiir den inelasti-
schen Energieverlust soll der Einflu des Hochenergieanteils, die Aufteilung in lokale und
nichtlokale Beitrige, der Effekt der Niederenergiekorrektur (Z,-Oszillationen) und schlieBlich
der modifizierten Bragg-Regel begutachtet werden. Verschiedene Spezifikationen innerhalb
des lokalen Bindungsmodells werden getestet, ebenso wie unterschiedliche Bindungsenergi-

€n.

Der zweite Block von Parameteranalysen widmet sich zwei wesentlichen Eingriffen in das
Kinematikmodell: zum einen die inelastischen StoBintegrale (mit dem modifizierten Zeitinte-
gral) und zum anderen der Cutoff des Coulomb-Potentials bei der Berechnung des Zeitinte-
grals.

Die im abschlieBenden dritten Block untersuchten Parameter sind modellspezifisch, d.h. sie
sind typisch fiir die BCA im allgemeinen und ihre Implementierung in MARLOWE im spezi-
ellen. Dabei geht es aber nicht um eine vollstdndige und umfassende Analyse der BCA, da
dies die Variation einer groflen Palette an sehr vielschichtigen Modellparametern erfordern
wiirde. Vielmehr konzentriert sich die unternommene Analyse auf einige charakteristische
Groéfen, die im Zusammenhang mit den Erweiterungen und Korrekturen zum Kristallitmodell
und der Implementierung langreichweitiger Coulomb-Potentiale von Bedeutung sind. Demzu-

s Aueenmerk auf Variationen im maximalen StoBna eter. im Kristallsuchra-

[af
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dius und im Energie-Cutoff.

' Einige beispielhafte Kaskadenstrukturen (fiir die Referenzsimulationen aus 5.6) findet man im Anhang

(Kapitel 8).
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5.3 Parameteranalyse: physikalische Eingangsgrofien

5.3.1 Potentiale: Beryllium

Fiir Beryllium wurden fiir drei verschiedene interatomare Potentiale Kaskaden iiber alle rele-
vanten Energien simuliert. Diese Potentiale sind das AMLIJ-Potential mit homonuklearen Pa-
rametern (AMLIJ1) und zum Vergleich mit gemittelten Parametern (AMLIJ2) und das ZBL-
Potential. Gegeniiber dem Referenzmodell ist hier eine feste Bindungsenergie von 3,3 eV

verwendet.

Zunichst sollen die Ergebnisse fiir Be’-Projektile diskutiert werden. Dabei zeigt sich, daB
tiber den gesamten Primérenergiebereich fiir AMLJ1 deutlich mehr Defekte erzielt werden als
fiir AMLJ2 und ZBL (s. ABB. 5.3, links). Die relativen Anderungen beziiglich ZBL variieren
relativ stark mit der Energie und betragen fiir. AMLIJ1 etwa 7 % bis 22 % und fiir AMLJ2 et-
wa 5 % bis 10 %, wobei die Differenz mit der Energie anwichst.
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ABB. 5.3: Defekterzeugung durch Be’-PKA’s in Beryllium fiir verschiedene abgeschirmte Potentiale: Defekta-
tome (links), typische statistische Fehler sind fir AMLJ1 angegeben; effektive Verlagerungsschwelle
(rechts), Geraden zeigen Trend oberhalb 1 keV.

Im NRT-Modell sind Defektanzahl und Schédigungsenergie proportional, mit einem relativen
Faktor, der direkt mit der Schwellenenergie E, verkntipft ist (N, =(k/2E,)-E,,, , vgl. S. 6).
Bildet man also das Verhiltnis Q=F,  / N,(effektive Schwelle), so erhélt man im NRT-
Modell eine Konstante unabhéngig von der Projektilenergie. Im Gegensatz dazu zeigen die
Simulationsresultate eine merkliche, wenn auch relativ schwache Energieabhéngigkeit von Q,
die unabhéngig ist von den vorgegebenen Potentialen (vgl. ABB. 5.3, rechts). O steigt zunéchst
stark an unterhalb etwa 1 keV, um dann iiber den gesamten Energiebereich schwach mit etwa
1,2 eV/Dekade anzuwachsen. Absolut verhilt sich Q entgegengesetzt zu der Defektzahl, d.h.
fiir AMLIJ1 ist Q am kleinsten. Im Mittel betrdgt die Differenz zu ZBL -5,7 % fiir AMLIJ1 und
-1,8 % fiir AMLIJ2, die absoluten Werte (gemittelt oberhalb 1 keV) betragen 45,5 eV, 47,4 eV
bzw. 48,2 eV fiir AMLJ1, AMLIJ2 bzw. ZBL.

In Analogie zum NRT-Modell wurde eine Korrelation zwischen Defektanzahl N, und Schadi-

gungsenergie £, gemif
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5 Kaskadensimulationen

N,=a-E,’ (129)

an die Simulationsresultate gefittet (£, in eV). Da die effektive Schwelle Q leicht mit der
Energie ansteigt, erwartet man einen Exponenten b, der kleiner ist als 1 (NRT-Modell). Tat-
sdchlich findet man bei einer ausgesprochen guten Korrelation ()*~0,08) folgende Parameter

fiir die untersuchten Potentiale:

TAB. 5.12: Fitparameter fiir Korrelation zwischen Defektzahl N, und Schadigungsenergie E,,, (Be’ in Be’): Ty-
pische Fehler sind fiir AMILJ1 angegeben.

Potential a b
AMLI1 0,030620,002 0,96510,008
AMLI2 0,0302 0,961
ZBL 0,0292 0,963

Obwohl die Absolutwerte von Schiddigungsenergie und Defektanzahl deutlich verschieden
sind, findet man fiir alle Potentiale recht dhnliche und vergleichbare Kaskadenresultate. Dies
trifft z.B. auch fiir die KenngroB8en der Primérteilchen, ndmlich mittlere radiale Reichweite
und mittlere Abbremszeit, zu. Die Differenzen zwischen den interatomaren Potentialen spie-
geln sich auch in den Parametern fiir den lokalen inelastischen Energieverlust wieder. Die
Abschirmlénge des Potentials, angepafSt an den maximalen StoBparameter, bestimmt die ex-
ponentielle Abhéngigkeit des Energieverlustes mit dem minimalen StoBabstand. Wegen des
konvexen Verlaufs von AMLIJ1 (und weniger stark auch fiir AMLJ2) nimmt der lokale Ener-
gieverlust relativ schnell ab mit steigendem Abstand. Entsprechend steht mehr Energie fiir die
Riickstofkerne zur Verfiigung, so da8 die Schiadigungsenergie grofer ist als fiir ZBL. Diese
verteilt sich auf mehr Atome, so daB im wesentlichen die Anzahl der Atome in der Kaskade
ein Mal} fiir die unterschiedliche Defektausbeute darstellt. Die folgende ABB. 5.4 zeigt Dar-
stellungen der Anzahl der Kaskadenatome in Abhédngigkeit von der Zeit seit Start des prima-
ren Riickstoflkernes.
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W T T 40— T T
Be®-Projektite, 1 MeV: | | ; Be®-Projektile, 6 MeV: '
—— AMLJ : — AMLN : : ;
Taof MLz LA/ B g0 ——AMLI2 USRNSSR A DY SO
% : % —2ZBL : ; ;
& $ '
g : e :
20 20 [rererereeeerreeerteenieneninnane RN ITTT A1F / [TTSTISORPIPs PR NN -
@ ‘ o
5 : 5
g 10 foree e ; e I o T T P preseree g st ]
X : g R
g z 3 :
X : ¥ :
1) SRR NP SRR ERPS: AT , ........... vneranens IR [1)] SR TP , ................... I
PO i H i i i i N i i i i
0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 0 500 1000 1500 2000 2500
Zeit [fs]) Zeit [{s)

ABB. 5.4: Kaskadenprofile fiir Be-initiierte Kaskaden mit verschiedenen abgeschirmten Potentialen: 1 MeV
(links) und 6 MeV (rechts).

Bei 1 MeV Primérenergie erkennt man deutlich, daB fiir AMLIJ1 schon recht friih in der Kas-
kadenentwicklung mehr Atome freigesetzt werden und auch das Maximum der Verteilung
(etwa 35 Atome) friiher erreicht wird. Im Falle von AMLJ2 erhilt man ein deutlich flacheres
Profil mit einem um etwa 20 % abgesenktem Maximum, wéhrend ZBL dazwischen liegt, aber
ebenfalls ein Maximum um 36 Atome erreicht. Das Auslaufen der Kaskade vollzieht sind in
allen Féllen innerhalb einer relativ kurzen Zeitspanne (etwa 500 fs vom Maximum bis unter 1
Atom/Kaskade), wobei fiir ZBL der Abfall etwas gleichformiger ist als fiir die AMLJ-
Varianten. Ein &hnliches Bild zeigt sich auch bei 6 MeV, obgleich die Differenz zwischen
AMLIJ2 und ZBL weniger stark ins Gewicht fallt. Insgesamt ist das Profil deutlich langge-
streckter als fiir 1 MeV. Innerhalb etwa 100 fs werden wenige Atome aus dem Gitter geschla-
gen. Anschlieend halten sich die Produktion neuer RiickstoBkeme und der Verlust durch
Abbremsen unter die Energieschwelle in etwa das Gleichgewicht. Erst wenn das Projektil
deutlich abgebremst ist, ergibt sich ein Nettogewinn an Kaskadenatomen, die dann bei etwa
2100 fs ein Maximum erreichen. Dieses selbst erreicht nicht mehr den Wert bei 1 MeV, d.h.
die Kaskade ist weniger dicht. Das anschlieBende Verldschen geschieht auch bei 6 MeV rela-
tiv schnell innerhalb von 600 bis 700 fs.

Auch fiir die in (n,2n)- und (n,0)-Reaktionen erzeugten leichten RiickstoBkerne He‘ und He’,
die in einer Schidigungsrechnung fiir Beryllium eine signifikante Rolle spielen, wurden Kas-
kaden mit den drei beteiligten Potentialen simuliert. Fiir diese Projektile ergibt sich dabei im
wesentlichen dasselbe Resultat, die Defektanzahl fiir AMLIJ1 ist gegeniiber AMLJ2 und ZBL
wesentlich erhoht (vgl. ABB. 5.5). Dabei ist die Differenz weniger eindeutig in der Energieab-
hingigkeit, aber es treten dhnliche groBe Schwankungen auf: fiir He' liegt AMLJI1 etwa 5 bis
17 % oberhalb von ZBL, AMLJ2 meist 2 bis 8 % mit starken Ausreiflern zwischen 1 und 7
MeV (-5 bis -10 % gegeniiber ZBL). Die Differenzen fiir He’ liegen bei etwa +5 bis +18 %
(AMLIJ1) und ca. +4 bis +12 % (AMLIJ2).
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ABB. 5.5: Defekterzeugung fiir He-PKA's mit verschiedenen abgeschirmten Potentialen: He' (links), He®
(rechts)

Auffillig im Energieverlauf von Defektanzahl bzw. Schidigungsenergie ist der abrupte Ab-
fall bei 13 bzw. 11 MeV. Wihrend die Schidigungsenergie bis dahin recht glatt verlauft, zei-
gen die Defektausbeuten ein deutliches Maximum bei 7 MeV. Die Erlduterung dieses Effekts

soll weiter unten ausgefiihrt werden.
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ABB. 5.6: Effektive Verlagerungsschwelle fiir verschiedene PKA's: Potential ist AMLIJ1

Betrachtet man das Verhéltnis der effektiven Schwellen Q, so zeigt sich auch hier ein vom
interatomaren Potential unabhéngiges Verhalten, jedoch auf unterschiedlichem Niveau. Im
Mittel betrigt die Differenz zu ZBL fiir beide Isotope -5,8 % (AMLI1) bzw. 1,6 % (AMLJ2),

1 n W DI 1k ot +
was sehr gut mit den Werten fiir Be’ libereinstimmt (s.0.). Im Energiebereich zwischen etwa

1 keV und 3 MeV weist Q wieder einen schwachen Anstieg auf, der jedoch in diesem Fall 1,8
bis 1,9 eV/Dekade betrégt (vgl. ABB. 5.6 fiir AMLIJ1). Unterhalb von 1 keV sinkt die Schwelle
analog wie fiir Be’ scharf ab. Beiden He-Projektilen gemeinsam sind die eklatant niedrigen
Werte oberhalb von 3 MeV (z.B. fiir AMLIJ1: um 40 eV gegeniiber etwa 52 eV bei 3 MeV).
Betrachtet man lediglich die Werte bis einschlieBlich 3 MeV Primérenergie, so lassen sich
auch hier N, - E,, - Korrelationen wie bei Be’ ableiten (°~0,04 bis 0,08).

dam
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5.3 Parameteranalyse: physikalische Eingangsgrofien

TAB. 5.13: Fitparameter fiir Korrelation zwischen Defektzahl N, und Schidigungsenergie E, (in Be’): Typi-
sche Fehler sind fiir AMLJ1 angegeben.

Potential He* He®
a b a b
AMLIJ1 0,029340,003 0,956+0,012 0,031610,002 0,952+0,010
AMLIJ2 0,0279 0,957 0,0291 0,956
ZBL 0,0256 0,966 0,0274 0,961

Zur Erlauterung des irreguléren Verhaltens oberhalb 3 MeV beachte man zunédchst in der N, -
E, -Kurve, daf} die beiden Punkte fiir 7 MeV und 11(13) MeV offensichtlich auf einer Paral-
lelen oberhalb der bisherigen Kurve liegen.
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ABB. 5.7: N-E, -Verhalten bei hohen Energien von He-PKA's: Punkte fiir gleiche Primérenergien sind durch

Bogen gekennzeichnet.

Tatséchlich stellt man fest, dal bei 7 MeV die Zahl der verlagerten Beryllium-Atome nicht
mehr ansteigt. Dafiir nehmen korrelierte und unkorrelierte Rekombinationen ab, so da3 ein
Nettozugewinn von Defekten resultiert. Fiir 11(13) MeV sinkt nun auch die Zahl der Verlage-
rungen stark ab. Bedingt durch drastisch reduzierte ErsetzungsstoBe verringert sich die Zahl
von unkorrelierten Rekombinationen noch einmal gegeniiber dem Wert bei 7 MeV. Demge-
geniiber bleiben die korrelierten Annihilationen praktisch unveréndert. In der Bilanz ergibt
sich so eine wesentliche Defektreduzierung.

Vergleicht man das Kaskadenverha

fest, dal die normierten Riickstospektren im wesentlichen unverédndert geblieben sind. Dies
deutet darauf hin, daB in diesem Energiebereich die Winkelverteilung der elastischen Streu-
ung keine durchgreifenden Anderungen erfihrt. Bedingt durch die starke Vorwirtsausrich-
tung nehmen aber die Energietransfers unterhalb der Schwelle stark zu. Dabei treten aber vor-
rangig Stofvorginge auf, die praktisch keinen Ubertrag an kinetischer Energie verursachen,

sondern ausschlieBlich zu lokalen inelastischen Verlusten fithren. Zusammen mit dem extrem
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kleinen Kernbremsquerschnitt bei hohen Energien fiihrt diese zu einer zusétzlichen Reduzie-
rung des kinetischen Energieiibertrags unterhalb der Schwelle. Deshalb verlagert ein He'-
Projektil mit 7 MeV etwa 92 Be-Atome, eines mit 13 MeV jedoch nur 70.

Im zeitlichen Kaskadenprofil wird dieser Sachverhalt verdeutlicht (s. ABB. 5.8). Wahrend fir
3 und 7 MeV noch ein betrichtlicher Anteil an Verlagerungen vor dem Peak auftauchen, er-
eignen sich solche bei 13 MeV nur in den ersten wenigen 100 fs und nicht in jedem Fall.
Nachdem solche Atome sehr schnell zur Ruhe gekommen sind, durchquert das He'-Projektil
das Be-Gitter ohne nennenswerte Energieiibertrige an Be-Atome; es wird praktisch nicht ab-
gelenkt und verliert Energie nur aufgrund des inelastischen Energieverlusts. Zu Beginn der
Trajektorie ist dieser relativ gering, erreicht sein Maximum erst bei einigen hundert keV, so
daB extrem groBe radiale Reichweiten erreicht werden kénnen. Dieses betragen etwa 12,6 pm,
43 pm bzw. 118 pm fiir 3 MeV, 7 MeV bzw. 13 MeV. Erst kurz vor Ende dieser Strecke
nehmen dann die Energietransfers auf Be-Atome zu, es entsteht wie bei kleineren Energien
ein Verlagerungspeak.
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ABB. 5.8: Kaskadenprofile fiir hochenergetische He*-PKA's.

5.3.2 Potentiale: LiSiO,

In Li,SiO, wurde am Beispiel von Li-Projektilen der Einflu des Coulomb-Potentials unter-
sucht. Dazu wurden die ionischen Ladungen iiber einen Bereich von 0 bis 100 % der Nomi-
nalwerte (Li", Si*, O?) variiert. Diese Modifikation wirkt sich sowohl auf die Tiefe des Po-
tentialminimums fiir heteropolare Kombinationen, als auch auf den asymptotischen Wert der
Abschirmfunktion fiir groe Abstinde aus. Gegeniiber den Referenzdaten wurden fiir diese

Simulationen keine expliziten Bindungsenergien verwendet.

Mit steigenden ionischen Ladungen findet man je nach Defektspezies unterschiedliche, z.T.
gegenldufige Entwicklungen. Li-Defekte verédndern sich bis 50 % ionischer Ladung nicht, da-
nach nehmen sie durchgehend ab. O-Defekte verringern sich bis 50 % ionischer Ladung, da-

110
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nach steigen sie wieder leicht an. Si zeigt dagegen ein sehr verdndertes Bild: bis 50 % zeigt
sich die Defektentwicklung uneinheitlich, bei 80 % findet man ein starkes Ansteigen der De-
fektanzahl, das sich bei 100 % kaum noch #ndert. Betrachtet man die Summe der Defekte (s.
ABB. 5.9, links), so erkennt man, daB3 bei schwachem Coulomb-Potential keine wesentliche
Anderung gegeniiber abgeschirmten Potentialen erkennbar ist. Andererseits sind ab 50 % die
Defektsummen nahezu konstant (etwa 40 bis 50 % unterhalb der jeweiligen Werte bei 0 %),
lediglich die Zusammensetzung nach Atomspezies variiert mit der Stérke des Potentials. Bei
volliger Abschirmung des Potentials (0 %) liegt die Verteilung zwischen Li, O und Si bei
durchschnittlich 56:40:4, bei halber nomineller ionischer Ladung bei 63:30:7 und schlieBlich
bei vollstindiger ionischer Ladung bei 49:39:12.

Auch Fehlordnungsdefekte nehmen in der Summe bei steigender ionischer Ladung stark ab
und sind bei 100 % ionischer Ladung um ca. 25 % reduziert. Thre Zusammensetzung variiert
von 25:63:12 iiber 21:60:19 bis zu 25:57:18 (fiir 0 %, 50 % und 100 %).
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ABB. 5.9: Defekterzeugung und effektive Verlagerungsschwelle von Li-PKA’s in LiSiO, fiir verschiedene
Grade ionischer Ladung.

Ein analoges Verhalten erkennt man auch in der effektiven Verlagerungsschwelle Q (s. ABB.
5.9, rechts). Diese steigt erst bei 50 % ionischer Ladung stark an (von etwa 50 eV auf 83 eV),
bleibt dann aber ebenfalls fast konstant. Damit ist die gesamte Schiadigungsenergie, die in ei-
ner Kaskade tibertragen wird, relativ unabhingig von der Stirke des Coulomb-Potentials. Le-
diglich fiir Energien ab etwa 10 keV ist ein leichter Zuwachs zu verzeichnen. Doch treten im
RiickstoBenergiespektrum der verlagerten Atome deutliche Anderungen zutage, deren Kon-

£ 41 41 1. pp & V%

sequenz die erschwerte Defektbildung darstelit.

Betrachtet man die Atome, die in einer Kaskade verlagert werden (s. ABB. 5.10), so findet man
mit steigender ionischer Ladung immer weniger Lithium und Sauerstoff, jedoch vermehrt Si.
Zudem ist das starke Coulomb-Potential Ursache fiir massiv geénderte RiickstoBspektren. Im
RiickstoBspektrum (bei 3 MeV Primérenergie) zeigt sich, daB der Verlust an Li-Ionen vorran-
gig niederenergetische betrifft (etwa unterhalb 50 eV, besonders stark unterhalb 10 eV). O-
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Ionen bei Energien knapp oberhalb der Schwelle tauchen mit steigender ionischer Ladung
verstérkt auf, auf Kosten derjenigen im Bereich von 9 bis etwa 30 eV. SchlieBlich erhoht sich
der Anteil der Si-Ionen vor allem im Energiebereich von etwa 7 bis 20 eV. Tatséchlich findet
man fiir starke Coulomb-Potentiale praktisch keine Si-Ionen in Bewegung, da diese wegen
der extremen Wechselwirkung vor allem mit O-Ionen sehr schnell gebremst werden. So bil-
den sich vermehrt Si-Fokusonen, also Si-Ionen, die ihre Energie an ein oder mehrere benach-
barte O-Ionen abgeben und auf ihren Gitterplatz zuriickfallen. Ebenso sind, wenn wie hier
Bindungsenergien nicht beriicksichtigt sind, Ersetzungsstdfe von Si auf O-Ionen moglich,
d.h. das Si-Zentralion schlégt ein O-Ion aus der Tetraederecke und bildet dort eine Gitterfehl-
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ABB. 5.10: RiickstoBspektren einzelner Konstituenten in Li,SiO,.

Der Einfluf} des nur teilweise abgeschirmten Coulomb-Potentials wirkt sich nicht nur auf die
atomare Zusammensetzung der Riickstospektren und demzufolge auch der Defektatome aus,
sondern ebenso auf die Defektcharakteristik. Zunédchst stellt man unabhéngig vom Grad der
ionischen Ladungen eine bis auf niedrige und sehr hohe Energien nur schwach energieabhén-
gige Charakterisierung fest. Dies betrifft Defektdichten in der Kaskade, Anteile geclusterter
Defekte und die radiale Korrelation solcher Cluster. Bis etwa 10 keV (Li-PKA’s) ist die Leer-
stellendichte und die Dichte der Fehlordnungsdefekte relativ klein. Dabei treten aber verstérkt
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einzelne, nicht geclusterte Leerstellen auf, wéhrend der Anteil von Fehlordnungscluster prak-
tisch unverdndert ist. Offenbar werden bei diesen Primérenergien weit separierte Leerstellen
erzeugt und relativ dazu weniger Fehlordnungsdefekte. Schlieflich sinkt bei 7,4 MeV die
Konzentration von Defektatomen und Fehlordnungen wieder, ein Indiz fiir das Channelling
dieses leichten PKA’s, das zu einer gestorten Defektproduktion aufgrund zunehmender kor-
relierter Annihilationen entlang der Trajektorie fithrt. Insbesondere steigt die Zahl der Fehl-
ordnungen nur noch marginal an. Demgegentiber weist die Leerstellendichte innerhalb des
Kaskadenvolumens eine deutliche Erhohung auf. Dies liegt daran, daB neben mehr kor-
relierten Annihilationen die Defektseparation zwischen Leerstellen und Zwischengitter-
atomen ganz allgemein kleiner geworden ist. Demzufolge bilden sich weniger stabile Defekt-
paare aus, was trotz etwa gleich hoher Produktion von Leerstellen und Defektatomen zu einer
Bevorzugung freier Gitterpldize fiihrt, deren Konzentration also erhoht ist.

Vergleicht man die Defektcharakteristiken beziiglich 0 % ionischer Ladung, so fiihrt eine
schwache ionische Beimischung (20 %) zunichst nur zu Modifikationen bei Fehlordnungsde-
fekten. Deren Dichte sinkt deutlich ab, ebenso die Clusterbildung. Bei 50 % Beimischung er-
hilt man eine drastische erhohte Leerstellendichte (+13 %) und eine noch deutlicher reduzier-
te Defektatomdichte (-25 %). Insbesondere die Leerstellen bilden nun vermehrt Einzeldefek-
te, so daB der Anteil der Leerstellen in Cluster von etwa 47 % auf 31 % sinkt. Bei 80 % ioni-
scher Ladung erreicht die Fehlordnungsdichte ihren hochsten Stand ebenso der Anteil in Clu-
ster, wahrend die Konzentration von Leerstellen bis zum Nominalwert (100 %) stetig ab-
nimmt, die der Defektatome umgekehrt zunimmt.

Zusammenfassend kann man im Vergleich der Defektresultate aus Kaskaden mit vollstéindig
abgeschirmten repulsiven Potentialen zu denen mit voller ionischer Ladung die im folgenden
aufgefiihrten Punkte festhalten. Dabei sind die konkreten Zahlenangaben nur giiltig fiir die
hier vorgegebenen Bedingungen, ndmlich Li-PKA’s in Li,SiO, ohne explizite Bindungsener-
gien. Wie man spéter sehen wird (in Kapitel 5.6.2, S. 150ff.), sind diese Resultate aber repra-
sentativ und zeigen den generellen Trend auf.

¢ Die Anzahl von Defektatomen ist um etwa 40 % kleiner geworden, die der Fehlord-
nungsatome dagegen um nur 25 %. Deshalb betrdgt die relative Fehlordnungsrate
(Fehlordnungen pro Leerstelle) nun etwa 55 % (statt bisher 44 %).

e Die Konzentrationen von Leerstellen und Fehlordnungsdefekten sind nur méfig verdndert,
die der Gitterdefekte ist um mehr als 20 % kleiner geworden.

e Der Anteil geclusterter Leerstellen sinkt auf nunmehr ca. 27 % (gegeniiber 47 %), fiir Git-
ter- und Fehlordnungsdefekte steigt er auf 3 % (statt 1 %) bzw. 27 % (statt 17 %).

e Die radiale Korrelation geclusterter Defekte gleicht sich an und liegt fiir alle drei Defekt-
spezies bei etwa 0,5 bis 0,6. Im vollstdndigen abgeschirmten Coulomb-Potential sind De-
fektatome und Fehlordnungen deutlich schwécher korreliert (0,7 bis 0,8), Leerstellen dafiir
etwas ausgepragter (0,49 statt 0,55).
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5.3.3 Inelastischer Energieverlust: Beryllium

Im Falle des monoatomaren Beryllium sollen der Einfluf3 des Hochenergieansatzes (Bethe-
Bloch), der Niederenergiekorrektur (Z,-Oszillationen) und die Aufteilung zwischen nichtlo-
kalem und lokalem Energieverlust untersucht werden. Priméres Projektil ist in allen Féllen
Be’.

Wie zu erwarten macht sich der Einfluf des Hochenergieverlustes erst ab etwa 100 keV be-
merkbar, fithrt dann aber zu einer deutlichen Defektsteigerung (z.B. +15 % bei 6 MeV). Diese
ist bei beliebiger Verteilung von lokalem und nichtlokalem Energieverlust beobachtbar. Auf-
fallig ist, daB fir Gleichverteilung der Effekt am groBten ist. Erhoht man andererseits den
Anteil des nichtlokalen Energieverlustes, so bewirkt dies eine leichte Defektreduzierung
oberhalb etwa 100 keV, unabhingig davon, ob der Hochenergieansatz beriicksichtigt ist oder
nicht. Dies deutet darauf hin, daf in Beryllium der kontinuierliche Energieverlust entlang der
Projektilbahn gegeniiber dem diskreten in jeder Kollision den wesentlichen Beitrag zum Ge-
samtenergieverlust leistet. Effektiv fiihrt ein hoherer Anteil des nichtlokalen Verlustes zu ei-
ner verstirkten Abbremsung, was sich auch in verkiirzten radialen Reichweiten der priméren
Projektile ausdriickt (etwa -2 bis -3 %).

Modifikationen der Grofe des Niederenergiequerschnitt (in Kombination mit dem Hochener-
gieansatz) beeinflussen die Defektausbeute schon bei relativ kleinen Energien. Eine Reduzie-
rung um 3 % (entsprechend dem Referenzwert ¢,=0,97) macht sich zunéchst noch erst bei ho-
heren Energien (etwa 100 keV) bemerkbar, fithrt dort aber zu einer erhohten Defektausbil-
dung um etwa 5 bis 8 %, also deutlich mehr als der statistische Fehler von etwa 2,5 % in den
Simulationsresultaten. Verringert man den Niederenergiequerschnitt jedoch um 20 %
(¢,=0,80), so erhélt man einen Zuwachs, der von etwa 4 % (1 keV) bis 23 % (6 MeV) ansteigt.
Da praktisch alle Kaskadenatome (bis auf den priméren Riickstokern) im Bereich des ge-
schwindigkeitsproportionalen Energieverlusts liegen, fiihrt deren starke Zunahme bei hohen
Primérenergien zu dem oben beschriebenen Effekt.

Im Gegensatz zu den Schwankungen in der Defektzahl bleibt die effektive Schwelle in allen
Kombinationen praktisch unverdndert. Der absolute Wert steigt mit der Priméirenergie von
39 eV (bei 100 eV) bis etwa 48 eV (bei 6 MeV). Die maximale Differenz (zwischen dem Fall
eines ausschlieBlich lokalen LSS-Energieverlusts und dem eines génzlich nichtlokalen kom-
binierten Energieverlusts) liegt bei 2,5 %. Somit ist der inelastische Energieverlust zwar fiir
die absolute Defektausbeute in einem gewissen Rahmen verantwortlich, nicht jedoch fiir den
eigentlichen Defekterzeugungsmechanismus. Dieser leitet sich vorrangig aus dem interatoma-
ren Potential und, wie weiter unten zu sehen sein wird, dem effektiven Energie-Cutoff
(Energieschwelle und Bindungsenergie) ab.
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5.3.4 Inelastischer Energieverlust: Li SiO,

Fiir das komplexe Li,Si0O, spielt zusitzlich das liber die atomare Zusammensetzung gemittelte
Ionisierungspotential eine wichtige Rolle fiir die Gré8e des nichtlokalen Energieverlustes. Im
folgenden sollen dazu Simulationen mit Compound-Ionisierungspotentialen / die vom

Compound?
Bragg-Wert I

g 018 ZU einer Erhdhung um 15 % reichen, verglichen werden. Dabei wird das

von Thwaites vorgeschlagene Interpolationsschema zur Bestimmung des Energieverlust ober-
halb 1 keV/amu angewendet. Als Projektile werden Li- und Si-Ionen eingesetzt, gegeniiber
den Referenzdaten sind keine Bindungsenergien vorgegeben.

einhergehende leichte Defekt-
zuwachs ab etwa 10 keV (Li-Projektile) , sowohl der Summe als auch einzelner Atomspezies.

Allen Simulationen gemeinsam ist der mit steigendem I, ..

Dabei sind die Zuwichse gegentiber den Resultaten fiir I, sehr uneinheitlich, stabilisieren

ragg

sich aber fiir hohe Energien (Resultate der Summendefekte in TAB. 5.14, vgl. auch ABB. 5.11).

TAB. 5.14: Anderung der Defektausbeute gegeniiber Bragg-Ionisierungspotential.

Bragg +5% Bragg+10%“ Bragg+ 15 %

Spannbreite  +1..4 % +3..10% +4..16 %
gemittelt +3 % +7 % +15 %
@ Referenzwert

Fir Si-Projektile sind die Effekte bei gleichen Energien deutlich kleiner, da die semiempiri-
sche Korrektur erst oberhalb 1 keV/amu greift. Insofern erwartet man erst oberhalb 30 keV
einen dhnlichen Zuwachs, der allerdings wegen des kleineren Korrekturfaktors fiir Si in die-
sem Energiebereich relativ stark ausféllt. Die Folge davon ist, daf3 zwischen den Werten von
L., und 1,15- I, die Defektausbeute bei 100 keV um etwa 8 % anwéchst, bei 1 MeV sogar
um 14 %. Letztlich fiihrt also die groBere Anpassung fiir schwerere Ionen zu einem &hnlich
starken Zuwachs wie fiir leichte Ionen, wobei dies aber erst fiir vergleichsweise hohe Pri-
mérenergien gilt.
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ABB. 5.11: Defekterzeugung fiir verschiedene Ionisierungspotentiale: Li-PKA in Li SiO,

Wie bei Beryllium zeigt die effektive Schwelle Q praktisch kaum einen Einflu der unter-
schiedlichen I, .- Werte. Die maximale Differenz betrégt fiir die Summe aller Defekte ge-
rade 1 %.

5.3.5 Kristallbindung: Beryllium

In einer Folge von Simulationen wird der Einflul der Bindungsparameter auf die Defektaus-
beute in Beryllium untersucht. Verglichen werden Fille mit unterschiedlichen festen Bin-
dungsenergien (1,5 bis 3,6 eV), ebenso wie unterschiedliche Spezifikationen im lokalen Bin-
dungsmodell (minimale Bindungsenergie, Anzahl der Bindungsnachbarn, Bindungscharak-
ter). Getestet wurden folgende Spezifikationen fiir das Bindungsmodell:

TAB. 5.15: Bindungsspezifikationen in Be.

Fall Bindungsenergie [eV] Charakter Nachbarn

minimal maximal

1 0,0 3,3 metallisch/kovalent 12
2 1,5 3,3 metallisch/kovalent 12
3 0,0 3,3 metallisch 12
4 0,0 3,3 metallisch/kovalent 6
5 3,3 3,3 metallisch/kovalent 12
6 1,5 1,5 metallisch/kovalent 12
7 3,6 3,6 metallisch/kovalent 12

5.3.5.1 Riickstof3dichte mit Bindungsenergien

Neben der Auswertung der schadigungsrelevanten Daten soll hier auch das Energiespektrum
der Riickstoatome in der Kaskade mit analytischen Aussagen verglichen werden. In einer
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linearen Stofikaskadentheorie ist ndmlich die RuickstoSdichte n(T,E,), d.h. die mittlere Zahl
von RiickstoBatomen im Energieintervall (7, T + AT), umgekehrt proportional zu 7°, sofern
die RiickstoBenergie T klein gegen die Primédrenergie E ist (s. beispielsweise [5, 116, 117]).

-l/m

Fiir einfache Potenz-Potentiale (V ~ r™ ") lautet die RiickstoBdichte genauer [117]:

_ m E, (130)
n(T,E,)= T -TA-m T*° O<m<1)

mit der Gammafunktion I,

Der Vorfaktor, im folgenden mit C abgekiirzt, ist liber den Parameter m nur schwach abhén-
gig vom interatomaren Potential. Fiir allgemeine Potentiale, d.h. variables m, kann er aber zu-
sitzlich energieabhingig sein.

Eine Bindungsenergie U kann nun in der Weise beriicksichtigt werden, dafl ein Targetatom
die Energie E =T - U iibernimmt und das Projektil mit verringerter Energie E, - T weiter-
fliegt. Die Bindungsenergie wird also ginzlich dem Targetatom zugeordnet, was wegen der
starken Vorwirtsausrichtung des Streuquerschnitts bei nicht zu kleinen Primérenergien ge-
rechtfertigt ist. In diesem Modell lautet die Riickstof3dichte ndherungsweise [117]

E
E.E)= ; BT (131)
MEEo) = Co groym oy B v)
sofern U << E << E| ist.

GemalB diesen Verteilungen (mit oder ohne U) sind also bevorzugt niederenergetische Riick-
stoatome zu erwarten. Praktischerweise trdgt man deshalb n(T,E,) als Histogramm iiber der
reziproken RiickstoBenergie auf. Fiir verschwindende Bindungsenergie ergibt sich dann bei
konstanter Histogrammbreite wegen

’i’[" _ (132)

Al(nt])

eine uniforme Verteilung.

Der allgemeine Fall mit U > 0 146t sich nicht analytisch geschlossen darstellen. Lediglich fiir
den interessanten Grenzfall m — 0, da fiir abgeschirmte Coulomb-Potentiale m i.a. klein ist,
z.B. fiir ZBL m = 0,19, kann man aus (131) folgende Beziehung ableiten:

117




5 Kaskadensimulationen

T E, AU (n(n+1))™ (133)
jn(E,Eo) = Co—ln 1+ 2 o] - -
Al u A (n(n+1)" + AU (n(n+1)) "' Gn+1)+2U
mit C, = 1,73.

Ist E >> U, so erhilt man eine Verteilung, die umgekehrt proportional zum Index n ist. Die
Bindungsenergie fiihrt also zu einer deutlichen Reduzierung der Riickstofdichte bei kleinen
Energien, die in der Auftragung tiber E* besonders markant ist.

5.3.5.2 Auswertung der Simulationen

Prinzipiell sind Modifikationen im Bindungsmodell von untergeordneter Bedeutung. In allen
Fillen (vgl. TAB. 5.15) ergeben sich ndmlich nur marginale Abweichungen (<1 %), die aber
eindeutig mit dem mittleren Bindungsverlust pro verlagertem Atom korreliert sind. So fiihrt
z.B. Fall 2 zu einem steigenden mittleren Bindungsverlust, die Anzahl der beteiligten Kaska-
denatome sinkt entsprechend und ebenso die Defektzahl. Vergleicht man Fall 1 (lokale Bin-
dungsenergie) mit Fall 5 (feste Bindungsenergie), so ergibt sich hier die gro8te Differenz, da
der mittlere Bindungsverlust fiir Fall 1 mit 3,24 eV am kleinsten ist.

Ginzlich anders verhilt es sich bei der Variation der Bindungsenergien (Fall 6 mit 1,5 eV;
Fall 7 mit 3,6 eV). Eine Erhthung der Bindungsenergie (Fall 7) gegeniiber dem Referenzfall
(3,3 V) erniedrigt die Defektzahl mit Mittel um 4 %, wobei die Differenzen oberhalb 1 MeV
bis auf fast 10 % steigen. Fall 6 fiihrt zu einem deutlichen Defektzuwachs, der im Mittel bei
etwa 27 % liegt. Auch hier weichen die Werte ab 300 keV deutlich von diesem Mittelwert ab.

6000 b Bindung gie 1
N 1,5eV
b ——33eV
5000 e 3,6 OV

4000 Rl b N

3000

2000 e S

1000 i
0,00 0,05 9,10 0,16 0,20

inverse Energie [eV']

RickstoBatome (€, = 3 MeV)

ABB. 5.12: RiickstoBdichte in Be fiir unterschiedliche Bindungsenergien: Primirenergie der Be’-PKA’s ist
3 MeV. Die glatten Kurven geben die analytischen Vorhersagen gemaf Glg. (133) wieder.

Im Energieprofil der Riickstokerne (ABB. 5.12) zeigt sich, wie aus den analytischen Abschit-
zungen zu erwarten ist, ein Abfall bei kleinen Riickstoenergien. Dieser bestétigt sehr gut die
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Vorhersagen fiir die Fille 5 und 7 (3,3 eV und 3,6 eV), ist aber fiir die kleine Bindungsener-
gie (1,5 eV) merklich schwacher.

Auf der Basis der gemittelten Bindungsenergie 148t sich auch gut das Verhalten der effektiven
Schwelle Q beschreiben. Fiir die verschiedenen Konstellationen des lokalen Bindungsmodells
ergeben sich sehr kleine Differenzen in Q, die fiir groere Bindungsenergien positiv sind. In
allen Fillen erhilt man die schon bekannte Energieabhdngigkeit mit einem Gradienten von
1,2 bis 1,3 eV/Dekade.

Die Simulationsresultate in diesem Abschnitt lassen eine iiberraschend klare Skalierung be-
ziiglich des effektiven Energiecutoffs erkennen. Dieser ist die Summe aus vorgegebener Cut-
off-Schwelle E_ (im hier verwendeten Referenzfall 5 eV) und mittlerer Bindungsenergie E,.
Bildet man beispielsweise den Quotienten Q / (E_+E,), so erhilt man eine von der jeweiligen
Bindungsenergie nahezu unabhingige Grofle. Die relativen Abweichungen beziiglich Fall 5
(feste Bindungsenergie von 3,3 eV) zeigen (ABB. 5.13), daB selbst fiir die Falle 6 und 7 (1,5
bzw. 3,6 eV) nur Abweichungen von maximal 1 bis 2 % auftauchen. Weniger gut, aber den-
noch in verniinftiger Korrelation, ist das Produkt aus Defektanzahl N, und (E+E,). Hier er-
geben sich mittlere Abweichungen um etwa 2,5 % mit maximalen Werten von +4 % bzw. -
7 %.

2,0% T T T T gl
D Bindungsspezifikation:

RI:1.77% RS PSR B 1 e 2
4 38 v 4
o6 © 7

o

Differenz von Q{(E+E) zu E;= 33 eV
o
e
R
i

o
0,0% ; =
v : ¢} o] 4
B s 8 8
7 g S o
2 08% b 6 B

1,0% L il —t

10 10° 10* 10° 10° 107

Primérenergie [eV]

ABB. 5.13: Korrelation von effektiver Schwelle mit effektivem Energiecutoff: Relative Abweichung von
Q/(E_+E,) gegentiber Fall 5 (3,3 eV); Bindungsspezifikationen s. TAB. 5.15.

5.3.6 Kristallbindung: LiSiO,

In Li,SiO, ergeben sich aufgrund der spezifischen Bindungen der einzelnen Konstituenten
neue Aspekte, die in den folgenden Analysen begutachtet werden sollen. Ausgehend vom Re-
ferenzfall (Bindungsenergien fiir Li 1,5 eV, fiir Si 7 eV, fiir O 2 eV) werden sowohl kleinere
(1/5/1,5 eV) als auch grofere (2/10/3 eV) Bindungsenergien im lokalen Bindungsmodell ver-
wendet. Diese Konstellationen werden im folgenden als Falle 1 bis 3 bezeichnet. Um von den
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Auswirkungen der Rekombination mit vakanten Li-Lagen unabhéngig zu sein, werden in der
Auswertung der Ergebnisse solche Defektverluste vermieden. Die Defektanzahl entspricht
dann der Anzahl von Leerstellen auf dem entsprechenden Subgitter. Dartiber hinaus sind ge-
geniiber den Referenzdaten die Cutoff-Energien etwas abgesenkt. Insofern kénnen die im fol-
genden erzielten Resultate nicht direkt mit den spdter durchgefiihrten Referenzrechnungen
verglichen werden. Andererseits sollen hier lediglich die Differenzen bedingt durch die Wahl
der Bindungsparameter untersucht werden, was in jedem-Fall gewihrleistet ist.

Zunichst bewirkt auch im Orthosilikat das lokale Bindungsmodell einen verringerten mittle-
ren Bindungsverlust pro verlagertem Atom im Gitter. Wegen der stark polaren Bindung im
Silikat-Tetraeder kann dort bereits bei Verlust einer einzigen O-Si-Bindung eine erhebliche
Bindungsreduzierung beobachtet werden. Deshalb betrdgt der mittlere Bindungsverlust fiir
den Referenzfall 1 im Falle der Li-Verlagerungen 1,45 eV, O-Verlagerungen 1,92 eV und Si-
Verlagerungen 6,80 eV.

Betrachtet man die Defektanzahl der einzelnen Spezies, so findet man im wesentlichen eine
der Bindungsidnderung parallelen Entwicklung; d.h. die Defektausbeute ist am kleinsten fiir
Fall 3 und am grofiten fiir Fall 2 (s. ABB. 5.14). Mit Ausnahme der extremen Abweichungen
bei Si-Defekten, bedingt durch deren kleine Zahl, ergeben sich relativ zum Referenzfall fiir
jede Defektspezies, zumindest oberhalb 1 keV, eindeutige Trends. So fiihrt Fall 2 zu effektiv
keiner Anderung in den Li-Defekten, wohl aber zu Zuwéchsen bei O und Sium 4 bzw. 5,5 %
(alle Angaben sind gemittelte Werte oberhalb 1 keV). Dies entspricht in der Tendenz den Re-
duzierungen der einzelnen Bindungsenergien, die fiir Si am gréBten ist (-2 eV). Im Falle der
hoheren Bindungsenergien ergeben sich Defektreduzierungen um 9,5 % (Li), 11 % (Si) und
12 % (O). Auch hier 148t sich dieses Verhalten zumindest qualitativ an der entsprechenden
Bindungsénderung ablesen. In der Summe der Defekte lauten die Differenzen +2 % (Fall 2)
und -10 % (Fall 3).
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ABB. 5.14: Relative Defektinderung bei unterschiedlichen Bindungsspezifikationen: Referenz ist 1.5/7/2 eV
fiir Li/SV/O. Fall 2: 1/5/1.5 eV, Fall 3: 2/10/3 eV.
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5.3 Parameteranalyse: physikalische Eingangsgréf3en

Auch die effektiven Schwellen Q zeigen ein analoges Verhalten. Oberhalb etwa 1 keV (mit
Ausnahme von Si) zeigen sie eine schwach energieabhéngige relative Differenz, die aber je
nach Defektspezies unterschiedlich hoch ausfallt. Fiir den Fall 3 fillt dies noch kaum ins Ge-
wicht (Li: +11 %, O: +11 %, Si: +14 %), dafiir signifikant bei Fall 2 (Li: -2 %, O: -6 %, Si: -
10 %). Betrachtet man die effektive Schwelle fiir die Summe aller Defekte, so liegen hier die
Werte bei +11,5 % (Fall 3) bzw. -3,5 % (Fall 2), wobei in beiden Fillen die Differenzenkurve
nahezu konstant iber der Primérenergie ist.

Eine quantitative Analyse der Resultate, die wie bei Beryllium zu einer Skalierungsregel fiir
die effektive Schwelle Q bzw. fiir die Defektzahl N, fiihrt, 148t sich in Li,SiO, weniger gut
durchfiihren. Insbesondere muf} die jeweilige Relation einer einzelnen Bindungsenergie und
denen der anderen Konstituenten beriicksichtigt werden. Ein Ansatz, der eine akzeptable Kor-
relation liefert, verwendet eine modifizierte Bindungsenergie gemif

E,”+(1-a")E, (134)

wobei E,® die Bindungsenergie der Atomspezies i, a® deren atomare Hiufigkeit und E,
die liber die Zusammensetzung gemittelte Bindungsenergie bezeichnet. Wenn nicht, wie in
diesen Simulationen, effektive mittlere Bindungsenergien einzelner Konstituenten aus dem
lokalen Bindungsmodell ermittelt werden konnen, kann man, ohne wesentlich an Genauigkeit
zu verlieren, die vorgegebenen maximalen Bindungsenergien fiir die Bestimmung von E,

verwenden. Bildet man nun den Quotienten

0 —_ (135)
(E (l)+a(1)(E (l)+(1_a(1))E )
C B B

Qred =

(Ec(i) = Cutoff fiir Atomspezies i), so ergeben sich fiir Li, O und Si die in TAB. 5.16 aufge-
filhrten relativen Abweichungen zum Referenzfall 2 in Abhéngigkeit von der Energie der
priméren Li-Projektile. Trotz der z.T. noch groBen Diskrepanzen (fiir Si wegen der kleinen
Zahl der Defekte) sind die Abweichungen in Q
(mittlere Werte oberhalb 1 keV).

gegeniiber denen in Q deutlich reduziert

red

TAB. 5.16: Mittlere Abweichungen von Q

red

beziiglich Bindungsreferenzfall 1.

Defektspezies Fall2 Fall 3

Li -14% +3%
O 0 % -1%
Si -6 % +6 %
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5 Kaskadensimulationen

Verallgemeinert man obige Skalierungsregel fiir die Summe aller Defekte, indem man den
Normierungsfaktor iiber die atomare Zusammensetzung mittelt, also

Eaa)(EC(i) +a(E,? +(1-a®)E,) (136)

i

bildet, so erhdlt man eine reduzierte effektive Schwelle Q , , die fiir alle untersuchten Bin-
dungskonstellationen nur um max. 0,5 % (oberhalb 1 keV) abweicht.
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ABB. 5.15: RiickstoBdichten der Konstituenten in Li,SiO,: Li-Werte sind zur besseren Darstellung verdoppelt.

Den bedeutenden Beitrag von Ersetzungsstofien im ionischen Li,SiO, dokumentiert der Ver-
gleich zweier Bindungsmodelle, die im einen Fall Bindungsenergien fiir Ersetzungsstéfe de-
finiert, im anderen Fall nicht. Dann erh6ht sich die Defektzahl nur miBig um maximal 8 %,
jedoch zeigen die RiickstoBspektren (ABB. 5.15) signifikante Unterschiede. Wiahrend fiir Li-
und O-Ionen der Anteil niederenergetischer Ionen leicht ansteigt, wenn man keine Bindung
fir Ersetzungsst6fie betrachtet, ist dies bei Si besonders ausgepragt mit Zuwéchsen bis iiber
400 %. AuBerdem ist der Bereich um etwa 17 eV stark erhoht, ein Anzeichen dafiir, daB diese
Ionen iiber ErsetzungssttBe freigeschlagen werden konnen.

5.4  Parameteranalyse: BCA-Modell und quasisimultane Stoffe

5.4.1 Verbesserte Stofiintegrale: Beryllium

Ein wesentlicher Eingriff in das BCA;Modell, so wie es in MARLOWE vorliegt ist, stellt die
Implementierung der inelastischen StoBkinematik dar. Deren Effekt auf die Simulationsre-
sultate kann sukzessive durch die Wahl des Parameters & (s. in Kap. 4.3.1.3, S. 72) gesteuert
werden. Deshalb werden im folgenden die Fille 8 =0, 8 = 10 und § =0,2 verglichen, wobei

im ersten Fall die bisherigen, quasielastischen Formeln verwendet werden, im zweiten Fall
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5.4 Parameteranalyse: BCA-Modell und quasisimultane Stof3e

lediglich Anderungen durch den modifizierten Stofparameter und im driften Fall auch das
inelastische Zeitintegral.

In der Defektausbeute findet man zwischen & = 107 und § = 0,2 praktisch keinen Unterschied;
jedoch fiihrt ein & > 0 zu einem deutlichen Zuwachs oberhalb etwa 300 keV. Dieser betragt
etwa 5 % und ist damit signifikant groBer als der statistische Fehler der Kaskadensimulation
von etwa 2 % in diesem Energiebereich (bei 200 bis 300 Kaskaden). Dabei sinkt die effektive
Schwelle aber nur um wenige zehntel Prozent.
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ABB. 5.16: Kaskadenprofile fiir Be mit 1 MeV.

Auch die RiickstoBspektren unterscheiden sich nur sehr schwach. Die Form des Spektrums
bleibt unverandert, lediglich die absolute Hohe steigt fiir htheres & um etwa 5 %. Im zeitli-
chen Kaskadenprofil fiir 1 MeV (ABB. 5.16) erkennt man, daB unter Verwendung der verbes-
serten Formeln (8 > 0) der Anstieg etwas frither erfolgt, so daf bei Zeiten von etwa 600 fs bis
zum Peak der Kaskade bei 1600 fs stets etwas mehr Atome in der Kaskade partizipieren. Ent-
sprechende Verteilungen erhilt man auch fiir die gestoppten Atome, so daB aus diesem stér-
keren Anstieg die Defekterhohung resultiert.

5.4.2 Potential-Cutoff: Li SiO,

Fiir unabgeschirmte Coulomb-Potentiale divergiert das Zeitintegral. Doch miissen in einer
BCA-Simulation stets die Asymptoten der Teilchentrajektorien definiert sein, um so sukzes-
sive bindre St6Be zu rechnen. Deshalb wird in der Quadratur des Zeitintegrals ein kiinstlicher
Cutoff fiir das Potential eingefiihrt, der in jedem Fall eine Konvergenz erzwingt (s. S. 75ff.).
Im folgenden wurden Simulationen fiir Li- und Si-Projektile in Li,SiO, durchgefiihrt (ohne
explizite Bindungsenergien), wobei der Cutoff . die Werte 0,5 nm (Referenzwert), 0,7 nm,
0,9 nm und 1,2 nm annimmt.
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5 Kaskadensimulationen

Die Defektanzahl variiert allgemein zwischen 0,5 nm und 0,7 nm am stérksten, wéhrend sie
fiir groBere Cutoffs kaum noch Anderungen zeigt. Das Vorzeichen der Anderung ist aber
nicht fiir alle Defektspezies gleich: fiir Li und Si erniedrigt sich die Defektzahl fiir steigendes
X fiir O trifft das Gegenteil zu mit einem besonders starken Zuwachs bei 0,7 nm (im Mitte]
um 32 %). In der Summe bewirkt dies eine minimale totale Defektzahl bei 0,5 nm, wobei die
Variation bei grofferen Cutoffs kaum auferhalb der statistischen Fehlerbalken liegt. Lediglich
bei 100 keV betrigt die Differenz etwas mehr als 10 %, ansonsten um 5 %.

Etwas differenzierter ist das Verhalten der Schidigungsenergie, die in Li und O nur moderat
variiert (Zuwachs um max. 11 bzw. 17 %). Fiir Si sinkt sie stetig ab und weist bei ¥ .~1,2 nm
einen Abfall um iiber 40 % gegeniiber dem Wert bei 0,5 nm auf. Konsequenz dieser Ent-
wicklung ist ein kontinuierlicher Anstieg der effektiven Schwelle fiir Li von etwa 77 eV
(%=0,5 nm) bis 91 eV (%.~1,2 nm), ein Abfall der Schwelle fiir O bei %.=0,7 nm (von 77 eV
auf 59 eV) und anschlieender Anstieg bis auf 66 eV und ein drastischer Abfall fiir Si (von
etwa 144 eV auf 94 eV). Die angefiihrten Werte der effektiven Schwelle beziehen sich dabei
auf Li-Projektile in einem mittleren Energiebereich. Fiir Si-Projektile erhélt man etwas nied-
rigere absolute Werte, wobei die Differenz fiir Li- und O-Defekte sehr gering ausfallt
(groBtenteils kleiner 2 %), nicht jedoch fiir Si-Defekte, wo die Reduzierung einige Prozent
(bis zu 6 %) betragt. Betrachtet man auch hier die Summe aus allen Defektspezies, so erhélt
man bei schwach variierender Schiadigungsenergie eine effektive Schwelle, die lediglich bei
0,7 nm absinkt (von ca. 85 eV auf 79,5 eV), dann aber konstant bleibt.

Beziiglich der Anteile von einzelnen Atomtypen innerhalb der Kollisionskaskaden, wenn man
den Cutoff von 0,5 nm auf 0,7 nm erhoht, erkennt man, dal etwa 20 % weniger Li- und Si-
Atome verlagert werden. Wihrend Li-Atome noch weniger unkorrelierte Rekombinationen
eingehen, ist deren Anteil fiir Si-Atome relativ gesehen erhoht. Daraus resultiert dann die et-
was stirkere Defektreduzierung von Si gegeniiber der von Li. Der Anteil von O-Atomen in
der Kaskade sinkt demgegeniiber nur um 3 %. Zusétzlich treten weniger korrelierte Annihila-
tionen auf (-10 %), die den Hauptbeitrag zur Rekombination von Defektpaaren leistet, so daB3
ein erheblicher Nettozugewinn an Defekten (+30 %) resultiert.

In den RiickstoBspektren (s. ABB. 5.17) erkennt man den Abfall bei Li-Atomen unterhalb etwa
100 eV, Dieser ist ab 20 eV bis hinunter zur Schwelle annihernd uniform. Ganz anders bei Si,
wo der Bereich um 17 eV und knapp oberhalb des Energie-Cutoffs von 5 eV stark unterdriickt
wird. Fir O bleibt die Form der Spektrums im ganzen erhalten, wobei das Minimum um
25 eV und das Maximum um 13 eV noch priagnanter hervortreten. Dies ist ein Hinweis dar-
auf, daB3 bei hoheren Cutoffs fiir das Coulomb-Potential der Beitrag von Ersetzungsstéfen
und unkorrelierten Rekombinationen auf Si-Gitterplétze stark beeintréchtigt ist, wahrend um-
gekehrt dieser fiir O-Gitterplédtze erhoht ist (vgl. dazu die Parameteranalysen zu verschiede-
nen Bindungsenergien, Kapitel 5.3.6).
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ABB. 5.17: RiickstoBdichten einzelner Konstituenten in Li,SiO,: Li-Kurve ist verdoppelt

5.5 Parameteranalyse: Modellparameter

5.5.1 Cutoff-Energie: Be

Ein wichtiger Parameter im MARLOWE-Modell ist die Energieschwelle, unterhalb derer ein
Teilchen gestoppt und aus der Kaskade eliminiert wird. Diese ist notig, weil fiir sehr kleine
Energien die BCA versagt. Auch vergroBert eine zu kleine Cutoff-Energie die Simulations-
zeiten betrédchtlich, ohne daf} in diesem Energiebereich eine hinreichend verldBliche Auswer-

tung gegeben ist.

Die Wahl einer festen Cutoff-Schwelle orientiert sich sowohl an der Bindungsenergie der je-
weiligen Atome im Gitter, als auch an der spezifischen Fragestellung der Simulation. Fiir
Schéadigungsberechnungen sollte sie nicht zu hoch angesetzt werden, insbesondere ist die
Praxis, sie gleich der aus analytischen oder molekulardynamischen Rechnungen ermittelten
Verlagerungsschwelle zu setzen, nicht in jedem Fall angemessen. Dies wird anhand der hier

vorgestellten Ergebnisse verdeutlicht.

Fiir Be (mit einer festen Bindungsenergie von 3,3 eV) wurden Simulationen durchgefiihrt, de-
ren Cutoff zwischen 3,3 eV und 15 eV variiert. Ein hoherer Cutoff fiihrt demnach zu deutlich
weniger Defekten. Konkret sinkt deren Anzahl nahezu unabhéngig von der Primérenergie ge-
geniiber dem Wert bei 3,3 eV um 11,3 % (5 eV), 22,8 % (7 eV), 35,8 % (10 eV) und 49,5 %
(15 eV). Da die Schidigungsenergie praktisch konstant bleibt (lediglich die vergroferte kine-
tische Energie der gestoppten Atome fiihrt zu einer sehr schwachen Erhohung) steigt die ef-

fektive Verlagerungsschwelle stark an.

In Kollisionskaskaden werden, wie bereits in einigen Abbildungen dokumentiert, vorrangig
niederenergetische Riickstokerne erzeugt. So betrigt der Anteil der Atome mit Energien un-
terhalb 20 eV bei einem Cutoff von 3,3 eV immerhin 70 %. Ein hoherer Cutoff reduziert
folglich die Zahl der innerhalb einer Kaskade verlagerten Atome drastisch, was die eigentli-
che Ursache fiir die Defektreduzierung ist. Insofern kann der Verlust an Rekombinationen bei
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5 Kaskadensimulationen

hoheren Cutoffs kompensiert werden. Die Defektreduzierung betrifft vorrangig Defektpaare
mit kleiner Separation: wéhrend die gesamte Defektanzahl um etwa 51 % zwischen Cutoff
3,3eV und 15 eV sinkt, verringert sich der Anteil von Defekten mit einer Separation von

mehr als 0,8 nm um nur noch 33 %.

Eine einfache Korrelation der effektiven Schwelle QO auf Basis des effektiven Energiecutoffs
(Cutoff-Energie E. + Bindungsenergie E,) lassen die vorliegenden Ergebnisse im Gegensatz
zu denen fiir verschiedene Bindungsenergien nicht erkennen. Jedoch zeigt der Vergleich der
beiden Parameteranalysen, daB moglicherweise eine lineare Abhéngigkeit zwischen Q und
den beiden unabhingigen Groen E, und E, besteht. Aus den zur Verfiigung stehenden Re-
sultaten konnte eine lineare Korrelation mit E."* =% E_ + E, abgeleitet werden, d.h.

Q=Ay+B,-E., (137)

Die Parameter A, und B, variieren leicht mit der Primérenergie (4, sinkt, B, steigt), liegen
aber oberhalb etwa 10 keV bei etwa A, = 9,6 eV (10,3) und B, = 5,5 (£0,35).

Auch mit der Anzahl der Defekte N, kann eine sehr gute Korrelation mit E.™ gefunden wer-
den, in diesem Fall jedoch mit log(V,):

log(N,) = Ay(E)+By -E.™ (138)

Wihrend A, stark energieabhéngig ist, bleibt B, relativ konstant bei etwa -0,0398 (£0,0010).
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ABB. 5.18: Korrelationen fiir effektive Verlagerungsschwelle und Defektanzahl: Die Gerade ist gemé8 Glg.
(137) bestimmt, d.h. 0 = 9,6 eV + 5,5 E,"
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5.5.2 Cutoff-Energie: LiSiO,

In Li,SiO, wurden durch Li-Projektile initiierte Kaskaden simuliert, um den EinfluB des
Energiecutoffs zu untersuchen. Gegeniiber dem Referenzmodell wurde hier mit einer fiir jede
Atomsorte festen Bindungsenergie (2 eV fiir Li, 10 eV fiir Si, 3 eV fiir O) operiert. Im Gegen-
satz zu Beryllium spielen, wie bei der Wahl der Bindungsenergie, wechselseitige Beeinflus-
sungen eine wichtige Rolle. Deshalb werden im folgenden insgesamt sechs verschiedene
Konstellationen der Cutoff-Energie betrachtet:

TAB. 5.17: Energiecutoff-Spezifikationen in Li,SiO,,.

Fall Cutoff-Energie [eV]

Li Si 0
1
2 7 7
3 28 16
4 10,5 42 24
5 20
6 30

Die Félle 1 und 2 behandeln den Cutoff auf einer gemeinsamen Energiebasis, die Fille 3 und
4 auf einer Geschwindigkeitsbasis (1 eV/amu bzw. 1,5 eV/amu). In den Féllen 5 und 6 orien-
tiert sich der jeweilige Cutoff an den Bindungsenergien (doppelter bzw. dreifacher Wert).

Bedingt durch die groBen Bandbreiten in obigen Konstellationen erhélt man z.T. drastische
Abweichungen in den Defektzahlen. Maximale Differenzen betragen fiir Li-Defekte 65 %
(zwischen Fall 4 und Fall 5), fiir 0-Defekte 230 % (zwischen 4 und 1) und fiir Si-Defekte
270 % (zwischen 4 und 1). In der Summe bedeutet dies eine Abweichung von maximal 90 %
(zwischen 4 und 1). Tendentiell fiihrt also eine hohe Cutoff-Energie zu weniger Defekten. Die
gegenseitige Beeinflussung wird aber deutlich z.B. zwischen den Fillen 1 und 5. Wahrend die
Defektsummen nahezu unverédndert sind, steigt sie bei Li um etwa 15 %, féllt bei O um etwa
20 % und bei Si um mehr als 50 %. Betrachtet man die Entwicklung der Li-Defekte in den
untersuchten Fillen, so zeigt sich, daB3 diese nur relativ schwach von den Bindungsenergien
fiir O und Si abhéngt. Im Vergleich von Fall 2 und Fall 3 ist dies besonders aufféllig, da fiir
Fall 3 die Bindungsenergien der anderen Atome um ein vielfaches hoher liegen als fiir Fall 2,

trotzdem praktisch unveréndert viele Li-Defekte erzeugt werden.

Eine Skalierung der Ergebnisse ist, wie schon bei den Analysen verschiedener Bindungsener-
gien, relativ schwer zu erreichen. In Analogie zum Ansatz fiir Beryllium wurde fiir Li,SiO,
eine lineare Korrelation mit einem modifizierten Cutoff ( E."* =2 E, + E, ) gefittet. Dies ist
fir die effektive Schwelle Q wenig erfolgreich, jedoch fiir die Anzahl der Defekte mit einer
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5 Kaskadensimulationen

akzeptablen Genauigkeit. Wie bei Beryllium héngt also log(V,) linear von E."* ab, mit einer
Proportionalititskonstanten von etwa -0,0274 (+1,4-10%).
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ABB. 5.19: Korrelation fiir Defektanzahl.

5.5.3 Stofparameter: Be

In Targets mit stark abgeschirmten repulsiven Potentialen wird gewohnlich der maximale
StoBparameter p_ auf etwa den Abstand néchster Nachbarn begrenzt. Dies basiert auf der
Tatsache, daB das Potential im wesentlichen eine Nichste-Nachbarn-Wechselwirkung be-
schreibt, bzw. dessen effektive Reichweite in eben einem solchen Abstand endet. Anderer-
seits fiihrt eine Verkleinerung von p_ zur Unterdriickung vieler Kollisionen, insbesondere

dann, wenn das Projektil in einem offenen Kanal fokussiert ist.

In Beryllium, in dessen hcp-Gitter der minimale Atomabstand 0,223 nm betrdgt, wurden Si-
mulationen mit vorgegebenem maximalen Stofiparameter von 0,21 nm bis 0,28 nm gerechnet.
Zwischen diesen beiden Extremféllen erhoht sich die Anzahl der Kollisionen innerhalb einer
Kaskade um etwa 14 %. In der Defektausbeute ergeben sich nahezu unverénderte Werte,
wenn p . im Bereich von 0,21 nm bis 0,25 nm liegt. Erst bei 0,28 nm tritt ein deutlicher Ef-
fekt auf, der sich oberhalb 1 keV in einer Reduzierung um etwa 6 % &uflert. Bei diesem stark
erhohten StofBparameter steigt die mittlere Zahl von simultanen Kollisionspartnern von etwa
1,44 (bei 1 MeV) auf 1,59 (d.h. +10 %). Demzufolge verteilt sich der Energieiibertrag auf
mehr Atome innerhalb der Kaskade. Insbesondere steigt der lokale inelastische Verlust deut-
lich an. Kinetische Energietibertrage unterhalb des Cutoffs nehmen leicht ab, sind also nicht,
wie der erhohte inelastische Verlust, verantwortlich fiir die Defektreduzierung bei 0,28 nm.
Dies duflerst sich auch in der relativen Zunahme von Ersetzungsstofen, die bei 0,21 nm we-
gen des kleineren Energieverlustes pro Kollision in diesem Male nicht auftreten.

Die normierten Riickstofspektren (s. ABB. 5.20) zeigen, dafl der Anteil verlagerter Atome mit
wenigen eV RiickstoBenergie bei p_ = 0,28 nm absinkt. Ursache hierfiir ist, daf bei kleinen
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Projektilenergien durch die vermehrte Anzahl von Kollisionen mit mehr als einem StoBpart-
ner die Energielibertrige (elastisch und inelastisch) gesplittet werden, so daf ein einzelnes
Atom im Durchschnitt etwas weniger Riickstolenergie ibernimmt. Man beachte aber, daf} die
absoluten Spektren in jedem Energiebereich sinken.
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ABB. 5.20: RiickstoBdichten bei verschiedenen maximalen StoBparametern: Primires Be’ mit 1 MeV (links)
bzw. 10 keV (rechts)

Offensichtlich ist der maximale Stoparameter bei Potentialen mit begrenzter Reichweite we-
nig kritisch fiir die Simulationsresultate. Das Potential sinkt so schnell mit dem Abstand ab,
daf} die Auswirkung entfernter Targets praktisch keine Rolle auf die Trajektorien der Kaska-
denatome spielen. Eine Nichste-Nachbarn-Behandlung innerhalb der BCA-Simulation ist an-

gemessen und reduziert signifikant die Rechenzeiten.

5.5.4 Stofiparameter: LiSiO,

Im Orthosilikat miissen zwischen den ionischen Konstituenten nun partiell abgeschirmte
Coulomb-Potentiale berticksichtigt werden, deren Reichweite prinzipiell nicht beschrénkt ist.
Effektiv muB3 man aus praktischen Griinden (Rechenzeit und Speicherplatz) einen maximalen
StoBparameter vorgeben. Im folgenden werden StoBparameter im Bereich von 0,23 nm bis
0,33 nm getestet. Dabei definiert die untere Grenze eine Nichste-Nachbarn-Wechselwirkung,
wihrend die obere Grenze einen Bereich von etwa 20 Gitterlagen umfafit. In allen Fillen wird
ein fester Kristallsuchradius von 0,35 nm verwendet, sowie keine expliziten Bindungs-

energien.

Gegentiber dem Referenzfall mit 0,33 nm fiihrt eine Erniedrigung von p_, zu vermehrter De-
fektproduktion. Vergleicht man die beiden Grenzfille, so gilt hier wie bei Beryllium, dafl mit
kleinem maximalen StoBparameter die Anzahl der Kollisionen drastisch reduziert ist (-20 %)
und ebenso, aber schwicher, die mittlere Targetzahl pro Kollision (-10 %). Wegen der An-
passung der Abschirmlidnge des lokalen Energieverlusts an den maximalen Stof3parameter be-
deutet dies zusitzlich eine engere Lokalisierung des inelastischen Verlusts in jeder Kollision.
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Dann fithren entfernte Stofe (d.h. kleine Projektilenergien) zu verringerten inelastischen
Energieverlusten, nahe Stofle (bei grofen Projektilenergien) jedoch zu einem Zuwachs. Inso-
fern gleichen sich dann der Effekt von weniger Kollisionen mit dem eines héheren Energie-
verlustes bei hohen Projektilenergien aus. Wihrend also auch die Schidigungsenergie bei Pri-
mérenergien kleiner etwa 100 keV mit sinkendem p,, sehr schwach abnimmt, steigt sie ab
300 keV wieder an und weist bei 1 MeV einen Zuwachs von etwa 8 % auf.

Betrachtet man die einzelnen Konstituenten in Li,SiO,, so stellt man fiir Li und Si ein paral-
leles Verhalten fest, wihrend fiir O die Defektzahl bei sinkendem p__ abnimmt. Dies liegt
daran, daf3 zwar auch fiir Li-Atome die Anzahl der in der Kaskade beteiligten Atome etwa li-
near mit log(E) ansteigt (oberhalb 10*eV) und in etwa auf dem gleichen Niveau wie die der
O-Atome liegt, die Zahl der Kollisionen aber sehr viel stirker als bei O ansteigt. Insofern
zeigt sich hier, da die neu verlagerten Li-Ionen relativ weit im Kristallgitter propagieren
koénnen und so einen hinreichend grofien Abstand zur gerade erzeugten Leerstelle gewinnen.
Dann ist die Wahrscheinlichkeit, daB keine Rekombination eintritt, grofier als bei O-Ionen,
die sehr schnell abgebremst werden. Die gegenldufigen Defektentwicklungen fiir Si und O
korrigieren sich gegenseitig, so daB der Nettoeffekt im wesentlichen aus den Anderungen im
Li-Subgitter resultiert.

Exemplarisch fiir Li-Projektile mit 1 MeV kinetischer Energie sollen die Anderungen in den
jeweiligen Riickstof3spektren diskutiert werden (s. ABB. 5.21). Fiir Li fiihrt die Erh6hung von
D 2u einer deutlichen Reduzierung unterhalb etwa 50 eV Riickstoflenergie. Oberhalb davon
. werden sogar mehr Li-Atome freigesetzt. Im Falle der O-Atome ist die Reduktion im gesam-
ten relativ schwach, jedoch priagnant zwischen etwa 50 eV und 14 eV. Unterhalb von etwa
10 eV steigt das Profil ebenso stark an wie oberhalb etwa 250 eV. Diesen Zuwachs fiir hohe
RiickstoBenergien findet man auch bei Si (hier ab etwa 70 eV), doch noch prégnanter ist die
Zunahme im Bereich zwischen etwa 15 eV und 18 eV auf Kosten der niederenergetischen
Riickstokerne unterhalb etwa 12 eV. Dies fiihrt dazu, daB Ersetzungsstdfe mit den O-
Atomen im Silikat-Tetraeder nicht abnehmen, obwohl die Zahl der Si-Atome in der Kaskade
um ca. 8 % ansteigt. Da auflerdem aufgrund des stark vergroferten Wechselwirkungsbereichs
etwa 50 % mehr Si-Gitterpldtze Energien unterhalb des Cutoffs erhalten, steigt die Schadi-
gungsenergie fiir Si-Ionen stark an (um etwa 30 %). Die Si-Ionen werden also bei grofliem
maximalem Stoparameter schnell gestoppt, was auch an der Lage der Si-Zwischengitterposi-
tionen abzulesen ist. Deren Anzahl verringert sich vorrangig in der Néhe der Li-Lagen, weni-
ger stark im Bereich des Silikat-Tetraeders. Fiir die aus den Tetraederecken verlagerten O-
Ionen fiihrt die verstirkte Wechselwirkung zu stabilen Zwischengitterpositionen in der Néhe
von O-Gitterlagen, so daB solche Ionen nicht mehr unkorreliert rekombinieren. Die Defektan-
zahl steigt folglich proportional der Zunahme von O-Ionen an O-Zwischengitterpositionen.
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ABB. 5.21: Riickstodichten einzelner Konstituenten in L1 SiO, bei verschiedenen maximalen StoBparametern:

Li-Kurve ist verdoppelt.

5.5.5 Kristallsuchradius: LiSiO,

In enger Verbindung mit dem vorgegebenem maximalen StoBparameter p_ steht der Kristall-
suchradius d_,_, der die Nachbamn eines jeden Gitterplatzes bestimmt. Ist 4, kleiner als p_,,,
so wird effektiv nicht der ganze erlaubte Bereich an StoBparametern iiberstrichen. Wie bereits
in Kap. 4.1.3 erldutert, muf d_,_sogar merklich grofier sein, um Randeffekte in der Kristallsu-
che auszuschlieBen. Andererseits fiihrt ein sehr grofer Kristallsuchradius zu einem iiberpro-
portionalen Anwachsen von StoBauswertungen, so dal Simulationsrechnungen, vor allem fiir
die in dieser Arbeit bedeutenden leichten Ionen mit Energien im MeV-Bereich, enorme CPU-
Zeiten benotigen. Deshalb wurden fiir Li-Projektile in Li,SiO, (ohne Bindungsenergien) Tests
fiir verschiedene Kristallsuchradien (von 0,35 nm bis 0,41 nm) durchgefiihrt. Als maximaler
StoBparameter wird, wie in den anschlieBenden Referenzrechnungen, der Wert 0,33 nm ange-

setzt.

Die Defektentwicklung ist mit wachsendem d_,_ uneinheitlich, sowohl in den einzelnen Atom-
spezies als auch in der Summe. Diese selbst 4ndert sich nur schwach, maximal um -7 % bei
1 MeV. Stirker nehmen Li-Defekte ab (-13 %), wihrend O- und Si-Defekte liber den gesam-
ten Primérenergiebereich sowohl positive als auch negative Abweichungen aufweisen. All-
gemein findet man, wenn man die Beteiligung der einzelnen Konstituenten in der Kaskade
betrachtet, ein Verhalten vor wie beim maximalen Stofiparameter, d.h. ein groferer Kristall-
suchradius fihrt zu einem starken Anwachsen der durch Li-Kaskadenatome verursachten
Kollisionen, wobei auch hierbei die Anzahi der veriagerten Atome drastisch reduziert ist.

Anders als bei der Variation des maximalen StoBparameters 4ndert sich in den Tests fiir d_,
die Form des RiickstoBspektrums fiir alle Atome praktisch nicht. Dies deutet darauf hin, daf3
durch die zusitzlichen entfernten Targets zwar Energie aus der Kaskade gezogen wird, die

verlagerten Atome aber liber eine unveranderte Kinematik freigesetzt werden.
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Eine VergroBerung des Kristallsuchradius beeinfluflt also die Kaskadenresultate nur in einem
relativ kleinen Rahmen. Besonderes Augenmerk muf lediglich auf das Verhéltnis von d__ zu
D.... gelegt werden, wobei p__ sich an der Reichweite des Potentials orientieren sollte und 4,
etwas grofier zu wihlen ist.

5.6 Referenzmaterial

Nach den Parameteranalysen der vorigen Kapitel werden nun die fiir die abschlieenden
Schidigungsrechnungen relevanten Kaskadensimulationen vorgestellt und analysiert. Zur
Anwendung kommen dabei die in Kap. 5.2 zusammengestellten Referenzdaten und die geméaf
der Ergebnisse der Parameteranalysen geeignet gewihlten Modellparameter. Simuliert wur-
den jeweils Kaskaden durch primére RiickstoSkerne (PKA’s) im gesamten interessierenden
Energiebereich, d.h. bis zur maximal erreichbaren PKA-Energie im 14 MeV-Neutronenfeld.'

Je nach Energie wurden bis zu 1000 (unterhalb 1 keV), 500 (bis 10 keV) und bei hoheren
Energien iblicherweise 200 bis 300 Kaskaden gerechnet, um eine verlédfliche statistische
Auswertung zu ermoglichen. Lediglich fiir He*-PKA’s, die sowohl in Beryllium als auch in
Li,SiO, auftreten, wurde aufgrund der extrem ansteigenden Simulationszeiten die Zahl der
Kaskaden oberhalb 10 MeV auf 100 begrenzt’.

5.6.1 Beryllium

Die in Beryllium fiir die Verlagerungsschidigung im Fusionsneutronenfeld mal3geblichen
PKA’s sind Be’ (aus elastischer Streuung), He' (aus (n,2n) und (n,o)) und He® (aus (n,0.)). Fiir
sie wurden zunéchst Kaskaden in reinem monokristallinen Beryllium simuliert. Dabei wird
der Kristall als statisch angesehen, d.h. die Atome befinden sich in der Matrix auf exakten
Gitterpositionen. Da jedoch im Blanket erhchte Temperaturen herrschen, wurde in einer Fol-
ge von Simulationen die Temperatur des Kristalls bis auf 900 K erhoht. Die mittleren thermi-
schen Auslenkungen aus der exakten Ruheposition konnen aus dem Debye-Modell mit der
Debye-Temperatur 1440 K bestimmt werden. Zusitzlich wurde der Einflu der anisotropen
thermischen Gitteraufweitung untersucht, die sich aus den vorliegenden Daten ergibt.

Neben der Modellierung fiir reines Beryllium wurden Targetmodelle mit einem zunehmenden
Anteil an Sauerstoff aufgestellt. Dabei wird die Struktur der eigentlich vorliegenden Phase
BeO dahingehend approximiert, dal die O-Verunreinigungen geméf der EZ des BeO tetra-
edrische Zwischengitterpldtze im Be-Gitter einnehmen.

" vgl. typische Kaskadenbilder im Anhang, S. 239ff.
? Selbst dann werden mindestens 10 CPU-Stunden auf einer IBM RS6000-Workstation nur fiir einen Energie-

punkt benotigt.
132




5.6 Referenzmaterial

5.6.1.1 Reines Material

Wichtigste Kaskadensimulation fiir Schadigungsrechnungen ist diejenige in reinem Material.
Dazu wurden die Referenzdaten fiir Beryllium verwendet, d.h.

e statischer Kristall (0 K) mit Gitterkonstanten bei 293 K

e AMIJ-Potential mit homonuklearen Parametern

e kombinierter inelastischer Energieverlust (LSS, Bethe-Bloch)
Gleichverteilung von lokalem und nichtlokalem Energieverlust
Standardwert fiir Z,-Oszillations-Korrektur c,

e lokales Bindungsmodell mit maximaler Bindungsenergie von 3,3 eV.

Gestartet wurden die Kaskaden durch isotrop emittierte primére Be’-, He'- und He’-RiickstoB-
kerne an ausgewéhlten Energiepunkten bis zur jeweiligen maximalen PKA-Energie im Blan-
ket (vgl. auch die Kaskadenstrukturen, ABB. 8.1 bis ABB. 8.8, S. 239ff.).

Schddigungsdaten

Die prinzipiellen, schddigungsrelevanten Ergebnisse dieser Kaskaden sind der folgenden Ab-

bildung zu entnehmen.
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ABB. 5.22: Schidigungsfunktionen in reinem Beryllium: Vergleichskurven fiir E, , aus Ref. [118].

Im Verlauf der Schddigungsenergie E, = zeigt sich die qualitativ gute Ubereinstimmung mit
den analytischen Resultaten nach Lindhard-NRT bzw. einem verbesserten Modell [118]. Die
relativen Differenzen sind jedoch teilweise betréchtlich. Unterhalb von etwa 1 keV liegen die
Simulationsresultate gleichauf mit NRT. Grofite positive Abweichungen ergeben sich dann
um etwa 100 keV, wobei die Differenz fiir Be’ ca. 15 %, fiir He-PKA’s ca. 20 % bis 25 % be-
trdgt. Wesentlicher qualitativer Unterschied zwischen Simulation und NRT-Resultat ist das
Verhalten bei sehr hohen Energien, aufféllig besonders an den leichten Ionen.
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Im klassischen Lindhard-Modell erwartet man wegen des stetigen Anstiegs des inelastischen
Energieverlustquerschnitts eine Séttigung der Schiddigungsenergie, die fiir leichte Ionen frii-
her beginnt (um etwa 10’ eV fiir He") als fiir schwerere Ionen. Dies wiederum liegt am Ver-
héltnis von nuklearem zu elektronischem Bremsquerschnitt, das fiir leichte Jonen kleiner ist.
Deshalb steht fiir sie bei jeder Primérenergie weniger kinetische Energie fiir RiickstoBkerne

zur Verfiigung.

Im verbesserten Modell [118], das neben der Verwendung des ZBL- anstelle des Thomas-
Fermi-Potentials im wesentlichen die Implementierung des Bethe-Bloch-Querschnitts bein-
haltet, sinkt der inelastische Energieverlust oberhalb des Bethe-Maximums stark ab. In die-
sem Fall kann £, bei hoheren Energien, wenn auch sehr schwach, noch ansteigen. Dieser
Anstieg ist vor allem bei He* schon bei einigen MeV auszumachen.

Demgegeniiber zeigen die Simulationsresultate fiir alle PKA’s eine Sattigung und fiir He* so-
gar einen Abfall oberhalb 3 MeV. Ursache hierfiir ist, wie bereits in den Parameteranalysen
erldutert (s. S. 109ff.), das vermehrte Auftreten von streifenden Kollisionen, die lediglich zu

inelastischen Energieverlusten beitragen.

Wihrend im NRT-Modell aus E,, mit der festen Verlagerungsschwelle E, die Anzahl stabiler
Frenkeldefekte N, berechnet wird, liefert die BCA-Simulation in natlirlicher Weise die De-
fektausbeute nach Rekombination naher Defektpaare. Auch hier sind E,, und N, in erster Ni-
herung direkt proportional. Tatsdchlich zeigt die effektive Schwelle Q = E, /N, eine ausge-
préagte Energieabhingigkeit (vgl. ABB. 5.23). Im Falle der He-Projektile beachte man, daf die-
se je nach Primérenergie in etwa 40 % bis 70 % aller Kaskaden einen Zwischengitterplatz be-
setzen und nicht rekombinieren. Deshalb mufl zu den Be-Schidigungsdaten die entsprechen-
den fiir He* bzw. He® addiert werden, d.h. im Mittel etwa 0,5 Defekte und 3,2 eV fiir E,_.
Auswirkungen auf die Resultate erwartet man folglich nur bei kleinen Energien, unterhalb

etwa einigen hundert eV.
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ABB. 5.23: Effektive Verlagerungsschwellen fiir verschiedene PKA's in reinem Beryllium.
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In diesem Energiebereich steigt Q sehr stark an, denn wegen des Vorherrschens von Erset-
zungsstéBen ist hier die Defekterzeugung im Mittel relativ erleichtert. Ab etwa 1000 eV steigt
Q néherungsweise konstant pro logarithmischem Energieschritt an. Hier nehmen mit steigen-
der Primirenergie die Anzahl der Kollisionen in der Kaskade sehr stark zu, aber nur unter-
durchschnittlich die Zahl verlagerter Gitteratome. Denn die iberwiegende Mehrzahl der Kol-
lisionen wird von niederenergetischen Be-RiickstoBkernen (knapp oberhalb der Cutoff-
Energie) verursacht, die kaum in der Lage sind, weitere Atome freizuschlagen. Thr Anteil
steigt nun bei hoherer Primérenergie, so daB Energietransfers unterhalb des Cutoffs zuneh-
men, deren relativer Anteil an E,  entsprechend ansteigt. Zudem wéchst die Zahl korrelierter
Annihilationen relativ zu unkorrelierten Rekombinationen, wobei aber die Summe gegeniiber
der Gesamtzahl verlagerter Gitteratome praktisch unverindert bleibt.

Eine dhnliche Differenz der RiickstoBspektren findet man zwischen verschiedenen PKA’s (s.
ABB. 5.24). Demnach liegt z.B. der Anteil von Be-Atomen oberhalb 50 eV fiir He'-Projektile
von 30 keV bei 14,4 %, fiir Be’ derselben Energie dagegen bei 15,8 %. Diese kleine Differenz
ist ebenso entscheidend fiir die Defekterzeugung wie die zwischen verschiedenen Pri-
mérenergien: fiir Be’ von 1 MeV sinkt der Anteil wieder auf 14,9 %, analog steigt die effekti-
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ABB. 5.24: RiickstoBdichten bei 30 keV: Vergleich zwischen Be’- und He*initiierten Kaskaden.
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ABB. 5.25: Korrelation zwischen N, und E, in Beryllium.

Im N-E, -Diagramm (ABB. 5.25) liegen alle Simulationsresultate anndhernd auf einer Gera-
den im doppelt-logarithmischen MaBstab, bis auf sehr kleine Energien und die Werte fiir He-
PKA'’s oberhalb 3 MeV. Als gemeinsame Interpolation findet man

N, =0,0246(+2-10°) E, 09886E8107) (42 _ 95 (139)

Wie im NRT-Modell kann auch an die Simulationsresultate eine analytische E, -E-Abhén-
gigkeit gefittet werden. Dabei ist es zweckmiBig die sogenannte reduzierte Energie € zu ver-

wenden, wobei

aAlz (140)
ZZ,e* (M, + M,)

ist und a die Abschirmlénge des interatomaren Potentials. Wegen der Schwierigkeit, diese fiir
AMLJ eindeutig zu definieren, und weil die obige Normierung iiblicherweise unabhéngig

vom jeweiligen Potential durchgefiihrt wird, soll fiir @ der Lindhard-Wert

0,8853a
a= Z L 2/2)1/2 (141)
| 2

verwendet werden.

In Analogie zum NRT-Modell wurde folgende analytische Form gewéhit:

_ E (142)
1+ ae™ +a,)

dam
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mit der Randbedingung, daf der Koeffizient a, fiir alle PKA’s denselben Wert aufweisen soll.
Fiir die einzelnen PKA'’s erhélt man damit als beste Parameter die in der folgenden Tabelle
aufgefiihrten Werte.

TAB. 5.18: Fitparameter fiir NRT-hnliche E,, (E)-Abhéngigkeit: vgl. Glg (142).

PKA a, a, a,

Be’ 0,1586(+4-10%)  0,9428(+4.10%)  0,3172(*0,07)
He' 0,2006 0,9428 0,147

He* 0,1563 0,9428 0,262

Defektcharakterisierung

Unabhéngig vom priméren RiickstoBkern erhélt man praktisch identische normierte Defekt-
verteilungen. Der Abstand zwischen Defektatom und zugehérenden Gitterfehlstelle ist dabei
im allgemeinen recht klein (wenige zehntel Nanometer), wobei sich dies fiir hohere Energien
noch verstédrkt. Separationen oberhalb 1 nm findet man nur bei 30 % bis 25 % aller Defekte.
Der Abfall mit steigendem Abstand ist nicht streng monoton, da wegen der diskreten Gitter-
abstinde gewisse Abstinde wahrscheinlicher sind.

Fiir He-PKA’s 4andert sich oberhalb 3 MeV auch das Separationsprofil, indem deutlich mehr
Defektpaare mit kleinem Abstand auftauchen. Diese wiederum sind Kandidaten fiir folgende
Rekombinationen, so daB der beobachtete Abfall der Defektzahlen noch gréfer werden kann.

Das Separationsprofil ist direkte Konsequenz des Riickstospektrums: viele Gitteratome wer-
den mit Energien knapp oberhalb des Cutoffs freigeschlagen und kénnen sich nur unweit des
freigewordenen Gitterplatzes bewegen. Wenn nicht sogar spontane Annihilation eintritt, wer-
den also iiberwiegend nahe Defektpaare erzeugt. Deshalb ist auch der Anteil korrelierter De-
fektpaare, bei dem das Zwischengitteratom von der zugehérigen Leerstelle stammt, signifi-
kant (etwa 20 %) und steigt fiir He-Ionen oberhalb 3 MeV auf bis zu 50 %.

Die Zwischengitteratome werden in den Simulationen sehr prézise den definierten Zwischen-
gitterpldtzen (Oktaeder A, Tetraeder B) zugeordnet, nur ein verschwindender Bruchteil befin-
det sich in nichster Néhe eines reguliren Gitterplatzes. Gemidfs der Multiplizitit der Zwi-
schengitterpositionen erhélt man etwa doppelt so viele B- wie A- Zwischengitteratome. Doch
ist die Aufteilung nicht véllig symmetrisch, denn B-Plitze werden leicht bevorzugt, so dafl
dort etwa 4 % bis 6 % mehr Be-Atome pro Zwischengitterplatz gezihlt werden. Diese Ver-
teilung wird fiir alle priméren Projektile unabhéngig von deren Energie angenommen.

Aufgrund der leichten Atome in einem relativ offenen Gitter skaliert das Volumen der Kas-
kade, definiert als Vereinigung aller kubischen Volumina fester Kantenldnge um jeden Git-
terdefekt, direkt mit der Anzahl der Defekte. Die Defektdichte ist also praktisch unabhéngig
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von der Primérenergie und betrégt etwa ein Defektpaar pro 0,350 nm’ (Wiirfel mit ca. 0,7 nm
Kantenlénge).

Leerstellen bilden zu einem hohen MaB kleine Cluster von 2 oder 3 Leerstellen. Der Anteil
von Leerstellen in Clustern sinkt mit steigender Primérenergie von etwa 47 % bei 1 keV auf
40 % bei 3 MeV. Vorrangig liegen Dupletts (doppelte Leerstellen) vor, etwa zehnfach mehr
als Tripletts, wobei Paare in der Basalebene (d = 0,229 nm) gegeniiber Néchsten-Nachbarn
(d=0,223 nm) bevorzugt sind. Dieses Verhalten deckt sich mit molekulardynamischen
Rechnungen [119], nach denen Leerstellenpaare in der Basalebene etwas stirker gebunden
sind als Paare auf benachbarten Ebenen.

Tripletts bilden sich schwerpunktsméBig auf zwei iibereinanderliegenden Basalebenen und
nur untergeordnet innerhalb einer Basalebene. Zu den typischen Konfigurationen gehdren
zwei benachbarte Leerstellen in der Ebene plus eine dritte im Néchsten-Nachbarn-Abstand
oder aber in groferer Entfernung (d = 0,319 nm), sowie zwei Leerstellen im doppelten Ab-
stand innerhalb der Basalebene und eine symmetrisch dazu liegende Leerstelle in der benach-
barten Ebene. Auflerdem findet man Tripletts liber 3 Basalebenen, wobei jeweils zwei Leer-
stellen néchste Nachbarn sind.

Konkret produzieren Be’-PKA’s von 3 MeV im Mittel etwa 328 Singlett-Leerstellen, 91 Du-
pletts und 10 Tripletts. Der Anteil von Dupletts innerhalb der Basalebene betrégt 37 %, von
néchsten Nachbarn 34 %, bezogen jeweils auf die Gesamtzahl. Die oben vorgestellten Tri-
plett-Konfigurationen machen etwa 70 % aller Tripletts aus, nur etwa 10 % liegen in einer
Basalebene.

Zwischengitteratome liegen anders als Leerstellen iiberwiegend einzeln vor, nur 1 % bis 2 %
bilden Dupletts. Deren Separationsverteilung ist kontinuierlich, wobei groe Absténde bis zur
vorgegebenen maximalen Clusterlidnge (0,358 nm) bevorzugt sind.

5.6.1.2 Temperaturabhingigkeit

Gegentiber dem Idealfall eines statischen Kristalls, d.h. alle Gitteratome befinden sich auf ex-
akten Gitterpunkten (héchste Symmetrie), filhren thermische Gitterschwingungen zu einer
Abschwichung der strengen Kristallsymmetrie. Da die Schwingungsperioden (10™ ... 10™ s)
um GroéBenordnungen lédnger sind als die Zeitskala einzelner StoBvorgiange in der Kaskade,
kann man die Positionen der Gitteratome wihrend der Kaskadenausbreitung als eingefroren
betrachten.

Fir Beryllium wird die mittlere quadratische Auslenkung < #’> aus dem Debye-Modell
(0, = 1440 K) berechnet. Dabei sind die einzelnen Elongationen isotrop, unkorreliert und
gauBverteilt. Zusitzlich zur harmonischen Komponente der thermischen Gitterbewegung fiih-
ren anharmonische Terme zur Gitterexpansion, die bei erhdhten Temperaturen beriicksichtigt

werden mubB.
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Im folgenden soll der Einfluf} beider Effekte, Stérung der Gittersymmetrie und Dichtereduzie-
rung, am Beispiel von Be’-PKA’s untersucht werden. Gegeniiber dem statischen Modell wer-
den zunéchst die Gitterschwingungen bei 293 K addiert. AnschlieBend wird die Temperatur
sukzessive auf 500 K, 700 K und 900 K erhoht unter Beriicksichtigung der anisotropen Git-
terexpansion. Zum Vergleich werden auch ausgesuchte Fille mit unveridnderten Gitterkon-

stanten herangezogen.

Wegen der hohen Debye-Temperatur sind die mittleren thermischen Auslenkungen (genauer:
,I00t mean square*-Werte, V< u® > ) selbst bei 900 K sehr klein (< 4 % des Nichsten-Nach-
barn-Abstands), was aus folgender Tabelle ersichtlich wird:

TAB. 5.19: Gitterkonstanten von Be bei erthohten Temperaturen.

Temperatur [K]  rms [nm] Gitterkonstanten
a,b [nm] ¢ [nm]
293 0,0060 0,2286 0,3583
500 0,0069 0,2295 0,3595
700 0,0078 0,2303 0,3605
900 0,0087 0,2311 0,3615
: ! 50
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ABB. 5.26: Temperaturabhidngigkeit der Kaskadenresultate in Be: Defektatome (links) und effektive Verlage-

rungsschwelle (rechts).

Die Defektausbeute (vgl. ABB. 5.26, links) zeigt eine deutliche Reduktion, wenn thermische
Schwingungen bei 293 K beriicksichtigt werden. Die Reduzierung beziiglich den Werten im
statischen Kristall steigt von 5 % (bei 100 eV) auf etwa 18 % (um 10’ eV) und sinkt dann
wieder auf ca. 5 % bis 9 % ab. Dieser Effekt verstirkt sich nicht, wenn man von 293 K auf
hohere Temperaturen geht. Ganz im Gegenteil vermindert.sich die Reduktion ab 700 K vor
allem oberhalb 300 keV, wo die Defektzahi gegeniiber kleinerer Temperatur um wenige Pro-

zent zulegt.
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Da die Schéadigungsenergien nur eine vergleichsweise schwache Anderung aufweisen, zeigen
die effektiven Schwellen einen merklichen Temperatureinflu$} (s. ABB. 5.26, rechts). Sie liegen
fiir 293 K und 500 K um etwa 3,3 eV, fiir 700 K und 900 K nur um 2,7 eV oberhalb des stati-
schen Werts.

Der Einflu3 der thermischen Schwingungen und der Gitteraufweitung &duflert sich darin, daB
die Kaskadenatome im Mittel mehr Kollisionen eingehen. Dies liegt daran, daB durch die
Auslenkung der Gitteratome aus ihrer Ruhelage die Bedingungen fiir simultane StofBe
schlechter werden, d.h. die Wahrscheinlichkeit fiir eine Konstellation mit zwei oder mehr
Targetatomen sinkt (z.B. bei 1 MeV von ca. 36 % auf 33 %). Demzufolge erhoht sich die
Zahl der Kollisionen ohne eine analoge Frhohung der Zahl betroffener Targetatome. Daraus
resultiert eine reduzierte Effektivitit fiir den kinetischen Energieiibertrag pro Kollision und
Targetatom; in der Folge werden weniger Gitteratome verlagert bei einem relativ grofien
Energietibertrag (E, ). Insofern sinkt die Defektzahl, und die effektive Schwelle steigt.

Das normierte RiickstoBspektrum #ndert sich beim Ubergang zum thermischen Gitter nicht,
d.h. die Kinematik der bindren Kollisionen bleibt unverindert. Doch verldngert sich die Zeit,
in der Verlagerungen auftreten, was deutlich im zeitlichen Kaskadenprofil zu erkennen ist.
Wihrend die Kaskade im statischen Gitter sehr schnell ausliuft, ist dieser Abfall im thermi-
schen Gitter deutlich abgeflacht, insbesondere wenn man noch das niedrigere Maximum be-
achtet (bei 300 keV, vgl. ABB. 5.27, links).

| Temperatur: |..; N .. Be®, 300 keV ]

Temperatur:

30 F

Kaskadenatome (pro Kaskade)
Kaskadenatome (pro Kaskade)

B~ 1

N i i 1 ; o i i P
0 200 400 600 800 1000 1200 0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600
Zeit [fs} Zeit [fs]

ABB. 5.27: Kaskadenprofile in Be bei verschiedenen Temperaturen: priméres Be’-PKA mit 300 keV (links)
bzw. 1 MeV (rechts)

Bei Erhthung der Temperatur dndern sich die oben beschriebenen Charakteristiken im allge-
* meinen nur unwesentlich. Da aber das Gitter weniger dicht ist (durch thermische Expansion),
erhohen sich Reichweite und Abbremszeit der priméaren Projektile. So steigt z.B. bei 3 MeV
die radiale Reichweite von 5505 nm auf 5680 nm (+3 %), die Abbremszeit von 1865 fs auf
1950 fs (+4 %). Konsequenz davon ist, daB die Kaskadenprofile noch etwas langgestreckter
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werden, wobei zwischen 700 K und 900 K kaum noch eine Differenz auszumachen ist (s.
auch 1 MeV, ABB. 5.27, rechts).

25 T T | S B B B

Be®, 1 MeV

Temperatur:
— 293 K
[|~—s900K {"

Defekterzeugung

I PR REEPUS SR NUNP VP | i i

0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600
Zeit {fs]

ABB. 5.28: Defektproduktion im Kaskadenverlauf: Stabile Punktdefekte (je 40 fs) durch ein primdres Be’-PKA
mit 1 MeV.

Vergleicht man die Kaskaden bei 293 K und bei 900 K, so stellt man fest, da8 durch die Ver-
lingerung der Kaskaden gerade in diesem Zeitbereich mehr Defekte produziert werden (vgl.
ABB, 5.28). Konkret sind es 44 % aller Defekte bei 293 K bzw. 47 % bei 900 K nach 1000 fs
seit Kaskadenbeginn (Projektilenergie 1 MeV). Die Defekterhohung bei 900 K (relativ zu
293 K) resultiert also vornehmlich aus dem letzten Abschnitt der Kaskade. Die zusétzlichen
Defekte (+4 %) bilden aber sehr eng benachbarte Paare, so da3 hier nach Abschluf} der balli-
stischen Phase zusétzliche Rekombinationen wahrscheinlich sind.

Bisher war in den Kaskaden bei erhohten Temperaturen Gitterschwingungen und Gitterex-
pansion gleichermaBen berticksichtigt. La8t man jedoch die Gitterkonstanten unveréndert, so
sind die Kaskadenresultate nahezu unabhéngig von der Temperatur. Dies liegt daran, daf die
mittleren thermischen Auslenkungen zwischen 293 K und 900 K nur um 0,0027 nm zuneh-
men, also einem Bruchteil der typischen Atomabstinde. Insofern sind keine quantitativen
Auswirkungen zu erwarten.

5.6.1.3 Reines Material bei 900 K

Die Analysen zur Temperaturabhdngigkeit in Beryllium zeigen, da8 man bei 900 K betrécht-
liche Defekteinbuflen iiber einen grofien Primédrenergiebereich erwarten kann. Im Targetmo-
dell eines thermischen Kristalls bei dieser Temperatur wurden Kaskaden durch Be’, He* und
He’ realisiert. Die Modelldaten entsprechen ansonsten denen des statischen Kristalls.
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ABB. 5.29: Schidigungsfunktionen in Be bei 900 K: im Vergleich mit OK.

Fiir alle PKA’s findet man die erwartete Defektreduzierung, die einen Maximalwert von etwa
20 % bei etwa 10 eV bis 10° eV aufweist. Die Differenz schwicht sich jedoch fiir hohe Pro-
jektilenergien wieder ab, bei He® werden dann anndhernd die Werte fiir 0 K erreicht, bei He*
steigt die Defektzahl sogar iiber den statischen Wert (bei 13 MeV). In allen Féllen, insbeson-
dere bei den leichten PKA’s, erkennt man den gegentiber den Ergebnissen fiir 0 K deutlich
stirkeren Defektzuwachs in diesem Energiebereich.

Dieser positive Gradient korreliert ausgezeichnet mit dem Verlauf von E, . Die Simulations-
resultate folgen, merklich besser als bei 0 K, dem analytischen Resultat, das auf dem ZBL.-
Potential und dem kombinierten LSS-Bethe-Bloch-Querschnitt basiert. Unterhalb 1 keV sind
die Unterschiede verschwindend, oberhalb davon auf kleinerem Niveau als bei 0 K und ohne
merkliche Energieabhingigkeit. Fiir Be’ schwankt die Differenz zwischen 2 % und 5 %, fiir
He' zwischen 7 % und 14 % und fiir He® zwischen 8 % und 13 %. Beriicksichtigt man die sta-
tistischen Abweichungen der Simulationsresultate (bis maximal 3 %), so kann man mittlere
Abweichungen der Simulation beziiglich NRT von 4 % (Be®), 12 % (He*) und 10 % (He®)

konstatieren.
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Diese Ergebnisse, kombiniert mit denen des statischen Gitters, lassen den Schluf} zu, daf3 im
wesentlichen Kristallsymmetrie-Eigenschaften zu Abweichungen von E,  beziiglich der
analytischen Theorie fithren. Eine globale Stérung dieser Symmetrie, z.B. durch thermische
Auslenkung aller Gitteratome, resultiert dann in einem Verhalten, das sich dem analytischen,
symmetrieunabhingigen Resultat annéhert.

Die effektive Schwelle fiir alle PKA’s ist im Mittel (oberhalb 1 keV) um ca. 3 eV gegeniiber
den Werten bei 0 K erhoht. Bis hin zu 3 MeV weist sie dieselbe Energieabhingigkeit auf.
Oberhalb davon steigt sie zunédchst noch etwas stirker an und fallt schlieBlich leicht ab. Dies
ist eine Konsequenz des fehlenden Channelling im thermisch gestorten Gitter. Ein klarer
Hinweis dafiir ist auch das Kaskadenprofil fiir He*-PKA’s mit Energien ab 3 MeV (ABB. 5.30).

T T T LIRS SR AR R A S

10 3 MeV 7 MeV 13 MeV 4

Kaskadenatome (pro Kaskade)

[ IOPUN RS P ORI R L 1

i L 1
0 1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000 8000
Zeit [fs)

ABB. 5.30: Kaskadenprofile hochenergetischer He-PKA’s in Be bei 900 K.

Im Vergleich zu den Profilen im statischen Kristall (s. ABB. 5.8) erkennt man leicht, daf auch
in der Anlaufphase vor dem Verlagerungspeak kurz vor Ende der Kaskade nun deutlich mehr
Atome freigesetzt werden (vgl. auch ABB. 8.9).

5.6.1.4 Verunreinigtes Material

Beryllium weist als eine der Hauptverunreinigungen Einschliisse von BeO auf, die in den Be-
Kiigelchen fiir das Blanket einen Anteil von etwa 0,1 bis 0,2 mol% ausmachen. Dies ent-
spricht typischerweise einem O-Anteil von 0,2 wt% (0,11 at%) in der Be-Matrix.

In Kap. 5.7.4 werden Kaskadensimulationen an Phasentibergdngen Be-BeO vorgestellt. Eine
etwas vereinfachte Behandlung soll in diesem Abschnitt verwendet werden. Dazu sei O ho-
mogen in der Be-Matrix verteilt. Analog der BeO-Struktur (P6,mc, a = b = 0,2698 nm, ¢ =
0,4380 nm) werden dann die O-Atome auf tetraedrische Zwischengitterpldtze (B) positioniert.
Im BeO nimlich besetzen Be die Lagen 2(b) mit (+,2,0), (3,%,0,5) und O ebenfalls 2(b) mit

13.9,¢.3D.
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Trotz der Verbesserungen im Kristallitmodell (s. Kap. 4.1.2) ist im Gittermodell mit 2 be-
setzten und 4 fast unbesetzten Gitterplétzen ein spiirbarer Einflufl dieser zuséitzlichen Punkt-
lagen zu bemerken. Deshalb miissen die Ergebnisse mit O-Besetzungen auf reines Be mit
demselben Gittermodell normiert werden. Die Resultate weichen dort um bis zu 20 % vom
herkdmmlichen hcp-Modell ab. Letztlich interessieren aber nur die durch zusitzliche O-Ver-
unreinigungen verursachten Differenzen und nicht absolute Werte. Im folgenden werden die
Resultate der durch Be’ initiierte Kaskaden bis 3 MeV in Be mit 0,11 at% (Referenzfall),
0,5 at% und 1,0 at% O vorgestellt.
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ABB. 5.31: Defekterzeugung und effektive Verlagerungsschwelle in verunreinigtem Be: mit Vergleichswerten

aus reinem Beryllium,

Abgesehen von den merklichen Abweichungen bei 3 MeV, die aber kaum auBerhalb der stati-
stischen Unsicherheit liegen, weisen die Defektzahlen nur unwesentlich kleinere Werte als in
reinem Be auf. Zwischen den verschiedenen O-Anreicherungen lassen sich ebenfalls kaum
Unterschiede feststellen. Ab etwa 10° eV liegen die Werte, selbst fiir 1,0 at% O, nicht mehr
signifikant auseinander, unterhalb davon betragen die maximalen Abweichungen zu reinem
Be um ca. 4 %. Noch kleiner sind die Modifikationen der Schidigungsenergie, so daBl die ef-
fektive Schwelle mit steigendem O-Gehalt zunimmt. Denn Q fiir O-Atome ist separat be-
trachtet deutlich groBer als fiir Be-Atome (~ 140 eV gegeniiber ~ 46 eV). Je mehr O-Atome
also in der Kaskade partizipieren, um so grofer ist der Energieiibertrag auf diese Atome, was

sich ungtinstig auf die Zahl verlagerter Atome auswirkt.

Die Resultate zeigen, daB ein O-Gehalt bis 1 at% in homogener Verteilung nur unwesentli-
chen Einfluf auf die Defektausbeute in Beryllium hat. Der Anteil von O-Atomen in einer
Kaskade betrigt bei diesem Gehalt etwa 1,7 %, aber nur 0,5 % aller stabilen Defekte werden
von O-Atomen gebildet.
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562 LiSiO LiSiO,

Fir die komplexen, polyatomaren Silikate miissen aufgrund der drei vorliegenden Elemente
Li, O und Si eine Vielzahl moglicher PKA’s betrachtet werden. In der Targetmodellierung
kann weitgehend tiber die Isotopenzusammensetzung gemittelt werden, da, bis auf Lithium,
die Massendifferenzen klein sind und gewohnlich ein Isotop vorherrscht.

Andererseits muB bei der Berechnung der PKA-Spektren jedes Isotop, wenigstens im Prinzip,
separat betrachtet werden. Insbesondere trifft dies fiir Lithium, Li® und Li’, zu, da Li’ gegen-
tiber dem natiirlichen Gehalt auf etwa 25 at% angereichert werden soll. Grund hierfiir ist die
Notwendigkeit, im Brutblanket eine Tritiumbrutrate (TBR) von mind. 1,0 zu erzielen, was im
vorliegenden HCPB-Konzept nur durch entsprechende Li’-Anreicherung erreicht werden

kann.

Die betrachteten PKA’s zeigen ausgesprochen groBe Massenunterschiede, von M =4 (He'
hauptsichlich aus Li’(n,t)o) bis M = 28 (Si* aus (in)elastischer Streuung an Si**) fiir die regu-
lire Zusammensetzung und zusitzlich, fiir die mit TeO, beaufschlagten Silikate eine mittlere
PKA-Masse von 128 aus den verschiedenen Tellur-Isotopen (M = 124...130).

Auch fiir die beiden Silikatphasen wurden, wie in Beryllium, neben Kaskaden in statischen
Kiristallen auch solche bei 1180 K simuliert. Die thermische Ausdehnung wurde Literaturda-
ten entnommen. Die mittleren thermischen Auslenkungen kénnen nun aber nicht direkt aus
den Debye-Temperaturen der Elemente (d.h. der Elementphasen) abgeleitet werden. Vielmehr
wurde das Debye-Modell an die thermischen Korrekturfaktoren zum Atomstreufaktor der Si-
likatgitter gefittet. AuBer chemisch reinen Silikaten wurden auch mit Te und C verunreinigte
Chargen gemiB der vorgegebenen Spezifikationen untersucht.

5.6.2.1 Reines Material

Fur reines Li,SiO, wurden Kaskaden durch He®, Li (gemittelte Masse bei 25 % Li*-Anreiche-
rung), 0%, Si* und Mg” simuliert (vgl. auch die Kaskadenstrukturen fiir Li- und Si-Projektile,
ABB. 8.10 bis ABB. 8.19, S. 244f{f.). Die Referenzdaten fiir das Targetmodell lauten:

e statischer Kristall bei 293 K
e Coulomb-Potentiale mit AMLJ-Kem

e kombinierter inelastischer Energieverlust (LSS, Bethe-Bloch)
Gleichverteilung von lokalem und nichtlokalem Energieverlust
Standardwert fiir Z,-Oszillations-Korrektur c,
Compound-Ionisierungspotential nach Thwaites
e Jlokales Bindungsmodell mit maximaler Bindungsenergien von 1,5 eV, 7 eV bzw. 2 eV fiir
Li, Sibzw. O

In den Endkonfigurationen der einzelnen Kaskaden werden getrennt gezéhlt:
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e Zwischengitteratome nach Rekombination mit partiell besetzten Li-Lagen
e Leerstellen

¢ Rekombinationen mit Li-Lagen: eigentliche durch Li-Ionen selbst, uneigentliche durch alle

anderen Jonen

e Fehlordnungen

Davon sind fiir die abschlieBenden Schidigungsrechnungen vor allem die Zahl der Zwischen-
gitteratome, der Fehlordnungen und der uneigentlichen Li-Rekombinationen interessant, die
in folgenden Abbildungen dargestellt sind. Aufgrund des speziellen Charakters des Li-
Subgitters ist es angemessen, lediglich die dort rekombinierten Li-Atome aus den Schédi-
gungsdaten zu eliminieren. Fremdatome, die nominell dort rekombinieren, werden zwar zu-
néchst als Fehlordnungsdefekte (,uneigentliche Rekombinationen auf Li-Lagen®) registriert,
sollen aber in den anschliefenden Schidigungsrechnungen zu den jeweiligen dpa-Raten ad-
diert werden. Umgekehrt muf} in entsprechendem MaBe die ddf-Rate nach unten korrigiert
werden, so daf} die Summe aus Gitterdefekt- bzw. Gitterfehlordnungsraten konstant bleibt. In
den hier folgenden Auswertungen der Kollisionskaskaden werden jedoch diese Zuordnungen
noch nicht vorgenommen.
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ABB. 5.32: Schidigungsfunktionen von verschiedenen PKA's in Li,SiO,; (b), (d), (¢) sind Ausschnitte fiir

schwerere PKA’s bei hohen Energien.

Der Verlauf der Schidigungsenergie E, , (ABB. 5.32, g) fiir die unterschiedlichen PKA’s zeigt
qualitativ das vom Lindhard-NRT-Modell vorhergesagte Verhalten: zunéchst eine streng li-
neare Proportionalitdt mit der Priméirenergie, dann, fiir He' bei etwa 1keV, fiir Si um etwa
100 keV beginnend, ein immer stidrkeres Abflachen, das schlieBlich in einen Plateau-Bereich
tibergeht. Wie bereits aus den Beryllium-Simulationen bekannt ist, steigt fiir leichte Ionen bei

entsprechend hohen Energien E,  an, was in Li,SiO, bei He' und in Anséitzen bei Li zu erken-

am
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nen ist. Die schwereren Ionen haben selbst bei maximaler Energie die Sattigung noch nicht
erreicht.

Im quantitativen Vergleich der Simulationsresultate mit analytischen Lindhard-NRT-Kurven
kann man zum Teil betrachtliche Unterschiede feststellen. So erweist sich die Vorhersage des
NRT-Modells mit einem gemittelten Target (M = 13,2 amu, Z=6,4) als klare Unterschit-
zung; nur fiir Si-PKA’s liegt die Differenz bei wenigen Prozent, steigt jedoch fiir leichtere
PKA'’s deutlich an (fiir Li -50 %). Bildet man dagegen die gewichtete Summe aller elementa-
ren Lindhard-Schédigungsenergien (also z.B. aus den Kombinationen Li-Li, Li-O und Li-Si),
so ist dieses Ergebnis noch kleiner als fiir das gemittelte Target.

Auch die Diagramme der Defektatome und Fehlordnungen zeigen im wesentlichen dieselbe
Energieabhingigkeit wie E, . Bei Energien bis einige hundert eV wird das Kaskadenresultat
noch von der unmittelbaren Umgebung des Startorts dominiert, so daB die Defektausbeute
stark vom jeweiligen PKA abhédngt. Oberhalb davon, bis einige keV, steigt dann die Defekt-
zahl direkt mit der RiickstoBenergie an, wobei lediglich die Resultate fiir He* deutlich nach
unten abweichen. Nach dem Abflachungsbereich verharren die Fehlordnungen in der Sétti-
gung, wihrend die Zahl der Defektatome und die der uneigentlichen Rekombinationen (auf

Li-Lagen) zumindest fiir die leichteren PKA’s merklich ansteigen.
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ABB. 5.33: Effektive Verlagerungsschwellen fiir verschiedene PKA's in Li SiO,.

Die Abweichungen fiir He'-Projektile sind auch in der effektiven Schwelle augenscheinlich.
Wihrend fiir die schwereren PKA’s nach dem Anstieg unterhalb 1 keV ein relativ konstanter
und Projektil-unabhéngiger Wert zwischen etwa 115 eV und 125 eV erreicht wird, liegt die
Schwelle fiir He'-PKA’s deutlich dariiber bei ca. 133 eV. He* und Li zeigen dann das in den
Beryllium-Kaskaden beobachtete starke Abfallen im MeV-Bereich.

Allen Kaskaden gemeinsam ist der Anteil von Zwischengitteratomen zur Anzahl der in der
Kaskade erzeugten Leerstellen von ca. 43 % und das vermehrte Auftreten von Fehlordnungs-
defekten (48 bis 50 %). Nur fiir die leichten PKA’s &ndert sich diese Verteilung im oberen
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Energiebereich, der Anteil der Defektatome nimmt leicht zu, Fehlordnungen sinken analog
ab.

Die Defektaufteilung nach den einzelnen Konstituenten in Li,SiO, betragt nahezu unabhéngig
von PKA und Primérenergie etwa 55 % Li, 40 % O und 5 % Si. Die offensichtliche Abwei-
chung vom stéchiometrischen Verhéltnis ist nicht in erster Linie auf die stark unterschiedli-
chen Bindungsenergien zuriickzufiihren, denn fiir Simulationen im bindungsfreien Targetmo-
dell ergibt sich eine Zusammensetzung von etwa 50:38:12 (Li:O:Si). Vielmehr spielen Masse
(und damit die Kinematik) und gegenseitige Lage im Kristall die entscheidende Rolle fiir die
Bevorzugung von Li-Verlagerungen und der massiven Behinderung von freien Si-
RiickstoSkemen.

Eine dem NRT-Modell dhnliche Korrelation zwischen N, und E, 148t sich auch fiir Kaskaden
in Li,SiO, aufstellen. Sie ist, wie ABB. 5.34 zu entnehmen ist, bis auf Ausnahmen bei kleinen
Werten von E, und hohen Werten fiir die leichten Ionen durch eine Gerade im doppelt-
logarithmischen MaBstab gegeben, bzw. durch die analytische Form

N, =0,0086(2-107%) E,, O9B4F107) (25 37y (143)

Dabei wurde der Exponent fiir £, als gemeinsamer Parameter fiir alle PKA’s fixiert.
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ABB. 5.34: Korrelation zwischen N,und E,_ in Li SiO,.

Im Vergleich der normierten Riickstospektren produziert ein Si-PKA bei 2 keV deutlich we-
niger Riickstoflkerne oberhalb etwa 20 eV als ein Li-PKA derseiben Energie. Dieses Verhalt-
nis kehrt sich jedoch mit steigender Projektilenergie um: bei 1 MeV verlagert ein Si-Projektil
mehr Atome oberhalb etwa 50 bis 100 eV (je nach Spezies) als ein Li-Projektil. Noch gerin-
ger ist deren Anteil fiir ein He-PKA.

Diese Differenz im Energiebereich deutlich oberhalb der Cutoffs ist, wie bereits in den
Beryllium-Simulationen ausgefiihrt, mitentscheidend fiir das Verhéltnis der effektiven
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Schwellen: ein hoher Anteil fiihrt zu giinstigen Verlagerungsbedingungen, fiihrt also zu einer
kleinen effektiven Schwelle. Betrachtet man ndmlich die Q-Werte der einzelnen PKA genau-
er, so kann man genau diesen Effekt beim Ubergang vom keV- in den MeV-Bereich erken-
nen. Fiir Li steigt Q leicht an, fiir Si ist es genau umgekehrt.

Defektcharakterisierung

Die gegenseitige Separation in Defektpaaren in Li,SiO, ist noch stérker als in Be zu kleinen
Werten hin konzentriert, Dabei fillt die Verteilung monoton mit steigenden Abstand d etwa
wie d * ab, so daB nur etwa 15 % aller Defektpaare einen Abstand von mehr als 1 nm aufwei-
sen. Die Ursache hierfiir liegt in der Vielzahl moglicher Gitterabstinde im Li,SiO-Kristall,
die wegen 28 Gitterpunkten in der EZ von 0,166 nm’ relativ kontinuierlich verteilt sind. Dar-
aus folgt auch der hohe Anteil von korrelierten Defektpaaren, der bei ca. 38 % liegt und fiir
die leichten PKA’s bis auf 50 % im oberen Energiebereich steigt.

Untersucht man die Zuordnung der Zwischengitteratome zu Gitterlagen im Kristall, so findet
man ca. 51 % davon in der Nihe von O-Plitzen, 17 % bei Si-Pldtzen und 32 % bei Li-
Gitterpunkten. Jedoch verteilen sich die einzelnen Spezies differenzierter: Si bleibt vorrangig
in der Nihe des Tetraecderzeéntrums (zu mehr als 35 %), Li auf eigenen Gitterplétzen
(ebenfalls um 35 %), wihrend O-Atome sich entsprechend der mittleren Verteilung im Gitter
plazieren. Wegen der inhomogenen Verteilung der Gitterpunkte treten gewisse Zuordnungen
der Zwischengitteratome gehiuft auf, insbesondere trifft dies fiir die O(2)-Lagen zu. Diese
liegen im Silikat-Tetraeder dem Zentralion mit 0,160 nm am néchsten, und auch die Abstinde
zu den benachbarten O-Lagen sind am geringsten. Wegen dieser Bevorzugung kleinerer Git-
terabstidnde plazieren sich hier etwa 15 % bis 18 % mehr Zwischengitteratome pro Gitterplatz,
so daB ca. 28 % aller O-Zuordnungen O(2)-Lagen betreffen (bei einem Gitterplatzanteil von
25 %).

Das skizzierte Verteilungsbild ist typisch fiir alle PKA’s und Primérenergien. Andererseits
werden Defektdichte und Defektclusterbildung von den Eigenschaften der priméren Projektils
beeinfluBt. Fir schwere PKA’s (z.B. Si*) ist die Defektdichte, d.h. die Anzahl der Defektato-
me pro Kaskadenvolumen, etwas héher (um S % bei 10 keV) als fiir leichte PKA’s, sinkt aber
mit steigender Primérenergie, so da3 bei gentigend hohen Energien die Defektdichte nur noch
schwach vom jeweiligen PKA abhingt. Sie betrigt fiir Leerstellen etwa 1/0,295 nm”>, fiir Zwi-

. -3 o -3
schengitteratome 1/0,770 nm” und fiir Fehlordnungsdefekte ca. 1/0,570 nm".

Die Clusterbildung von Leerstellen liegt auf einem relativ hohen Niveau, dabei noch stérker
fiir Si**. Der Anteil von Leerstellen in Clustern betrégt fiir Li ca. 25 %, fiir Si ca. 28 %. Wih-
rend fir Li nur 8 % bis 9 % aller Cluster aus mehr als zwei Leerstellen bestehen, liegt dieser
Anteil fir Si zwischen 15 % bei kleinen Energien und 9,5 % bei maximaler PKA-Energie.
Dann tauchen auch Cluster bis 5 oder 6 Leerstellen auf. Daraus resultiert auch die etwas er-
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hohte radiale Korrelation im Falle von Si-PKA’s, d.h. die Clusterléngen sind im Mittel etwas

grofer.

Aufgrund der breiten Verteilung moglicher Gitterabstéinde sind auch die Profile der radialen
Korrelation relativ langgestreckt. Deshalb ist die Zuordnung von bestimmten Histogrammka-
nélen zu definierten Clusterkonfigurationen selbst fiir Dupletts tiberaus erschwert. Zwei Peaks
im Profil der Dupletts, die Abstinden von 0,190 bis 0,212 nm bzw. 0,251 bis 0,268 nm ent-
sprechen, werden von 40 % bzw. 14 % der Leerstellen-Dupletts besetzt. Im ersten Fall han-
delt es sich vorrangig um Li-O-Paare (selten auch Li-Li-Dupletts), im zweiten Fall kénnen die
Kombinationen Si-Li, O-O und Li-Li vorliegen.

Zwischengitteratome sind nur zu einem kleinen Bruchteil (2 % bis 3 %) und dann praktisch
ausschlieBlich zu Dupletts geclustert. Deren radiale Verteilung hat ein klares Maximum um

etwa 0,16 nm, etwa 50 % liegen im Bereich zwischen 0,095 nm und 0,230 nm.

Fehlordnungsdefekte treten in Li,SiO, noch héufiger auf als herkémmliche Defektatome auf
Zwischengitterpldtzen. Etwa 21 % von ihnen liegt in Form kleiner Cluster bis 5 Defekte vor,
5 % bis 6 % davon bestehen aus mindestens 3 Defekten. Hierbei gibt es nur relativ schwache
Differenzen zwischen den verschiedenen PKA’s. Gegeniiber den Leerstellenclustern sind
Fehlordnungen etwas dichter gepackt, ihre mittlere radiale Korrelation betrdgt nur 0,50 ge-
geniiber 0,535, entsprechend den Abstdnden 0,212 nm statt 0,219 nm. Dabei ist ihr Separa-
tionsprofil &hnlich wie bei Zwischengitteratomen zu kleinen Absténden hin konzentriert.

Die bei den leichten PKA’s beobachtete Defektreduzierung im MeV-Bereich zeigt auch Aus-
wirkungen in der Defektcharakteristik. Die Defektdichte sinkt etwas ab, ebenso verringert
sich der Anteil geclusterter Defekte, besonders kraB fiir Fehlordnungen. Uberraschenderweise
erhoht sich die Leerstellendichte. Dies deutet darauf hin, daf entlang des hochenergetischen
Abschnitts der PKA-Trajektorie praktisch keine Leerstellen erzeugt werden und erst in der
Veristelungsphase, wo das PKA bereits betrdchtlich an Energie verloren hat, Defekterzeu-
gung moglich ist. Da auBerdem vermehrt korrelierte Annihilationen auftreten (und entspre-
chende Bindungsverluste), sinkt die Zahl der Defektatome stéarker als die der in der Kaskade
erzeugten Leerstellen, so daB im Endeffekt eine schwache Erh6hung der Leerstellenkonzen-
tration moglich ist (vgl. S. 113f.).

5.6.2.2 Reines Material bei 1180 K

Gegeniiber dem bisherigen, statischen Kristallmodell fiir Li,SiO, sollen nun die thermischen
Schwingungen bei 1180 K berticksichtigt werden. Dabei kann aber nicht, wie im monoatoma-
ren Beryllium, einfach die Debye-Temperatur der Elemente im Debye-Modell eingesetzt wer-
den, da diese Temperaturen nur fiir die jeweilige Elementphase (Li-Metall, festes Si, gasfor-
miges O,) anwendbar ist. Insbesondere wiirde die ausgesprochen niedrige Debye-Temperatur
fiir O, (91 K) zu unrealistisch hohen Auslenkungen (rms: 0,113 nm) im Kristallgitter fiihren.
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Andererseits konnen aus den thermischen Korrekturfaktoren T, , zum Atomstreufaktor die
mittleren quadratischen Auslenkungen < u,.2 > abgeleitet werden (s. beispielsweise [120]).
Dieser Faktor T, , beschreibt die Abschwichung der Streuamplituden fiir Wellen (iiblicher-
weise Rontgenstrahlung) der Wellenlidnge A in einem Winkel 6 zur Einfallsrichtung, wenn
das Streuzentrum (ein Atom in der EZ) thermische Schwingungen um seine Ruheposition
ausfiihrt. Im einfachsten Fall isotroper Schwingungen lautet 7, fiir das i-te Atom in der EZ

T, = exp[-B, sin’ 8/ A] (144)

wobei B,, der Temperaturfaktor fiir Atom i, gegeben ist durch

B, =87% <u?> (145)

Im allgemeinen Fall beschreibt der symmetrische Tensor # mit 6 unabhéngigen Komponenten
u, die anisotrope Schwingungsausbreitung. Der thermische Korrekturfaktor fiir die Streuung
an der Ebene (hkl) lautet dann

T, = exp[— 228" (t, (£) + 1y ()% gy (L)% + 20ty 72+ 20y, 2 201, 2] (146)

Die thermischen Schwingungen kénnen dann statt {iber eine Kugel im isotropen Fall tiber ein
Ellipsoid beschrieben werden.

Fir Li,SiO, liegen isotrope Temperaturfaktoren B fiir die verschiedenen Punktlagen vor [108].
Die Werte fiir O- und Li-Lagen wurden gemittelt, da im MARLOWE-Modell nicht nach einzel-
nen Gitterpunkten differenziert werden kann. Aus den Temperaturfaktoren ergeben sich dann,
gemiB Gleichung (145), die in folgender Tabelle aufgefiihrten mittleren thermischen Auslen-
kungen bei 293 K.

TAB. 5.20: Thermische Parameter (293 K) fiir Konstituenten des Li SiO,-Gitters.

Element B [nm’] <u’>[nm’] rms [nm], 293 K

Si 0,0069 8,7.10° 0,0093
o) 0,0109 1,38.10* 0,0117
Li 0,0107 1,36.10 0,0117

Um nun die rms-Werte bei 1180 K zu erhalten wurden die obigen Werte fiir 293 K an das
Debye-Modell fiir jedes Element gefittet. Daraus ergeben sich dann Pseudo-Debye-
Temperaturen, die eine Berechnung der thermischen Auslenkungen fiir héhere Temperaturen
ermoglichen. Fiir Si erhdlt man so die in folgender Tabelle, zusammen mit den Auslenkungen
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bei 1180 K, aufgelisteten Debye-Temperaturen. Diese Parameter wurden in einem ansonsten
unverdnderten Targetmodell aufgenommen.

TAB. 5.21: Thermische Parameter (1180 K) fiir Konstituenten des Li,SiO,-Gitters.

Element 6, [K] rms [nm], 1180 K

Si 430 0,0182

O 455 0,0228

Li 735 0,0218
Schidigungsdaten

Obwohl die qualitativen Resultate der Kaskaden im thermischen Kristall nicht wesentlich
verdndert sind, zeigen doch die quantitativen Analysen spiirbare und sehr unterschiedliche
Differenzen zu den Ergebnissen bei 0 K (s. ABB. 5.35). Insbesondere erhdlt man deutliche
Abweichungen fiir unterschiedliche PKA’s. Auch das Ergebnis der Beryllium-Simulationen,
namlich praktisch durchgehende Defektreduzierung, wird hier nur teilweise bestitigt.

Im einzelnen zeigt die Defektausbeute Zuwichse bei kleinen (bei Si bis 10’ €V, sonst darun-
ter) und groBen Energien (oberhalb etwa 10° eV), jedoch Verluste im mittleren Energiebe-
reich, die fiir alle PKA’s ca. 4 % bis 6 % erreichen. Die Zuwichse fiir die einzelnen PKA’s
sind sehr unterschiedlich und steigen im allgemeinen mit der Primédrenergie an. Fiir Li erhélt
man maximale Zuwéchse von tiber 20 % (bei 7,4 MeV), fiir O, Si und He von 10 %, 3 % und
13 %. Dabei weist He bis 1 MeV den stirksten Zuwachs auf, stagniert dann aber um 10 %.
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ABB. 5.35: Anderung der Defekterzeugung in Li,SiO, bei 1180 K gegeniiber 0 K.

Auch fiir Fehlordnungen und uneigentliche Rekombinationen (Li-Lagen) findet man eine
Verteilung, die durch besonders hohe Zuwachse (bis auf O-Projektile) in den Randbereichen
und minimale Werte im mittleren Energiebereich gekennzeichnet ist. Anders als in der De-
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fektausbeute sinken die Differenzen fiir Fehlordnungen und uneigentliche Rekombinationen
(Li-Lagen) nur auf etwa 0 % bis -2 %. Die Zuwéchse betragen maximal liber 20 %, 15 %,
8 % und 17 % fiir Li, O, Si und He. Auch hier zeigt He bis 1 MeV die grofiten Differenzen,
fallt oberhalb davon aber stark ab.

Etwas schwicher als die Defektausbeute dndert sich die Schadigungsenergie, so daf} die ef-
fektive Schwelle bei 1180 K im Mittel um etwa 2 eV bis 3 eV oberhalb der Werte bei 0 K
liegt. Unverdndert bleibt jedoch der qualitative Verlauf bei hohen Energien der leichten
PKA'’s, im Gegensatz zu Beryllium bei 900 K, wo aufgrund des gestorten Channellings die
effektive Schwelle nicht mehr so stark absinkt.

Gegeniiber den Kaskaden bei 0 K erhoht sich die Zahl der Kollisionen stark, jedoch nur un-
terdurchschnittlich die Zahl beteiligter Gitteratome. Ursache hierfiir ist, da die Zah! der Sto-
Be mit mindestens zwei Gitteratomen deutlich reduziert ist. Ihr Anteil sinkt, je nach PKA und
Energie, von ca. 48 % auf 36 %. Wihrend bis zu mittleren Energien die Anzahl verlagerter
Gitteratome nur schwach variiert, steigt sie bei hohen Energien stark an, da hier relativ gese-
hen nur wenige Kollisionen hinzukommen und pro Stofl wieder weniger Targetatome betei-
ligt sind. Damit sind die kinetischen Energieiibertrage giinstiger verteilt, so dal mehr Verla-
gerungen auftreten kénnen.

Defektcharakterisierung

Die Defektcharakterisierung ist, wie bei 0 K beschrieben, auch bei erhthter Temperatur giil-
tig. Lediglich die Clusterbildung ist nachhaltig vom thermischen Gitter beeinflult. Fiir alle
Defektsorten (Leerstellen, Atome, Fehlordnungen) erhélt man im Mittel eine etwas erhéhte
radiale Korrelation, sowohl speziell fiir Dupletts als auch allgemein fiir die normierten Werte
aller Cluster. Die Anzahl der Leerstellen-Dupletts mit Abstinden zwischen 0,268 nm und
0,285 nm (Kanal 9) erhoht sich drastisch auf Kosten deren mit Abstinden zwischen 0,251 nm
und 0,268 nm (Kanal 8). Dies ist ein Hinweis dafiir, daB3 bisherige O-O-Dupletts nichster O-
Gitterplétze aufgeldst werden, da diese nur in Kanal 8 gezdhlt werden kénnen. Zusitzlich er-
hoht sich signifikant die Anzahl mit Abstdnden zwischen 0,212 nm und 0,232 nm, wihrend
der stark frequentierte Kanal zwischen 0,190 nm und 0,212 nm bestehen bleibt. Insgesamt
erhélt man in diesen drei Kanélen mehr als 60 % aller Leerstellen-Dupletts.

Der Anteil der Defekte in Clustern dndert sich nur unwesentlich, dagegen steigt der Beitrag
von Clustern mit mindestens 3 Defekten signifikant an. Dabei sind Leerstellen als auch Fehl-
ordnungen gleichermaflen betroffen, das Ausmal héngt jedoch vom PKA ab: fiir die leichten
PKA’s erhoht sich der Beitrag um weniger als 1 %, fiir die schwereren um bis zu 4 %. Man
beachte dabei aber, daf die relative Erhohung weitaus deutlicher ist, da der Anteil groBer Clu-
ster nur bei etwa 6 % bis 15 % liegt (abhéngig von PKA und Defekttyp).
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5.6.2.3 Verunreinigtes Material

Wegen der Zugabe von SiO, erhilt man ein zweite Silikatphase, Li,SiO,, die fiir die Kaska-
denausbreitung génzlich andere Bedingungen vorgibt. Im folgenden werden die Resultate der
Kaskaden fiir alle schon in Li,SiO, verwendeten PKA’s vorgestellt. Die Targetreferenzdaten
entsprechen denen in Kap. 5.6.2.1. Wichtigster Unterschied in der Bewertung der Kaskaden
sind die fehlenden Rekombinationen mit partiell besetzten Punktlagen, da diese im Metasili-
kat nicht vorhanden sind. Lediglich Defektatome und Fehlordnungen auf regulédr besetzten
Gitterpunkten werden fiir die Schiadigungsberechnungen verwendet (Kaskadenbilder fiir Si-
Projektile im Anhang, ABB. 8.20 bis ABB. 8.24, S. 249ff.).

Metasilikat

Gegeniiber den Resultaten fiir Li,SiO, zeigt E, nur sehr schwache Anderungen, die max. 6 %

dam
fiir einige ausgewihlte Energiepunkte von leichten PKA’s betriagt. Wegen der ginzlich ande-
ren Gitterstruktur, insbesondere dem Fehlen von partiell besetzten Punktlagen, erhdlt man je-
doch eine deutlich hohere Defektzahl. Diese liegt im allgemeinen um 70 % bis 80 % iiber den
entsprechenden Werten in LiSiO,, jedoch abhingig von PKA und Primérenergie. Aufgrund
des gednderten stochiometrischen Verhéltnisses der Elemente in Li,SiO, teilen sich die De-
fekte nach Spezies nun wie 44:49:7 (Li:O:Si). Qualitativ wird die Energieabhéngigkeit der
Defektausbeuten bestitigt, auch die Sattigung der Fehlordnungen bei leichten PKA’s bei
gleichzeitiger Zunahme von Defektatomen ist zu erkennen. Der relative Anteil von Fehlord-
nungen liegt in Li,SiO, nur noch bei ca. 30 % bis 33 % und sinkt vor allem fiir die leichten

PKA'’s bei hohen Energien stark ab (fiir Li bis 25 %; fiir He' bis 15 %).
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ABB. 5.36: Schidigungsfunktionen von verschiedenen PKA's in Li,SiO,: (b), (d) sind Ausschnitte fiir schwere-

re PKA’s bei hohen Energien.

Die effektiven Schwellen sind bedingt durch die hohe Defektausbeute gegeniiber Li,SiO, be-
triachtlich reduziert und liegen oberhalb 1 keV nun bei ca. 63 eV bis 70 eV (Li, O, Si, Mg)
bzw. um 75eV (He®). Oberhalb einigen MeV fallen auch im Metasilikat die effektiven
Schwellen fiir Li und He* betriichtlich ab, wenn auch weniger stark als im Orthosilikat.

Ahnlich wie in Li,SiO, findet man auch im Metasilikat eine exponentielle Korrelation zwi-
schen N, und E, . Mit Ausnahmen kleiner Werte von E,  und den etwas abweichenden Re-
sultaten fiir He* erhélt man folgende analytische Form
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ABB. 5.37: Korrelation zwischen N, und E, in Li,SiO,.
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Metasilikar bei 1180 K

Ahnlich wie im Orthosilikat kénnen auch im Metasilikat die mittleren thermischen Auslen-
kungen aus den thermischen Korrekturfaktoren zum Atomstreufaktor abgeleitet werden. Dazu
liegen die Komponenten des anisotropen Temperaturfaktor vor [114]. Da MARLOWE jedoch
nur isotrope Schwingungen berticksichtigen kann, wurde ein gemittelter Wert fiir die Auslen-
kung gewihlt, ndmlich das arithmetische Mittel der Eigenwerte des Elongationstensors u.
Aus diesen Daten kann dann < u,” > bei 293 K berechnet werden:

TAB. 5.22: Thermische Parameter (293 K) fiir Konstituenten des Li,SiO,-Gitters.

Element B[nm’] <u’>[nnf] rms [nm], 293 K

Si 0,0038 48.10° 0,0069
6] 0,0066 8,3.10° 0,0091
Li 0,0094 1,19-10° 0,0109

Damit konnten dann Pseudo-Debye-Temperaturen 6, filir jedes Element in Li,SiO, bestimmt
werden, mit denen dann die rms-Werte bei 1180 K berechnet werden. Man beachte, daf 6, in
diesem Zusammenhang einen variablen Parameter darstellt, der insofern auch deutlich von

den entsprechenden Werten in Li,SiO, abweichen kann.

TAB. 5.23: Thermische Parameter (1180 K) fiir Konstituenten des Li,SiO,-Gitters.

Element 6, [K] rms [nm], 1180 K

Si 590 0,0133
O 595 0,0175
Li 790 0,0203

Die Temperaturabhéngigkeit der Defektausbeuten in Li,SiO, dhnelt der in Beryllium mehr als
der in Li,SiO,. Auch hier wird durch die Stérung des regelmafBigen Kristallgitters eine Defek-
treduzierung erreicht, anders als in Lj,SiO,, wo durch die partiell besetzten Li-Lagen bereits
eine Symmetrieschwichung im statischen Kristall besteht.

Der relative Verlust an Defektatomen betrigt fiir alle PKA’s (bis auf He') im Mittel etwa 3 %
bis 4 % mit einer nur leichten Tendenz zu kleineren Werten bei kleiner Primarenergie. He'-
PKA’s stellen auch in Li,SiO, einen Sonderfall dar: bis etwa 1 MeV sind die Ergebnisse
praktisch identisch mit denen im statischen Kristall, oberhalb davon steigt die Defektzahl um
bis zu 15 %.
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ABB. 5.38: Anderung der Defekterzeugung in Li,SiO, bei 1180 K gegeniiber 0 K.

Auch die Fehlordnungen weisen Verluste auf, die noch stirker sind als die der Defektatome
(im Mittel zwischen 4 % und 8 %). Bei kleinen Energien ist die Reduzierung weniger deut-
lich, bis hin zu leichten Zuwéchsen z.B. bei Li-PKA’s.

Silikate mit Te-Verunreinigungen

Bei Zugabe von 2 wt% TeO, zu dem Phasengemisch Li,SiO,-Li,SiO, substituiert Te ein Teil
der Li-Lagen in den Silikaten. Der Gehalt an Te in den zwei Silikaten betrdgt dann 0,15 at%
(Orthosilikat) bzw. 0,31 at% (Metasilikat), zusidtzlich wurde eine C-Verunreinigung von
0,07 at% beriicksichtigt. Entsprechende Kristallmodelle fiir diese verunreinigten Phasen unter
Beriicksichtigung der etwas verdnderten Gitterkonstanten (s. Kap. 5.2.2) wurden aufgestellt
und darin Kaskaden durch Li, O, Si und Te simuliert.
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ABB. 5.39: Defekterzeugung in Li-Silikaten mit Te-Verunreinigungen: Li,SiO, (links), Li,SiO, (rechts).

Wie zu erwarten fiihrt ein solch kleiner Verunreinigungsgehalt in Li,SiO, zu praktisch keinen
Anderungen in der Gesamtdefektausbeute (max. Anderungen +2 %). Auch die Verteilung der
Defektspezies ist durch die Zugabe von Te und C nicht beeinfluflt, da diese Elemente nur zu
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einem verschwindenden Bruchteil in der Kaskade partizipieren. Insofern bleibt das Schéadi-
gungsverhalten fiir die PKA’s aus den Hauptelementen unveréndert.
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ABB. 5.40: Anderung der Defekterzeugung in Li-Silikaten mit Te: Li,SiO, (links), Li,SiO, (rechts).

Anders verhilt es sich im Metasilikat. Da nun zusétzliche Leerstellen durch die Verdringung
von 4 Li-Atomen pro Te-Atom entstehen, kénnen dort, wenn auch in beschrinktem Umfang,
Defekte rekombinieren. Tatsichlich findet man bis in den MeV-Bereich eine schwache De-
fektreduzierung, die maximal 3 % erreicht. Fiir leichte PKA’s verstirkt sich dieser Effekt in
der Néhe der hochsten PKA-Energie und erreicht z.B. fiir Li Werte von 10 % und mehr (s.
ABB. 5.40). Durch die zusitzlichen Rekombinationen entstehen konsequenterweise mehr
Fehlordnungsdefekte.

Wegen der groBen Masse der Te-PKA'’s, in Kombination mit einem hohen Wirkungsquer-
schnitt fir PKA-Erzeugung (s. Kap. 6.2.1) und des effektiven Verlagerungsverhaltens, miis-
sen diese, bei entsprechend hoher Anreicherung im Material, zusétzlich in einer Schadigungs-
rechnung beriicksichtigt werden. Bei der hier untersuchten Spezifikation ist dies jedoch nicht
zu erwarten. C-PKA’s interessieren in diesem Zusammenhang nicht wegen ihrer kleinen
Masse und der relativen Atomhéufigkeit, die weniger als die Hélfte der Te-H&ufigkeit aus-
macht.

Die Simulationsresultate zeigen, da Te bis zur maximalen PKA-Energie von etwa 500 keV
noch im Proportionalbereich von Primérenergie und Schidigungsenergie liegt (s. ABB. 5.39).
Deshalb ist die Gitteratomverlagerung durch Te-PKA’s besonders effektiv und iibertrifft mit
immer groflerer Energie die Defektausbeuten der anderen PKA'’s betrichtlich. Bei 300 keV
werden etwa 1450 Defektatome in Li,SiO, erzeugt (ca. 2590 in Li,SiO,), das ist mehr als das
10fache fiir ein Li-PKA derselben Energie. Auch fiir dieses ausgesprochen schwere Ion wer-
den die Defektcharakteristiken der bisher behandelten PKA’s bestitigt. Lediglich die effekti-
ve Schwelle erreicht erst bei ca. 10° eV den Sittigungswert der anderen PKA’s.
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5.7  Lokale Inhomogenititen

Die bisher durchgefiihrten Analysen in monokristallinen Festkorpern stellen das Fundament
einer Schidigungsberechnung in realen Materialien dar. Deren heterogene Zusammensetzung
kann mit dem in dieser Arbeit implementierten Layermodell wenigstens prinzipiell in eine
BCA-Simulation eingebracht werden. Tatsdchlich muf8 man sich auf einfache Konstellationen
beschrinken und diese dann in geeigneter Weise extrapolieren und verallgemeinern.

Deshalb sollen im folgenden ausgewihlte Kombinationen von Korn-, Korn-Hohlraum- und
Phaseniibergédngen simuliert werden. Dabei werden zwei prinzipielle Simulationsbedingungen
vorgegeben, ndmlich zum einen ein gerichteter Einfall des PKA’s auf die Grenzfliche und
zum anderen isotrope Ausbreitung des PKA’s in der Nihe der Grenzfliche. Im ersten Fall
werden abstands- und orientierungsabhingige Defektausbeuten fiir niederenergetische Pro-
jektile untersucht. Dazu werden Projektile bis 10 keV in einem Strahl von 10° Divergenz in
normaler Richtung auf eine Grenzfl4che emittiert. Der Abstand zu dieser Fliache wird variiert,
ebenso wie deren Orientierung. Etwa 1000 Kaskaden pro definierter Anfangsbedingung wer-
den simuliert, um eine hinreichend gute Statistik zu erreichen’. Im zweiten Fall liegt das In-
teresse auf gemittelten Auswertungen auch fiir hohe Primérenergien. Die PKA’s starten in
logarithmisch gestuften Abstinden zur jeweiligen Grenzfliche oder aber innerhalb eines
Korns. Wegen der hohen Energien muf8 die Zahl der Kaskaden gegeniiber den detaillierten
Analysen reduziert werden (ca. 200 Kaskaden bei 1 MeV).

In Beryllium werden vorrangig Korngrenzen, aber auch Phasentibergénge zu BeO-Einschliis-
sen, Hohlrdume (Voids) und He-Blasen modelliert. Im Lithiumorthosilikat liegt der Schwer-
punkt der Untersuchungen auf Phasengrenzen zum Metasilikat.

5.7.1 Korner: Beryllium

5.7.1.1 Kaskadenausbreitung entlang der Grenzflichennormalen

Als Korn wird ein Wiirfel der Kantenldnge 100 nm betrachtet (vgl. ABB. 5.41). Am Ubergang
1->2 treffen eine (001)-Ebene und unterschiedliche niedrigindizierte Ebenen des Korns 2 auf-
einander. Das Be-PKA startet in einer zentralen Position vor dem Korn in Normalenrichtung.
Dabei wird eine Divergenz von 10° erlaubt, um im statischen Kristall bei 0 K tiberhaupt stati-
stische Variationen der Ergebnisse zu ermoglichen. Die Primédrenergien betragen 100 eV,
1 keV und 10 keV.?

' Typische Kaskadenbilder finden sich im Anhang, S. 251ff.
? vgl. typische Kaskadenbilder im Anhang, ABB. 8.25f.
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5.7 Lokale Inhomogenitéten

ABB. 5.41: Targetmodellierung fiir Untersuchungen an lokalen Inhomogenititen; PKA startet in normaler
Richtung auf Korn 2.

Untersucht wird, wie sich die Defektverteilung der Kaskaden mit dem Abstand z veréndert.
Dieser wird von z = 0 (d.h. direkt auf der Grenzfldche) bis zu einer Entfernung, die der Reich-
weite des PKA’s angemessen ist, variiert. Bei 100 eV betrégt folglich der maximale Abstand
2 nm, bei 1 keV 8 nm und bei 10 keV bis 70 nm. Referenzwerte zum Vergleich erhélt man,
wenn das PKA in sehr grofer Entfernung ohne Wechselwirkung mit der Grenzfldche gestartet

wird.

Schddigungsdaten

Fiir die Primérenergie von 100 eV findet man in allen Kombinationen eine merkliche Defek-
terh6hung von etwa 8 %, wenn das PKA in einem Abstand von 1 nm von der Grenzfldche
startet. Jedoch ist bei dieser geringen Energie mit einer mittleren radialen Reichweite R von
etwa 0,7 nm nur ein sehr begrenzter Kristallbereich betroffen, so da jede kieine Anderung in
der Projektilumgebung zu erheblich verédnderten Ausbreitungsbedingungen fiihrt. Insofern
finden sich Fille, in denen beim Start an der Grenzfldche eine erheblich niedrigere Zahl von

Defektatomen gezihlt wird.
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ABB. 5.42: Defekterzeugung (Be’ mit 10 keV) in variablem Abstand zu einer Korngrenze: fiir verschiedene
Orientierungen des Korns (links) bzw. Lage des PKA-Startorts beziiglich des Korns (rechts).
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5 Kaskadensimulationen

Wesentlich robuster sind die Simulationen bei 1 keV und 10 keV. Hier betrdgt die mittlere
Reichweite des Projektils ca. 6 nm bzw. 55 nm. Hervorstechendes Merkmal aller untersuch-
ten Flachenorientierungen ist eine Depression in der Defektausbeute bei z um 1 bis 4 nm und
der allméhliche, kontinuierliche Anstieg auf den Referenzwert (ohne Grenzfldche) mit wach-
sendem Abstand (vgl. ABB. 5.42, links). Die Differenz zwischen dem Maximum und dem Mi-
nimum der Defektausbeute ist bei 1 keV im allgemeinen etwas kleiner als bei 10 keV. Sie
betrdgt im Mittel ca. 15 % bzw. 20 % fiir 1 keV bzw. 10 keV.

Startet das Projektil in der zentralen Position vor der Grenzflidche, breitet sich die Kaskade
praktisch vollstindig vor und im Korn aus. Insbesondere treffen alle PKA'’s auf ihrer Trajekt-
orie den interessanten Bereich in Korngrenznéhe. Liegt der Startort jedoch versetzt, so kann
sich eventuell ein Teil der Kaskade ohne Wechselwirkung mit den Korngrenzflichen aus-
breiten. Die Resultate der Simulationen werden also weniger deutliche Effekte aufweisen. Fiir
eine (100)-Ebene wurden deshalb zum Vergleich PKA’s auf Hohe einer Kante bzw. Ecke des
Komns gestartet. In diesem Fall trifft theoretisch nur etwa jedes zweite bzw. jedes vierte PKA
direkt das Korn, was aber nicht direkt zu einer analogen Reduzierung der Effekte fiihrt. Denn
zusitzlich treten Streuprozesse entlang der lateralen Grenzflichen auf, die wieder zur Defekt-
verminderung beitragen sollten. Tatsdchlich wird ein solches Verhalten beobachtet (ABB. 5.42,
rechts). Die Defektzahlen sind zwar gegeniiber der Zentralposition weniger stark beeinflu3t,
liegen aber trotzdem mit maximal -6 % (Ecke) bzw. -9 % (Kante) deutlich unter dem Refe-
renzwert (-13% fiir Zentralposition). Schon beim Start auf Héhe des Korn (z = 0) reduziert
die laterale Grenzfliche die Defektausbeute, wihrend fiir die Zentralposition sogar eine
leichte DefekterhShung zu beobachten ist.

Channelling

Besonders markante Effekte werden beim Ubergang in eine (110)-Ebene erzielt. Die Norma-
lenrichtung ist dabei [110], d.h. ein Gittervektor der Basalebene. Beispielhaft soll an den
Kaskadensimulationen fiir diesen Ubergang die typischen Phanomene, die zu dieser Defek-
tentwicklung fiihren, aufgezeigt werden.

Wenn die mittlere Reichweite der PKA’s merklich erhoht ist, werden weniger Defekte produ-
ziert. In diesem Fall trifft das Projektil ndmlich mehr Gitteratome, verliert also zusétzlich
Energie durch lokal-inelastische Ubertrige an die beteiligten StoBpartner. Damit sinkt die
Schadigungsenergie drastisch ab, besonders stark fiir hohere Energien. In der Folge werden

weniger Atome von ihren Gitterplétzen verlagert.

Starten die PKA'’s in einer Entfernung um etwa 2 nm von der Grenzfldche entfernt, so erzeu-
gen sie relativ wenige Defekte, und ihre mittlere Reichweite ist stark erhoht. Bei 1 keV erhoht
sie sich so von normalerweise etwa 6,3 nm auf bis zu 10,2 nm, bei 10 keV von 55 nm auf
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5.7 Lokale Inhomogenititen

92 nm. Dabei ist aber die Verteilung der Reichweiten nicht mehr mit der im Grundmaterial zu

vergleichen (s. folgende Abbildung).
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ABB. 5.43: Reichweitenverteilung an einer Korngrenze: Be’-PKA startet in variablem Abstand zur Grenzfla-
che; Vergleichswert bei ungestorter Ausbreitung in identischer Kristallumgebung.

Beim Start direkt von der Korngrenze (z = 0) verdichtet sich die Verteilung, da in diesem Fall

durch die kleine Liicke von 0,1 nm zwischen den beiden Layern die néchste Atomreihe ver-

setzt ist. Wihrend dies fiir hohere Primédrenergien weniger entscheidend ist, iibt dies auf nie-
derenergetische PKA’s einen merklichen Einflu} aus (s. 1 keV). Von der Korngrenze entfernt
startend wird die Reichweitenverteilung deutlich breiter, so da3 selbst Vielfache der iiblichen
mittleren Reichweite moglich sind. Mit einer Primérenergie von 10 keV kénnen so einzelne
PKA'’s bis zur hinteren Korngrenze vordringen. Die Reichweitenverteilung bei dieser Energie
zeigt dann ein ausgeprégtes zweites Maximum jenseits von 100 nm.

Offensichtlich kénnen hier zwei Mechanismen der PKA-Ausbreitung identifiziert werden.
Neben der herkémmlichen im Grundmaterial tritt ein verstirktes Channelling hinzu. Dies du-
Berst sich bei 1 keV darin, dal mehr Projektile weit ins Korninnere vordringen kénnen. Das
zeitliche Profil der Kaskaden verléngert sich. Bei einer Energie von 10keV koénnen die
PKA’s das gesamte Korn durchqueren und werden dann vorrangig unmittelbar hinter dem
Korn gestoppt. Dort werden auch relativ viele Defekte eingebracht, max. etwa 20 % aller De-
fekte. Mit steigendem Abstand von der Korngrenzfliche bleibt zunéchst die Defektsumme
vor und hinter dem Korn konstant, wihrend sie im Korn ansteigt (bis ca. z = 5 nm). Der An-
teil von Defekten hinter dem Korn bleibt auch bis etwa 8 nm konstant und betragt immer
noch ca. 6 %. SchlieBlich werden immer mehr Defekte noch vor der Korngrenze erzeugt, der

Anteil im Korn nimmt somit drastisch ab.
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ABB. 5.44: Kaskadenprofile an einer Korngrenze: Be’-PKA startet in variablem Abstand zur Grenzfliche

Der gemittelte zeitliche Verlauf der Kaskaden (ABB. 5.44) zeigt sehr deutlich diesen Channel-
ling-Effekt. Entlang des ersten Abschnitts der PKA-Trajektorie werden weniger Riicksto3-
kerne freigesetzt, d.h. der Anstieg des Kaskadenprofils ist weniger steil, und die maximale
Zahl von Kaskadenatomen ist deutlich geringer als ohne Channelling. Anschlieend werden
die Atome nur langsam abgebremst, das Profil verldngert sich entsprechend. Bei einer Pri-
mérenergie von 10 keV konnen nun einige Atome die hintere Korngrenze erreichen. Dort
wird das Channelling nachhaltig gestort und relativ viele neue Gitteratome konnen freigesetzt
werden. Das Profil zeigt also eine merkliche Erhohung, eventuell sogar ein lokales Maxi-
mum, wenn die Kaskade diese Korngrenze tiberwindet.

Liegen die Gitteratome nicht exakt auf ihren Gitterpunkten, so sollte das Ausmal des Chan-
nellings durch das Korn stark reduziert sein. Tatsdchlich zeigt dieselbe Kaskadensimulation
(Korngrenze ist (110)-Ebene) in einem Targetkristall mit thermisch ausgelenkten Gitterato-
men (293 K) eine verminderte Defektreduktion. Sie betrdgt bei 10 keV statt bisher etwa 40 %
nur noch maximal 17 %. Fiir kleinere Primérenergien, bei denen Channelling noch keine gro-
f3e Rolle spielt, wird das Resultat dagegen kaum beeinfluft.

Kanalisierte Projektile verlieren entlang ihrer Trajektorie nur wenig Energie und erzeugen
auch relativ wenige Kaskadenatome. Beim Austritt aus dem Korn und wegen des dortigen
diskontinuierlichen ﬁbergangs weisen sie noch gentigend kinetische Energie auf, um dort ei-
ne Schar von Atomen freizusetzen. Insofern fiihrt das Channelling zu einer drastischen De-
fektreduzierung, das anschliefende Auffichern aber zu einem entgegengesetzten Effekt. An-
schaulich wird dies demonstriert, wenn das Korn doppelt so tief ist (200 nm). Hier ist die De-
fektreduktion noch ausgeprégter (maximal ca. 60 % bei 10 keV), da nun mehr PKA’s ohne
- Beeinflussung der hinteren Korngrenze durch das Korn propagieren kénnen. Trotzdem sind
einige PKA’s in der Lage, fast das gesamte Korn zu durchqueren. Die Reichweite zeigt eine
sehr weitgestreckte Verteilung mit etwa 20 % aller Projektile oberhalb 150 nm. Deshalb ist
auch in diesem Fall ein EinfluB der entfernten Korngrenze zu verzeichnen, der selbst bei Start
eines PKA’s im Abstand von 10 nm in der Defektausbeute noch bemerkbar ist. Noch gréBere
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5.7 Lokale Inhomogenititen

Absténde verhindern dann das Auftreffen von einzelnen Kaskaden an der hinteren Korngren-

ze und die Ergebnisse gleichen denen im kleineren Korn.

5.7.1.2 Isotrope Kaskadenausbreitung

Im Unterschied zu den bisherigen Komngrenzen-Simulationen startet nun das Be-PKA im
Zentrum des kubischen Korns. Die PKA’s werden isotrop mit Energien bis zu 1 MeV emit-
tiert. Analysiert werden soll dabei, inwieweit sich die Defektausbeute in Abhéngigkeit von
der Primérenergie gegeniiber dem Referenzwert (ohne Korngrenzen) &ndert.

%
C)

ABB. 5.45: Targetmodellierung fiir Untersuchungen an lokalen Inhomogenititen: PKA startet isotrop im Zen-

trum von Kom 2.

Erst wenn die Primérenergie ausreicht, dafl Kaskaden in signifikantem Mafle die Korngrenzen
durchsetzen, sind prinzipiell dhnliche Effekte wie in den vorigen Simulationen zu erwarten.
Bei einem Kornhalbmesser von 50 nm ist dies ab etwa 10 keV der Fall, wo die mittlere ra-
diale Reichweite R ungefahr 55 nm betrigt. In der folgenden Abbildung sind die Differenzen
zum Referenzfall deutlich zu erkennen.
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ABB. 5.46: Defekterzeugung durch Be’-PKA im Zentrum eines Korns: Referenzfall ist Kaskadenausbreitung

ohne Stérung durch Korngrenzen.
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Die Defektreduzierung steigt bis zu 13 % bei 100 keV und sinkt dann wieder ab auf immerhin
noch 5 % bei 1 MeV. Zum Vergleich in einem Korn der Kantenlidnge 1.000 nm, ebenfalls mit
einem PKA im Zentrum startend, ergeben sich Differenzen oberhalb etwa 100keV (R =
440 nm), die bis auf etwa 9 % bei 1 MeV ansteigen.

Trifft eine Kaskade die Korngrenze, so verursacht diese offensichtlich defektreduzierende
Channellingeffekte. Als typisches Maf} der Kaskadenausbreitung hat man die mittlere Reich-
weite des PKA’s. Ist diese vergleichbar mit der Entfernung zu einer Korngrenze, so trifft der
Hauptteil der Kaskade diese Grenze. Bei der Primérenergie von 10 keV liegt R gerade so, daf3
nur wenige Richtungen eine direkte Wechselwirkung mit Korngrenzen erlauben. Insofern ist
die Defektreduzierung praktisch noch nicht zu erkennen. Der Grofteil der Defekte wird im
Ko produziert (etwa 100 von 125). Ist die Primarenergie groBer, so erzeugen die Kaskaden
die meisten Defekte auflerhalb des Korn. Bei 30 keV sind es ca. 73 %, bei 100 keV schon
93 % der Gesamtdefektzahl. Die PKA’s erzeugen auf dem ersten Abschnitt ihrer Trajektorie
nur wenige, v.a. niederenergetische RiickstoBatome. Erst in der Aufficherung, die sich fiir
mittlere Energien gerade in Korngrenzennihe ereignet, werden die meisten Atome freigesetzt
und entsprechend viele Defekte erméglicht. Kaskaden mit sehr hoher Primérenergie, bei de-
nen die Auffacherung erst weit jenseits der Korngrenzen auftritt, durchsetzen diese relativ
ungestort, die Defektreduzierung fallt entsprechend weniger stark aus.

Im gréBeren Korn wird eine Primérenergie von mehr als 100 keV benétigt, um die Kaskaden
bis in Korngrenzennihe zu bringen. Dann ist die Defektreduzierung in einer Kaskade mit
1 MeV (R =2280 nm) groBer als im kleineren Korn, da nun die Komgrenzen in einer fiir die
Defektentwicklung kritischen Entfernung liegen.

Ist das PKA nicht mehr im Zentrum des kubischen Korms, ist der Einflu} der Korngrenzen
abgeschwicht. Dies 148t sich aus den Ergebnissen einer Simulation in einem Korn der Kan-
tenldnge 6.000 nm ablesen, bei der PKA’s in einer Tiefe von 500 nm isotrop starten. Die De-
fektreduzierung selbst bei 1 MeV liegt dann immer noch im statistischen Fehlerbalken, da die
KaskadengréBe nur ausreicht, einen kleinen Teil (ca. 1/12) der gesamte Kornoberfldche zu
durchsetzen. Deshalb wird auch der GroBteil der Defekte, etwa 66 %, innerhalb des Korns

erzeugt.

5.7.2 Korner: LiSiO,

5.7.2.1 Kaskadenausbreitung entlang der Grenzfléiichennormalen

Wegen des teilweise statistischen Charakters der Orthosilikatgitters sind weniger starke Ef-
fekte beim Ubergang durch Korngrenzen zu erwarten. Die Ergebnisse der Kaskadensimula-
tionen mit gerichteten Li-PKA’s in variablem Abstand bestéitigen diese Erwartung (s. ABB.
5.47).
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ABB. 5.47: Defekterzeugung (Li mit 10 keV) in variablem Abstand zu einer Komgrenze: fiir verschiedene Ori-

entierungen des Korns.

Hierbei betragt die mittlere Reichweite fiir Li-Ionen der Energie 1keV etwa 8 nm und fiir
solche mit 10 keV iiber 80 nm. In der totalen Defektausbeute zeigt lediglich der Ubergang
(001) — (100) einen relativ starken Effekt, mit einer maximalen Spannbreite von ca. 12 %
(bei beiden Energien). Ansonsten weichen die Werte fiir verschiedene Absténde nur um max.
7 % voneinander ab. Gemeinsames Merkmal in allen Kurven ist die Depression bei etwa
3 nm bis 5 nm, die aber weniger deutlich ausféllt als bei Beryllium. Fiir 10 keV erkennt man

noch eine Absenkung bei ca. 40 nm.

Da die Defektreduzierung in Li,SiO, weniger deutlich ist als in Beryllium, ist auch das Chan-
nelling nicht besonders ausgeprigt. Auch hier korrespondiert eine verldngerte mittlere
Reichweite mit einer Defektreduzierung; so kann R bei 1 keV bis zu 11 nm ansteigen, bei
10keV bis zu 98 nm, was aber relativ betrachtet nur unbedeutend ist. Entsprechend weist
auch die Reichweitenverteilung (ABB. 5.48) im Prinzip dieselbe Form auf, lediglich die Aus-
dehnung hat sich verldngert. Insgesamt bleibt die Verteilung recht kompakt mit nur der An-
deutung einer Haufung oberhalb etwa 110 nm bis ca. 130 nm (beim Start in einem Abstand

von 3 nm von der Korngrenze).
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Normierte Héufigkeit

ABB. 5.48: Reichweitenverteilung an einer Korngrenze: Li-PKA startet in variablem Abstand zur Grenzfliche;
Vergleichswert bei ungestorter Ausbreitung in identischer Kristallumgebung.

5.7.3 Phasen: LiSiO,
5.7.3.1 Kaskadenausbreitung entlang der Grenzflichennormalen

Analog den Simulationen fiir Korngrenzeniiberginge soll nun das Kaskadenverhalten in der
Nihe von Phasengrenzen untersucht werden. Dazu wird dieselbe Geometrie verwendet, d.h.
ein Li-PKA startet in Normalenrichtung aus einem Li,SiO,-Kristalliten in ein kubisches
Li,Si0,-Korn (Kantenldnge 100 nm). Die PKA’s weisen Energien von 100 eV bis 10 keV auf

und starten in verschiedenen Abstinden zur Phasengrenze.

Wegen der Ausbreitung der Kaskaden in zwei unterschiedlichen Phasen erhdlt man als
Grenzwerte fiir die Defektausbeute im wesentlichen die Werte fiir die reinen Phasen. Diese
betragen bei isotroper Ausbreitung fiir 10keV 39,4 bzw. 69,8 Defekte in LiSiO, bzw.
Li,SiO,. Beim Start von der Phasengrenze erwarten man also Defektwerte, die in etwa dem
Referenzwert im Metasilikat entsprechen, analog fiir grofe Abstédnde einen Wert um das
Orthosilikat-Resultat. Dies wird anch in den Simulationen bestétigt (am Beispiel der 10 keV-
Simulationen, s. ABB. 5.49). Trotzdem unterscheiden sich die Resultate fiir verschiedene Ori-
entierungen bis hin zu Abstinden um 20 nm recht deutlich. So weist der Ubergang in eine
(001)-Ebene des Metasilikats besonders niedrige Defektausbeuten auf Ihit einer markanten
Energieabhingigkeit, nimlich einem breiten Minimum zwischen 3 nm und 6 nm. Andere Ori-
entierungen fiihren zu mehr Defekten (bis zu 14 %) bei abgeschwichter Energieabhéngigkeit.
Oberhalb etwa 10 nm fallt die Defektkurve in allen Féllen (relative Differenz ist im allgemei-
nen kleiner als 5 %) fast linear mit dem Abstand zur Phasengrenze. Extrapoliert man diese
Entwicklung bis zum Referenzwert in Li,SiO,, so liegt der Abstand bei ca. 10 nm fiir 1 keV
bzw. 88 nm fiir 10 keV. Dies sind ca. 10 bis 20 % mehr als die jeweilige mittlere Reichweite

der Li-PKA’s in der vorgegebenen Strahlrichtung.
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ABB. 5.49: Defekterzeugung (Li mit 10 keV) in variablem Abstand zu einer Phasengrenze: fiir verschiedene

Orientierungen der Phasengrenze.

Betrachtet man die Verteilung der Defekte in den zwei Phasen, so findet man einen grob li-
nearen Anstieg der Defektzahl im Li,SiO, mit steigendem Abstand von der Phasengrenze. Im
Metasilikat-Korn selbst findet man (fiir 10 keV) dieselben charakteristischen Schwankungen
wie in der Gesamtdefektzahl. Dies deutet daraufhin, daB die verschiedenen Orientierungen fiir
unterschiedliche Channellingbedingungen sorgen, denn die Defektausbeute hinter dem Ko
zeigt drastische Unterschiede fiir die verschiedenen Konstellationen. Man beachte aber dabei,
daB nur ein kleiner Anteil der Kaskaden bis in diese Region vordringen kann, der statistische
Fehler ist dementsprechend gro8 (typisch sind ca. 10 % gegeniiber 2 % vor und im Kom).

5.7.3.2 Isotrope Kaskadenausbreitung

Um gemittelte Effekte zu erhalten, die nicht die spezifische Richtungs- und Orientierungsab-
hingigkeiten der detaillierten Simulationen aufweisen, wurden Li-PKA’s isotrop in eine
Halbkugel in negativer z-Richtung (d.h. auf die Phasengrenze zu) emittiert. Dabei reichen die
Energien bis zu 1 MeV, die Abstinde zur Phasengrenze wurden entsprechend vergrofert.
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ABB. 5.50: Defekterzeugung in Nihe einer Phasengrenze (Li,SiO,-L1,Si0,): KorngroBe ist 100 nm (links) bzw.
1000 nm (rechts).

Auch in diesen Simulationen fallt der Unterschied in der Defektausbeute zwischen den beiden
Phasen auf. Nur wenn der Hauptteil der Kaskaden sich innerhalb des Metasilikatkorns aus-
breitet, werden deutlich erhohte Defektzahlen erwartet. Bei einer Korngroe mit 100 nm
Kantenlénge fiihren folglich Kaskaden mit 10 keV bei zunéchst kleinen Abstidnden grofiten-
teils zur Defektausbreitung im Metasilikat. Der Anteil der Defekte im Orthosilikat liegt bei z
= 1 nm bei etwa 25 %, bedingt hauptsichlich durch Ausbreitung des PKA’s unter grofen
Winkeln zur Normalen. Bei groffieren Abstinden erreichen immer weniger Kaskaden das
Metasilikat, wodurch sich die Defektzahl langsam dem Wert im Orthosilikat nahert. Im Ab-
stand von 50 nm erhélt man so eine um weniger als 10 % oberhalb des Li,SiO,-Referenzwerts
liegende Defektzahl, und etwa 80 % aller Defekte liegt jetzt im Layer 1.

Li-PKA’s hoherer Energien durchstrémen aufgrund ihrer sehr grofen mittleren Reichweite
das Korn 2 und deponieren dort nur relativ wenige Defekte. Selbst beim Start direkt vor der
Phasengrenze erzeugt also ein Li-PKA mit 100 keV nur etwa 8 % aller Defekte (10 von 121)
im Korn 2, bei 1 MeV sind es weniger als 1 % (0,8 von 154). Unter Berticksichtigung des
Volumenanteil von Korn 2 an der Halbkugel, deren Radius die Projektilreichweite ist, zeigt
sich aber, da3 die Defektausbeute im Metasilikat effektiver ist. Dieser Volumenanteil betragt
namlich fiir 100 keV (R ~600 nm) nur ca. 0,2 %. Eine dhnliche geometrische Betrachtung des
Layers 3, also hinter dem Metasilikatkorn, zeigt, daB hier merklich weniger Defekte einge-
bracht werden als es dem Volumenanteil entspricht. Dies ist auf den ersten Blick {iberra-
schend, da ja die Reichweite eine breite Verteilung auch oberhalb des Mittelwerts aufweist
und gerade im letzten Abschnitt der PKA-Trajektorie besonders viele Defekte erzeugt wer-
den. Tatséchlich aber wirken sich offenbar die Layertibergéinge ungiinstig auf die effektive
Defekterzeugung aus. Zusammenfassend ist die Defektausbeute fiir diese hohe Energien
praktisch unabhingig vom Abstand des PKA’s zur Phasengrenze.

Ein Korn der Kantenlédnge 1.000 nm verdndert das Defektverhalten dramatisch. Bei 10 keV
konnen sich die Kaskaden nur vor und innerhalb des Korns ausbreiten. Beim Start direkt vor
der Phasengrenze wird folglich beinahe der Li,SiO,-Referenzwert erreicht, nur etwa 15 % al-
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ler Defekte liegt im Li,SiO,. Auch bei groBeren Abstinden liegen die Defektwerte immer
oberhalb denen fiir 100 nm Kantenlénge, da ein groferer Volumenbereich im Li,SiO, zur
Schidigung beitriagt. Besonders deutlich ist dies bei 100 keV, wo sich nun nur unter groflen
Winkeln zur Normalen noch Kaskaden am Metasilikat vorbei ausbreiten kénnen. Deshalb
wird fast die Defektzahl in reinem Li,SiO, erreicht (174 statt 188 Defekte). In einem Abstand
von 500 nm spielt dann das Metasilikat nur noch eine schwache Rolle und die Defektzahl féllt
drastisch. Fiir Li-PKA’s mit 1 MeV dagegen erhoht sich die Defektzahl nur unwesentlich, da
auch jetzt noch der Volumenanteil des Komes zur Reichweitenhalbkugel klein bleibt. Des-
halb ist die Defektausbeute auch in diesem Fall abstandsunabhéngig.

Gegentiber den Ergebnissen fiir das kleinere Korn ist der Anteil der Defekte hinter dem Korn
deutlich iiberhoht bezogen auf den geometrischen Anteil. Dies liegt daran, da bei 1 MeV die
Layergrenzen praktisch keine Rolle mehr spielen, das PKA bzw. die Atome in der Kaskade
propagieren nur unwesentlich beeinfluft weiter. Féchert dann die Kaskade weiter auf, so wer-
den mehr Defekte erzeugt, die dann mehrheitlich weit entfernt vom Startort zu liegen kom-

men.

5.7.4 Phasen: Beryllium

5.7.4.1 Isotrope Kaskadenausbreitung

Phasentibergénge sind in Beryllium wegen des niedrigen Gehalts an Fremdphasen (im spezi-
ellen BeO) von relativ kleiner Bedeutung. Deshalb sollen hier nur mittlere Effekte vorgestellt
werden. Das Simulationsmodell entspricht dabei dem in den Li,SiO,-Berechnungen verwen-

deten.
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ABB. 5.51: Defekterzeugung in der Nihe einer Phasengrenze (Be-BeO): KorngréBe ist 100 nm (links) bzw.
1000 nm (rechts).
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Mit wachsendem Abstand zur Phasengrenze steigt die Defektausbeute an, da offenbar durch
BeO die Schidigungswirkung abgeschwicht wird. Tatsdchlich liegen die Referenzwerte fiir
Defekterzeugung in BeO um etwa 20 bis 40 % unterhalb derer in Be:

TAB. 5.24: Defektatome in BeO und Be: Vergleichswerte fiir Phaseniibergang; A ist Differenz zwischen BeO
und Be.

Energie [keV] BeO Be A [%]

1 12,6 19,4 -35

10 85,0 127,9 -34
100 259 385 -33
1000 415 520 -20

Im kleinen Komn wird fiir Energien bis zu 10 keV zunichst, wie erwartet, vorrangig das BeO-
Korn getroffen. Ein Vordringen jenseits des Korns (in Layer 3) ist nicht moglich. Beim Start
mit groflerem Abstand steigt der Anteil der Kaskaden im Be, so daf} sich bei 50 nm die De-
fekterzeugung fast vollstindig im Be abspielt (zu 97 %). Bei hoheren Primérenergien wird
das BeO-Korn praktisch durchstrémt, nur relativ wenige Defekte werden dort deponiert. Fiir
100 keV 1ibt es aber noch einen starken EinfluB auf die Gesamtdefektzahl aus, denn die Aus-
beute erhoht sich in einem Abstand von 500 nm um ca. 16 %. Demgegeniiber ist der Effekt
bei 1 MeV deutlich geringer (+10 %), jedoch vorhanden. Dies ist sehr verschieden vom Ver-
halten bei Li,SiO,-Li,SiO,, wo die Defektzahl nahezu unabhéngig ist vom Startort. Dafiir
kommen zwei Ursachen in Betracht: zum einen die gegeniiber den leichteren Li-PKA’s ver-
kiirzte mittlere Reichweite des Be-PKA’s und vor allem das intensive Channelling im hcp-
Gitter. Der erste Punkt fiihrt zu einem vergleichsweise hohen Volumenanteil des Phasenein-
schlusses innerhalb der Reichweitenhalbkugel, wihrend das Channelling vor allem schon in
der kleinen Korngréfe (100 nm) dominiert.

Die Situation mit dem groBeren Korn (1.000 nm) ist fiir Kaskaden bis 10 keV ohne Belang,
da diese schon im kleineren Korn eingegrenzt waren. Jedoch werden nun Kaskaden mit
100 keV &hnlich in das Korn eingekapselt, die Defektzahl variiert folglich sehr stark je nach-
dem, ob sich der Hauptteil der Kaskaden im BeO ausbreitet oder davor im Be (Anstieg um 50
%). Auch fiir 1 MeV wird nun ein signifikanter Defektbeitrag im BeO erzeugt, etwa 9 % bis
hin zu einem Abstand von 100 nm. Ab diesem Abstand nimmt auch die Defektzahl im Be
(Layer 1) stark zu, so daf hier ebenfalls eine abstandsabhingige Defektausbeute vorliegt
(maximal +10 %).
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5.7.5 Hohlrdume: Beryllium

5.7.5.1 Kaskadenausbreitung entlang der Grenzflichennormalen

Be-PKA’s werden vor der Grenzflidche eines quaderférmigen Hohlraums in Normalenrich-
tung mit 10° Divergenz gestartet. Die AusmaBe des Hohlraums betragen lateral 100x100 nm”
(in x-y-Richtung) und vertikal zwischen 50 und 1.000 nm. Die Primérenergie reicht bis
10 keV, die Abstinde zur Voidgrenze variieren bis zu 70 nm." Gegeniiber den bisherigen Si-
mulationen sind hier keine Bindungsenergien verwendet. Dies bedeutet, dal man die absolu-
ten Defektausbeuten entsprechend dem Bindungseinfluf korrigieren mufl. Die relativen Ef-

fekte sind davon aber unbeeinfluft.

Schiidigungsdaten

Beim Start direkt an der Voidoberfliche (z =0) verursachen die Be-PKA’s bei allen Pri-
mérenergien deutlich weniger Defekte als im Grundmaterial (vgl. ABB. 5.52). Bei 1 keV be-
trigt die Reduzierung je nach Groflie des Voids zwischen 10 und 20 %, bei 10 keV sind es
tiber 30 % unabhéingig von der Voidgrofle. Mit steigendem Abstand von der Hohlraumgrenze
néhert sich die Defektzahl allméhlich dem Referenzwert, wobeli fiir 1 keV die Variation nur
noch sehr schwach ist.
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ABB. 5.52: Defekterzeugung in der Nihe eines Hohlraums: Be’-PKA mit 1 keV (links) bzw. 10 keV (rechts).

" vgl. typisches Kaskadenbild (fiir wiirfelformigen Hohlraum) im Anhang, ABB. 8.27.
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Channelling

ABB. 5.53: Reichweitenverteilung an einer Hohlraumgrenze (GroBe: 50 nm): Be-PKA startet in variablem Ab-
stand zur Grenzflidche; Vergleichswert bei ungestérter Ausbreitung in identischer Kristallumgebung.

Ursache der Defektreduzierung bei Durchtritt durch den Hohlraum ist wie in den bisher be-
handelten Konstellationen ein verstirktes Channelling, wenn das Projektil eine Layergrenze
durchtritt. In der Reichweitenverteilung fiir 10 keV (am Beispiel der Dicke von 50 nm, s.
ABB. 5.53) wird dieses Phianomen verdeutlicht: startet das PKA direkt an der Hohlraumgrenze,
so durchwandert es zunéchst unabgebremst den ganzen Hohlraum. Beim Ubertritt in den Kri-
stall k6nnen dann neben der herkémmlichen Reichweitenverteilung (liefert den Peak um
100 nm) auch einige PKA in offene Kanile fokussiert werden. Im speziellen Fall liegt dort
eine (001)-Ebene, d.h. wahrscheinlichste Fokussierungsrichtung ist [001] und nach Streuung
des Projektils an mindestens einer Atomlage verschiedene andere z.B. [111]. Im ersten Fall
folgt das PKA seiner urspriinglichen Flugrichtung und kann sehr weit in den Kristall vordrin-
gen. Es erreicht eine radiale Entfernung von ca. 250 nm ab der Kristallgrenze in einer extrem
langen Zeitspanne von ca. 1600 fs. In den anderen Fillen wird das PKA abgelenkt und fliegt
mit verringerter Energie in einen offenen Kanal. Die Reichweite ist entsprechend herabge-
setzt, ein Maximum bildet sich bei ca. 170 nm (ab Kristallgrenze). Dazu bendtigt das PKA
eine Flugzeit von etwa 800 fs.

Etwas verandert prasentiert sich das Reichweitenprofil beim Start von z =1 nm. In diesem
Fall treten Streuprozesse schon vor dem Eintritt in den Hohlraum auf. Deshalb ist das exakte
Channelling in [001]-Richtung praktisch eliminiert, lediglich die hoherindizierten Fokussie-
rungen tauchen noch héufig auf (Peak um 220 nm). Starten die PKA’s bei z = 70 nm, werden
sie grofitenteils vor dem Hohlraum abgebremst (Peak um 50 nm). Einige sind jedoch in der
Lage, in den Hohlraum vorzudringen. Mit ihrer Restenergie treffen sie dann nach Durchque-
rung des Voids auf die (001)-Kristallebene, wo nur noch in begrenztem MaBe Channelling
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moglich ist. Insofern entspricht dem Reichweitenpeak um 120 nm das Abbremsen der PKA’s

jenseits der Hohlraumgrenze.

Daf} diese Channellingeffekte nicht etwa durch Streuung entlang der Voidgrenzfldchen ent-
stehen, 14Bt sich u.a. daraus ablesen, da die beobachteten Peaks bei allen Voidgrofen er-
scheinen. Wegen der langgestreckten Form des Hohlraums bei der Dicke von 500 nm kénnen
einige PKA’s direkt eine Seitenfliche treffen. Deshalb findet man hier einen betrichtlichen
Anteil von Reichweiten ab etwa 300 nm (vgl. ABB. 5.54).
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ABB. 5.54: Reichweitenverteilung durch Hohlrdume verschiedener Ausdehnung: Be’-PKA (10 keV) startet ab
Hohlraumgrenzfléche.

Da ein signifikanter Teil der PKA’s fokussiert werden kann, wird durch deren schwache De-
fektausbeute das Gesamtresultat wesentlich beeinfluf3t. Tatséchlich findet man fiir z =0 eine
Defektverteilung, bei der ca. 28 % aller PKA’s weniger als 50 Defekte erzeugen. Im Grund-
material werden im Mittel dagegen ca. 210 Defekte erzeugt.

5.7.6 Gasblasen: Beryllium

In Be werden durch Bestrahlung mit schnellen Neutronen He-Atome (iiber die Be’(n,o)He’-
und die Be’(n,2n)20-Reaktion) erzeugt. Diese sind in der Matrix praktisch nicht 15slich und
bilden deshalb vorrangig intragranulare Blasen, aber auch Kornoberfldchenblasen. Die intra-
granularen Blasen sind sehr klein und weisen eine hohe Gasdichte auf. Typisch sind Durch-
messer von S nm bis 25 nm mit einer Abflachung von 0,16 (Verhiltnis Dicke zu Durchmes-
ser). Sie liegen bevorzugt auf Basalebenen [121]. Komoberflichenblasen sind dagegen deut-

lich groBer, typische Durchmesser liegen bei etwa 0,1 pm [122].

Im Idealfall betrachtet man sphérische Blasen mit Radius . Wenn Selbstdiffusion moglich
ist, steht der Blaseninnendruck p im Gleichgewicht mit Oberfldchen- und AuBendruck [97].
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2y
P=""+Dy (149)

v ist dabei die Oberfldchenspannung.

Setzt man ideales Gasverhalten voraus, so findet man fiir die Gasdichte in der Blase:

N _ 2y (149)

V  kTr

Um eine Abschitzung der Gasdichte bzw. des Blaseninnendrucks zu erhalten, verwende man
y=2 J/m’, T=673K und Radien von 5nm bzw. 50 nm. Damit erhilt man Dichten von
8,6-10° nm® bzw. 8,6-10° nm". Die Driicke betragen 8000 bar bzw. 800 bar.

In MARLOWE wird die Heliumblase als Quader zwischen zwei (001)-Ebenen (Basalebenen)
modelliert. Beschrieben wird das Gas approximativ durch eine einfach-kubische, amorphe
Anordnung von Punkten mit einer normierten EZ von 0,01 nm’. Entsprechend der Gasdichte
werden die vorliegenden Gitterpunkte statistisch mit He-Atomen besetzt. Diese Verfahren
erlaubt es, ein PKA durch das He-Gas zu transportieren, wobei durch die amorphe Anordnung
und die schwache statistische Belegung nur unkorrelierte Kollisionen moglich sind. Beim
Durchgang des PKA’s durch das Gas wird Energie gemil der vorliegenden Gasdichte dissi-
piert. Eine Projektilablenkung ist zwar moglich, aber durch obige MaBinahmen (und zusétz-
lich die kleine He-Masse) nur sehr schwach. Dies wird in den Simulationen tatséchlich beob-
achtet. Erhalten He-Atome Energielibertrige oberhalb der Cutoff-Energie, werden sie zu-
néchst als verlagerte Atome gezahlt. In der anschlieBSenden Defektidentifizierung werden sie

aber wieder eliminiert.

Bis auf die unter extremen Driicken stehenden intragranularen Blasen ist die Atomdichte in
den Blasen deutlich kleiner als im Be-Gitter. Zusammen mit der niedrigeren Kernladung folgt
daraus ein drastisch reduzierter spezifischer Energieverlust. Dieser ist fiir die intragranularen
Blasen mit einem Radius von 5 nm am gréften und betragt ca. 30 % des Be-Wertes. Fiir die
groflen intergranularen Blasen liegt der Anteil jedoch bei nur 3 %. Insofern wird versténdlich,
daB im Grenzfall groBer Blasen ein Verhalten wie in Hohlrdumen zu erwarten ist. Dies gilt
jedoch nicht fur hinreichend kleine Primérenergien, bei denen die PKA’s schon in der Blase

unter die Schwelle abgebremst werden kénnen.
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5.7.6.1 Kaskadenausbreitung entlang der Grenzflichennermalen
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ABB. 5.55: Defekterzeugung an einer intragranularen He-Blase: Nominaldruck ist 8000 bar, zum Vergleich
auch mit 800 bar.

Be-PKA’s bis 10 keV werden im gewohnten Simulationsmodell (normaler Einfall in ver-
schiedenen Abstéinden) verwendet'. Die Resultate fiir die unter hohem Druck stehenden intra-
granularen Blasen (Kantenldnge 10 nm) zeigen bei 1 keV eine drastisch verringerte Defekt-
zahl, die nur allméhlich mit wachsendem Abstand zum Nominalwert ansteigt. Denn die Ener-
giedissipation beim Durchgang durch die Blase ist relativ hoch, so daf die PKA’s nicht weit
in den Kristall hinter der Blase vordringen konnen. Die Defekterzeugung ist dort also merk-
lich reduziert. PKA’s, die innerhalb der Blase unter den Cutoff fallen, werden in der Simula-
tion nicht weiter verfolgt. Sie werden im folgenden an der Blasenoberfldche ausgeschieden
und verursachen keine weiteren Verlagerungen. Die in der Blase getroffenen He-Atome kon-
nen eventuell die Blasengrenze erreichen und in das Wirtsgitter vordringen. Dort besetzten sie
etwa gleichwahrscheinlich Zwischengitterpliatze oder leere Be-Gitterpldtze (max. etwa 2

Atome pro Kaskade).

Betrdgt die Primérenergie dagegen 10 keV, dhnelt die Defektausbeute mehr der fiir einen
Hohlraum derselben Grofe. Die Defektzahl fiir kleine Absténde ist bis {iber 30 % kleiner als
der Referenzwert. Dies liegt in derselben Groflenordnung wie fiir Hohlrdume trotz der relativ
hohen Materialdichte in der Blase. Tatséchlich ist der Energieverlust bezogen auf die Pri-
madrenergie wegen der JE -Abhéngigkeit relativ gering (bei wenigen Prozent). Zusitzlich
wird Energie durch St6fe mit den Helium-Atomen tibertragen. Dabei ist die Ablenkung des
PKA’s nicht besonders stark, denn das in der Reichweitenverteilung sichtbare Channelling ist
gegeniiber den Hohlraumsimulationen kaum abgeschwicht. He-Atome kénnen, wie bei 1 keV
beobachtet, in geringem Mafle die Blase verlassen. Absolut ist deren Zahl fiir 10 keV nicht
grofler, da wegen der hoheren Primérenergie die Wahrscheinlichkeit fiir betrichtliche kineti-

sche Energieiibertriage geringer geworden ist.

"vgl. typische Kaskadenbilder im Anhang, ABB. 8.28f.
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ABB. 5.56: Reichweitenverteilung in der Nihe einer He-Blase (10 nm).

Zum Vergleich wurde fiir dieselbe BlasengroBe eine zehnfach reduzierte Gasdichte ange-
nommen, die der einer groen Kornoberfldchenblase entspricht. Dabei zeigen die PKA’s mit
1 keV praktisch ein abstandsunabhingiges Defektverhalten, dhnlich dem durch einen Hohl-
raum verursachten. Bei 10 keV ist die Defektausbeute etwas hoher bedingt durch den kleine-
ren Energieverlust in der Blase. Ansonsten ist aber das qualitative Verhalten praktisch unver-
andert.

Die Defektentwicklung fiir eine groBe Blase (Durchmesser 100 nm, Druck 800 bar) folgt bei
1 keV Primiérenergie sehr eng der fiir eine kleine intragranulare Blase. Dies liegt daran, daf3
durch den kleineren Druck die Kollisionshiufigkeit heruntergesetzt ist und folglich das PKA
im Mitte]l denselben Energieverlust bis zum Erreichen der Blasengrenze aufweist. In beiden
Blasen ist zudem der Durchmesser gréfier als die mittlere Reichweite, d.h. alle PKA’s kénnen
durch das reduzierte Bremsvermogen der Heliumblase wihrend eines Teils der Trajektorie

wesentlich weiter vorriicken als im Be-Kristall,

Diese Voraussetzung ist natiirlich bei der Primérenergie von 10 keV nicht mehr erfiillt. Startet
das PKA nahe der Blasenoberfliche, propagiert es durch die Blase, wobei wiederum Energie-
verlust und Ablenkung sich zwischen den beiden Blasengréfen nicht wesentlich unterschei-
den. Deshalb ist die Defektausbeute nahezu identisch. Legt das PKA aber schon vor Eintritt in
die Blase eine Strecke im Be zurlick, kann dies in der groflen Blase zu einem verstirkten Ab-
bremsen fiihren. Immer mehr PKA’s werden innerhalb der Blase gestoppt. Der Energieiiber-

trag auf He-Atome steigt an, und hinter der Blase werden weniger Be-Defekte erzeugt.

5.8 Ergebnisse der Kaskadensimulationen und Schlufifolgerungen

StoBkaskaden in leichten mono- oder polyatomaren Materialien, verursacht durch Fusions-
neutronen, stellen fiir die Simulation im Rahmen der biniren Kollisionsapproximation starke,
neue Anforderungen. Diese betreffen u.a. die hohen Primérenergien bis zu einigen MeV/amu
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und die geeignete Wahl der physikalischen Parameter zur Beschreibung der Wechselwirkung
zwischen Atomen und Elektronen in teilweise ionisch gebundenen Festkérpem.

Ganz allgemein findet man als typisches Kaskadenbild fiir leichte PKA’s eine bei kleinen
Energien relativ kompakte Verteilung von beteiligten Atomen im zeitlichen Ablauf der Kolli-
sionskaskade. Wéhrend einer relativ zur gesamten Kaskadendauer kleinen Zeit werden Atome
von Gitterpldtzen verlagert, bis ein Ausgleich durch Abbremsung unter die Cutoff-Schwelle
erreicht ist. Danach klingt die Kaskade iiber eine vergleichsweise lange Zeit ab. Bei hohen
Primérenergien spielen streifende Kollisionen innerhalb der Kaskade eine beherrschende
Rolle. So werden zunichst nur wenige Atome freigesetzt, wobei liber lange Zeiten praktisch
kein Kaskadeneffekt auftritt. Erst wenn die kinetische Energie des priméiren Kerns entschei-
dend reduziert ist, konnen wieder mehr Atome verlagert werden und es bildet sich ein Kaska-
denpeak, der aber beziiglich kleineren Primérenergien nicht vergrofert ist. Im Extremfall
(z.B. fiir He* oder Li%) kann so eine absolute Defektreduzierung bei den hochsten Riickstofe-
nergien im Blanket festgestellt werden.

Dieser Effekt steht im krassen Gegensatz zu dem vom NRT-Modell vorhergesagten Verhal-
ten, das jedoch qualitativ bestétigt wird. Demnach findet man in den untersuchten Materialien
einen fast linearen Zusammenhang zwischen Schidigungsenergie und Anzahl stabiler Punkt-
defekte. Genauer ist die effektive Verlagerungsschwelle nicht konstant, sondern steigt fiir
kleine Primérenergien stark, fiir h6here schwicher mit etwa 1 eV pro logarithmischem Ener-
gieinkrement an. Dabei ist sie zudem abhéngig vom jeweiligen PKA, namlich grofer fiir
leichtere PKA’s.

5.8.1 Parameteranaly&en

Der Einflu$ der in einer BCA-Simulation, und speziell im MARLOWE-Code, verwendeten Pa-
rameter (physikalische Eingangsgrofien, BCA-Modell und quasisimultane St6fe, Modellpa-
rameter) auf die Kaskadenresultate wurde in einer Reihe von Simulationen untersucht und
bewertet.

Demnach hat die Abschirmung der rein repulsiven Potentiale einen starken Einflufl auf die
Defektausbeuten, v.a. bei hohen Priméirenergien, wo die Differenzen zwischen verschiedenen
interatomaren Potentialen zudem noch ansteigen. Teilweise abgeschirmte Coulomb-Potentia-
le, wie sie in ionisch gebundenen Materialien vorliegen, fiihren zu Anderungen in der atoma-
ren Zusammensetzung der Defekte und zu einer totalen Defektreduzierung gegeniiber der
Verwendung abgeschirmter Potentiale. Das RiickstoBenergiespektrum der Kaskadenatome
wird nachhaltig bestimmt durch die unterschiedlich starken ionischen Ladungen der einzelnen
Konstituenten, was wiederum die eigentliche Ursache fiir die Defektentwicklung darstellt.

Beriicksichtigt man im inelastischen Energieverlust das gemil Bethe-Bloch bestimmte Ver-
halten fiir hinreichend energetische Atome, so erhélt man einen Defektzuwachs oberhalb des
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Abbremsmaximums, der in Beryllium typischerweise etwas 10 bis 15 % betrégt. Eine Niede-
renergiekorrektur, die Z -Oszillationen beschreiben soll, kann dagegen schon bei sehr kleinen
Energien starke Auswirkungen haben. Deutlicher sind diese jedoch bei hohen PKA-Energien,
da dabei viele Atome innerhalb der Kaskade zum Energieverlust beitragen. Die Aufteilung in
lokale und nichtlokale Verluste (d.h. inelastische Energieverluste in einzelnen Kollisionen
bzw. entlang der Trajektorie) ist weniger bedeutend. Erst bei extrem hohen Primérenergien
fiihrt ein hoherer nichtlokaler Anteil in Beryllium zu einer schwachen Defektreduzierung. Bei
allen Modifikationen bleibt die effektive Schwelle praktisch unveréndert, was ein Hinweis
darauf ist, dal der inelastische Energieverlust zwar quantitativ das Defektergebnis beeinflufit,
aber keine qualitative Anderung der Defektproduktion impliziert.

Compound-Effekte im Ionisierungspotential, die zu einer Erhdhung gegeniiber dem Bragg-
Wert fithren, erhdhen die Defektausbeute in polyatomaren Materialien, wobei der Zuwachs in
Abhingigkeit von der Primérenergie und dem jeweiligen PKA sehr uneinheitlich ausféllt. Erst
bei sehr hohen Energien stabilisiert er sich und erreicht je nach PKA Werte um 10 % in
Li,SiO,.

Das lokale Bindungsmodell und die darin moglichen Spezifikationen der beteiligten Kristall-
bindungen ist in den hier untersuchten Materialien von relativ geringer Bedeutung. Dies liegt
fiir Beryllium an der hohen Zahl etwa gleichstarker Bindungen im Metallgitter. In den Sili-
katen ist der Effekt etwas stirker, insbesondere im Silikat-Tetraeder. Auflerdem sind wegen
der unterschiedlichen ionischen Ladungen auch entgegengesetzte Bindungsbeitrige méglich.
Anderungen in der absoluten Bindungsenergie wirken sich dagegen besonders stark auf die
Defektentwicklung aus. Eine Skalierung auf der Basis der Summe von Cutoff-Energie und
mittlerer Bindungsenergie (unter Beriicksichtigung lokaler Gitterumgebungen) ist in Berylli-
um fiir die effektive Verlagerungsschwelle sehr gut moglich. Fiir die Defektanzahl gilt dies

zwar weniger genau, doch ist auch hier die Korrelation eindeutig gegeben.

In den polyatomaren Silikaten tragen die Bindungsstirken aller Konstituenten zur Gesamtde-
fektausbeute bei. Insofern ist eine Normierung von effektiver Schwelle oder Defektzahl be-
ziiglich Cutoff und Bindungsenergie ungleich schwieriger als in Beryllium. Zumindest fiir die
effektive Schwelle wurde eine Korrelation beziiglich einer geeignet gemittelten Bindungse-
nergie aufgefunden, die jedoch deutlich schlechter ist als in Beryllium.

Verbesserte Stoffintegrale, die in der Behandlung der inelastischen BCA erforderlich sind,
haben einen relativ schwachen Einfluf auf leichte Materialien mit offenen Kristallgittern
(z.B. Beryllium). Sie fiihren zu etwas lingeren Kaskadenzeiten, obwohl die zeitliche Ent-
wicklung der sich ausbreitenden Kaskade beschleunigt ist. Fiir sehr hohe Primérenergien wird
ein Defektzuwachs von wenigen Prozent erzielt, die effektive Verlagerungsschwelle bleibt
davon aber unberthrt.

Die Behandlung unabgeschirmter Coulomb-Potentiale erzwingt die Einfithrung eines Potenti-
al-Cutoffs zur Berechnung des Zeitintegrals. Dieser Cutoff fiir einzelne Defektspezies zu un-

180




5.8 Ergebnisse der Kaskadensimulationen und Schlu3folgerungen

terschiedlichen Abweichungen, da Potentiale zwischen stark geladenen Ionen besonders kraf3
abgeschnitten werden. Entsprechend dndert sich auch das RiickstoBspektrum in der Kaskade.
In der Summe erhélt man fiir hohere Cutoffs einen leichten Defektanstieg, der selbst bei Ver-

doppelung der Cutoff-Linge nur ca. 5 % betrigt (in Li,SiO,).

Ausgesprochen sensitiv reagiert die Defektausbeute auf Modifikationen der Cutoff-Energie
E.. Diese ist somit ein besonders kritischer Parameter fiir die BCA-Simulation, und es bedarf
einer sorgsamen Abschdtzung, welcher Wert fiir eine gegebene Fragestellung geeignet ist.
Wihrend die Schddigungsenergie naturgeméif nahezu unbeeinflut durch E, ist und damit als
universeller Schiadigungsparameter angesehen werden darf, éndert sich die Defektzahl sehr
drastisch. Fiir Be sinkt sie z.B. um 50 %, wenn man E_ von 3,3 eV auf 15 eV erhoht. Ursich-
lich hierfiir ist in erster Linie die verringerte Zahl von verlagerten Atomen, die den gegen-
sitzlichen Effekt von weniger Rekombinationen bei hoherer Cutoff-Energie tbertrifft. Fiir
dpa-Rechnungen sollte E_ etwa der Kristallbindungsenergie E, entsprechen, denn die Kaska-
denresultate skalieren nicht direkt mit der Cutoff-Energie, sondern mit der modifizierten Gro-
Be % E_ + E,. Die Kristallbindungsenergie ist deshalb ein MaB fiir die Cutoff-Energie. In po-
lyatomaren Materialien mit unterschiedlichen E_-Werten wird das Gesamtresultat von jedem
dieser Werte mitbeeinflufit. Wenn jedoch eine Spezies in den Kollisionskaskaden vorherrscht,
wie dies fiir Li in Li,SiO, zutrifft, so ist deren Cutoff-Energie entscheidend.

Der maximale Stoflparameter p_, zur Bestimmung simultaner Targets muf} fiir Beryllium
(rein repulsive, kurzreichweitige Potentiale) den geometrischen Verhéltnissen im Kristallgit-
ter angepafit sein. Ist er zu klein, werden Stofvorgéinge libergangen, andererseits darf er nicht
zu grof} gewahlt werden, da sonst zu viele Kollisionen fiir eine Néchste-Nachbarn-Wechsel-
wirkung ausgewertet werden. In diesem Falle kann eine leichte Defektreduzierung eintreten,
da wegen der steigenden Zahl simultaner Targets kinetische Energietibertrdge auf mehr Ato-

me verteilt werden.

In den Silikaten mit interatomaren Potentialen von prinzipiell unendlicher Reichweite sollte
D... moglichst groB sein, dabei aber deutlich kleiner als der vorgegebene Kristallsuchradius.
Andererseits muf3 man aus praktischen Erwagungen heraus einen Kompromifl zwischen Re-
chenaufwand und Nutzen eines grofien StoBparameters eingehen. Gegeniiber einer Néchsten-
Nachbam-Wechselwirkung erhdlt man so fiir den Referenzwert von p_, eine Verringerung
der Defektzahl um etwa 20 %.

Der Kristallsuchradius d_,_ sollte in jedem Fall etwas groBer als der maximale Stoparameter
sein, um Randeffekte in der Kristallsuche zu vermeiden. Ein groferer Wert fiihrt, dhnlich wie
bei p,_.. , zu einer Defektreduzierung, die jedoch in der Summe relativ schwach ausfillt. Be-
dingt durch unterschiedliche lokale Kristallumgebungen fiir die jeweiligen Gitterlagen sind
fir einzelne Spezies die Anderungen durchaus recht variabel. Trotzdem ist der Effekt bei fi-

xiertem p_ . eher klein.
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5.8.2 Defektproduktion in Beryllium und Lithiumsilikaten

Die fiir die dpa-Rechnungen erforderlichen Kaskadensimulationen aller relevanten PKA’s
tiber den jeweils erlaubten Energiebereich wurden sowohl fiir das Referenzmaterial (reines
Be, Li,SiO,) als auch fiir verunreinigte Materialien und bei erhohten Temperaturen durchge-
fiihrt.

Im Falle von Beryllium wird das NRT-Modell fiir die Schidigungsenergie qualitativ bestétigt.
Die Abweichungen betragen fiir Be-PKA’s bis zu 15 %, fiir He-PKA’s bis 25 %. Der wesent-
liche Unterschied besteht jedoch im Verhalten bei sehr hohen Energien, wo im Gegensatz
zum verbesserten NRT-Modell kein Anstieg, sondern Sattigung bzw. sogar Abnahme zu be-
merken ist. Dies ist durch verstirktes Channelling bei Zunahme streifender Kollisionen be-

dingt.

Die Defektzahl skaliert mit E,, wie N, =a-E,," mit dem Exponenten b < 1. Entsprechend
ist die effektive Verlagerungsschwelle Q energieabhiingig. Sie steigt mit der Primérenergie
leicht an und ist fiir die leichten PKA’s etwas groler. Dies 148t sich sehr leicht an der Form
der RiickstoBspektren, und insbesondere dem Anteil energetischer Atome, ablesen. Oberhalb
3 MeV fithrt das Channelling von He-PKA'’s zu einer drastischen Reduzierung der effektiven
Schwelle, so daf in diesem Bereich die N,-E,, -Korrelation nicht mehr giiltig ist.

Die in Beryllium erzeugten Defektpaare weisen vorrangig kleine gegenseitige Abstinde auf,
wobei dies bei He-PKA'’s noch stérker zu beobachten ist. In diesem Falle tendiert die Defekt-
verteilung zu weiteren Rekombinationen nach Abschlufl der Kollisionskaskade. Die Defekt-
dichte in Beryllium weist ein lineares Verhalten auf, d.h. es skaliert direkt mit der Anzahl er-
zeugter Defekte und ist nahezu konstant auch fiir verschiedene PKA’s. Die Zwischengittera-
tome besetzen dabei bevorzugt tetraedrische Zwischengitterpositionen. Leerstellen bilden
tiberwiegend Paare in der Basalebene, aber auch Tripletts liber drei parallele Basalebenen
sind hdufig anzutreffen

Kaskaden im thermischen Kristallgitter fithren zu einer Verringerung der Defektzahl, die im
mittleren Energiebereich besonders ausgeprégt ist und bis maximal 20 % betrégt. Zu hoheren
Energien verringert sich der Effekt, ebenso wie bei kleinen Energien. Auffallend ist, daB E,
nun besser mit dem NRT-Modell iibereinstimmt, d.h. die relative Differenz ist kleiner und
auch der Anstieg bei hohen PKA-Energien ist zu beobachten. Dies kann dadurch erklért wer-
den, daB} im thermisch gestorten Kristallgitter die induzierte Asymmetrie zu einem verringer-
ten Channelling fiihrt. Deshalb ist die Defektproduktion bei kleinen Energien eher behindert
(weniger Ersetzungsstofe moglich), bei hohen dagegen erleichtert. Offensichtlich ist die Kri-
stallsymmetrie die entscheidende GroBe, die zu Abweichungen vom NRT-Modell fiihrt.

Untersuchungen des Einflusses von O-Verunreinigungen in homogener Verteilung (bis zu
1 at%) zeigen praktisch keine Verdnderung in den Kaskadenresultaten. Lediglich die Simula-
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tionen fiir Phasentibergénge von Be zu BeO weisen auf die lokale Bedeutung von Verunreini-
gungen hin. Im globalen betrachtet verwischen sich dann diese Effekte.

Auch Kaskaden in reinem Li,SiO, zeigen fiir die unterschiedlichen PKA’s ein qualitativ rich-
tiges Verhalten der Schadigungsenergie. Dabei sind aber die absoluten Werte nicht direkt mit
dem NRT-Modell vergleichbar. Wéhrend dies fiir Si-PKA’s (in einem mittleren Target mit
M =132 und Z = 6,4) noch vergleichsweise gut moglich ist, steigt die Diskrepanz je leichter
das PKA und je grofer die PKA-Energie ist (-50 % fiir Li bei 7,4 MeV). Trotzdem weisen
auch in den BCA-Simulationen leichte PKA’s den vorhergesagten Anstieg bei hohen Energi-
en auf. Dies ist ein Hinweis auf das relativ schwache Channelling im monoklinen Orthosili-
katgitter mit partiell besetzten Li-Lagen.

Die effektiven Schwellen weisen das aus den Be-Simulationen bekannte Verhalten auf, mit
energie- und PKA-abhingigen Werten, wobei fiir die beiden leichtesten PKA's, He' und Li,
ein deutlicher Abfall der Schwelle bei den hochsten Riickstoflenergien zu verzeichnen ist.
Bedingt durch Rekombinationen auf partiell besetzte Li-Lagen betrdgt die Anzahl freier Zwi-
schengitteratome nur etwa 43 % der Anzahl von Leerstellen. Der Anteil von Fehlordnungsde-
fekten iibertrifft demzufolge diese Zahl und betragt etwa 50 % der Leerstellenanzahl. Zihlt
man jedoch uneigentliche Rekombinationen auf partiell besetzte Li-Lagen nicht als Gitter-
fehlordnung, sondern als Zwischengitterdefekte, so erhilt man einen Anteil von durchschnitt-
lich 70 % fir Gitterdefekte und 25 % fiir Fehlordnungsdefekte. Beide Defektspezifikationen
weisen eine starke Abweichung von der Stochiometrie auf mit einer letztlich bevorzugten .
Ausbildung von O-Defekten. Ursache hierfiir sind weniger die unterschiedlichen Bindungse-
nergien als vielmehr die verdnderte StoBkinematik bei verschiedenen Massen und ionischen
Ladungen, verbunden mit der jeweiligen spezifischen Kristallumgebung. Die Defektpaare
sind noch enger als in Beryllium separiert, weshalb auch der Anteil korrelierten Defektpaare
signifikant ist (bis zu 50 %). Die Defektdichte ist mit Ausnahme der durch niederenergetische
schwere PKA’s erzeugten Kaskaden nahezu konstant. In diesen Ausnahmeféllen ist sie um
wenige Prozent groBer. Folge davon ist auch die verstirkte Clusterbildung von Leerstellen,
die aber fiir alle PKA’s stark ausgeprégt ist und zu groBen Clustern von etwa 5 bis 6 Leer-
stellen fiithren kann. Fehlordnungsdefekte neigen noch stirker zur Agglomeration, mithin sind

sie im Mittel auch enger gepackt.

Das schon im statischen Kristall schwache Channelling wird im thermischen Gitter nicht we-
sentlich beeinflufit. Insofern ist Defektreduzierung nur in einem Energiebereich zwischen et-
wa 1 keV und 100 keV zu beobachten. Die Energieabhingigkeit der Defektdnderungen zum
statischen Fall zeigt aber ebenso wie in Beryllium hohere Werte (d.h. kleinere Reduzierung)
fiir niedrige und hohe PKA-Energien. Auffallend ist jedoch, da die Clusterbildung nachhal-
tig beeinfluBt wird, wobei der Anteil grofler Cluster signifikant erhoht ist.
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Zur Verbesserung der mechanischen Eigenschaften von Orthosilikat-Kiigelchen fiir die Brut-
keramikschiittungen im Feststoffblanket werden dem Referenzmaterial SiO, und eventuell
auch TeO, zugesetzt. Dabei bildet sich zunéchst als zweite Gleichgéwichtsphase das Metasi-
likat. Darin werden sehr dhnliche Kaskaden produziert, da die atomare Zusammensetzung
(mittleres Target mit M = 14,9 und Z = 7,3) nicht wesentlich von der des Li,SiO, abweicht. Da
aber keine partiell besetzten Gitterlagen vorhanden sind, ist die Defektzahl um 70 % bis 80 %
erhoht (bzw. wegen der speziellen Behandlung von Si und O im Li-Subgitter um lediglich
10 % bis 20 %), und die Fehlordnungsquote betridgt nur noch etwa 30 % der Defektzahl.

Der Temperatureinfluf in Li,SiO, dhnelt dem in Beryllium mehr als dem in Li,SiO,. Eine De-
fektreduzierung um etwa 4 % wird iiber den gesamten Primérenergiebereich aller PKA’s be-
obachtet. Lediglich He-PKA’s erzielen einen Defektzuwachs um 10 % oberhalb 1 MeV. Die-
ses Verhalten zeigt also, da Channelling-Effekte in Li,SiO, relativ bedeutend sind und bei
erhohten Temperaturen offensichtlich stark herabgesetzt werden.

Te-Verunreinigungen sind im Orthosilikat praktisch ohne Einflul auf die Stoflkaskaden, da
Te-Atome nur verschwindend in der Kaskade partizipieren. Im Metasilikat sind jedoch auf-
grund nun freiwerdender Li-Lagen zusétzliche Rekombinationen moglich, so da3 eine schwa-
che Defektreduzierung um max. 3 % eintritt und entsprechend mehr Fehlordnungsdefekte
auftauchen. Dieser Effekt ist fiir leichte PKA’s bei hohen Energien sogar noch ausgeprégter
zu beobachten.

5.8.3 Lokale Inhomogenitiiten

Neben Kaskaden in monokristallinen und homogenen Materialien wurden auch solche in der
Nihe von lokalen Inhomogenititen simuliert. Dabei handelt es sich im Modell um quader-
formige Strukturen, die Korngrenzeniibergénge, Hohlrdume, Gasblasen und Phaseniibergiinge
darstellen sollen. Aus den zur Verfiigung stehenden Simulationsresultaten lassen sich einige
allgemeine SchluBfolgerungen ziehen, die die Basis fiir Extrapolationen auf weitere, bisher
nicht simulierte Kaskadenkonfigurationen bilden.

Zunéchst ist klar, da} die beobachteten Ergebnisse nur auf sehr eng begrenzte Volumenberei-
che (pm-Bereich) in der Umgebung solcher Gitterstérungen anwendbar sind. Auch die GroB3e
der erzielten Effekte lassen den Schlufl zu, dal im allgemeinen keine globalen Defekténde-
rungen und damit verdnderte Schidigungsraten zu erwarten sind. Andererseits liefern die
durchgefiihrten Simulationen Aussagen tiber Schidigungseffekte in der Néhe (bis zu etwa
1 pm radiale Entfernung) von Gitterstorungen. Wenn der Volumenanteil dieser Regionen si-
gnifikant ist, kann man auch globale Effekte erwarten.

An Komgrenzen in Beryllium erhdlt man, bedingt durch induziertes Channelling an der
Grenzflache, im allgemeinen eine moderat reduzierte Defektanzahl. Dabei miissen offen-
sichtlich die PKA’s in einer gewissen Entfernung von der Grenzfldche starten, damit durch
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Kollisionen bereits vor dem Korniibergang fokussierende Richtungen wahrscheinlich werden.
Je weiter der Startort von diesem Ubergang entfernt liegt, um so geringer wird die Defekt-
verminderung, bis sie etwa jenseits der mittleren Projektilreichweite praktisch verschwindet.
Diese GroBe stellt gewissermafen eine charakteristische Linge fiir den Einfluf von Korn-
grenzen (und allgemein beliebiger lokaler Inhomogenitéten) auf die Defektentwicklung der
jeweiligen Kollisionskaskaden dar. Der maximale Effekt ist energieabhéngig und wurde eher
konservativ aus den verschiedenen vergleichbaren Daten ermittelt (Be’-Projektile):

1 keV 10 keV 100 keV 1 MeV
-15 % -20 % -13 % -10 %

Dabei muf} betont werden, daB auch die Gré8e des Korns einen Einflufl auf die Kaskadenre-
sultate haben kann, sofern das PKA in der Lage ist, durch das gesamte Korn zu propagieren.
In diesem Fall wirkt auch der zweite Ubergang noch defektvermindernd. Die oben angegebe-
nen Werte bezeichnen den maximalen Effekt bei Start des PKA in eine fixierte Richtung auf
die Grenzflache zu. Berticksichtigt man isotrope Ausbreitung, so ist der resultierende Effekt
deutlich schwicher, da die Kaskadenausbreitung sowohl teilweise als auch génzlich den
Korngrenzeniibergang verfehlen kann.

Bei Vorliegen von thermischen Gitterschwingungen reduziert sich das Channelling drastisch,
so daf3 in diesem Falle von einem verschwindenden Effekt an Korngrenzen ausgegangen wer-
den kann.

Wegen der schwachen Gittersymmetrie in Li,SiO, sind die Effekte an Korngrenzen dieses
Materials vergleichsweise gering und betragen, ebenfalls gemittelt, maximal nur etwa 7 %.
Tendentiell erhdlt man auch hier an jeder Grenzflache, insbesondere bei mehrfachem Korn-
grenzeniibergang, eine geringe Defektverminderung. Aufgrund des gegeniiber Beryllium ver-
ringerten Einflusses kann man aber in guter Néherung - auch unter Beachtung von thermi-
schen Gitterschwingungen - den Effekt vernachléssigen.

Hohlrdume im Be-Gitter bewirken anndhernd unabhéngig von ihrer Grofe eine Reduzierung

der Defektzahl. Ahnlich wie bei einem Korngrenzeniibergang konnen in dieser Konstellation

Atome nach Durchquerung des Hohlraums in offene Kanile des hcp-Gitter fokussiert werden.

Hierbei ist offensichtlich der groBte Effekt zu erwarten, wenn das PKA direkt von der Hohl-
raumgrenze startet. Erleidet es dagegen schon Kollisionen vor Eintritt in den Hohlraum, ist

das Channelling jenseits davon erschwert, so daf} die Defektausbeute wieder ansteigt. Die

wiederum vorsichtig abgeschitzten maximalen Differenzen sind folgender Tabelle zu ent-

nehmen (fiir Be’-Projektile):

1 keV 10 keV 100 keV 1 MeV
~0 % -15 % -10 % -10 %

185




5 Kaskadensimulationen

Diese Werte beziehen sich dabei aber nicht auf den Abstand z = 0, sondern sind so gewéhlt,
daB die weiter unten vorgestellte Abstandsinterpolation iiber groe Bereiche die simulierten
Resultate wiedergeben kann. Fiir z=0 lauten die maximalen Differenzen fiir 1keV bzw.
10 keV -15 % bzw. -30 %.

In gasgefiillten Hohlrdumen tritt neben dem Channelling-Effekt auch verstéirkte Abbremsung
in der Gasphase auf. Kaskaden, die vorrangig in der Gasblase gestoppt werden, fithren zu ei-
ner drastisch reduzierten Defektausbeute. Insofern wurden zwei typische Heliumblasengrofen
(intragranulare Blasen, Durchmesser etwa 10 nm, und Kornoberfldchenblasen, Durchmesser
etwa 100 nm) untersucht, wobei die groBere bereits eher ein Hohlraumverhalten zeigt. Unab-
hingig von der Blasengrofie ergibt sich ndherungsweise als maximale Defektreduzierung -
60 % fiir 1 keV und -30 % fiir 10 keV. Der hohe Wert fiir 1 keV riihrt von der Tatsache her,
daB in diesem Fall die Blasendimension gréBer als die mittlere Reichweite des PKA'’s ist, so
daB sich der iiberwiegende Anteil der Kaskadenkollisionen innerhalb der Blase ereignen und
folglich wenig Defekte erzeugt werden kénnen. Wihrend der maximale Effekt in den beiden
Blasengrofen fiir 10 keV etwa gleich grof ist, bleibt die Defektreduzierung in der grofen
Blase mit steigendem Abstand signifikant grofer.

Phaseniibergénge weisen neben Channellingphinomen auch einen kontinuierlichen Ubergang
der Defektausbeuten in den beiden benachbarten Phasen auf. Fiir das System Li,Si0,-Li,SiO,
zeigt sich bei gerichteter PKA-Ausbreitung in kleinem Abstand zur Grenzfliche zunéchst ein
Verhalten, das dem eines Korngrenzeniibergang fiir die zweite Phase @hnelt. Erst mit steigen-
dem Abstand nihert sich die Defektzahl der in der ersten Phase, und zwar in guter Ndherung
proportional mit dem Abstand. Kleine Phaseneinschliisse werden von hochenergetischen
PKA'’s praktisch ohne Wechselwirkung durchstromt, wihrend sie fiir kleinere Primérenergien
zum beschriebenen Defektverhalten fithren. Insofern sind ausgedehnte Fremdphasen auch fiir

hohe Primérenergien bedeutend.

Beim Ubergang Be nach BeO treten prinzipiell dieselben Mechanismen wie in den Silikaten
auf. Jedoch sind die Effekte bei kleinen KorngroBen auch fiir hohe Primérenergien zu verspii-
ren. Ursache hierfiir ist das gegeniiber den Silikaten weitaus starkere Channelling, so daf} die
Defektausbeute noch bei hohen PKA-Energien fiir jede KorngroBe abstandsabhéngig bleibt.
Die charakteristische Entfernung ist, wie bereits erwihnt, die jeweilige radiale Reichweite des
PKA'’s.

5.8.3.1 Extrapolationen

Aus den einzelnen Kaskadensimulationen fiir lokale Inhomogenitédten miissen fiir die Schédi-
gungsberechnungen nun tragfihige allgemeine Trends abgeleitet werden. Ziel ist es, fiir alle
PKA’s energieabhingige Defektausbeuten bei festem Abstand z zur Grenzfldche zu erhalten.
Dazu werden eventuelle Oszillationen (wie bei Korngrenzeniibergéingen) ausgemittelt und
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zwischen Randwerten (d.h. maximalem Effekt bei einem typischen Abstand von der Grenz-
flache bis zu verschwindendem Effekt in groBem Abstand) geeignet interpoliert.

Wesentliche Grofe zur Abschitzung der Effekte ist in jedem Fall die mittlere radiale Reich-
weite R des priméren Projektils als Ma$ fiir die grofite Kaskadenausdehnung. Sie bestimmt
die Entfernung, bei der der Einflu der Grenzfliche fiir das spezielle PKA verschwindet. Je
néher der Startort des PKA'’s an dieser Fliche liegt, um so stirker werden die Effekte sein, bis
zu einem maximalen Wert, der lediglich fiir Korngrenzeniiberginge nicht direkt auf der

Grenzflache liegt.

Im einzelnen kann die Abstandsabhéngigkeit an Korngrenzen etwa wie z~"* beschrieben wer-
den. Die minimale Defektausbeute wird dazu bei z = 0 angenommen, der Maximalwert bei
etwa 1,1-R. Zusétzlich wird fiir Abstéinde, die kleiner sind als etwa 0,05-R, wieder die unge-
storte Defektanzahl angesetzt. Damit wird der Tatsache Rechnung getragen, dal PKA’s hoher
Energie erst in einem gewissen Abstand durch die Korngrenze gestort werden.

Auch fiir Hohlrdume in Beryllium kann ab etwa 10 keV dieselbe Abstandsabhéngigkeit ver-
wendet werden. Um aber fiir weite Abstandsbereiche hinreichend gute Interpolationen zu fin-
den, muf3 der minimale Defektwert nach oben angepaft werden. Er entspricht dann einem
Abstand von etwa 2 nm fiir 10 keV (d.h. wieder etwa 5 % der radialen Reichweite). Unterhalb
10 keV verringert sich der Effekt immer mehr, da fiir kleine Projektilenergien Channelling
nicht bedeutend ist.

SchlieBlich ist auch fiir Gasblasen in Beryllium eine 7 -Interpolation moglich, sofern die
Primérenergie nur hinreichend gro8 ist. Bei kleineren Energien steigt die Defektanzahl deut-
lich langsamer mit dem Abstand, da sich noch der Grofteil der Kaskade innerhalb der Blase
ausbreitet und der Be-Kristall jenseits davon kaum betroffen ist. Dann ergibt sich ein Verhal-
ten, das eher dem kontinuierlichen Ubergang zwischen zwei unterschiedlichen Phasen ent-
spricht. Insofern kann hier eine grobe lineare Abstandsinterpolation gewihlt werden. Wih-
rend fiir diese Energien beide typische Blasengrofen zu praktisch identischen Ergebnissen
fithren, muB im Falle der z™"® -Interpolation, zumindest bei 10 keV (Be”), fiir jede Blasengro-
Be ein etwas verdnderter Verlauf angendhert werden. Bei noch héheren Primérenergien sinkt
die maximal erreichbare Defektreduzierung, und die Blase wirkt eher wie ein Hohlraum ent-
sprechender Grofe. Tatséchlich ist der relative Energieverlust, bedingt durch die kleine Weg-

strecke, um so kleiner, je grofer die Primérenergie ist.

Wenn die Ausdehnung jeder einzelnen Phase grof genug ist, um eine Kaskade vollstindig
aufzunehmen, kann an Phasengrenzen die Defektausbeute linear zwischen den beiden Grenz-
werten in den reinen Phasen angendhert werden. Andererseits fiihren die besprochenen Chan-
nelling-Effekte zu Abweichungen von dieser einfachen Regel, insbesondere bei Be-BeO, wo
fiir kleine Abstinde die Defektzahl stirker ansteigt. Trotzdem wird angesichts der ohnehin

kleinen Differenzen auch fiir Be-BeO der lineare Ansatz ausgewdhlt.
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Die bisher abgeleiteten Korrekturfaktoren betreffen jeweils nur PKA'’s, die sich in einer fe-
sten vorgegebenen Richtung auf eine Grenzfliche zubewegen. Bei isotroper Ausbreitung, wie
sie fiir dpa-Rechnungen notig ist, miissen nun in geeigneter Weise alle Konstellationen des
PKA zur Grenzfliche, insbesondere die unterschiedlichen Entfernungen, beriicksichtigt wer-
den. Im einfachsten Modell sei die Grenzfliche eine unendlich ausgedehnte Ebene. Dann
wird nidherungsweise der Schnitt der durch die mittlere radiale Reichweite des PKA’s gege-
benen Kugel mit der Grenzfliche den Winkelbereich bestimmen, in dem eine Wechselwir-
kung mit der Grenzfliche zu erwarten ist. Ist die Grenzflache aber endlich und vergleichbar
mit Kaskadendimensionen, so wird mit wachsendem Abstand der zur Verfiigung stehende
Raumwinkel fiir die PKA’s kleiner. Alle Winkel, unter denen die Grenzfldche nicht getroffen
werden, fithren zu herkdmmlichen Defektausbildungen (Referenzwerte im homogenen Mate-
rial).

Die abstandsabhédngigen Korrekturfaktoren fiir Korn-, Hohlraum- und Blasengrenzen kénnen
nun auf dem Schnitt der Grenzfliche mit der Reichweitenkugel integriert werden. Schema-
tisch erhdlt man fiir einen festen Abstand zur Grenzflache die in folgender Darstellung er-
sichtlichen energieabhéngigen Korrekturen (am Beispiel von Be’ im Abstand von 5 nm).

12 s T T T T

Korn
Hohlraum E
—— Blase, Klein
"""" Blase, gro

relative Defektreduzierung (%)

(UUURITETIVY R S sl 1

10' 10° 10° 10 10° 10° 10’
Primédrenergie [eV)

ABB. 5.57: Schematische Defektreduzierung an lokalen Inhomogenititen in Be: Be’-PKA startet im Abstand
von 5 nm direkt auf Grenzfliche zu.

Bei Korngrenzen erhélt man nur in einem mittleren Energieintervall eine Defektreduzierung.
Bei hohen Energien und kleinen Entfernungen zur Korngrenze verschwindet ndmlich der Ein-
flul. Dies ist aber bei Hohlrdumen nicht der Fall, so dafl dort auch energetische Kaskaden
weniger Defekte produzieren. Kleine Heliumblasen verursachen iiber einen relativ breiten
Energiebereich eine Verminderung der Defektausbeute, wobei aufgrund des begrenzten Vo-
lumens hochenergetische PKA’s weniger stark beeinflufit werden. Fiir die grofen Kornober-
flichenblasen néhert sich die Defektreduzierung in diesem Energiebereich dem fiir Hohlrdu-
me, bleibt also auf einem relativ hohen Niveau.
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Die Kurven verschieben sich bei gréBeren Absténden zu héheren Energien und verringern ih-
re Amplitude. Da im speziellen fiir die Gasblasen in Beryllium eine finite GréBe angenom-
men ist, verschwindet der Effekt fiir kleine Blasen bereits bei ca. 50 nm, fiir grofe Blasen erst
bei etwa 100 nm. In allen anderen Fillen erhélt man auch noch bei 500 nm eine schwache De-
fektmodifikation durch den Einfluf der Grenzfléche.

Da fiir Phaseniibergénge niherungsweise eine lineare Interpolation der Defektanzahl zwi-
schen den beiden Referenzwerten in den jeweiligen reinen Phasen moglich ist, fiihrt die Inte-
gration der verschiedenen Beitrége bei isotroper PKA-Ausbreitung zu einer einfachen Volu-
menbetrachtung. Demnach kann der Kugelabschnitt jenseits der Grenzfliche als Anteil der
Defekterzeugung in dieser Phase identifiziert werden. Bei gegebener Reichweite R und Ab-
stand z betragt dieser Anteil

2R*—3zR*+ 7
4R?

(150)

z
:(Volumen des Kugelabschnitts: 3 (R-2*(2R+2))

" 3 \AALLL e T MRRZAL e

50

Phasendbergang: 4

5nm
—=100 nm

40 k E

30} J

20 4

Anteil der zweiten Phase [%]

A aaaayl PR RYTt! e WA TIT | La L e ' Akl
10 10° 10° 10 10° 10° 10
Primérenergie [eV]

ABB. 5.58: Defektausbildung an einer Phasengrenze: Beitrag der zweiten Phase bei Start eines Be’-PKA’s im
Abstand von 5 nm bzw. 100 nm von der Phasengrenze.

Qualitativ (wiederum am Beispiel von Be’) erhilt man die in ABB. 5.58 gezeigte Kurve,Die
Defektausbreitung wird also in einem mittleren Energiebereich stark durch den Phasenwech-
sel beeinfluft.
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6 SCHADIGUNGSRECHNUNGEN

6.1 Methodik der Schddigungsberechnung

Zur quantitativen Erfassung der Strahlenschiddigung in Form von Gitteratomverlagerungen
berechnet man die Parameter Schadigungsenergiequerschnitt o, Verlagerungsquerschnitt o
p (fiir Gitterdefekte, displacements, bzw. Gitterfehlordnungen, disorder) und die Schadigungs-
raten dpa/s (displ) bzw. in polyatomaren Materialien zuséatzlich ddffs (dis). Dazu benttigt man
die Energieverteilung der durch neutroneninduzierte Kernreaktionen entstandenen Riickstof3-
kerne (bzw. schweren Sekundirteilchen). Die Erzeugung dieser ,,primary knock-on atoms*
(PKA) ist gewissermaBen das primédre Schiadigungsereignis, wihrend die durch die PKA's in-
duzierte StoBkaskade zu einer sekunddren Defektausbildung fiihrt. Diese wiederum kann be-
schrieben werden durch die Schidigungsenergie E, , die Zahl der Defektatome N, bzw. der

Fehlbesetzungen N, die ein bestimmtes PKA aus einem Reaktionskanal im betrachteten Ma-
terial mit definierter Energie in der Stolkaskade erzeugt.

Die Schadigungsquerschnitte kombinieren primére Schadigung (PKA-Erzeugung) mit der da-
durch induzierten Schidigung. In polyatomaren Materialien summiert man die entsprechen-
den Partialbeitrige aus den einzelnen Reaktionskanélen { und wichtet diese mit der atomaren
Haufigkeit der jeweiligen Targetkerne w* [123, 124]:

151)
O (E) = ZW‘”G&L(E) Z © dG(E)E"’ (T)dT (

=D Jag;A(E,T) EQ (T)dT

Tmax
o™ (E)= Y wOo™ O (B)= > w® [ o, (B, T) N () aT

Tmin

T,

max

o (E)= Y w0 O (B) = w® [ o, (E, DN (DT

T,

min

dpa/s:Jfagd‘s"')(E)qD(E)dE ;ddf/s:f o\ (E)®(E)dE

w® atomare Haufigkeit des Targetkerns fiir Reaktion i
T..-T...  min und max. kinetische Energie des PKA’s

0’52,, (E) Schidigungsenergiequerschnitt fiir Reaktion i [barn-eV]
oV (E) Verlagerungsquerschnitt (displ oder dis) fiir Reaktion i [barn]
o,(E) Kernreaktionsquerschnitt fiir Reaktion i
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Opka; (E,T) PKA-Spektrum (Energie T) aus Reaktion i [barn/eV]
®(E) FluBdichte der Neutronen [cm™s™]

Die Berechnung der Schidigungsparameter (und damit auch der PKA-Spektren) kann zwar
prinzipiell punktweise erfolgen, doch ist es tliblich und praktikabel, gerade wenn die Wir-
kungsquerschnitte schnell fluktuieren, gruppengemittelte Werte zu verwenden. Die Multi-
gruppenrechnung 148t sich formal an der Gleichung fiir den Neutronentransport, der Boltz-
mann-Gleichung, ableiten. Dazu wird die Gleichung tiber eine Energiegruppe g (mit Energien
von E, bis E,) integriert, woraus sich Gruppenkonstanten fiir Neutronenflu3, Wirkungsquer-
schnitte und Ubergangsmatrizen bestimmen lassen. Als Gruppenstruktur wird in dieser Arbeit
eine spezielle F00-Gruppen-Struktur aus dem Schédigungscode SPECTER [7] verwendet, so
daB in einfacher Weise die hier erzielten Ergebnisse mit denen aus SPECTER verglichen
werden konnen. Das Aufbereiten der Kerndaten, die in dieser Arbeit der Kerndatenbibliothek
ENDF/B-VI [125] entnommen sind, in Gruppenkonstanten geschieht iiber den Processing
Code NJOY [126]. Dabei werden die Spektren in barn ausgegeben, was fiir die Kondensation
mit den Schéadigungsfunktionen E

dam?

N, und N, geeignet ist. Anschaulicher sind jedoch diffe-
rentielle Spektren (0;,,,(E,T) in barn/eV), deren Werte, bezogen auf den Gruppenwirkungs-
querschnitt, die Wahrscheinlichkeit darstellen, dal ein Neutron der Energie E ein PKA mit
der Energie T bis T + dT erzeugt.

Da die PKA-Spektren in Gruppenform vorliegen, bietet es sich an, auch die iibrigen GréBen
in einer Multigruppenrechnung zu verwenden. Die Integrationen iiber die Sekundérenergie
(PKA-RiickstoBenergie) reduzieren sich dann auf einfache Summationen:

Oan(8) = E,w‘” E,ag‘,z,,<g,g'>E;;;,<g') (152)
i g
op(g)= D W > Ooa(8,8)NJ, (8"
i g

dpa/sbzw. ddf /s= Y. 0,(8)D(g)
8

mit den Energiegruppen g (Neutron) und g” (PKA). Die PKA-Spektren liegen dazu in barn
vor, die Neutronenspektren in cm™s™.

Nfg", N(g") und E, (g stellen die gruppengemittelten Werte der kontinuierlichen Vertei-
lungen N(T), N(T) und E,, (T) in der entsprechenden Energiegruppe g~ (mit einer Breite von
AE ) dar:
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1
AE,,

1
J-Edam(T)dT N, (8) = J-Nd,f(T)dT (153)
Py g g

Edam(g,) =

Die folgenden Berechnungen der Schiadigungsparameter wurde in einem Codesystem, das im
wesentlichen die Kopplung der PKA-Berechnung und der Kaskadenresultate beinhaltet,
durchgefiihrt. Bei der Anbindung und Verkniipfung dieser beiden Bereiche wurde das Ziel
verfolgt, den Rechenablauf so weit wie moglich konsistent und kompakt zu formulieren. Im
Prinzip sollte es auch moglich sein, Schadigungsfunktionen fiir ausgewahlte Materialien aus
BCA-Simulationen separat bereitzustellen, die dann quasi in eine Bibliothek aufgenommen
werden konnen. Das gesamte Codesystem ist in der Ubersicht der ABB. 6.1 dargestellt.

‘EGeutronenﬂquich93‘ @irkungsquerschn@ e Materialeigenschatten ).

Lar PDATA
| opamee ]

PDATA '
TAB

| PKA-Daten l‘ Schadigungs- _2 Kaskader-
s IE Daten = Daten

ﬂ DiseL ]

ABB. 6.1: Codesystem zur Berechnung von Schidigungsparametern mit BCA-Simulationen.

PKA-File

Ausgehend von dem vorliegenden Neutronenenergiespektrum und dem zu untersuchenden
Material werden zunichst mit NJOY alle PKA-Spektren in den jeweiligen Basisisotopen be-
rechnet. Die Aufbereitung des GENDF-Datenfiles wird tliber eine eigene Routine (PLY-
GENDF) erledigt, die sowohl fluBgemittelte PKA-Spektren als auch individuelle gruppenwei-
se Spektren, wie sie in DISPL benétigt werden, bereitstellt.

Aus diesen kénnen nun die Projektile und deren Energien fiir die MARLOWE-Simulationen

ausgelesen werden. Zudem miissen Kristallmodelle und Materialeigenschaften des zu analy-
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sierenden Materials zusammengestellt und in eine MARLOWE-Eingabe geschrieben werden.
Dann kénnen alle MARLOWE-Kaskaden in vorgegebener Anzahl gestartet werden. Sofern man
sich auf eine Materialspezifikation beschriénkt, reicht die einmalige Simulation aller PKA’s
mit ausgewahlten Energien bis zur maximal méglichen gemif der PLYGENDF-Ausgabe.

Zur Auswertung der MARLOWE-Ergebnisse wurde der Code zunichst in der Weise ergénzt,
daB eine vollstindige Ausgabe aller gewiinschten Simulationsresultate in ein sequentielles
Datenfile (PDATA-File) geschrieben werden. Von dort konnen iiber die PDATA-Prozedur
tabellarische Schidigungsdaten erzeugt werden, die dann anschlieBend interpoliert und in
Gruppenform transformiert werden.

DISPL fiihrt dann die eigentliche Schidigungsberechnung durch und verwendet dazu direkt
die Ausgaben aus PLYGENDF und PDATA sowie das in Gruppenform vorliegende Neutro-
nenenergiespektrum. Die Ergebnisse, ndmlich Schidigungsenergie- und Verlagerungsquer-
schnitte sowie dpa- und ddf-Raten, liegen zum einen in einer tabellarischen Liste vor, zum
anderen sind sie direkt zur Visualisierung aufbereitet.

Wihrend die Schiddigungsfunktionen E,,,, N, und N, fiir Be und die Lithiumsilikate aus den
MARLOWE-Simulationen bereits im vorigen Kapitel vorgestellt wurden, sollen hier zunichst
die Berechnung der PKA-Spektren und dann anschlieBend die eigentlichen Schiadigungser-
gebnisse zusammengefallt werden. Abschliefend werden die in dieser Arbeit erzielten Re-
sultate mit einfacheren Methoden und insbesondere herkémmlichen Lindhard-NRT-Rech-

nungen verglichen.

6.2 Primary-Knock-On (PKA)-Spektren

Durch elastische Streuung bzw. unelastische Kernreaktionen von Neutronen mit der Energie
E werden unterschiedliche PKA's mit einer definierten Verteilung kinetischer Energien T er-
zeugt, die abhédngig ist von der Primérenergie der Neutronen, der Art der zugrundeliegenden
Kernreaktion und der jeweiligen Reaktionskinematik. Das Energiespektrum der PKA’s
O,.,(E,T) ist der beziiglich der Sekundérenergie differentielle Wirkungsquerschnitt. In evalu-
ierten Kerndatenbibliotheken (z.B. ENDF/B-VI, EFF2, FENDL2") liegen im allgemeinen je-
doch Winkelverteilungen der sekunddren Neutronen vor, aus denen dann aber fiir einfache
Zwei-Teilchen-Reaktionen die Energie des RiickstoBkerns berechnet werden kann.

Die entsprechende nichirelativistische Formel ergibt sich aus Anwendung der Impuls- und
Energieerhaltung. Sie ist identisch mit der Glg. (13) aus Kap. 2.2, wobei hier die explizite Q-
Abhéngigkeit betont wird, die ansonsten im inelastischen Faktor f enthalten ist. Dabei ist &
der Winkel im Schwerpunktssystem zwischen einlaufendem Neutron und auslaufendem

leichten Sekundirteilchen (das nicht unbedingt ein Neutron sein muf).

' Evaluated Nuclear Data File; European Fusion File; Fusion Evaluated Nuclear Data Library
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T(E,E,,0)= m,E, +hm,E—2(EE, mpui,)  cosd (154)

=m,E +Q totale kinetische Energie der sekundéren Teilchen

Ex
o Energie - Masse - Konversion
m,

1

mytm,

reduzierte Masse fiir Teilchen i

i

Maximale und minimale RiickstoBenergien ergeben sich fiir 6 =180° (Riickstreuung) und
6 =0° (Vorwirtsstreuung). Durch die Einfiihrung des O-Wertes ist auch eine Behandlung
unelastischer Reaktionen moglich. Im Falle der elastischen Streuung hat man Q=0 und

m, = m,, m, =m, , so daf sich ein sehr einfacher Zusammenhang ergibt (vgl. Glg. (13)):
T = 2/, E(1 — cos8) = 4L Esin®(6/ 2) (155)

Reaktionen, in denen drei oder mehr Teilchen entstehen, lassen eine solch einfache Berech-
nung der Sekundirenergie nicht zu. Hier benétigt man Korrelationen zwischen Streuwinkel
und Energien aller sekundédren Teilchen in Abhéngigkeit von der Primérenergie. Entspre-
chende Wirkungsquerschnitte mit korrelierten Energie-Winkel-Verteilungen nennt man
DDX-Daten (doppelt-differentielle Wirkungsquerschnitte, O'(E ,T,cos 0)) und sind fiir viele
Reaktionen in aktuellen Kerndatenbibliotheken enthalten.

6.2.1 Neutroneninduzierte Reaktionen

Fiir die Schadigungsberechnung sind die Reaktionen heranzuziehen, die nicht vernachldssig-
bare Anteile zur Schiadigung beisteuern. Neben der GroBe der Anregungsfunktion spielt dabei
auch die Verteilung der Energieiibertrige an die PKA's und das zu erwartende einfallende
Neutronenspektrum eine wichtige Rolle. Die urspriinglich quasi-monoenergetischen Fusions-
neutronen mit 14,1 MeV werden nédmlich durch die Wechselwirkung mit den Atomen in den
das Plasma umgebenden Materialien moderiert und absorbiert, so daf sich je nach Material-
zusammensetzung und Eindringtiefe das Neutronenspektrum auf Kosten des Fusionspeaks zu
kleineren Energien verbreitert und die totale FluBdichte abnimmt.

In dieser Arbeit sollen Schidigungswerte im Feststoffblanket des DEMO-Reaktors berechnet
werden. Ausgewdhite Spezifikationen, basierend auf minimalen Anforderungen fiir Brutblan-
kets, sind folgender Tabelle zu entnehmen:
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TAB. 6.1: Ausgewdhlte Spezifikationen des DEMO-Fusionsreaktors.

Grofer Plasmaradius: 6,3 m
Kleiner Plasmaradius: 1,82 m
Plasmastrom: ’ 20 MA
Fusionsleistung: 2200 MW
Mittlere Neutronenwandbelastung: 2,2 MW/m?
Maximale Neutronenwandbelastung: 3,8 MW/m?
Mittlere Flichenwirmebelastung: 0,4 MW/m’
Anzahl der Blanketsegmente: 32 inboard

48 outboard
Blanket-Abschirmungs-Dicke 1,18 m inboard

1,86 m outboard

Fiir das keramische Feststoffblanket mit Kugelschiittungen von Li,SiO, als Brutmaterial und
Be als Neutronenmultiplier ergeben sich so geméif einer 3D-Transportrechnung (s. [127]) in
der Hohe der Torusmittelebene folgende typische Neutronenfludichten (vgl. ABB. 6.2). Dabei
sind die Spektren als Gruppenfliisse in einer 100-Gruppen-Struktur dargestellt, wie sie in der
Berechnung der Schédigungsquerschnitte und dpa-Werte verwendet werden sollen.

o
€
2,
@
o
Be-Schiittung: H
101 et Zone 1 f.l.....

Zone 5
Zone 11

EEWRTTTY T T T Al LAl Al adlii Litill ETEETYY
10" 10° 100 100 10° 10* 10°  10° 10
Neutronenenergie E [eV]

ABB. 6.2: Neutronenenergiespektren im HCPB-Blanket (Gruppenfliisse): Radiale Abhangigkeit im Outboard-
Segment auf Héhe der Torusmittelebene (Zone 1 direkt hinter der Ersten Wand, Zone 11 vor der Blanket-

riickwand)

Gemeinsames Merkmal dieser Neutronenspektren ist der deutliche Fusionspeak bei 14 MeV,
der jedoch schon nach wenigen Zentimetern im Blanket (Zone 1) nur noch etwa 10 % der to-
talen NeutronenfluBdichte ausmacht. Das Moderationsvermogen der leichten Atomkerne, be-
dingt durch die relativ grofien Energieiibertrige (gemiB Glg. (154)), ist sehr hoch, so daB
auch schnelle Neutronen oberhalb 1 MeV nur einen Anteil von ca. 15 % zum totalen Spek-
trum beisteuern. Bis hinunter zu etwa 1 eV finden sich dann 98 bis 99 % aller Neutronen, so
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daB3 thermische Neutronen im Fusionsreaktorblanket nur eine sehr untergeordnete Rolle spie-
len. Die totale Fludichte im vorderen Blanketbereich (Torusmittelebene, outboard) liegt so-
wohl im Beryllium als auch in der Brutkeramik bei ca. @, = 1,2-10” cm® s”, wobei die mittle-
re Neutronenenergie etwa E = 2,2 MeV betrigt. Mit zunehmender Tiefe im Blanket (s. TAB.
6.2) sinkt sowohl die totale NeutronenfluBdichte auf ca. 1/8 des Maximalwertes, als auch die
mittlere Neutronenenergie auf ca. 0,5 MeV.

TAB. 6.2: Neutronenspektren im HCPB-Blanket: Outboard-Segment, Torusmittelebene

Zone Radiale Tiefe Be-Schiittung Keramik-Schiittung
[cm] ®_[10°cm’" E [MeV] @ _[10°cm’s'] E [MeV]

1 2,5..55 1,27 2,20 1,19 2,34
2 55..85 1,24 1,82 1,15 2,01
3 85..12,5 1,15 1,52 1,06 1,70
4 125..175 0,981 1,25 0,897 1,40
5 175..225 0,788 1,05 0,720 1,17
6  225..275 0,612 0,903 0,560 1,02
7 275..325 0,469 0,799 0,423 0,886
8  32,5..375 0,352 0,701 0,318 0,807
9  375..425 0,266 0,630 0,239 0,721

10 425..415 0,206 0,558 0,184 0,633

11 475..525 0,167 0,473 0,149 0,543

NaturgemaB liefert die elastische Streuung einen gro3en Beitrag zur Verlagerungsschédigung,
da sie keine Schwelle aufweist und in allen hier untersuchten Materialien iiber einen hohen
Wirkungsquerschnitt verfiigt. Die RiickstoBkerne sind Eigenionen, ein Fall, der {iblicherweise
in dpa-Rechnungen vorausgesetzt wird. Schwellenreaktionen (inelastische Streuung, Neutro-
nenvervielfachung, Emission leichter geladener Teilchen) werden weniger stark beitragen,
obwohl die leichten geladenen Sekundérteilchen z.T. sehr energetisch sind, insbesondere weil
sie bei der Emission aus dem Compoundkern die Coulombbarriere zu tiberwinden haben. Die
beherrschende Brutreaktion in Lithium (Li%(n,t)ct) stellt dazu eine sehr interessante Ausnahme
dar. Die Reaktion ist exotherm und weist einen 1/v-Querschnitt bei kleinen Energien auf, so
daB sie in diesem Bereich die elastische Streuung an Li° um GréBenordnungen iibertrifft.
Ebenfalls fiir niedrige Neutronenenergien (thermisch und epithermisch) wichtig wird in vielen
Elementen der Strahlungseinfang, also die (n,y)-Reaktion. Trotz niedrigem Wirkungsquer-
schnitt werden hochenergetische PKA's (im keV-Bereich) durch den y-Riicksto produziert.
Tatséchlich findet man in einer typischen Fusionsumgebung nur einen verschwindenden Bei-
trag zur Verlagerungsschidigung, so dafl im folgenden der Strahlungseinfang nicht weiter be-
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achtet wird. Wohlgemerkt gilt dies nicht mehr, wenn die thermische Komponente des Spek-
trum nicht vernachlissigbar ist (etwa in einem thermischen Kernreaktor).'

In Beryllium dominiert tiber den gesamten Energiebereich bis 14 MeV die elastische Streu-
ung liber alle anderen Reaktionen. Bereits bei 1,75 MeV setzt dann die (n,2n)-Reaktion ein,
die ab 3 MeV mit ca. 0,5 barn die zweitwichtigste Reaktion in Beryllium ist. Die verschiede-
nen Kanile dieser Reaktion fiihren stets zu zwei He‘-Atomen als Restkerne, die in einer ver-
14Blichen dpa-Berechnung integriert werden miissen. Dies zeigt, dal in Materialien kleiner
Kernmasse eine strenge Separation zwischen leichten und schweren Reaktionsprodukten
nicht sinnvoll ist. Die (n,2n)-Reaktion kann zwar in guter Nidherung als Summe sequentieller
Zwei-Teilchen- und Zerfallsreaktionen beschrieben werden [128], stellt aber fiir die PKA-
Berechnung eine komplexe Mehrteilchenreaktion dar. In aktuellen Kerndatenbibliotheken
liegen aber DDX-Daten der He'-Atome vor, so daB eine Auswertung der Spektren und Be-
rechnung von Schiadigungsgrofen durch o-PKA’s leicht moglich ist.

Eine weitere Reaktion soll in dieser Arbeit berticksichtigt werden, die (n,o)-Reaktion ober-
halb 0,67 MeV. Dabei miissen beide Sekundirteilchen, o und He’®, als PKA’s gewertet wer-
den. He’ ist ein B-Strahler mit einer Halbwertszeit von T = 8,07-10° s [129]. Da die Kollisi-
onskaskade selbst fiir extreme PKA-Energien eine zeitliche Ausdehnung von O(10™s) be-
sitzt, kann man innerhalb dieser Zeitspanne He® als stabil betrachten und- muB nicht den zu-
satzlichen Riickstof3 durch die Elektronenemission integrieren.

Die Tritiumproduktion in Beryllium, tiber Be’(n,t)Li’, ist von untergeordneter Bedeutung, so-
wohl fiir die Tritiumbrutrate im Blanket, als auch fiir die Verlagerungsschiadigung. Analyti-
schen Schadigungsrechnungen [22] zufolge liefert sie einen Anteil von gerade 0,1 % an der
totalen dpa-Rate.

Die PKA-Produktion in Li,SiO, ist gegeniiber dem monoatomaren Beryllium gekennzeichnet
durch eine Vielzahl moglicher Wechselwirkungen und ebenso vieler unterschiedlicher
PKA'’s. Dabei treten mittelschwere Keme (aus Reaktionen mit Silizium) bis leichte Kerne
(He' aus Li’(n,t)o und Si**(n,0)Mg™) auf.

Die Tritiumbrutreaktion in Li° zeigt unterhalb etwa 100 keV einen 1/v-Verlauf im Wirkungs-
querschnitt, so dafl dieser bei thermischen Energien etwa 7000 barn betrdgt und den elasti-
schen um etwa vier Groenordnungen tbertrifft. AuBerdem weist er bei ca. 250 keV eine Re-
sonanz auf. Aufgrund dieser Eigenschaften ist es giinstig, Neutronen auf kleine Energien zu

' Selbst in diesem Falle ist nur in Be ein signifikanter Beitrag zur Verlagerungsschédigung zu erwarten. In Li-
Silikaten tiberwiegt die Li’(n,t)oi-Reaktion, so daB dort (n,y) immer einen verhaltnisméBig schwachen EinfluB

hat (vgl. S. 205)
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moderieren, um die Tritiumproduktion zu forcieren. Absorptionsverluste z.B. in Li’ treten
dann aber in Konkurrenz, so daB eine Anreicherung von Li° vorteilhaft ist. Wegen der exo-
thermen Reaktionswidrme von 4,78 MeV treten beide Sekundérteilchen mit vergleichsweise
hohen kinetischen Energien auf. Die Tritonen konnen wegen ihrer geringeren Masse und
Kernladung nur relativ wenig Verlagerungen produzieren. Trotzdem ist ihr Einflufl auf die
totalen Schidigungsraten, wie man weiter unten sehen wird, recht grof8. Da jedoch Simulati-
onsrechnungen bei hohen Primérenergien fiir dieses leichte Teilchen &uBerst zeitaufwendig
sind, wurden nur Berechnungen im relevanten Energiebereich durchgefiihrt. Ansonsten wur-
den die Resultate gem#B den vorliegenden He‘-Daten extrapoliert.

Die elastische Streuung an Li° ist ab etwa 10 keV vergleichbar mit der (n,t)-Reaktion. Ober-
halb von 1,75 MeV stehen dann auch inelastische Kanile offen. Diese fiihren stets zu einem
Aufbruch des Restkerns in Deuterium und Helium. Da aber keine Daten fiir die Energiever-
teilung bekannt sind, wird in dieser Arbeit als Restkern Li° mit der vorgegebenen Reaktions-
kinematik betrachtet. Weitere Reaktionen werden nicht berticksichtigt.

Im schwereren Lithiumisotop Li’ tibertrifft die elastische Streuung alle anderen Reaktionen.
Oberhalb 550 keV koénnen Neutronen auch inelastisch gestreut werden, wobei ab etwa 3 MeV
bei Anregungen von hoheren Energieniveaus ein Aufbruch des Restkemns in t und He* erfolgt.
Wie im Falle von Li® werden jedoch auch hier nur Li’-Atome als PKA’s gewertet. Alle weite-
ren Reaktionen sind, mit Ausnahme von (n,y) in thermischen Spektren, vernachlissigbar.

Fiir die schwereren Bestandteile im Orthosilikat, O' und Si®, ist jeweils die elastische Streu-
ung der groBte Partialquerschnitt. In O tritt ab 6,5 MeV dann inelastische Streuung auf, die
zum zweitwichtigsten Beitrag anwichst. Hohere Anregungen fiihren dabei aber stets zur
Emission von geladenen Teilchen (¢ und p). Trotzdem wird der jeweilige Restkern fiir die
dpa-Rechnungen als O"-PKA identifiziert. Die (n,0)-Reaktion weist zwar eine relativ geringe
Schwelle von 2,4 MeV auf, bleibt aber dann deutlich hinter der inelastischen Streuung zu-
riick, und wird deshalb ebenso wie die (n,p)- und (n,d)-Reaktionen im folgenden nicht be-

riicksichtigt.

Ab 1,3 MeV tritt in Si* inelastische Streuung auf, die im Energiebereich zwischen etwa 6 und
14 MeV einen vergleichbar groen Wirkungsquerschnitt aufweist wie die elastische Streuung.
Zwei weitere Schwellenreaktionen ab etwa 4 MeV werden in den weiteren Berechnungen
verwendet, namlich (n,p) und (n,o). RiickstoBkern bei der Wasserstoffproduktion ist AI*, das
mit einer Halbwertszeit von 2,2 min einen B-Zerfail erleidet [129]. Analog der Begriindung
fiir He® in Be’ kann auch hier der B-RiickstoB unberiicksichtigt bleiben. Zudem wurde der
Einfachheit halber und wegen des geringen Anteil der (n,p)-Reaktion die Al*-PKA’s den Si*-
PKA’s zugeschlagen, da beide Massen gleich sind und die Kernladung nur um -1 abweicht.
Im Gegensatz dazu werden die Mg”-Riickstofkerne aus (n,0r) getrennt behandelt.

In den mit TeO, beaufschlagten Keramikkiigelchen stellt Tellur trotz seines geringen Gehaltes
eine interessante Komponente im PKA-Spektrum dar. Wegen seiner groffien Masse sind zwar
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die kinetischen Energielibertrdge bei elastischer und inelastischer Streuung, die in ENDF/B-
VI mit Winkelverteilungen vorliegen, relativ gering, doch die Verlagerungswahrscheinlich-
keit im Silikat ist demgegeniiber vergleichsweise grof. Deshalb sollen in dieser Arbeit auch
Te-PKA aus der breiten Isotopenzusammensetzung (33,9 % Te'™, 31,7 % Te'™, 19,0 % Te'™,
7,1 % Te'”, 4,8 % Te'™ und weitere) beriicksichtigt werden. Die mittlere Masse wird mit

127,6 amu festgesetzt.

Aus den in der evaluierten Kerndatenbibliothek ENDF/B-VI enthaltenen Daten und, fiir
Zwei-Teilchen-Reaktionen, aus der Reaktionskinematik konnen fiir die unterschiedlichen Re-
aktionskanile die maximalen RiickstoBenergien T fiir einfallende Neutronen von 14 MeV
bestimmt werden. Diese sind in der folgenden Tabelle aufgefiihrt.

TAB. 6.3: PKA-Erzeugung in Beryllium bzw. Li-Silikaten.

Target Reaktion PKA T [MeV] Target  Reaktion PKA T _ [MeV]

Be’ elast. B¢’ 5,0 Li elast. Li 6,9
B¢’ (n,2n) He' 11,2 Li® inelast. Li® 6,3
B¢’ (n,0) He' 11,8 Li¢ (n,t) He' 14,1
He® 9,6 t 16,2

Li’ elast. Li’ 6,1

L inelast. LY 6,0

0" elast. 0" 3,1

0* inelast. 0" 23

Si* elast. Si* 1,9

Si*® inelast. Si*® 1,8

Si* (n,p) Al® 1,6

s (0,0) Mg 3,5

He' 10,6
Te elast./inelast. Te 0,43

6.2.2 Energieverteilung der PKA’s

Allgemein ergeben sich fiir elastische Streuung kontinuierliche Spektren der PKA’s, die ge-
mif der Zweikorperkinematik mit jeder Energie bis zur maximal moglichen auftreten kén-
nen. Geringe RiicksioBenergien sind wegen der Vorwértsausrichtung der gestreuten Neutro-
nen bevorzugt, so dal die mittleren PKA-Energien vergleichsweise klein sind. Vollig anders
stellt sich die Situation fiir endotherme Reaktionen (Q < 0) dar, bei denen wegen der Kernan-
regung die minimale PKA-Energie z.T. einige keV betragen kann. Die resultierende mittlere
PKA-Energie ist dann vergleichsweise grof3, und das Spektrum sinkt fiir kleine Energien stark
ab. Handelt es sich, wie z.B. bei der Heliumproduktion, um geladene Sekundarteilchen, so
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miissen diese zusitzlich die Coulombbarriere {iberwinden und weisen deshalb ein zu héheren

Energien konzentriertes Spektrum auf.

Die exotherme Tritiumbrutreaktion in Li° produziert wegen Q = 4,78 MeV bereits bei thermi-
schen Neutronenenergien ausgesprochen energetische Helium- und Tritiumatome. So erhélt
man o-PKA’s mit mindestens 2 MeV Riickstoenergie bzw. t-PKA’s mit mindestens
2,6 MeV. Da zudem der Wirkungsquerschnitt in diesem Energiebereich um GréBenordnun-
gen Ulber der elastischen Streuung liegt, wird das PKA-Spektrum vor allem von diesen
hochenergetischen Sekundérteilchen beherrscht.

In Sauverstoff liberwiegt der Beitrag durch elastische PKA'’s, die wegen des groeren Wir-
kungsquerschnittes im Vergleich zu Li7/Li’ trotz gleicher atomarer Hiufigkeit verstirkt auf-
treten. Inelastisch erzeugte PKA’s treten erst bei sehr hohen Neutronenenergien auf und wei-
sen wegen der ausgesprochen hohen Schwelle eher kleinere PKA-Energien auf (Maximalwert
bei 14 MeV-Neutronenenergie: 2,3 MeV statt 3,1 MeV bei elastischer Streuung).

Auch in Silizium liberwiegt in weiten Bereichen der Anteil elastischer PKA’s. Trotzdem wird
spétestens ab einer Neutronenenergie von etwa 6 MeV der hochenergetische Ast der Vertei-
lung (oberhalb ca. T = 200 keV) bestimmt von den inelastisch gestreuten Si*-Atomen und zu
einem geringeren MaBe von den AI”*- und Mg”-PKA’s. He*Atome aus der Si*(n,0:)-Reaktion
treten dann fiir diese Neutronenenergien vorrangig ab T = 2 MeV auf und bilden den hochen-
ergetischen Abschlu3 des PKA-Spektrums.

Wegen der nur geringen Konzentration von Te in den Silikatkiigelchen ist das PKA-Spektrum
an Te gegeniiber den Hauptkomponenten verschwindend klein. Da aber andererseits der Wir-
kungsquerschnitt deutlich groBer ist als fur die iibrigen Elemente, ist der relative Anteil der
PKA’s mit Energien im keV-Bereich um etwa eine GroBenordnung verstirkt, so daB3 auch
diese Verunreinigungs-PKA'’s, zumindest im angesprochenen Energiebereich, nicht zu ver-
nachléssigen sind. Ihr Anteil in einem iber die vorliegende Neutronenfluldichte gemittelten
PKA-Spektrum wird im folgendem Abschnitt erlautert. |

10° ¢
PKA's fUr E = 14 MeV '
o Be®
% A USROS FPPTOTPTPIN NP
%‘ 10 g
= IS
& ; S N
S ; =1 o'k PKA's fir E = 14 MeV:
g 10 E """""""" bg —_ —— g inmmmmcm e ny
© ROV . AR -
l —" e Mg® i
L2 TSRO 0 ¢
107 F 10 E ——He'* (aus U% §
- He'* (aus S
10 10" T I I i
10° 10 10° 10° 10° 10* 10* 10°
PKA-Energie [eV] PKA-Energie [V}

ABB. 6.3: PKA-Spektren fiir 14 MeV-Neutronen: in Be (links) und Li,SiO, (rechts).
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Betrachtet man als Beispiel die PKA-Spektren, die durch Neutronen aus dem Fusionspeak
(Energiegruppe 95: 14 ... 15 MeV) erzeugt werden (ABB. 6.3), so finden sich die oben ange-
sprochenen qualitativen Unterschiede bestitigt. Wichtige KenngroBen fiir die einzelnen
PKA’s in Beryllium und Li,SiO, sind in den beiden folgenden Tabellen aufgefiihrt. Die mi-
nimalen und maximalen PKA-Energien beziehen sich dabei auf die verwendete Gruppen-
struktur:

TAB. 6.4: PKA-Daten fiir 14 MeV-Neutronen in Be

PKA  PKA-Energie [MeV] Anteil PKA PKA-Energie [MeV]  Anteil
min. max. mittl. [%] min., max. mittl. [%]

Be’ 0 5,5 0,62 50 Li° 0 6,9 1,4 10,2
He' 0,025 11,8 2,2 49 Li 0 6,1 1,2 315
He’ 1,6 9,6 55 1 0" 0 3,1 0,69 442
Si** 0 1,9 0,42 9,4

AP 0,009 1,6 0,75 1,7

Mg” 009 35 1,7 1,3

He* (Li% 2,6 14,1 8,0 0,2

t 4,5 16,2 10,3 0,2

He* ( Si*) 4.5 10,6 8,3 1,3

Man beachte, daB fiir diese Primargruppe der (n,t)-Wirkungsquerschnitt in Li® um mehr als
eine Groflenordnung kleiner ist als der elastische. Insofern ist hier ausnahmsweise der Anteil
der He'- und t-PKA’s vergleichsweise gering.

6.2.3 Flufigemittelte Spektren der PKA’s

Mittelt man die berechneten PKA-Spektren o,,,(E,T) mit der vorgegebenen energieabhingi-
gen NeutronenfluBdichte ®(E), so erhélt man die Energieverteilung der PKA’s in einem ge-
gebenen Neutronenenergiespektrum. Daran lassen sich in anschaulicher Weise Aussagen liber
die Abhéngigkeit der resultierenden PKA-Verteilung von der priméren Neutronenverteilung
gewinnen. Insbesondere erhilt man eine Abschitzung, welche PKA’s bei welchen Sekundér-
energien wesentliche Beitrdge zum totalen PKA-Spektrum und damit zur totalen Schédi-
gungsrate liefern werden. Die gemittelten PKA-Spektren hdngen dann nur noch von der Se-

kundirenergie ab:
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6.2 Primary-Knock-On (PKA)-Spektren

J Ooiu(E, T)D(E)dE (156)

GPKA(T) =
j O(E)dE

Fir Beryllium erhédlt man folgende PKA-Spektren unmittelbar hinter der ersten Wand in der
Torusmittelebene (Zone 1, outboard):

O T) [arnv/eV]

3 3
T
R
\ 5LLL‘“L
o
2
L,

10' 10? 10° 10* 10° 10° 10
PKA-Energie T[eV]

ABB. 6.4: Gemitteltes PKA-Spektrum in Be

Demnach besteht das Spektrum vorrangig aus elastischen PKA’s (95,8 %), He' liegt zu 4 %
vor und He® nur zu 0,2 %. Die beiden leichten PKA’s bestimmen aber wesentlich den hoch-
energetischen Teil des Spektrums. Wihrend die mittlere Be’-Energie bei etwa 54,0 keV liegt,
betragt dieser Wert fiir He* bzw. He® 1,72 MeV bzw. 1,90 MeV, so daB fiir das totale PKA-
Spektrum ein Mittelwert von etwa 124 keV resultiert.

Etwa 85 % aller PKA weisen Energien unterhalb 100 keV auf, nur 2,6 % liegen oberhalb von
1 MeV. Ab dieser Energie tiberwiegen dann die leichten PKA’s im Spektrum, die in diesem
Energiebereich 80 % aller PKA’s stellen.

Im hinteren Blanketsegment (Zone 11; radiale Tiefe um 50 cm) ist das PKA-Spektrum deut-
lich weicher. 99,2 % aller PKA’s sind Be’-Atome, 0,8 % He* und 0,05 % He® mit mittleren
Energien von 19,6 keV (Be’), 1,24 MeV (He*) und 1,37 MeV (He’). Das totale Spektrum
weist nur noch eine mittlere Energie von 30,1 keV auf. Dabei liegen nun 95,5 % aller PKA’s
unterhalb 100 keV, oberhalb 1 MeV sind es gerade 0,5 %.
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ABB. 6.5: Gemitteltes PKA-Spektrum in Li,SiO, (links) und Li,SiO, (rechts).

Die gemittelten PKA-Spektren in der Keramik-Schiittung (Zone 1) zeigen, bedingt durch die
unterschiedliche chemische Zusammensetzung der beiden Hauptphasen, Li,SiO, und Li,SiO,,
leichte Unterschiede in der relativen Hiufigkeit der einzelnen Spezies (s. TAB. 6.5).

TAB. 6.5: Zusammensetzung der PKA-Spektren (Zone 1) in den Li-Silikaten [%].

Silikat ~ Li® Li’ Li(tot)y 0% Si* AI® Mg” He'(Li®) t He'Si®)
LiSi0, 49 147 197 46,7 91 01 01 121 12,1 0,1
LiSio, 36 112 148 528 137 02 01 9,1 91 01

TAB. 6.6: Mittlere Energien (Zone 1) der PKA-Komponenten [keV].

Li® Li' Littot) 0O Si* AI® Mg®” He'(Li® t He'Si®
300 275 280 72,6 502 669 1540 2010 2630 7480

Die Verteilung der PKA’s ist charakterisiert durch einen grofen Anteil niederenergetischer
Kerne, deren Hauptbeitrag durch O'° geliefert wird (zu 60 bis 75 % unterhalb etwa 80 keV).
Dies ist, wie der tiberproportionale Beitrag von Si”, bedingt durch den im Vergleich zu den
Lithiumisotopen erhthten Wirkungsquerschnitt fiir elastische Streuung. Im Energiebereich
oberhalb von 1 MeV finden sich noch 27 % aller PKA’s in Li,SiO, bzw. 21 % in Li,Si0O,. Da-
bei verschwinden aber Si*® (mit AI*) und O' schon sehr bald, so daB im wesentlichen die
leichten PKA’s, Li-Isotope,He* und t, den Hochenergie-Anteil prigen. Nur Mg” liefert noch
etwa 1 bis 2% des totalen PKA-Spektrums im Energiebereich von 2,3 MeV bis etwa

3,7 MeV. Oberhalb davon liegen hauptsichlich Li-PKA’s vor, die dann von He' und t abge-
16st werden.

Die leichten Sekundirteilchen, He® und t, sind besonders markante PKA’s in den Silikaten,
denn bei etwa 2 MeV fiihren sie zu zwei benachbarten, ausgeprigten Maxima in der PKA-
Verteilung. Diese riihren von der Li’(n,t)o-Reaktion bei Neutronenenergien bis in den keV-
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6.3 Schéddigungsparameter

Bereich her. In diesen Peaks befinden sich immerhin etwa 18 bzw. 24 % (fiir Meta- bzw.
Orthosilikat) aller PKA’s. Oberhalb der maximalen PKA-Energie fiir Li-Atome (7,4 MeV)
treten dann vorrangig He'-Kerne aus der Si*(n,0)Mg”-Reaktion hinzu.

Das im &ufleren Blanketbereich deutlich weichere Neutronenspektrum fiihrt nur teilweise wie
in Beryllium zu einer ebensolchen Verdnderung des PKA-Spektrums. Denn einerseits werden
die Anteile der inelastisch erzeugten PKA’s reduziert, andererseits erhoht sich der Anteil von
He’ und t im Spektrum bedingt durch die exotherme (n,t)-Reaktion in Li%. Konkret setzt sich
das Spektrum geméf TAB. 6.7 aus den einzelnen Spezies zusammen. Die mittleren PKA-Ener-
gien (s. TAB. 6.8) sind entsprechend herabgesetzt mit Ausnahme der Produkte aus Li’(n,t).

TAB. 6.7: Zusammensetzung der PKA-Spekiren (Zone 11) in den Li-Silikaten [%].

Silikat Li® Li’ Li(toty 0O Si® AI* Mg”® He'li® t  He%(Si™
LiSiO, 32 10,7 139 41 71 - - 19,0 190 -
LiSiO, 2,7 82 109 483 11,1 - - 14,9 149 -

TAB. 6.8: Mittlere Energie (Zone 11) der PKA-Komponenten [keV].

CLi® Li' Li¢tot) 0 Si® AI® Mg®¥ He'li t  He'(Si®)
114 104 107 243 193 532 1230 2000 2610 5870

Das totale Spektrum ist also noch mehr geprigt von den He'- und t-Atomen im Energiebe-
reich von 2,0 bis 2,6 MeV, die nun einen Anteil von 30 bis 38 % (in Li,SiO, bzw. Li,SiO)
ausmachen.

In den mit TeO, beaufschlagten LiSiO,-Proben liegt Te in einer Konzentration von etwa
0,15 at% vor (bzw. 0,3 at% in Li,SiO,). Wegen des vergleichsweise groflen Wirkungsquer-
schnittes erwartet man einen verstdrkten Beitrag zum PKA-Spektrum. Tatsdchlich betrégt
dieser in Li,SiO, etwa 0,26 %, in Li,SiO, etwa 0,52 % und nimmt relativ schwach mit der Tie-
fe im Blanket ab. Die mittleren Te-Energien betragen 28 keV in Zone 1 bzw. 6,5 keV in Zone
11.

6.3 Schidigungsparameter
Die im vorigen Kapitel berechneten PKA-Spektren in Beryllium und Li,SiO, (bzw. Li,SiO,)

erlauben es nun, zusammen mit den MARLOWE-Resultaten fiir Schidigungsenergie und De-
fektanzahl die gewlinschten Schadigungsparameter zu berechnen.
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6 Schadigungsrechnungen

Dabei kennzeichnen o, (E) und o,(E) das untersuchte Material hinsichtlich seines Verhal-
tens beziiglich neutroneninduzierter Verlagerungsschiddigung. Die in dieser Arbeit ermittelten
Querschnitte sind fiir unterschiedliche Neutronenspektren geeignet, sofern deren thermische
Komponente hinreichend klein ist. Die in diesem Energiebereich, je nach Element bedeutende
(n,y)-Reaktion fithrt ndmlich zu relativ hohen Beitrdgen zu den Schédigungsquerschnitten, so
z.B. fiir Be’ fiir Neutronen unterhalb einigen eV. Andererseits dominiert die (n,t)-Reaktion in
Li’ unterhalb einigen keV wegen ihres 1/v-Verlaufes alle anderen Reaktionen in den Li-
Silikaten. Deshalb ist hier die (n,y)-Komponente auch bei thermischen Energien bedeutungs-
los.

Schidigungsenergie- und Verlagerungsquerschnitte werden, den durchgefithrten MARLOWE-
Rechnungen zufolge, nicht nur fiir reine Materialien (mit statischem Kristallgitter), sondern
auch fiir erhohte, blanketrelevante Temperaturen und lokal inhomogene Materialzusammen-
setzungen bereitgestellt. Die Schadigungsraten fiir Defekte bzw. Fehlordnungen erhdlt man
dann als entsprechende Reaktionsraten des jeweiligen Neutronenspektrums.

Die Schéddigungsquerschnitte ¢, und o, sind in Abhéngigkeit von der Neutronenenergie ge-
geben und erlauben deshalb eine Abschitzung, in welchem MaBle bestimmte Neutronen zur
Verlagerungsschédigung beitragen. Da iiblicherweise Bestrahlungen mit einem breiten Spek-
trum von Neutronenenergien vorgenommen werden, ist erst die Berechnung der zugehorigen
dpa-Werte vorzunehmen, um z.B. Vergleiche zwischen verschiedenen Bestrahlungsbedin-
gungen zu ermoglichen.

Vergleicht man dagegen die iiber das jeweilige Neutronenspektrum gemittelten PKA-
Spektren, bzw. noch besser mit zusétzlicher Wichtung durch die zugehorigen Schidigungs-
funktionen (entweder N, oder E,_ ), so 148t sich sehr einfach der Effekt unterschiedlicher Be-
strahlungsbedingungen abschitzen. Deshalb berechnet man die W(T)-Funktion ([130, 131]),
hier beispielhaft fiir die Defektanzahl N,

-1 (157)
W)= j 0, (E,T)O(E)dE

T
mit 0, (E,T) = jGPKA(E,T’) N, (T")dT’

Eine der obigen Gleichung dquivalente Formulierung verwendet das flugemittelte Spektrum
Goe(T:
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6.3 Schadigungsparameter

_[ :;-,,KA(T') N, (T")dT’ (158)

W(T)= T
J Opra(T") N (T')dT"

Auch in diesem Fall ist der Nenner die dpa-Rate und zeigt eine alternative Moglichkeit zu de-
ren Berechnung.

Die W(T)-Funktion bezeichnet offensichtlich den Anteil an der Gesamtschédigung, der durch
PKA’s mit Energien bis zu T aufgebracht wird. Insbesondere ist dann die Energie T, mit
W(T,,) = 0,5 eine charakteristische Energie fiir die PKA-abhéngige Verlagerungsschidigung.

6.3.1 Beryllium

Die folgende ABB. 6.6 zeigt den Verlagerungsquerschnitt in Beryllium mit den Partialquer-
schnitten der verschiedenen PKA’s. Der zugehorige Schiadigungsenergiequerschnitt ist dazu
proportional mit einem schwach energieabhingigen Faktor, der einer gemittelten effektiven
Verlagerungsschwelle entspricht und ca. 42,7 eV betrégt (d.h. E,= 17,1 eV im NRT-Modell,
vgl. S. 6).

T ryreT e T T T

0,(E) fbarn]

10°

ABB. 6.6: Verlagerungsquerschnitte in Be: Totaler Querschnitt und Partialbeitréige verschiedener PKA's.

Deutlich erkennt man den liberragenden Anteil der elastisch erzeugten PKA’s am totalen
Verlagerungsquerschnitt. Wihrend das Spektrum der Be’-PKA’s bei kleinen Energien einen
nahezu konstanten Verlauf aufweist, steigt die Zahl der durch sie erzeugten Defektatome mit
steigender PKA-Energie stark an. Dieses Verhalten schldgt sich dann in o, nieder. Im Bereich
etwa oberhalb 100 keV flachen die Schidigungsfunktionen merklich ab (vgl. ABB. 5.22, S.
133), so daf} der resultierende Verlauf von o;, von der Energiecabhéngigkeit des elastischen
Streuquerschnitts herrtihrt.
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6 Schadigungsrechnungen

Ab etwa 2 MeV tragen auch die Schwellreaktionen mit ihren leichten PKA’s (He®, He®) zur
Schédigung bei. Oberhalb 4 MeV sind es immerhin tiber 10 % am totalen Querschnitt. Ihr
Beitrag spiegelt in seiner Energieabhingigkeit praktisch identisch den nuklearen Wirkungs-
querschnitt wieder, da die Schédigungsfunktionen der dort mit hohen Energien auftretenden
PKA'’s relativ schwach energieabhéngig sind.

Ganz allgemein kann man konstatieren, da} fiir Neutronen oberhalb etwa 100 keV die zu er-
wartende Verlagerungsschadigung besonders effektiv ist und eine Energieabhingigkeit wie
der totale Neutronen-Wirkungsquerschnitt zeigt. Schadigungsfunktionen sind in dieser Hin-
sicht von untergeordneter Bedeutung.

Anhand der NeutronenfluBdichte im DEMO-Feststoffblanket (Torusmittelebene, outboard,
Zone 1) konnen fusionstypische Schidigungsraten und ihre Charakterisierungen aufgezeigt
werden. Die integrale FluBdichte betrigt in diesem Fall 1,27-10" n.cm™s”. Sie erzeugt in rei-
nem Beryllium (statisches Kristallgitter) eine dpa-Rate von 7,86.107s" (entsprechend
24,8 dpa/a). Direkte 14 MeV-Neutronen liefern in dieser radialen Tiefe 8,2 % der Verlage-
rungsrate, schnelle Neutronen (E > 100 keV) tragen insgesamt mit 82,5 % bei. Damit wird
bestitigt, dal fir diese Energien die Verlagerungsschiadigung vergleichsweise effektiv ist,
denn der Anteil dieser Neutronen am Spektrum betrdgt nur etwa 53 %.

Beziiglich den beteiligten PKA'’s verteilt sich die dpa-Rate zu 95,7 % auf Be’, 4,1 % auf He*
und 0,2 % auf He’. Dies entspricht fast exakt den jeweiligen Anteilen am PKA-Spektrum,
wobei sich offensichtlich zwei konkurrierende Effekte gegenseitig kompensieren. Zum einen
erzeugen die leichten PKA’s bei gleicher Energie weniger Defekte als Be’-PKA’s, zum ande-
ren weist ihre Verteilung aber weitaus héhere Energien auf.

Dieser Sachverhalt wird deutlich an den W(7T)-Funktionen, die in ABB. 6.7 aufgetragen sind.
Wiahrend der unelastische Anteil (aus (n,2n) und (n,o0)) erst bei sehr hohen PKA-Energien
einsetzt, wird die Gesamtschédigung vom elastischen Anteil dominiert, der schon bei kleinen
PKA-Energien signifikant zur Schadigung beitrigt. Bei etwa 70 keV wird W(T) = 0,5 erreicht,
ein klarer Hinweis auf die durch Sittigungseffekte bei hohen PKA-Energien stark reduzierte
dpa-Effektivitit leichter Kerne. Diese PKA’s - und dazu zdhlen auch Be’ - weisen bei hoher
Energie T eine immer stirker werdende Diskrepanz zu E, auf. Insofern nimmt die Schédi-
gung anders als z.B. in Strukturmaterialien, bei entsprechend hohen Energien praktisch nicht
mehr zu. Obwohl also der. Anteil hochenergetischer PKA’s in Beryllium betréchtlich ist
(15 % mit T>100keV, 2,6 % mit T> 1 MeV), ist deren Beitrag zur dpa-Rate zwar sehr
hoch, aber nicht beherrschend (ca. 40 % fiir T> 100 keV, 5 % fiir T> 1 MeV).
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ABB. 6.7:- W(T)-Funktion in Be (Zone 1): Total und Beitriige aus elastischer Streuung bzw. (n,2n) und (n,or)
(unelastisch).

Die bisher vorgestellten dpa-Resultate sind zwar absolut gesehen nur fiir die extreme Bela-
stung im innersten, plasmanahen Blanketbereich giiltig, die qualitativen Aussagen lassen sich
aber auch auf tiefere Blanketschichten iibertragen. Selbst in Zone 11 (®,, = 1,67-10" cm™s™)
dndert sich die Zusammensetzung der dpa-Rate nach PKA’s nur analog dem vorliegenden
PKA-Spektrum. Demnach liefern jetzt Be’-PKA’s 98,5 % und He'-PKA’s 1,4 % (bei An-
teilen im Spektrum von 99,2 % bzw. 0,8 %). Aufgrund des weicheren Spektrums wird nun-
mehr nur noch ca. 71 % der dpa-Rate von Neutronen oberhalb 100 keV aufgebracht. Auch die
W(T)-Funktion ist merklich zu kleineren PKA-Energien verschoben, die 50 %-Marke wird
nun schon bei ca. 45 keV erreicht.

Auffallendster Unterschied ist natiirlich die mit wachsender radialer Tiefe deutlich sinkenden
dpa-Werte (s. TAB. 6.9). Normiert man diese auf einen FluB von 10" n.cm™s”, so zeigt sich,
daB neben der verringerten integralen FluBdichte vor allem auch das weichere PKA-Spektrum
zur Abschwichung beitrigt. Man beachte in diesem Zusammenhang die Diskrepanz zwischen
den Zonen 1 und 2: wihrend die totale FluBdichte um gerade 2,5 % sinkt, betragt der Verlust
in der dpa-Rate schon 7,5 %.

TAB. 6.9: dpa-Raten in Be: Normierte Werte beziehen sich auf & = 10” n.cm™s"; Differenz zwischen 900 K
und 0 K.

Zone o, dpa[107s"1bei 0K  dpa [107 5] bei 900 K  Differenz

[10° cm™®"]  absolut normiert absolut  normiert [%]
1 1,27 7,86 6,19 6,78 5,34 -137
2 1,24 7,28 5,87 6,29 5,07 -13,6
3 1,15 6,41 5,57 5,54 4,82 -13,6
4 0,981 5,20 5,30 4,49 4,58 -13,7
5 0,788 3,96 5,03 3,42 4,34 -13,6
6 0,612 2,94 4,80 2,54 4,15 -13,6
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Zone @, dpa [107s'1bei 0K  dpa[10”s"] bei 900 K Differenz
[10¥ cm®s’]  absolut normiert absolut  normiert [%]
7 0,469 2,17 4,63 1,87 3,99 -13,8
0,352 1,55 4,40 1,34 3,81 -13,5
0,266 1,14 4,29 0,985 3,70 -13,5
10 0,206 0,862 4,18 0,747 3,63 -13,3
11 0,167 0,709 4,25 0,614 3,68 -13,4

In der Be-Schiittung des Blankets kénnen Temperaturen bis 900 K erreicht werden. Wie aus
den MARLOWE-Simulationen bereits bekannt darf man dabei eine merkliche Defektreduzie-
rung erwarten. Tatséchlich zeigt oy, eine iiber die Neutronenenergie uneinheitliche Absenkung
gegeniiber dem Querschnitt bei 0 K (vgl. ABB. 6.8). Besonders kriftige EinbuBen erkennt man
oberhalb von 0,1 MeV (bis zu -17 % bei ca. 0,5 MeV). In diesem Energiebereich werden vor-
rangig Be’-PKA’s erzeugt, fiir deren Projektilenergie die Schadigungseffizienz besonders
deutlich sinkt (ndmlich 7= 10 keV ... 100 keV, vgl. S. 142). Fiir noch hohere Neutronenener-
gien werden dann immer mehr hochenergetische PKA’s erzeugt, deren Defektausbeute wie-
der ansteigt. Die resultierenden dpa-Raten in den unterschiedlichen Blankettiefen sind TAB.

6.9 zu entnehmen.

A 6,(€) (800K zu 0 K) [%]

10 10° 10°* 10° 10° 10

ABB., 6.8: Differenz der totalen Verlagerungsquerschnitte in Be bei 900 K und 0 K.

Offensichtlich wird tiber das Neutronenspektrum gemittelt eine Reduzierung von ca. .13,5 %
erreicht. Wegen der verstdrkten Defokussierung von Kaskadenatomen im thermisch gestdrten
Kiristallgitter ist die Defektausbeute fiir htchste PKA-Energien jedoch verbessert, so dal3 z.B.
der Anteil der leichten He-PKA’s von 4,3 % in Zone 1 auf 4,6 % in Zone 11 ansteigt.

Schédigungsraten in der unmittelbaren Nihe von lokalen Inhomogenitéten sind aufgrund der
Mittelung tiber das PKA-Spektrum und deren isotrope Ausbreitung gegeniiber den in den
MARLOWE-Simulationen gezeigten Maximaleffekten weniger stark beeinfluft. Die Reduzie-
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rung beziiglich den Werten im homogenen Material betragen nur maximal 4 % und im Mittel
2 % (bis zu einem Abstand von etwa 100 nm).

dpa-Reduzierung [%]
&

-10 < —— Korng ]
—&— Hohlraum
-12 —a— Blase, klein
Ay - Blase, grof
e ~O—BeO il
-16
5 10 50 100 500 1000

Entfernung {nm)

ABB. 6.9: Reduzierung der dpa-Rate in der Nihe lokaler Inhomogenititen (Be): Fiir Start der PKA’s in Ab-
stand von Korngrenzen, Hohlrdumen, Helium-gefiillten Blasen (klein: intragranulare Blasen, gro8: Korno-

berfliachenblasen) und BeO-Einschliissen.

Die dpa-Reduktion ist, bis auf Korngrenzeniiberginge, um so ausgepragter, je dichter die
Kaskaden an der Gitterstorung initiiert werden. Lediglich an Komgrenzen wichst der Effekt
mit steigendem Abstand und erreicht bei einigen hundert A ein Maximum (-2 %). Wird das
PKA-Spektrum in groferer Blankettiefe weicher, so kann man aufgrund der expliziten Ener-
gieabhingigkeit der Defektausbeute an diesen Ubergingen erwarten, daB die Defektreduzie-
rung kleiner ausfillt. Dies ist zwar relativ zu den Werten aus Zone 1 zu beobachten, doch ist
die Modifizierung beziiglich der jeweils vorliegenden dpa-Rate im homogenen Material

praktisch zu vernachléssigen.

Im Gegensatz zu den geringen Effekten an Korngrenzen, Hohlrdumen und Gasblasen zeigen
die dpa-Resultate beim Ubergang an BeO-Einschliissen signifikante Anderungen. Der dpa-
Referenzwert (Zone 1) in BeO betrigt dabei 5,49-107 s, d.h. 30 % weniger als in Be. Dies
fithrt beziliglich dem Referenzwert in Be zu einer durchschnittlichen Reduzierung von ca.
10 % in einer Schichtdicke von 100 nm. Immerhin noch etwa 6 % sind es bis zu 500 nm.

Bei erhhten Temperaturen schwéchen sich die durch die Kristallsymmetrie bedingten Eigen-
schaften ab. Dies bedeutet, dafl die Modifikationen der Kaskadendefektproduktion an Korn-,
Hohlraum- und Gasblaseniibergingen praktisch verschwinden, wobei nur die zusétzliche Ab-
bremsung in der Gasphase erhalten bleibt. An Phasentibergidngen werden lediglich die Oszil-
lationen der Defektausbeute eliminiert, wihrend ansonsten der stetige Ubergang zwischen

den unterschiedlichen dpa-Raten in den beiden Phasen erhalten bleibt.
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6.3.2 Lithiumorthosilikat

In den polyatomaren Gittern der Silikate miissen neben Zwischengitteratomen zusétzlich auch
Fehlbesetzungen auf reguldren Gitterpldtzen identifiziert werden. Dabei sind die partiell be-
setzten Gitterlagen der Li-Atome im Orthosilikat von entscheidender Bedeutung. Wegen der
abstandsabhédngigen Rekombinationswahrscheinlichkeit kann ein grofler Anteil von Zwi-
schengitteratomen beliebiger Spezies dort formal rekombinieren. Wéhrend also deshalb in-
nerhalb von Kaskaden erzeugte Gitterfehlstellen unbesetzt bleiben, verringert sich die Zahl
freier Zwischengitteratome.

Nun ist dieses Schema fiir Li-Atome durchaus angemessen. Li-Atome, die im Verlauf der
Kaskade in der Nihe eines eigenen Gitterplatzes landen, kénnen, statt mit einer Leerstelle im
O- oder Si-Subgitter, dort rekombinieren, falls dieser Gitterplatz zuféllig unbesetzt sein sollte.
Die Wahrscheinlichkeit fiir einen solchen forcierten Annihilationsvorgang wird abstandsab-
héngig bestimmt, so da nur in unmittelbarer Nihe zum Defektatom eine mit der partiellen
Belegung des Gitterplatzes konforme Leerstelle auftauchen kann. Ansonsten sinkt die Re-
kombinationswahrscheinlichkeit exponentiell mit dem Abstand.

Fiir andere Atome scheint dagegen eine Identifizierung solcher Rekombination weniger sinn-
voll zu sein. Vielmehr konnen nur regulére Fehlstellen im Li-Subgitter Rekombinationsstellen
fiir O- und Si-Atome sein. Eine formale Zuordnung solcher Atome zu einer Li-Lage fiihrt also
nicht in jedem Fall zu einer herkdmmlichen Fehlbesetzung (Fehlordnungsdefekt), sondern
muf als Identifizierung eines Defektatoms auf einem Zwischengitterplatz angesehen werden.

Zusammenfassend fiihren also eigentliche Li-Annihilationen auf partiell besetzten Li-Gitter-
lagen zu keiner Schadigungswirkung in den Silikaten. Sie werden deshalb zurecht aus der De-
fektidentifizierung eliminiert. Dagegen miissen O- und Si-Atome, die formal mit solchen Git-
terplatzen rekombinieren, zur Defektausbeute addiert werden. Sie bilden jedoch nicht, wie auf
regulidren Leerstellen, Fehlordnungsdefekte, sondem bleiben quasi als Zwischengitteratome
im Gitter. Ihre Zahl wird infolgedessen zur Anzahl der Defektatome (und damit zur dpa-Rate)
addiert. Ein analoger Betrag muf8 dann von der Zahl der Fehlordnungen (d.i. die ddf-Rate)
subtrahiert werden. Die Summe beider Defekttypen bzw. ihrer Schiddigungsraten bleibt kon-
stant und stellt ein Strahlenschadigungsmaf dar, dafl auch kaskadeninduzierte Fehlordnungen
in polyatomaren Materialien beriicksichtigt.

Fiir die beiden Schidigungstypen Gitterdefekte und Gitterfehlordnungen (,,displacement® und
~disorder) sind in ABB. 6.10 (links) die entsprechenden Verlagerungsquerschnitte o'**” und
o™ in Li,Si0, und Li,SiO, aufgetragen.
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ABB. 6.10: Verlagerungsquerschnifte in Li-Silikaten: Totale Querschnitte fiir Defekte bzw. Fehlordnungen
(links). Partialquerschnite einzelner PKA's zu ¢**" in Li,Si0, (rechts).

Charakteristisches Merkmal dieser Kurven ist der steile Anstieg zu kleinen Energien und die
in diesem Bereich iiberaus hohen Querschnitte. Dabei handelt es sich um den Beitrag aus
Li*(m,to, die bis in den keV-Bereich hinein die Verlagerungsschidigung dominiert. Wegen
des stark sinkenden Anteils dieser PKA’s mit hoheren Energien durchlaufen *”” und o™
ein Minimum um 4 keV bis 5keV und steigen dann, bedingt im wesentlichen durch O"-
PKA'’s ebenso deutlich wieder an. Ab etwa 200 keV flachen dann die Querschnitte ab und
zeigen die Resonanzstruktur der Neutronenwirkungsquerschnitte in den einzelnen Elementen.
Die Partialquerschnitte von Al” und Mg®, die in ABB. 6.10 (rechts) nicht eingezeichnet sind,

weisen erst ab etwa 7 MeV vergleichbare Werte wie der von Li° auf.

Wegen der unterschiedlichen Beitrdge der einzelnen PKA’s zum Gesamtspektrum in den bei-
den Silikaten und infolgedessen auch zu den totalen Verlagerungsquerschnitten, weichen die-
se leicht voneinander ab. Die Differenzen (s. ABB. 6.11) spiegeln dabei den Ubergang von He'
und t aus Li® (groBerer Anteil in Li,SiO,) zu vorrangig O (groBerer Anteil in Li,SiO,) wieder.
Die Resonanzstruktur bei hohen Energien rithrt von den einzelnen Resonanzen der Partial-
querschnitte (Si*, Li® und Li’) her.
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ABB. 6.11: Differenz der totalen Verlagerungsquerschnitte in Li SiO, bzw. Li,SiO,.

Im stirksten Neutronenflu direkt hinter der Ersten Wand des Feststoffblankets (®,, =
1,19-10” cm™s") werden die in TAB. 6.10 aufgefiihrten Schidigungsraten erzielt. Hierbei tra-
gen im Orthosilikat die oben erlduterten Zuordnungen von Si- und vor allem O-Atomen im
Li-Subgitter einen Beitrag von etwa 36 % zur totalen dpa-Rate (absolut: 2,28-107 s™) bei. Das
Metasilikat weist aufgrund seiner definierten Kristallstruktur eine um mehr als 19 % erhdhte
dpa-Rate auf, jedoch einen etwas verringerten ddf-Faktor von 31,1 % (gegeniiber 35,6 % im

Orthosilikat).

TAB. 6.10: Schidigungsraten in Li-Silikaten: im DEMO-Feststoffblanket (outboard, Torusmittelebene).

Silikat dpa [107s"] dpa[a'] ddf[107s"] ddf[% von dpa)
LiSiO, 634 20,0 2,25 35,6
LiSiO, 7,55 23,8 2,35 31,1

Aufgrund der charakteristischen Energieabhingigkeit der Verlagerungsquerschnitte zeigt das
dpa-Profil (ebenso ddf) einen Verlauf (am Beispiel der dpa-Rate in Li,SiO,, ABB. 6.12), der
zum einen von den He*- und t-PKA’s im niederenergetischen Bereich und von starken Beitra-
gen im hochenergetischen Bereich (vorrangig durch O"-PKA’s) bestimmt ist. Die beiden Si-
likate zeigen dabei bis auf leichte Differenzen praktisch dasselbe Verhalten. Unterhalb von
10 keV werden zunéchst fast 13 % der Schiadigung eingebracht, oberhalb von 100 keV steigt
die kumulierte dpa-Rate dann extrem an. Im Fusionspeak betragt der Anteil etwa 16 %, da
hier, im Gegensatz zu Beryllium, 6" und o™ unverandert hoch bleiben.
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ABB. 6.12: dpa-Rate in Li,SiO,: Beitrag aus Primérgruppen und wesentlichen PKA's (links). Kumulative dpa-
Rate in Zone 1 und 11 (rechts).

Beziiglich der Beitriige einzelner PKA’s stellt man fest, daB O'° das fiir die Schidigung in den
Silikaten dominierende PKA darstellt, was bereits aus dem Anteil am totalen PKA-Spektrum
abzulesen war. Diese PKA-Anteile werden unter Beriicksichtigung der effizienteren Schéidi-
gung durch schwerere PKA’s qualitativ fiir alle vorliegenden PKA'’s bestitigt. Demnach lie-
fert He* aus der Tritiumbrutreaktion immerhin um 9 % in Li,SiO, und um 6 % in Li,SiO, der
totalen Schidigungsraten, fiir Tritium sind es 4 bzw. 3 %. Hierbei ist auffillig, da diese
leichten PKA’s fiir die Erzeugung von Fehlordnungsdefekten weniger geeignet sind, denn in
der ddf-Rate ist der jeweilige Beitrag merklich kleiner. Umgekehrt verhilt es sich mit den
schwereren PKA’s, die effektiver Fehlordnungsdefekte erzeugen konnen.

TAB. 6.11: Partialbeitriage einzelner PKA's zur totalen dpa-Rate in Li-Silikaten [%]: DEMO-Feststoffblanket,
Outboard, Torusmittelebene.

Silikat Li® Li’ Littot) O Si* AI® Mg”® He'@i) t  He'Si™)
LiSiO, 40 118 158 537 134 12 1,0 95 52 01
LiSio, 28 83 11,1 562 188 1,7 1,4 66 40 01

TAB. 6.12; Partialbeitridge einzelner PKA's zur totalen ddf-Rate in Li-Silikaten [%): DEMO-Feststoffblanket,
Outboard, Torusmittelebene.

Silikat Li® Li’ Littot) O° Si® AP Mg® He'Li® t He'(S®
Li,SiO, 40 11,9 159 56,3 14,0 1,3 1,1 8,1 3,3 <0,
}izSiO3 2,7 8,1 10,8 58,0 19,7 1,7 1,5 5,8 2,3 <0,1

Anders als in Beryllium prigen also die unelastisch erzeugten PKA’s entscheidend das Sché-
digungsverhalten in den Silikaten. Beispielhaft fiir beide Silikate und beide Schidigungsarten
stehen die folgenden Zahlenwerte fiir die dpa-Rate in Li,SiO,. Demnach tragen auch die Ker-
ne aus inelastischer Streuung insgesamt mit etwa 5,4-10° dpa/s bei, was einem Anteil von et-
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wa 8,5 % an der totalen dpa-Rate entspricht. In der Summe liegt also der Beitrag aller nicht
elastisch erzeugten PKA’s bei mehr als 25 %.

Dieser hohe Anteil wirkt dann entscheidend auf die W(T)-Funktion in den Silikaten ein, in-
dem der Beitrag grofler RiickstoBenergien verhiltnisméBig stark ist. Die Folge ist ein hoher
T,,-Wert um etwa 190 keV. Inwieweit die beiden Hauptkomponenten (durch He® und t bzw.
0') den Verlauf von W(T) bestimmen, 148t sich aus ABB. 6.13 ablesen. Offenbar steuern bis
einige 10° eV elastische O"-PKA’s wesentlich zum Verlauf bei. Oberhalb davon treten dann
alle tibrigen PKA’s vermehrt in Erscheinung, erst ab 2 MeV leisten zunichst He'-Atome,
dann Tritium, noch einmal einen markanten Beitrag zur Kurve, die dort einen Zuwachs von

ca. 10 % (durch He*) und 5 % (durch t) aufweist.
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ABB. 6.13: W(T)-Funktionen in Li,SiO,: Total und Beitrige wichtiger PKA's in Zone 1 (links) und Zone 11
(rechts).

Te-Verunreinigungen in den Silikaten fiihren zu vernachlissigbar kleinen Modifikationen der
Schidigungsraten (weniger als 1 %). Dieses Ergebnis war fiir Li SiO, bereits an den entspre-
chenden Kaskadensimulationen abzulesen. Im Metasilikat erwartet man zunéchst, bedingt
durch nun partiell unbesetzte Li-Lagen, eine etwas verringerte dpa-Rate und analog vergro-
Berte ddf-Rate. Tatséchlich erhilt man eine Differenz zwischen 2 und 4 %, sofern man unei-
gentliche Rekombinationen auf partiell unbesetzte Li-Lagen zuldfit. Schliet man diese aber,
wie oben erldutert, aus, so gewinnt man gerade diese Differenz wieder zuriick. Bei also prak-
tisch unverdnderten Schidigungsraten tragen Te-PKA’s in LjSiO, mit ca. 0,4 % bei, in
Li,SiO, mit ca. 0,9 %, was im einen Fall dem Anteil am PKA-Spektrum entspricht, im ande-
ren Fall eine zusétzliche Anhebung bedeutet.

Schadigungsraten (dpa und ddjf) fiir die beiden Silikate in verschiedenen Blankettiefen sind in
TAB. 6.13 aufgefiihrt. Offenbar fiihrt das insgesamt weichere PKA-Spektrum (mit jedoch ho-
heren Anteilen aus Li’(n,t)ct) zu einer zusétzlichen, gegeniiber der FluBerniedrigung noch ver-
starkten Reduzierung der Schadigungsraten (vgl. die auf 10” cm®s™ normierten Werte). Da
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dies wegen des dort geringeren Einflusses der Tritiumbrutreaktion in Li,SiO, noch ausge-
préagter ist, verringert sich die Differenz der Schidigungsraten zwischen den beiden Silikaten,
so daBl z.B. im hinteren Blanketbereich die dpa-Rate in Li,SiO, nur noch um etwa 9 % gegen-
tiber der in Li,SiO, erhoht ist.

Den dominierenden EinfluB der Brutreaktion auf die Verlagerungsschadigung in groferer
Blankettiefe (analog dem Anteil am PKA-Spektrum) dokumentiert z.B. das kumulative dpa-
Profil (s. ABB. 6.12, rechts). Fiir Neutronenenergien bis etwa 10 keV, die vorrangig iiber
Li’(n,t)o. leichte PKA’s mit hohen Energien erzeugen, steigt der Anteil an der totalen dpa-
Rate bis auf etwa 36 % (Zone 11) in Li,SiO,. Ahnlich hohe Werte erhilt man auch in der ddf-
Rate (ca. 30 %) und im Metasilikat (28 % bzw. 23 %). Auch die W(T)-Funktion in dieser
Blankettiefe (vgl. ABB. 6.13, rechts) wird im hochenergetischen Abschnitt durch die He*- und
die t-Kurve bestimmt. Wéhrend die anderen Komponenten des PKA-Spektrums weicher wer-
den und damit die zugehérige W(T)-Funktion zu kleineren Energien verschoben wird (s. 0'),
bleiben die Kurven der leichten Sekundirteilchen nahezu unverindert, dehnen aber ihren Ein-
fluB auf die totale W(T)-Funktion aus. Diese Effekte kompensieren sich, so dal 7,, sogar
leicht ansteigt (auf etwa 220 keV).

TAB. 6.13: dpa-Raten in Li-Silikaten (0 K): Normierte Werte beziehen sich auf ®_ = 10" cm”s". Differenz:
zwischen LiSiO, und LiSiO,.

Zone o3 Li,SiO, dpa [107s']  Li,SiO, dpa [10”s'] Differenz
[10° cm??] absolut normiert absolut normiert [%]
1 1,19 6,34 5,33 7,55 6,35 19,2
2 1,15 5,87 5,10 694 6,04 18,3
3 1,06 5,18 4,89 607 573 17,2
4 0,897 4,23 4,72 490 547 15,8
5 0,72 3,29 4,57 377 524 14,6
6 0,56 2,51 4,48 2,85 5,09 13,4
7 0,423 1,86 4,39 2,09 4,93 12,5
8 0,318 1,38 4,34 1,54 4384 11,4
9 0,239 1,02 4,28 1,13 4,73 10,6
10 0,184 0,773 4,20 0,850 4,62 9,96
11 0,149 0,614 4,12 0,670 4,50 9,12
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TAB. 6.14: ddf-Raten in Li-Silikaten (0 K): Prozentangabe der ddf-Rate bezieht sich auf die entsprechende dpa-
Rate (s. TAB. 6.13).

Zone D, Li,SiO, ddf Li,Si0, ddf Differenz
[10°em?®s']  [107s"] % [107 7] % [%]
1 1,19 2,25 35,5 2,35 31,1 43
2 1,15 2,08 35,3 2,15 31,0 3,7
3 1,06 1,82 35,1 1,87 30,9 2.9
4 0,897 1,47 349 1,50 30,7 2,0
5 0,72 1,14 34,6 1,15 30,5 1,1
6 0,56 0,861 34,3 0,863 303 - 02
7 0,423 ,633 34,0 0,630 30,1 -0,5
8 0,318 0,467 33,9 0,461 29,9 -1,3
9 0,239 0,344 33,7 0,337 29,9 2,0
10 0,184 0,259 33,5 0,252 29,6 -2,7
11 0,149 0,205 33,4 0,200 29,9 2,4

In den Silikaten bei blankettypischen Temperaturen (1180 K) erwartet man, ausgehend von
den MARLOWE-Ergebnissen, durchaus variable Anderungen in den Schidigungsraten. Wih-
rend ndmlich im Orthosilikat keine wesentliche zusétzliche Asymmetrie in das Gitter einge-
bracht wird und wegen der giinstigeren Simultankonstellationen mehrerer Targetatome fiir
weite PKA-Energiebereiche sogar erhohte Defektzahlen méglich sind, &dhnelt das Tempera-
turverhalten im Metasilikat dem in Beryllium. Auch hier fithren defokussierende Gittersto-
rungen zu einer globalen leichten Defektreduzierung.

Gerade die charakteristische Abhéngigkeit der Defektausbeuten vom PKA-Typ in Li,SiO, ist
Ursache fiir eine massiv von der Neutronenenergie abhingige Differenz der Schidigungs-
querschnitte (s. ABB. 6.14, links). Im Niederenergiebereich dominieren die hochenergetischen
leichten PKA’s aus der Tritiumbrutreaktion den Verlauf von o, so daf3 dort die Defekterho-
hung fiir diese Projektile voll durchschligt. Zu immer hoheren Energien bewirken die nun be-
herrschenden schwereren PKA'’s eine schwichere Zunahme (sogar Abnahme um 70 keV), die
bei hoheren Neutronenenergien (und demzufolge auch héheren PKA-Energien) wieder an-
steigt. Das lokale Maximum (bei etwa 250 keV) riihrt von dem hoheren Anteil an Li-PKA’s
(vgl. die Partialquerschnitte von o, in ABB. 6.10 (rechts)) her, die relativ zu den schwereren
PKA’s hohere Zuwéchse bei 1180 K bewirken.

Im Metasilikat sind die Abweichungen weniger stark ausgeprigt (ABB. 6.14, rechts), qualitativ
hat man aber ein #hnliches Bild wie im Orthosilikat. Allgemein ist die Reduzierung von o4
groBer als die von o, He'- und t-PKA’s bei hohen Energien produzieren im thermischen
Kiristall mehr Defekte, aber weniger Fehlordnungen, was sich in den Differenzenkurven un-
terhalb einigen keV bestitigt. Die Defektreduzierung ist im Vergleich zu Li,SiO, schwach
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PKA- und energieabhéingig, so dafl oberhalb etwa 10 keV die Differenzen nur noch schwach
variieren (mit Uberlagerungen der Partialbeitrige einzelner PKA’s wie in Li Si0)).
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