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I, Einleitung

Viele Eigenschaften eines Festkdrpers hidngen nicht so sehr von
seiner Struktur ab, als vielmehr von deren UnregelmiBigkeiten, den
Gitterdefekten. Solche Storungen, insbesondere Punktfehler wie Leer-
stellen und Zwischengitteratome, lassen sich z.B. durch eine Bestrah«
lung mit hochenergetischen Teilchen erzeugen. Strahlungsinduzierte
Verdnderungen bedingen meist eine Verschlechterung der Materialei-
genschaften, weswegen man sie oft als Strahlenschdden.~ radiation

damage - bezeichnet,

Wadhrend iliber bestrahlungsbedingte Verznderungen im Inneren des
festen Korpers schon Informationen in grioBerem Umfang verzeichnet
werden kdnnen /1/, gibt es nur wenige Arbeiten, welche die Moglich-
keiten einer direkten visuellen Beobachtung strahlungsinduzierter
Prozesse durch die, in letzter Zeit hochentwickelte, Elektronen- und
Ionenoptik ausnutzen, Daraus lieRen sich wertvolle zusitzliche Kennt~
nisse iiber die Art der strukturellen Veridnderungen in Festkorpern

gewinnen,

W.Marth /2/ fand 1959 an Kupfer erstmalig eine elektronenmikrosko-
pisch gut nachweisbare Oberflichenverdnderung durch a-BeschuB., Die
urspriinglich rauhen Kupferoberflichen- (Welligkeit ca.l000 ) glat-
teten sich bei Bestrahlung mit ca, 5x1015a/cm2 von 5,3 MeV. Als Me-
chanismus fiir diesen Einebnungsvorgang wurde eine Auffiillung der
Vertiefungen durch Zwischengitteratome diskutiert, die wahrend der
Bestrahlung in der oberflidchennahen Grenzschicht erzeugt werden.
Abschidtzungen zeigten, daB zwar grundsdtzlich Einebnung durch diese
Volumendiffusion der Zwischengitteratome erreicht wird, jedoch hitte
unter den gegebenen Versuchsbedingungen die Bestrahlungsdosis um
GroBenordnungen hoher sein miissen, um den beobachteten Effekt quanti~
tativ zu deuten. Diese Diskrepanz war Anlafl zu der nachfolgend einge-
hender beschriebenen quantitativen Untersuchung der bestrahlungsbe-
dingten Oberflidcheneinebnung an Metallen, Die Methodik des Experimen-

tes und der Auswertung wurde auf ihre Richtigkeit an den Vorgingen



der thermisch aktivierten Oberfldcheneinebnung
iiberpriift. Die vorziigliche lbereinstimmung der Versuchsergebnisse mit
der, in den letzten Jahren von W,.W.Mullins /3/4/ entwickelten Theorie
der thermischen Oberfliachengldttung, rechtfertigte die Anwendung auf
den noch unbekannten Prozess der st r ahlungsinduzier-=-

t e n Oberfldchengldttung.



ITI. Kinetik der Oberfldcheneinebnung

I1I.1 thermisch aktivierte Einebnung

Die Beschreibung der kinetischen Vorgidnge bei einer bestrahlungs-
induzierten Einebnung von MetalloberflZchen wird aus einem Vergleich
mit dem Mechanismus der thermisch aktivierten Oberflichengldttung her-
geleitet. Nach W.W.Mullins /3/k/ wird der Ablauf der thermischen Ein-
ebnung wesentlich von einigen Stoffeigenschaften, wie Dampfdruck,
Selbstdiffusionskoeffizient und Oberfldchenspannung bestimmt. Die trei-
bende Kraft der OberflZchengldttung ist die Oberfldchenspannung. Sie
ist bestrebt, die Oberfldche einzuebnen und so einen moglichst energie-

armen Zustand herzustellen, Als mogliche Mechanismen werden angefiihrt

viskoses FlielBen
Verdampfung -~ XKondensation
Volumendiffusion

Oberflichendiffusion

Die ersten beiden Moglichkeiten lassen sich mit den bekannten Daten
ilber Zdhigkeit und Dampfdruck von Kupfer ausschliefllen, so0 daB die Be-
schreibung der Einebnungsvorgidnge auf die Diffusionsprozesse beschrankt
werden kann, Volumendiffusion wird, zumindest in Metallen, von Gitter-

leerstellen vermittelt. Ihre Konzentration ist gegeben durch

C=¢C, - exp*(~ G/RT)

mit G = Bildungsenthalpie fiir Leerstellen. Co hat die GroBRenord-
nung 1. Fiir Kupfer ist G=1 eV, Somit ist bei Zimmertemperatur die ther-
modynamische Gleichgewichtskonzentration der Leerstellen duBlerst gering
(C:510-17). Durch Volumendiffusion ist daher ein Stofftransport in dem
beobachteten AusmaB nicht zu erwarten. Fiir Oberfléchendiffusion ist
die Bildungsenthalpie fiir Leerstellen und auch die Aktivierungsenthal-
pie fiir die Wanderung geringer. Wenigstens im Bereich der Raumtempera-
tur ist deshalb zu vermuten, daB3 die O b er fl&dchendif-

f usion als Ursache der Einebnung iiberwiegt.



Fiir die freie Enthalpie eines Atomes einer Oberflidche mit ortlich

verdnderlicher Kriimmung gibt es, infolée der Oberfldchenspannung,

einen Gradienten. Dieser fiihrt ilber die Nernst-Einstein-Beziehung

zwischen Driftbeweglichkeit und Diffusionskoeffizienten zu einer

Driftgeschwindigkeit und damit zu einem Stoffstrom entlang der

Oberfldche, von Orten mit konvexer Kriimmung zu Orten mit konkaver

Kriimmung, Fiir eine Oberfli@che mit einem sinusfdrmigen Rillenprofil

x = Ho-sincuy mit der '"Wellenlidnge" (Abstand benachbarter Ober-

fldchenrillen) A = 27T /w ergibt sich im Falle Ho<<A nach Mullins

die Einebnungsgeschwindigkeit der Maxima
11.1-1 dx/dt = = BewDlex

Fir Oberflichendiffusion ist B=2D * Y -512 *B/RT und

ofl
fiir Volumendiffusion ist B = Dvol' Y «0/RT und
Es bedeuten Y = Oberflédchenspannung
1 = Atomvolumen
B = reziproke Atomfliche

Die Diffusionskoeffizienten sind

Dog1 = Dy opyrrexpe(~H o4 /RT)

Dvol =D, vol'exP'(-Hvol/RT)

H ist die Aktivierungsenthalpie der Diffusion.

n

n

n

1]

Das Verhdltnis der Einebnungsgeschwindigkeiten durch Oberflichen-

und Volumendiffusion ist somit nach II.1-1 fiir eine gegebene Ober~

fldche

II.1-2 (dx/dtofl) / (dx/dtvol) = Dofl-(w-fl-B) / D1



Die numerischen Werte fiir Kupfer sind /5/6/

Aktivierungsenthalpie fiir die thermisch aktivierte Selbst-

diffusion

1,77 eV an der Oberflidche
2,35 eV im Volumen

H
v

v

Faktor Do des Diffusionskoeffizienten

Do ofl = 650 cmz/s

D o1 = L,1 em™/s
aullerdem

a=1,2 x 1072 cx’/atom

8= 1,93 x 10%° Atome/cm®

Damit findet man fiir das in Gl,II.l-2 angegebene Verh#ltnis,

bei einer mittleren Wellenlinge von A = 4x102cm

fiir Raumtemperatur (300°K) 2,5x10° / 1
fir die hochste, in den nachfolgenden Experimenten verwendete,
Temperatur (513°K) 2,5x10° / 1

Die Oberfldchendiffusion iliberwiegt im thermischen Falle der Vo-

lumendiffusion um GrdBenordnungen.

Die integrierte Form des Einebnungsprozesses nach Gl,II.1-1 ist

unter der Voraussetzung -der Zeitunabhingigkeit der Koeffizienten

n

I1.1-3 H/Ho = exp (=B w " . t)

Ho und H sind die experimentell bestimmbaren Tiefen der Oberfldchen-

rillen zu Beginn und Ende des Zeitintervalles t.



B enthdlt nur GrdBen, die entweder bekannt sind oder experimentell

gefunden werden konnen., Definiert man mit
E= (1~ H/H)

die Verflachung des Oberflidchenprofiles, so ist die thermisch akti-

vierte Einebnung beschrieben
durch Oberfldchendiffusion

v Bw 'Do- t -exp(-Hv/RT)

I1.1-4a E=1 - exp(~

durch Volumendiffusion

Y-(l-B-U)B-Do- t -exp(-Hv/RT)
II.1-4b E=1- exp(~ )
R-T

Die Einebnung ist mit der dritten oder vierten Potenz abhidngig von
der experimentellen GroBe w= 2 7T/A, je nach dem vorherrschenden

Prozef3. In der Schreibweise

II.1-3a ln 1n H/HO = n-lnw+ A

stellt Gl.II.1-3 die Gleichung einer Geraden dar, mit der Steigung n
und dem Achsenabschnitt 4=1n X. So kann,allein durch die Kenntnis der
Einebnungsverhdltnisse bei verschiedenen Wellenldngen A = 27 /w ,
experimentell zwischen Oberflichendiffusion (n=4) oder Volumendif-

fusion (n=3) entschieden werden.

Anhand dieser Methode wird im Folgenden die Zuverlidssigkeit der
Gl.II.1-4 an der thermisch aktivierten Oberflicheneinebnung iiber-

priift.



II.2 bestrahlungsstimulierte Einebnung

Bei der strahlungsinduzierten Einebnung kommt hinzu, dafl durch
a-Bestrahlung fortlaufend Frenkeldefekte produziert werden. In Ober-
flachennihe besteht fiir die dabei erzeugten Zwischengitteratome, die
bei hinreichend hoher Temperatur *beweglich sind, etwa gleiche Wahr-
scheinlichkeit fiir eine Rekombination mit Leerstellen, wie fiir eine
irreversible Abwanderung an die Oberfldche, Dadurch geht ein Teil
der Zwischengitteratome als Rekombinationspartner fiir Leerstellen
verloren, Diffusion in Metallen verlduft aber gerade iiber Gitterleer-
stellen, die nun in weit hdherer Konzentration vorhanden sind, als
die thermodynamische Gleichgewichtskonzentration ausmacht., Fiir die
Beschreibung der bestrahlungsstimulierten Oberflicheneinebnung wird
daher der Diffusionskoeffizient im Faktor B der Gl.II,1l-~1 einer

Korrektur bediirfen.
Der Betrag des Diffusionskoeffizienten ist direkt proportional
der Leerstellenkonzentration. Es ist

I1.2-1 D ~ v.exp (-H/RT)

Unter der vereinfachenden Annahme, daB die Oberfléiche nicht als Senke
fiir die Leerstellen wirksam ist, ergibt sich aus den Bilanzgleichungen
fiir die Erzeugung von Gitterdefekten /7/8/, fiir den hier behandelten

Fall der Oberfld@chenndhe, die Leerstellenkonzentration
II.2-2 v = (1/a) (1 - exp (~a-I-t))

I ist die Frenkeldefekterzeugungsrate, Sie ist fiir a-Teilchen mit ei~
ner Anfangsenergie von 5,3 MeV aus Polonium 210 in Kupfer anzugeben

mit

I1.2-3 I=(1/3)- §o-d pro sec

* in Kupfer oberhalb 253°K



bei einer TeilchenflufBldichte

3,7.10°0 Quellenaktivitit in Curie 5
éo = pro cm”. sec

wirksame Quellenfldche in cm

und einem Wirkungsquerschnitt fiir die Frenkeldefekterzeugung von

g = 10-18cm2. Der Faktor 1/3 ist ein Erfahrungswert und korrigiert
die, mit sehr vereinfachenden Annahmen berechnete, theoretische
Erzeugungsrate, Der Koeffizient a steht fiir die Zahl der Gitter-
pldtze um eine Leerstelle, auf denen eine spontane Rekombination

mit dem Zwischengitteratom eintritt.

Wadhrend die normale thermodynamische Gleichgewichtskonzentration
fir Leerstellen in Kupfer bei Zimmertemperatur ca.10'15% betrigt,
erhoht sich dieser Anteil bei einer Bestrahlung mit einer, bei
diesen Experimenten gebrduchlichen, Dosis von lOl6a/cm2 um den
Faktor lO15 auf etwa 1 %.* Es ist offensichtlich, dall eine derar-
tige Erhchung des Leerstellenangebotes eine auBlerordentliche
Stimulation der Dif fusdion Dbewirken wird. Es
s0ll daher im folgenden fiir diese Vorginge der Begriff der
bestrahlungsstimulierten Oberflid-

cheneinebnung verwendet werden.

Mit einer zeitabhidngigen Konzentration der Leerstellen nach
Gl.II.2~2 wird nun auch die Konstante B in G1.II.1-1 zeitabhéngig,
was bei der Integration dieser Beziehung beriicksichtigt werden
mufl, Man erh&lt dann analog der thermisch aktivierten Einebnung

nach Gl.II.1l-4 eine Beschreibung der bestrahlungsstimulierten

* Es wurde u.a.der Versuch unternommen dJdiese hohe Leerstellendichte
in Oberfldchennihe rdntgenografisch nachzuweisen. Eine beobachtete
Linienverschiebung an einem Kupfereinkristall nach einer Bestrah-~

16

lung mit einer Dosis von 2,6:10 a/cm2 erwies sich jedoch als nicht
reproduzierbar, da der beobachtete Effekt in der GroBe der MeBge-

nauigkeit derartiger Verfahren liegt.



Einebnung nach einer Bestrahlungszeit t

II.Z—L}a 2 L}
v-Q° Bw ~D°-exp(-Hv/RT)

(t-(l/aI}(l-exp(-aIt))}

E=1 - exp {-
a'R-T

fiir Oberfldchendiffusion und

II.2-bb 3

Yy -0 8w -Do-exp(-Hv/RT)

E=1- exp [- (t-(l/aI)(l-exp(-aIt))]

«a-R-T
fiir Volumendiffusion.

Ein Vergleich mit dem Ausdruck Gl.II.l-4 der thermischen Einebnung
zeigt, daB G1,II.2-4 Zhnlich gebaut ist. Die Zahlenwerte fiir D° und
Hv sind allerdings andere, wdhrend die Zeit t ersetzt wird durch
eine, um die Produktion der zusdtzlichen Leerstellen wihrend der

Bestrahlung reduzierte Einebnungsdauer

t*= (1/aI)(l-exp (~alt))

Auch hier ist abzuschdtzen, ob eine Einebnung durch Volumendiffu-
sion vernachléssigt werden darf. Nach G1.II1.1-2 wird wiederum das

Verhdltnis (dx/dt)ofl/(dx/dt)vol gebildet. Es ist
(dx/dtofl) / (dx/dtvol) = Dofl-(uJaQ-B) / D, .1
Die BerechnungsgroBen sind z.T. Literaturwerte /6/9/10/, zum ande-

ren Ergebnisse dieser Arbeit, die jedoch unabhingig von den Koeffi-

zienten der zu beweisenden Theorie ermittelt wurden. Es sind

H

v 0,67 eV an der Oberfliche

H

. 1,10 eV im Volumen (Mittelwert)

1

die Aktivierungsenthalpie filir eine bestrahlungsstimulierte Diffu-

sion (entspricht der Aktivierungsenthalpie fiir Leerstellenwanderung).
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2
Do ofl = 20 cm /s

der Faktor im Diffusionskoeffizienten
a = 324

die Rekombinationskonstante. AuBerdem gelten fiir B und Q die Werte

aus Abschn,II.l.

Damit ergibt sich fiir eine mittlere Wellenldnge A = hxlo-scm und fiir
die hochste, im Experiment verwendete Temperatur (3230 K), ein Ver-
hdltnis von rd. lO5 zu Ungunsten einer Volumendiffusion. Fiir tiefere
Temperaturen liegt das Verhdltnis nach G1.II,l-2 noch weiter auf
Seiten der Oberfldchendiffusion, Selbst fiir die experimentell hochst-
mogliche Temperatur von 523o K (Schmelzpunkt des Po 210) iiberwiegt
die Oberflachendiffusion noch mit dem Faktor 250, Eine geringe Un-
sicherheit in den Werten Hv und D° vol beeinfluBt diese Abschidtzung
nur unwesentlich, so daB auch im Fall der bestrahlungsstimulierten
Oberfldcheneinebnung die Ober flichendiffusion

als der allein verantwortliche Mechanismus angesehen werden muB.

Die Auswertung der nachfolgend zu erlauternden Versuche iiber die
Oberflédchenglattung wird allerdings so ausgelegt werden, daB der
Exponent "n'" (3 fiir Volumendiffusion, 4 fiir Oberflichendiffusion) in
den Gl.II.2-ka,b nicht vorgegeben werden wird, sondern unabhingig

als experimentelles Ergebnis gewonnen wird.
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III. Experimentelle Durchfiihrung

Bei einer elektronenmikroskopischen Betrachtung angedtzter
polykristalliner Metalloberflichen zeigen sich,
innerhalb kristallografisch verschieden orientierter Bereiche, sehr
unterschiedliche Formen der Substruktur. Dadurch ist eine generelle
Beurteilung der GlHttung einer Oberfldche kaum mdglich. Eine exakte
Auswertung einer Einebnung erfordert entweder die eindeutige Zuord-
nung einer markierten Stelle bei wiederholter Betrachtung nach ver-
schiedenen Einebnungszeiten, oder eine hinreichend homogene Ober-
fldchenstruktur, die einen Vergleich an verschiedenen Stellen er-
laubt., Um die aufwendige elektronenmikroskopische Zielpradparation
zu umgehen, wurde die letztgenannte MSglichkeit ausgewidhlt, reali-
siert durch die Verwendung e i mk r i st allinemn Proben-
materials. Es wurde ein Stoff gewdhlt, dessen kristallografischer
Aufbau ibersichtlich und gut erforscht ist; im vorliegenden Fall
das kubisch-fldchenzentrierte Kupfer, das als Elektrolytkupfer be-
reits grole Reinheit aufweist und auch als Einkristall beschafft

werden konnte,

I1I.1 Herstellung und Auswahl der Proben

IT1I.1.1 manuelle Vorbehandlung

Als Ausgangsmaterial fiir die Proben diente ein zylindrischer
Kupfer-Einkristall mit den Abmessungen 150 mm Liange und 50 mm Durch-

messer, aus dem Wiirfel vofgegebener kristallografischer Orientierung

3

von etwa 1 cm” GroBe herausgeschnitten wurden. Bei der weiteren me-

tallografischen Bearbeitung der Proben war vor allem eine iibermdfige
* %k

Verformung des einkristallinen Materials zu vermeiden.

* Das Probenmaterial wurde freundlicherweise von Herrn Dr.o.Krisement
(Max-Planck-Institut fiir Eisenforschung, Diisseldorf) zur Verfiigung ge-
stellt.

** Um eine Vorstellung vom AusmaB dieser Defekte zu erhalten, sei hier
erwdhnt, daB die Dicke einer durch Schleifen deformierten Schicht, un-
ter ungiinstigen Behandlungsbedingungen und Materialeigenschaften,

mehrere mm betragen kann.
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Dies wird durch NaBschleifen weitgehend erreicht, wobei ein Schmier-
mittel auch gleichzeitig die notige Kilhlung der Probe besorgt. Es
wurde nacheinander mit Kornungen von 70p bis 15p geschliffen, was bei

Kupfer ausreicht, um eine mikroskopisch ebene Fliache zu erzielen.

AnschlieBend wird auf einer langsam laufenden (250 Upm.) Polierschei-
be, mit angeteigtem Diamantstaub als Schleifmittel, unter sehr ge-
ringem Druck nachpoliert, wodurch man eine HuBerst ebene und wenig

verschmierte und deformierte Probenoberfldche erhidlt.

I11.1.2 elektrolytische Nachbehandlung Literatur /11/12/

Die Oberfldchengiite, die mit den im vorigen Abschnitt ange-
gebenen Vorschriften erzielt wird, reicht fiir elektronenmikroskopi-
sche Untersuchungen nicht aus, da die durch das feinste Schleifkorn
noch immer hervorgerufenen Polierkratzer in der GrdBe des elektronen-
mikroskopischen Gesichtsfeldes liegen. Diese Unebenheiten kdnnen je-
doch elektrolytisch geglidttet werden, wobei gleichzeitig verformte und
evtl., in ihrer chemischen Zusammensetzung verdnderte Deckschichten
mit entfernt werden. Dazu wird die entsprechende Probe in einer elek-
trolytischen Anordnung als Ancde geschaltet, Vorausgesetzt, daBl be-
stimmte Werte fir die Stromdichte eingehalten werden, bildet sich an
der Probenoberflidche ein viskoser Film von Reaktionsprodukten mit ei-
nem hohen elektrischen Widerstand.* Bedingt durch eine unterschiedliche
Dicke dieser Schicht in den Vertiefungen und auf den erhabenen Teilen
der Probenoberflidche, stellen sich partiell unterschiedliche Strom-
dichten ein, die zu einer selektiven elektrolytischen Abtragung des
Materials fiihren., Je nach Wahl der Bedingungen hat man es in der Hand,
entweder einen Angriff auf das erhabene Profil der Flidche, also eine
Einebnung, zu erzielen, oder aber eine selektive Korrosion leichter
16slicher Gefiigebestandteile zu bewirken, was zu einer physikalischen
und chemisch bedingten Reliefbildung filhrt, also einem Ktzvorgang ent-

spricht.

* Die positiven Ionen der als Anode geschalteten Probe gehen in Ldsung

und bilden mit den Anionen des Elektrolyten komplexe Verbindungen.
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Fiir die hier durchgefiihrten Untersuchungen wurde das "Elypovist"
der Firma Carl Zeiss Jena verwendet, das eine lichtmikroskopische
Beobachtung des Polier~ und Atzvorganges zuldft und damit gleich-

zeitig eine Vorauswahl der Proben.

Als Elektrolyt diente eine, von der Firma Dujardin &Co. unter
der Bezeichnung "D 15" gelieferte, Zusammensetzung (nach Knuth-
Winterfeldt), die im Wesentlichen aus einem Gemisch von Phosphor-
sdure, Methylalkohol und verschiedenen Inhibitoren, meist Glycerin
oder Butylglycol, besteht. Die Reaktionsgeschwindigkeit ist ver-
langsamt gegeniiber der sonst iiblichen Verwendung von reiner Phos-
‘phorséure als Elektrolyten fiir Kupfer, was sich giinstig auf die

Homogenitét der Probenoberfldche auswirkt.

III.1.3 Auswahl der Proben, Kontrollaufnahmen

Abhdngig von der Schnittrichtung beziliglich der kristallo-
grafischen Orientierung zeigen die Proben eine betrdchtlich unter-
schiedliche Oberfldchenstruktur (s.S.14,6Abb.la~f),. Fiir eine quan-
titative Aussage iiber die Einebnung einer rauhen Fliche ist ein
Profil erwiinscht, das durch moglichst einfache geometrische Formen
angendhert werden kann, dessen Fldchenorientierung leicht immer
wieder hergestellt werden kann und das reproduzierbar zu erzeugen
ist. Diese Forderungen werden von Fldchen senkrecht zur Einkristall-
lidngsachse gut erfiillt, die im verwendeten Kristall in erster Nihe-

rung als in der 1,1,1-Ebene liegend angesehen werden konnte.

Abb,.2 zeigt eine filir diese Schnittrichtung typische Oberfliche.
Die angendhert prismatischen Stufen variieren in ihrem Abstand zwi-
schen 1000 2 bis 6000 X, was fiir spdtere Experimente iiber die Ab-

hdngigkeit der Einebnung von der Basislidnge sehr wichtig ist.
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zentraler LiEngsschnitt

in beliebiger Richtung

Schnitt um 30o gedreht

Schnitt um 45° gedreht

Schnitt um 60° gedreht

Schnitt um 90° gedreht

Schnitt senkrecht zur

Langsachse

VergroBerung 1:30 000 , Kohleabdruck Abbildung la-f




Abb.2: Typische Probenoberflidche - senkrecht zur 1,1,1-Ebene geschnitten
VergroBerung 1:60 0CO , Kohleabdruck mit Pt unter 450 beschattet
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III.2 Bestrahlungsquellen Literatur /13/1k/15/

Durch eine Bestrahlung der Proben mit hochenergetischen Teil-
chen soll eine Verlagerung eines groBen Teiles der Gitterbausteine in
oberfldchennahen Bereichen bewirkt werden., Als Teilchenquellen dien-
ten radioaktive Prdparate von alOPolonium (Ra-F), die vom "Radiochemi-
cal Centre Amersham", England, bezogen wurden, Diese Quellen bestehen
aus einem scheibenformigen Aluminiumtrdger mit den Abmessungen
# 18 mm x 3.5 mm, auf die in einer Vertiefung, auf einer Platinschicht,
das Polonium elektrolytisch abgeschieden ist. Dieser aktive Fleck von

# 7 mm ist mit einer Glimmerfolie von 1.,2-1.5 mg/cm2 abgedeckt.

I11.2.1 Polonium 210

Das Polonium 210 ist ein, von M, und P. Curie 1898 entdecktes,

Zerfallsprodukt in der Radiumreihe (Ra-F).

Massenzahl: 210
Kernladungszahl: 84
spezifisches Gew,: 9.4 g/cm3
Schmelzpunkt: 246 - 254 ° ¢

Seine Herstellung erfolgt heute im Reaktor nach dem Reaktionsschema:

B
209 . 210 . 210
Bi (n,v) Bi —E:ETTT’ Po
210 . . . .
Po zerfdllt fast ausschlieBlich unter Aussendung einer energie-
reichen a ~Strahlung zu Pb 206. Daneben tritt eine vy~ und eine

Rontgenstrahlung auf, die jedoch wegen ihres HuBerst geringen An-
teiles von lO"3 % fir die hier durchgefiihrten Untersuchungen bedeu-

tungslos ist.
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Art der Strahlung: 210 Po(138,4d)
5,30
o -Strahlung, 5.3 MeV, 4.5 MeV 1,2‘10-3% 106%
y -Strahlung, 0.8 MeV Lami2
5, £s7:10 " s 0,803

X -Strahlung, 0.1,0,08 MeV y

/

206 P

Halbwertszeit: 138.4 Tage O+ 6 Pb 0

@ -Reichweite in Luft (760 mm Hg, 15°C): 3.842 (3.87) cm
a ~-Eindringtiefe in Kupfer: 11 p

1l g Polonium 210 entspricht einer Aktivitdt von L4500 Curie.

I11.2.2 Schutzmallnahmen

Die geringe Reichweite der o ~Strahlung erfordert keine be-
sonderen AbschirmungsmaBnahmen (der geringe y -Anteil darf trotz der

verwendeten hohen Aktivitdten vernachlidssigt werden).

Polonium 210 ist jedoch schon bei Zimmertemperatur fliichtig und dif-
fundiert aus geschlossenen Priparaten. Die Gefahr einer Inkorporation
und einer Kontamination der Umgebung ist nicht zu unterschitzen. Mit
einer Aktivitdt von 1 Curie stellen die verwendeten Quellen ein Aqui-

valent von 0.2 mg Polonium 210 dar, eine Menge, die der 108- fachen

zuldssigen Ganzkorperdosis und der lOlO- fachen Toleranzdosis pro m3
Luft entspricht.* Dies bedingt, daB Polonium nur in geschlossenen
Laborsystemen verwendet werden kann., Jede Manipulation der Proben und
Quellen darf nur in "glove~boxes" stattfinden, wobei zu bemerken ist,
dafll die iliblichen Gummihandschuhe nicht als ausreichender Schutz anzu-
sehen und durch solche aus "Neoprene'" zu ersetzen sind. Zur laufenden
Laboriiberwachung haben sich grofifldchige Detektoren gut bewdhrt, die

nach dem Ionisationsprinzip arbeiten (z.B. "alpha-survey-meter",

Mod,2112 P, der Firma Nuclear Chikago; Detektorfliche 100 cm2).

* Nach den Bestimmungen des National Bureau of Standards gelten als
zuldssig: Dauerkonzentration in Luft 1x 10-8 ug / m3

zuldssige Ganzkorperdosis 1.6 x 1076 ug
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I111.2.3 Messung der Prdparatstidrke

Bedingt durch die Fliichtigkeit des Polonium 210 reicht eine
Bestimmung der Quellenaktivitidt allein durch eine Berechnung aus der
Halbwertszeit nicht aus. Ist erst einmal die Deckfolie der Prédparate
zerstdrt, was durch die Eigenbestrahlung meistens schon nach weniger
als einer Halbwertszeit der Fall ist, muf man mit wesentlichen Ver-
lusten unzerfallener Poloniumatome rechnen, hervorgerufen durch eine
allgemeine Zerstdubung der Oberfldche durch die RiickstoBatome der
aktiven Substanz /16/. Eine definite Aussage iiber die Anzahl der
durch Bestrahlung erzeugten Gitterdefekte ist jedoch nur moglich,

wenn die Quellenstarke genau bekannt ist.

Die gebrduchlichen Detektoren fiir radioaktive Strahlung sind
durchweg ungeeignet fiir die Messung einiger lO10 Ereignisse/sec. Man
ist daher gezwungen, durch Einengung der Geometrie, realisierbare
Zdhlraten zu gewinnen, Dies gelingt durch eine Anordnung, die als
"low geometry counter" bekannt wurde, jedoch nur in wenigen Labor-

mustern vorhanden ist.

Der Messung liegt folgendes Prinzip zugrunde: Die Reichweite der
a ~Strahlung (4 cm in Luft bei 760 Torr) wird im Vakuum um ein Viel-
faches erhtht. Durch diese Verédnderung der geometrischen Verhdltnisse
bei der Aktivitdtsmessung ist es gut moglich, einen Bruchteil in der
GrodfRenordnung lO'6 des isotrop verteilten Teilchenstromes auszublen-
den und iber einen Szintillationszdhler zu registrieren. Ausgelegt
auf Aktivitdten von einigen Curie wurde ein derartiges Geridt fiir die

Kontrolle und Messung der verwendeten PoZlo-Praparate konstruiert.

Als MeBkammer (Abb.3) dient ein senkrecht aufgestelltes vakuum-
dichtes Rohr von 3 m Linge. Sein unteres Ende wird durch einen aus~
wechselbaren Préparattrdger (13) mit aufgestecktem Blendensystem
(15,16) verschlossen und miindet aus Sicherheitsgriinden in einer
"glove-box", Den oberen Abschlul des Rohres bildet ein Szintillations-
schirm (21), dem Blenden (18) unterschiedlicher Offnung vorgeschaltet
werden konnen. Die Registrierung der Szintillationen besorgt ein

Photomultiplier (Typ RCA 6655~4), der iiber einen direkt angeblockten




&

RCA 6655-A

B

A s

%
RN

]
!
#!

@
e
7

\\\\\\\\\\s

\\‘\\\
\\\“

SO

Abb.: 3

LOW GEOMETRY
COUNTER
BLATT 1

-mnmm

‘\\\\

KERNREAKTOR
BAU-u.BETRIEBS-GES

KARLSRUHE
TUu-12-61




- 20 =

Vorverstdrker auf ein Zihlgerdt geschaltet ist. Die Evakuierung des
Systems erfolgt iiber Absolutfilter (in der Darstellung nicht angege-
ben) mit einer einstufigen Gasballastpumpe, die Kontrolle des Ar-
beitsdruckes mit einem Thermotron. Eine Verbesserung des Vakuum un-
ter lO-2 Torr bringt keine Verdnderung der Zdhlrate mehr, da dann
die Reichweite der a -Partikel schon iiber 5 m betrdgt. Mit dieser
Anordnung wird eine Verminderung der Zzhlgeometrie um den Faktor
1.18 x 10"6 erreicht und damit eine Reduzierung der urspriinglichen

Zdhlraten auf einige 10LP Impulse pro Sekunde.

Die Eichung dieser Anordnung erfolgte iiber eine Bestimmung der
Totzeit aus Messungen mit unterschiedlichen Blenden (18)und ihren

zugehorigen Z&hlraten,

Totzedit: Blenden 1 cm2 und 0.25 cm2
zugehSrige Zd&hlraten zq und z,
L.z - g
T = 2 1
B.Zl. z2
Experimentell bestimmter Wert: T = 2.56-10-5 s = 25 ns

Damit ergibt sich die Anzahl der wirklich stattgefundenen Ereignisse,
bei Verwendung einer Blende von 0.25 cma, als

wahre Zdhlrate:

h'zl 4'zl Impulse/sec.

1 - zl-2.56-1o'5

Prdparatstidarke:

Zo-1.18-106 -5
C = = Zo- 3.2 10 Curie

3-7'1010

Alle Zahlraten sind in Impulsen pro Sekunde anzusetzen.
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I1I.3 Proben- und Priparathalterung

Diese Vorrichtung muB folgende Forderungen erfiillen: Reprodu-
zierbare Fixierung der Proben bei Serienversuchen; geringer Abstand
der Probe vom radioaktiven Prédparat. Fiir Bestrahlungsversuche bei
variabler Temperatur mull ein Teil der Probenoberfliiche gegen die
Strahlung abgeschirmt werden konnen, damit eine unbestrahlte, aber
temperierte, Referenzflidche erhalten bleibt. Alle Teile sind so ge-
staltet, dal eine einfachste Handhabung moglich ist. Dabei erleich-
tern vorsorglich angebrachte Gewindelocher in Probe und Halterung

den Proben- und Praparatwechsel in einer '"glove-box" ganz wesentlich,

III.4 Beschreibung der Hochvakuumapparatur

Durch die stark ionisierende Wirkung der a -Strahlung wird in
Luft eine vermehrte Ozonbildung hervorgerufen., Dies fihrt schon bei
Zimmertemperatur zu starken Oxydationserscheinungen und zur volligen
Zerstorung der Feinstruktur der Probenoberfldchen. Die Bestrahlungs-~
versuche miissen daher in einer inerten Atmosphdre oder im Hochvakuum
durchgefiilhrt werden, Eine kontinuierliche Spiilung mit einem Schutz-
gas ist aus Griinden einer moglichen Verseuchungsgefahr durch Polo-
pium 210 wenig geeignet, widhrend eine in sich geschlossene Vakuum-
apparatur die Sicherheitsanspriiche erfiillt. Die hier verwendete Hoch-
vakuumapparatur weicht in ihrer Bauweise nur unwesentlich von konven-

tionellen Anlagen ab (sh.A4bb.k4).

Im Hinblick auf eine eventuelle Dekontaminierung wurde eine
Ausfilhrung in Glas gewdhlt., Die Vorevakuierung des Systems erfolgt
durch eine einstufige Gasballastpumpe (VP), deren Funktion widhrend
des Hochvakuumbetriebes durch einen Vorvakuumbeh#lter iilbernommen wird.
Das Hochvakuum wird von einer Hg~Diffusionspumpe erzeugt, die in ihrer
Anlaufphase, durch Erhdhung der Heizleistung, als Dampfstrahlpumpe ar-
beitet (erhdhte Sauggeschwindigkeit). Um auch bei langen Bestrahlungs-
zeiten rationell zu arbeiten sind zwei,unabhingig voneinander thermo-

statisierbare,Probenbehilter (P1,P2) vorgesehen.
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Zwei hintereinandergeschaltete Kiihlfallen (K1,K2) und entsprechende
Filter (F1,F2) aus einer Schichtung von Glaswolle und Blattgold,
schiitzen einerseits die Proben vor einer Amalgamierung durch das
Treibmittel, andererseits die iibrige Apparatur vor einer iibermdfigen

Verseuchung mit Polonium 210,

Da diese Anlage iiber lidngere Zeiten kontinuierlich betrieben
werden sollte, sind verschiedene automatisch wirkende Sicherheits-
vorrichtungen gegen externe StSrungen vorgesehen. Uber einen Mem-
branschalter (WS) wird bei einem Ausfall des Kiihlwassers die Pumpen-
heizung unterbrochen und iiber ein Magnetventil (M) die Grobvakuum-
seite vom Hochvakuum abgetrennt. Da dieses Ventil mit Arbeitsstrom
betrieben wird, erfiillt es bei einer Unterbrechung der Stromversor-
gung die gleiche Funktion, Ein Manometerschalter (VS) setzt die An-
lage bei einem inneren Druckanstieg auf 5 mm Hg auBler Betrieb. Das
Hochvakuum wird fortlaufend mit einem Penning-Vakuummeter (VP) iber=-

wacht und auf einem Linienschreiber (R) registriert.

Nach einer Anlaufzeit von ca. 20 Min., wird ein Vakuum besser
als lO-5 mm Hg erreicht. Diese Zeit reduziert sich bei einem Proben-
wechsel und teilevakuierter Anlage auf 2 bis 3 Minuten. Elektronen-
optische Beugungsaufnahmen an bestrahlten Kupferproben haben gezeigt,
daBl die BetriebsverhZltnisse ausreichend sind, Artefakte durch Oxy-

dation der Probenoberfldchen mit Sicherheit auszuschliefBen.

I1I.5 Temperierung der Proben

Die Untersuchungen verlangen vorwdZhlbare Probentemperaturen in
einem Bereich von -180°C bis +250°C. Wie in einer spdteren Diskussion
(Abschn.V) gezeigt wird, besteht eine starke Abhdngigkeit der Ober-
flacheneinebnung von der Temperatur, so daB eine der iibrigen MeBge-

nauigkeit entsprechende Temperaturkonstanz gefordert wird,

Die Temperierung der Bestrahlungsproben erfolgt in temperatur-~
konstanten Bidern. Um den apparativen Aufwand in ertréglichen Grenzen

zu halten, wurde auf eine stufenlose Einstellung der Versuchstempera-
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Thermostat mit Probengefdf

Abb.5
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turen iiber den ganzen Variationsbereich verzichtet. Die Temperaturen
unterhalb Raumtemperatur werden als Fixpunkte kryohydratischer Lo-
sungen gewdhlt *, wihrend der Bereich von +20°C bis 250°C durch ther-
mostatisierte Aufheizung eines "Ucon''-Bades realisiert wird. Im ersten
Fall eriibrigt sich eine Reglung der Temperatur, wenn das Badvolumen
eine hinreichend groBe Wirmekapazitdt besitzt (verwendet wurde ein

14 1 DewargefdB (D)) und fiir eine gute Durchmischung der L&sungen
gesorgt wird., Fiir hdhere Temperaturen ist jedoch eine Thermostati-
sierung der Badflissigkeit durch dosiertes Aufheizen nicht zu umgehen.
Als Temperaturfiihler (F) dient ein Halbleiter (Thermistor), der iiber
eine Widerstandsbriickenschaltung eine Heizung (H) steuert. Unter den
gegebenen Voraussetzungen 1lidBt sich damit leicht eine Temperaturkon-
stanz von tO.OIOC einhalten, was fiir die hier durchgefiihrten Unter-

suchungen vollig ausreicht.

Auch hier waren Vorkehrungen zu treffen, die einen wartungslosen
Dauerbetrieb zulassen, Zusdtzlich zur Thermistorreglung wurde ein
Bimetallschalter (B) in die Anordnung eingebaut, der bei Uberschreiten
einer Maximaltemperatur von +300°C (Sdpkt.der Badfliissigkeit) die ge-
samte Anlage abschaltet, Ein Abfallrelais verhindert eine neuerliche
Einschaltung der Heizung, da schon das einmalige Erreichen dieser
Temperatur auf eine ernste Storung des Regelsystems hinweist. Ungewollte
Konvektionsstrdmungen werden durch ein stufenlos regulierbares Riihr-
werk (R) unterbunden. Bei einem Betrieb mit Temperaturen nahe dem
Siedepunkt der Badfliissigkeit werden die entstehenden Dampfe iiber ei-

nen RiickfluBkiihler (K) in die freie Atmosphdre geleitet.

Eine unverfidlschte Temperaturbestimmung der im Vakuum befind-
lichen Proben wird durch eine direkte thermoelektrische Messung an der

Probenoberfliche erreicht. Die Probentemperaturen werden mit einem

2
"Ucon"-Bad (Sdpkt.300°C)

* Verwendete Bdder: - 183 °¢  fliissige Luft
-21.6 °C NaCl + H,0 + Trockeneis
0 °c H.,0 + Eis
c

0 °C bis +250
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Linienschreiber fortlaufend registriert. Die Temperaturkontrolle
der Badfliissigkeit erfolgt in der gleichen Weise und zusdtzlich

mit einem Prdzisionsthermometer (T).

III.6 Elektronenmikroskopie

Die theoretische Betrachtung einer bestrahlungsinduzierten
Oberflédcheneinebnung zeigt, daB mit sinnvollen Versuchszeiten bei
Raumtemperatur ein Effekt iiberhaupt nur dann erwartet werden kann,
wenn der Abstand benachbarter Rauhigkeiten 5000 2 nicht wesentlich
iibersteigt /3/4/. Mit diesen GroBenordnungen der MeBobjekte ist
das AuflSsungsvermdgen eines Lichtmikroskopes bereits unterschrit-
ten, so daBl man zu elektronenmikroskopischen Untersuchungsmethoden
iilbergehen mufl, Hier stehen VergroBerungsmaBstdbe zur Verfiigung, die
auch submikroskopische Gldttungen einer rauhen Oberfliche in allen

Zwischenstadien erkennbar werden lassen.

Fir die hier gefilhrten Untersuchungen wurden die Gerdte
"Siemens Elmiskop I" und '"Siemens M 100" eingesetzt., Ein Teil der
orientierenden Aufnahmen entstanden in einem Mikroskop

"AEG - Zeiss EM 8",

II1.6.1 Abdruckverfahren . Literatur /17/18/

Abgesehen von einigen Reflexionsmikroskopen, deren Auflé-
sungsvermogen und MaximalvergrdBerung nicht sehr hoch liegt, ist
man bei der elektrohenmikroskopischen Betrachtung von Oberflichen
massiver Materialien stets darauf angewiesen, einen fiir Elektronen
"qurchsichtigen" Abdruck (Replika) vom Objekt herzustellen. Dabei

unterscheidet man grundsdtzlich ein-~ und zweistufige Verfahren.

Beim einstufigen "Filmabdruck" wird die Probenoberflidche
mit einer diinnen Kunststoff- oder Aufdampfschicht iliberzogen, die
nach ihrer Abtrennung direkt im Mikroskop in Durchstrahlung unter-

sucht wird. Diese Methode zeichnet sich durch eine besonders gute
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Abbildungstreue aus, bringt jedoch den Nachteil mit sich, daB bei der
Ablosung der Replika meistens das Objekt zerstdrt werden muB, Serien-
aufnahmen und verwerfbare Reinigungsabdriicke sind nicht oder nur sehr
schwer moglich, worauf aber gerade bei einer mdglichen radioaktiven

Verseuchung der Proben nicht verzichtet werden kann.

Bei zweistufigen '""Matrizenabdriicken" wird erst eine sehr dicke
(Kunststoff-) Schicht aufgebracht, die nach dem Abtrennen auf der,
dem Objekt zugewandten Seite, ein negatives Oberflichenrelief der
Probe zeigt (Tdler sind jetzt Hiigel und umgekehrt!), von dem wiederum
Filmabdriicke angefertigt werden kdnnen. Ein in zwei Stufen gewonnener
Abdruck erhoht natiirlich die Zahl der Wiedergabefehler, jedoch sind
diese im Vergleich zu den beobachteten Einebnungseffekten zu vernach-
ldssigen., Es wurde daher fiir dieses Verfahren entschieden, das nach-
folgend, in geringer Abdnderung, als "Triafol-Abdruckverfahren nach
Pfisterer'" beschrieben ist (sh.Abb.ba-d).

Ein Stiick "Triafol"-Kunststoffolie* wird mit einem Tropfen einer
Losung von Triafol in Methylacetat benetzt und auf die Probenober-
fldche leicht angedriickt, Nach einer Trockenzeit von drei bis fiinf
Minuten kann man diese Folie vom Objekt abziehen und erhdlt damit ein
Oberfldchennegativ, das selbst in geringsten Details eine erstaunlich
gute Wiedergabe des Originals zeigt. Da hierbei die Probe vollig un-
beschiadigt bleibt, lassen sich leicht mehrere Reinigungsabdriicke her-
stellen, bis keine meBbaren a -Aktivitdten mehr auf der Matrize nach-
zuweisen sind. Wdhrend dieser erste Arbeitsgang in einer glove-box
auszufilhren ist, kann die weitere Verarbeitung der "sauberen" Ober-
fldchenmatrize ohne besondere Vorsichtsmafnahmen erfolgen. Im Hoch-
vakuum wird nun unter einem Winkel von 900 eine gleichm#Bige Kohle-
schicht von etwa 100 R Dicke aufgedampft. Die Kontrastwirkung dieses
Filmes wird durch eine anschlieBende Schrégbeschattung mit Platin

unter einem Winkel von 450 noch erhdht.

* Acetobutyratfolie Triafol BN, 0.1 mm dick

Hersteller: Farbenfabrik Bayer, Leverkusen, Werk Dormagen




Abb.6: TRIAFOL-ABDRUCKVERFAHREN
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Triafolmatrize
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Kohlebedampfung
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Die so behandelte Abdruckmatrize wird in quadratische Stiicke von
der GroRe der Objekttrdger zerteilt und in einem Methylacetatbad auf-
gelost. Die verbleibenden Kohlefilme werden nachgewaschen und in ei-
nem,mit einem Tropfen Aceton entspannten,Wasserbad auf Trigernetze

aufgeschwommen,

Nach diesem Verfahren hergestellte Filme zeigen keine Eigenstruk-
tur. Eine geringfiigige Zeichnung des Untergrundes durch die Platin-
Beschattung f&@llt in die Grenzen des Aufldsungsvermogens. Bei senk-
rechter Durchstrahlung des in sich unebenen Probenabdruckes ergeben
sich unterschiedliche Durchdringungsstidrken fiir die abbildenden Elek-
tronen und damit in der Projektion zweidimensionale Bilder der Objekt-

oberflidche.

I11.6.2 VergroBerungsmaBstab, VergroBerungsfehler

Fiir Ubersichtsaufnahmen wurde mit LinearvergroBerungen von
1:5000 und 1:10000 gearbeitet, bei den Aufnahmen fiir die Meliproben
durchweg mit einem Abbildungsmalstab von 1:20000. Die elektronen-
mikroskopischen Aufnahmen wurden lichtoptisch 1:3 nachvergrofert.
Damit ergibt sich eine Gesamtvergroferung fiir alle ausgewerteten

Oberflichen von 1:60000 (1 cm im Bild = 1667 X am Objekt).

Widhrend sich eine lichtoptische VergrdBerung bei einiger Sorg-
falt sehr genau durchfiihren 1&8t (eine evtl, Schrumpfung der Abbil-
dungen beim Trocknen um 1 mm ergibt einen Fehler unter 1 % in der
Auswertung), muB man fiir die VergrdBerung im Elektronenmikroskop mit
Abweichungen von : S % von den Angaben des Herstellers rechnen.* Damit
ergeben sich mit GesamtvergroBerungen von minimal 1:57000 und maximal
1:63000 Fehlergrenzen, die in spidteren Auswertungen beriicksichtigt

wurden.(sh.Abschn.IV)

* private Mitteilung aus der Firma Siemens
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. Literatur
II1.6.3 Hohenbestimmung aus der Schrigbeschattung /17/19/20/

Bei einer reinen Schrigbedampfung elektronenmikroskopischer
Objekte, wie sie aus Griinden einer mdglichst genauen Aus&ertung hier
angewendet wurde, besteht die bekannte Schwierigkeit, zu entscheiden,
ob eine Struktur aus einer Fldche heraussteht oder in diese hinein-
ragt (man erhdlt den umgekehrt plastischen Eindruck, wenn man ein
Bild auf den Kopf stellt). Bei dem hier auftretenden Oberflichenpro-
fil 188t sich, bei genauer Kenntnis der Beschattungsgeometrie, diese
Frage jedoch verhdltnismdBig leicht kldren und gleichzeitig eine

Hohenbestimmung der Rauhigkeiten durchfiihren.

Die Triafolmatrizen werden vor der Beschattung lichtmikroskopisch
so justiert, daB die Bedampfung senkrecht auf die Bergziige der Ober-
fldchenstruktur trifft. (Eine nachtridgliche Kontrolle der Beschattungs-
richtung ist im Elektronenmikroskop am Schattenwurf von Schmutzteil-
chen und Unregelmiéfigkeiten in den schattenwerfenden Konturen mdglich).
Bei einem geniigend groBen Abstand (L) der Bedampfungsquelle vom Ob-
jekt, verglichen mit dem Probendurchmesser, kann die Beschattung als
parallel angesehen werden, Mit einem Bedampfungswinkel von h5° ent~
spricht dann gerade die "Schattenliénge" (1) der Hohe (h) der Uneben-
heiten. Hierbei mull man sich vergegenwdrtigen, daB ein Matrizenabdruck
ein Oberfldchennegativ darstellt (sh.Abschn.III.6.1) und somit eine
Umkehrung der Aussagen verlangt. Tdler werden als Hiigel dargestellt

und umgekehrt.

Aus geometrischen Uberlegungen ist eine definite Schattengrenze
nur denkbar bis zu einem bestimmten Grenzwinkel der, der Beschattung
abgewendeten, Bergflanken, entsprechend dem Bedampfungswinkel. Eine
Aussage iliber die Hohe der Rauhigkeiten unterhalb dieses Grenzwinkels
ist mit einer gewissen Beschrankung dann mdglich, wenn man die der
Beschattung zugekehrten Flanken betrachtet. Aus Aufnahmen mit einem
eindeutigen Schattenwurf ist bekannt, dafl sich Schwidrzungsunterschiede
unterscheiden lassen, die von Winkelabweichungen von 50 bis 10° her-
rithren., Die intensivste Schwarzung tritt bei einem flichennormalen

Einfall der Bedampfung auf, also bei einem Flankenwinkel von 450.
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Abbildung 7: Schattenwurf bei Schrigbedampfung

Scheidet man alle von der maximalen Schwidrzung (um mehr als 50) ab-
weichenden Flanken von der Auswertung aus, so erhdlt man auch mit der
Projektion der bedampften Flanke, in diesen Grenzen, eine Hohenangabe
fiir die Rauhigkeiten, die mit einem maximalen Fehler von 10-20 % be-
haftet sein kann, in Richtung einer zu klein gemessenen Hohe. Dadurch
aber wiirde nur eine zu groBe Einebnung vorgetduscht, die bei einer
spdteren Aussage liber den bei der Einebnung tatigen Mechanismus keine

Fehlentscheidung bewirken kann.

Es wird untersucht, welche Winkeldifferenz durch unter-
schiedliche Schwdrzung festgestellt werden kann. a ist

die Projektion einer beschatteten, b die Projektion der,
der Beschattung abgekehrten, Flanke. Die folgenden Pro-
jektionsverhdltnisse gehSren jeweils zu gerade noch von-

einander unterscheidbaren Schwirzungen der bedampften
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Flanke. Bei einer Beschattung unter einem Winkel von 450
ist b=Hohe der Rauhigkeit. Damit ist der Flankenwinkel
der beschatteten Flanke bestimmt aus tga=h/a und somit
auch die Winkeldifferenz, die den beobachteten Schwir-

zungsunterschied bewirkt.

b=h a tga a © ra °
6,5 2,3 2,825 70,5 8.1
6,5 3,k 1,913 62,4

5,0 4,0 1,250 51,4 6.4
6,0 6,0 1,000 45,0 ’
6,0 4,0 1,500 56,3 5.6
5,3 5,0 1,060 46,7

5,1 3,9 1,308 52,6 11,9
5,7 3,2 1,781 60,7

Lo 2,2 1,819 61,2 16,2
3,0 3,0 1,000 45,0

6,2 2,7 2,297 66,5 3.1
6,0 3,0 2,000 63,4

Der durchschnittliche Wert dieser Messungen ergibt 10°. Alle
nicht von der maximalen Schwidrzung (bei fldchennormalem Ein-
fall der Bedampfung) unterscheidbaren Schwidrzungen miissen
demnach zu Flankenwinkeln gehoren, die innerhald eines Win-
kelbereiches von #50 Z10° liegen, fiir den die Projektion

der geschwdrzten Flanke gleich ist der Hdhe der Oberfldchen-

rauhigkeit,
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IV, Auswertung der Experimente

IV,.1l statistische Auswertung der Melergebnisse

Da es sich bei den verwendeten Proben um Realkristalle handelt,
kann man keine iiber den ganzen Beobachtungsbereich ungestdrte Ober-
fldchenstruktur erwarten. Es werden daher nur solche OberflzZchenril-
len ausgewertet, die bezliglich ihrer benachbarten Rillen einen wohl-
definierten parallelen Abstand aufweisen., Aber auch innerhalb dieser
Teilbereiche schwankt die Tiefe Ho bzw. H der Rillen vor und nach
einer Einebnung.Es werden daher in AbstiZnden von ca, 1000 2 Profil-
schnitte senkrecht zur Ld@ngsachse der Vertiefungen gelegt. An diesen
Stellen wird die Tiefe nach dem in Kapitel III.6.3 beschriebenen Ver-
fahren ermittelt. Uber jeweils alle, zu einer bestimmten "Wellenlinge"
A (senkrechter Rillenabstand) gehorigen, Tiefen wird eine Statistik
aufgestellt, Der hdufigste HO -bzw., H-Wert wird als reprdsentativ
fiir die gesamte Rillenlidnge angesehen und das angegebene Einebnungs-
verhdltnis H/Ho bezieht sich auf diese h8ufigsten Werte. Trotz der
groBen Zahl von iiber 2000 Einzelmessungen ergibt sich auch hier, wie
bei jeglicher statistischen Auswertung,eine gewisse Schwankungsbreite
von Werten, die noch zuldssig sind. Man kann dieser Unsicherheit in
der Zuordnung von Ho und H begegnen, wenn man nur einen hinreichend
groBen Fehler zuldBt und in der nachfolgenden Auswertung auch beachtet.
Hier werden die Grenzen fiir den Quotienten H/Ho so definiert, daBl je-
weils der groBtmogliche Ho-Wert mit dem kleinsten H-Wert kombiniert

wird und umgekehrt, also gebildet wird

+ -
(H-AH / (Ho + 4 Ho)

Diese Forderung ist sicher zu scharf gestellt, denn eine derart extreme
Kombination der MeBgroBen ist nicht sehr wahrscheinlich. Sie wird je-
doch im Hinblick auf die nicht immer sehr gute Statistik der Messungen

fiir die weitere Auswertung beibehalten.
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Es zeigt sich bereits hier eine gewisse Beschrdnkung des beobacht-
baren Bereiches durch die vorgegebenen experimentellen Bedingungen.
Die Zahl der fiir eine Auswertung verfiigbaren verschiedenen Wellen-
ldngen A ist beschridnkt. Sehr geringe und auch sehr groBe Einebnungen
sind nur mit einem groBfen Fehler zu bestimmen - dies liegt einerseits
an der Unsicherheit bei der Quotientenbildung zweier fast gleicher
GroBen bei einer vorgegebenen Meflgenauigkeit, andererseits an der
Methode der Tiefenbestimmung, die nur bis zu einer unteren Schranke
genau arbeitet (sh.Abschn.III.6.3). Sehr kleine Wellenlingen entziehen
sich, speziell bei einer Bestrahlung, wegen ihrer hoheren Einebnungsge-
schwindigkeit, sehr schnell einer definitiven Beobachtung. Fiir ver-
schiedene Versuche wird man sich daher mit der Auswertung nur zweier
verschiedener A begniigen und eine grdBere Ungenauigkeit mit einem
groBeren zulissigen Fehler ausgleichen miissen. Dieses Verfahren er-
scheint jedoch vertretbar, nachdem an anderen Zhnlichen Messungen die
Richtigkeit des vorhergesagten Verhaltens einwandfrei bewiesen wurde .
(bestrahlungsstimulierte Einebnungen bei 323°K (1,3x1016a/cm2) und
296°k (6,9x1015a/cm2))

Die anschlieflende Tabelle IV.1~I gibt die Statistik der Tiefen-
messungen wieder, iiber eine Vielzahl von Aufnahmen, von denen jeweils
typische Oberfldchen in Kapitel VIII wiedergegeben sind. Sie ist ge=-
ordnet nach dem jeweiligen gegenseitigen Abstand A der Oberflichenril-
len. Die H -bzw. H-Werte sind in willkiirlichen Einheiten (mm) ange-
geben - es interessiert ja hier nur der dimensionslose Quotient H/Ho;
die Wellenl&nge A bezieht sich auf eine EndvergrdBerung der Original-
oberfldchen von 1/60 000 und ist in mm angegeben, wobei 1 mm des ver-

groBerten Oberflichenbildes 166,7 L im Original entspricht.
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Iv.,z2 Fourieranalyse des Oberfl3chenprofiles

IV,.2.1 Bestimmung der Korrekturfaktoren

Die im vorigen Abschnitt statistisch ermittelten Tiefen Ho und H
beziehen sich auf eine zwar anndhernd periodische, aber nicht-sinusfdr-
mige Oberflidchenstruktur. Fir einen Vergleich mit der in Kapitel II be-
schriebenen Theorie der Oberfldcheneinebnung mufl dieses Profil durch
ein mathematisch auswertbares aproximiert werden., Fiir die Berechnung
wird vorausgesetzt, daB die allein zu beriicksichtigende Anderung der
Amplitude von nur einer Grundwellenlidnge besorgt wird., Die hdheren Har-
monischen mit kleineren Wellenlidngen werden dabei zuerst und verhdlt-
nismdlig rasch abgebaut und verursachen eine erhebliche, in Bezug auf
die Theorie irrefilhrende, Tiefenverminderung der Struktur, wdhrend die
maBgebende Grundwellenlidnge nur einen geringen Anteil daran hat., Die be-
obachtete Einebnung muBl daher mit einer Korrektur versehen werden, die
sich aus einer Fourierzerlegung des experimentellen OberfliZchenprofiles
herleitet.

Ein, durch keilformige parallele Oberfldchenrillen, dargestelltes
Profil nach Abb.2 (Kapitel III.1.3) ist anndhernd beschrieben mit

X = = Ho-(d/Zn + 2/nd E (l/na)-(l- cos nd) cos-nwy

mit 2d = Basisbreite des Rillenquerschnittes.

Das Einebnungsverhdltnis eines reinen Sinusprofiles ist bei Oberfl#chen-

diffusion nach Gl.II.1~3 angegeben

H/Ho = exp (-B-w b, t) = e ¢

mit o = B-w « ¢t

. n _. R .
* Der Exponent n=4 in w~ wird hier dem Experiment vorweggenommen, doch
es 1laBt sich zeigen, daB fiir einen Exponenten n=3 durch eine Fourier-
korrektur immer nur Werte ns>3 erzielt werden, aber niemals der fir eine

Volumendiffusion geforderte genaue Wert n=3 erreicht wird.
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Das eingeebnete Profil erhdlt dann die Form IV.2,1l-1

x*:-Hé(d/2n + Ee-a/nd-g cos ncuy-(l/nz)(l-cos nd)-exp(-a(nu-l))

Bei der in dieser Arbeit angewendeten Methodik der Auswertung wer-
den die Verhdltnisse der Tiefen Ho und H der Oberflichenstruktur vor
und nach einer Einebnung gebildet., Es ist
- * - *
H/Ho - (xmax Xmin) / Ho
Aus der Fourierzerlegung des eingeebneten Profiles sind die Stellen

zu ermitteln, fiir die x* einen Maximal- bzw. Minimalwert annimmt,

Aus der Bedingung
dx*/dwy = ZHOe-a/nd-g sin nwy-{(1/n)(l-cos nd)exp(-a(nh-l)) = 0

ergeben sich Nullstellen fiir wy = O,n,2n,3%,¢0..,00 und damit die

extremen Werte fir x* aus Gl.IV.2.1-1

{

x;ax = - 4/2n - 2e-a/nd-§ (l/nz)(-ln)(l-cos nd)exp(-a(nh-l))

mit wy = m,3%,5%,...,(20+41) m und cos wy = (-1)7"

x;in = -d/2n - 2% /nd-% (l/na}(l-cos nd)exp(-a(n&—l))

mit wy = 0,2n,b4n,...,2nT und cos wy = +1

Damit ist das korrigierte Einebnungsverhdltnis H/Ho in seiner allgemein-

sten Form angegeben

Iv,2.1=2 H/Ho' = 2¢"%/nd ;El'(1/42)-(1—(-1)n)'(1-cos nd).exp(-a(n“-l))

Alle geradzahligen Glieder dieser alternierenden Reihe ver-
schwinden; auBerdem liefern erfahrungsgemd die experimentellen GroBen

eXP(-a(nu-l)) sehr schnell keinen nennenswerten Beitrag mehr zum
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Korrekturfaktor, so daB auch bei sehr geringen Einebnungsgraden, z.B.
H/HO=O,95, nur die ersten drei Reihenglieder dieser Fourier-Entwicklung
beriicksichtigt werden miissen., Somit ergibt sich das korrigierte Ein-
ebnungsverhédltnis
IV.2.1-2a H/E = e™% + (b/nd){l-cos &)

+ (L/9nd)(l-cos 3d)exp(~80a)

+ (4/25nd)(1l-cos 5d)exp(~-62kLa)

fiir den experimentellen Bereich dieser Arbeit.

Je schlanker ein Profil bei gleichbleibender Tiefe, d.h., je klei-
ner d wird, um so grdfer wird die notwendige Korrektur des Einebnungs-
grades, Die am hdufigsten beobachteten Teilungsverhdltnisse von Rillen-
breite zur Wellenlinge liegen zwischen 1:1 und 1:2 (sh.auch Abschn.

I1I.6.3). Damit ist d=n/2 bzw. d=wn/3 und die extremen Korrekturen sind

Iv.2.1-3a fiir 4 = n/2

H/Ho = e-a-[8/n2 + (8/9n2)exp(-80a) + (8/25n2)exp(-624a) ]

IV.2.1-3b fiir d = n/3

H/Ho = e-a-[6/n2 + (2#/9n2)exp(-80a) + (6/25n2)exp(-624a)]

Nun ist aber sicher nicht anzunehmen, daB ein experimentell erzeugtes
Oberfldchenprofil mathematisch spitz ist. Bei einer Verrundung der
Profilspitzen, bei gleichbleibendem Teilungsverhdltnis, wird der
Korrekturbeitrag fiir die Einebnung, wegen des Fehlens hcherer Harmoni-
scher, wesentlich geringer. Als extremer Fall soll eine 10 %-ige Ab-
flachung der Oberflachenstruktur zulidssig sein.* Mit dem groBeren Tei-
lungsverhdltnis 1:1 ergibt sich dann die geringste Korrektur fiir den

Einebnungsgrad.

* Unter den gegebenen Verhdlinissen entspricht dies einem Kriimmungsra-
dius von ca. 150 3. Eine solche Verrundung sollte elektronenmikrosko-
pisch schon sichtbar sein, wird aber nicht beobachtet., Der damit ange-
gebene Fehler fiir den Einebnungsgrad ist daher sicher sehr weit ange-

nommen.,
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Unter Beriicksichtigung auch noch dieses Falles sind die HuBersten
Grenzen, innerhalb derer ein korrigiertes Einebnungsverhiltnis H/H
o

mit Sicherheit zu suchen ist,anzugeben

H

Iv.2.1-ha E/H = ¢%[0,8842 + 0,086kexp(-80a) + 0,0288exp(-62ka) ]

IV.2.1=4b H/Ho e-“-[0,6220 + 0,3333%exp(~-80a) + 0,0hh?exp(-GZha)]
Die Koeffizienten dieser Reihenentwicklungen bis zum 6-ten Glied wur-~
den mit einem Rechenschema /21/ gewonnen. Wegen der im allgemeinen
etwas besseren Konvergenz solcher abgekiirzter Rechenverfahren, gegen-
iiber einer strengen Entwicklung nach Koeffizienten von n, ergibt sich
eine Abweichung fiir sehr geringe Einebnungen (H/Ho>'0,95), die sich

aber ohnehin einer exakten Beobachtung entziehen,

IV.2.2 Wichtung der Mefligrofien

Die experimentelle Bestimmung des funktionell wichtigen Expo-
nenten "n" fir die Abhdngigkeit der Einebnungsgeschwindigkeit vom
gegenseitigen Abstand der Oberfldchenrillen erfolgt aus Gl.II.1l-3,
die in ihrer doppelt logarithmischen Form die Gleichung einer Geraden
darstellt, deren Neigung mit der gesuchten GroBe n identisch ist. Da
H/Ho> 1 und somit ln(H/Ho) immer negativ ist, wird mit den reziproken
Groflen ln(Ho/H) gerechnet, An einem nicht-sinusformigen Profil wird
dann ein Wert lnln(ea/F) beobachtet, wihrend eine Fouriler=-
zerlegung der OberflHichenstruktur den wa hr en Wert lnln e

liefert.

Die Unsicherheit in der statistischen Ermittlung der Groflen Ho

und H bedingt einen Fehler

- - - =A
Ag (lnln(Ho/H)) = lnln(Ho+AH°/H AH) lnln(Ho HO/H+AH)

Hinzu kommt nun ein Fehler, der sich aus der Unsicherheit der
Fourierzerlegung der Oberflichenstruktur ergibt. Er ist grunds&tzlich

unabhéingig vom statistischen Fehler und wird gefunden, indem die ent-
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sprechenden Fourier-korrigierten GroBen fiir AS an den profilbedingten
Grenzen in einer Darstellung von 1lnln % = f (Inln(e®/F)) aufgesucht

werden. Dadurch ergibt sich der Gesamtfehler einer MeBgrifie

AS+F(lnln(HO/H)) =

lnln(Ho+AHo/H-AH) korrigiert fiir ein Profil nach G1.IV.2.1-k4a

- lnln(Ho-AHo/H+AH) korrigiert fiir ein Profil nach G1.IV.2.1-4b

Der reziproke Wert vom Quadrat dieses Fehlers wird einer Messung als

Gewicht g; = 1/(a )2 beigeordnet.

S+F

Fir geringe Einebnungen ist die Fourierkorrektur erheblich von der
Oberfléchenstruktur abhdngig. Dadurch erhalten solche Messungen ein
geringes Gewicht, gegeniiber Messungen einer groflen Einebnung, bei der
sich das Profil schon sehr stark einer reinen Sinusform gendhert hat,
Eine sicher zu erwartende Einengung des profilbedingten Fehlers in
Richtung einer Einebnung Null vollzieht sich im logarithmischen MafRstab
und tritt merklich erst bei Einebnungsgraden auf, die auBerhalb der MeB-

genauigkeit liegen.

Dieses Verhalten fiir das Gewicht einer Messung wird in der Tat be-
obachtet und ist in Abb.8 dargestellt. Die nachfolgende Tabelle
Tab.IV.2-1 enthdlt die MeBgroBen mit sdmtlichen statistischen und pro-
filbedingten Korrekturen, bezogen auf einen hdufigsten statistischen
Wert Ho/H und ein mittleres idealisiertes Profil, das zwischen den in

Kapitel IV.2.1 ermittelten Profilgrenzen angenommen wird.
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statistische Originalmelwerte

statistischer Fehler

a Fourier - Korrektur Gewicht
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35 33 -2835
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5 © © 24 40x10 11,9642 51 | 35 | -09768 -208 -065 -516 451 0049164
o D o 48 40 -1,702
§173
30 | sowd® | 17412 60 | 45 | -1245 70 38 -0493 -308 067 -6,36 569 0030887
[ 52 48 -2529
~
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3 S 53 5 26 -0425 -195 -062 -631 569 0030887
E| x3 18 30x10 122520 45 | 30 | -09030 16 35 2438 , ) , , )
b S
(%]
N X -5 55 35 -0794
o ™ 5 - ‘ ’ ‘ -328 -107 -623 516 0037
g - 24 40210 11,9642 1| 39 1316 ‘2 s 2442 ] , , , )037557
<
o] ~N
. 5
< x g 24 4on6°> | 11,9642 51 | 15 | +02020 5 a8 +0,593 -003 +053 -104 157 0,405696
9| < 3 48 21 -0,190
Q Qe
(=]
m 2 _5 70 25 +0,029
30 5000 11,7412 60 | 32 | -04640 -102 -009 -424 415 0058064
> ot ’ 52 37 -1,077 ‘
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iv.3 Bestimmung des Exponenten ''n"

IV.3.1 Ausgleichsrechnung

Die Bestimmung der GrdBe n in der Abhingigkeit dx/dt = f(n)
wird mit Hilfe einer Ausgleichsrechnung vorgenommen /22/. Fiir
(t,T, @o) = const.ist nach G1.II.1-3a ein funktioneller Zusammenhang

angegeben

lnln(Ho/H) -n-lnw - 1InX = 0

oder in vereinfachter Schreibweise

¥y -nxe-A=20

Dies ist die Gleichung einer Geraden mit einer Neigung n, die fiir alle
Wertepaare (xi,yi) erfiillt sein muB. LaBt man fiir diese Werte einen
Fehler zu
- . - A =
yym nex- A= vy
so hat man fiir die Bestimmung von n und A die Bedingung, daB die Summe

der Fehlerquadrate einen Minimalwert annimmt:
2 .
Iv.3,1-1la 2 (y.- n-x,- A)” = Minimum
i i i

Die Konstante A enthdlt zwar nicht vollig fehlerfreie GroBen, doch
sind die hierin enthaltenen Unsicherheiten (Atomvolumen, Temperatur-
ungenauigkeit u.a.) unabhdngig vom Rillenabstand und der Einebnung

der Oberflichenstruktur, so daB sie das Verhalten E = f(w™) nicht be-
einflussen.vAnders sind die yi- Werte zu betrachten, die bei vorge-
gebenen Grofllen x4 mit einem MeRfehler behaftet und mit einem indivi-

duellen Gewicht 8; versehen sind.

Die Bedingungsgleichung fiir eine Ausgleichsgerade mit einem ge-

ringsten Fehler bezliglich der Punkte (xi,yi) lautet dann

2
.3.1- - n-x.- = Mini
Iv.3.1-1 ) gi((yl nex, A)7) inimum



N

und ist erfiillt, wenn die partiellen Ableitungen der Summe nach n

und A verschwinden.

2, _ _
8/’an.§ gi((yi- n.x,- A7) = =2 Ei-xi(yi- n-x,- A) =0

e

i 2, _ .
3/ BA.g gi((yi— n-x,- A7) = = 2 g g; (yi- n-x, - 4) =0

Damit ist ein System von zwei Gleichungen mit zwei Unbekannten gege-

ben

mit den Losungen

bg, - 18X,y - 18;Yy 0 $85%y
n= 2 >
re; - yeyxy - (Feyx,)
IV0301-2 2
A = %gixi' Zgiyl - §g1x1 zgixlyl
2 2

Die Anwendung dieser Ausgleichsformeln erfordert die Bestimmung des
Einebnungsgrades fiir mindestens drei verschiedene Wellenlingen. Fiir
einige Messungen waren nur zwei Wellenlingen auswertbar., Fir eine
quantitative Aussage auch iiber diese*Experimente mufl die Kenntnis des

Exponenten n=4 vorausgesetzt werden., Die Minimalbedingung G1,IV,3,1-1

reduziert sich dann auf die ersten Summenglieder

gy ((yq~ bxq- %) g, ((y,= bx,- £)%) = F = Minimum

* Diese Voraussetzung ist zuldssig, nachdem n=4 an anderen Messungen
zuvor bewiesen wurde.
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Die partielle Ableitung der Summanden nach A verschwindet. Es ist
?F/34A = - Zgl(yl- Qxl- 4) - Zga(yz- sz- A) = 0

mit der Losung

A= [gl(yl- hxl) + gz(yz- sz)] -(l/(gl+ 82))

Eine numerische Bestimmung der Grdflen n und A aus den Normalgleichun-
gen ist hier rechnerisch nur mit grofler Unsicherheit mdglich, da der
Quotient aus Differenzen nahezu gleicher Grdhken zu bilden ist. Eine
bessere Genauigkeit in der Zahlenrechnung wird durch eine Koordinaten-

transformation

erreicht. Die Konstante ¢ wird jeweils als der kleinste Wert 1ln w
einer MeBreihe gewdhlt. Die Steigung n ist invariant gegen eine solche
Transformation; eine reine Verschiebung des Koordinatensystems ver-

dndert nicht die Neigung einer Geraden.

Dies gilt aber nicht fiir den Achsenabschnitt einer Geraden. Aus
der transformierten Normalform fiir A ergibt sich eine ebenfalls trans-
*
formierte GroBe A , aus der jedoch mit Hilfe der Transformationsglei-

chung

*
¥; = n(xi- c) + A

*
mit A =-c n + A

fiir X, = O die originale GrdBe A bestimmt werden kann.
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IV.3.2 Fehler fiir den Exponenten "n'"

Der Fehler filir n und A ist zu bestimmen.

Durch die experimentelle Auswertung stehen i Wertepaare
(xi,yi) zur Verfiigung. Jeder dieser Punkte hat ein individuelles
Gewicht 8; und einen Fehler beziiglich der ausgeglichenen Geraden,
der durch die Fehlergleichungen
vy S yy-omeX.- A
gegeben ist. Die Meflgenauigkeit der Auswertung wird beriicksichtigt

durch den mittleren Fehler der Einzelmessung

m =V2u ggi-V§)/(u- 2)-%g;

mit p = Anzahl der MeBpunkte i mit verschiedenem Gewicht. Damit er-

geben sich Fehler m. und m, fiir die Neigung und den Achsenabschnitt

A
der Ausgleichsgeraden

2 A |
(Zgi)
Tp T 2 2
p-(zgi-zgi-xi -(Egi-xi) )
2 0
- L8 X5 L85
AT 2

p~(Egi.Zgi-x_ -(Egi-xi)a)

H

wobel die hierin enthaltenen GrdRen der Forderung .Elgi'vi = 0 ge-
1=

niligen,

Das Fehlerverhalten beziiglich einer Koordinatentransformation
ist analog dem Verhalten der Normalgleichungen (Gln.IV.3.1-2). Ein
Fehler m verdndert sich nicht durch eine Parallelverschiebung der

Koordinaten.
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*

Fir die transformierte Gr8Be A ermittelt sich ein Fehler mz.
Seine Projextion auf das urspriingliche Koordinatensystem ergibt den
Fehler my der untransformierten GroBe 4, als Differenz der Achsen-
abschnitte von fehlerhafter und fehlerfreier Geraden an der Stelle

x = O,

Acheenabschnitt der * + + L
— A — *
./ yxzo = A = mA = - cn - cmn + A =-m
fehlerhaften Geraden
Achsenabschnitt der - A = c *
o yx:O - = ocen+ o4
fehlerfreien Geraden
Differenz m, = cmn + m&

Bei den hier auftretenden Fehlern kann jedoch ohne Verfidlschung der

Lrgebnisse vereinfachend mit dem linearen Fehler my gerechnet werden.

Flir einige Fdlle der bestrahlungsstimulierten Einebnung sind aus
experimentellen Griinden nur zweil verschiedene Wellenlidngen auswert-
bar (sh.Kap.V). Hier wird n=4 aus analogen Experimenten als bewiesen
vorausgesetzt, Sicher sind auch diese Messungen nicht fehlerfrei;
eine Fehlerrechnung wie zuvor ist jedoch fiir p = 2, (m nimmt dann
einen unbestimmten Wert an) nicht moglich. Diesen MeBwerten wird der
gleiche relative Fehler zugeordnet, der fiir andere, unter sonst

gleichen Bedingungen durchgefiihrte, Experimente ermittelt wurde.

* -
*/ Zun 2 m gehbren jeweils die Achsenabschnitte A + mz bzw.

*
A+ my da im vorliegenden Fall A bzw. A immer negativ ist.




Iv.3.3
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numerische Auswertung

IV.3.3,1 thermisch aktivierte Einebnung bei T = 4830 K

A x 2 X x 2
&3 *y i €i%3 €:%3Y3 Bi¥3 Ei%s
12 0,048091 0,6933 0,4807 0,033341 -0,076018 ~0,109647 0,023117
18 0,026183 0,2878 0,0828 0,007535 -0,029991 -0,104208 ©0,002168
24 0,022818 0 0 0 0 -0,115687 )
I 0,097092 0,040876 -0,106009 ~0,329542 0,025285
(£ g.x.)% = 0,001671
gii - L]
-0,0971-0,10601+0,04087.0,32959 _-0,010293+0,013470 _ 0,003177 _ , 05"
= 0,0971-0,02529-0, 001671 ~70,002556-0,001671 -~ 0,000785 - 77
A _=0,02529-0,32959+0,04087-0,10601 _-0,008332+0,004333 _-0,003999 _ 5.
- N - N -~ 0,000785 T
A= -4,05.-11,9642 - 5,10 = -53,55
Fehlerrechnung:
=23
- ],o 00942
Lgyv, = +0,016-10 3 m = 0,050 - BTBB%EE% =2 0,10
z givi2= 8,2048-107° m} =0,050 - V%A%%%%%§.= * 0,051
m = 0,050 m,= 11,9642.0,10 + 0,051 =125

A
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IV.3.3.2 thermisch aktivierte Einebnung bei T = 5130 X

A g. X, X 2 g.X g.X b4 2
i i i %4 ERECAY €373 8i%4

18 o,0k9824 10,5108 0,2609 0,025450 -0,086021 =-0,168405 0,012999
24 0,021499 0,2230 0,0497 0,004794 ~0,022245 -0,099755 0,001068
30 0 0 0 0 -0,139641 0
£  0,097087 0,030244 -0,108266 -0,407801 0,014067
(z g.x )2 = 0,000915

gll 3

_ =0,010511+0,012333 _ 0,001822 _ , ,

0,001366-0,000915 ~ 0,000451 - !

% - =0,005736+0,00327% _ -0,002462 _ . LG

- N - 0,000451 T T
A= =4 04-11,7412 - 5,46 = =52,89
Fehlerrechnung:
po=3

_ -3 ~ .1[0,009k26 _ +
L g;v, = -0,0113.10 m = 0,0776 ’6?66i3§§ = = 0,20
2. -5 . ./0,0013266 _ +

Z g,v, = 19,5210-10 my= 0,0776 VEﬁBBi?B?" 0,078
m = 0,0776 m,= 11,7412.0,20 + 0,078 = o,k



IV.3.3.3 bestrahlungsstimulierte Einebnung bei T = 296° K
A b4 b4 2 X X 2
€5 i i 8:%3 Bi%3¥3 EiY3 €%
18 0,021948 0,5108 0,2609 0,011211 -0,011435 -0,022387 0,005726
24 0,04916L4 0,2230 0,0497 0,010963 -0,022808 -0,102261 0,002443
30 0,030887 0 0 0 0 -0,095132 0
£ 0,101999 0,022174 -0,034239 -0,219780 0,008169
(Z g.x )2 = 0,000L32
it ’
_ =0,003492+0,004873 _ 0,001381 _ , oLk
-~ 0,000833-0,000L52 - 0,0003L1 ~
* _ =0,001725+0,000759 _ ~0,001036 _
s = N = T0,000341 = ~21933
A = b Ohk.11,7L12 - 3,033 = -50,51%
Fehlerrechnung:
=23
- .10° = .-vsbﬁﬁéﬁﬂﬁi =
L g;v; = =0,0105-10 m = 0,0866 0001023 - 0,28
2_ 105 . .]/9.,_%2&3_2 2
E g;v; = 25,5250-10 my= 0,0866 0, 001025 - 0,078
m = 0,0866 m,= 11,7412.0,28 + 0,078 = % 3 37

A



IV.4  Bestimmung der Aktivierungsenthalpie "H "
v

IV.4.1 Berechnungsgrundlagen

Ein wesentliches Charakteristikum filir die Beurteilung einer
Diffusionsreaktion ist ihre Aktivierungsenthalpie. Sie ergibt sich
im thermischen Falle als Summe der Bildungsenthalpie fiir Leerstellen
und der Aktivierungsenthalpie fiir die Wanderung der Leerstellen. Sie
kann aus der thermisch aktivierten Oberflicheneinebnung bestimmt wer-
den. In Abschn,Il.l ist dargestellt, dafl der gefundene Wert
Hv ofl" 1,77 eV zu hoch ist, um bei Raumtemperaturen eine merkliche
Diffusion zu ergeben. Wenn im gleichen Temperaturbereich beil einer
Bestrahlung dennoch eine erhebliche Oberfldcheneinebnung beobachtet
wird, so ist dies mit der zusZtzlichen, von der thermischen Bildungs-
enthalpie unabhidngigen, strahlungsinduzierten Produktion von Leer-
stellen zu erkléren.* Wirksam fiir einen Einebnungseffekt ist dann nur
die Aktivierungsenthalpie fiir die Leerstellendiffusion, die auf diese

Weise bestimmt werden kann.

Die experimentelle Bestimmung der Aktivierungsenthalpie aus
den Gln,II.l-4 bzw. II.2-4 setzt die genaue Kenntnis aller hierin ent-
haltenen Koeffizienten voraus. Jedoch gelingt es durch die Quotienten-
bildung zweier beliebiger Einebnungsverh&ltnisse Hl/HOl und HZ/HOZ’ die
fiir eine gleiche Wellenlidnge A bei verschiedenen Temperaturen Tl und
T ermittelt wurden, die meisten dieser Koeffizienten fiir die Berech-

2
nung der Aktivierungsenthalpie zu eliminieren.

* Sie ist mit (1/0I)(1l-exp(-a-I-t)) in der Bilanzgleichung II.2-4
beriicksichtigt.
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Dann ist
Hv therm f (1nln HOI/hl, 1nln Hoz/HZ; T,t)
R.T.T v, Tt
12 17271
= ——= (1nln H../H.- 1nln H _/H - 1n —== )
Tl- T2 01/ "1 o2’ "2 YéTitZ

fiir die t h er mi s ¢ h aktivierte Oberfldcheneinebnung. Aufler der
Gaskonstanten R ist in dieser Gleichung, neben rein experimentellen
GrdBen, nur noch die Oberfldchenspannung vy enthalten. Diese ist fiir

Kupfer angegeben /7/ mit

vy = 1797 - 0,497.T dyn/cm

Der Quotient zweier bestrahlungsstimulierter Einebnungsverhdltnisse

enthdlt den zusiZtzlichen Term

o Iyty - 1+ exp(—a-Iitl)

- 1ln
- Ist, ~ 1+ exp(-a'Iétz)

Bei jeweils gleicher Flichendosis §O-t entfsllt dieses Glied. Es ist
dann tl = tz und der zeitliche Einflufl auf die Einebnung im Term
YiTétl / YéTitg verschwindet ebenfalls., Die Aktivierungsenthalpie fiir
die bestrahlungsstimulierte Oberfldcheneineb-

nung ist somit

H pacs T (1nln HOl/Hl, lnln Hoa/HZ; T)
R-T.T YT
172 172
= sz—ig (1nln HOl/Hl- inln HOZ/HZ- 1n Yng )

Die MeBgrdBen lanln Hoi/Hi sind nach Abschn,IV.3.2 mit einem mittle-f

ren Fehler
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—

3 4+ 2
m, = Alnln Hoi/Hi = - V(p.Zgivi) / (p-Z)-Zgi

behaftet, der in Abschn.IV.3.3 numerisch angegeben ist. Folglich
sind auch die so berechneten Axtivierungsenthalpien nur mit einer

gewissen Unsicherheit anzugeben, die sich aus den Fehlerfortpflan-
*
zungsgesetzen /22/ herleitet:

+ 2 f 2 2 21 2 2
e V?alnlnHOl/Hl)'(AlnlnHOl/ )7 oramnEym, ) (Aintafoy/Hp)

* Die MeBgriBen T,y(T), und t lassen sich experimentell sehr genau be=~

stimmen, so daB ihr Fehler hier vernachliéssigt werden kann.



IV.4.2 numerische Auswertung

Iv.4,2.1 H fiir die thermisch aktivierte Einebnung

? - 483° K . t = 4,03.10° sec : A = 4,0-107° cm

) b}

+
inln HOl/Hl = -5,10 ; Alnln HOl/Hl = - 0,050

T-513°K,; t=7,2010" sec; A= 4,010 om
+
lnln Hoz/HZ = =4,56 ; Alnln HOZ/H2 = = 0,078

" = -1,14-107%2(=5,10 + 4,56 - 1,79) = 2,6562-10" Perg = 1,660 eV

v therm

1T

-12.2 12

AHV::-V(-1,14 10 )-(0,0502

+

+o,o782) = £ 0,1057-10""“erg = = 0,066 eV

Iv.b4,2.2 HV fir die bestrahlungsstimulierte Einebnung

?=296°K; A= 4,010 cm
" +
lnln Hy,/H) = -2,132 ; 8lnln B, /H = % 0,087
T=323°K,; A =L4,0107 cn
+
Inln HO2/H2 = -0,042 ; Alnln HO2/H2 = - 0,130

5 -0,488 10712(-2,132 + 0,042 - 0,096) = 1,0676 10 *%erg = 0,668 eV

v rad’

+ 12

aE =% VQ:O,488 10712)%(0,087°40,130%) = ¥ 0,0764-10"erg = ¥ 0,048 oV



iv.5. Bestimmung des Rekombinationskoeffizienten "a!

IV.5.1 Berechnungsgrundlagen

Die vollstédndige Beschreibung der bestrahlungsstimulierten
Oberflédcheneinebnung erfordert die Kenntnis des Rekombinationskoeffi-
zienten, d.h., eines Faktors, der die Anzahl von Gitterplitzen beziig-
lich einer Leerstelle angibt, von denen aus eine spontane Rekombina-
tion mit einem Zwischengitteratom stattfindet. BEr wird nach dem in Ab-
schn.IV.4,1 beschriebenen Verfahren durch Quotientenbildung zweier
Einebnungen bestimmt. Fiir T, éo’ H, und A konstant, erhilt man aus
G1.II.L4.2 fir zwel verschiedene Bestrahlungszeiten tl und t2

1in HOl/Hl o Ity -1+ exp(-a-I-tl) @l(a,tl)

1n H02/H2 - I-ty -1+ exp(-a-I'tz) fz(a,t2)

Iv.5.1-1

Eine Niherungsldsung dieser transzendenten Gleichung gewinnt man
durch Reihenentwicklung von exp(-a-I-t)

e-o"It = 1 -~ alt/1! + (aIt)2/2! - (aIt)3/3! + =+ Leee

Damit ergibt sich G1.IV.S.1-1 in der Form

1n Hol/Hl t12/2 - aIt13/6+“212tlh/zb-aﬁlﬁtl’/lzo
IV.E.l—la i = LAC )
1n Hoo/H, t22/2 - aIt25/6+“aIthB/ZM—ailjta//lgc

Da die GroBe (a-I-t) nahe 1 liegt, konvergiert diese Reihenent-
wicklung nur langsam, so daB man, selbst bel Benutzung der Glieder bis
* « -
zur 3-ten Potenz von « , noch kein gliltiges Ergebnis erhdlt, legt man

jedoch diesen Wert von o als Nzherungslosung zugrunde, so kann der

* Dies entspricht einer Entwicklung von exp(-alt) bis zum S-ten

Reihenglied.



wahre Wert fiir o mit wenigen Iterationsschritten aus Gl.IV.5.1-1

gefunden werden.

Die Genauigkeit, mit der der Rekombinationskoeffizient « berech-
net werden kann, ist abhi@ngig von der Unsicherheit des Quotienten
(1n HOl/Hl)/(ln HOZ/H2Z° Der Fehler der experimentellen GroBen
in Hoi/Hi ist bekannt. ©Nach dem Fehlerfortpflanzungsgesetz ergibt
sich die Abweichung fiir den Quotienten dieser GroRen als die pytha-

goreische Summe der relativen Fehler der Faktoren:

B

2 2
A(1n HOl/Hl)/(ln HOZ/HZ) _ A 1n HOl/Hl> (A 1n HOZ/H2>
(1n HOl/HlW(ln HOZ/Ha) 1in HOI/Hl 1n Hoa/HZ

Die extremen Werte fiir den Koeffizienten a erfiillen dann die
Gleichung IV.S.1l~1 fiir den Minimal~ bzw. Maximalwert des Quotienten

der Einebnungen.

*

Die Grolen 1n Hoi/Hi gewinnt man durch Entlogarithmieren aus den
ausgeglichenen und (Fourier-)korrigierten Gr&Ben lnln Hoi/Hi' Der
Fehler Alnln Hoi/Hi ist bekannt (sh.Abschn.IV.3.3.2). Nach dem Feh-
lerfortpflanzungsgesetz ist der mittlere Fehler des Logarithmus ei-

ner fehlerhaften Grofle gleich dem relativen mittleren Fehler dieser
GroRe selbst:

mit 1n H ./H, = 1n z ist
oi’ 71

1+

In(ln 2z
1n{ln =z

Aln 2z) Aln z / 1n z
Aln z) - 1lnln z = Aln z / 1n z
A 1lnln =z Aln z / 1n z

lnln =z

fi

1+ t+




IV.5.2 DNumerische Auswertung

8§ -1

[¢] - -
T=296 K; I=3,08-10 “sec ~; Azk,0.10 5cm; tl=l,4'105seC; t2=7,5-1045ec

lnln Hy /H) = -2,132 ; Alnln Hy /H, = 0,087

lnln Hy,/H, = -3,200 blnln Hy,/H, = 2 0,130

In Hy, /H, = 0,1187 . Aln Hy /H) = I 0,0103
+

In H,/H, = 0,0408 ; Mn Hy,/E, = % 0,0053

(1n HOl/Hl) / (1n HOZ/Hz) = 2,909

A((1n HOl/Hl)/(ln HOZ/HE))z 2,909 V?6,0103/o,1187)2+ (0,0053/0,0408)2

= 10,455 = 4Q

1./ Mittlerer Wert o ; (1n HOl/Hl)/(ln HOE/HZ) = 2,909

o 307 317 320 322 324 326
¢y (o, t ) /9 (e t ) 2,931 2,918 2,915 2,913 2,909 2,906

3,36k

1]

2./ Minimalwert a | (1n Hy /H,)/(1n Hy,/H) + 59

@ 40 50 53 Sh 55 60
P1Ca,t) /P (a,t,): 3,395 3,373 3,367 3,365 3,362 3,350

2,425

3./ Maximalwert « (1n HOl/Hl)/(ln HO2/H2) - AQ

)

o 780 800 810 820 830 840
?l(a,tl)/?z(a,ta): 2,480 2,468 2,h62 2,455 2,449 2,443
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Iv.6 Bestimmung des Faktors ”DO” des Diffusionskoeffizienten

IV.6.1 Berechnungsgrundlagen

Die in den Kapiteln IV,3,4,5 ermittelten Koeffizienten konnen
anhand der Gleichungen II.1l-4 bzw,II.2-4 {iberpriift werden. Als Xrite-
rium dient die Aktivierungsenthalpie, die einmal unabhingig von diesen
Koeffizienten in Abschn.IV.%4 bestimmt wurde, zum anderen aus den Ein-
ebnungsgleichungen mit Hilfe dieser Koeffizienten gefunden wird und die -
iiberdies, wenigstens fiir die thermische Oberfldchendiffusion, mit Wer-
ten anderer Autoren /23/ verglichen werden kann. Fiir die thermisch
aktivierte Oberfldchengléattung stimmen die nach den verschiedenen lie-
thoden gewonnenen Resultate innerhalb der Fehlergrenzen ilberein, wih-
rend sich fir die bestrahlungsinduzierte Oberflichendiffusion aus
Gl.II.2-4 ein um ca. 1% % zu groBer Wert fiir die Aktivierungsenthalpie
berechnet.* Das kann darauf beruhen, daBl der Faktor Do im Diffusions-
koeffizienten D = Do-exp(Hv/RT) hier grundsitzlich einen anderen Wert
hat.

Der Faktor DO bestimmt sich aus den Einebnungsgleichungen in der

Form

)
H

K-xn-1n(Ho/H)-exp(Hv/RT)-<1/t)

mit
K 2

RT / v-B-210Q

fiir die thermisch aktivierte Oberfldcheneinebnung.
Fiir bestrahlungsinduzierte Vorgidnge ist t zu ersetzen durch eine redu-

zierte Zeit

t - (1/a-I)(1 - exp(~aIt))

‘-’.
H

und n .2
K =aRT/ vy B2u-0

* D wird von Gjostein /23/ mit 650 cma/sec angegeben., Mit diesem Wert
berechnet sich

o herm™ 1,65 eV gegeniiber 1,66 eV aus eigener Messung

HV rad = 0,76 eV gegeniiber 0,67 eV aus eigener Messung
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Die Fehlergre?zen des Faktors D ergeben sich aus dem Fehlerfort-
o]

pflanzungsgesetz

2 H
o, = ﬂ/(a_f__k_’i).m 2,2 dnzy% 2 oz oFV/RT 2 5 L(2foe 2
D ‘ ) /R -
© 2% A" 2 1lnz 1lnz ? eHv/RT exp Hv/RT O o «a

mit 1ln HO/H = 1ln 2z

Die Rechnung zeigt, daB der Fehler des Diffusionskoeffizienten mal~
geblich nur durch den Fehler der Aktivierungsenthalpie bestimmt wird.
Fir eine Absch&dtzung reicht es aus, allein diesen Fehler zu beriicksich-

tigen,

* Das Fehlerfortpflanzungsgesetz gilt in dieser Form nur fir lineare
oder hinreichend kleine Fehler, die als symmetrisch angesehen werden

konnen, Fiir den Fehler ™o H /H der Messung und fiir den, durch einen
o

elektronenmikroskopischen VergroBerungsfehler bedingten Fehler m n ist
A
diese Bedingung erfiillt, nicht aber fiir den Fehler m. des Rekombina-

tionskoeffizienten und den Fehler mexp(Hv/RT)' Es werden deshalb die

*
symmetrierten HilfsgréBen a = (1/2)((a+ia')+(a-Aa")) und
eXp(Hv/RT)*z(l/Z)(exp((HV+AHV)/RT)+exp((HV-AHV)/RT)) eingefiihrt, aus

denen sich der Fehler m. * eines symmetrisch zu seinen Grenzen gelege-

Do
nen Faktors D ) berechnet. Seine Extremwerte sind gleichzeitig als Feh-
o

lergrenzen fiir DO anzusehen.
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Iv.6.2.1 Do fiir die thermisch aktivierte Oberflicheneinebnung

Do wird unabhingig fiir zwei verschiedene Temperaturen ermittelt.
Allgemeine Berechnungsgrdflen:

R= 1,38~10-l6erg/grad; R= 1,93-1015Atome/cm2-(12= 1,3‘9-10-46(cm3/Atom)2

H
vt 2o560-10'18 en’; & (A = 0,51A10'18 em’

b
n n_2
D _= A -ln(HO/H)~exp(Hv/RT)'(RT/2n'£2 "By t)

=4
= u83° K: t=L4,03.10"sec ; y = 1557 dyn/em ; n = L

D = 2,54-10° A" 1n(H /H)exp(H_/RT)
o] 0 v
exp (Hv/RT) = 0,1872-1018

exp((H_+0H )/RT) = 0,1124-10%7 | exp((E -AH )/RT) = 0,5539-10"7

In H /E = 6,110 ; 6(In H /H) = 3,05-107"
D - 2,54-10° 2,56-10"18. 6,1.107%. 0,1872.10%8= 7u2 cn/s
7 = c13° K t = 7,20-qu sec ; y = 1542 dyn/cm ; n = 4

D, = 1,50-106-x”-ln(Ho/H)-exp(Hv/RT)

exp (H_/RT) = 0,1746-10%7

exp((HV+AHv)/RT) = 0,8808-1017 16

i

exp(( H -0H )/RT) = 0,4533.10

2 3

In H /H = 1,05-107° ; A(ln H /H) = 0,81-10"

2

J 18.1,05.1072-0,1746-10%7 = 704 cun’/s

D= 1,50-10"-2,56-10"
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Iv.6.2.2 D0 fiir die bestrahlungsstimulierte Oberflicheneinebnung

Do wird unabhingig fir zwei verschiedene Temperaturen bestimmt.

Zusdtzliche Berechnungsgroben:

-8 -1
I=23,08-10" sec ~ ; « = 324, @ o™ 820 ; % in” Sk

*
t = reduzierte Zeit

t = (1/a I} (leexp(-a-I.t))

T = 296° K : t = 1,40-105 sec; vy = 1650 dyn/cm; n = &4

L

Do= 5,92-1010-a-k ‘ln(Ho/H)-exp(Hv/RT)-(l/t*)

exp (H_/RT) 0,239L.10%2

11

exp((Hv+AHv)/RT) 0,1446-1013 ; exp((Hv-AHv)/RT) = 0,2809.10

ln H /E = 0,119 ; A(ln E_/H) = 1,035.10"2

.
]

18 2

D = 5,92-1010-324-2,56-10' ~o,119-0,2394-1ol 0,155 = 21,7 cm?/sec

T = 323° K : t = 1,40-105 sec ; vy = 1636 dyn/cm ; n = k4
10 b ‘ *
D, = 6,49-107 - a A -ln(Ho/H)-exp(Hv/RT) (1/t
exp (H_/RT) = 0,2440-10M1

10

0.1549-1012 ; exp((Hv-AHv)/RT) = 0,5063-10

1

exp((Hv+AHV)/RT)

in B /€ = 0,958 ; a(ln B /H) = 0,125

)

1

2
D = 6,49.1010-324-2,56-10'18-0,958-0,21+l+o-10l 0,155 = 19,5 cm /sec
o}
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IV.6.2.3 Fehlerrechnung fiir D

n 2 X 2 Hv/RT 2
° 5 A% A 2 lnz lnz 3 HV/RT exp Hv/
[0} (o] [e)
483 Ktherm 513 Ktherm 296 Krad
D_ 2330 1875 75,3
or ARZ 2 L L
( )'m 2,185-10 2,000-10 18,6
Gl
3f lnz 2 2 3 3
(—17155)-m1nz 1,375-10 3,000-10 3,5
Hv/RT* 2
e  )n? . 4,46-10°  2,86-10°  4,10-10
3 HV/RT exp(Hv/RT)
* 2
(af a*)'m f - - 96,’+
0 a o
my* Z 2120 I 1700 Z 65,0
DO 742 704 21,7
D nin 210 175 10,3
Dy max 4450 3575 140,3

*

«+(

RT 2 o

(o]
325 Krad

72,3

15,2

6,4

3 3

3,58-10

77,5

+

60,7

19,5
11,6

133,0

2

2f o
——).

[+4

2

*
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IV.7 Zusammenstellung der Ergebnisse

Die thermisch aktivierte und die bestrahlungsstimulierte Ober-
fldchengldttung ist durch die Einebnungsgleichungen II.1-4 bzw.II.2-4
vollstandig beschrieben. Sie sind als das Ergebnis dieser Arbeit an-
zusehen, da in ihnen alle, durch das Experiment ermittelten, Daten ent-
halten sind. Zum Vergleich ist die Einebnung als Funktion der Einwir-
kungszeit angegeben, fiir eine mittlere Wellenlinge A = br,O-lO-5 cm und
die Mittelwerte der in Abschn,IV gefundenen Koeffizienten, die in
Tab.1V.7-1 zusammengefasst sind. Die Einebnungsgleichungen sind nach-

folgend explizit zusammengestellt und in Abb.9 grafisch wiedergegeben:

thermisch aktivierte Einebnung

720 cmz/sec; A= br,()-'.l.O-5 cm

H = 1,66 eV H Do

T = 296°K : E (%) = 100-(l-exp(-2,806.10717. £))
hierzu keine Messungen!

T = 483°%K : E (%) = 100-(1-exp(-1,469-1o'8 1))

T = 513°% : E (%) = 100 (l-exp(-1,468-1077 - ))

bestrahlungsstimulierte Einebnung

20 cn’/sec; A=k,0-10 7cm ; 1-3,08-10"0 sec™l, a=324

k]

=]
i

0,67 eV; D

T = 296°K : E (%) lOO~(l-exp(-l,703v10-6't )

323%K : E (%) 100+ (1~exp(~1,518+1072-¢ ))

H
1}

6 .

6
* 10 -
i = i it = t - (1-exp (~9,98 10 )
mit t = reduzierte Zeit 3,95 ’



thermisch aktivierte Einebnung

bestrahlungsstimulierte Einebnung

. o 296°K 296°K 323°K Tabelle IV.7-1
6,9x10 "ax/cm 1,3x10 " x/cm 1,3x10 "ax/cm
4,051 4,040 40 4044 40 n
m
*0,10 +0,20 *0,28 *0,28 +0,28 m, o
o
3
3
-53,55 -5289 -51,06 -50,51 -47.90 A ~
>
+1,25 2242 +3,40 +3,37 2319 m, i
!
m
~5,10 -4,56 -3,200 -2132 -0,042 Inin(H,/H) | 3 |
o
J
S
20,050 +0,078 +0,130 +0,087 +0,004 Alnin(H/H) | @
~
S
v
0,0061 00105 0,0408 01187 0,9585 In(H /H) &
)
=
Ql
+0,0003 +0,0008 +0,0053 *0,0103 20,1250 A In(H /H) g‘”
_12 -12 -12 ~12 H
2,6390x10 erg 26376x10 erg 12067x10 erg 1,2219x10 erg 4
=1,649 eV =1648 eV =0,754 eV =0,764 eV mit D= 650cm2/s

»

- - x

26562x10"%erg = 1,660 eV 1.0676x10'%rg = 0,668 eV H, S

$~

2

12 12 S

#0,1057x10 “erg = 0,066 eV *0,0764x10 ‘erg= 0,048 eV 4H, Q

3

-17 16 -1 -10 >

05343x10 05728x10 0,4560x10 0,4099x10 exp(-H,/RT) 3

T

18 17 12 1 ®
0,1872x10 0,1746x10 0,2394x10 0,4099x10 exp(+H,/RT)
0.1124x10" 0,880840" 0,1446x10" 0,1549x10' exp((H »4H,)/RT)
0,5539x10" 0453300 0,2609x10" 0,5063x10™ exp(lH-AH)/RT)

2 9 (

742 cm/s 704 cniss 21,7 cmis 19,5 cmi/s D, =

g

4450 5 3575 140,3 1330 Maximalwert 5

cm/s cm/s cm/s cm7s =

210 175 10,3 11,6 Minimalwert QD

2

(1]

324 o 3

3

o

820 Maximalwert P

54 Minimalwert _%
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V. Diskussion der lMelRergebnisse

Aus dem Ergebnis der Experimente ist 2zu entscheiden zwischen einer
Oberfldchendiffusion oder einer Volumendiffusion als tdtigem Mechanis-

mus.

Unter der Voraussetzung, daB eine © %ige Strukturverflachung gerade
schon, und eine um 7% % eingeebnete Oberflidchenrille gerade noch, wahr=-
genommen werden kénnen*, kann mit Hilfe der Einebnungsgleichungen
Gln,II.1l-4 und II.2-L, dem beobachteten Wellenl&ngenbereich 2 bis 5x10—50m
3

und experimentell sinnvollen Versuchszeiten zwischen 10”s und 1065,
eine Abschidtzung fir die Grenztemperaturen durchgefiihrt werden, inner-
halb derer ein Gldttungseffekt unter den gegebenen Bedingungen iiber=-

haupt nur erwartet werden darf.

Fiir die thermisch aktivierte Einebnung wird die obere Temperatur-
grenze beil 7330 K gefunden. Flir diese Temperatur sind Unebenheiten mit
der groBten ausgewerteten Wellenldnge nach der kiirzesten Einwirkungs-
zeit von 1035 bereits um 95 % eingeebnet. Eine Abschdtzung des Verhdlt-
nisses (dx/dt)ofl/(dx/dt)vol

Uberwiegen der Oberflichendiffusion um einen Faktor 3xlOu, gegeniiber

nach Abschn.II ergibt fiir diesen Fall ein

einer Volumendiffusion, Fiir die untere Temperaturgrenze bei 4530 K
(fiir eine Einebnungszeit von 1065 und eine Wellenldnge von 2x10-5cm)
ist dieses Verhalten um 3 GrdBenordnungen ausgeprdgter. Die thermisch
aktivierte Einebnung ist daher als reiner Oberfldchendiffusionsprozess

anzusehen,

Der Temperaturbereich filir die Beobachtung einer bestrahlungs-
stimulierten Oberflidchengldttung ist prinzipiell noch weiter einzu-
schranken, Fiir Temperaturen unterhalb 2530 K entfdllt eine Stimulafion
der Oberfldchendiffusion, weil dann die EinfluBigrdBe exp(-0,67/RT) zu
klein wird. Eine merklich strahlungsinduzierte Oberflidchengldttung wird

erst von Raumtemperatur an wahrgenommen. Bei einer entsprechenden Ab-

* bezogen auf ein unkorrigiertes Originalprofil
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schitzung (dx/dt)ofl gegen (dx/dt)vol fiir die hochste experimentelle
Temperatur von 323° K iiberwiegt der Effekt einer Oberflichendiffusion
mit einem Faktor lO5 eine Volumendiffusion. Erst mit Temperaturen,

fiir die eine thermische Leerstellenproduktion einen groBeren Umfang
annimmt, wird die Volumendiffusion einen merklichen Anteil am Ein-
ebnungsprozess haben. Die obere Grenztemperatur des Beobachtungsbe-
reiches ist experimentell durch den Schmelzpunkt des als Bestrahlungs-
quelle verwendeten Polonium 210 mit 523° X gegeben. Je nach der Wél-
lenlénge der Oberfliachenstruktur findet man aber auch hier noch einen,
um den Faktor 200 bis 500 groBeren, Anteil der Oberflichendiffusion

am Einebnungsprozess, gegeniiber dem, der Volumendiffusion.

Fiir den experimentellen Bereich dieser Arbeit ist daher der be-~
obachtete Stofftransport, sowohl der thermisch aktivierte, als auch
der durch eine Bestrahlung induzierte, mit Sicherheit ausreichend
durch einen reinen Oberfldchendiffusions-Effekt zu erkldren., Dafiir
spricht entscheidend der in beiden Fidllen gefundene Exponent n=4 in
der Abhingigkeit dx/dt = -B-w® x der Einebnungsgeschwindigkeit von

der Oberfldchenstruktur.

Die Beschreibung der strahlungsinduzierten Glattungsvorginge er-

folgt durch die Einebnungsgleichung II.2-4,

Das Einzugsgebiet einer Leerstelle ist durch den Rekombinations-
koeffizienten o angegeben. Er wird von Sizmann /7/ durch Abzdhlen der
Gitterpldtze geschidtzt, von denen aus eine spontane Rekombination von
Zwischengitteratom - Leerstelle stattfinden kann. Die Grofle dieses
Bereiches ist jedoch temperaturabh&ngig. Mit steigender Temperatur
erhoht sich der Einzugsradius. Es wird hier der Koeffizient a=324 er-
mittelt, vergleichbar mit einem, unabhdngig von dieser Arbeit, aus

*
elektrischen Widerstandsmessungen gefundenen Wert a=500 .

Die GroBe des Faktors Do im Diffusionskoeffizienten fiir die Ober-

flichendiffusion wird bei seiner Bestimmung aus den Einebnungsglei-

* persdnliche Mitteilung durch Herrn G.Liick, Labor fiir technische

Physik der TH-Minchen.
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chungen wesentlich durch den Betrag fiir die effektive Aktivierungs-
enthalpie beeinflufllt. Mit Hv = 0,67 eV fiir die bestrahlungsstimulierte
Diffusion liegt diese um ca.l5% unter einem friiher von Sizmann /7/
geschidtzten Wert. Unter Verwendung der Gl.II.2-4a ergibt sich damit
ein Faktor Do’ der um nahezu anderthalb Grofenordnungen geringer ist,
als der fiir die thermisch aktivierte Oberflidchendiffusion bestimmte
Wert Do = 720 cmz/s (sh.Abschn.IV.6), der iibereinstimmend mit anderen

Autoren gefunden wird./7/23/

Die Zusammenstellung der Einebnungsgleichungen in Abschnitt IV.7
gibt Aufschluf iiber das zeitliche Verhalten der Oberflichengldttung.
Eine Struktureinebnung einer Kupferoberfldche durch rein thermische
Einwirkung findet bei Raumtemperatur praktisch nicht statt. Die theo-
retische Einebnungsdauer filir eine gerade noch wahrzunehmende 5 %ige
Glattung einer mittleren Wellenlidnge von luclO_5 cm liegt bei 1017sec.
Eine gleichwertige Einebnung bei einer Bestrahlung mit einer gebriduch-

6

lichen Oberfldchendosis von lOl cx./cm2 kann schon nach einer Einwir-~
kungsdauer von nur 8x10hsec beobachtet werden, Die stimulierende Wir-
kung einer Bestrahlung mit hochenergetischen Teilchen auf Diffusions-
prozesse laBt sich kaum deutlicher zeigen. Sie erlaubt das Studium
von Vorgdngen, die sich andernfalls bei Raumtemperatur einer experi~

mentellen Beobachtung entziehen,
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VI. Zusammenfassung

Es wird der Einfluf von 5,3 MeV -a-Strahlung auf die Struktur
einkristalliner Kupferoberfldchen elektronenmikroskopisch untersucht.
Bei einer Bestrahlungsdosis von ca. 1016a/cm2 wird schon fiir Raum-
temperatur eine vollige Glattung der urspriinglich rauhen Oberfliche
beobachtet. (Die Oberfléchenstruktur wird von parallelen keilfdrmigen
Rillen dargestellt, mit einem gegenseitigen Abstand einiger 1000 2.
Dieser Effekt wird mit einer thermisch aktivierten Einebnung vergli-

chen und durch einen Diffusionsmechanismus beschrieben.

Aus der Abhdngigkeit der Einebnungsgeschwindigkeit vom Abstand be-
nachbarter Oberflidchenrillen konnte die Natur des vorherrschenden
Prozesses - Volumendiffusion oder Oberfldchendiffusion - experimentell
identifiziert werden., Es wird gefunden, daB eine Ebnung mit der L-ten
Potenz der Strukturwellenlznge verliZuft, derart, daB kiirzere Wellen-
lingen schneller verschwinden., Nach einer von W.W.Mullins entwickelten
Theorie der thermischen Oberflichengldttung, die hier fiir den Fall der
bestrahlungsinduzierten Einebnung erweitert wird, entscheidet dieses

Verhalten zugunsten einer Oberfldchendiffusion.

Die Gldttung der Oberfldchen wird durch einen Stoffstrom entlang
der Oberflidche erklidrt, der durch die Oberfldchenspannung angeregt und
iiber Gitterleerstellen vermittelt wird, die bei der Bestrahlung in
hoher Konzentration in Oberfldchenndhe gebildet werden. Eine
bestrahlungsinduzierte Leerstellenproduktion
stimuliert Diffusionsvorginge in einem solchen AusmaB, daB
Einebnungseffekte, die fiir eine vergleichbare thermische Diffusion Zei-
ten einiger lO10 Jahre beanspruchen wiirden, auf einige Stunden reduziert
und so einer Beobachtung zuginglich gemacht werden kdnnen. Der bestrah-
lungsstimulierte Glittungsvorgang wird durch eine Einebnungsgleichung

vollstdndig beschrieben und deren Koeffizienten experimentell bestimmt,
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VIII. Bilderanhang

bestrahlungsstimulierte Oberflidcheneinebnung
296° K :

Referenzflidche
Dosis l,OxlO15
Dosis 6,9x1015
Dosis l,6x1016 a/cm2

Dosis 3,6x1016

o./cm2

a/cm2

a/cm2

323° K

Referenzfliche

Dosis 1,3x1016 cz./cm2

348° X

Referenzfl&dche

Dosis '7,3:(1011+ a/cm2

Dosis l,6x1015 a/cm2
398° x

Referenzflidche
. 15 2
Dosis 1,0x107 a/cm

Dosis 2,7xlO15 a/cm2

thermisch aktivierte Oberflicheneinebnung

398° K :

Referenzflidche
Einebnung nach 112 Std.

513° KX

Referenzfliche
Einebnung nach 24 Std.
Einebnung nach 96 Std.

Schattenwurf an einem Fremdkorper
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Abb.10a: bestrahlungsstimulierte Oberfldcheneinebnung bei 296°K

Referenzfldche
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Abb.10b: bestrahlungsstimulierte Oberflécheneinebnung bei 296°K
Dosis l,OxlO15 c:n/cm2
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Abb.10c: bestrahlungsstimulierte Oberflécheneinebnung bei 296°K
Dosis 6,9x1015 a/cm2



Abb.10d: bestrahlungsstimulierte Oberfldcheneinebnung bei 296°K

16 2

Dosis 1,6x10" a/cm
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Abb.1lOe: bestrahlungsstimulierte Oberfldcheneinebnung bei 296°K

Dosis 3,6xlO16 a./cm2
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Abb,.lla: bestrahlungsstimulierte Oberflacheneinebnung bei 323°K

Referenzfléche
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Abb.11b: bestrahlungsstimulierte Oberflacheneinebnung bei 323°K

2
Dosis 1,3x1016 a/cm
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4bb.12a: bestrahlungsstimulierte Oberflidcheneinebnung bei 3h8°K

Referenzflidche
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Abb.12b: bestrahlungsstimulierte Oberfliécheneinebnung bei 348°K

Dosis '7,3):1011+ a./cm2
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Abb.12c: bestrahlungsstimulierte Oberfldcheneinebnung bei 483°K

2
Dosis 1,6x1015 o/cm
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Abb.13a: bestrahlungsstimulierte Oberflédcheneinebnung bei 398°K

Referenzflédche
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Abb.13b: bestrahlungsstimulierte Oberfldcheneinebnung bei 39801{

N 2 % n-1n15 n/nm2
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bnung bei 398°K
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2

Dosis 2,'7x1015 o/cm
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Abb.1lka: thermisch aktivierte Oberfldcheneinebnung beil 398°K

Referenzflache



Abb.1kb: thermisch aktivierte Oberflicheneinebnung bei 398°K
nach 112 Stunden



Abb.15a: thermisch aktivierte Oberflicheneinebnung bei 513°K

Referenzflidche
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thermisch aktivierte Oberflidcheneinebnung bei 513°K

nach 24 Stunden

Abb.15b
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Abb.15c: thermisch aktivierte Oberflicheneinebnung bei 513°k

nach 96 Stunden
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Abb.16: elektrolytisch erzeugte Oberfldchenstruktur an Kupfer
Schattenwurf an Schmutzteilchen bei Schridgbedampfung



