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Zusammenfassung

In dieser Arbeit werden Reinstvanadium und V-3 Gew.-% Ti sowie V-20 Gew.-% Ti
im Temperaturbereich 450 - 700°C mit 200-keV- und 2000-keV-Helium-Ionen bis

zu Dosen von 8 » 1017 He'/cm? bestrahlt. Das Bestrahlungsverhalten der Proben
wird sowohl mit den Mitteln der Durchstrahl- als auch der Oberfl&achen-Elektro-
nermikroskopie als Funktion der Bestrahlungsdosis, der Bestrahlungstemperatur,
des Bestrahlungsflusses, der Bestrahlungsenergie und der Ti-Zulegierung unter-
sucht. Die ortsabh&ngigen Implantations- und strahlungsinduzierten Schadens-
profile werden auf der Basis klassischer Zwei-Korper-Wechselwirkung berech-
net und mit den becbachteten Profilen verglichen.. Die Clusterung des implan-
tierten Heliums und das Wachstum zu Blasen wird quantitativ in Termen eines
defektinduzierten Wachstums und eines Koaleszenzwachstums erklart. Das Modell
erwelist sich sowohl flir Dosen, die unterhalb der kritischen Dosis voh

2+ 107 He'/cm? fiir Blistern (= Oberflichendeformation) liegen, gliltig als

~auch flr hdhere Dosen.

THE DEFECT-STRUCTURE IN V- AND V-TI-ALLOYS AFTER IMPLANTATION WITH 200-KEV
AND 2000-KEV HELTUM-TONS AT ELEVATED TEMPERATURES

Abstract

The helium induced surface damage as well as the helium induced bulk damage
beneath the surface has been investigated by scanning and transmission elec-
tron microscopy techniques. Samples of pure vanadium, V-3 wt.% Ti and V-20 wt.% Ti
were implanted with 200-keV and 2000-keV helium ions at temperatures between
450 and 700°C to fluences of B « 1017 He' /cm2. The implantation behavior of

the samples was studied as a function of dose, irradiation temperature, ion
flux, ion energy, and Ti content. The implantation and damage profiles vs. pe-
netration depth were calculated on the base of classical 2-body encounters

and the profiles were compared to the observed ones. The cluster behavior of
helium implanted and its growth to bubbles is quantitatively explained in terms
of a defect-induced growth and a growth process by coalescence. The model pro-
posed holds for implantation doses below as well as above the threshold dose

of 2 « 1017 He'/em? for blistering (= surface deformation of samples implanted).
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I. EINLEITUNG

Das Interesse an Edelgasblasen in Festkdrpern wird sowohl durch die ge-

waltige Entwicklung der Kerntechnik und dem damit realisierten bzw. mdg-
licherweise realisierbarem Bau von Kernreaktoren auf der Basis von Spalt-
und Fusionsneutronen als auch durch die grunds&tzlichen Aussagen lber Ma-
terialeigenschaften begriindet, die aus geeigneten Untersuchungen des Bla-

senverhaltens folgen.

Die Bildung von Blasenkeimen im Festk&rper ist das Resultat einer Uber-
sdttigung an Gasatomen. Diese Ubers&ttigung kann das Ergebnis einer Kern-
spaltung lber (n,a)-Prozesse in Kernbrennelementen sein - in diesem Fall
hat sie zu dem Problem des Porenschwellens gefihrt (CF66). Sie kann aber
auch durch die direkte Implantation von Metallen mit Gasionen herbeige-
flhrt werden (BME3).

Infolge der geringen L8slichkeit der Edelgase in der Matrix (WJ72) setzt
die Keimbildung bereits bei niedrigen Edelgaskonzentraticnen (At.ppm-Be-
reich) ein. Die Untersuchungen in dieser Arbeit betrachten das Helium-
Gasverhalten, da das Verhalten des Heliums als Transmutationsprodukt von
besonderem Interesse und von besonderer Bedeutung ist. Die wesentliche
Eigenschaft des Heliums, die es von anderen in die Matrix eingebrachten
Fremdatomen unterscheidet (ausgenommen Ne und Ar), ist seine Fahigkeit,
schnell zu prazipitieren und in Form von Blasen in den gasfBrmigen Zu-

stand Uberzugehen.

Das Wachstum der Blasen ist stets an das Vorhandensein einer hohen Leer-
stellenkonzentration gebunden, die entweder durch die Bestrahlung in dem
Festkdrper induziert oder durch hohe Temperaturen thermisch aufgebracht
wird (HSLT73).

Das Blasenverhalten, die Keimbildung und das Wachstum, werden dabei spe-
zifisch von dem dosis- und temperaturabhéngigen Verhdltnis Cg/CV aus Gas-
und Leerstellenkonzentration bestimmt (WBK74), dessen lokale Verteilung

von dem Material und dem Materialzustand abh&ngt.

Betrachtet man zundchst nur den BestrahlungseinfluB, so wird durch die Be-
strahlungsquelle ein Ratenverh&ltnis Kg/Kv vorgegeben, das die erzeugte
Anzahl an Gasatomen pro Gitteratom und Sekunde [gpa/s] zur erzeugten An-

zahl an Frenkelpaaren (Leerstelle + Zwischengitteratom) pro Gitteratom
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und Sekunde [dpa/s] angibt. Die folgende Tabelle I,1 enth&lt einige fir

verschiedene Bestrahlungsquellen charakteristische Kg— und KV—Werte
(EKS71, C172, FD73, KE74).

Tab. I,1 Kg (g = He)- und KV-Werte flr verschiedene Bestrahlungsquellen

Spaltneutronen Fusionsneutronen He'-Ion He' " -Ion
Kg [gpa/s] 10718 - 10712 10711 0-103 0 - 1079
K, [dpa/s] 1077 - 1076 1076 0-103% ©0-1075

Wéhrend bisher das Interesse Uberwiegend den durch Spaltneutronen erzeug-
ten Matrixschaden galt (PLN71), hat sich das Interesse flr hdhere Kg/KV—
Verh&ltnisse angesichts einer eingeleiteten Fusionsreaktorentwicklung

(FD73) zugenommen.

Dennoch weist die offene Literatur bisher keine systematischen Untersuchun-
gen zu dem Helium-Verhalten bei hohen Kg/KV—Werten aus, wenngleich auch

ein mit hohen Raten einhergehender Oberflacheneffekt, das Blistering, in
den Grenzbereichen hoher (> 0,7 Tm) und niedriger (» 0,15 Tm) Tempera-
turen sich in der systematischen Untersuchung befindet (WKZ74). Tm ist

die Schmelzpunkttemperatur in Kelvin.

Flir das Fehlen systematischer Untersuchungen flr hohe Kg/KV—Werte konmt
neben dem subjektiven Grund eines bisher geringeren Interesses ebenfalls
ein objektiver Grund hinzu, der in den inhomogenen und sich nur teilwei-
se Uberlappenden Verteilungsfunktionen Kg = Kg(x), KV'= KV(x) begrindet
ist. Das Auftreten von differentiellen Erzeugungsraten, im Falle der
Spaltneutronen sind beide GriBen rd&umlich nahezu konstant, erschwert so-
wohl die theoretische wie experimentelle Untersuchung, da diess Vertei-

lungen ungentigend bekannt und obendrein sehr schmal sind.

Im Falle hochenergetischer Implantationen (Bestrahlungen oberhalb 10 MeV)
lassen sich diese Verteilungen mittels verschiedener experimenteller Tech-

niken verbreitern (EB6S, Wo70). Die dabei auftretenden Probleme werden z.B.
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bei Harkness et al. (HYN72) diskutiert. Insgesamt bleiben diese Verfah-
ren im Falle der Helium-Injektion jedoch auf die Implantation von He-Ge-
halten unter 100 At.ppm beschrénkt, da die zur Verfligung stehenden Flis-
se der a-Beschleuniger relativ gering sind (maximal einige uA), wie die

Tab. I,1 ausweist.

Das folgende Kapitel, Kap. II, dient daher der Bestimmung dieser Vertei-
lungen und untersucht den durch die Bestrahlung eingeleiteten StoBpro-
zeB im Rahmen einer klassischen Zweil-K&rper-Wechselwirkung. Die Rechnun-
gen basieren fUr den elastischen StoBanteil vergleichend auf einem
Thomas-Fermi-Potential und einer Superposition aus einem Bohr- und Born-
Mayer-Potential. Der inelastische StoBanteil wird sowohl mit Modellvor-
stellungen wie mit empirischen Daten (flir den Bethe-Bloch-Bereich) be-
handelt. Das Ergebnis ist die explizite Angabe der energie- und ortsab-
héngigen Verteilungsfunktionen flr die Helium- und die strahlungsindu-

zierte Leerstellenverteilung in Reinstvanadium.

Im dritten Kapitel wird die Auswahl der experimentellen Parameter begriin-
det und das Bestrahlungskonzept eingeflihrt. In diesen Abschnitt fallt die
detaillierte Beschreibung der fir diese Arbeit konzipierten und gebauten
Hochvakuum-Bestrahlungskammer einschlieflich der MeBvorrichtungen, deren
Genauigkeit die zweite S&ule flr die quantitative Interpretation der ge-
machten Untersuchungen war. Die dritte, gleichfalls beschriebene S&ule
war die Préparation der flr die Durchstrahl- (TEM) und Rasterelektronen-
mikroskopie (REM) hergestellten Proben einschlieBlich ihrer elektronen-

mikroskopischen Beobachtung.

Das vierte Kapitel enth&lt alle experimentellen Daten aus der TEM- und REM-
Beobachtung und interpretiert sie bereits phanomenologisch. Die Ordnung
der Datenmengen erfolgt unter dem Gesichtspunkt der Dosis-, Temperatur-,

FluB-, Energie- und Materialabhéngigkeit des Blasenverhaltens.

Im flnften und abschlieBenden Kapitel erfolgt die modelltheoretische, d.h.
quantitative Interpretation der MeRBdaten. Dieses Kapitel flhrt das zweite
Kapitel in dem Sinne weiter, als daR die dort berechneten statischen Ver-
teilungsfunktionen Bestandteile von Ratengleichungen werden, die zu neuen,
diffusionsgesteuerten Verteilungsfunktionen: flr die Helium- und Leerstel-

lenkonzentrationen fihren. Aufbauend auf diesen neuen Verteilungsfunktionen
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werden verschiedene Keimbildungs- und Wachstumsmodelle fir die Heliumbla-
sen sowohl vorgeschlagen wie untersucht und quantiﬁativ mit dem Experi-
ment verglichen. Dabeil wird das Diffusiensverhalten des atomaren und gas-
formigen Heliums analysiert und diskutiert. In dem letzten Abschnitt die-
ses Kapitels wird der durch die Heliumimplantation bei sehr hohen Dosen
auftretende Oberflicheneffekt des Blisterns modelliert.

II. MODELLTHEORETISCHE ANALYSE DES STOSSPROZESSES
IT1.1 Die klassische Theorie des elastischen StoBprozesses

In der klassischen Mechanik sind die StoBe zweier Teilchen vollsténdig
durch ihre Geschwindigkeiten und den StoBparameter bestimmt, d.h. durch
den Abstand, in dem sie bei fehlender Wechselwirkung aneinander vorbei-
fliegen wilirden. Die klassische Berechnung der StreugrtBen ist gliltig,
wenn die Trajektorie des StoBprozesses definierbar ist. Der Begriff der
Bahn und des StoBparameters verlieren ihren Sinn, wenn die de-Broglie-
Wellenldnge des einfallenden Teilchens die GrBenordnung signifikanter

Dimensionen erreicht.

IT.1.1 Die StoBkinetik

Es wird angenommen, daB die St8Be zwischen dem einfallenden und dem Tar-
~getteilchen durch isolierte Zwei-Kdrper-Ereignisse behandelt werden kin-
nen. Das Problem besteht in der vollst&ndigen Bestimmung der Bahnkurve
des einfliegenden Teilchens wdhrend seiner Wechselwirkung mit dem Target-
atom. Betrachtet man die StoRparameter als reine Kraftzentren, dann kann
der Bahnverlauf wie in Abb. 2.1 beschrieben werden. In Abwesenheit einer
Wechselwirkungskraft Ff;}'zwischen den Partnern bestimmt der StoBparame-
ter p den Minimalabstand zwischen dem Targetatom und nicht abgelenktem
einfallenden Teilchen. Infolge der Kraft F(?) wird jedoch das Primérteil-
chen um einen Winkel ®; im Labor-System abgelenkt und das Sekundérteil-
chen um einen Winkel 6, zur urspriinglichen Richtung des stoBenden Teilchens.
Der StoR zwischen zwei Teilchen heiBt elastisch, wenn er ohne Anderung
ihrer inneren Zusténde verlduft. Infolgedessen braucht man bei der An-
wendung des Energieerhaltungssatzes auf einen solchen StoB die innere
Energie der Teilchen nicht zu berlicksichtigen. Die Formeln fir den StoB

nehmen eine besonders einfache Form in dem Bezugssystem an, in dem der
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Schwerpunkt beider Teilchen ruht (Schwerpunkt-System). Wegen des Impuls-
erhaltungssatzes sind die Impulse beider Teilchen nach dem StoR dem Be-
trag nach einander gleich, aber entgegengesetzt gerichtet, und infolge
des Energieerhaltungssatzes bleiben ihre absoluten GroBen erhalten. Da-
her besteht das Ergebnis des StoBes im S-System in einer Drehung der Ge-
schwindigkeitsvektoren beider Teilchen, wobei die Geschwindigkeiten ent-
gegengesetzt gerichtet und dem Betrag nach erhalten bleiben. Diese Dre-
hung wird durch den Ablenkwinkel 6 flr das Primarteilchen im S-System
beschrieben, der durch die Bewegungsgerade des Schwerpunktes, parallel
zur Geschwindigkeitsrichtung des Primérteilchens vor dem StoB, und durch
die Schwerpunktsgerade eingeschlossen wird. Abb. 2.2 interpretiert die-
ses Ergebnis geometrisch. Flr den wichtigen Fall, daB das Teilchen vor
dem StoB ruht, f411lt die L&nge OB = ApA;vi(Aj+A5) ! = mv mit dem Radius
OC zusammen, wobel m die reduzierte Masse A;A,/(Ay+A,) bedeutet, v; die
die Geschwindigkeit des Primérteilchens vor dem StoB und v = |V;-Vo| die
Relativgeschwindigkeit: Aus der Abb. 2.2 liest man dann fiir OB = OC die

Beziehungen zwischen 6 und 6, 6, ab:

A, sin 8

tan 6, = (2.1

Al +A2 cos © ’ = ?

Die Summe 67 + 6o ist der Winkel zwischen den Teilchen nach dem Stofd

und offenbar gilt

81 + 05 ; /2 flr A, —:“ A, . (2.2)

Der Energieverlust des Primédrteilchens ist T und gleich der an das Teil-
chen 2 Ubertragenen Energie E3. Das Teilchen 1 besitzt nach dem StoB noch
die Energie E} = EO—T.

Mit der Abklrzung

vy = 4A1Ao/(A1+A5)2 (2.3a)

lassen sich Ef und E3 in Termen der Primédrenergie EO ausdricken:

T= vEg sin? /2

m
1
—]
]

E, (1= v sin%e/2) . (2.3b)
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Die Gl. (2.1) stellt zusammen mit Gl. (2.3) den Zusammenhang zwischen dem
Ablenkwinkel 87 im Labor-System und der Primérenergie her, wenn man die

trigonometrischen Funktionen des halben Winkels ausnutzt:

E - Ti/2 E - 1] -1/2 |
cos 0p = ;- (1+A) [ o Jl/z + (1-A) [ S ] ; AéAz/Al- (2.4)

EO EO

Fir den Fall des ZentralstoBes zwischen den Partnern ist 6 = 6, = w, und
die Bewegung des Primérteilchens wird gestoppt (v] = 0). Das gestoBene
Teilchen l&uft nach dem StoB in der gleichen Richtung und mit der gleichen

Geschwindigkeit wie das stoBende Teilchen vor dem StoB weiter:

T=a) =T = yE_ ., (2.5)

Der StoBprozeB wird, wie die Gl. (2.1-5) ausweisen, vollst&ndig durch den
Streuwinkel 6 bestimmt. Die Berechnung von 6 liegt in der L8&sung der Bewe-
gungsgleichungen unter Berlcksichtigung des konkreten Wechselwirkungsge-

setzes V(D) zwischen den Teilchen.

Zur vollsténdigen L8sung des StoBproblems mit einer Zentralfeldwechselwir-
kung V(?) = V(]?]J = V(r) gelangt man am einfachsten, wenn man von den Er-
haltungss&tzen der Energie und des Drehimpulses ausgeht, ohne die Bewe-

gungsgleichungen aufzuschreiben (LLG3).

Die Losung ist

6 =1 - 2p j‘ dr ‘ ! . (2.6a)
r* 2 \/1—v(r) - p2/r?

Hier bedeutet L den Minimalabstand (Abstand der dichtesten Ann&herung)
der StoBpartner fir gegebenen StoBparameter p, bei dem die Quadratwurzel

im Integranden von (2.6a) verschwindet:

vir . ) = V(qmin)/E

m 4p2/p2
min 1-p /T'mi , (2.6b)

rel n

und Erel die Relativenergie
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Erel Y ED : (2.6¢)

Eine elementare Integration der Gl. (2.6a) ist jedoch nur flir wenige spe-
zielle Potentialformen mdglich. In der Regel ist man auf eine numerische
oder approximative L8sung angewiesen. Zu den approximativen Ldsungen ge-

hort die Entwicklung von 6 (p) bei kleinen und groBen StoBparametern.

Eine ausflihrliche Darstellung der Approximation, insbesondere auch in ho-

herer Ordnung, findet man z.B. bei G. Leibfried (Lei65).

I71.1.2 StoRwahrscheinlichkeiten

In physikalischen Anwendungen hat man es im allgemeinen nicht mit der Ab-
lenkung eines einzelnen Teilchens zu tun, sondern mit der Streuung eines
Strahles gleichartiger Teilchen, die zwar mit gleicher Energie ED auf das
Streuzentrum zulaufen, aber infolge verschiedener StoBparameter unter ver-
schiedenen Winkeln 6 gestreut werden. Die fir diesen StreuprozeB wichtige
GCroBe ist der differentielle StoB- oder Wirkungsquerschnitt do, der die
Zahl der in gegebenes Winkelintervall 6 und 6 + d® bzw. Energieintervall
bzw. Energieintervall T und T+dT gestreuten Teilchen mit StoBparametern
zwischen p und p+dp definiert. Bei homogenem Strahlquerschnitt und eindeu-

tiger Beziehung zwischen 6 und p ist der Streuguerschnitt durch

dp(T)

do = d(mp2) =27 pdp =2 7w p(T) | 5T

| dT (2.7)

Wegen der physikalischen Forderung d¢ > O ist in (2.7) der Absclutwert

der Ableitung zu nehmen.

die "Zielflache”, ist das Ergebnis

!

Der totale Wirkungsguerschnitt Tt

der Integration Uber do

) : ” Pn')ax max
o, (E) =P = 2 7 pdp - do (E_,T) | (2.8)

0 O

Der maximale StoBparameter ist definitionsgeméB gleich dem Separationsab-

stand, bei dem das Potential V{(r) verschwindet:
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Pmax = Tax mit V(r = Fmax) =0 .

Damit divergiert das Integral (2.8) flr alle erst im Unendlichen verschwin-

denden Potentiale.

Eine weitere wichtige IntegralgriBe ist die im Mittel Ubertragene Energie

<T>, deren Wert aus der (Ublichen Mittelwertdefinition fir Funktionen folgt,

T

max

-1

TE > = Lo BT | ey T do(E ,T) | (2.9)
0 f do (EO,T) tot o 8

(8]

I1.1.3 Grenzen der Anwendbarkeit klassischer Streutheorie

Die Anwendung der klassischen Mechanik in der Streutheorie setzt eine
raumzeitliche Lokalisierung des Streuprozesses voraus, die ein punktwei-
ses Abfahren der Bahnkurve im Phasenraum erlaubt. Damit muB {a) die
de-Broglie-Wellenlénge A des einfallenden Teilchens klein gegen eine be-
liebige signifikante lineare Dimension des Steuers sein und (b) die Streu-
ung innerhalb der durch die Unsché&rferelation vorgegebenen Grenzen defi-
niert sein (MM43, Bo49).

Aus der. Bedingung (a) folgt bei fehlender Abschirmung der StoRladung, daB

~ A klein gegen den StoBdurchmesser

h 212282
A= <<
m*\Vq

il

rel

ist und bei abgeschirmten Ladungszentren, d#8 A klein gegen die Abschirm-

ldnge a des Streuers ist:
A < 2ma

Flr hohe Relativenergien im Rutherford-Bereich 188t sich aus der Bedin-
gung (a) unmittelbar die Forderung ableiten, daB die Geschwindigkeit des
einfallenden Teilchens klein gegen die Elektronengeschwindigkeit vy = e2/
h=2"+10% cm/s sein muB,

vi <k v 5 k=723 2.10)

e
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d.h. vy ist stets kleiner als Y10 der Lichtgeschwindigkeit; v, entspricht

der Elektronenumlaufgeschwindigkeit auf der K-Schale im Wasserstoffatom.

Die zweite Bedingung flUhrt zu einer unteren Grenze filr den Streuwinkel,
da die Impulsschirfe klein gegen die klassische Impuls&nderung A m31 =
2mvy sin 6/2 = mvy 6 und die Ortsunschirfe klein gegen den Minimalabstand

der beiden StoBpartner sein muB (s. Abb. 2.1); ergo

r. =0

_EEDX__——.>> 1 . (2.11)

11.2 Die Reichweitenverteilung des Heliums im Vanadium und in den biné&ren

V-Ti-Legierungen
I1.2.1 Die Berechnung des totalen Energieverlustes

In der statistischen StoBmechanik wird beim AbbremsprozeB eines energe-
tischen Teilchens im FestkOrper der Energieverlust des stoBenden Teil-
chens pro StoBweg L Uber den mittleren Energieverlust<T> eines Teilchens

pro mittlerer freier Weglénge X (= StoBlénge) definiert:

max, i
dE_ _ 1
<-I> = _Z -r—'—'o_—"— Ti doi,k (EO,Ti) . (2-128)
;,k 1fk i,k

o

Die Summation 1&uft Uber alle Targetelemente k und Uber die als unabhangig
angenommenen Streumechanismen i (Bo48). Die mittlere freie Weglénge ist
das reziproke Produkt aus der Targetdichte Ny flir das Substratelement k

und dem Streugquerschnitt, bzw.
= — . (2.12 b)

In dem hier interessierenden Energiebereich, einige MeV fir die Ion-Tar-
getatom-Wechselwirkung und einige keV flr die Targetatom-Targetatom-Wech-
selwirkung, lassen sich die Energieverlustmechanismen durch zwei unabh&n-
gige Ereignisse (i = 1,2) beschreiben. Der eine wird durch elastische

Stoke des Ions mit dem Kern des Substratelementes verursacht.
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Dieser elastische Anteil am Energieverlust (n) ist wesentlich fiir die
Winkelstreuung der StoBpartner verantwortlich. Der zweite Energiever-
lustmechanismus, die inelastische Wechselwirkung (e) zwischen dem Ion
und dem Elektron des Substrates, flhrt dagegen zu einer Energiedissi-
pation, die keine merkliche Winkelstreuung bewirkt. Diese Kraft wird wie

ein viskoser Dampfungseffekt behandelt.

Die Berechnung des elastischen Energieverlustes ist mdglich, wenn die
Form der atomaren Wechselwirkung der StoBpartner bekannt ist. Infolge
der groRBen kinetischen Energie des Ions relativ zu Gitterenergien wird

das atomare Potential durch den repulsiven Anteil bestirmt:

V(r) > 0; dV(r)/dr <O O<r<w (2.13a)

AuBerdem hat das Potential die Thomas-Fermi-Randbedingungen zu erfil-
len (Th27, Fe28)

rV(r) > Z1Z,e? ' r->0
rV(r) - O flr P> (2.13b)
rd V(r)/dr -0 r—>ow

wenn Z; und Z, die Kernladungszahlen und e die elektrische Ladung sind.

Die Diskussion der Wechselwirkung wird auf die in dieser Arbeit benutz-
ten zwei Potentiale beschrénkt. Das von Thomas und Fermi eingefiihrte
Thomas-Fermi-Potential (TF-Potential) der Form

712,82

Vir) = —— e (r/aTF) (2.14)

ist bei StoBprozeBberechnungen eingehend von Lindhard, Scharff und Schigtt
(LSS63) untersucht worden. Der wesentliche Nachteil des Potentials liegt
in der Uberschatzung der Potentialwerte bei interatomaren Absténden, die

o)
groler als der Bohrsche Wasserstoffradius a, = 0,59 A sind.

H
Diesen Abst&@nden korrespondieren Relativenergien von einigen keV und we-
niger. Eine genauere Représentation der Wechselwirkungsenergien flr r>a,
liefert das von Born und Mayer eingefiihrte (BM32) Born-Mayer-Potential
(BM-Potential)

Vaw = Agy exp(-1/agy)
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mit exponentieller Abschirmfunktion. Die von uns benutzte Superposition
aus einem Born-Mayer-Potential und einem Bohr-Potential (Ka72)
212282 212282

exp (—r/aB) + EE—Ega exp (-r/aBM) (2.15)

V(r) =

geht flr kleine Absténde, d.h. groBe Relativenergien in das TF-Potential
und fir kleine Relativenergien in das BM-Potential Uber. Die Abb. 2.3
zeigt den Verlauf beider Potentiale (2.14-15) als Funktion des interato-
maren Abstandes. Die Potentialdaten enth&lt die Tab. 2.1. Aus der Abb. 2.4
flr die diesen Potentialen entsprechenden spezifischen Energieverluste in
der LSS-Notation e = e(ED), p = p(L) wird gleichzeitig ersichtlich, daB
die BM-Korrektur signifikant nur bei kleinen Relativenergien wirksam ist.
Flr das StoBRsystem He iV mit Relativenergien oberhalb 50 keV dominiert
die‘RutherFord—Wechselwirkung (Coulomb-Streuung).

Tabelle II,1 Potentialkonstanten flr das Thomas-Fermi-Potential

nach Gl. (2.14) und fir die Superposition aus einem
Bohr- und Born-Mayer-Potential nach Gl. (2.15)
Langen in R

System are ag g C
He-V 0,1387 0,1506 0,3175 1,5
v-v 0,1038 0,1165 0, 2456 1,5

Entscheidend ist jedoch,daB in dieser Energieregion der Abbremsprozel

fast ausschlieBlich durch das inelastische StoBverhalten charakteri-

siert wird. Das von LSS benutzte inelastische Bremsgesetz nimmt einen
mit der Geschwindigkeit des stoBenden Teilchens linear abfallenden

spezifischen Bremsverlust an,

| e M/* (2.1
() = kg 2.16a)
wobei die Proportionalitdtskonstante kedurch

10" Han.
e (le/s+222/3)3/2_A11/2 18,9918 ~ V¥ -V
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gegeben ist und die Systemparameter enth&lt. Die Gliltigkeit dieses Ab-

bremsprozesses wird von LSS selbst auf Energien mit

E_ (MeV) < 0,024801 - AyZ,"/° (2.17)

beschrankt. Oberhalb dieser Grenzenergie, die fir das He+:V—System bei

250 keV liegt, geht die (dE/dT)B—EO-Kurve in ein Maximum Uber und f&l1lt
dann mit wachsender Projektilenergie. Dieser fallende Kurvenverlauf wur-
de bisher halbempirisch mit dem Bethe-Bloch-Formalismus beschrieben
(WPB66) oder formal durch die LSS-Relation Gl. (2.16) mit empirischen
energieabhangigen ke—Werten (NS70). Eine neuere Arbeit von Ziegler und
Chu auf der Basis der Lindhard-Winther-Theorie (ZC74) unter Benutzung
elementarer Hartree-Fock-Slater-Wellenfunktionen flhrt im Vergleich mit
den anderen Modellen zu hoheren Werten des inelastischen Energieverlustes,
wie die Abb. 2.5 zeigt.

IT.2.2 Die Berechnung der totalen Helium-Weglénge und ihre Streuung

Die totale Wegldnge L des j-ten Atoms nach n-St8Ben ist nach Abb. 2.6
durch die Summe der einzelnen StoBwege gegeben
- 1-- . " + . 8)
Ly = Y 1y o, 1 = ]rij] , (2.1
i

die in guter Naherung bei hoher Relativenergie der StoBpartner, d.h.
vernachléssigbarer Beeinflussung durch Gitterkr&fte (einige eV), als
linear betrachtet werden kSnnen. Bei N einfallenden Teilchen betrigt

die mittlere totale Wegldnge

- 1
L= 5 1 L, — JL FILE) di, (2.19a)
j

wenn f(L,E) die normierte Verteilungsfunktion ist, die die Wahrschein-
lichkeit des Teilchens mit Anfangsenergie E angibt, totale Weglingen

zwischen L und L+dL zu erreichen; die Normierungsbedingung lautet

max
.f;(L,EO)dL =1, (2.18b)

O .
Entsprechend gilt flir die Mittelwerte hdherer Momente die Momentengleichung
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< M> = JL”‘ FIL,E) dL. (2.20)

LSS geben eine Verteilungsfunktion an, die zur folgenden Momentglei-

chung flr die totale Weglénge flbhrt.
= » m - m -
m k S Z n j' ik (7)) §<Lk (E)>-<L, (Eg ?Ti)> . (2.21)

Damit gilt flr die mittlere Weglénge (m=1) in erster Ordnung (Taylor-
Entwicklung des Integranden bis zur 1. Ordnung)
E

0
1y = de) -1
<Ll> j(dL> dL (2.22)
@]

Entsprechend gilt flr die Weglangenstreuung (m=2) in erster Ordnung

ED‘ a Nk 5%5 dop K
<ALZ > = dE . ~ (2.23)
<dE/dL >3

Eine Mitnahme hherer Ordnungen ist nur dann erforderlich, wie LSS am
Beispiel des inversen Potenzpotentials zeigen konnten, wo exakte Losun-
gen flr diese Integralgleichungen existieren, wenn die Fehler unter 5%

liegen sollen.

Experimentell sind jedoch bisher Reichweitenexperimente mit einem Fehler
unter 5% nicht bekannt, so daR wir nur die Momente in 1. Ordnung berech-

nen.

In der Tab. II,2 wird-der EinfluB der beiden Potentialtypen nach Gl.
(2.14 u. 15) auf die totale Weglénge und die Standardabweichung nach
obigen Gleichungen gezeigt.Das verwendete inealstische Streugesetz ist
durch Gl. (2.16) gegeben. Der PotentialeinfluR ist in beiden Momenten
unter 10% und speziell fir die hier interessierenden Energien 240 und
2000 keV nicht signifikant. Eine Anderung des inelastischen Streuge-
setzes ist bzgl. der Reichweiten und ihrer Verteilung wegen der Domi-
nanz dieses Streuterms flr He+—Energien oberhalb 10 keV einschneidender,
da er nahezu reziprok in die Berechnung der totalen Wegldnge eingeht.
Eine ausflihrlichere Diskussion des Potentialtyps und seine Bedeutung -
flir Reichweitenberechnungen er?olgt bei D. Kaletta (KS72).
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Tabl. II,2 Der EinfluB der Potentiale nach Gl. (2.14), Thomas-Fermi-
Potential, und Gl. (2.15), Bohr- und Born-Mayer-Potential,
auf die totale Weglédnge L und die Standardabweichung ALZ,
wenn ein inelastisches Streugesetz nach Gl. (2.16) verwen-

det wird.
E_ [keV] L (He™-V)  [um] L (vF-v] [um]
B +BM TF B + BN TF
10 0,158 0,148 0,009 0,009
100 0,754 0,682 0,057 0,054
240 1,110 1,138 0,127 0,123
2000 3,917 3,913 0,942 --
E_ [keV] AL2(He -V)  [um] AL2 (V¥ -V) [um]
10 0,0155 0,0140 0,0027 0,0031
100 0,028  0,0245 0,0194 0,0179
240 0,029 0,0265 0, 0400 0,0371
2000 0,029  0,0276 0,147 --

IT1.2.3 Die Berechnung der Reichweitenprojektion und ihrer‘Streuung.

Flir die Experimente in dieser Arbeit sind jedoch nicht die totale Weg-
lénge bzw. Reichweiten die entscheidende GriéBe, sondern die experimen-
tell zugéngliche Eindringtiefe Rp’ die die Projektion vom Ruhepunkt des
abgebremsten Projektils auf die Targetoberfléche darstellt. Analog zur

Integralgleichung Gl. (2.21) ist die Eindringtiefe durch

_ 1 o i
1 ”izknk jdci‘k [Rp,k(EO) Rp,k (ED Tn, cos 61)] ) (2.24)

gegeben, wenn Tn den fir die Ablenkung wesentlichen elastischen Ener-
gietransfer angibt und der Winkel 6; nach Gl. (2.4) den StoR im Labor-
System definiert. Die L&sung der Gleichung erfolgt wieder unter der An-
nahme kleiner T/ED—Verhéltnisse, so daB die Taylor-Entwicklung nach dem
1. Glied abgebrochen werden kann. Die Annahme kleiner T/EO—Werte wird
durch die Form des differentiellen Streuquerschnittes flr die Potentiale

(2, 14-15) gerechtfertigt, da dieses Streugesetz die Vorwértsstreuung
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mit kleinen Energielibertrégen bevorzugt. Das Losungsintegral lautet
E’

E
w
1< o de’ a (E™) "
<Rp > = J—B—(E—,) exp [ J‘——B(E,,) dE :I > (2.25)
0 E

s}

wobei die a,p’s Funktionen der Energieverluste sind. Eine ausfiihrliche
Darstellung der Losung und ihrer numerischen Handhabung findet man z.B.
bei Johnson und Gibbons (JG63).

I1.3 Die Schadensverteilung in Vanadium und in den bindren V-Ti-Legierungen

nach He+—1mplantation
IT.3.1 Das Kaskadenmodell

Die Wechselwirkung zwischen Strahlung und Festkérper fihrt zu Modifika-
tionen der Festkorpereigenschaften; dieses Phanomen wird gewthnlich als
Strahlungsschaden beschrieben. Die hier interessierende Bestrahlung mit
Teilchen endlicher Ruhemasse beeinfluBt den Festkdrper entweder durch

eine Verlagerung von Gitterbausteinen oder durch eine Anregung von Elek-
tronen aus ihrem Grundzustand sowie durch eine Anregung von Gitterwellen.
Die elastische Wechselwirkung beschreibt die Verlagerung von Gitteratomen
und wird verschiedentlich auch als Wigner-Effekt bezeichnet, da E.P.Wigner
1943 diesen Effekt flir neutronenbestrahlte Reaktormaterialien vorhersagte.
Auf Schaden infolge inelastischer Wechselwirkung wird nicht ndher eingegan-
gen, da sie keinen Beitrag zum Wigner-Effekt liefern. Die einfachste Sto-
rung der dreidimensionalen Kristallgitter-Periodizitdt besteht in der Her-
aushebung eines Atoms aus seiner stabilen Position unter Zurilicklassung

eines unbesetzten Gitterplatzes oder einer Leerstelle.

Ein MaB fir die durch den BeschuB erzeugte Scha&digung ist die Zahl N der
pro Zeiteinheit t erzeugten Defektpaare (= Leerstelle + Zwischengitter-
atom), die:Defekterzeugungsrate KV

- N
Kv = T [s7*1 , (2.26)

die bei Normierung auf die Zahl der Gitteratome pro cm® die Dimension
[dpa/s] = [displacement per atom and second] besitzt. Die fir die Er-

zeugung eines Defektpaares erforderliche Mimimalenergie oder Verlage-
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rungsenergie ED ist im allgemeinen gitteranisotrop. Fir Metalle liegt
sie in der GroRenordnung von 20-40 eV; fir Vanadium wird der Wert ED =
25 eV benutzt (MC74).

Die direkte Berechnung der Defekterzeugungsrate aus empirischen Daten

ist nicht mdglich. Ihr Wert h&ngt von dem zugrunde gelegten Kaskadenmo-
dell fir die Defekterzeugung ab. Das einfachste, von Kinchin und Pease
entwickelte Modell (KP-Modell) nimmt eine isotrope Energielibertragung T
flr die stoBenden Teilchen an und erh&lt die Zahl " der Frenkel-Paare
oder verlagerten Atome in einer Kaskade, die vom PKA (primary knock-on

atom) der Energie TO ausgeltst wird, die Darstellung (KP55)

0 Tn < ED
1 ED < Tn < ZED
ny = flr (2.27)
E-Tn/2-Ed 2y < Tn < Eg
£ E;/2°E, Ep < T ,

wenn EI eine obere Energie (Ionisationsenergie) ist, oberhalb der keine
elastische Wechselwirkung mehr auftritt. Das Kinchin-Pease-Modell be-
1 und damit ist T, =T

Der Potentialformfaktor oder die Schadenseffizienz & ist im KP-Modell

ricksichtigt keine Energiedissipation unterhalb E

identisch 1. Der Kaskadenfaktor g ist eine statistische GroBe. Bei schar-

fer, hier angenommener Verlagerungsschwelle ist die Maximalzahl ngax =
Tn/ED’ falls das PKA bei jedem StoB gerade die Energie ED Ubertragt

g‘”‘ = 1, falls das PKA bei jedem StoB

eine Energie kleiner als ED Ubertragt.

[Th >> ED), die Minimalzahl ist n

In einer ersten Erweiterung dieses Modells wird die Forderung nach einer
Grenzenergie EI aufgehoben, und es werden auch die elastischen Anteile

flr StoBenergien griBer als EI mitgenommen. Kennt man die einzelnen Ener-
gieverlustanteile im StoBprozess, so 18Bt sich der elastische Energiean-
teil flr die StoRfolge im AbbremsprozeRl des einfallenden Teilchens ange-

geben (KE74a) L(TD)

- - dE
T o= < ). dL(T). (2.28)

L(ED)
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Diese eleastische Energie Uberschatzt noch die wahre zur Verfligung ste-
hende Schadensenergie TD, da die im Primé&rstoB und in FolgestdBen ver-
lagerten Gitteratome beim Aufbau ihrer Kaskaden ebenfalls inelastische
StoBverluste erleiden. Die Bildung von Kaskaden ist nach (2.27) nur dann

(1)

moglich, wenn das im i-ten StoR verlagerte Teilchen eine Energie T

- n
Z.ZED erhdlt. Liegen AustauschstdBe vor, ED < Tn(l) < ZED, so ist
(1) _ (1)
T =T
Flr die Schadensenergie TD gilt damit
1 m
= (i, 3) (1)
Ty = 'Zq _Zq T T, 2 2 Ey
= fir (2.29)
- (i)
TD = Tn ED < Tn < 2 ED
wenn Tn(l’J) die bei j-ten StoB in der i-ten Kaskade Ubertragene elasti-

sche Energie ist, wobeil
D-—'n n

gilt.

Im statistischen Modell ist flr den EinzelstoB der StoBparameter p und

glJ = Tgl) (p,E) nicht bekannt, so daR

man gemaB Gl. (2.9) die pro StoB im Mittel Ubertragene Energie <Tn> her-

damit die Ubertragens Energie T

anzieht und die StoRfolge des einfallenden Teilchens in 1 StdRe mit 1
mittleren Energietlibertrdgen zerlegt (KE74b)

<Tn(i) > (2.30)

Im NRT-Modell nach Norgett, Robinson und Torgett (NRT72) wird die Scha-
densenergie TD nach einem Kaskadenmodell von Lindhard, Nielsen, Scharff
und Thomsen (LNST63) angegeben, das eine allgemeine Integralgleichung

flr Tn/To enthdlt. Die approximative L8sung dieser Gleichung flihrt auf

eine N&herungsformel, flr die Robinson ein Polynom g(e) angibt:
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TO
To=T -T = —
Do e 1+ K*gle)
gle) = 3,4008 ¢1/6 + 0,40244 3/% 4+ ¢
(2.31)
K¥ = 0,1337 + 2,1/6. (2,/A)1/2
e = [AaT_(Ar+Ay) 1-(a/Z1Z5e?)
gn? -1/
a = [7%] /3, aH.(le/s +72,2/3)712

Tab. II1,3 Vergleich der Schadensenergien T, als Funktion der Primar-
teilchenenergie E fir verschiedehe Kaskadenmodelle an den
Systemen Het-V und V*-V.
Energien in keV

1 2) 3) )
System E, T ) T T T
50 50 8,2 8,2 10,2
Het - v 100 51 10,0 10,0 12,4
1000 51 13,4 13,4 16,1
50 50 43,5 28,5 31,5
VARSRY 100 51 . 85,5 57,0 57,0
1000 51 501,5 280,0 265,6

1) (KP55) 2) (KETY) 3) diese Arbeit 4) (NRTT2)

Der Ausdruck (2.31) basiert auf einer elastischen Wechselwirkung vom
Thomas-Fermi-Typ (Gl. 2.14) und aus einem inelastischen Energieverlust
nach Gl. (2.16).

Die Tab. II,3 enthdlt die Schadensenergien. fir die verschiedenen Modelle
bei einer He -V- und V-V-Wechselwirkung. Die Berechnung der Werte mit der
Referenz (diese Arbeit) beruht auf einer elastischen Wechselwirkung nach
Gl. (2.15) und einem inelastischen Energieverlust nach Gl. (2.16). Der
PotentialeinfluB auf die TD—Werte ist infolge der Tatsache kleiner Uber-
tragener mittlerer Energien pro StoB stérker als bei der Reichweitenbe-

rechnung; erwartungsgemdB Uberschédtzt die TF-Wechselwirkung den wahren
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Wert, wie das System Het -V zeigt.

Die Berechnung der erzeugten Frenkel-Paare g erfolgt nach GI. (2.27),
wenn ein realistischer Potentialformfaktor von £ = 0,8 gewdhlt wird
(EKS71, Ro71) und T durch Tn bzw. TD

zeugungsrate KV gilt dann nach Normierung auf die Zahl der Gitterato-

ersetzt wird. Flr die Defekter-
me pro Schidigungsvolumen V = 1 [em2] * x [cm]

K, = np + ¢ / (nA ¢ x) (2.32)
wenn ¢ der TeilchenfluB pro cm? und s, rkdie Targetdichte pro cm® und

x die Tiefe des Schadigungsvolumens ist, die in der Regel ein Mehrfaches
von 2 * [(Pz) - (R')z]l/z = 20 ist. In dieser Arbeit wird stets ein Vo-

lumen gewahlt, in dem 95% aller TBllCth liegen, d.h. x = 3,820 .

I1.3.2 Die Schadensverteilung entlang der Helium-StoRfolge

Infolge der nicht homogenen Schadigung der Proben durch die einfallen-
den Helium-Teilchen interessiert nicht nur der totale entstandene Scha-
den, sondern speziell seine Verteilung entlang der Eindringtiefe R .
Die Abb. 2.7a zeigt qualitativ den Energieverlust eines "mittleren”
Teilechens mit der Energie ED entlang der Eindringtiefe. Fir einen Teil-
chenfluB existiert realiter jedoch eine Reichweitenverteilung flr die
Ruhepunkte der gestoppten Teilchen. Diese Verteilung wird, wie die Abb.

2.7b zeigt, als gauBisch angenommen und besitzt explizit die Form

- (R ~(R_H)?
N = ¢t * exp [ P - D ]
ov2m 202
N  Konzentration der gestoppten Ionen pro cm3 (2.33)

¢t einfallende Teilchenzahl pro cm?

<R > mittlere Eindringtiefe

g2 Varianz

Die Faltung dieser Verteilungsfunktion mit der Energieverlustfunktion

als Funktion der Eindringtiefe
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flihrt auf das Integral (KLD71)

L
max

" g _ dr' =, (2.35)
jmp) (R-R)) R’

n

S(Rp)
0

das die in Abb. 2.7b gezeigte Verteilung der elastischen Energie in-
folge der Reichweitenverteilung zeigt. Die Codierung von Gl. (2.35) auf
der Basis von LSS-GroBen ist von Menning und Miller im Programm E-DEP-1
durchgeflhrt worden und berticksichtigt den inelastischen Energieverlust
in der Kaskade auf der Basis des NRT-Modells.

Die Berechnung von S(R-R_) kann wahlweise entweder proportional zu

<Tn> oder <TD> durchgefihrt werden.

In der Abb. 2.8 werden die Reichweitenverteilungen Rp und Schadensver-
teilungen <SD> auf der Basis von LSS-GriBen unter Korrektur des inela-
stischen Energieverlustes filir die He-V-Wechselwirkung oberhalb ED =

100 keV nach (WBPB6), s.a. Abb. 2.5, flr die verschiedenen benutzten
Heliumteilchenenergien graphisch dargestellt. Die Helium-Verteilungen
sind im Energiebereich 50-2000 keV nahezu gleich breit und fast eine
GroBenordnung breiter als die fir die totale Weglénge. Der Schaden pro
Ton verdoppelt sich erst bei 40-facher Energieerhthung, was den domi-
nanten inelastischen Energieanteil am AbbremsprozeB bei diesen Energien
indiziert. Die Schadensverteilung ist grunds&tzlich relativ zur Ionen-

verteilung der Oberflache benachbarter.

IIT. EXPERIMENTELLES

III.1 Die Auswahl der experimentellen Parameter

Die Auswahl der zu bestrahlenden Materialien erfolgte nach gitterstruk-
turellen und technologischen Gesichtspunkten. Die systematische Unter-
suchung der strahlungsinduzierten Ph&nomene konzentrierte sich von Be-
ginn an auf kubisch-flachenzentrierte Materialien wie Ni oder Cu (BK72,
No72) oder auf Ni- und Fe-Basislegierungen, wéhrend die systemabische

Untersuchung der Strahlungsschaden in kubisch-raumzentrierten Metallen

und Werkstoffen (B8B9) infolge ihrer geringen Bedeutung fiir natriumge-
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klhlte Schnelle Brutreaktoren (Spaltreaktoren) in den Hintergrund trat.
Die Bedeutung der kubisch-raumzentrierten Materialien flr Strukturmate-
rialien in Kernreaktoren wuchs erst wieder, als mit dem Fusionsreaktor-
konzept die Forderung nach hochwarmfesten Strukturmaterialien verbunden
wurde (FD73).

Die in dieser Arbeit untersuchten Materialien, Vanadium und zwei bindre
V-Ti-Legierungen mit drei bzw. 20 Gew.-% Titan, sind von kubisch-raum-
zentrierter Struktur (Pe58) und sind als Strukturmaterial von mdglicher
Bedeutung in Konzeptstudien flr Fusionsreaktoren (St33). Neutronenphy-
sikalische Untersuchungen haben gezeigt, daB die neutroneninduzierte Ak-
tivitdt und assoziierte Nachwdrme von Vanadium anderen hochwarmfesten
Materialien wie Nicb Uberlegen ist. Zusatzlich erhoht sich mit &anadium
als Strukturmaterial fir die Erste Wand im Fusionsreaktor das Tritium-
Brutverhdltnis um 2% gegenilber Nb, wenn das Tritium-Brutverhaltnis das
Verh&ltnis aus Tritium-Erzeugung und Verbrauch unter EinschluB der
6Li(n,a)3H- und 7Li(n,a)3H-Reaktionen darstellt.

Infolge der Forderung nach physikalisch einfachen und Uberschaubaren
Wechselwirkungsprozessen zwischen Bestrahlung und Festkdrper sowie zwi-
schen strahlungsinduzierten Defekten und Festkdrper, die Wechselwirkun-
gen von Implantat und Schaden mit mebrdimensicnalen Gitterfehlern wie
Versetzungen und Phasengrenzflachen ausschlieBt, wurden in dieser Arbeit
die Bestrahlungsexperimente vorwiegend mit rekristallisiertem Reinstva-

nadium durchgeflihrt und fir die Analyse des Blasenwachstums benutzt.

Die Wahl der Eckwerte flr die Bestrahlungsparameter wurde durch die
Zielsetzung der Arbeit, die Untersuchung der Helium-Blasenentwicklung,
bestimmt. Das Auftreten von Blasen und ihr Wachstum wéhrend der Bestrah-
lung erfolgt oberhalb 0,3 Tm (Tm = Schmelzpunkttemperatur in Kelvin);
diese Temperatur ist durch die Leerstellenbeweglichkeit im Festkorper
gegeben. Als obere Temperaturgrenze flir das Experiment wurde die Tempe-
ratur 0,5 Tm gewdhlt, bei der die Leerstelleniibersdttigung, d.h. der
Wuotient aus strahlungsinduzierter und thermischer Leerstellenkonzen-
tration gegen 1 geht. Der EinfluB thermischer Leerstellenkonzentratio-
nen auf das Wachstumsverhalten als Funktion der Temperatur wurde nicht
untersucht. Bie Helium-Implantationsenergie wurde so gewdhlt, dab Ober-

flacheneinflisse chemischer und/oder physikalischer Natur wie Oxidfilme
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oder Zerstdubungsprozesse vernachlassigbar wurden. Der benutzten Stan-
dardenergie von 240 keV entspricht eine mittlere Eindringtiefe des He-
liums ins Vapadium von 0,75 um. Die implantierte He-Menge variierte um
mehrere GréBenordnungen von einigen At.ppm bis zu einigen At.% und lieB
damit die Untersuchung der Blasenentwicklung unter "verdinnten” und "ver-
dichteten” Konzentraticonsbedingungen zu. Durch die Implantation hoher He-
Gehalte konnte gleichzeitig der mdgliche EinfluR interstitieller gasfor-
miger Fremdatome in Vanadium wie Sauerstoff und Stickstoff (= 100 At.ppm)
auf die Keimbildung von Blasen im Festkorper vernachlé&ssigbar gemacht
werden. Die Deponierung hoher He-Gehalte erlaubte ebenfalls die Unter-
suchung des Blistereffektes, da die Loslichkeit des Heliums im Festkdr-

per gering ist.

Einige der in dieser Arbeit benutzten Bestrahlungskennwerte wie das Tem-
peraturintervall und die Defekterzeugung bei der Implantation hoher He-
Mengen sind ebenfalls von technologischer Relevanz. Die Erzeugung des
Heliums durch {n,a)-Reaktionen und die Bombardierung der ersten Wand des
Fusionsreaktors durch He-Ionen aus dem Plasma verursachen einen der wich-
tigsten Strahlenschéden, da das Helium (1) Volumeneffekte wie Schwellen
und Hochtemperaturverspridung und (2) Oberfl&cheneffekte wie Wanderosion
und erosionsinduzierte Plasmakontamination beeinfluBt. Die totale er-
zeugte Helium-Menge in einer ersten Wand aus Vanadium betrégt etwa 9000

At.ppm bei einer Wandstandzeit von 10 Jahren (FD73).

Die Bestrahlung wurde ausschlieRlich mit Helium-Ionen vorgenommen, um
die Blasenbildung wie ihr Wachstum "st8rungsfrei” analysieren zu kén-
nen. Die simultane oder sequentielle Bestrahlung mit Helium und schwe-
ren Tonen (z.B. V', Ti*), wie sie im Rahmen von Simulationsexperimenten
zur Simulation neutroneninduzierter Strahlenschdden vorgenommen wird,
fihrt zu einer Erschwernis der Analyse des Blasenwachstums, da infolge
der durch den SchwerionenbeschuB induzierten hohen und inhomogenen Leer-
stellenlibersédttigung, deren Verteilung weder mit der He-Schadens- noch
Helium-Verteilung koinzidiert, das Blasenwachstum stark beeinfluBt wird
und ein Ubergang vom Blasen- zum Porenwachstum mit unterschiedlicher
Wachstumscharakteristik (BP69) auftritt.



_23-

III.2 Das Bestrahlungskonzept
III.2.1 Die Bestrahlungskonfiguration

III.2.1.1 Die Beschleuniger

Die Bestrahlung der Proben mit einfach geladenen Helium-Teilchen erfolgte
flir Teilchenenergien unter 250 keV am UNILAC-Testinjektor der Gesellschaft
flir Schwerionenforschung, Darmstadt, und flr Teilchenenergien um 2000 keV

am Van-de-Graaff-Beschleuniger der Gesellschaft flr Kernforschung Karlsruhe.

Der UNILAC-Testinjektor besteht aus einer Duoplastmatron-Ionenquelle

mit einem Entladungsstrom von 20 A im Dauerbetrieb und einer Beschleu-
nigungsstrecke flir positiv geladene Teilchen, die eine maximale Teil-
chenenergie von 300-Z [keV] erlaubt, wenn Z der Ladungszustand des zu

beschleunigenden Teilchens ist (Kr74).

Die Separation des beschleunigten Teilchenstrahls nach Massenzahl und
Ladungszustand der Teilchen erfolgte durch einen C-Magneten mit g90°-

Ablenkung nach der Gleichung

B+ r = 144(A,U/7)1/2 (3.1)

B [G] Magnetfeld
r [cm] Krimmungsradius der Ionenbahn
U [V] Beschleunigerspannung

Ay Massenzahl des Ions ,

Nach der Ablenkung stand flr die Implantation je nach Fokussierung ei-

ne He' -Strahldichte von 10-100 uA/cm? zur Verflgung, was einem Teil-
chenfluB von 6,24 - 103 bis 6,24 - 10}* He'/om?s entspricht. Der Strahl-
fleck hatte dabei eine Fl&ache von 2-4 cm?.

Der Betriebsdruck des Beschleunigersystems lag zwischen 4 *1078 und
2 * 1077 Torr.

Der Van-de-Graaff-Beschleuniger stellt eine Teilchenenergie von 1000 Z
bis 3000 Z [keV]} zur Verfigung. Der He -Teilchenstrom lag bei 10 pA/cm?,
und der Strahlfleck betrug 2-3 cm?. Die Bestrahlung erfolgte im 0°-Ka-
nal und war damit nicht nach Ionen und Ladungszusténden sortiert. Auf-

grund der Betriebskonditionen wurde die Strahlreinheit flr He' mit etwa
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98% angegeben (Er74). Der Betriebsdruck des Beschleunigersystems war

ebenfalls besser als 4 :107° Torr.

III1.2.1.2 Die Bestrahlungsbox

Flr die nieder- und mittelenergetische Ionen-Implantation, wie sie die-
se Arbeit vorsah, wurde eine Bestrahlungsbox gebaut, die folgende Anfor-

derungen zu erflllen hatte:

(1) Vakuumauslegung besser als einige 107% Torr

(2) Elektrisch isolierte Probenaufha@ngung zur kontinuierlichen
Tonenstrahlregistrierung

(3) Reproduzierbare Aufheizbarkeit des Probenhalters auf =800°C
unter Hochvakuumbedingungen

(4) Geringe Warmekapazit&t des Probenhaltersystems, um thermische
Stérungen des Systems infolge der Strahlstromaufheizung (bis
20 W/em?) ausregeln zu kénnen

(5) Multi-Targetbetrieb.

Die Abb. 3.1 zeigt die hierfiir entwickelte Hochvakuumkammer. Der Ionen-
strahl trifft Uber ein Blendensystem den Targethalter mit der Probe.

Der Strahl kann kontinuierlich zwischen O und 1,0 x 1,5 cm? ausgeblen-
det werden. Aufgrund des Strahlprofils erwies sich ein Eich-Blenden-
durchmesser von 0,7 om als optimal, was einer Strahlfliche von 0,345 cm?
entspricht. Das Strahlprofil kann (1) kontinuierlich mittels eines Beam-
Scanners der Fa. Danfysik, Roskilde, ausgemessen und oszillographisch
aufgezeichnet werden und (2) mittels einer, noch im Teststadium befind-
lichen, Maschensonde von 1,5 x 1,5 cm?punktférmig bzgl. einer (x,y)-

Position abgefragt werden.

Die Proben werden auf dem drehbaren Target-Halter, der die Form eines
reguldren Prismas mit zwGlfeckiger Grundfléche besitzt, mittels Loch-
masken auf die plangeschliffenen Prismaseitenfldchen geprelt. Der Durch-
messer des Maskenloches wurde zu 0,5 cm gewdhlt, so daB eine bestrahlte
Flache von 0,196 cm? zur Verflgung stand, aus der sich flr die elektro-

-,

nenmikroskopische Nachuntersuchung 4 Scheibchen & 0,23 ocm Durchmesser
ausstanzen lieBen. Der Target-Halter sitzt elektrisch isocliert auf ei-

ner wassergekihlten Hohlwelle, durch die die MeBleitungen geflhrt wer-
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den. Damit konnte wahrend der Bestrahlung der auf das Target fallende
Teilchenstrom kontinuierlich registriert werden. Der Targethalter selbst
enthdlt zwei konzentrisch gefiihrte Heizkreisspiralen aus Mantelheizlei-
tern der Fa. Philips mit 1,5 mm AuBendurchmesser, die induktiv einge-
schweiBt wurden. Der innere Heizkreis dient als Grundlast und der &us-
sere Helzkreis Ubernimmt die Targetaufheizung von der Grundtemperatur

auf den Temperatursollwert.

Die Temperaturregelung und Kontrolle kann Uber jedes der 12 im Target-
halter in Achsenrichtung eingebauten schnellen Thermoelemente mit 0,5 mm
Durchmesser erfolgen. Der isolierte Thermoelementkopf sitzt im Zentrum
der Prismaseitenfldche und durchstolBt mit seinem Isolationsmantel die
Oberfléche der Seitenfl&che. Fir die Kihlung des Rezipienten und der
Hohlwellen sind mehrere Wasseranschliisse angebracht. Der Wérmereflektor
ist von einer zus&tzlichen Kyrofl&che (thermisch und elektrisch isoliert)
umgeben, die bei hohen Targethaltertemperaturen zu einer Verbesserung
des Vakuums flihrt. Das Vakuum wird in der Hochvakuumbox durch eine Turbo-
molekularpumpe TSU 200 der Fa. Balzers, Frankfurt, aufrechterhalten. Die
Pumpe besitzt eine Saugleistung von 200 1/s und h&lt das Boxvakuum auf
dem Betriebsdruck des angeflanschten Beschleunigersystems. Die Vakuum-
messung am Warmereflektor ergibt, daB bei 800°C Targethaltertemperatur
das Vakuum am Targethaltersystem um fast eine GroRenordnung niedriger

als das Betriebsvakuum ist.

Das Boxmaterial ist ausschlieBlich VA-Edelstahl. Als Isoliermaterial
im Rezipienten dient die Keramik Lava-Grade A der Fa. 3M Company. Die

Edelstahlhohlwellen sind von auBen hartverchromt.

II1.2.2 Die Bestrahlungsparameter

In dieser Arbeit wird der EinfluB der Bestrahlungsparameter Energie,
Dosis und Temperatur auf das Bestrahlungsverhalten der Proben systema-

tisch untersucht.

Die Teilchenenergie ED ist durch das benutzte Beschleunigersystem vor-
gegeben. Am Testinjektor wurde die Standardenergie EO = 200 £ 1 keV
benutzt. In einer speziellen Versuchsserie wurde die Energieabhéngig-

keit im Bereich 50 bis 200 keV untersucht. Die Projektionsreichweite
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des eingeschlossenen He'-Ions in Vanadium betrégt bel 200 keV Rp (ED=
200 keV) = 0,75 pm. Am Tandembeschleuniger wurde die Energie 2000 #
10 keV fest eingestellt. Die korrespondierende Reichweite fir Het:v

betragt Rp(ED = 2 MeV) = 4,28 um (s. Kap. II).

Die Dosis wird durch die Integration des kontinuierlich registrierten
Tonenstroms II Uber die Bestrahlungszeit bestimmt. Die Integratorei-
chung fir den Stromintegrator der Fa. Danfysik, Roskilde, erfolgte vor
Jjeder MeBreihe mit sinem konstanten Eichstrom von 10,0 pA mit einer

Genauigkeit von +1%.

Beil einersAlbweichung vom Eichstrom um den Faktor 10 vergréBerte sich
der Integrationsfehler infolge interner Bereichsumschaltungen auf #10%.
Das untersuchte Dosisintervall Uberstrich den Bereich von 5-10'% bis
5:1017 He*/cm?, der zugrundeliegende TeilchenfluB variierte dabei zwi-
schen 6°101% und 6-101% He'/cmZs.

Der am Target gemessene Strom I ist ein effektiver Teilchenstrom, der

bereits die elektrostatischen w;chselwirkungsprozesse zwischen einfal-
lendem Ion und Targetoberfldche enthdlt. Die einzélnen Anteile dieser
Wechselwirkung sind (1) durch die Ejektion von Elektronen, die Sekun-
dérelektronenemission, IS’ (2) durch die Ejektion positiv oder nega-
tiv geladener Sekund&r-Ionen infolge reiner Ionen-Reflexion, IR’ (3)
durch Ionen-Ejektion von auf der Oberfliche abscorbierten Fremdatomen,

IF’ und (4) durch die Zerstdubung der Targetatome, I,, bestimmt. Damit

Z}
schreibt sich der Targetstrom zu

L= Ip+Io+T ol o1, . (3.2)
Soweit experimentelle Ergebnisse vorliegen, sind die Koeffizienten der

sekunddren Ionen-Emission klein und von der GrdBenordnung 10°2 Ion/Ion
(Cces).

Speziell flr den Fall der Zerstdubung gilt fiir die Zerst&ubungsrate Y7
nach Sigmund (Si72):
IZ e g% n
=== = 0,042 + 1016 ——— ’
I a-Ys

Y7 (3.3)
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wenn (dE/dL)n der elastische Energieverlust [erg/cml, Na die Target-
atomdichte [cm 31 , UO [erg] die Sublimationsenergie und a eine dimen-
sionslose GriBe ist, die vom Massenverhdltnis A,/A; von Targetatom und

einfallendem Ion abhdngt.

Fir groBes Ap/A; liegt a um 1,5. Mit der Sublimationsenergie von 5 eV
flr ein Vanadiumtarget (Sch67) und einem elastischen Energieverlust
von 3+107° und 8+107¢ [erg/cm] fiir 200-keV-He® bzw. 2000-keV-He in
Vanadium (s. Kap. II) folgen flr die Sputterrate die Werte:

(E

v, (Ej = 200 keV)

1l

0,03 [Ion/Ion]

i

(E

v, (Ej =2 MeV )

0,008 [Ion/Ion] .

I
n

Infolge ihrer Kleinheit werden die sekund&ren Ionen-Emissionsstréme in

Gl. (3.2) vernachléssigt. Der signifikante Stromanteil neben dem primi-
ren Ionenstrom kommt von der Sekundédrelekironenemission. Dieser Beitrag
wird experimentell durch einen negativ (bzgl. des Targets) aufgeladenen

Faradaykéfig kompensiert. Der Energielibertragungsfaktor
Y = 4B AL/ (Ay+AL)2 (3.4)

betrédgt fir das Stolsystem He*-Elektron y = 5,4*107"%, so daB die maxi-

male Energie der Sekundadrelektronen

Emax [E

o

n

200 keV) = 110 eV

max 2 MeV) =1100 eV

(g

betrdgt. Der Faradaykafig, im Abstand 1 cm von der Targetoberfléche,
kann bis zu UF = -1000 V aufgeladen werden, so daB Elektronen bis zu
1000 eV Ernergie unterdrlickt werden kdnnen. Die folgende Tabe. III,1
zeigt die Unterdriickung der Sekundarelektronenemission durch das elek-
trische Feld zwischen Faradayk&fig und Probe, wenn das V-Target mit

24D—ke—V—He+ beschossen wurde.



_28_

Tab. IIT,1 Die Abnahme der Sekund&relektronenemission am Target durch
ein angelegtes elektrisches Feld U/d mit d = 1 cm fir die
Geometrie der Bestrahlungsbox in Abb. 3.1.
Het-Ionenenergie 240 keV.

Spannung Ug[Volt] 0 -25 -50 -75 -100 -125 -150 -250
am Faradayk&fig

Ionenstrom am +57 +55 +50 +486 +45 +48 +45 +45
Target [WAl

Eine S&ttigung wird bereits oberhalb einer K&figspannung von -100 V er-
reicht. Die Stromkorrektur betrégt in dieser Geometrie 21%. Die Strom-
registrierung erfolgte stets bei angelegter voller K&figspannung, so
daB der am Target abgegriffene Strom IT gleich dem Primédrteilchenstrom

II ist (innerhalb der gemachten Vernachl&ssigungen).

Mit Ausnahme einer speziellen Versuchsreihe, flir die eine Raumtempera-
turbestrahlung erfolgte, wurden die Bestrahlungen im Temperaturinter-
vall 450 bis 700°C durchgeflihrt, was in Einheiten der absoluten Schmelz-
temperatur Tm[K] flr Vanadium dem Intervall 0,34 bis 0,46 Tm entspricht.

Die Aufheizung der Proben erfolgte durch ein Zweikreis-Heizleitersystem.
Die Heizleistung pro Heizkreis ist maximal fir 8 A x 110 V* ausgelegt.
Aufgrund der geringen Targethalter-Dimensionen wird fiir eine Temperatur-
erhthung von 1000°C eine Heizleistung von 100 W bendtigt, wenn die War-
meverluste vernachléssigbar waren. Flr die bisher hdchste gefahrene Tem-
peratur von 800°C wurde eine Heizleistung'von ca. 140 W verbraucht. Die
Temperaturregelung mit der Regel- und Tyhristoreinheit DSE/PA der Fa.
IEA-Industrieelektronik, Bruchsal, erfolgte im interessierenden Tempe-
raturbereich absolut mit +0,5°C. Die Regelung geschah nach dem Phasen-
anschnittverfahren, das eine schnelle Ansprechung der Regeleinheit ge-
wahrleistet. Unterstiitzt wird dieses kurze Ansprechverhalten durch die
schnelle Regelstrecke, da die geringe Warmekapazitdt des Targethalters
im Vergleich zur aufprégbaren Heizleistung eine schnelle Temperaturan-
passung des Systems bei Stdrungen erlaubt, d.h., wenn der Teilchen-

strahl mit einer Leistungsdichte von 2 bis 20 W/cm? auf die Proben f&llt.
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Der Temperaturgradient in axialer Prismenrichtung vom Probenmittelpunkt
aus ist kleiner als -6°C/cm bei 700°C, womit die Temperaturabweichung

vom Probenmittelpunkt bis zum Rand des Strahlflecks unter 19C liegt.

Die Warmelibertragung von dem Targethalter zu den Proben wird durch den
Preldruck der Lochmaske auf die plangeschliffenen Kontaktf1ichen opti-
malisiert. Er ist so hoch, daB nach dem Anlassen der Proben auf einige
hundert Grad diese ohne Lochmaske auf dem Probenhalter haften kdnnten
(Anlegierung). Der radiale Temperaturgradient vom Targethalter zu frei-
er Probenoberfliche war kleiner als -4°C7cm bei 700°C, was bei einer

. Probendicke von 0,02 on eine vernachléssigbare Temperaturabweichung be-
deutet.

ITTI.3 Die experimentellen Nachuntersuchungen

I1I.3.1 Die Probenprdparation und Analyse
ITT.3.1.1 Die chemische Analyse der V- und V-Ti-Proben

Die Bestrahlung erfolgte flr Proben aus Reinstvanadium und aus bin&ren
V-Ti-Legierungen mit drei bzw. 20 Gew.-% Ti. Die Fremdelement-Analyse

flir die einzelnen Materialien enth&dlt die Tab. III,2.

Der Probendurchmesser ist einheitlich 1,0 cm und die Probendicke ein-
heitlich 0,02 cm. Alle Proben wurden vor der Bestrahlung eine Stunde
lang im UHV-Ofen der Fa. Balzers bei 1078 Torr und 1030°C gegliht. Die
Durchstrahlelektronenmikroskopie (TEM) zeigte, daB alle Proben rekri-
stallisiert waren. Die chemische Analyse auf Sauerstoff und Stickstoff
ergab (Tab. III,3), daB die Proben vor der Bestrahlung 100-130 Gew.-ppm
0 und 100 Gew.-ppm N, dagegen nach der Bestrahlung bei Temperaturen um
600°C und einem Sauerstoffdruck von 2+107% Torr 680-800 Gew.-ppm O und
ca. 1000 Gew.-ppm N enthielten. Die absolute Gewichtszunahme der be-
strahlten V-Proben pro cm? Oberfl&che betrug im Mittel 77 ug?cmz. Geht
man davon aus, daB die Oxidbildung Uber das Trioxid V,03 l&uft (GA50,
KHE2), so betrdgt die Schichtdicke der vor dem V liegenden Oxidschicht
= 0,49 um. Sie liegt damit unterhalb der Reichweiten der eingeschlos-

senen He-Teilchen.

Gultbransen und Andrew haben im Temperaturbereich 400-600°C bei Sauer-
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stoffdrliicken von 0,1 bis 1 atm fir die Vanadiumoxidation ein paraboli-

sches Ratengesetz

(am)?2 = kp = t + Cp (3.5)

gefunden, wenn t die Oxidationszeit bedeutet.

Tab. III1,2 Fremdatome oberhalb 1 Gew.-ppm in Reinstvanadium 99,94
(Marz Grad). Es gelten die gleichen Mittelwerte fir die
Fremdatomkonzentrationen in V-3Gew.-% Ti und V-20 Gew.-%
Ti mit Ausnahme der in der Tabelle flr Reinstvanadium an-
gegebenen Ti-Konzentration

57 3 250 3 50 200 20 12 15 20 6 7

Tab. III,3 Chemische Analyse auf O und N von unbestrahltem, ldsungs-
gegluhtem (1030°C fir 1h bei 1078 Torr) und bestrahltem
(600°C fiir 2,5h bei 2,5'107% Torr) Vanadium und V-20-Ti-

Probenmaterial.
Gew.-ppm O Gew.-ppm N
V unbestr. 100-130 ca. 100
\V bestr. 580-800 ca. 1000
V-20T1 unbestr. 730-800 -
V-20T1i bestr. 830-1460 ca. 400-1000

Die Ratenkonstanten flr PD2 = 760 Torr enth&dlt die Tab. III,4,.

Tab. III,4 Parabolische Ratenkonstanten flr die V-Oxidation bei

P02 = 760 Torr nach (GAS50)

T %] kp [ug2/cm'/s2] C, [ug2/cm*]
400 9,56 - 102 9,6 * 101
500 3,28 5,6 » 103
600 25 5,4 * 104
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Stellt man die Druckabhé&ngigkeit der Ratenkonstanten durch die

LS I (3.6)
R
Py P,

dar, so erhdlt man mit den Werten aus der Tab. III,3 und III,4 flr die
beiden Sauerstoffdriicke (760 und 2 + 10 ° Torr) einen s-Wert von ca.
Yy . Die Abweichung des Oxidationsprozesses vom Henryschen Gesetz (s =
Y2) liegt auBerhalb der MeBfehler.

ITI.3.1.2 Die elektrochemische Préparation

Flr die Bestrahlung wurden die Proben einseitig vibrations- und elek-

tropoliert.

Die bestrahlten Proben wurden zundchst einer kurzen Ultraschallbestrah-
lung bei 1 MHz ausgesetzt und danach rasterelektronenmikroskopisch (REM)

untersucht.

Die Prdparation der Proben flir die TEM erfolgte in drei Schritten. Im
ersten Schritt wurden die Proben vibrationspoliert, das benutzte Schleif-
mittel war Tonerde mit einer KorngrdBe unter 500 R. Der Abtrag x wurde
aus der Durchmesserdnderung eines Vickers-Diamantabdruckes in der Mate-

rialoberfldche nach der Formel
o
= —== d = d/7 (3.7)

bestimmt; der Durchmesser d konnte bis auf +0,1 um abgelesen werden, was
einem Schichtabtrag ca. +150 R entsprach. Die Abtragsrate betrug fir das
Reinstvanadium 0,2-0,3 um/h und flr V-Ti 0,1 um/h. Die Diamantabdricke

waren in Form eines Achsenkreuzes Uber die Probenoberfldche verteilt, so
daB ebenfalls die Planparallelit&t des Abtrags kontrolliert werden konn-
te. Im Falle der 200 keV-Bestrahlung erfolgte der Vibrationsabtrag im

Bereich 0,3-0,5 um; bei der 2000 keV-Bestrahlung wurde auf 3,0 um abge-

tragen.

Die Endabdinnung der Proben auf den gewlinschten Abstand (gemessen von
der bestrahlten Oberflache) erfolgte im zweiten Schritt elektrolytisch
nach dem Jet-Verfahren. Dazu wurden aus den vibrationspolierten Proben

vier Scheibchen von 2,3 mm Durchmesser ausgestanzt. Die TEM-Kontrolle
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ergab, daB durch den StanzprozeB die Versetzungsdichte nicht merkbar
verdndert wurde. Die vier Scheibchen wurden dann auf den Endabtrag

von je 0,6;0,8; 1,0 und 1,25 um elektropoliert, wenn sie bei 200 keV
bestrahlt waren, bzw. auf den Endabtrag von 3,5; 4,3 u. 5,0 um, wenn sie bel
2000 keV bestrahlt waren. Die Abtragsrate wurde zuvor fir jede Versuchs-
reihe an Vergleichsproben bestirmt. In der Tab. III,5 sind die Parame-

ter flir die Elektropolierung angegeben. Diese Elektropolierung beseitig-

te sbenfalls die Kaltverformung auf der Oberfldche, wie sie durch die

Vibrationspolierung aufgebracht wurde.

Tab. ITI,5 Typische Parameter fir die Elektropolierung nach dem
Jet-Verfahren flr Vanadium und V-Ti-Legierungen

Material Elektrolyt Spannung/Strom Abtragrate bei 20°C
0

V reinst 20% HC10,+80% CH3COOH  15V/10 mA 1500 A/s
0

V-Ti 20% HoS04,+80% CHaCOOH — 10V/30 mA 3000 A/s

Im dritten Schritt wurde die elektropolierte Oberflache der Probe mit
Lacomit der Fa. Cannin, England, abgedeckt; im Jet-Verfahren wurde von
der nichtabgedeckten Probenseite soviel abgedlnnt (back thinning], bis
eine fir die TEM geeignete Schichtdicke (1200-1500 R] zur Verflgung stand.

ITT.3.2 Die Elektronenmikroskopie

Die bestrahlten Proben wurden sowohl bzgl. ihrer Oberflachenmorphologie

als auch ihrer Volumenmorphologie untersucht.

Die Oberflachenstrukturanalyse erfolgt mit einem Rasterelektronenmi-
kroskop vom Typ STEREOSCAN S4 der Fa. Cambridge bei der Fraunhofer-
Gesellschaft, Karlsruhe. Die Primdrelektronenenergie betrug generell

20 keV, und der Einfallswinkel der Primarelektronen wurde infolge der
flachen Oberfléchenprofile zu 50° gewadhlt. Die StandardvergrdBerung
betrug 1000:1. Bei Blister-Deckeldicken-Untersuchungen wurde bis zu
60000: 1 vergroBert. Eine NachvergrtBerung der gemachten Mikrographien
wurde nicht vorgenommen. Zur Material-Identifizierung beobachteter Ober-

fléchenteilchen stand ein Rontgenfluoreszenzspektrometer zur Verflgung,
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das den Nachweils aller Elemente oberhalb Na erlaubte. Der zu untersu-
chende Materialbereich konnte bis auf 0,6 x 0,6 um? ausgeblendet wer-

den.

Die Durchstrahlelektronenmikroskopie erfolgte wahlweise mit dem Siemens-
Elmiskop 1A oder dem JEOL 200A. Die Beschleunigerspannung betrug 100
bzw. 200 kV. Die angenommene mittlere durchstrahlte Probendicke war
1200 bzw. 1500 R. Die EinheitsvergrdBerung wurde mit 42000:1 gewéhlt,
der eine Nachvergrélerung auf 120000:1 auf dem Abzug erfolgte. Aufgrund
der vorhandenen Probenkippvorrichtung wurde die Analyse der Defektmor-
pholoegie ausschlieRBlich am JEOL 200A durchgefihrt. Die kleisten zur

Auswertung heranziehbaren Defektobjekte waren ca. 30 R im Durchmesser.

Eine statistische Auswertung der Mikrographien geschah am Teilchenzahl-
gerdat TZG3 der Fa. Carl Zeiss, das die Aufstellung einer planaren Gro-
Benverteilung der gezahlten Defekte erlaubte. Der systematische Fehler
bei diesem Teilchenz&hlgerdt liegt in der Formanalyse, da das Gerat
exakt nur die Z&hlung kreisrunder Teilchen ermdglicht. Abweichende ebe-
ne Teilchenformen kdnnen zwar visuell durch einen Fldchenausgleich kom-
pensiert werden, die Volumenberechnung der Teilchen aus der Durchmesser-
bestimmung jedoch bleibt mit einem systematischen Fehler, dem Formfak-
tor, behaftet, wie dies folgende einfache Beispiele zeigen: Die Fla-
chenkompensation durch eine kreisftrmige Blendenfliche mr? liefert bei
einer Wirfelprojektion (a Kantenlénge) auf die (100)-Ebene ein Volumen

i
von — rd = 0,75a3, so daB der Formfaktor V /v = 0,75 betrigt.
3 gemessen  wahr

Bei der Projektion des Wirfels auf eine (110)-Ebene betrdgt der Formfak-
tor 1,26 und bei einer (111)-Projektion 1,71. Fir ein Okteader gelten
entsprechende Formfaktoren: fir die (100)-Projektion 1,59, fir die (110)-
Projektion 0,95 und fir die (111)-Projektion 1,28. Der Formfaktor hangt
damit von der relativen Lage des Teilchens zur Beobachtungsebene ab. Die
mit dem Teilchenz&hlgerdt ermittelten GroBen werden daher aus Griinden
der Impraktibilitdt nicht bzgl. des Formfaktors korrigiert. Der zuf&l-
lige Fehler fir dieses Auswertungsverfahren ist kleiner als +30%, er

ist im wesentlichen durch die subjektive Zuordnung von Blende und Teil-

chengrifle bestimmt,
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DIE ERGEBNISSE AUS DER PROBENUNTERSUCHUNG NACH DER
HELIUM-IMPLANTATION

1 Die statistische Analyse der Mikro-Defektstruktur

1.1 Die Morphologie der Defektstruktur

Die in dieser Arbeit mit Hilfe elektronenoptischer Abbildungssysteme
untersuchte Mikro-Effktstruktur besteht ausschlieBlich aus Volumen-

und Oberfl&chendefekten, in denen das implantierte Helium selbst ge-
bunden ist und die eine MindestgrtBe von 40 R besitzen. Strahlungsin-
duzierte Gitterfehler, die allein eine Folge des durch die Helium-
StoBfolge im Gitter erzeugten Schadens sind, wie z.B. Leerstellen- und
Zwischengitteratom-Versetzungsringe oder Versetzungslinien, werden
nicht betrachtet. Aufgrund der gewdhlten experimentellen Parameter do-
miniert der an das Helium gebundene Defekt. Im Falle der TEM-Untersu-
chung wird er als Volumen-Blase, eine mit Helium-Gas geflllte Kaverne
in der Festkdrper-Matrix, bezeichnet, die im Rahmen der untersuchten
experimentellen Parameter facettiert auftritt. Die Abb. 4.1a+b zeigt
diesen Defekttyp im Vergleich zum unbestrahlten Ausgangsmaterial. Die
Blasenmorphologie ist rein kubisch in [100]-Richtung. Im Falle der REM-
Untersuchung tritt der an das Helium gebundene Defekt in Form einer
Oberfl&achenblase auf, die als Blister bezeichnet wird. Die Abb. 4.1c
zeigt diesen Defekttyp im Vergleich zu einem unbestrahlten Probenteil.
Neben diesen meistens kuppelfdrmigen Blistern wird im REM noch ein wei-
terer, ebenfalls an das Helium gebundener Oberflichendefekt beobachtet,
die "entartete” Oberfléchenblase, die in einer planen Heraushebung von
Teilen der Materialoberfl&che besteht und als Exfoliation bezeichnet
wird. Die Abb. 4.1d zeigt diesen Defekttyp.

1.2 Die statistischen Parameter

Die quantitative Analyse der elektronenmikroskopischeh Mikrographien
zur Defektstruktur aus der TEM- und REM-Untersuchung erfolgte am Teil-
chenzéhlgerdt, mit dem eine Klassifizierung der becbachteten Oberfl&-
chenblasen (Blister) und Volumenblasen nach Anzahl n. und GréRe di in
der i-ten Klasse mdglich war; di ist der Durchmesser des Teilchens in
der i-ten Klasse. Die Volumenbestimmung der Teilchen aus der Durchmes-

ser-Messung erfolgte, wie im Kap. III.3.2 ndher begriindet, bei nicht-
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sphérischer Teilchenform ohne Formfaktor-Korrektur. Die Diskussion

der MeBergebnisse erfolgt primér an den Verhalten der drei GroRen

a,) mittlerer Blasendurchmesser <d >= 1—-2 n, d, (4.1)
1 NB faq 11
. . | 1 .
a2) mittl. Blisterdurchmesser. <dBl>= N '2 nidi cos ¢ (4.2)
Bl i=1 .
N=7Y n
i=1 1

¢ = Einfallswinkel d.

Sekundarelektronen im REM

N
b1) Blasenkonzentration CB = ?r——4%T——— (4.3)
exp  exp
b.) Blisterdicht Coy = Ve (4.4)
Dy 1STe 1 e Bl F .
exp
F_.,h gemessen bzw. unter-
exp’ exp

suchte Probenfléche u. Probendicke

01) Schwellvolumen 7 % on.d,3
i1
A Sl (4.5)
vV T F_h -
exp* exp ~
02) Blistergrad T nid12
AF T i (4.8)
F F oo

Die pro TEM-MeBwert zugrunde gelegte Blasenzahl betrug mindestens

200, aber nicht mehr als 2000. Bei der Bestimmung der DBurchmesserver-
teilung wurden nur Blasen klassifiziert, deren Durchmesser zweifels-
frei bestimmt werden konnte, widhrend bei der Bestimmung der Blasen-
konzentration grunds&tzlich alle als Blasen zu identifizierenden Teil-
chen gezahlt wgrde. Der kleinste, zur Auswertung herangezogene Durch-

messer war 40 A; darunterliegende Durchmesserwerte sind Schatzwerte.

IV.1.3 Die MeBdaten

Die folgenden Tabellen, Tab. IV.1-6, enthalten die gemessenen und ermit-

telten GriBen nach Gl. (4.1-6) als Funktion der experimentellen Parameter.
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Die Tab. IV.1 enthd&lt die TEM-Daten in verschiedenen Probentiefen fir
den 24D—keV—He+-Bestrahlungszyklus an Reinstvanadium und die Tab. IV.2
fir den ZODU—keV—He+—Bestrah1ungszyklus und die Tab. IV.3 flir den 240-
keV—He+—BestPahlungszyklus an V-20Ti. Die REM-Daten flr den 240-keV-
He+—Bestrah1ungszyklus an Reinstvanadium enthdlt die Tab. IV.4, fir
den ZOOD-keV—He+-Bestrah1ungszyklus an Reinstvanadium die Tab. IV.5
und flr den 240—keV-He+-Bestrahlungszyklus an V-20Ti die Tab. IV.6.
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Tab. IV.1 Ergebnisse der Auswertung von TEM-Mikrographien an ausgeheiltem
Reinstvanadium fir verschiedene Bestrahlungskonditionen nach

200-keV-Het-BeschuB

T = 465°C
E,TkeV] | $£110%6 om 2]|C[1015 om 3] <dB>[R] AVAY [%1 | x [um]
t [s]
230 8,1 - - - 1,0
352 _ ~ 30 3 1.2
T = 5167C
240 4,3 - - - 1,25
95 - = 30 - 1,45
23,2 1,23 83 0,05 1,25
438 . =~ 30 - 1,25
T = 575°¢C
240 0,6 - = 30 - 1,0
8,12 47 0,06 1,25
- ~ 30 - 1,45
240 5,7 4,45 59 0,06 0,6
84 18,66 61 0,29 1,8
9,27 128 1,29 1,05
5,22 145 1,14. 1,25
240 29,1 28,22 128 3,23 0,6
420 1,10 195 0,68 0,8
2,21 162 0,59 1,0
0,43 146 0,08 1,25
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T = 625°C
a]
E [kevl |¢t[10%6 om™2] CB[1015 cm 3] <dy [A] AV/V %] x  [pm]
t [s]
240 0,8 - 40 - 0,6
20 27,3 124 2,73 0,8
25,0 124 2,57 0,9
17,9 124 1,83 1,05
- 124 - 1,25
210 2,0 21,3 100 1,12 0,6
30 10,5 121 0,97 0,8
7,9 118 0,68 1,0
1,2 112 0.09 1,2
210 8,0 4,0 200 1,67 0,6
120 10,4 158 2,15 0,8
3,2 203 1,40 1,0
0,4 130 0,09 1,2
210 20,0 12,8 120 1,16 0,6
300 18,4 203 8,05 0,8
1,0 159 0,35 1,0
0,2 179 0,06 1,2
240 23,8 0,4 288 0,81 1,0
1830
T = 700°C
210 2,0 4,2 105 0,25 0,6
30 4,2 222 4,01 0,8
0,9 70 0,02 1,0
0,6 77 0,01 1,2
210. 8,0 0,4 237 0,28 0,6
120 2,2 300 3,11 0,8
0,4 218 0,22 1,0
0,2 205 0,09 1,2
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T = 700°C
_ - : )
E [keVl | ot[10'® cm ™27 | C,[10%5 em™3]|<d_>[A] AV/V (%1 | x  [um]
0 B B
t [s] : _
240 8,7 0,98 210 5,16 0,8
580
210 20,0 6,2 250 5,07 0,6
300 1,1 412 4,02 ,8
0,1 272 0,11 1,
0,1 250 0,08 1,

Tab. IV.2 Ergebnisse der Auswertung von TEM-Mikrographien an ausgeheiltem
Reinstvanadium fir verschiedene Bestrahlungskonditionen nach

2000 keV-He*-BeschuB

T I7CT{t[106 om2] |Cg[101% om 3] |<dg>[R1 | aV/AV [%1 | x [um]

t [s]

575 2,3 0,96 140 0,16 3,5

150 1,61 175 0,46 4,3

8,6 2,32 173 0,64 3,5

570 < 0,01 < 50 - 4,3

< 0,01 < 50 - 5,0

21,72 1,01 180 0, 34 3,5

1440 2,37 151 0,56 4,3

4,00 252 3,62 5,0

625 2,6 0, 34 124 0,01 3,5

150 0,64 171 0,18 4,3

0,03 < 50 - 5,0

9,1 0,56 196 0,26 3,5

480 1,61 235 1,38 4,3

0,28 760 7,97 5,0




...4[:]_

T [9C1| ¢t[1016 cm 2] Cql1015  cm™3] <dg> [R1 | av/V 131 | x [um]
t [s]

700 2,9 1,98 127 0,22 3,5

300 0,10 266 0,15 4,3

0,32 177 0,12 5,0

10,4 0,31 228 0,29 3,5

1080 0,74 360 2,21 4,3

0,29 356 0,82 5,0

20,2 0,54 332 1,79 3,5

1800 0,13 859 6,02 5,0

52,8 0,17 654 2,85 3,5

2400 0,82 626 12,34 4,3

0,26 521 3,80 5,0

Tab. IV.3 Ergebnisse der Auswertung von TEM-Mikrographien an V-20 Gew.-% Ti
flr verschiedene Bestrahlungskonditionen nach 240 keV-Het -BeschuB

T [OC]| ¢t[1016 cm™2] Cgl1018 omr3] <dB>[R] AV I%T | x [um]
t [s] :
516 23,1 . 5,13 221 3,23 0,8
‘ 479
516. 21,1 0,51 161 0,12 1,25
421
575 38,5 0,92 369 3,50 0,
720 0,50 293 0,79
0,35 566 3,89
0,07 239 0,06
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Tab. IV.4 Ergebnisse der Auswertung von REM-Mikrographien an ausgeheiltem
- Reinstvanadium flr verschiedene Bestrahlungskonditionen nach
niederenergetischem Helium-Beschul

T [9C1| E [keV] |¢t[101® cm 27{C,,[10% cm 2] <d..>[um] A F/F [%]
o Bl Bl
t [s]
300 210 200 1,6 14,9 29,6 + Exfoliation
1748
575 210 80 Exfoliation
1331
575 240 29 2,6 6,8 20,2
420
625 210 80 0,49 23,7 24,7 + Exfoliation
1211
625 240 24 2,6 13,8 42,5
1830
700 210 80 4,5 6,4 15,2
1159
23 6 60 1800 0,4 20,8
1000

Tab. IV.5 Ergebnisse der Auswertung von REM—Mikrogfaphien an ausgeheiltem
Reinstvanadium nach 2000 keV-Het-BeschuR flir verschiedene Be-
strahlungskonditionen

T 1°C] $£[1016 om 2] Co[105 cm 2] <dg,> [uml  AF/F  [%]
Bl Bl
t [s]
625 24,3 Verwerfung einzelner Kérner
1200
700 10,4 Verwerfung einzelner Korner
1080
700 20,2 0,16 39,3 20,9
1800 ‘
700 53,0 0,07 3,2 6,7 + Exfoliation

2400
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Tab. IV.6 Ergebnisse der Auswertung von REM-Mikrographien an V-20 Gew.-% Ti
fiir verschiedene Bestrahlungskonditionen nach 200 keV-He*-BeschuB

T [°C1 ¢t [1016 om 2]  Zahl der Exfo-
t [s] liationen

525 80 4
1200

50 3
750

20 1
300

575 80 2
1200

50 1
750

20 1
300

625 80 5
1200

50 ’ 2
750

20 1
300

700 80 4
1200

50 2
750

20 2
300
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IV.2 Die Analyse der Defektstruktur vom Probenvolumen mittels

der Durchstrahl-Elektronenmikroskopie

IV.2.1 Der EinfluB der Bestrahlungsdosis

Im Kap. II wurde gezeigt, daB die Helium- und Schadensverteilung ent-
lang der Probendicke nicht homogen-ist. Bei der He+—Energie von 240

keV betrdgt die mittlere Eindringtiefe Rpio = 0,8 + 0,1 uym, und der
Peak der Schadensverteilung liegt bei RDic = 0,6 + 0,2 yn. Damit las-
sen sich im wesentlichen 5 Regionen im Abbremsbereich des Implantats .
unterscheiden: (I} ein oberflachennaher Bereich geringer He- und Leer-
stellenkonzentration, O bis 0,6 um, (II) ein Schadensbereich mit hoher
Leerstellenkonzentration und wachsender He-Konzentration, 0,6 bis 0,8
um, (III) ein Implantatbereich mit hoher He-Konzentration und fallender
Leerstellenkonzentration, 0,8 bis 1,0 um, (IV) ein Gradientenbereich,
der durch eine stark abgefallene He- wie Leerstellenkonzentration cha-
rakterisiert ist und der eine Grenzschicht zwischen Implantations-
schicht und ungeschadigter Matrix darstellt, 1,0 bis 1,3 um und (V) ein
ungeschadigter Matrixbereich oberhalb 1,3 um. Man wird erwarten, dab
die beobachtete Blasenverteilung, die von dem lokalen Helium-lLeerstel-
len-Angebot abhdngt, dieser berechneten nichthomogenen Helium- und Scha-
densverteilung qualitativ folgen wird. Abweichungen davon ermdglichen
dann Rlckschlisse auf die Kinetik des Wanderungsprozesses der Helium-

atome und der Helium-Blasen.

Die Abb. 4.,2a (TEM-Aufnahme) best&tigt diese Aussage und zeigt die typi-
sche Abhdngigkeit der Blasenkonzentration und des Blasendurchmessers von
der Probendicke. Die Abb. 4.2h zeigt den graphischen Verlauf dieser Gré-
Ben als Funktion der Probendicke fir zwei Bestrahlungen mit unterschied-

licher Dosis.

Die Untersuchungen haben sich, wie die Tab. IV.1-2 ausweisen, auf die

Probenbereiche II bis IV konzentriert.

Im Bereich II beobachten wir, Abb. 4.2, mit wachsender Dosis eine Zu-
nahme der Blasenkonzentration, die von einem Anwachsen der mittleren
Blasendurchmesser begleitet wird. Mit zunehmender Dosis hat sich offen-
sichtlich die Zahl der Keime fir die Blasenbildung erhdht. Der wachsen-

de Blasendurchmesser kann durch ein Blasenwachstum infolge He-Einfang
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und/oder ein Blasenwachstum infolge verstérkter Leerstellenabsorption,
bedingt durch ein erhShtes Leerstellenaigebot infolge erhthter dpa er-
klart werden. Das folgende Kapitel (Kap. V) wird diese Frage eingehen-

der diskutieren.

Der Bereich III zeigt bzgl. der Relation Blasenkonzentration vs, Dosis
eine Inversion; d.h. mit wachsender Bestrahlungsdosis f&llt die Blasen-
konzentration unter gleichzeitigem starken Anwachsen des Blasendurchmes-
sers. Dieses Verhalten 13Bt sich durch Koaleszenz wachsender Blasen be-
schreiben. Der Startpunkt flr die Koagulation héngt dabei von der mitt-
leren freien Wegldnge der Blasen ab, einer GriBe, die vorherrschend
durch die Dosis bestimmt wird, sowie von der Beweglichkeit der Blasen,

die wiederum von der Temperatur und deren Wanderungsmechanismen abhangt.

Die Tatsache, daR im Bereich IV, also in Tiefen von 1,5-fachen der mitt-
leren Eindringtiefe, Blasen groBen Durchmessers gefunden werden, zeigt,
daB fir alle untersuchten Tiefen das Angebot an Helium zur Keimbildung
ausreichend, wenn nicht im UberschuB ist. Die schnelle Ausbreitung des
Heliums Uber den Festkdrper 1&Bt sich durch die geringe Wanderungsener-
gie fir He in Vanadium, Eg = 0,13 eV (WI72), erkléren, die auf Wande-
rungsgeschwindigkeiten von einigen um/s flhrt. Der dominante Fallen-Me-
chanismus flr Helium durch Leerstellen (Ko72) kann nur im Bereich II,
dem Schadensbereich, effektiv sein. Flr Bereiche in Richtung der unge-
schadigten Matrix reicht die thermische Leerstellenkonzentraticon nicht
aus, um den hohen Helium-DiffusionsfluB effektiv zu stoppen, so dal in
einem anfénglichen Stadium der Bestrahlung die interstitielle Wanderung
des Heliums entweder durch bereits gewachsene Blasen und/oder durch Korn-
grenzen bzw. Subkorngrenzen gestoppt wird. Das Blasenwachstum kann in
diesem Bereich wahrscheinlich einem spannungsinduziertem Wachstum zuge-

schrieben werden.

IV.2.2 Der EinfluB der Bestrahlungstemperatur

Im folgenden werden die einzelnen Bereich II-IV, wie sie im letzten Ab-
schnitt flr die Temperatur T = 575°C = D,39-Tm bestimmt wurden, als
Funktion der Temperatur untersucht. Die Dosen D;, Dy, D3 entsprechen den
Werten 2:1016, 8:1016 bzw. 2:1017 He'/om?.
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Bereich II

Die Abb. 4.3 zeigt, daB bis zu einer kritischen Temperatur TII = 575°¢C
= D,BQ-Tm, die dosisunabhingig ist, die Keimbildung etwa proportional
mit der Dosis zuninmt. Oberhalb TIi zeigt der Temperaturverlauf der Bla-
senkonzentration ein dosisabh&ngiges Verhalten. Flir die niedrigste Dosis
von 2.1018 cm™2 nimmt die Keimbildung (N = Nukleation) stark zu, bis sie

- N
. max
bei TII

abfallt. Das Wachstum der Blasen ist flir diese Dosis im gesamten Tempera-

= 625°C = D,41'Tm ein Maximum erreicht und danach ebenSo steil

turbereich schwach und saturiert bei hBheren Temperaturen. Die Blasenent-
wicklung erfolgt flr diese Dosis unter sténdiger Keimbildung bei fortwéh-
rendem Wachstum bestehender Blasen durch Leerstelleneinfang, solange ein
Leerstellenangebot zur Verfligung steht. Dieses Verhalten kann in Termen

- gebrduchlicher Theorien erklért werden, die auf der Temperaturabhangig-
keit der Leerstelleniibersdttigung beruhen (Wi72, BP68). Fir die n&chst-
hthere Dosis, 81016 cm 2,511t die Blasenkonzentration oberhalb Ty bei
gleichzeitigem starken Wachsen der Blasengréie. Flr alle T>TII ist die
Blasenkonzentration bei D, kleiner als bei D;. Oberhalb TII setzt damit
eine Blasenkoaleszenz ein, die die Keimbildung einschrénkt. Die hochste
Dosis, 2+1017 cm™2, zeigt ein komplexes Verhalten, da hier die starke
Keimentwicklung durch das Einsetzen verstirkter Koaleszenz oberhalb

N
TII < TIEBX zwar eingeschrankt, aber nicht unterbunden wird, da bei hdéch-

sten untersuchten Temperaturen die Blasenkonzentration fiir die héchste
Dosis noch den hochsten Wert besitzt. Im Falle reiner Koaleszenz sollte
man dagegen eine reziproke Beziehung zwischen Blasenkonzentration und

Dosis erhalten, d.h. mit steigender Dosis f&llt die Konzentration.

Bereich III

Dieser Bereich (s. Abb. 4.4) zeigt ausgeprégtes Koaleszenzverhalten. Be-
reits flr die niedrige Dosis D; erreicht die Blasenkonzentration bei
625°C nicht mehr den Maximalwert des Bereichs II, sondern ist um mehr
als den Faktor 2 reduziert bei gleichzeitig vergrtBertem mittleren Bla-
sendurchmesser. Unterhalb TIII = 525°C zeigen nur noch die Blasenkon-
zentration fir D; und D, dosisproportionale Keimbildung, fir D3 wird be-

reits fur T < T koaleszentes Verhalten der Blasenkonzentration und

IIT

des Durchmessers beobachtet. Oberhalb T f511t die Blasenkonzentra-

‘ II1
tion flr alle Dosen mit wachsender Dosis unter gleichzeitigem Wachsen
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der BlasengrtBe. Die Zunahme des mittleren Blasendurchmessers mit Tem-
peratur und Dosis ist im Bereich III sehr ausgeprégt und etwa doppelt
so stark wie im Bereich II. Die Koaleszenz . schrénkt hier die Keimbil-
dung derart stark ein, daB das nachgelieferte Helium entweder in vor-
handene Blasen geht und/oder infolge eines mangelnden Leerstellenange-
botes zu weiterer Keimbildung und Wachétum nicht féhig ist. Die Abbil-

dung zeigt flir T > T einen reinen Koaleszenzverlauf, d.h. mit wach-

III
sender Dosis f&allt die Blasenkonzentration unter gleichzeitigem Wachs-

tum.

Bereich IV

Der Bereich IV, der sich etwa von 1 bis 1,3 um erstreckt, wird durch die
beiden Abb. 4,5-6 bei jeweils 1,0 bis 1,05 und 1,2 bis 1,25 um représen-
tiert. Flr eine feste Dosis zeigt auch dieser Bereich Uber die gesamte
Temperaturskala eine Buckelfunktion mit dem Maximum bei T = 575°C. Die
Blasenkonzentration ninmt oberhalb T = 525°C mit wachsender Dosis ab

und indiziert ein Koaleszenzwachstum. Von speziellem Interesse ist die
Abb. 4.6, die fir T = 516°C einen dosisproportionalen Anstieg der Bla-
senkonzentration zeigt. Flir T = 516°C sind Blasen stets nur an der Stel-
le x = 1,25 um gefunden worden, selbst flr den Fall hoher Dosis (einige
1017 cm 2). Die Blasen traten dabei bevorzugt an Korngrenzen auf, wie
die Abb. 4.7 zeigt. Das Fehlen von Blasen in anderen Tiefen flr diese
Temperaturen weist aluf eine starke Abnahme der Leerstellenbeweglichkeit
hin. Das dosisproportionale Wachstum der Blasen flr T 5_51600 trotz ei-
nes fehlenden Leerstellenangebots indiziert einen spannungsinduzierten
WachstumsprozeB, der durch die Kollektion von Helium in Keimblasen ini-
tiiert wurde, da diese wegen des fehlenden Leerstellenangebotes nicht
relaxieren konnen. Das schwache Wachstum dieser Blasen mit der Tempera-
tur (Abb. 4.5-8) selbst im Maximum der Leerstelleniibersdttigung zeigt,
daR der oberhalb 575°C dominante KoaleszenzprozeB im Bereich II den
wesentlichen Anteil wachsender Leerstellen und des Heliums bereits ge-
bunden hat, so daB die Leerstellen und Helium-Konzentration im Bereich
ITT und IV stark reduziert ist und flr die h&chste Temperatur, T = 700°C,
bereits eine Abnahme des Blasendurchmessers (flr kleine Dosen) zu beob-

achten ist.

In den Abb. 4,8 und 4,9 werden in zweidimensionaler Darstellung die Bla-

senkonzentration und der Blasendurchmesser fir die Parameter Dosis und
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Temperatur als Funktion der Probentiefe zusammenfassend dargestellt.
In dieser Darstellung wird insbesondere ersichtlich, daB nur flr die
htchste Temperatur der maximale mittlere Durchmesser bei 0,8 um loka-
lisiert ist, wdhrend sich fiir die mittlere Temperatur eine Ausschmie-
rung Uber den Bereich 0,8 bis 1,0 ym ergibt. Im Falle der beiden nie-
drigen Temperaturen 516°C (nicht eingezeichhet] und 575°C ist dagegen
ein Anwachsen des Durchmessers zu grBeren Tiefen hin zu beobachten.
Dieser Befund wird durch die TEM-Mikrographien in Abb. 4.10 erhértet.
Flir die BODOC—Bestrahlung wird im Bereich 0,8 ym zwar eine hohe Bla-
senkonzentration (ca. 1015 cm 3) beobachtet, der Durchmesser der Bla-
sen ist jedoch gering (< 40 R). In diesem 1,2 um-Bereich derselben
Probe liegt die inverse Situation vor: die Blasenkonzentration ist um
eine GréBenordnung oder mehr gesunken,’und es hat eine Koagulation von
Bl&schen stattgefunden, deren nichtfacettierte Koagulationsprodukte ei-
nen Ourchmesser um 1000 R besitzen. Gleichzeitig erkennt man, daB der
Zusanmenhang der Korner an der Korngrenze durch ein Blasenband weitge-

hend aufgehoben wurde.

Schwellvolumen

Die Abb. 4.11 zeigt in dreidimensionaler Darstellung das Verhalten des
Schwellvolumens als Funktion der Dosis und Temperatur fiir den Bereich
IT und IIT. Im letzten Bereich ist das Schwellen bereits unter 1% abge-
klungen, so daB auf die Darstellung verzichtet wurde. Im Bereich II
zeigt die Schwellfunktion flr die Dosen D; und D, das Schwellverhalten,
wie man es auf der Basis einer temperaturabhdngigen Leerstelleniibersat-
tigung erwartet. Das Maximum liegt bei 625°C. Unabhéngig von der Tiefe
ist das Schwellen eine wachsende Funktion der Dosis; eine S&ttigung
wird nicht beobachtet. Flr hohe Dosen (>8:1016 em™2) und zunehmende
Tiefe zeigt das temperaturabhéngige Schwellprofil ein Plateau im Be-
reich 625 und 700°C, das in Ubereinstinmmung mit den Ergebnissen aus Be-
reich IIT und IV einen Schwellmechanismus indiziert, der nicht mehr auf
einem reinen Blasenwachstum durch Leerstelleneinfang beruht. Das Anhe-
ben der Schwellwerte bei 700°C bestdtigt die Dominanz eines Koaleszenz-

wachstums bei hdheren Temperaturen.
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IV.2.3 Der EinfluB des Bestrahlungsflusses

Der EinfluB der Strahlstromstérke auf die Defekterzeugung wurde flr
zwei Temperaturen mit.jeweils zwel verschiedenen Flissen untersucht.

In allen Féllen zeigte sich, daB die Reduzierung des Ionenflusses bel
konstanter Dosis zu einer Erhdhung des Blasendurchmessers bei gleich-
zeitiger Verringerung der Blasenkonzentration fiihrte. Die Abb. 4.12a
zeigt dieses Ergebnis fir T = 625°C und zwei Fllisse im Verhaltnis ca.
1:5 und die Abb. 4.12b fiir T = 700°C mit angendhert gleichem FluBver-
h&ltnis. Das Ergebnis bestdtigt die im letzten Abschnitt gegebene In-
terpretation des Blasenverhaltens oberhalb 575°C im Bereich 0,8 bis

1,0 um durch Koaleszenz. Die FluBreduzierung bei konstanter Dosis er-
hoht die Bestrahlungszeit und damit die Flr die Wanderung und die Amal-
gation zur Verfligung stehende Zeit. Die Folge davon ist ein Blasenwachs-
tum. Die Tab. IV.7 enth&lt die Daten flr den EinfluB der Strahlstrom-

starke auf das Blasenverhalten.

Tah. IV.7 Der EinfluB des He'-Ionenflusses auf die Blasenentwicklung
in ausgeheiltem Reinstvanadium; EO = 240 keV

TI°CI| ¢ [om 287t [s] Cy101% cm‘3]<dB>[R] AVAV 131 x [um]

625 | 1,3 - 1014 1830 0,40 288 0,81 1,0
6,3 - 10L% 318 1,02 159 0,35 1,0
700 | 1,5 -« 10%% 580 0,98 410 5,16 0,8
6,3 = 101 128 2,10 300 3,11 0,8

Wie die Tab. IV.7 ausweist, verschlechtert sich durch die IonenfluBre-
duzierung das Schwellverhalten erheblich, da die koagulierten Blasen
unter einem UberschuBdruck stehen und zur Relaxation Leerstellen ein-
fangen, wodurch sie weiter wachsen. Der KoaleszenzprozeB kommt erst
dann zum Stillstand, wenn die Blasenbeweglichkeit durch die Blasengro-

Re beschrankt wird.

IV.2.4 Der EinfluB der Bestrahlungsenergie

Die Bestrahlung von Reinstvanadium mit 2 MeV-Helium-Ionen besitzt na-

hezu die gleichen Kennwerte flr die berechnete Helium- und Schadens-
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verteilung wie die 240 keV-Bestrahlung. Die folgende Tabelle IV.8 faBt
die im Kap. II berechneten Werte flr das Peak-Intervall (Intervallbrei-

te 1200 R)\beider Bestrahlungen zusammen.

Tab. IV.8 Berechnete Schadenscharakteristik fiir das Peak-Intervall
(Intervallbreite 1200 ‘&) nach 240- und 2000 keV-Het-
BeschuB bei einer Dosis von 1:10!6 cm?

EO [keV] Rp [um]l o [um] ng [ppm] RD[um] ofum] 2 dpa

240 0,75 0,11 4,3+103 0,6 0,21 21,8 0,064
2000 4,28 0,14 3,8-10% 3,7 0,9 19,6 0,045

Die TEM-Auswertung erfolgte in den Tiefen 3,5; 4,3 und 5,0 pym. Die Er-
~gebnisse sind in Tab. IV.3 festgehalten. Die Analyse der Daten 148t eine
deutlibhe‘Separierung verschiedener Wachstumsprozesse wie im Falle der
240 keV-Bestrahlung nicht zu. Der Grund hierfir liegt wahrscheinlich in
der sehr langen Bestrahlzeit, der diese Bestrahlungsserie unterlag (s.
Tab. IV.3), so daB die Langzeit-Dominanz eines Wachtumsprozesses andere
Prozesse lberdeckte. Die Anzeichen sprechen dafir (s.u.), daB dieser
Langzeit-WachstumsprozeB wie im Falle der 240 keV-Bestrahlung durch Bla-
senkoaleszenz erklart werden kann. Die allgemeinen Merkmale, die sich
aus dieser Bestrahlung ergeben, lassen sich flr die einzelnen statisti-

schen Parameter wie folgt zusammenfassen:

Blasenkonzentration

Die Blasenkonzentration zeigt flir nahezu alle Temperaturen und Dosen

einen Peak bei 4,3 um, der eine Zunahme der Konzentration im Schadens-
bereich(3,5 - 4,3 um) und eine Abnahme im Nachbereich (4,3 - 5,0 um)
bedeutet. Der Peak ist in der Regel schwach ausgeprégt (bei der 240-
keV-Bestrahlung geht er Uber mehr als eine GroBenordnung), wie insge-

samt der Absolutwert der Blasenkonzentration stirker bei 1°10'% om™3 liggt
(bei der 240 keV-Bestrahlung bei 1:101® cm™3). Ein differenziertes Tem-
peraturverhalten kann den MeBdaten nicht entnommen werden, insbesondere
ist kein spezifisches Peak-Verhalten becbachtbar, das auf eine kriti-

sche Temperatur hindeutet. Vielmehr scheint die Blasenkonzentration im

untersuchten Temperaturbereich 575-700°C kontinuierlich abzunehmen, was
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einen standigen KoaleszenzprozeB indiziert, da die maximale Leerstellen-
lbersattigung und damit die maximale Keimbildung bei T = 625°C liegt.
Wie im Falle der 240 keV-Bestrahlung zeigt sich auch hier, daB noch an
Stellen 0,7 bis 0,8 um hinter der mittleren Eindringtiefe in Richtung
der ungeschadigten Matrix merkliche Blasenkonzentrationen gemessen wer-
den und dal damit an diesen Stellen wiederum hinreichend Helium zur

Keimbildung zur Verfiigung gestanden haben muB.

Blasendurchmesser

Das Blasenwachstum ist oberhalb T = 625°C und ¢t = 171017 cm 2:sehr_aus-
gepragt und steil. Es werden groBe Blasendurchmesser erreicht, die stets
mit einem Abfall der Blasenkonzentration verbunden sind. Die Blasendurch-
messer erreichen flr diese Temperaturen und Dosen Werte, die das zweifa-
che der Durchmesser der 240 keV-Bestrahlung betragen kodnnen. Die Abb.
4.13a-b zeigen flr zwei Temperaturen (625 und 700°C) sowie fiir eine Do-
sis von ca. 21017 om 2 die kubisch facettierten Riesenblasenwiirfel.
Inwieweit diese Blasen das Ergebnis eines instabilen Wachstums sind
(BPE9) oder das Ergebnis einer Koaleszenz, ist unklar; die Rechnungen
(s. Kap. V) sprechen Blasen dieser GriBe keine hohe Beweglichkeit mehr
zu, so daB ein Koaleszenzwachstum fragwlrdig erscheint. Ein ausgeprag-
tes Koaleszenzverhalten ist jedoch wiederum bei kleineren Blasendurch-
messern zu beobachten. Die Durchmesserverteilungsfunktion weist hier
verschiedentlich doppelbuckliges Verhalten auf, wobei das zweite Maxi-
mum (bei gréBerem Durchmesser) stets kleiner (geringere Konzentration)
als das erste Maximum ist. Die Abb. 4.14 zeigt die TEM-Mikrographie
einer solchen Verteilung und das zugehSrige Durchmesser-Histogramm mit
der zweibuckligen Verteilungsfunktion. Eine Anpassung dieses Histogram-
mes durch eine GauBsche Glockenkurve ist nicht sinnvoll, wie die groBe
Differenz zwischen gemessenen mittlerem Durchmesser und dem berechneten

Mittelwert der GauBverteilung zeigt.

Schwellvolumen

Die Abb. 4.15 zeigt in dreidimensionaler Darstellung das Verhalten des
Schwellvolumens als Funktion der Dosis und Temperatur in verschiedenen
Probentiefen. Unabhédngig von der Tiefe ist das Schwellen eine wachsen-
de Funktion der Dosis, die mit zunehmender Dosis und Probentiefe vom

linearen Anstieg in einen hyperlinearen Anstieg Ubergeht. Eine S&tti-
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gung ist nicht zu beobachten und flr die hdchste untersuchte Dosis von
5:1017 cm 2 (nicht eingezeichnet) wird ein Schwellwert von Uber 12% bei
T = 700°C gefunden.

Das Temperaturverhalten des Schwellens ist bereichs- und dosisabhéngig.
Flir niedrige Dosen f&llt das Schwellvolumen leicht mit der Temperatur

in allen Bereichen, um dann mit wachsender Dosis (a) im Bereich x = 3,5 um

mit der Temperatur zu wachsen und (b) im Bereich x = 4,3 bis 5,0 Qm ein
Schwellverhalten zu zeigen, das ein Plateau zwischen 625 und 700°C be-
sitzt. Dieses Verhalten entspricht im wesentlichen qualitativ wie quan-
titativ dem des der 240 keV-Bestrahlung und ist atypisch fir das auf

einer temperaturabhéngigen Leerstellenlbersattigung beruhende Schwellen.

Unterschiedlich zum Schwellverhalten der 240 keV-Bestrahlung findet hier
keine Reduzierung des Schwellwertes bei Tiefen oberhalb 0,5 um der mitt-
leren Eindringtiefe statt, sondern es zeigt sich, daB neben dem Tempera-
turplateau ebenfalls noch ein Tiefenplateau zu bestehen scheint, das
weit lber das Peak-Intervall hinausreicht (in Richtung der ungeschédig-

ten Matrix).

IV.2.5 Der EinfluB der Ti-Zulegierung

Die sichere guantitative Auswertung der V-20Ti-Proben nach Helium-Be-
schuB ist mit Unsicherheiten verbunden gewesen, die durch das Vorhanden-
sein groBer, zahlreicher Prézipitate (wahrscheinlich Ti0,)} bedingt waren.
Die Préazipitate verdeckten entweder teilweise die Blasen oder verander-
ten die Blasenform derart (irreguldre Vielfléchner), daB auf eine quan-
titative Bestimmung weitgehend verzichtet werden muBte. Die in Tab. IV.4
enthaltenen Daten reprdsentieren daher nur einen kleinen Teil dieses Be-
strahlungszyklus, der eine sichere Auswertung im Rabmen der Ublichen
MeRfehler bei der TEM-Technik zugelassen hatte.

Die Zulegierung des Titans fUhrt zu keiner merklichen Anderung des
Schwellbetrages, verglichen mit dem fir reines Vanadium unter angenad-
hert gleichen Bestrahlungsbedingungen. Dieses steht im Gegensatz zu
dem Schwellverhalten durch Poren (B673). Die Mikrostruktur der V-20Ti-
Proben weist groBe Ausscheidungen aus, die mit dem hohen Sauerstoffge-

halt dieser Proben korrespondieren (vgl. Tab. III1.3). In Ubereinstim-
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mung mit der verinderten Mikrostruktur wird ebenfalls eine verdnderte
Blasenstruktur gefunden, die in drei Punkten von der Blasenstruktur
von Reinstvanadium differiert. Erstens ist die Blasenmorphologie in
V-20Ti geéndert; die Blasen wachsen in einer bestimmten Richtung und
besitzen verléngerte und plattenférmige Formen, wie Abb. 4.16a zeigt,
wahrend die Blasen in Reinstvanadium wlrfelfdrmiges Aussehen hatten.
Zweitens ist der mittlere Blasendurchmesser lberwiegend mehr als dop-
pelt so groB wie der fir Reinstvanadium, und die Blasendurchmessef—
Verteilungskurve ist verbreitert; d.h., daB das o/u-Verh&ltnis wéchst
(o ist die Standard-Abweichung des Mittelwertes u). Das Anwachsen des
Durchmessers geht mit einer Abnahme der Blasenkonzentration einher, so
daB AV/V (V-20Ti) = AV/V (V).

Drittens wachsen die Blasen bevorzugt entlang Korngrenzen und Prézipi-
taten; so existiert keine gleichméBige Verteilung innerhalb des Korns

wie im Falle des Reinstvanadiums.

Die Abb. 4.16b bestatigt auch flr die Legierung ein Koaleszenzwachs-
tum und weist eine mit der Dosis und Temperatur abnehmende Blasenkon-

zentration bei gleichzeitigem Wachsen des Blasendurchmessers an.

Das bevorzugte Blasenwachstum entlang der Korngrenzen beeinfluBt nicht
nur die Volumeneffekte in V-20Ti, sondern beeinfluRt ebenfalls damit
zusammenhéngende Oberfldcheneffekte, wie der ndchste Abschnitt dieses

Kapitels ausweist.

3 Die Analyse der Defektstruktur der mit Helium bestrahlten Oberfléche

mittels der Rasterelektronenmikroskopie
3.1 Der EinfluB der Bestrahlungsdosis

Das Auftreten eines Oberfldchenschadens,d.h. einer im REM sichtbaren
Deformation der bestrahlten Oberfléache, ist von einer kritischen Be-
strahlungsdosis abh&ngig. Diese kritische Dosis, die Blisterdosis, fin-
den wir im Reinstvanadium bei = 2-1017 He'/cm?. Unterhalb dieses Wertes,
mit Sicherheit unterhalb der Dosis von 1+10!'7 He/cm?, wurde keine Ober-
flachenverdnderung beobachtet. Oberhalb davon trat "spontan” die Ober-
flachendeformation auf. Flr Reinstvanadium &uBert sich dieser spezifi-
sche Oberflachenschaden, das Blistern, in dem Auftreten von kuppelfor-
migen Aufwilbungen, wie die Abb. 4.17 zeigt. Diese Oberfléchenblasen
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sind in der Regel sehr flach relativ zu ihrem Durchmesser, so daB eine
Beobachtung der Blister im REM erst optimal bei einem Einfallswinkel

von 60° der Sekundirelektronen auf die Probenfliche mbglich war.

Die Erhthung der Bestrahlungsdosis oberhalb der Blisterdosis fihrt zu
einer Zunahme der Blisterdurchmesser bei gleichzeitiger Abnahme der
Blisterdichte (s. Tab. IV.4). Dabei werden Blasendurchmesser beobach-
tet, die ein 30-faches der mittleren Eindringtiefe ausmachen. Mit der
Dosis erhdht sich der Blistergrad, der bei der Blisterdosis einen ab-
soluten Minimalwert von = 15% zu besitzen scheint und der bei hoheren
Dosen, die zu einem Blistergrad von =42% filhren, ein Aufplatzen der
Blasen oder eine Exfoliation, eine Abbl&tterung grBerer Oberfléchen-
bereiche, bewirkt. Die partielle Exfoliation reduziert den Blistergrad,
was jedoch nur ein scheinbarer Effekt ist, da die Exfcliation zuerst
an den gridlReren Blistern eintritt und damit flr die Blistergradbestim-
mung nach Gl. (4.6) nur die kleineren (fl&dchendrmeren) Blister zurlck-
bleiben.

IV.3.2 Ber EinfluB der Bestrahlungstemperatur

Der TemperatureinfluB im untersuchten Temperaturbereich 300-700°C ist
flr die Blisterentwicklung nicht in dem gleichen MaBe dominierend wie
fir die Volumenblasenentwicklung. Insbesonders scheint die kritische
Dosis fir die Blisterbildung nur eine schwache Funktion der Tempera-
tur zu sein; sie nimmt generell mit steigender Temperatur ab, wobei
nicht auszuschlieBen ist, daB sie bei T = 625 einen Sattel oder ein

flaches Minimum besitzt.

Einen ausgepréagteren Verlauf mit der Temperatur zeigt das Blisterwachs-
tum (s. Abb. 4.18). Im Temperaturbereich maximalen Volumenschwellens
(T = 625°C)ist ebenfalls ein maximaler Blistergrad zu beobachten. Die
Blistergrile ist bel dieser Temperatur ebenfalls maximal, und der
Durchmesser erreicht Werte zwischen dem 15- und 30-fachen der mittleren
Eindringtiefe. Die bei tiefen Temperaturen beobachtete Exfoliation des
Vanadiums verschwindet mit hodherer Temperatur bis ausschlieBlich der
Oberfléachenschaden aus kuppelfSrmigen Blistern besteht. Zu niedrigeren
Temperaturen hin nimmt der Blisterdurchmesser schwicher ab als zu hohe-

ren Temperaturen hin. Der kleinste gemessene mittlere Blisterdurchmes-
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ser betrug etwa das 8-fache und der kleinste gemessene Einzelblister-
durchmesser das 5-fache der mittleren Eindringtiefe (fir die 240 keV-
Bestrahlung). Die starke Abnahme des Blisterdurchmessers zu hdheren
Temperaturen oberhalb 625°C, die im Falle der 240 keV-Beschleunigung
zu einem Verschwinden der Oberflachenblasen fihrt, ist eine Folge der
mit der Temperatur abnehmenden Streckgrenze des Vanadiums und der zwi-
schen 850 und 950°C einsetzenden Superplastizitat dieses Materials
(Jh70). Anstelle der Oberfl&chenblasen tritt jedoch ein neuer Oberfl&-
chenschaden auf, der aus dem starken Wachstum der Volumenblasen resul-
tiert und zu einem Schnitt dieser Blasen mit der Oberfl&che fibrt. Die
Abb. 4.18 zeigt eine derart perforierte Oberfléche, die einen Perfora-
tionsgrad zwischen 15 und 25% besitzen. Der mittlere Durchmesser die-
ser Locher entspricht innerhalb des MeBfehlers flr diese Auswertung der

berechneten mittleren Eindringtiefe nach Kap. II.

Diese Auswertungen besitzen jedoch einen interessanten Aspekt. Es zeigt
sich, daB die eine Gruppe der untersuchten REM-Mikrographien einen mitt-
leren Lochdurchmesser von 1,0 + 0,2 um aufweist, die andere untersuchte
Gruppe dagehben einen mittleren Lochdurchmesser von 0,83 + 0,16 um. Die
erste Gruppe korreliert mit einem Experiment, in dem in einem ersten
Schritt eine Oberflichenexfoliation bei 300°C eingeleitet und in einem
zweiten Schritt die abgeplatzten Metallbl&tter durch Strahlaufheizung
auf eine (geschétzte) Temperatur von mehr als 1000°C aufgeheizt wurden.
Die zweite Gruppe korreliert mit einem Experiment, in dem die Abblatte-
rung bei 550°C durchgeflihrt und danach wiederum auf etwa 1000°C aufge-
heizt wurde. Die Ergebnisse dieses Doppelexperimentes lassen sich er-
kléren, wenn man die Annahme macht (1), daB die AblSsung der Blister
von der Matrix in den Probentiefen auftritt, wo sich die maximalen
mittleren Volumenblasen befinden und (2), daB die mittleren Lochdurch-
messer mit der Dicke der abgeplatzten Schicht korrelieren. Unter die-
sen Annahmen indiziert der Lochdurchmesservergleich einen ebenfalls

bei den TEM-Auswertungen gemachten Befund, daB mit der Absenkung der
Bestrahlungstemperatur unter 525°C das Blasenwachstum vorherrschend in
Bereichen hinter der (berechneten) mittleren Eindringtiefe in Richtung
der ungeschadigten Matrix stattfindet. Wahrend flr Temperaturen ober- -
halb 525°C das Blasenwachstum sich in den Bereich um die (berechnete)

mittlere Eindringtiefe vorschiebt.
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IV.3.3 Der EinfluB der Bestrahlungsenergie

IV.3.3.1 Der EinfluB auf die Blistermorphologie

Der BeschuB der V-Oberflichen mit 2000 keV-He' fihrt zu einer Erhohung
der Blisterdosis um den Faktor = 2. Fir Temperaturen unter 700°C wird
kein Blistern bis zu Dosen von 2,6 + 1017 He'/om? beobachtet. Statt-
dessen zeigt sich flr eine Dosis von 2,4 - 1017 He™/cm? eine Verwerfung
von einzelnen Kérnern (s. Tab. IV.5), die den baldigen Beginn des Bli-
sterns andeutet. Bei 700°C setzt das Blistern bei 2,0 - 1017 He'/cm?

ein und die Verwerfung findet bereits bei einer Dosis von 1,0 - 1017
He*/cm?2 statt, wie die Abb. 4.20 zeigt. Der Blistergrad bei der Bli-
sterdosis betrdgt 20,9% und entspricht etwa dem der 240 keV-Bestrahlung.
Mit steigender Dosis zeigt sich auch hier das Auftreten von Exfolatio-
nen, wobei die Exfolation immer dann einsetzt, wenn die BlistergroBe
fast die KorngroBe erreicht hat (in unserem Fall zwischen 40 und 60 um).
Der Blisterdurchmesser ist wiederum ein Vielfaches (hier das 10-fache)
der mittleren Eindringtiefe des Helium-Ions. Selbst die grdlten beob-
achteten Blister von mehr als B0 um zeigten keine Eigendeformationen
(Einstllpung der Spitze, Aufplatzen der Spitze), was auf das immer noch
glinstige Durchmesser-Dicken-Verhdltnis der Blister von = 15 zurlickzu-

flhren ist.
IV.3.3.2 Der EinfluB auf die Blisterschichtdicke ("Deckeldicke")

Der EinfluB der Energievariation auf die Deckeldicke der Blister wurde
im Bereich der Energie 50-240 keV untersucht. Die Bestrahlungstempera-
tur wurde so gewdhlt, dal sie mit T = 550°C in einen Bereich fiel, wo
die maximalen Volumenblasendurchmesser im Umgebungsbereich der mittle-
ren Eindringtiefe liegen. Die folgende Tabelle IV.9 enth&lt die gemes-
senen Deckeldicken und gibt gleichzeitig die nach Kap. II berechneten

mittleren Eindringtiefen und ihre Standardabweichungen an.
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Tab. IV.9 Die Deckeldicke als Funktion der Energie und Temperatur fir
Reinstvanadium nach einer Bestrahlungsdosis von 5+1017 He*/cm?.
Vergleich mit dem nach Kap. II berechneten mittleren Eindring-
tiefen R, + ¢

P
E, [kevl 50 100 150 205 210

T [°c] 550 550 550 550 300
Xg [Hm 0,46+0,01 0,B1%0,02 0,75+0,04

Rpto [um] 0,24+0,08 0,43+0,10. 0,56+0,10. 0,70+0,11 0,730,141

Die Messungen wurden an Deckelschichten vorgenommen, die eine "glatte”
Unterkante besaBen, wie die Abb. 4.21a zeigt. Unabhaéngig von derart glat-
ten Unterkanten wurden.ebenfalls Schichten beobachtet, deren Unterseite
eine deformierte Randschicht (Abb. 4.21b) besitzen oder die sogar aus ei-
ner zweilagigen Schicht bestehen, von denen die obere relativ spannungs-
frei und gleichbleibend dick ist (xlﬁRp) wahrend die untere dagegen de-
formiert und von variierender Dicke (0 < x» <Rp] ist, so daB die gesamte

Deckeldicke der Relation

Rp < Xgp = X1 ¥Xp < 2Rp

folgt (s. Abb. 4.21c). Die bisherigen Untersuchungen haben jedoch nicht
zweifelsfrei entscheiden kdnnen, ob diese Doppellagigkeit nur auf die

Bruchstelle (Kante) selbst beschrénkt ist. Es konnte jedoch becbachtet '
werden, daB die Haufigkeit flr das Auftreten solcher deformierten Rand-

schichten mit abnehmender Temperatur und Energie wuchs.

IV.3.4 Der EinfluB der Titan-Zulegierung

IV.3.4.1 Die V-3Gew.-% Ti-Legierung

Diese Legierung zeigt gegenliber dem Reinstvanqdium eine stark erhthte
Blisterdosis. So wurden bei T = 525°C und einer Dosis von 5+1017 Het/cm?
nur sehr flache nadelfSrmige Blister beobachtet (Abb. 4.22a), an denen
die Oberfléche bei ErhBhung der Dosis auf 8+10'7 Het/cm? aufbricht
(Abb. 4.22b). Die Blisterdosis f&llt auf einen Wert von 2-10!7 Het/cm?

bei 700°C. Die Temperaturentwicklung der Exfolation zeigen flr zwei Do-
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sen, 5 und 8-10!7 He*/cm?, die Bildersequenzen Abb. 4.23 und 4.24. Fir
die niedrige Dosis flhrt die Temperaturerhdhung von T = 525°C auf T =
625°C
700°C

in Mehrfachexfolationen Ubergehen; zugleich treten verstarkt kuppel-

H

575°C zu einem stellenweisen Aufplatzen, bis die Probe bei T

)it

im gesamten Strahlfleckbereich Exfolationen zeigt, die bei T

formige Blister auf. Die Bildersequenz fir die hohere Dosis bestédti-
gen diesen Temperaturverlauf, wobei T = 700°C ein deutliches Nebenein-
ander von Exfolationen und Blistern vorliegt. Das temperaturverzdgerte
Auftreten von Blistern in der Legierung im Vergleich zum Reinstvanadium

indiziert einen Zusammenhang zwischen FlieBspannung und Blistern.

Die Streckgrenzenreduzierung der bei Raumtemperatur h&rteren Legierung
auf die Werte des Reinstvanadiums tritt erst bei hoheren Temperaturen
auf, so daB die kuppelférmigen Oberflachendeformationen entsprechend

bei hdhrerer Temperatur erscheinen. Die Frage, welches der beiden Ph&-
nomene, Exfolation oder Blistern, bei einer gegebenen Temperatur auf-
tritt, hdngt damit von dem Verh&ltnis der Korngrenzen- zur Matrixfestig-
keit ab.

IV.3.4.2 Die V-20Gew.-% Ti-Legierung

Fir die V-20Ti-Legierung wird im untersuchten Temperaturbereich 525 bis
700°C -keine temperaturabhéngige Blisterdosis gefunden. Der Oberflachen-
schaden setzt stets bei 2,0 - 107 He*/cm? ein. Er zeigt in allen un-
tersuchten Temperaturen und Dosen keine Oberfldchenblasen, sondern er
besteht stets aus einer Exfolation an Korngrenzen (s. Abb. 4.25). Die
KorngrdRBe ist mit ca. 10 um flr diese Legierung erheblich kleiner als
die flr das untersuchte Reinstvanadium und die V-3Ti-Legierung. Wegen
des Fehlens von Oberflachenblasen sollte die kritische Dosis fir das
Auftreten eines Oberfldchenschadens hier besser mit Exfolationsdosis

anstelle mit Blisterdosis umschrieben werden.

Flir alle Temperaturen steigt die Zahl der aufgeplatzten Oberfl&chen-
schichten mit wachsender Dosis, wie die Tab. IV.6 ausweist. Die Zahl
der Exfolationen ist im wesentlichen dosisspezifisch und weniger tem-
peraturspezifisch. Bei T = 575°C besteht allerdings ein deutliches Mi-
nimum in der Zahl der Exfolationen. Die Bestimmung eines Exfolations-

grades (aufgeplatzte Flache/Gesamtfléche) analog zum Blistergrad ist
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wegen der Flachenirregularit&t quantitativ nur grob bestimmbar. Es zeigt
sich, daB flr alle Temperaturen und Dosen der Exfolationsgrad (fir die
erste abgeplatzte Oberfl&chenschicht) oberhalb 35-40% liegt.

In einer Ubersichtdarstellung zeigt Abb. 4.26 die Anderung der Blister-
morphologie mit der Ti-Zulegierung, die von einer plastisch deformier-
baren Oberfl&che bei Reinstvanadium bis zum interkristallinen Sprddbruch-
verhalten der Oberflache bei V-20Ti reicht.

V. MODELLTHEORETISCHE ANALYSE DES DIFFUSIONSPROZESSES BEI BESTRAHLUNG
UNTER BERUCKSICHTIGUNG DER EXPERIMENTELLEN ERGEBNISSE. DISKUSSION

V.1 Die strahlungsinduzierte Leerstellenlbers&ttigung

Dieses Kapitel benutzt die klassische Keimbildungs- und Wachstumstheo-
rie und teilt demgemdB die Untersuchungen in Keimbildungs- ‘und Wachs-
tumsprozesse ein. Das Auftreten von Blasen im Festkdrper bedeutet die
Existenz einer neuen Phase in der Matrix. Die Voraussetzung flr jede
Phasenumwandlung ist das Vorhandensein einer Ubersattigung des Systems

an der Phase, die wachsen soll, in unserem Fall also an Leerstellen.

Die Rechnungen in Kap. II zeigten, daB durch die Implantation von He-
lium neben dem Aufbau einer interstitiellen He-Konzentration im Fest-
kérper ebenfalls elastische Energie wéhrend des Abbremsprozesses an

das Gitter abgegeben wird, die zu einer Verlagerung von Gitterbaustei-
nen flhrt. Die Tab. V.1 enth&lt die totale Zahl der Verlagerungen

(= Zahl der erzeugten Leerstellen und V-Zwischengitteratome) nach Gl.
(2.27 u. 30) flr eine He*-Bestrahlung mit einer Dosis von 1-1018 Het/cm2

auf Reinstvanadium.

Tab. V.1 Zahl der Verlagerungen pro He*-Ion nach Het-BeschuB als
Funktion der Energie nach einer Dosis von 1:1016 He™/cm?
und korrespondierende He-Konzentration im Volumen 4 o

EO [keV] g dpa 'Cg [At.ppm] o [um]
50 73 0,311 . 4888 0,077
240 105 0,309 3113 0,111
2000 139 0,321 - 2451 0,141
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Durch die Bestrahlung wird somit eine sehr hohe Zah] an Leerstellen er-
zeugt, die um GrdBenordnungen oberhalb der thermischen Leerstellenkon-
zentration osh liegen. Die wahre Leerstellenlibers&dttigung wird jedoch
durch Senkterme im FestkOrper reduziert, von denen die folgenden berlck-

sichtigt werden.

(1) Null-dimensionale Senke (Rekocmbination)

Die Rekombination flhrt zu einer paarweisen Vernichtung der Frenkelpaare.
Dieser Anteil ist dem Produkt aus Leerstellenkonzentration Sy, und Zwi-
schengitteratomkonzentration c; proportional. Die Ratenkonstante Kiv fir
die Rekombination ist von der Sprungfrequenz 2 des Punktdefektes und
der Reichweite s einer solchen Sprungfrequenz abhéngig. Duesing et al.
nehmen im wesentlichen ein temperaturunabhéngiges Rekombinationsvolumen
Yoq Piv von 100 @ an (DHSSB8), wenn @ das Atomvolumen bedeutet. Damit

3
schreibt sich die Ratenkonstante zu

Kiv =4 @ iy (Di + DV)/Q s (5.1)
wenn Di und DV die statistischen Diffusionskoeffizienten fiir das Eigen-
interstitielle und die Leerstelle sind. Nach Seeger und Mehrer (SM70)

18Rt sich der makroskopische Selbstdiffusionskoeffizient fir Einzeleer-

stellen in kubisch-raumzentriertem Gitter wie folgt schreiben:

- 2.0 m R=UL7 f _ f
D, = a%v exp (Sv/k) exp Ev/kT) exp (SV/k)exp( EV/kT) (5.2)
1
a Gitterkonstante = (9/2)/ 3 e MY
vs Frequenzfaktor d. Leerstelle = %— ;

m Masse des Atoms

S?’F Wanderungs- u. Bildungsantropie der Leerstelle

E?’F Wanderungs- und Bildungsenergie der Leerstelle;
eine analoge Schreibweise gilt flr Di'
(2) Mehrdimensionale Senken

Die Senkterme flr die Annihilation von Punktdefekten an den mehrdimen-

sionalen Senken sind der jeweiligen Punktdefektkonzentration ¢, C; und
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) . az-ptkj proportional, wenn ék) die Sen-

kendichte flr den k-ten Senkentyp bedeutet. Die Ratenkonstanten héngen

ebenfalls vom Senkentyp ab

NGRS
sV sV
k(K 4y K
S1 Sl

(k) der defekt- und

und schreiben sich analog zu Gl. (5.1)

/ Q (5.3a)

Vv

D, / Q (5.3b)

I

senkenspezifische Annihilationsradius ist.

wenn r
SV,1

Bullough konnte zeigen (BB72), daB der Zusammenhang zwischen r
(d)
r
v

(d) und

si
im Falle von Versetzungen (d) durch die Relation

_a)

o1 (5.3c)

= 1,02 r(dJ
sV

gegeben ist, wenn der Biasfaktor von 2% die Senken-Praferenz fir die

Zwischengitteratome ist.

{3) Die freie Oberflache

Infolge der oberfldchennahnen Implantation im Falle der 240 keV-Bestrah-

lung wird der LeerstellenfluR zur Oberfldche durch den Term

52,1 (5.4)

d x2

D .
v,1

berlicksichtigt.

Die gekoppelten Diffusionsgleichungen flr die Leerstellen- und Zwischen-

gitteratomkonzentrationen schreiben sich damit

oC c

v 327y - (k) ~(Kk]

ot - K+ D, 3 2 iCi T O E Kev Cs

ac, 32c,

S i (k) (k)

5T Ky (<) + D, - PNCTL E Kei  Cq (5.5)

Sie stellen eine Verallgemeinerung des von Rothman, Lam, Sizman und
Bisswanger benutzten Differentialgleichungssystems dar (RLSB73), in-
dem sie verschiedene Senkentypen und eine inhomogene Defekterzeugungs-

rate zulassen. Die Randbedingungen fir das obige System sind
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c =c, =0 flirx=0 und x=1L; c_ =0 (5.6)
v i v '
wenn L die Foliendicke, hier zu 5 um gewdhlt, bedeutet. Eine analyti-
sche L8sung dieses simultanen Differentialgleichungssystems (Gl. (5.5)

ist auch flr den homogenen Mode (stationdres Gleichgewicht)

9By, 1

—2= =0 (5.7)
ot

nicht miglich. Fir eine konstante Defekterzeugungsrate, flr k = 1 und

flir den stationdren Fall geben A.J.E. Foreman (Fo74) eine numerische

und Lam, Rothman und Sizman (LRS74) eine analytische Ldsung an.

Die numerische Losung von Gl. (5.5) nach Kaletta und Schneider (KS75)
zeigt, daB im Falle einer Vanadium-Probe mit einer mittleren Dichte von
1010 Versetzungslinien/cm? (k = 1) der stationdre Gleichgewichtszustand
bei T = 600°C erst oberhalb der in den Experimenten erreichten Bestrah-
lungszeit t (s. Tab. IV.1) erreicht wird. Die Abb. 5.1 demonstriert die-
ses Ergebnis und zeigt die zeitliche Entwicklung der Leerstellen- und
Interstitiellenkonzentration in verschiedenen Probentiefen. Die Defekt-
erzeugungsrate K(x) ist so gewsdhlt, daB sie dem Bestrahlungs-Experiment
nach Abb. 4.2 entspricht. Die thermische Leerstellenkonzentration ist
mit cgh = 2,05 = 10 }2gering, so daB sich im Maximum der strahlungsin-
duzierten Leerstellenkonzentration c, Leerstellenlibersdttigungen S =
cv/osh bis 2 * 109 ergeben. Die fUr die Rechnung benutzten Diffusions-
daten sowie einige Gitterdaten enthalt die Tab. V.Z2.

Die Defektkonzentrationen folgen dem Verlauf der Schadigungsrate. Ein
EinfluB der Diffusion ist bei dieser Temperatur nur in Richtung der
Oberflédche zu becbachten. In diesem Bereich f&llt die Leerstellenkon-
zentration flacher ab als die Schadigungsrate, so daB eine verstarkte
Diffusion zur Oberfl&che hin eingesetzt hat. Die Rechnung bestatigt da-
mit den anhand des KV = Kv(x)—Verlaqu erwarteten LeerstellenfluB mit

einem Maximum zwischen 0,6 und 0,8 pum.

Eine weitere interessante Konsequenz der r&umlichen inhomogenen Schéa-
digungsrate Kv(x) ist, dal sie indirekt zu einer Préferenz der Leer-
stellen fihrt.
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Tab. V.2 Gitterdaten flir Vanadium und Diffusionsdaten flr die Leer-
stellen und Helium-Diffusion in Vanadium; in Klammern ste-
hende Werte (...) sind in dieser Arbeit benutzte Sch&tzwerte

A)  VANADIUM

0
Gitterkonstante a 3,025 A {Pe58)
Atomvolumen @ 13,809 R3 (Pe58)
Schmelzpunkt T 2170 K (Sch67)
Arrhenius- Faktor D, 0,107 cm?/s (AMABS)
Akt1v1erungsenergle Q th 2,80 eV (AMABSB)
Wanderungsenergie Ev 0,54 eV (AW72)
Bildungsenergie Et (2,26 eV)
Wanderungsentropie SC (0,8 k)
Bildungsentropie 85 (3,2 k)
Aktivierungsenergie th (1,7 eV)
Aktivierungsentropie Si (0,4 k)
Oberfléchenenergie y 1000 erg/cm? (diese Arbeit)
Zahl d. Gitteratome n, 7,234*1022 cm™3 (Sch67)
B) HELIUM
van-de-Waals-Konstante a 330 bar* cmb (Fr69)
0
b 38,85 A3 (Fr69)
2. Virialkoeffizient by 19,65 A3 (TPM71) £.T= 0°C
17,62 RS . £.7= 300°C
16,52 A3 " £.7= 500°C
15,57 R3 : £.7= 700°C
C) HELIUM IN VANADIUM
Arrhenius-Faktor D_ (0,107 cm?/s)
Interst. Wanderungsenergie Eg 0,13 eV (W372)
Substit. Wanderungsenergie
E" 3,2 eV (W372)
Bildungsenergie fir He &
in (101)-Position Eg 4,61 eV (W172)
Bildungsenergie fir He
in Leerstelle Eé 1,65 eV (W372)
Aktivierungsenergie flr 1,13 eV (diese Arbeit)

Volumendiffusion Q ol d. Blase
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Infolge der h8heren Mobilit&t der Zwischengitteratome gegenliber den
Leerstellen diffundieren die ersteren rascher aus dem Definitionsbe-
reich von Kv(x) heraus, so daR der Rekombinationsterm infolge der feh-
lenden Interstitiellen kleiner und die Leerstellenkonzentration damit
erhdht wird. Disser Effekt 1aRt sich verstarken, wenn zus&tzliche Sen-
ken eingebaut werden (z.B. Erhthung der Versetzungsdichte), die auf
beide Punktdefekttypen als Senke wirken. Die Interstitiellen erreichen
die Senke friher als die Leerstellen und erniedrigen den Rekombinations-
term infolge ihrer Annihilation an Senken. Die Tab. V.3 demonstriert
dieses zundchst Uberraschende Ergebnis einer mit der Versetzungsdichte
sublinear [CV ~ /gfaT ) wachsenden Leerstellenkonzentration fiir T=700°C.

Tab. V.3 Der EinfluB der Versetzungsdichte p(dJ auf die strahlenindu-
zierte Leerstellenkonzentration c,, bei inhomogener Schadigungs-
rate K(x) flir T = 700°C. c, an der Stelle x = 0,8 ym mit
K, (0,8 um) = 2,3 + 103 “s7!

C
PR e . e — T T T V -
t fs] p(dJ = 102 Linien/cm? p(d) = 1010 Linien/cm? p(d) = 10! Linien/cm?
1 3,13 + 10°S 7,30 * 107° 2,27 » 10°H
31 1,40 + 107" 4,37 + 107" 1,36 - 10783
81 2,32 + 1074 7,13 « 1074
121 2,82 = 10 *“ : 8,67 * 107"

Das Gleichungssystem Gl. (5.5) 1&Bt jedoch keine Reproduktion der Leer-
stellenkonzentration zu, wie sie aus den experimentellen Blasenkonzen-
trationen und Durchmessern (s. Abb. 4,8-9) bestimmbar ist, wenn man von
der allgemeinen Tendenz absieht, daB oberhalb 1 um Probentiefe eine fal-
lende Blasen- wie Leerstellenkonzentration zu beobachten ist. Die Hinzu-
nahme weiterer Senkenterme (k > 1), insbesondere die Berlcksichtigung
der Blasen als Leerstellensenke, wie es H.Wiederdch flir die Poren getan
hat (Wi72), flhrt zu keiner wesentlichen Anderung der Konzentrationspro-
file. Die Erh8hung der Senkenkonzentration und/oder der Annihilations-
wahrscheinlichkeit an der Senke flhrt in erster Linie zu einer zeitli-
chen Reduzierung des transienten Verhaltens, d.h. der stationdre Gleich-
gewichtszustand wird friher erreicht. Der Grund flir das teilweise Versa-

gen des Differentialgleichungssystems Gl. (5.5), das eine Erklérung des
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Kavernenwachstums auf der Basis einer Leerstellenlbers&ttigung sucht,
liegt im Falle des Blasenwachstums (gasgefillter Kaverne) darin be-

griindet, daB es

(1) die Erzeugung und Verteilung des Heliums als Keimbildner und

Senke nicht berlicksichtigt,

(2) von festen, d.h. unverdnderlichen statistisch verteilten Senken-
positionen ausgeht, wahrend im Falle der Helium-Blase eine hohe

Mobilit&t der Senke angenommen werden muB und

(3) von festen, d.h. zeitlich unverdnderlichen Senkenkonzentrationen
und Dimensionen ausgeht, wdhrend sowohl die Versetzungsdichte
(MW74) als auch die Blasenkonzentration und GroBe (s. Kap. IV)

zeltlich verénderlich sind.

Es ist das Ziel der folgenden Abschnitte, diese Aussagen quantitativ
in einer ersten Néherung zu erfassen und einige der darin involvier-
ten GroRen mit Hilfe der experimentellen Ergebnisse des letzten Kapi-

tels numerisch zu bestimmen.

V.2 Das Blasenmodell
V.2.1 Die Keimbildung und die Rolle der Leerstellen

Die folgende Analyse geht davon aus, daB die beobachtete Kavernenstruktur
eine Blasenstruktur ist. Diese Aussage ist gleichbedeutend mit der Forde-
rung, daB an jeder Stelle x, an der Kavernen becbachtet werden, eine fir
die Kavernenbildung hinreichend groBe Zahl an Helium-Atomen zur Verflgung
gestanden hat. Das von uns vorgeschlagene Keimbildungsmodell macht folgen-

de Annahmen:

(1) Die Gasatome werden mit einer zeitlich konstanten, aber r&umlich

inhomogenen Rate Kg(x) [s™1] erzeugt.
(2) Die Gasatome sind in der Matrix vernachldssigbar 18slich

(3) Die Gasatome diffundieren (iber einen statistischen Wande-
rungsprozel

(4) Ein Cluster (g,v) aus einem Gasatom und einer Leerstelle (1,1)
oder aus zwei Gasatomen (2,0) ist ein stabiler und statischer
Keim,
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Mit dieser Annahme 138t sich eine Ratengleichung fiir die atomare Helium-
Verteilungsfunktion aufstellen, die eine quantitative Angabe der &rtli-

chen Helium-Konzentration erlaubt:

aog aZCg
Y = Kg(x) + Dg Py
- K

- K. c? (5.8)

c C(KG)C -
dg s g g,KB.7s g gB’s g

(d) Versetzung  (KG) Korngrenze (B) Blase

Die Helium-Erzeugungsrate wird nach Kap. II als gauBisch angenommen
und ist mit der Gl. (2.33) identisch, wenn man durch den Zeitfaktor t

dividiert.

Die Ratenkonstanten in Gl. (5.8) werden analog zu denen in Gl. (5.5)
dargestellt, wobei die Einfangradien als unbekannte Parameter einge-
hen. Durch den Leerstellen-Term ist Gl. (5.5) an das Gleichungssystem
(5.5) gekoppelt. Trotz der verschiedenen nicht genau bekannten Para-
meter 188t das System Gl. (5.5 u.8) eine qualitative Analyse der Keim-
bildung zu. In dem Bereich II (s. Kap. IV) wird das Helium dominant
durch Leerstellen gebunden, da die Leerstellenkonzentration um GroBen-
ordnungen die hdchste spartielle Senkenkonzentration fiir das Helium
darstellt. Der mittlere Abstand freier Leerstellen betrdgt in diesem
Bereich weniger als 100 R, wenn man die Konzentrationswerte aus Ahb.
5.1 zugrundelegt, dem ein etwa gleich groBer mittlerer Abstand fir die
Helium-Teilchen gegenilibersteht. Der mittlere Abstand der Versetzungs-
linien liegt dagegen um eine GroBenordnung héher. Qualitativ gilt die
gleiche Aussage filir den Bereich III, wdhrend im Bereich IV bereits
eine Konkurrenz der verschiedenen Fallenmechanismen, (1,1), (2,0) und
(1,d) einsetzt, die am Ende des Bereiches IV und im Bereich V zugun-
sten der Prozesse (2,0) und (1,d) und (1,KG) ausgeht. Die Leerstellen-
konzentration ist in diesem Bereichen um mehrere GriBenordnungen ge-

~ genliber dem Maximalwert abgefallen.

Experimentell wird dieser Befund best&tigt, wie die Abb. 5.2a zeigt.

Flr niedrige Temperaturen und Dosen
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a) T = 465°C Dosis 8,1 ° 1016 ¢m 2

b) T = 516°C Dosis 4,3 * 1016 cm 2

werden Blasen nur an den Korngrenzen beobachtet, die einen Durchmesser

= 30 R besitzen. Fir die Probe (a) werden diese Blasen nur im Intervall

x = 1,21 + 0068 ym und flir (b) im Intervall x = 1,45 + 0,06 um beobach-
tet. In den anderen, oberflichennahen Bereichen werden keine Blasen iden-
tifiziert, so daB bei diesen niedrigen Temperaturen und geringen Schadi-
gungen (hoher Rekombinationsanteil im Gleichungssystem Gl. (5.5) ) die
Korngrenzen den effektivsten Fallenmechanismus darstellen, der zu beob-
achtbaren Bléschen flhrt. Mit wachsender Temperatur werden jetzt auch

Blasen im Korn beobachtet,

c) T =5757C Dosis 0,6 * 1016 cm™2 ,

aber wiederum nur im Probenbereich IV, wéhrend die Bereiche II und III

keine identifizierbaren Blasen zeigen.

Damit muB angenommen werden, daB die Keimbildungsrate von der Konfigu-
ration abhé&ngt, und/oder das Wachstum bis zum Auftreten von Blasen mit
einem Durchmesser um 40 R eine fallenspezifische Inkubationszeit be-
sitzt. Beide Rateneffekte, die Keimbildungs- wie Wachstumsrate, sind

sowohl dosis- wie temperaturabhéngig.

Die Bestimmung der Keimbildungsrate erfolgt flr die Clusterkonfigura-
tionen, wobei wir gemdB Gl. (5.8) zwischen reinen und gemischten Clu-
stern unterschieden. Die reinen Cluster sind vom (0,v)- und (g,0)-Typ,
wobei der Grenzfall der Pore (reiner Leerstellencluster) hier nicht

relevant ist. Der gemischte Cluster ist vom (g,v)-Typ.

Die Ratengleichungen fir den kritischen Keim des reinen Gas-Clusters
(2,0) lassen sich unter Beriicksichtigung von Wachstumstermen hdherer
Ordnung flr den reinen Cluster (s. nd&chsten Abschnitt) und unter Ein-
schluB des ersten Wachstumsterms flr den gemischten Cluster aus einem
(2,0)-Keim, (2,0) ¥ (2,1) wie folgt angeben:

2g 2 _ -
§t ‘K'Zg g Kaglc_zg g 4K‘zg,v‘ovzg Cy

(5.9)
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ocC
_g . - 2 _
3T Kg 2‘K2g Cg . Kag‘ozglog + 2 Kzg,v ng c,

- o K. C(
J=4 jB

Mg %’

Die Keimbildung ist abgeschlossen, wenn die Konzentration der zweiato-
maren Cluster einen Maximalwert erreicht, da danach die Zahl der Spriinge
flir die Kollision zweier Gasatome groBer ist als die Zahl der Spriinge

flr die Kollision zwischen einem Gasatom und einem bestehenden Cluster.

Flir die Maximalkonzentration an diatomaren Clustern gilt dann
2

C

g g

Ko 4K S (5.10a)
3g g 20,V TV

K
_ g
. (5.10b)
g \V/ﬁ;g[3 t L KR Gg!

flr Kzg,v cv<< ng Cg

K

NN

ng =

mit

Folgt man einem Argument Wiedersichs (Wi72), so 18Bt sich die Zeit tN
bis zum AbschluB der Keimbildung n&herungsweise durch
tN = <x2> /60D | (5.11)
angeben, wobel hier jetzt
<x2> =(g/c )?/% und
28
(5.12)

D = ng— Dv

gilt.

Die Diskussion der Gln. (5.10-12) zeigt, daB die Leerstellenkonzentra-
tion keinen merklichen EinfluB auf die Keimzahl und die Bildungsrate be-
sitzt. Dagegen wdchst die Keimkonzentration mit der Quadratwurzel und
die Zeit tN f&8l1lt mit der Kubikwurzel aus Kg’ der Helium-Quellrate. Den

dominierenden EinfluB auf diese GroBen besitzt die Helium-Diffusionsge-
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' ”
schwindigkeit, sie wachsen drastisch wie exp [(EZ - Eg J/KT]  wenn

e
g

energie von 0,13 eV ist die Keimbildung der diatomaren Cluster nach gro-

> Eg" ist. Flr die in Tab. V.2 gegebene interstitielle He-Wanderungs-

BenordnungsméBig 1079 s abgeschlossen; die Keimkonzentrationen bewegen
sich bei 1079. Flr den kritischen Keim des gemischten Clusters (1,1)
stellen wir eine &hnliche Ratengleichung auf und vernachléssigen wegen

ihrer Beweglichkeit Wachstumsterme hherer Ordnung (s. ndchsten Abschnitt):

Gog v
st ) Kg,V_Cg €y~ Kg;zv Co,v By "szg,v “g,v g
(5.13)
dog
st Kg h 2Kg,v Gy Oy Kg,zv So,v O T Pop,v Be,v g
Analog zu den Gln. (5.10-12) findet man dann flr den Maximalwert
K K v Cv
Coy & & - (5.14)
Kg Kzg,v + 3Kg,v_Kg,2v Cy
und flir die Inkubationszeit
N X .
t = (0 2/3 / {6(D_ + D)} .. 5,15
2 ( /Cg,v) / {6§ o V)} ( )

Fir den gemischten Cluster liegt keine signifikante Abh&ngigkeit von
dem Helium-Angebot flr Keimzahl und Bildungszeit Ng,v vor. Die Keim-
konzentration wéchst linear mit dem Leerstellenangebot und die Bil-
dungszeit verkiirzt sich damit gemdR Gl. (5.15) wie cv'2/3. Der Ver-
gleich dieser GréRen flr beide Keimfigurationen in Abh&ngigkeit des

Leerstellenangebotes fihrt auf die Ausdriicke

N
t a+boc?2)2/3
c o= Ng,V = Vz (5.16)
t2g f o8 Cy
c fec +gc?
g =82V o v o~V . (5.17)

C 2
2g a+ b c,
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Die Koeffizienten a, b, f und g sind durch die Gln. (5.10-12) und
(5.14-15) bestimmt.

Flr ¢ liefert die Kurvendiskussion einen Pol bei c, = 0 und ein fla-
ches Minimum fir c > 0, das fir c, >> 1 in einem S&ttigungsast aus-

lauft mit oYM

In dem uns interessierenden Leerstellenkonzentrationsbereich o, < 1083

——> b/g. Der reziproke Kurvenverlauf gilt flr &.

fallt 1 mit wachsender Leerstellenkonzentration und g wachst entspre-
chend. Der EinfluB von Kg auf t ist wiederum = 3/K; und auf € = 1/Kg.

Den interessantesten Aspekt liefert jedoch die Diskussion des Einflus-
ses von Eg auf t,g. Danach lauft flir ein Eg von 0,13 eV die kritische
Keimbildung fir den gemischten Cluster um mehrere GroBenordnungen
schneller, bei 1012 ab, (1 << 1) wobei die (1.1)-Keimzahl entspre-
chend um mehrere GréBenordnungen zunirmt und in Bereichen von 10 %
kommt. Erhdht man jedoch die He-Wanderungsenergie, so konkurrieren
beide Keimbildungsprozesse, T = 1, bis hei Wanderungsenergien von 3 eV
eindeutig die diatomare Keimbildung lberwiegt (t >> 1). Die folgende
Tab. V.4 demonstriert dieses Ergebnis fir einen leerstellen- und gas-
reichen Bereich (K.g = 10 351, d, = 10 *) und einen leerstellenarmen,

aber noch gasreichen Bereich (Kg = 10 3 o, = 107 8).

Tab. V.4 Der EinfluB der Helium-Wanderungsenergien ET auf das Verhaltnis
der Keimkonzentrationen £ und Bildungszeiten t flr die Keimver-
h&ltnisse (1,1)/(2,0); T = 575°C

E™ = 0,13 eV E" = 1,4 eV E" = 3,2 eV
g g g
Kg = 1073s7 1t 5,3 1074 1,7 + 1071 1,6 + 10t
c = 10°H £ 8,2 + 104 1,4 - 101 1,5 * 1072
Vv
Ky = 10737 |t 2,4 - 107} 8,1 « 10! 7,7 + 10
c, = 108 g 8,2 - 100 1,4 103 1,5 - 10 6

Das Ergebnis der Tab. V.4 18Bt folgende Interpretation zu: Unmittelbar
mit dem Einbringen der He-Atome wird die Keimbildung flr den gemischten
Cluster abgeschlossen. Diese Keimbildung Uberwiegt die flr den reinen

diatomaren Cluster, und die Dominanz ist weitgehend vom aktuellen Leer-
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stellen- und Gasangebot unabhéngig. Mit der (1,1)-Keimbildung &ndert

sich jedoch die Diffusionsart des Heliums und aus einer schnellen in-

terstitiellen wird eine schwerfdllige substitionelle, die eine Wande-

rungsenergie in der GroBenordnung der thermischen Leerstellenwanderung

besitzt (s. Tab. V.2). Diese langsamen He-Komplexe ermoglichen in leer-

stellenarmen Gebieten eine bevorzugte quasireine oder substitionell ge-

bundene Gas-Clusterung, die aus einer Leerstelle und mehreren Gasatomen

besteht. In leerstellenreichen Gebieten findet man ein Nebeneinander

von reinen und quasireinen Gas-Clustern.

Wie im n&chsten Abschnitt n8her diskutiert wird, muB die Keimbildung

gbenfalls unter dem Gesichtspunkt betrachtet werden, daB unterschied-

liche Keimkorfigurationen wunterschiedlich innere Spannungen hervorrufen:

Die Bildung eines gemischten kritischen Keimes fihrt zu einem Kompres-

sionszentrum, auf das die Matrix eine Kompression ausiibt, wdhrend die

Bildung eines reinen (oder quasireinen) Clusters stets zu einem Dila-

tationszentrum flihrt, das eine Verspannung der Matrix verursacht.

Der EinfluB der Temperatur auf die Bildung einer bestimmten Keimkonfi-

guration ist klein, solange eine interstitielle He-Diffusion vorliegt.

Er liegt im untersuchten Temperaturbereich unter 25%. Die Verh&ltnisse

andern sich wieder drastisch, wenn eine substitionelle He-Wanderung er-

folgt. In diesem Fall wird die Dominanz der reinen (oder gquasireinen)

Gas-Cluserung mit wachsender Temperatur stark eingeschrénkt, wie die

Tab. V.5 ausweist, und verschwindet wieder fir T > 700°C.

Tab. V.5 Der EinfluB der Temperatur auf die Inkubationszeit tN
und die Konzentration c an kritischen Keimen flr die
= 1073s! und ¢

Cluster (1,1) und (2,0) bei K

= 1074

im Fall (a) E7 = 0,13 eV und ) ED = 3,2 v,V
T oc| N (2,0) [s] N, 2,000 6 2,00 ¢ (1,1)/c (2,0)
165 (a) 6,9-+ 10 9 5,8 - 10 % 1,0 * 10 10 7,2 * 10"
(b) 1,2 * 108 8,5 * 10! 3,0 * 10! 1,3 = 10 8
200 | (@) 5,0 109 4,9 * 10 “ 7,8 = 10 10 g,2 - 104
(b)Y 1,9 « 100 3,5 = 100 5,6 ° 10 2 1,5 « 10 1
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Dieses Ergebnis ist ein weiteres starkes Indiz daflir, daB die experi-
mentell beobachtete Situation fehlender Blasen im Peak-Intervall (Abb.
5.2) oder kleinerer Blasen im Vergleich zu tieferliegenden Probenberei-
chen (s. Abb. 4.2a) durch keimspezifische Bildungs- und Wachstumsunter-
schiede erklért werden muB: Dieses Ph&nomen wird experimentell nur im
Temperaturbereich‘465—57508 und niedriger Dosis (kleines CV) becbachtet,

es verschwindet flr hdhere Temperaturen und/oder Dosen.

Zusammenfassend 18Bt sich sagen, daB ein existierender Leerstellen- und/
oder Helium-Konzentrationsgradient einen sublinearen EinfluB auf die
Keimbildungsgeschwindigkeit und auf die Zahl an kritischen Keimen besit-
zen. Demgegeniiber fihrt die Konversion von interstitieller zu substitio-
neller He-Diffusion zu stark verédnderten Proporticnen im Keimbildungs-
mechanismus und bevorzugt bei niedrigeren Dosen als auch Temperaturen
vdie Bildung gquasireiner Cluster. Dieser Keimtyp verschwindet (relativ
zum gemischten Cluster) mit zunehmender Temperatur und/oder Dosis zu-
gunsten des gemischten Clusters. Unabh&ngig von den durch den Keimtyp
festgelegten inneren Spannungen wird man weiterhin Schwellspannungen er-
warten, wenn das Wachstum der Keime und Cluster zu Gasblasen erfolgt, da
die existierenden Leerstellen- und Helium-Konzentrationsgradienten KV =

Kv(x) bzw. Kg = Kg(x), ortlich unterschiedliche Keimzahlen bewirken.

In der Tab. V.6 werden die Einfangradien zusammengestellt, die fir die
Rechnungen in den Gln. 5,9-15) benutzt wurden. Die Radien wurden man-
gels experimenteller Daten generell gleich dem halben Clusterdurchmes-
ser gewdhlt (bei spharischer Cluster-Geometrie) und berlicksichtigen die
Volumenadnderung, die durch den He-Einbau in interstitieller oder substi-

tioneller Position bedingt ist.

Tab. V.6 Einfangradien Ty, v flr verschiedene Cluster (g,v)

’

o
in Angstrdm

- a) . b) . b) .
v g g,V 2g rBg

Pg,Z\/ rZg,v

1,488 1,661 1,393 2,093 2,396 1,817 1,939

a) (Pe58) b)) (W175)
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Eine Anderung der Einfangradien zeigt keine merkliche qualitative Ande-
rung des Bildes. Die quantitativen Anderungen sind ebenfalls gering, da
mogliche Radienénderuhgen innerhalb einer GréBenordnung (= 1000 Q)
bleiben.

Die Rechnungen basieren weiterhin auf der Annahme eines thermischen
Diffusionskoeffizienten flr die Leerstellenwanderung. Geht man jedoch
davon aus, daB die Leerstellendiffusion durch den strahlungsinduzier-
ten Leerstellenlberschul stark beschleunigt wird, so erh&dlt man im Fal-
le interstitieller He-Diffusion eine Reduzierung und im Falle substitio-

neller He-Diffusion eine Erhdhung der (1,1)-Keimzahl.

Flr das Verhaltnis aus strahlungsinduzierten und thermischen Leerstel-

lendiffusionskoeffizienten wird die folgende Beziehung gefunden

irr

D, E\‘j (1-8)
——— = exp ——Imit 0,3 <68 < 0,9, (5.17)

th
D, KT

.2 Das Blasenwachstum

Das im letzten Abschnitt behandelte Keimbildungsmodell basierte auf der
Bildung kritischer Keime, die bereits aus zwei Defekten (1,1) oder (2,0)
bestanden. Wegen der hohen Bindungsenergie des (1,1)-Clusters von 4,0
eV (WJ72) und wegen der vernachl&ssigbaren L&slichkeit des Heliums in
der Matrix, die interstitielle Bildungsenergie fir He in V betr&gt 4,2

eV (WJ72), ist eine Aufldsung dieser Keime vernachl&ssigbar.

Das folgende Wachstumsmodell filr diese Keime unterscheidet zwei Arten

von Wachstumsprozessen:

(1) ein defektinduziertes Wachstum, das auf einem DefektfluR

zu einem ruhenden Keim hin beruht und

(2) ein Koagulationswachstum, die Koaleszenz, das auf der Mobi-

litdt sich bewegender Cluster beruht.
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V.2.2.1 Defektinduziertes Blasenwachstum

Das defektinduzierte Blasenwachstum unterscheidet sich grunds&tzlich
flr die verschiedenen Keimfigurationen. Die beiden folgenden Wachs-

tumsmoedelle charakterisieren diese Unterschiede.

A. Das Wachstumsmodell flr den reinen Cluster (g,0)
Das Wachstum des reinen Clusters 18Rt sich durch die einfache

Beziehung

A1 (g,0) > (g + 1,0) (5.18)

beschreiben, die das Wachstum durch Hinzuflgen eines weiteren Gas-

atoms beschreibt.

Flr den reinen Cluster ist charakteristisch, daB er (1) immobil

ist (EB68) und daB er (2) nicht beliebig wachsen kann, sondern ober-
halb einer kritischen Anzahl an Gasatomen infolge der abnehmenden
Bindungsenergie flr die interstitielle Clusterung (W175) eine S&tti-
gung erreicht hat. Ein weiteres Wachstum ist dann nur Uber die Aus-
nahme von Leerstellen mdglich, die den reinen Cluster in einen ge-

mischten Uberflhren.

B. Das Wachstumsmodell fir den gemischten Cluster (g,v)
Flr den gemischten Cluster sind verschiedene Wachstumsprozesse mig-
lich, wie sie auch von Wiedersich, Burton und Katz diskutiert wur-
den (WBK74):

B1 Leerstelleneinfang (g,v) > (g,v 1) (5.19a)
B2 Gaseinfang (g,v) > (g+1,v) (5.20)

B3 Interstitielleneinfang (g,Vv) > (g,v-1) (5.19¢c)
B4 Leerstellenemission (g,v) > (g,v-1) (5.20a)
B5 Gasemission (g,v) > (g-1,v) (5.20b)

Das Verhaltnis von Leerstelleneinfang und Emission ist

(5.21)

’

K /
R_gﬂ } {ﬁ}“ . exp (AF/KT)
g,v-1

wobei die Anderung der freien Energie .

AF = kT-1n S + A (Oberfléchenenergie)+ A (Kompressionsarbeit) (5.22)
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gegeben ist. Im Falle hoher Leerstellenliberséttigung, S >> 1, und im
Falle von Clustern, in denen ein Gasiiberdruck besteht, ist die Ande-
rung der freien Energie groB und die Leerstellenemission damit klein.
Sie wird im folgenden vernachlissigt. Das gleiche Argument gilt flr

den Interstitielleneinfang, der nur dann von Relevanz ist, wenn sich

das Wachstum in der N&he des thermischen Gleichgewichts abspielt.

Die thermisch aktivierte Gasemission wird in erster Linie, bei den rei-
nen und quasireinen Clustern,von Bedeutung sein, wenn die Bindungsener-
gie zwischen diesem Cluster und weiterem Gasatom klein geworden ist.
Die stoBinduzierte Gasemission ist nur dann von Bedeutung, wenn die

stoBenden Atome Energien lUbertragen, die eine weitreichende He-Verla-

.gerung bewirken. Da jedoch das stoBende Teilchen selbst ein Helium-

Atom mit einer im Mittel geringen Ubertragenen StoBenergie, in der
GroBenordnung der Verlagerungsenergie, ist, werden die getroffenen He-
Atome im Mittel den EinfluBbereich des Clusters oder gar der Gasblase

nicht verlassen kdnnen.

Damit reduzieren sich die Wachstumsreaktionen des gemischten Clusters
unter unseren experimentellen Bedingungen auf dem Einfang von Leerstel-

len und/oder Gasatomen.

2.1.1 Die Leerstellenabsorption

Es wird wie bisher angenommen, daB die Morphologie des Clusters sphé&-

risch ist und daB Keimbildungs- wie Wachstumseffekte nicht signifikant

- von der kristallographischen Struktur der Cluster abhdngen. Diese An-

nahme ist sicherlich begriindet, solange die Cluster sich nicht im ther-
mischen Gleichgewicht befinden und einen Gasliberdruck besitzen. Eine Un-
tersuchung des Wachstumsprozesses, der Uber verschiedene Grenzfl&chen
ablduft, findet man bei Claudson (CHSBB9). Er gilt speziell flr das Po-
renwachstum. Beschreibt J (r) J(r) den AtomfluB an der Clusterober-

flache, dann ist die zeitliche Anderung des Clusterradius durch

or
ot

gegeben. Der AtomfluB selbst ist durch die Wahrscheinlichkeit p fir ein

= jQ (5.23a)

Matrixatom gegeben, pro Zeiteinheit in eine benachbarte Leerstelle zu

springen,



_75_

j = p/az , (5.23b).

wenn a die Sprungdistanz ist.

Der Leerstellenstrom jv, der die Blasencberfldche 4w FBZ erreicht, kann
durch ‘

4w ro? Dy (1)
s B v C
Q.‘J\/ = a2 a]:“ r r (5.248)

i

beschrieben werden [z.B.(5S74)], woraus bei spharischer Geometrie der

bekannte Ausdruck

4 I‘B Dv
QJQ/ = ‘a—z CV

(5.24b)

folgt. Im Falle einer strahlungsinduzierten Leerstellenlbersattigung
ist c, die in Abb. 5.1 diskutierte Leerstellenlibersadttigung. Entwickelt
man analog den ZwischengitteratomfluB und beriicksichtigt man die Mog-
lichkeit der Blasenschrumpfung oder das Blasenwachstum infolge eines
nichtverschwindenden Gasdrucks, soc erhdlt man den von B. L. Eyre ange-

gebenen Ausdruck flr Porenwachstum (Ey75)

Dr _ 1
ot = ;Z- [4HPB DV CB Cv + 4x PB Di CB Ci

; ;
B v B v P kT

Auf eine flr das Blasenwachstum wichtige Konsequenz infolge der in Cy

(5.25)

involvierten Defekterzeugungsrate Kv haben Brailsford und Bullough hin-
gewiesen. Danach verschiebt sich die maximale Leerstellenlbersattigung
bzw. das maximale Volumenschwellen bei leerstelleniberfluBinduziertem
Wachstum zu hBheren Temperaturen, wenn die Defekterzeugungsrate KV wachst.
Diese Temperaturverschiebung 188t sich unter vereinfachenden Annahmen
leicht aus dem Gleichungssystem Gln. (5.5) unter Berilicksichtigung von

Gl. (5.7) angeben (Ka72).

K

1 1 k Y

LTt <—K ) > : (5.26)
V N
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V.2.2.1.2 Die Gasabsorption

Das Wachstum der Cluster durch die Aufnahme von Gasatomen wird unter
den Annahmen geflhrt werden (1), daB die Blase sich wahrend der Gas-
kollektion sténdig im thermischen Gleichgewicht befindet oder (2),

dal durch die Gaskollektion ein bestehendes Gleichgewicht gestdrt oder
bei einem Nichtgleichgewichtszustand die Abweichung'vom Gleichgewicht

verandert wird.

Es wird dabei nicht unterschieden, ob es sich um einen freien Gasstrom
handelt oder ob die Gasaufnahme durch die Zusammenlagerung zweier Gas-
blasen erfolgt. Im letzteren Fall &ndert sich wegen V; + V, allerdings

der Startradius des Wachstumsbeginnes (V = Blasenvolumen).

A. Gaskollektion im thermischen Gleichgewichtszustand

Es gilt das van-de-Waalsche Gasgesetz

.82 2

(p-=—Va) (V-nhb)=ng kT (5.27)
n. 2 g
2

a,b  van-de-Waals-Konstanten

ng Zahl der Gas-Atome,

so daB fir den Gleichgewichtszustand die Beziehung

n_ kT 2 n. kT
_Z;Y_ = L}g - a (4“-1-\3