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ZUSAMMENFASSUNG

Mehrere Elemente, deren Atome im Vergleich zu Aluminium
UbergroB und in Aluminium unl®slich sind, wurden in Aluminiumein-
kristalle bei verschiedenen Temperaturen implantiert. Der sub-
stitutionelle Anteil und die Gitterplatzbesetzung wurden mit der
Tonen-Channeling Methode bestimmt. Der in situ gemessene substitu-
tionelle Anteil zeigt eine starke Abhdngigkeit von der Implantations-

temperatur. Bel Implantations- und Analysetemperaturen unterhalb der

Temperatur der Stufe III ist der substitutionelle Anteil signifikant
grdBer als bei Temperaturen dariiber. Mit ansteigenden Werten der
Losungswdrme sinkt der substitutionelle Anteil filir alle Implanta-
tionstemperaturen. Die nichtsubstitutionelle Komponente besteht

aus Fremdatom-Leerstellen Komplexen. Diese Komplexe bilden sich be-
reits in der Abkilihlphase der Kaskade. Bei Temperaturen oberhalb

der Temperatur der Stufe III werden zusdtzlich frei bewegliche
Leerstellen von den Fremdatomen eingefangen. Der Einfangradius ist

mit der L&sungswidrme und der Fehlanpassungsenergie korreliert.

Der Teil der Fremdatom-Leerstellen Komplexe, der bei Tempera-
turen oberhalb der Temperatur der Stufe III zusitzlich gebildet
wird, kann durch Nachbestrahlung mit Ionen verschiedener Masse
bei tiefen Temperaturen, selbst bei 5 K, vollstdndig aufgeldst
werden. Die Erhéhung der substitutionellen Komponente durch Nach-
bestrahlung ist unabhingig von der Fremdatomkonzentration, der Kas-
kadendichte, der mittleren ilibertragenen Energie und dem Kaskaden-
effektivitdtsfaktor. Der Anstieg der substitutionellen Komponente
wird durch die Disassoziation von Fremdatom-Leerstellen Komplexen
innerhalb der Kollisionsphase der Kaskade verursacht und dient
als ein quantitatives MaB filir die Rekombination instabiler Frenkel-
paare in der Relaxationsphase der Kaskade. Diese Ergebnisse stel-
len erstmalig eine experimentelle Bestidtigung molekulardynamischer

Rechnungen der Kaskadenentwicklung dar.

Die Methode des ionenstrahlinduzierten Mischens ist weniger
gut zur Untersuchung grundlegender Prozesse innerhalb der

Kaskade geeignet.



Lattice Site Occupation of Insoluble Impurity Atoms in
Aluminium after Implantation and Irradiation

ABSTRACT

Several elements, whose atoms are oversized and insoluble
in aluminium, were implanted in aluminium single crystals at

different temperatures. The substitutional fraction and the lat-

tice site location were determined using the ion-channeling tech-
nigque. The substitutional fractions obtained by in situ analyses
are strongly dependent on the implantation temperature. At implan-
tation and analysis temperatures below the temperature of stage III
the substitutional fraction is significant larger than at tempera-
tures above. With increasing heat of solution the substitutional
fraction decreases for all implantation temperatures. The non-
substitutional component consists of impurity atom-vacancy com-
plexes. These complexes are formed in the cooling phase of

the cascade. At temperatures above the temperature of stage III
additional free mobile vacancies were captured by the impurity
atoms. The capture radius is correlated with the heat of solution

and the size mismatch energy.

The part of the impurity atom-vacancy complexes, which is
formed additionally at temperatures above the temperature of
stage III can be recovered completely by postirradiation with
ions of different masses at low temperatures, even at 5 K.

The increase of the subsitutional fraction is independent of

the impurity atom concentration, the cascade density, the mean
transferred energy and the damage production efficiency. The
increase of the substitutional fraction is attributed to the
disassociation of impurity atom-vacancy complexes and serves as

a quantitative measure for unstable pair recombination in the
relaxation phase of the collision cascade. These results constitute
for the first time an experimental confirmation of molecular

dynamics calculations of cascade evolution.

Ion beam mixing experiments are less well suited to inves-

tigate the basic processes within the cascade.
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1. EINLEITUNG

Die Ionenimplantation hat im Laufe der letzten Jahre als
Technik zur Modifizierung von Oberflichen und oberflichennaher
Gebiete bedeutende Verbreitung gefunden. Elektrische, chemische
und mechanische Eigenschaften von Materialien k&nnen durch
Tonenimplantation veridndert und verbessert werden. Zahlreiche
integrierte Schaltkreise und elektronische Einzelkomponenten
werden heute unter Nutzung der Ionenimplantation gefertigt.
Dabei wird die Ionenimplantation zur Dotierung, Kontaktierung
und zur Erzeugung isolierender Schichten eingesetzt. Die Nutzung
der Ioneénimplantation zur Verbesserung der katalytischen Eigen-
schaften von Oberflichen chemischer Katalysatoren ist noch im
Versuchsstadium. Dagegen wird die Ionenimplantation zur H&rtung
von Oberfl&dchen industriell genutzt. Die Standzeit der Prige-
stempel der ungarischen Minze wird durch Stickstoffimplantation
auf ein Vielfaches erhdht /1/. Auch kiinstliche Knie- und Hiift-
gelenke aus Titan werden durch Ionenimplantation fir die

Humanmedizin nutzbar gemacht /2/.

Der Hauptvorteil der Ionenimplantation ist die M&glichkeit,
nahezu jedes Ion in nahezu jeden Festkdrper einzubringen,
ohne Riicksicht auf die Regeln der Metallurgie und ohne Beachtung
der Gleichgewichtsphasendiagramme. Aus diesem Grunde werden die
Legierungen, die durch Implantation hergestellt wurden, meist
metastabil sein. Fiir das Verstdndnis und die Voraussage von
Eigenschaften implantierter Systeme ist es wilinschenswert eine
Vorstellung von den Faktoren, die die Fremdatom-Wirtsgitteratom
Konfiguration bestimmén, zu erhalten. Die grundlegenden Prozesse
kdnnen stofkinetischer Natur sein, oder konnen thermodynamische
Krdfte, verursacht durch lokale Anderung des chemischen Potentials
sein. Weiterhin kann die Reaktion der Fremdatome mit Punktdefekten
ein wichtiger Prozess sein. Bislang wurden zahlreiche Versuche
unternommen um Kriterien zu finden, die die Position der Fremd-

atome im Wirtsgitter bestimmen.




Sood und Dearnaley /3/ und Picraux /4/ bestimmten die substi-
tutionellen Anteile von zahlreichen,bei 293 K in Aluminium implan-
tierten Elementen. Brice /5/, Darken und Gurry /6/, Miedema et al.
/7,8,9/, Chelikowsky /10/, Alonzo und Lbépez /11/, Singh und
Zunger /12/ und Doyama /13/ entwickelten Modelle zur Vorhersage
der Gitterplatzbesetzung.

Im Rahmen dieser Arbeit wird die Gitterplatzbesetzung von,
bei verschiedenen Temperaturen, in Aluminium implantierten ,unldslichen
Fremdatomen untersucht. Aus dieser Gruppe ist das System AlPD
von technischem Interesse. Aluminium-Blei Legierungen, die
konventionell nicht herstellbar sind, sollten sich gut als Gleit-
lagerwerkstoffe eignen /14/. Selbst unter Schwerelosigkeit
gelang es in einem Experiment der D1-Mission im Space Shuttle

nicht, Al und Pb zu legieren /14/.

Eng mit der Ionenimplantation verknlipft ist die Frage von
Struktur und Eigenschaften der StoB- oder Kollisionskaskade, die
sich beim BeschuB mit energetischen Teilchen im Festkdrper aus-
bildet. Ausgehend von theoretischen, ph#4nomenologischen
Modellen {iber Monte-Carlo Simulationen bis hin zu molekular-
dynamischen Rechnungen existieren zahlreiche Beschreibungen der
Eigenschaften von Kaskaden. Die Grundlagen flir das Verstédndnis
der Erzeugung und der Struktur von Strahlensch8den legten die
Arbeiten von Brinkman /15,16/, Kinchin und Pease /17/ und Seitz
und Koehler /18/. Brinkman /15/ fiihrte das Konzept des "Displace-
ment Spike" ein. Das "Thermal Spike" Modell wurde von Seitz und
Koehler /18/ eingefiihrt und von Vineyard /19,20/ und Averback
/21/ weiterentwickelt. Guinan /22/ entwickelte ein Kaskadenmodell
basierend auf Schockwellen. Robinson und Torrens /23/ und Bier-
sack und Haggmark /24/ simulierten Kaskaden unter der Ndherung
bindrer StéBe. King und Benedek /25/ und Guinan und Kinney /26/
beschrieben die zeitliche Entwicklung von Kaskaden mittels
molekulardynamischer Rechnungen. Mit Hilfe von Nachbestrahlungs-
experimenten soll versucht werden, die vorgeschlagenen Kaskaden-

modelle experimentell zu verifizieren.
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Es wurden zusdtzlich Experimente des ionenstrahlinduzier-
ten Mischens durchgefiihrt, deren Ergebnisse im Anhang dieser Ar-

beit aufgefiihrt sind.

2. EXPERIMENTELLE ANORDNUNG UND PROBENPRAPARATION

2.1 Experimentelle Anordnung

Beschleuniger, Strahlrohrsystem und Streukammern zur Durch-
fihrung von Rutherford-Riickstreuexperimenten und Channeling-
Messungen befinden sich in der Experimentierhalle 434 des Kern-
forschungszentrums Karlsruhe. Die Van de Graaff-Beschledniqer
und der Ionenbeschleuniger sind in separaten, gut abgeschirmten
Rdumen aufgebaut. Die Computer zur Datenaufnahme und Daten-

auswertung befinden sich ebenfalls in der Experimentierhalle.

2.1.1 Van_de_Graaff-Beschleuniger, Ionenbeschleuniger und

ey i e P S G T G I G G emn e g D D D o s e b s e o W e S o G e e b G e e 5 s e e o e e e o e

Die Anordnung der Beschleuniger und des zugehérigen
Strahlflihrungssystems des Instituts flir Nukleare Festkdrperphysik
ist in Abb. 1 schematisch dargestellt.

Die zwel Van de Graaff—Beschleunigér mit Maximalspannungen
von 2.5 und 3.5 MV werden fiir Rutherford Riickstreu- und Channe-
ling-Experimente genutzt. Der hierzu benutzte He+—Strahl ist sehr
gut kollimiert (Winkeldivergenz < 0.01°) und besitzt einen
Strahldurchmesser von 0.5 mm. Ublicherweise wird flir die Messungen
ein Strahlstrom von 10=-20 nA gew8hlt. Die Energie und die An-
zahl, der von der Probe unter einem Winkel von 165° zur Strahl-
einfallsrichtung rlickgestreuten Teilchen, wird in einem Raum-
winkel von 4.6 msterad in einem Silizium=-Oberfl&dchensperr-
schichtzdhler registriert. In Abb. 2 ist die Strahlfihrung

schematisch gezeigt.
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Abb, 1 Schematische Darsitellung den experimentellen Anordnung.

Kollimatoren

~
Streuwinkel 0.5mm: BléndendurchmesSer: 1.0mm
e

Einfallender lonenstraht {2.0 M:\‘/ He*)

b= im 3m

P=Probe
S=Blende zur Sekunddrelektronenunterdriickung
D= Sitizium-0Oberfl3chensperrschichtzahler

Streukammer

Abb. 2 Strnahlfweg im Strahlrohn und in der Streukammer.




Der Ionenbeschleuniger /27,28/ mit einer maximal zur Verfiigung
stehenden Spannung von 350 keV ist in der Lage,nahezu alle
Elemente des Periodensystems in einfach oder mehrfach ionisierter

Form oder als Moleklilionen zu beschleunigen.

Standardmédfig werden Raum- und Tieftemperaturexperimente
(5, 77 X) mit dem in Kap. 2.1.2 beschriebenen Tieftemperatur-
Goniometer in der Streukammer 1 durchgefiihrt. In dieser Kammer
kann in situ bei tiefen Temperaturen und unter Ultrahochvakuum-
konditionen (< 5-10"% Pa bei T = 293 K und < 2 - 107°
T < 77 K) implantiert, bestrahlt und analysiert werden. In

Pa bei

Kammer 2 wurden Analysen bei T = 293 K mit dem Dreiachsen-

Goniometer durchgefiihrt.

Das Vakuum in den Streukammern und dem Strahlrohrsystem

wird durch Turbomolekularpumpen aufrechterhalten.

Foto 1 Streukammern und Strahlrohrsystem. Oben Aim Bikd
st Kammer 2, Ln Bildmitte ist Kammen 1 mit dem
eingesetzten Dhelachsengoniometer zu sehen.




2.1.2 Tieftemperatur- und Dreiachsen-Goniometer

Zur Bestrahlung und Analyse bel verschiedenen Temperaturen
wurden die Proben in ein Tieftemperatur-Goniometer eingebaut.
Der Aufbau und die Funktion des Tieftemperatur-Goniometers sind
in Ref. /29/ und /30/ detailliert beschrieben.

Bei dem Tieftemperatur-Goniometer handelt es sich um ein
mit einem Badkryostaten ausgestattetes Zweiachsen-Goniometer.
Wahlweise kann fliissiger Stickstoff (77 K) oder flilissiges
Helium (4.2 K) eingeflillt werden. Der Tank besteht aus einem
langen Edelstahlrohr, auf dem unten ein Cu-Rechteckblock hart-
geldtet ist. Am oberen Ende ist es an einen mit einem Zahnkranz
versehenen Edelstahlflansch angeschweiBt. Die Vakuumabdichtung
erfolgt mittels Viton-Rundschnurringen. Diese Konstruktion er-
laubt die Drehung des gesamten Einsatzes um die vertikale Achse 0.
In den Cu-Block ist ein Hohlraum eingefr&dst, der durch das Edel-
stahlrohr mit den verfliissigten Gasen befiillt wird. Im unteren Teil
dieses Cu-Blocks ist ein UHV-Kugellager zur Aufnahme und Drehung
des Probenhalters angebracht. Dieser ist iiber einen Schnecken-
trieb, eine Edelstahlstange und eine UHV-Drehdurchfiihrung mit
einem Schrittmotor mit Winkelkodierer verbunden. Dies erlaubt
eine Rotation um die Probenachse ¢. Die Probe selbst ist unter
Zwischenlage von In-Folie auf einem Cu=-Probenhalter montiert.
Der thermische Kontakt zwischen Cu-Block und Probenhalter wird,
ebenfalls unter Zwischenlage von In-Folie, iiber den Anpressdruck
zweier Druckfedern erreicht. Der AuBenmantel des Kryostaten wird
mit fliissigem Stickstoff gekiihlt. Zur Abschirmung thermischer
Einstrahlung auf das Edelstahlrohr und den Cu-Block ist im Innern
des AuBlenmantels eine Cu-Abschirmung angebracht. Um den Proben-
halter herum ist ebenfalls ein Cu-Abschirmbecher befestigt. Alle
Abschirmblenden besitzen filir den einfallenden Ionenstrahl und fir
die rlickgestreuten Teilchen entsprechende Aussparungen. Die
Temperaturanzeige erfolgt {iber einen geeichten Ge-Widerstand,
der an der Seite des Cu-Blocks angebracht und mit einer MefB-

briicke verbunden ist.




Die Reproduzierbarkeit der Winkel betrigt fiir © 0.02° und fiir
¢ 0.25°, sofern die Winkel von jeweils der gleichen Seite aus

angefahren werden /29/.

Die auf die Probe geflossene Ladung wird direkt durch
Integration des Ionenstroms, der auf die Probe trifft, gemessen.
Die beim BeschuB mit hochenergetischen Ionen auftretenden
Sekunddrelektronen werden durch eine Blende, die den Proben-
halter umschlieBt und auf einem negativen Potential von 500 V

liegt, unterdriickt.

Da der drehbare Probenhalter bezliglich der thermischen
Ankopplung an den Cu-Block vermutlich nicht die optimale
technische L&sung darstellt, wurde die Temperatur mit einem
am Ort der Probe angebrachten Ge-Widerstand gemessen. Wdhrend
eines Bestrahlungexperimentes wurde am Probenort eine Temperatur

von 5.5 K gemessen /29/.

Flir Messungen bei 293 K chne in situ Bestrahlung wurde ein
Dreiachsen-Goniometer verwendet. Zusitzlich, im Vergleich zum
Tieftemperatur-Goniometer ist eine Verkippung um die horizontale
Achse a mdglich. Auch bei diesem Goniometer ist die Probe zur
Strommessung elektrisch isoliert montiert. Die Sekundirelektronen
werden mittels einer Blende, die auf =300 V liegt unterdriickt.
Alle drei mdglichen Winkelbewegungen 0, «, ¢ werden durch Schritt-
motoren ausgefiihrt.Die Absolutwinkel werden mit digitalen Winkel-

kodierern gemessen.

Beide beschriebenen Goniometer sind filir yltrahochvakuum-

konditionen ausgelegt.




Foto 3 AnsLeht des Bernedlchs des
Probenhaltens,

Foto 2 AuBenansicht des T.ieftemperatur-
Gondometens,

2.1.3 Datenaufnahme und Datenanalyse

Alle Steuerungs- und MeBwerterfassungsaufgaben werden von
einem NOVA3 Kleinrechner liber ein CAMAC-System bewerkstelligt.

Die Winkelbewegungen der Goniometer werden mittels Vier-
phasen Schrittmotoren durchgefliihrt und {iber digitale Winkel-
kodierer kontrolliert. Sowohl Schrittmotoren, als auch Winkel-

kodierer werden liber das CAMAC-System betrieben.




Der Ionenstrom, sowohl bei der Analyse, als auch bei Implan-
tation und Bestrahlung wird jeweils direkt auf der Probe gemessen.
Dazu ist die Probe elektrisch isoliert und mit einem Strominte-

grator verbunden. Der Stromintegrator besitzt einen Strom-zu-
Frequenz Wandler, der mit einem Zihler im CAMAC-System verbunden

ist.

Das Ausgangssignal des Silizium-Oberfl&chensperrschicht-
zéhlers wird vorverstirkt, durchlduft den Hauptverstédrker und
wird in einem schnellen ADC digitalisiert. Uber DMA wird es
direkt in einen Teil des Arbeitsspeichers der NOVA3 geschrieben.

Die Gesamtsteuerung des Experimentes lbernimmt ein umfang-

reiches Computerprogramm /29/.

Zur Auswertung der Spektren und MeBdaten steht neben der
NOVA3 noch ein NOVA4 Rechner mit 150 MByte Festplatte, Farb-
monitor, Trommelplotter und Drucker zur Verfligung. Zahlreiche
Programme zur Auswertung und Darstellung von Spektren, Winkel-
abh&ingigen Ausbeutekurven und MeBdaten wurden erstellt.

Zur Monte-Carlo Simulation von Channeling-Experimenten

wurde ein MV4000 Rechner verwendet.

2.2 Probenpriparation

Zur Untersuchung der Gitterplatzbesetzung implantierter
Fremdatome und flir die Nachbestrahlungsexperimente wurden als
Targetmaterial k#ufliche Aluminiumeinkristalle. verwendet. Vor
der Benutzung muBten diese Kristalle geschnitten, gedtzt und

gereinigt werden.

Fir die Experimente zum Ionenstrahlmischen wurden
geeignete dinne Schichten durch Aufdampfen im Ultrahochvakuum

hergestellt..



2.2.1 Préparation der Aluminiumeinkristalle

Hochreine Aluminiumeinkristalle, orientiert in <110> und
<100> Richtung, wurden in Stabform mit 5 und 10 mm Durchmesser von
der Fa. IBS, D-8082 Grafrath bezogen. Mittels einer Siuresige
(HC1 + H,0) wurden die Einkristalle in etwa 5 mm dicke Scheiben
zerschnitten. Der Kristall war beim Schneiden so montiert, daB
die Kristallachse etwa 8° gegen die Oberfldchennormale verkippt
war. Vor jedem Experiment wird die Oberfldche jeweils einer der
Scheiben elektrochemisch in einer Ldsung aus Methanol (CH3OH)
und Salpetersidure 65% (HNO3) zu gleichen Teilen abgedtzt. Dabei
stellt der Kristall, der mit einer Aluminiumpinzette gehalten
wird, die Anode dar, als Kathode fungiert ein Aluminiumblech. Der
Strom wird, je nach Gr&Be des Kristalls, zwischen 3 und 8 A ein-
gestellt. Nach dem Atzvorgang wird der Kristall in reinem Methanol
und darauf folgend in wasserfreiem Athanol gereinigt. Nach jedem
Experiment wird die implantierte Oberfl&dchenschicht mittels des
oben beschriebenen elektrochemischen Atzverfahrens entfernt,
so daB derselbe Einkristall fir mehrere Experimente zur Verfiigung
steht. Die so préparierten Einkristalle weisen xmin-Werte zwischen
0.02 und 0.08 auf (siehe S. 44).

2.2.2 Herstellung der diinnen Schichten_durch_ Aufdampfe

Zur Herstellung der Diinnschichtstrukturen fiir die Experimente
des ionenstrahlinduzierten Mischens wurde die in Ref. /31/ aus-
fithrlich beschriebene Aufdampfanlage benutzt. Die Schichten wurden
durch Sequentielles Elektronenstrahlverdampfen von Medium und
Marker auf einkristalline Saphirsubstrate hergestellt. Aufdampf-
materialien hdchster Reinheit wurden verwendet. Das Olfreie
Vakuum wurde durch zweistufige Drehschieber-Vorpumpe, Turbomole-
kularpumpe, Titanverdampfer und fliissig Stickstoff Kihlfalle
aufrecht erhalten. Der Druck im Rezipienten betrug vor und nach
dem Aufdampfen < 1 -"10_7 Pa, wihrend des Aufdampfens

< 3-107° Pa. Zu Beginn jedes Aufdampfzyklus wurden die Substrate




auf 700 X geheizt,um eine gute Haftung der Schicht sicherzu-~
stellen. Wihrend des Aufdampfens der untersten Schicht des
Mediums wurden die Substrate rasch auf 77 K abgekiihlt um
Diffusionsvorginge zwischen Medium und Marker zu unterbinden.

Markerschichten aus
Markerschichten aus
Markerschichten von
sich in einer Tiefe
betrdgt 300 nm. Fiir

—_11 —

Gold, Wolfram, und Tantal in Vanadium und
Gold in Aluminium wurden prédpariert. Die
einer Dicke zwischen 3 und 5 nm befinden
von 20 nm im Medium. Die Gesamtschichtdicke
das V(W) System wurden Proben mit einem zu-

sdtzlichen Referenzmarker in 250 nm Tiefe prH#pariert, Die Auf-
dampfraten von 0.5 bis 1.0 nm/s und die Gesamtschichtdicken

wurden mit einem Quarzschichtdickenmonitor tiberwacht.



3. PHYSIKALISCHE GRUNDLAGEN DER EXPERIMENTELLEN METHODEN

Allen benutzten experimentellen Techniken und Methoden,
der Ionenimplantation und Ionenbestrahlung, der Rutherford-
Rickstreuung und der Ionen-Channeling Methode, ist gemein,
daB sie auf der Wechselwirkung von energetischen Ionen mit
den Atomen des Targets und den darauffolgenden Prozessen mit
unterschiedlicher Zielsetzung beruhen. Wdhrend bei der Ionen-
bestrahlung der nukleare Energieverlust und damit die Defekt-
erzeugung im Vordergrund steht, ist die unvermeidliche
Defekterzeugung bei der Rutherford-Rlickstreuanalyse eher
unerwiinscht. Dagegen ist der elektronische Energieverlust bei
der Ionenbestrahlung ein die Reichweite der Ionen verringernder
Effekt, der bei Rlickstreumessungen erst eine Tiefenaufldsung
und Messung ermdglicht. Bei der Ionen-Channeling Methode nutzt
man das,von nuklearem Energieverlustfast freie,Durchfliegen
der Ionen parallel zu einer niedrig indizierten Kristallachse
eines Einkristalls zur Bestimmung der Gitterplatzbesetzung
eingebrachter Fremdatome. Im Gegensatz dazu ist man bestrebt
bei der Ionenimplantation Channelingeffekte zu vermeiden, da
damit die Reichweite und die Reichweitenverteilung und daraus
folgend die Konzentration der implantierten Atome unbestimmt

wird.

3.1 Ionenimplantation und Ionenbestrahlung

Die verwendeten Al-Einkristalle wurden unter zwel ver-
schiedenen Zielsetzungen mit Ionen beschossen. Bei der Ionen-
implantation ist das Ziel in eine definierte Tiefe eine
definierte Konzentration von Fremdatomen einzubringen. Beil
der Ionenbestrahlung soll in der Tiefenregion,in der sich
die implantierten Fremdatome oder die aufgedampfte Markerschicht
befindet,ein definierter Strahlenschaden erzeugt Werden. Dies
ist gleichbedeutend mit der Deposition einer konstanten Energie
pro Einheitstiefe in nukleare StbBe im betrachteten Tiefen-

intervall. Die Energie der zur Ionenbestrahlung gewdhlten Ionen




muB so hoch sein, daf sie den implantierten Bereich bzw. die
Markerschicht durchdringen und erst in gr&Berer Tiefe im

Wirtsgitter bzw. Medium zur Ruhe kommen.

Flir beide Vorgehensweisen ist der Abbremsvorgang der Ionen,der
sowohl ihre Reichweite, ihre Verteilung als auch die Defekt-
erzeugung bestimmt, von entscheidender Bedeutung. Die wichtigsten
Grundlagen der Wechselwirkung schneller Ionen mit Materie, die
in der Literatur ausfiihrlich beschrieben sind /32,33,34/, sollen
im folgenden, insoweit sie den Energiebereich zwischen 80 keV

und 2.0 MeV betreffen so kurz wie mdglich beschrieben werden.

In den Gleichungen der folgenden Kapitel ist E die Energie
des Ions, 7, und Z, sind die Ordnungszahlen von Ion und Target-

1
atom und M1 und M2 sind die Massen von Ion und Targetatom.

3.3.1 Wechselwirkung zwischen Ion und Targetmaterie

Beim Eindringen in das Target werden die Ionen mit dem
spezifischen Energieverlust (-dE/dx) abgebremst. Im wesentlichen
wird der Energieverlust durch zwei Prozesse, nimlich der
elastischen Streuung an den (abgeschirmten) Atomkernen (nuklearer
Energieverlust) und der Wechselwirkung mit gebundenen oder freien
Elektronen (elektronischer Energieverlust), verursacht. Unter der

Annahme, daB diese Prozesse nicht korreliert sind, gilt:
(=dE/dx) = (—dE/dx)n + (-dE/dx)e (1)

Bei vorgegebenen Massen von Ion und Target hdngt der Anteil der
Einzelprozesse am Gesamtenergieverlust sehr stark von der Ge-
schwindigkeit der Ionen, was gleichbedeutend mit ihren Energien
ist, ab. Flir hohe Geschwindigkeiten,wie sie bei der Rutherford
Rickstreuanalyse mit 2.0 MeVv He+ vorkommen ,dominiert der
elektronische Energieverlust. Bei kleineren Geschwindigkeiten,
wie sie fiir die Ionenimplantation und Ionenbestrahlung verwendet
werden, spielt der nukleare Energieverlust eine wesentliche
Rolle (siehe Abb. 3).




Elektronischer Energieverlust

Im Bereich hoher Energien erreicht der elektronische Energie-

verlust ein Maximum bei der Ionengeschwindigkeit

22/3 v (siehe Abb. 3) (2)

Vi © 1 " Vo

wobei Vg die Bohr’sche Geschwindigkeit

e2

o
darstellt. Flir Geschwindigkeiten groBer als V4 nimmt (—dE/dx)e
mit 1/E ab. In diesem Energiebereich, der Bethe~Bloch Bereich
genannt wird, erfolgt der Energielibertrag auf einzelne Elek-
tronen. Der elektronische Energieverlust ist hierbei durch

/35/

(caE, | 1%
dx e 2

.) (4)

gegeben. In diesem Energiebereich arbeitet man bei Rickstreu-
und Channeling-Messungen mit leichten Ionen und Energien um
2.0 MeV. Damit kann der elektronische Energieverlust auch mit
Hilfe der Polynomkoeffizienten nach Ref. /36/ approximiert

werden.

Flir den Energiebereich der Ionenimplantation und Ionenbe-
strahlung kann man den Energieverlust ndherungsweise als einen
kontinuierlichen ProzeB betrachten, in dem der Energieverlust
proportional zur Geschwindigkeit des Ions ist /37/. Nach der
Dinfiihrung dimensionsloser GrdBen flir Energie und Reichweite

erhdlt man /37/:
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mit der reduzierten Energie

a‘M2

€ = R - 5 ’
Z1 ozzoe .(M1+M2)

wobei

9]
i

0.8853 +a_ . (z2/3 4 z2/3)-1/2
e} 1 2

der Thomas-Fermi Abschirmparameter und a, ¥ 0.053 nm der
Bohr'’sche Radius ist. Die reduzierte Reichweite ist durch

4-T|:-a2vN-M1-M2
p = X o ‘ (N = atomare Dichte)

2
(Mg + M,)

gegeben. Der Proportionalitidtsfaktor wird durch /37/.

C,2/3,,2/3 3/2
L 00793 - 7 75 (M +M,))

/2. 3/2 . 1/2
2y oMt e My

ausgedriickt. In Abb. 3 ist der Verlauf des elektronischen

Energieverlusts in Abh#ngigkeit von der reduzierten Energie ¢

(6)

(7)

(8)

(9)

1/2

flir beide betrachteten Energiebereiche graphisch dargestellt.

Zur Verdeutlichung sind in Tab. 1 Werte von 61/2

und k fiir einige typische Fille von Riickstreuanalyse, Ionen-

bestrahlung und Ionenimplantation aufgefiihrt.
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Abb. 3 Abhdngigheit des elektronischen (S,) und des nukleawren

(S,)) Enengleverbusts von der reduzienten Energde e!/?
/38/. |
Ion Target 81/2 k
2.0 MeV He® in Al 28.58 -
200 keV He' in Al . 9.04 1 0.432
300 kev Ne® in Al 3.67 0.160
300 kev Kr¥ in a1 1.12 0.112
80 kev cd® in Al . 0.43 0.111
300 kev Pb' in Al 0.46 0.114
Tabelfe 1 Werte den reduzdierten Enengde 87/2 und des

Proportlonal itdts fakions k §lin die Bereliche
der Riickstreuanalyse, den Tonenbestrahlung
und den Tonenimplantation.




Nuklearer Energieverlust

Der nukleare Energieverlust kommt durch die Wechselwirkung
der Ionen mit den Kernender Targetatome zustande. Im betrachteten
Energiebereich handelt es sich dabei um einen elastischen StoB-
prozeB, der als klassisches Zweikdrperstreuproblem behandelt

werden kann und als primdres Ereignis bezeichnet wird /39/.

Bei einem elastischen Stof libertrdgt das Ion auf das

Targetatom die kinetische Energie
.2
T =T ° sin (6/2) ‘ (10)

dabei ist Tm die maximal Ubertragbare Energie. Sie wird aus-
schlieBlich bei einem StoB mit dem Streuwinkel 0 = n (0 =
Streuwinkel im Schwerpunktsystem) {ibertragen und betrigt

T =y 8 (11)
mit

Y = — (12)

(M + M)
Durch diesen StoBprozeB wird dem urspriinglich ruhenden Target-
atom die Energie T libertragen. Ist dieser Energieiibertrag
gréBer als eine Schwellenenergie ED kann das Targetatom die
Potentialsenke seines Gitterplatzes verlassen. Die Verlagerungs-
energie Ey ist in Einkristallen abhingig von der Kristall-
orientierung /25/ und besitzt fiir Metalle Werte zwischen 15
und 80 eV /40,41/. Fir Al wurde ein Wert von Ep = 18 eV er-
mittelt /42/. Ein verlagertes, energiereiches Targetatom kann
seinerseits durch elastische StdBe weitere Targetatome ver-
lagern (sekundire Ereignisse) und damit eine StoBkaskade oder eine

sogenannte Subkaskade ausldsen.




Diese Betrachtung gilt filir StoBprozesse mit ruhenden
Targetatomen. Falls ein Targetatom bereits durch einen StoB
mit einem Energielibertrag < E, angeregt ist, ist bei einem
Die

zweiten StoB die zur Verlagerung notwendige Energie < Ey-

Verlagerungsenergie E. wird daher in einer dichten Kaskade oder

D
Subkaskade, in der nahezu alle Atome angeregt sind,deutlich ab-

gesenkt.

Der gesamte nukleare BEnergieverlust betrigt /39/:

Y-E

- . do
( dE/d_x)n = N J T- 3% dar (13)
E

D
do/dT ist der differentielle Verlagerungsquerschnitt. Die in
Abb. 3 aufgetragene Kurve des nuklearen Energieverlustes in

reduzierten Einheiten ist mit Hilfe eines analytischen Ausdrucks
fir (-dE/dx)n aus Ref. /43/ berechnet.

Flir den differentiellen Streuquerschnitt gilt:

do = 2mnpdp (14)
mit dem StoBparameter p, dem Abstand, in dem das Ion am Target-
atomkern vorbeifliegen wlirde, wenn es zwischen ihnen keine

Wechselwirkung gibe.

do(E,T) 148t sich berechnen, indem man p als Funktion von

© ausdrilickt und 0 dann durch T ersetzt. Der Zusammenhang zwischen

p und Streuwinkel 0 lautet gemdB der elastischen Streutheorie

/39/:

° 2
1/x 3
@:n—Zp‘J d r (15)
2 a-v /e, -pteh 7
m




mit
r = interatomarer Abstand
m = Tinimaler Anndherungsabstand
M
2
E = °
1 M, +M E

172

Die Integration in Gleichung (15) 1l&B8t sich nur filir sehr
wenige Formen von V(r) analytisch durchfiihren. Geeignet ist
das reine Coulombpotential oder das Nielsen-Potential /39/.
Im Energiebereich der Ionenimplantation eignet sich ein

Coulombpotential mit einer Abschirmfunktion ¢:

V(r) = (16)

Die besten Werte
schirmfunktionen
Abschirmfunktion

approximiert sie

flir v(r) erhilt man aus Berechnungen der Ab-
aus dem Thomas-Fermi Atommodell. Fiir die
erhdlt man keinen geschlossenen Ausdruck, man
durch inverse Potenzpotentiale /37/.

Zur Beschreibung der nuklearen Wechselwirkung von leichten
Tonen mit den Targetatomen eignet sich das Coulombpotential.

Differentieller Verlagerungsquerschnitt:

2 2 2
do _ 4 om ag * M, Z1 22 ER g (47
daTr M, " E 57
e2
mit B, = ——
R 2ao

Totaler vVerlagerungsquerschnitt:

2 2 2 2
4 om ©ag oM, ¢ 27 ¢ 2 -ER(1—EDAY'EH

1 1 2
D M2 ° E * Ep

(18)



Die Wahrscheinlichkeit, daB die bei einem StoB iibertragene
Energie zwischen T und T + dT liegt ist umgekehrt proportional
zu T2. Die mittlere bei einem primdren Ereignis ilibertragene

Energie ist /39/:

E. ¢ 4n(y-*E/E.)
- "p D
TS TS E/NE) (19)

Zur Beschreibung der Wechselwirkung schwerer TIonen mit den

Targetatomkernen eignet sich das Nielsen-Potential
V(r) = (Z1 7, 'ez > a -e;1)/r2 (20)
e*= EBulersche Zahl = 0.5772 ...

besser. Fiir do/dT, o. und T folgt daraus:

D
" ﬁ2~a2°Ea°Y1/2
ar - g .g1/2, 3/2 (21)
nz.az.Ea.Y'l/z
D ” 4 (E ‘}3]‘3)1/2 | )
T 2 (y *FE -ED)1/2 (23)

Reichweite und Reichweitenstreuung

Die Reichweiten, projezierten Reichweiten und Reichweiten-
streuungen der Ionen, die zur Implantation und Bestrahlung ver-
wendet wurden, wurden mit Hilfe eines Computer-Programms /24/,
das auf den, den elektronischen und nuklearen Energieverlust be-

schreibenden Gleichungen beruht, berechnet.




3.1.2 Defekterzeugung

Der nukleare Energieverlust beschreibt den Anteil der ur-
springlichen Energie des eingeschossenen Ions, der in StoBpro-
zessen auf die in Ruhe befindlichen Targetatome {ibertragen
wird. Als primirer ProzeB werden dabei Atome verlagert und somit
Frenkelpaare erzeugt. Ein Frenkelpaar besteht aus einem Eigen-
zwischengitteratom und einer zuriickbleibenden Leerstelle. Die
Anzahl der erzeugten Frenkelpaare ist durch Gleichung (24)

gegeben /21/.

N(E) = aB'/s,, (81 - [ar 22BN () (24)

Das Energiespektrum der primdr angestoBenen Targetatome wird
durch do(E',T)/dT ausgedriickt, Stot(E') ist der totale Energie-
verlustparameter und v (T) ist die sogenannte "Damage"-Funktion.
Das wesentliche an v (T) ist, daB sie eine Materialeigenschaft
widerspiegelt und unabhingig von der Art der Bestrahlung ist.
Ublicherweise verwendet man zum Ausdruck von v(T) das modifi-

zierte Kinchin-Pease Modell /17,44/.

KP

Vv (7)) = 0 flir T < ED
= 1 flir ED < T < 2.5 ED (25)
0.8 ‘EN(T)
= B flir T > 2.5 ED
D
Ey(T) = Anteil der {libertragenen Energie T, der in nuklearen

StoBen deponiert wird.

Als quantitatives MaB fiir die Defektproduktion wird der Begriff
der "dpa" (displacements per atom) verwendet, der angibt, wie
oft ein Atom im Mittel wihrend einer Bestrahlung verlagert

worden ist. Es gilt:

dpa = (0.8 - Fy* ¢)/(2* Ey*N) (26)
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mit

ED = Energieschwelle flir eine Verlagerung, Verlagerungsenergie
N = Atomare Dichte

F, = Energie in nukleare St88e oberhalb ED pro Einheitstiefe

o) = Fluenz der eingeschossenen Ionen

Der typische Wert der Verlagerungsenergie von 25 eV ist deutlich
gréBer als die Energie von 5 eV, die zur thermischen Bildung
eines Eigenzwischengitteratoms notwendig ist. Der Grund filir diese
Differenz ist die hochgradig irreversible Natur des Verlagerungs-
prozesses. Die Energiedifferenz zwischen der Verlagerungsenergie
(2 25 eV) und der gespeicherten potentiellen Energie des Eigen-
zwischengitteratoms (= 5 eV) wird nach Beendigung der
"Displacement"-Phase als thermische Anregung an das Gitter abge-
geben /45/. Wird dem primdr angestoBenen Atom eine grdRere
Energie Ubertragen, ist es in der Lage andere Atome von ihrem
Gitterplatz zu verlagern, bevor es zur Ruhe kommt. Diese sekun-
ddren Atome kénnen wiederum weitere Atome verlagern, was zu
einem "Displacement Spike" oder einer StoBkaskade fiihrt. Jedes
primdr angestoBene Teilchen, das genug Energie besitzt,bildet

somit eine individuelle Subkaskade /46/.

Ein Al-Atom mit einer kinetischen Energie von 20 eV hat
eine Geschwindigkeit von 1.2 - 106 cm/s und bendtigt somit eine
Zeit von 1.7 - 10—14 s,um einen Gitterabstand von etwa 0.2 nm
zu durchqueren /45/. Die gesamte StoBkaskade ist in = 10713 o
abgeschlossen. FlUr diese kurzen Zeiten kann man das umgebende
Gitter als in Ruhe befindlich ansehen, da die Frequenzen der

thermischen Gitterschwingungen < 10 13 1/s sind.

Bei Bestrahlungen mit verschiedenen Ionen werden die
Frenkelpaare von primdr angestofBenen Atomen unterschiedlicher

Energie erzeugt (siehe Abb. 4) /47/.
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Abb. 4 Anteil der enzeugten Frenkelpaare in Abhdingigkeit von der primin
(iberntragenen Energle flin verschiedene Bestranlungen in Ober-
gLdchenndhenung /47/.

Aus Abb. 4 wird deutlich, daB nur bei e  Bestrahlung die
Frenkelpaare direkt aus dem primiren Ereignis stammen. Schon
bei 50 keV Protonenbestrahlung werden 50% der Frenkelpaare aus
Ereignissen mit primir ibertragener Energie von 250 eV und

damit aus einer StoBkaskade heraus erzeugt.

Aus Widerstandsmessungen unter Bestrahlung bei tiefen
Temperaturen, unter der Annahme, daB jedes Frenkelpaar einen
konstanten Beitrag zum spezifischen Widerstand liefert, ist
bekannt, daB die Anzahl der residenten Frenkelpaare mit der



primdr Ubertragenen Energie abnimmt /21/. Dem wird mit dem
Kaskadeneffektivitdtsfaktor oder der Effektivitdt der Defekt-
produktion & (T) Rechnung getragen.

vim)y = v () - £(1) (27)

Flir e Bestrahlung ist £(T) = 1 und sittigt fir T + « bei
0.4 /21/. Die Kaskadenregion enthdlt nach Beendigung der
StoBkaskade betridchtliche kinetische Energie,und viele Atome

sind in einer instabilen Konfiguration. Die Defektkonzentra-

tion wird durch stimulierte Rekombinationen nach Beendigung

der StoBkaskade im thermisch hoch angeregten Gitter in
Abhdngigkeit von der primidr lbertragenen Energie in jeder
individuellen Subkaskade verringert. Dieser thermisch ange-

regte Relaxationsprozef wird "Thermal Spike" genannt /18,19,20,21/.

Er ist ein inhdrenter Bestandteil jeder StoBkaskade.

Bei Temperaturen bei denen Punktdefekte beweglich sind,
kénnen sich aus den urspriinglichen Defekten Defektkonfigurationen
wie Eigenzwischengitteratom- und Leerstellencluster oder Versetzungs-

ringe oder Versetzungszonen bilden.

Bei der Bestrahlung von Ag und W bei 10 K mit schweren Ionen
wurde die direkte Bildung von Eigenzwischengitteratomclustern /48/

und Leerstellenclustern /48,49/ als Folge von Kaskaden beobachtet.

3.7.3 Kaskadenmodelle

Im Gegensatz zur Erzeugung isolierter Frenkelpaare als
primdres Ereignis bei der Elektronenbestrahlung /50/ oder als
Folge eines NeutrinorilickstoBes /51/ ist das charakterisierende
der Kaskade die Verlagerung mehrerer Atome in einem eng be-
grenzten Bereich des Targets. Drei verschiedene Entwicklungen

der Kaskade sind médglich /46/.




I) Besitzt das Ion eine niedrige Masse oder werden Ionen hoher
Energie verwendet, ist die freie Wegldnge zwischen den Ion-
Targetatom StdBen grof. Bei jedem StoB wird auf ein Target-
atom die Energie T iibertragen,und das primdr angestoBene
Targetatom initiert eine Subkaskade. Diese Subkaskaden sind
entlang der Spur des Ions in grbBeren Abstdnden aufgereiht
und {iberlappen nicht(T>E.) .

IT) Ionen mittlerer Masse und niedrigerer Energie erzeugen ent-
lang ihrer Trajektorie Subkaskaden, die enger beieinander
liegen,aber im allgemeinen nicht wesentlich iiberlappen
(siehe Abb. 5).

ITI)Nur bei dem BeschuB sehr schwerer Targetatome mit schweren
Ionen niedriger Energie ndhert sich die mittlere freie Weg-
ldnge des Ions dem Gitterabstand. Durch den Uberlapp der
Subkaskaden kann zwischen den einzelnen Subkaskaden nicht
mehr unterschieden werden. Es bildet sich eine einzige

dichte, lokale Kaskade heraus /49/.

Im allgemeinen und speziell im Bereich der in dieser Arbeit ge-
wdhlten Ionenenergien und Target- und Ionenmassen treten nur
Kaskaden des Typs I und II auf. Diese Kaskaden sind durch das
Energiespektrum der primdr angestofenen Targetatome und durch
die Struktur der Subkaskaden bestimmt. Schon bei weniger als 10
verlagerten Atomen ist die Struktur einer Subkaskade voll ausge-
bildet /47/. Zur vollstindigen Beschreibung der Wirkung der
Kaskade auf das Targetmaterial ist die Betrachtung der Subkas-

kaden hinreichend.

In Abb. 5 ist schematisch gezeigt, daB ab einer Fluenz von
= 1013 Ionen/cm2 ein rdumlicher Uberlapp der Kaskaden auftritt.
Ein zeitlicher #berlapp von Kaskaden 1li8t sich ausschlieBlich
durch Bestrahlung mit schweren Molekiilionen niedriger Energie

erreichen.
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Abb. 5 Schematische Darstellung von rdumlichem Kaskadeniiberlapp. /38/ .

Stellvertretend fir viele andere, dhnliche Kaskadenmodelle wer-
den ein frithes (1954), theoretisches und ein aktuelles (1983),
auf molekulardynamischen Rechnungen basierendes Kaskadenmodell

vorgestellt.

Brinkman /15,16/ entwickelte ein Modell zur Beschreibung
des Strahlenschadens in Metallen, verursacht durch die Bestrahlung
mit energiereichen Teilchen. In Abb. 6 ist eine Subkaskade
initiiert durchein mit T = 1 keV primir angestoBenes Targetatomnm
gezeigt /15/. Alle Atome, die einen inneratomaren Abstand von
der Spur des primdr angestofenen Atoms entfernt waren, sind ver-

lagert worden. Jedes dieser sekundidr verlagerten Atome verlagerte
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im Mittel ein drittes. Die Eigenzwischengitteratome bilden eine

Wolke um ein Zentrum von Leerstellen. Diese Konfiguration ist
instabil.
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Abb. 6 Stofhaskade im Iustand instabilen Kongiguration.
o Tanrgetatom, e Edlgenzwischengitteratom, —— Spuit
des Ions, ---> Spur des primih angestofenen Tellchens /16/.

Im Bereich der Eigenzwischengitteratome ist die atomare
Dichte um 10% erhsht /16/, es herrscht hoher Druck,und die
Atome besitzen eine hohe kinetische Energie. Diese instabile
Konfiguration relaxiert in der Weise, daBR die Targetatome, die
zwischen Eigenzwischengitteratomwolke und Leerstellenzentrum
liegen und bislang nicht verlagert wurden, in das Leerstellen-
zentrum relaxieren. Die Summe der in der Kaskade bewegten
Atome ist dadurch mehr als doppelt so groB wie die Anzahl der
urspringlich verlagerten.




King und Benedek /25/ und Guinan und Kinney /26/ flihrten

molekulardynamische Rechnungen zur zeitlichen Entwicklung von
Kaskaden in Metallen durch. Der zeitliche Ablauf 148t sich

in drei Phasen unterteilen. In Abb. 7 sind quantitative Daten

graphisch dargestellt.

1)

I1)

III)

Kollisionsphase

13 s wird die Energie des

In einer Zeit von = 2 .10
primdr angestofenen Atoms {iber Generationen von ver-
lagerten Atomen verteilt, bis kein weiteres Atom ver-
lagert werden kann. Die Summe der verlagerten Atome ist
4 bis 10 mal grdBer /25,26,52/ als konventionell be-

rechnet /17,44/.

Relaxationsphase

13 s abgeschlossen ist,

In dieser Phase, die nach = 5 ° 10
findet eine athermische Rekombination instabiler Defekte
statt. Die urspriingliche Kristallstruktur wird wieder-
aufgebaut. Am Ende der Relaxationsphase entspricht die
Anzahl der Frenkelpaare dem konventionell berechneten

Wert /25/.

Abklihlphase

Dieser Bereich der Kaskade ist durch eine hohe verbliebene
thermische Anregung, verbunden mit groBier Defektbeweglich-
keit gekennzeichnet. Die Abkithlphase, die = 2 - 1072
dauvert wird auch "Thermal Spike" genannt. Am Ende dieser
Phase ist die Kaskadenregion im thermischen Gleichgewicht
mit der Umgebung. Bis zu 60% der nach der Relaxationsphase
verbliebenen Defekte rekombiniert aufgrund der gegeniiber
Gleichgewichtstransporttheorien 10 mal hdheren Defektbe-

weglichkeit in der Abkiihlphase /26/.
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Abb. 7 Graphische Darstellung dern Engebnisse der molekulardynamischen
Simulation ednen 500 eV Subkaskade /25/.




Kollisions~- und Relaxationsphase bilden zusammen den
"Displacemen£ Spike". Das Verhdltnis der Anzahl im "Displacement
Spike" verlagerter Atome zur Anzahl nach der Relaxationsphase
residenter Frenkelpaare ist unabhéngig-von der Energie des

primdr angestoBenen Atoms.

3.2 Rutherford Riickstreuung

Die Rutherford Riickstreuspektroskopie ist eine gut bekannte
und weit entwickelte zerstdrungsfreie Analysenmethode ober-
fldchennaher Gebiete in Festkdrpern. Zahlreiche Standardwerke
beschreiben die theoretischen Grundlagen und die vielfdltigen
Anwendungen /53,54/. Im Rahmen dieser Arbeit sei nur auf die
wichtigsten Grundgleichungen und die zur Erklirung notwendigen

Fakten eingegangen.

3.2.17 Theoretische Grundlagen

Ein gut kollimierter, divergenzarmer Strahl energetischer L
He™ Teilchen (typisch 2.0 Mév) trifft auf die Probe. Die

Energie und die Anzahl der im Winkel:-von 165° von den Target-

4

atomen rlickgestreuten Teilchen wird in einem Silizium-
Oberfldchensperrschichtzdhler registriert {siehe Abb. 2). §
Fir die benutzte Einfallsenergie kann der Prozefl, der zur
Riickstreuung der Ionen fithrt, als elastischer StoB zwischen

zwel isolierten Teilchen beschrieben werden.

Massentrennung

Die Energie der von Atomen an der Oberflédche der Probe
rlickgestreuten Teilchen sei E,, die Einfallsenergie E,. Das
Verhdltnis dieser Energien wird durch den kinematischen Faktor

k, der von den Massen des Ions M1 (4.0026 amu) und der streuen-

den Targetatome M, und dem Streuwinkel © abhidngt, bestimmt.

2



-—M2 -sinze)”2

2 1
M1+M2

! ] (29)

Da E1 bei festgelegter Masse des Ions M, und festgelegtem Streu-
winkel 0O nur. von M2 abhdngt, ist durch die Messung der Energie

der rickgestreuten Teilchen eine Massentrennung in mehrkompo-
nentigen Targets mdglich. In Abb. 8 ist das nicht-orientierte
Rickstreuspektrum einer mit Pb implantierten Al Probe gezeigt
(a) . Die kinematischen Faktoren fiir Al und Pb sind: k(Al) = 0.556
und k (Pb) = 0.927. Die Energien der an Al und Pb Atomen an der
Oberfl&dche riickgestreuten Teilchen ergeben sich zu 1111 keV und
1854 keV. Diese Energien sind in Abb. 8 durch Pfeile gekennzeich-
net.

Tiefenskalierung

Neben der Massentrennung erlaubt die Methode der Rutherford
Rickstreuung auch eine Bestimmung der Tiefe, in der der Streu-
prozefl stattfand. Auf dem Weg durch das Target bis in die Tiefe
X wo der StreuprozefB stattfindet, und auf dem Weg bis zur Proben-
oberflédche verliert das Ion Energie durch inelastische Wechsel-
wirkung mit den Elektronen des Targets. Diese Ion-Elektron StdBe
dndern die Flugrichtung des Ions nur um sehr kleine Winkelbetridge
(<< 0.01°). Der spezifische Energieverlust %% hdngt von der
Speziesund Geschwindigkeit des Ions und von der atomaren Dichte
und Zusammensetzung des Targets ab. In oberflidchennahen Bereichen
und diinnen Schichten setzt man fiir die energieabhdngige Funktion
%g(E) einen konstanten Wert an; dies bezeichnet man als Ober-

fldchenniherung. Damit ist

E (%) =Eo—x‘a-§ (30)




und

k. I . dE
k-E

o}

wobei die spezifischen Energieverluste flir den Einfallsweg

an der Stelle EO und fiir den Ausfallsweg an der Stelle k'EO
genommen werden. Die Energiedifferenz AE der Energien von
Ionen, die an der Probenoberflidche und in der Tiefe x rlickge-

streut wurden ist proportional zur Tiefe x
AE = [S] - x ‘ (32)

Den Proportionalitétsfaktor [S] nennt man Riickstreuenergiever-

lustparameter.

[S] = k - é_E_

ax (33)

1 dE
+ —
E, cosO| dx k-Eo

Die Form von [S] fiir die Streuung eines Ions an einem Atom der

Sorte A in einem zweikomponentigen Target AmBn ist durch

AmBn A'Bn 1 AmBn
[S] = N '(k £ + c € . (34)
A A EO COSO] kA Eo

gegeben. Dabeli ist der Abbremsquerschnitt e:
dE - |
I (35)

mit der atomaren Dichte N. In einem Target der Zusammensetzung
AmBn wird e nach der Bragg’schen Regel berechnet. Der Energie-
verlust in einem mehrkomponentigen Target ist gleich der Summe

der Energieverluste der einzelnen Komponenten,gewichtet mit

m-n

deren Konzentration. An der Stelle E ist ¢ demnach:

AmBn( A B

£ E) =m-e (E) + n-e (E) (36)




A
e” und B sind die Abbremsquerschnitte der Komponenten A und B,
Die Abbremsquerschnitte lassen sich durch ein Polynom halbem-

pirisch approximieren /36/.

5 .
€ = Eya; "B, 0.4 MeV < E_ < 4.0 MeV (37)

Die Polynomkoeffizienten a; sind in /36/ tabelliert.

Bei mehrkomponentigen Targets ergibt sich somit filir jede
Komponente eine separate Tiefenskala mit eigener Skalierung,
abhéngig von der Masse des Targetatoms und der atomaren Zu-
sammensetzung des Targets. In Abb. 8 sind filir Al und Pb die

jeweiligen Tiefenskalen angegeben.

Kanalnummer
s 100 200 500 400 500
4 N Gyt ' D e e e ]
400 200 0 400 200 0
Q Tiefeln m) Tiefe(n m)
¥
S Al-Energie -
*8 b fenster L Pb
s
" !
}—-
&e
5 Pb-Energie-
LJ fenster
c sz
™
1
a ~
b
0 L :

200 400 800 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000
ENERGIE DER RUECKGESTREUTEN TEILCHEN (keV)

Abb, & Enengliespektren den von einem mit BLel implantienten Aluminium-
Ednkristall nickgestreuten a-Tedilchen.
a:  bedl den Messung willkinlich bewegt.
Einkristall b: 4n <110> Richtung orientient
c:  orndentient; vorn den Implantation
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Atomare Zusammensetzung

Die Wahrscheinlichkeit, daB ein rilickgestreutes Ion auf die
empfindliche Fldche des Detektors trifft, ist durch den Streu-

querschnitt o gegeben.

_1 [ do

o =5 I (dg)dQ (38)
Q

2 ist der Raumwinkel, den der Detektor erfaBt. Im betrachteten

Energiebereich beschreibt das Coulomb-Potential die Wechsel-

wirkung zwischen Ion und Targetatom. Es gilt die Rutherford’sche

Streuformel fir den differentiellen Streuquerschnitt im Labor-

system.
e a2 My o 0201/2 2
do _ Z1'Z2 e” , 4 ((1_(M5 sin®) ) + cos0)
sin’ @ 2)1/2

1 ,
(1~(ﬁ§~ sin0®)

Dabei ist e die Elementarladung und Z und Z, sind die Ordnungs-

zahlen von Ion und Targetatom.

Bei senkrechtem Strahleinfall und Anwendung der Oberflichen-
ndherung ist die Zahl H der mit dem Detektor im Energiefenster AE

registrierten Teilchen:
—— ® @ ° 0—-—-—AE

H=0(E) 2-0"N ST (40)
Die Ladung, die auf die Probe geflossen ist, ist Q und N ist die
atomare Dichte des Targets. fg% entspricht dem Tiefenintervall
Ax,in dem durch die Wahl des Energiefensters im Spektrum ge-
messen wird. Die Gleichung (40) wird auf die Komponenten A und
B angewandt. Durch anschliefBende Quotientenbildung erhdlt man flr

das Konzentrationsverhdltnis:

A..B

m-n
ﬁé=m=_C’_B._[E]_A__-_HA . (41)
NB n OA AmBn HB

[s1,




Flir sehr kleine Detektorraumwinkel konnen die Streuquerschnitte
durch die differentiellen Streuquerschnitte ersetzt werden. Wenn
die Massen der Komponenten A und B nicht allzu unterschiedlich
sind, weicht der Quotient [S]im n/[S]gmBn nicht wesentlich von 1
ab. Flir eine kleine Konzentration von B im Wirtsgitter A kann
das Target niherungsweise als reines Element betrachtet werden,

es geniligt [S]i und [S]é zu berechnen.

3.3.2 Quantitative Auswertung

S o o e Gan s e e O e AT e e O M G

Zur Eichung der Massenskala wird eine Eichprobe verwendet.
Sie besteht aus einer 2 nm dicken Al,Au - Schicht, aufgedampft
auf ein Kohlenstoffsubstrat. Aus den bekannten Massen von Al
und Au und den Lagen der entsprechenden Signale im Spektrum
wird die Massenskala festgelegt. Die Verstdrkung von Vor- und
Hauptverstdrker wurde liblicherweise so eingestellt, daB das
Signal von Al auf Kanal 300 und das von Au auf Kanal 503 er-
scheint. Die Energieeichung ergibt sich damit bei ES = 2 MeV
zu AE = 3.65 keV/Kanal. Die Energieaufldsung des gesamten
Systems von Detektor und der nachgeschalteten elektronischen

Komponenten betrigt 18 keV.

Die Tiefenskalen filir die im Spektrum aufscheinenden Massen
werden unter Verwendung der Gleichungen (32), (34) und (36)
und der Polynom-Approximation /36/ erstellt.

Die Konzentration implantierter Fremdatome wird durch
Messung der Hbhe des Fremdatomsignals und des Wirtsgitter-
signals in korrespondierender Tiefe unter Verwendung von

Gleichung (41) bestimmt (siehe Abb. 8a).

Die Anzahl implantierter Atome wird mit Hilfe der Formel:

AL 2, °*N-* AE 8

R 10— (42)

—
= Nm N

(s,)

ermittelt.




AI = Fl&che des Fremdatomsignals [Counts]

2y = Ordnungszahl der Wirtsgitteratome

N = Atomare Dichte des Wirtsgitters [Atome/cm3]
AE = Energieeichung [keV/Kanall

Hy = Zdhlrate im Wirtsgitter [Counts]

ZI = Ordnungszahl der Fremdatome

[S 1 = Energieverlustparameter [kev/R]

Flir alle Auswertungen der Riickstreumessungen wurden Computer-

programme erstellt oder benutzt.

3.3 Ionen-Channeling

Wird ein einkristallines Target mit einem hochenergetischen
(¥ MeV) He'  Strahl parallel zu einer niedrigindizierten Kristall-
richtung beschossen, ist die Eindringtiefe der Teilchen grdBer,
als beim BeschuB einer gleichen polykristallinen Probe. Gleich-
zeitig ist bei diesem sogenannten orientierten EinschuB die
Riickstreuausbeute erheblich reduziert. Das Phidnomen der Transpa-
renz eines Einkristalls in niedrigindizierten Kristallrichtungen

flir energetische Teilchen wird Channeling-Effekt genannt.

Die Idee, daB ein Kristallgitter die Trajektorie eines
energetischen Ions beeinfluBen kdnnte, wurde bereits 1912 von
Stark /55/ vorgeschlagen, geriet jedoch in Vergessenheit. Mit
der Hilfe von zwei "Zufidllen" wurde der Channeling-Effekt um1959
deckt. Bei der Computersimulation von Ionenreichweiten in
Festkorpern wurde die Rechenzeit auBerordentlich lang, wenn
man das Ion entlangeiner Hauptkristallachse einschof. In ein-
kristallinen Detektoren fiir die Kernphysik wurde ein anormales
Verhalten des Energieverlusts im Detektor, abhingig von dessen
Orientierung, beobachtet. Nach seiner Entdeckung wurde der

Channeling-Effekt detailliert studiert und zur Untersuchung




Abb. 9 Kinstlerische Darstellung eines im <110> onientienten
Diamantgittern channelnden Tellchens/62/ .

anderer Probleme eingesetzt. Zahlreiche Arbeiten beschreiben
die Grundlagen und vielf#&ltigen Anwendungen des Channeling-
Effektes /56,57,58,59,60,61,62/.

Falls der Channeling-Effekt nur auf der geometrischen
Transparenz des Einkristalls filir energiereiche Teilchen beruhte,
wdre der kritischen Winkel W1/2, d.h. der halbe maximale Kipp-
winkel, unter dem die Teilchen gegen die niedrigindizierte
Kristallachse einfallen diirften,um noch dem Channeling-Effekt
ZUu unterliegen, rein geometrisch bestimmbar und fiir eine Kristall-
tiefe von 1 pm < 0.004°. Tatsdchlich betrdgt der kritische
Winkel bei 2.0 MeV He'  Tonen fiir Aluminium w1/2 = 0.65°., Die
Energieabhingigkeit des kritischen Winkels wire ebenfalls

nicht erklirbar.




Das Channeling energetischer, geladener Teilchen im
Einkristall wird durch einen Flihrungseffekt der Atomketten
oder Ebenen erzeugt. Die Bewegung der Teilchen findet unter
Erhaltung der transversalen Energie El in Bezug auf die re-
flektierende Atomreihe statt.

U(f) + B -wz(f) = El = const. (43)

T ist der Einfallswinkel, U(f) das effektive Wechselwirkungs-
potential der Ionen mit den Targetatomen, E die Energie der
Ionen und w(?) der momentane Winkel zwischen Kettenrichtung
und Bahntangente. Da nur kleine Werte von § interessant sind,
wurde die N&dherung

E - gin’y = E » 3 (v > 0) (44)

gemacht.

Das Prinzip der BErhaltung der transversalen Energie gilt
nur fir den idealen Kristall. Wird als Target ein perfekter
Kristall benutzt, wird durch die thermische Bewegung der
Targetatome, durch unkorrelierte Stéfe mit Elektronen und
durch die korrelierte Folge von Kleinwinkelst&Ben die trans-
versale Energie der Teilchen mit zunehmender Tiefe gréBer,
bis die Teilchen irgendwann den Kanal verlassen. Dieser als
Dechanneling bezeichnete ProzeB wird auch durch Stdrungen
des Kristallgitters, wie Punktdefekte oder Versetzungen und
durch den Einbau von Fremdatomen hervorgerufen. Eine schema-
tische Darstellung der Vorgédnge beim Channeling-ProzeB ist in
Abb. 10 gegeben. Im idealen Kristall (a) werden Ionen, die
parallel zu Atomketten einfallen entweder von der ersten Atom-
lage rilickgestreut, was zum Oberfldchenpeak fihrt, oder unter-
liegen dem Channeling mit Trajektorien groBer Wellenlénge,
bezogen auf die Atomabstidnde. Flihren die Atome thermische
Schwingungen aus (b), sind die Oszillationen der Teilchen-

bahnen kiirzer und die Dechannelingrate nimmt zu. Verzerrungen
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Abb. 10 Trajektonien von Tonen und zugehérige Rilckstreuspektren und
winkelabhdngige Ausbeutekunrven.

aufgrund von Gitterfehlern (c) haben einen noch stidrkeren

Dechanneling-Effekt.

In (d) sind die zu (a) (b) und (c) zugehdbrigen Riickstreu-
spektren schematisch dargestellt. Als "Random"=Spektrum wird
das Rlckstreuspektrum bei nicht orientierter Probe bezeichnet.
Dieses Spektrum wird aufgenommen, indem die niedrigindizierte
Kristallrichtung um einige Grad gegen den Teilchenstrahl ver-
kippt und widhrend der Messung um die Oberflichennormale
rotiert wird. Die Riickstreuspektren aufgenommen bei orientier-
ter Probe werden auch als "Aligned"-Spektren bezeichnet. Ver-
kippt man die EinschuBrichtung gegeniiber der orientierten
Lage, nimmt die Riickstreuausbeute zu. Integriert man alle
RlUckstreuereignisse in einen bestimmten Energieintervall bzw.
Tiefenbereich (Enérgiefenster in Abb. 8) und trigt diese z&hl-
rate als Funktion des Kippwinkels auf, erhdlt man die winkel-



abhdngige Ausbeutekurve (e). Normiert wird auf die Random-
Ausbeute. Die winkelabhdngige Ausbeutekurve ist durch zwei
wesentliche Parameter gekennzeichnet, der minimalen Ausbeute
bei orientierten EinschuB Xmin’ und der Halbwertsbreite W1/2-
Flihren die Atome thermische Schwingungen aus, nimmt durch den
Dechanneling-Prozefl die Rilickstreuausbeute zu (d), die minimale
Ausbeute Xrin wird grdBer und die Halbwertsbreite w1/2 nimmt
ab (e). In Abb. 11 sind neben dem Random-Spektrum zwei bei

5 und 293 K gemessene Aligned-Spektren eines Al-Einkristalls
dargestellt,

RANDOM, T = SK Aluminium=-Einkristall

- Al
ko
3 ",
(=]
»Y4
|
<
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<
Xg |
Q
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‘e |
&
T [<11@>ALIGNED, T = 293K A
S
1.

0 [<110>ALIGNED, T \44 .

100 200 300 400 S00
KANAL ZAHL
Abb. 11 Rilchkstreuspektren eines nichtimplantierten ALuminiumeinkristalls
bed TM = 5 und 293 K.

Zur quantitativen Messung sollte das Energiefenster (siehe
Abb. 8) mdglichst nahe an der Oberflidche, unterhalb des Ober-
flédchenpeaks, gewdhlt werden, damit in dem beobachteten
Tiefenintervall bei orientiertem EinschuB m&glichst wenig

Dechanneling auftritt.




3.3.1 Das klassisché Kontinuummodell

Die grundlegende Arbeit fir das Verstidndnis des Channeling-
Effekts wurde 1965 von Lindhard /64/ in Form des Kontinuummodells
verdffentlicht. Der wesentliche Gedanke bei der Einfiihrung des
Kontinuummodells war, daB die korrelierte Folge von Reflektionen,
die von einer Atomkette auf ein schnelles Ion ausgeilibt wird,
durch einen glatten Potentialschlauch angenihert werden kann,
solange ein kritischer Abstand Pq 2Zur Atomkette nicht unter-
schritten wird (siehe Abb. 12). Lindhard /64/ bewies, daB fiir
den Channeling-Effekt die klassische Mechanik anwendbar bleibt.
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Abb. 12 Teil der Thajektornie eines channelnden Tedllchens. Die Sequenz
bindrer StéRe kann durch das Kontinuummodell beschrieben wer-

den /56/.




Es wird angenommen, daB die Ladung der Atome in einer Reihe
oder Ebene gleichmiBig iiber die Reihe oder Ebene verteilt ist.
Die Wechselwirkung des channelnden Teilchens mit einer Reihe
von Atomen wird durch ein Kontinuumpotential U(r) beschrieben,
wobei r der senkrechte Abstand von der Reihe ist und d der

Gitterabstand.

oo

J V(/Z2 T T%) dz | (45)

= OO0

U(r) =

o —

V(¥) ist ein abgeschirmtes Coulombpotential mit # in Zylinder-
koordinaten. Filir das axiale Kontinuumpotential erhdlt man
/56,64/:

2
Z, ° Zye
U ) = =22 an ()2 41 (46)

mit c% = 3 und der Abschirmlénge a. Uberlagert man diese Einzel-
kettenpotentiale zu einem Summenpotential, das durch den Beitrag
aller einen Kanal umgebenden Ketten gebildet wird und 16st die
Bewegungsgleichung eines gefihrten Teilchens fiir dieses Poten-
tial, so erh&lt man die FluBverteilung der geflihrten Teilchen,
die an Stellen der Potentialminima Maxima aufweist und an Stellen
der Potentialmaxima Minima. Mit Hilfe der Kontinuumndherung
lassen sich Werte fiir den kritischen Winkel wc und flir die mini-

male Ausbeute ¥ absch&dtzen /56/.

min
Y , A
bo () = =L (an (€)% 41)1"/2 (47)
V2
//5' Z1~ Z2° e2
vy = B d (48)
Dabei ist u die mittlere transversale thermische Vibrations-
amplitude.
_ 2
Xes (u) =N-dem-u (49)

min
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Das Kontinuummodell beinhaltet KleinwinkelstdBe mit Elektronen
und die Abnahme der Energie der Ionen durch elektronischen
Energieverlust nicht. Die Beschreibung des Channeling-Effekts
im Fall von Kristalldefekten oder eingelagerten Fremdatomen
ist ebenfalls unméglich, so daB die Anwendung des Kontinuum-

modells sehr begrenzt bleiben muB.

3.3.2 Monte-Carlo Simulation

s s o et e g o S G G e D G S e W T s

Bei der Computer-Simulation des Channeling-Effekts
treten die erwdhnten Beschrdnkungen des Kontinuummodells nicht
auf. Erst durch die Computer-Simulation ist eine eingehende
Defektanalyse und eine Beurteilung der Auswirkungen, die der
Einbau von Fremdatomen auf den Channeling-Effekt hat, mbg-
lich /29,65/. Das Computerprogramm /29/ das die Trajektorien
schneller geladener 4He Teilchen in Einkristallen berechnet
beruht auf dem Modell des bindren StoBes. Die Simulation ver-

l8uft in der folgenden Weise.

Ein Teilchen wird auf das Target geschossen, dessen
Kristallstruktur im Rechner gespeichert ist. Die Elementar-
zelle ist auf die Channeling-Richtung projeziert in einzelne
Streuebenen unterteilt. Die Streuwinkel des Ions mit allen
umgebenden Wirtsgitter- und Fremdatomen einer Streuebene
werden berechnet. Der tatsdchliche Streuwinkel ergibt sich
durch Summation liber alle Einzelstreubeitridge. Mit der ge-
dnderten Bahnasymptote tritt das Teilchen in die n&chste
Streuebene ein. Die Wahrscheinlichkeit fiir Riickstreuung wird

berechnet /29/.

3.3.3 Anwendungen des Channeling-Effekts

e o G G T e G G oo e I e O T G s G O i W e G W G S

Der Channeling-Effekt erlaubt eine Vielzahl praktischer
Anwendungen, wie die Untersuchung von Gitterfehlern, das Stu-
dium von Oberflichen und epitaxialen Schichten oder die
Gitterplatzbestimmung von Dotierungs= und Fremdatomen. Im
Rahmen dieser Arbeit wird die Channeling-Methode hauptsédch-




lich zur Bestimmung des substitutionellen Anteils und der
Gitterplatzbesetzung implantierter Fremdatome in Aluminium-

Einkrisgtallen genutzt.

3.3.4 Bestimmung des substitutionellen Anteils_und _der

Die Grundlage fir die Bestimmung der Position von Fremd-
atomen im Wirtsgitter ist die Wechselwirkung der FluBverteilung
channelnder Teilchen mit den Fremdatomen. Fremdatome auf sub-
stitutionellen Gitterpldtzen erfahren den gleichen FluB wie die
Wirtsgitteratome und zeigen daher in der winkelabhidngigen Aus-
beutekurve das gleiche Verhalten. Dagegen erfahren interstitielle
Fremdatome eine ganz andere kippwinkelabhdngige FluBverteilung,
was zu einer gédnzlich anderen winkelabhédngigen Rilickstreuausbeute
fihrt. Durch Messungen in verschiedenen Orientierungen des
Einkristalls (<100>,<110>,<111>) 1l&Bt sich die Position der Fremd-
atome eindeutig festlegen (siehe Tab. 2, g. 47).

Die wichtigste Voraussetzung zur Gitterplatzbestimmung ist
eine ausreichende energetische Trennung der Signale von
Wirtsgitter- und Fremdatom. Dies ist nur dann gegeben, wenn die
Masse des Fremdatoms grdfier als die des Wirtsgitteratoms ist.

Flir das System AlPb in Abb. 8 ist diese Voraussetzung gut erfillt.

Zur Bestimmung des substitutionellen Anteils fs setzt man
im Bereich des Fremdatomsignals ein Energiefenster und in der
korrespondieren Tiefe des Wirtsgittersignals ebenfalls eines (siehe
Abb. 8,S5.33). . Das Verhdltnis der Zdhlraten von Aligned-(b)
zu Random-(a) Spektrum im jeweiligen Energiefenster wird ge-
bildet:

h i,.1
min RA/RR (50)

_ _h,.h i
= Ry/Rp v Xgin T

X

Y o N s B . . )
wobei RA und RR die Aligned- und Random-Zahlraten des Wirts-
gitters und R; und RY die der Fremdatome sind. Der substitu-

R
tionelle Anteil ist:
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£ = ——min (51)

Gleichung (51) ist eine Ndherung, die nur giiltig ist, wenn der
nichtsubstitutionelle Anteil der Fremdatome auf Gitterpl&dtzen

niedriger Symmetrie lokalisiert ist.

In Abb. 13 sind einige Defektkonfigurationen gezeigt, die im
kubisch-fldchenzentrierten Gitter auftreten kénnen, und die mit

der Channeling-Methode analysiert werden k&nnen.

f. DIVAC - SOLUTE ATOM
a TRIVAC. - INT. SOLUTE ATOM

g TETRAVAC.- INT. SOLUTE h. HEXAVAC. - INT SOLUTE ATOM
ATOM

Abb. 13 Einfache Fremdatom-Defekt Kongigurationen im kubisch-
§Léchenzentrienten Knistalld /60/.
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CHANNEL CROSS SECTION
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Fremdatome im Wirntsgitten /61/.
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Zur Bestimmung der Gitterplatzbesetzung ist neben der
Rﬁckstreuaﬁsbeute,bestimmt durch die FluBRdichte am Ort des
Fremdatoms (siehe Tab. 2) die Form der winkelabhdngigen
Ausbeutekurve der Fremdatome (siehe Abb. 14) von ausschlag-

gebender Bedeutung.

In Abb. 14 sind die winkelabhidngigen Ausbeutekurven flir
folgende Gitterpositionen aufgetragen: a) substitutionell,
b) gestdrt substitutionell, c¢) tetraedrische Position,
d) interstitiell, €) Position niedriger Symmetrie, £) sub-
stitutionell und interstitiell und d) substitutionell und
ein Anteil gestSrt substitutionell. Die Projektionen der
Positionen der Fremdatome ,binnerhalb der verschiedenen Defekt-
konfigurationen (siehe Abb. 13) ,auf die niedrigindizierten
Kristallorientierungen, sind in Tab. 2 aufgezeichnet. AufBerdem

ist der effektive FluB am Ort des Fremdatoms angegeben.

CHANNEL N fON FLUX g, F
~ o 100> | <110 12
COMPLEX CH <1005 < <z <D [Goodarod[citey
MIXED
DUMBBELL C& m C@ g 057 | 032 | 144132
INTERSTITIAL
TRI- _
VACANCY &§¥ ee igi 056 | 1.64 | +.32 | (.01
SOLUTE
—

TETRA-
VACANCY dﬁ&) E::E i:i o |227]110 |06
SOLUTE

. B .+
HEXA -
VACANCY ZE Ii:i <:>> E:I 0 0 |224]| 206
SOLUTE

Tabelle 7 Projiziente Positionen den Fremdatome und effeltive
Tonengliisse 60/ .
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4. MODELLE ZUR GITTERPLATZBESETZUNG IMPLANTIERTER
FREMDATOME

Im Gegensatz zu konventionellen Leglierungsmethoden ist
die Ionenimplantation ohne Riicksicht auf die Metallurgie in
der Lage, alle langzeit-stabilen Elemente in andere Materialien
in Bereiche nahe der Oberfliche einzubringen. Die Konzentration
und die Verteilung der implantierten Atome in der Tiefe kann
exakt vorgegeben und gut reproduziert werden. Eine Frage von
grundsdtzlicher Bedeutung ist , welche Position die implan-
tierten Atome am Ende ihrer Trajektorien im Wirtsgitter ein-
nehmen. Daher ist es wilinschenswert, die Faktoren, die die
Gitterplatzbesetzung bestimmen, zu ermitteln. Die grundlegenden
Prozesse, die die Gitterplatzbesetzung von Fremdatomen in einem
vorgegebenen Wirtsgitter bestimmen, konnen stofkinetischer
Natur, Effekte innerhalb der Kaskade, thermodynamischer Natur,
chemische Effekte, mechanisch treibende Krifte undWechselwirkun-
gen zwischen den Fremdatomen selbst sein. Im folgenden werden
die in der Literatur am hiufigsten erwidhnten Modelle zur

Gitterplatzbesetzung vorgestellt.

4.1 Ersetzungsstofitheorie

Die Ersetzungsstoftheorie, von Brice /5/ formuliert,
beruht auf einem rein kinematischen Ansatz zur Beschreibung
der Gitterplatzbesetzung implantierter Ionen. Ein Ion hoher
Energie, das auf einen Festkodrper trifft, dringt in ihn ein
und verliert seine Energie durch inelastische Wechselwirkung
mit den Elektronen und durch elastische St&Be mit den Wirts-
gitteratomen. Am Ende der Trajektorie des Ions dominiert der
nukleare Energieverlust. In diesem Bereich besteht die
Wahrscheinlichkeit P, daB das Ion ein Wirtsgitteratom von
dessen Platz st6Bt und danach nicht mehr genligend kinetische
Energie besitzt, um diesen Gitterplatz wieder zu verlassen.

Dieser Prozef wird ErsetzungsstoB genannt.
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Unter folgenden kinematischen Bedingungen sind
ErsetzungsstdBe mdglich. Das eingeschossene Ion besitzt die
Energie E1(t) und die Masse M1. Ein Wirtsgitteratom der
Masse M, wird von seinem Gitterplatz gestoBen, wenn es eine
Energie T empfdngt, die grdBer als die Verlagerungsenergie
ED ist. Fir Al ist Ep = 18 eV /42/. Das Ion wird von der so
geschaffenen Leerstelle eingefangen, wenn seine verbliebene
Energie (E1(t)=T)< Ec' wobei E, die Einfangenergie ist. Den
maximalen Wert, den T annehmen kann, ist Ty = Y - Bq(t), dies
gilt fir den zentralen StoB. Hierbei ist y der bekannte
kinematische Faktor: y = 4M1°M2/(M1+M2)2. Ein ErsetzungsstoB
kann nicht erfolgen, wenn E1(t) < ED/Y und wenn E1(t) >
E./(1-Y) sind. Im ersten Fall ist das Ion nicht in der Lage
das Wirtsgitteratom zu verlagern, im zweiten Fall kann es
von der Leerstelle nicht eingefangen werden. Diese Bedingungen
sind in Abb. 15 graphisch dargestellt. Nur in dem schraffierten
Bereich sind Ersetzungsst&fe mdglich. Flir die Systeme Al (Wirts-

gitter) und Rb, Cd und Pb (Ionen) sind die y-Werte von 0.73,

0 | ] | . 1 L | i
0 2 4 6 8 10
E/Ed

Abb. 15 Nur in dern schrafgierten Region der y-E Ebene sind Ensetzungs-
st6Re mbglich /5/.




0.62 und 0.41 in Abb. 15 eingezeichnet. Hierbei zeigt sich,
daB flir die Systeme AlRb und AlCd Ersetzungsst&fe mdglich
sind, flir AlPb jedoch nicht.

Zur Bestimmung der Wahrscheinlichkeit eines Ersetzungs-
stoBes flir ein vorgegebenes Ion-Target System muB der
Wirkungsquerschnitt fiir die Ubertragung einer Energie T be-
rechnet werden. Als Streupotential wird das Thomas-Fermi
Potential in der Formulierung von Lindhard /37/ verwendet
(siehe Kap. 3.1.1). Die Wahrscheinlichkeit P fiir Ersetzungs-
stbBe im Al-Wirtsgitter ist in Abb. 16 in Abhidngigkeit von

der Ordnungszahl 7 des Ions dargestellt.

1.0

0.8 -

0.6

0.4 7

0.2

0.0 T T ! T )
0 20 L0 7 60 80 100

Abb. 16 Wahnscheinlichkedlt fin Ensetzungsstife in Alumindium in
Abhédngighkeit von dern Ondnungszahl 7 des Ions.
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Die ErsetzungsstoBtheorie erlaubt fiir das Wirtsgitter Al eine
maximale Wahfscheinlichkeit von & 0.65 fiir Ersetzungsstofe
bei Ionen mit Ordnungszahlen Z um 20. Dies bedeutet, daB bei
T; » 0 K flir diese Ionen eine maximale substitutionelle
Komponente wvon fs 2 0.65 erwartet werden muB. Ionen mit

Z > 60 sollten demnach nicht die Mbglichkeit besitzen auf

substitutionellen Gitterpldtzen zur Ruhe zu kommen.

Sood und Dearnaly /3/ verglichen experimentelle Werte
von fS mit der theoretischen Kurve fir die ErsetzungsstofB-
wahrscheinlichkeit im Wirtsgitter Cu bei T, = 293 K. Dabei
zeigten sich gravierende Diskrepanzen, die von der Defektbe-

weglichkeit bei T = 293 K herriihren kdnnten.

Um thermodynamische Effekte auszuschliefen, implantier-
ten Azzam und Meyer /66,67/ verschiedene Ionen bei TI = 5 K
in V als Wirtsgitter. Auch hier war die Ersetzungsstofi-
theorie nicht in der Lage die experimentellen Ergebnisse

Zu beschreiben.

4.2 Schnellabschreckung aus der Kaskade

Poate et al. /68/ haben vorgeschlagen, die erhShte L&s-
lichkeit von Ag in Cu bis zu 16 at.% Ag bei der Implantation
von Ag in Cu durch einen ultraschnellen Abschreckprozef zu
erkl&dren. Die Abschreckzeit tq bei der Ionenimplantation ist

r2

tq = D (52)
Bei einem angenommenen individuellen mittleren Kaskadenradius
r von 5 nm und einer thermischen Diffusionskonstante D von
8 '10—3 cmz/s ergibt sich eine Abschreckzeit von etwa 10—11 S.
Das ist etwa die gleiche Zeit, die notwendig ist um das ange-
regte Rumpfionensystem durch St®dBe mit Elektronen zu thermali-
sieren /25/. Bei einer angenommenen mittleren"Kaskadentempera-

tur"von 10°K = 0.1 eV/Atom ergibt sich die sehr hohe Abschreck-




14 K/s. Verglichen mit konventionellen Schnell-

rate von = 10
abschreckmethoden aus der Schmelze und aus dem festen Zustand
mit Abschreckraten bis zu 106 K/s, bei der bereits viele
lUbersdttigte LOsungen hergestellt werden k&nnen, stellt die

Tonenimplantation eine ultraschnelle Abschreckmethode dar.

Aus Experimenten der Schnellabschreckung aus der Dampf-
phase auf geklhlte Substrate mit Abschreckraten bis zu
1010 K/s ist bekannt, daf selbst bei diesen hohen Abschreck-
raten Metalle in kristalliner Formaufwachsen. Verantwortlich
daflir ist die meist einfache Kristallstruktur und die unge-
richtete metallische Bindung. Substanzen, die eine kompli-
ziertere Kristallstruktur, d.h. mehrere Atome pro Einheits-
zelle besitzen, wachsen bei diesem Vorgehen amorph auf. Reine
Metalle, mit der Ausnahme von o-Ga, das flir ein Metall eine
pathologische Kristallstruktur besitzt, lassen sich durch Be-
strahlung nicht amorphisieren /69/. Zur Amorphisierung miissen
mehrere Atomprozent eines Glasbildners beigefligt werden /70/.
Unter der Voraussetzung, dafl die Fremdatome in hoher Verdiinnung
vorliegen, kann der SchluB gezogen werden, daf der substitutio-
nelle Gitterplatz die wahrscheinlichste Lage flir ein Fremdatom
in einem metallischen Wirtsgitter, das lokal bei der Ionenim-
plantation ultraschnell abgeschreckt wird,darstellt. Das Modell
der Schnellabschreckung aus der Kaskade prognostiziert somit
einen hohen substitutionellen Anteil der implantierten Fremd-

atome.

4.3 Empirische Modelle

Im Verlauf der letzten 20 Jahre wurden mehrere empirische
Modelle zur Voraussage von L&slichkeiten und Gitterplatzbe-
setzungen in der festen Phase vorgeschlagen. Die Modelle
basieren darauf, daB zwei physikalische Gr&Ben, die die Ver-
bindungsbildung beeinflussen, gegeneinander aufgetragen werden.,
Die sich ergebende Ebene wird empirisch in Gebiete verschiedener

Gitterplatzbesetzung aufgeteilt.
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Darken-Gurry Darstellung

Darken und Gurry /6/ benutzten flir ihre Darstellung zur
Beschreibung von substitutionellen L&slichkeiten in der festen
Phase die von Hume-Rothery et al. /71/ vorgeschlagenen Regeln
und Parameter. Diese Regeln besagen in ihrer einfachsten Form,
daB Elemente, die die gleiche Kristallstruktur und kleine Diffe-
renzen in der atomaren GrofBe und der Elektronegativitdt be-
sitzen, ineinander 186slich sein sollten. Die metallischen Radien
flir die Koordinationszahl 12 und die Elektronegativitidten nach
Pauling und Yuan /72/ sind die gewdhlten Parameter /6/ (siehe
Tab. 3).

Element r(nm) /71/ pE(vV) /72/
Al 0.143 1.5
Ga 0.141 1.6
cd 0.154 1.7
Hg 0.157 1.9
Sb 0.162 1.9
Kr 0.221 3.1
In 0.166 1.7
Xe 0.240 2.7
Pb 0.175 1.8
Rb 0.248 0.8
Cs 0.267 0.7

Tabelle 3 Atomare Radien {in die Koorndinationszahl 12 und Werte
dern ELektrnonegativitit,

In Abb. 17 ist die Darken=Gurry Darstellung fir das Wirtsgitter
Al angegeben, eingetragen sind nur die in dieser Arbeit unter-
suchten Fremdatome. Elemente, die substitutionelle L8sungen
bilden sollten, liegen in dieser Darstellung innerhalb einer
Ellipse mit den Hauptachen "15% des Radius des Wirtsgitteratoms"
und "0.4 V Differenz in der Elektronegativitdt".
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Abb. 17  Danken-Gurry Dastellung 4lin das Witsgitter Aluminium

Flir die Voraussage von L&slichkeiten haben die Hume-Rothery
Regeln einen Erfolg von =50%, flir Nichtldslichkeiten =90%
/10/. Sood /73/ hat die Hume-Rothery Regeln fiir implantierte
Systeme modifiziert. Seine empirisch gewonnene Aussage ist,
daBl metastabile substitutionelle L&sungen gebildet werden,
wenn der atomare Radius des Fremdatoms weniger als -15% bis
+40% von Radius des Wirtsgitteratoms abweicht und die
Differenz der Elektronegativit&t nicht gréBer als + 0.7 V
ist. Diese Grenzen sind in Abb. 17 als unterbrochene Linie

eingezeichnet.

Miedema Regeln

Miedema et al. /7,8,9/ haben erfolgreiche Theorien zur
Verbindungsbildung erarbeitet. Thermo-chemische Parameter
flir die Elemente wurden entwickelt, mit denen es gelang, die

Bildungswdrmen AH. von weit iliber 1000 Verbindungen richtig

£
vorauszusagen /9/. Die Regeln von Miedema beruhen auf zwei

Parametern, der elektrischen Austrittsarbeit ¢* und der




1/3

Elektronendichte an der Grenze der Wigner-Seitz Zelle n_

(siehe Tab. 4).

Die Bildungswédrme AHf wird gemdB Gleichung (53) berechnet.

1/3,2

ws (53)

Mg = -P(a¢*)? + Q(an]/3)
Die Parameter P und Q sind empirisch zu bestimmende Konstanten.
Ein Unterschied in ¢* resultiert in einem Ladungstransfer {lber
die Grenze verschiedener atomarer %ellen, was einen negativen

1/3

Beitrag zu AHg liefert. Ein Unterschied in NS impliziert

einen Energieaufwand, um die Diskontinuitdt der Elektronendichte
an der Grenze der Wigner—-Seitz Zelle zu verschmieren, was einen
positiven Beitrag zu AHf liefert. Im makroskopischen Bild ent-
spricht N der Oberflé&chenspannung des elementaren, fliissigen

Metalls.

Flir hohe Verdinnung der Fremdatome geht die Bildungswidrme
AHf in die L&sungswédrme AHsol liber. Die Parameter des elektroni-

schen Anteils der L&sungswirme AH sind das chemische Poten-

sol el
tial (4) und die Elektronendichte an der Grenze der Wigner-

Seitz Zelle n;éz (siehe Tab. 4).

Element n;éz /9/ n(v) /9/
Al 1.39 4,20
Ga 1.31 4.10
Cd 1.24 4.05
Hg 1.24 4,20
Sb 1.26 4.40
Kr 0.20 0.70
In 1.17 3.90
Xe 0.20 0.70
Pb 1.15 4.10
Rb 0.60 2.10
Cs 0.55 1.95

Tabelle 4  Elektronendichte an der Grenze der Wigner-Seitz Zedle
und Wente des chemischen Potentials,




In Abb. 18 sind die in das Al-Wirtsgitter implantierten
Fremdatome in der Miedema-Darstellung aufgetragen. Der Bereich
der Substitutionalitidt, dessen Ausdehnung experimentell zu
bestimmen ist, nimmt in dieser Darstellung die Form einer flachen
Ellipse um das Wirtsgitteratom mit =45° Neigung an /10,74/.
Chelikowsky /10/ zeigte, daB die Koordinaten von Miedema auch

zur Beschreibung metastabiler Systeme in der Lage sind.

Jsh
}—l [JHg  EBAl
DPbD [JGa
Oln
=
o
©
(4]
5
o
v 3.0
5
v
E
(7]
i
J
[JRb
2.0 ‘ s . , ' '
0.5 1.0 1.5

Elektronendichte n,, '°

Abb, 18  Augtragung der Miedema-Parameter pn und nLéz nach
Chelikowsky /10/.

Alonzo und Lbpez /11/ haben den elektronischen Anteil der

Losungswirme AH gegen den atomaren Radius r(siehe Tab. 3)

aufgetragen. Ausgliildieser Auftragung (siehe Abb. 19) ist
der Bereich der Substitutionalit&dt empirisch zu ermitteln,
er besitzt die Form einer liegenden Ellipse um das Wirtsgitter-
atom /11/. Diese Darstellung angewandt auf die Bildung metasta-
biler LOsungen durch Ionenimplantation verbessert die Trennung

der substitutionellen von den nichtsubstitutionellen Elementen /11/.
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Abb. 19  Augtragung der Elemente nach Alonzo und Lépez /11/
(100 RI/Mol = 1 eV/Atom).

Berechnung der Ldsungswirme AHsol

Die LOsungswdrme ist diejenige Energie, die aufgewandt
werden mufB, um ein Wirtsgitteratom durch ein Fremdatom zu er-
setzen. Dabei gilt die Voraussetzung, daf die Fremdatome hoch
verdinnt sind, und somit Wechselwirkungen zwischen ihnen vernach-

lédssigt werden k&nnen. Die L&sungswirme AHsol setzt sich aus

dem elektronischen Teil der LO&sungswdrme AHsol el und der
[
Fehlanpassungsenergie AHsize zusammen .
A =
Hsol AHsol,el * AHsize (54)
Der elektronische Anteil der Ldsungswdrme AH eines

sol,el
Elements B in hoher Verdiinnung im Wirtsmetall A ist nach Ref. /7,9/

gegeben durch:

2/3
. \Y

B in A_ B . 2 0 1/3.2
AHsol,el_P (n—173)—“ ~(Ap)© o+ 5(Anws ) > , (55)

ws av




dabei sind P und Q die experimentell bestimmten Konstanten

aus Gleichung (53) und VB ist das molare Volumen des Elements B.

Unter Verwendung der Theorie von Eshelby /75/ wird die

Fehlanpassungsenergie approximiert:

= 1.25 Bv V. 82 (56a)

Hsize m CACB

1/3
A

1/3 1/3
A + VB ) (56b)

& = 2(v - v;/3)/(v
dabei ist B°Vm der Durchschnittswert des Produktes von Bulk-
modul und molarem Volumen, Cp und Cq sind die jeweiligen
Konzentrationen /7/.

Zur Berechnung der numerischen Werte wvon AHsol wurde ein

Computerprogramm /9,67/ verwendet.

Modell von Singh und Zunger

Zur Bestimmung von Loslichkeit und Gitterplatzbesetzung
bei der Ionenimplantation verwenden Singh und Zunger /12/ nicht-
empirische Orbitalradius-Koordinaten. Auf der Basis nicht-lokaler
atomarer Pseudopotentialrechnungen wurden Orbitalradien berechnet.

Aus den Orbitalradien werden die Parameter Ro und Rn berechnet.

Ry(a,B) = |(r) + xh) = () + x| (57a)
R (A,B) = |r - ri] + [rg - ril (57b)

Das Modell bertiicksichtigt nur die Radien der s- und p-Orbitale.
Die Werte der Radien sind in /76/ tabelliert. Im Gegensatz

zu anderen bisher vorgestellten Koordinaten sind R und RTt nicht
wirtsgitterinvariant. Flir das Wirtsgitter Al sind die Orbital-
radiuskoordinaten in Abb. 20 eingetragen. Der Bereich der L&slich-
keit ist auch hier empirisch zu ermitteln und besitzt meist die.
Form einer flachen, um 45° geneigten Ellipse um das Wirtsgitter-

atom.
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Abb, 20 Onbitalradiuskoordinaten §in das Wirntsgitteratom Alumindum,

4.4 Wechselwirkung von Fremdatomen mit Punktdefekten

Aus zahlreichen Untersuchungen /56,60,77,78,79,80/ ist
bekannt, daB Fremdatome in Metallen mit Punktdefekten wechsel-
wirken. Die dabei entstehenden Konfigurationen wurden unter
Anwendung verschiedenster, sich zum Teil ergdnzender Methoden
wie Channeling, Positronenvernichtung, M&Bbauerspektroskopie

und gestdrter y=y Winkelkorrelation (PAC) bestimmt.

Fremdatome sind in der Lage in Metalleinkristallen be-
wegliche Defekte einzufangen. Deren Wechselwirkung mit den
Fremdatomen kann mit der Channeling-Methode beobachtet werden ,
wenn sie mit einer Verlagerung des Fremdatoms vom Gitterplatz

verbunden ist. Der EinfluB von Eigenzwischengitteratomen und




Leerstellen kann durch die verschiedenen Temperaturen, bei
denen die Defekte beweglich sind differenziert werden. In
Metallen besitzen Eigenzwischengitteratome generell eine

niedrigere Aktivierungsenergie als Leerstellen. Fir Al er-

geben sich somit folgende Verhdltnisse:

I) Bel Temperaturen unterhalb der Temperatur der Stufe I
(35 K) /50/ sind weder Eigenzwischengitteratome, noch
Leerstellen beweglich.

II) Bei Temperaturen zwischen den Temperaturen von Stufe I
(35 K) und Stufe III (220 K) sind Eigenzwischengitter-
atome beweglich, Leerstellen nicht.

ITI) Bei Temperaturen oberhalb der Temperatur der Stufe III
(220 K) /50/ sind sowohl Eigenzwischengitteratome, als

auch Leerstellen beweglich.

Die GrdBe des Fremdatoms ist ein bedeutender Faktor, der
bestimmt, welche Art von Defekten eingefangen wird. Als all-
gemeine Regel gilt, kleinere Fremdatome auf substitutionellen
Gitterpldtzen kontrahieren das Gitter und fangen daher bevor-
zugt Eigenzwischengitteratome ein, grdBere Fremdatome auf
substitutionellen Gitterpldtzen expandieren das Gitter und
fangen daher bevorzugt Leerstellen ein. Dabei wird jeweils

die Verspannungsenergie des Gitters reduziert /56/.

Der Einfang eines Al-Eigenzwischengitteratoms an einem
kleineren Fremdatom, wie Ag, Mn, Ge, Cr, Zn, Fe oder Cu resul-
tiert in der Bildung einer gemischten Hantel /58/. Dieser
Defekttyp ist mindestens bis zur Temperatur der Stufe III
stabil.

Einige grbBere Fremdatome, wie Sn und Mg /58/ oder In und
Hf /81/ in Aluminium sind bei Temperaturen knapp oberhalb der Tempera-
tur der Stufe I ebenfalls in der Lage, Eigenzwischengitteratome
einzufangen.Die Eigenzwischengitteratome werden in diesem Fall an

das Gitterverzerrungsfeld und nicht direkt an das Fremdatom ge-




bunden. Es erfolgt keine Hantelbildung und somit auch keine
Verrlickung des Fremdatoms von seinem substitutionellen
Gitterplatz. Dieser Defekttyp,genannt "Shallow Trapping",
ist wenig stabil und zerfdllt bereits bei = 100 K /58,81/.

Der Einfang von einer oder mehreren Leerstellen an
einem grdBeren Fremdatom resultiert in der Bildung von Fremd-
atom-Leers:ellen Komplexen. In Al als Wirtsgitter wurden im
System AlIn Fremdatom-Dileerstellen Komplexe /82,83/, in
den Systemen AlIn und AlSn Fremdatom-Trileerstellen Komplexe
/60:,80,84/, in den Systemen AlIn und AlSn Fremdatom-Tetra-
leerstellen Komplexe /60,80,84/, in den Systemen AlIn und
AlSn Fremdatom-Hexaleerstellen Komplexe /60,84/ und im AlIn
Fremdatom—Leerstellen Komplexe mit mehr als sechs Leerstellen
/ 85,86/ beobachtet. Jede dieserKonfigurationen fihrt zu einer
Verlagerung des Fremdatoms und somit zur Mdglichkeit der
Identifizierung der Komplexe durch Channeling-Messungen.
Fremdatom-Leerstellen Komplexe heilen bei Temperaturen zwischen

300 und 500 K aus /80/.

Die Bindungsenergie zwischen einem In-Fremdatom und
einer Leerstelle wird von Wichert et al./87/ mit Bvi>0'2 eV ange-
nommen. Ho und Benedek /88/ erhielten aus Pseudopotential-
rechnungen maximale Bindungsenergien von = 0.02 eV. Doyama /13/
korreliert die Bindungsenergie B_., mit der L&sungswirme AHsol,el

o] . . vi N ) ;
¥ — o AH mit o zwischen 9 und 12. Die L&sungswdrme ist

vi
die Engrgie,sgie notwendig ist um ein Wirtsgitteratom durch
ein Fremdatom zu ersetzen. Eine hohe L&sungwidrme bedeutet somit
eine starke Verzerrung des Gitters und des Elektronensystems
nahe des Fremdatoms. Durch den Einfang einer oder mehrerer
Leerstellen kann diese Verzerrung relaxieren. Der Energiegewinn
durch Relaxation, d.h. die Bindungsenergie ist um so hdher, je

groBer die Verzerrung war,




4.5 Defekt-Antidefekt Reaktion

Fremdatom-Defekt Konfigurationen konnen durch ihren je-
weiligen Antidefekt aufgeldst werden, falls die Fremdatom-—

Defekt Bindungsenergie nicht zu hoch ist.

Gemischte Hanteln, erzeugt durch Bestrahlung bei Tempera-
turen zwischen den Temperaturen der Stufe I und III werden beim
Aufwdrmen ab der Temperatur der Stufe III durch bewegliche
Leerstellen aufgeldst. Wird der LeerstellenfluB durch eingefligte
geeignete Senken behindert, verzdgert sich der Aufldsungsprozel

/58/.

Fremdatom-Leerstellen Komplexe k&nnen durch mobile Eigen-
zwischengitteratome aufgeldst werden. Swanson et al. /89,90/
ldsten Fremdatom-Leerstellen Komplexe in den Systemen Alln
und AlSn durch Nachbestrahlung mit 1.0 MeVv He+ bei 70 K auf.




5. RESULTATE UND DISKUSSION

5.1 Gitterplatzbesetzung implantierter Fremd-

atome in Aluminium

Welchen Gitterplatz implantierte Fremdatome im Wirtsgitter
nach der Implantation einnehmen ist eine grundlegende Frage im
Bereich der Modifikation von Festk®Srpern durch Ionenimplanta-
tion. Zur Voraussage des Gitterplatzes, den das Ion am Ende
seiner Trajektorie einnimmt, existieren sowohl empirische, als
auch theoretische Modelle. Bislang sind lediglich fiir die
Wirtsgitter cu /73/, Be /91/, Fe /92/, V /92,93/ und Al /3,94/
systematische Untersuchungen durchgefiihrt worden. Neben der
Tonen-Channeling Methode werden zur Messung des substitutionellen
Anteils und der Konfiguration, die die Fremdatome im Wirtsgitter
bilden, Elektronen-Channeling-/95/, gestdrte y-y Winkelkorrela-
tion (PAC)-/78,79/, M&Bbauer-/96/, Positronenlebensdauer-/97/
Methoden verwandt. Fiir Untersuchungen im Wirtsgitter Al bietet
sich aufgrund dessen niedriger Masse die Ionen-Channeling

Methode an. Durch die Wahl der Implantationstemperaturen

TI = 5, 77 und 293 K lassen sich die Einflilisse der Beweglich-
keit von Eigenzwischengitteratomen und Leerstellen separieren,da in
Al die Stufen I, - I zwischen 15 und 45 K und die Stufe III bei

220 K liegen/50/.

Substitutionelle Anteile,in Al implantierter Fremdatome,
wurden bislang,auBer flir AlIn /80/,nur bei T, = 293 K bestimmt
/3,4/.

In dieser Arbeit soll die Gitterplatzbesetzung und die
substitutionellen Anteile implaﬁtierter, unloslicher, Uber-
grofler Fremdatome in Al untersucht werden. Dazu wurden die
Elemente Ga, Cd, Hg, Sb, Kr, In, Xe, Pb, Rb und Cs in Konzentra-
tionen zwischen 0.03 und 11.7 at.% mit Energien zwischen 80 und

600 keV in Al-Einkristalle implantiert.




— 64 —

5.1.1 Gallium implantiert in Aluminium
Im Gleichgewichtsphasendiagramm zeigt Ga bis zu = 9 at.$%
in Al L&slichkeit /98/. Gallium wurde bei einer Temperatur
von 77 K in Al-Einkristalle implantiert. Beili einer Fluenz von
16
1.0 10

wurde im Maximum eine Ga-Konzentration von 1.35 at.% ge-

Ga+/cm2 und einer Implantationsenergie von 200 keV

meéssen. In Abb. 21 sind das Random und das orientierte Ruck-

streuspektrum gezeigt.
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Abb. 21 Rickstreuspektren eines mit 1.0+ 10'¢ Ga®/omt, 200 kev

bel 77 K Amplantierten AL-Einknistalls.

Der substitutionelle Anteil fsbetrégt1.0 /94/. In Abb. 22
sind die winkelabh&ngigen Ausbeutekurven fiir Al und Ga, die
hervorragend libereinstimmen, aufgetragen. Die kritischen
Winkel betragen W1/2 (Al,Ga) = 0.65°. Daraus ergibt
sich,daB die bei TI

substitutionellen Gitterplitzen des Al-Wirtsgitters befinden.

= 77 K implantierten Ga-Atome gich zu 100% auf
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Abb. 27 Winkelabhdngige Ausbeutehurven flin 2.0 MeV 4

+ "
He' Tonen, niick-

gestreut von einem mit Ga Amplantierten AL-Einkristall,
Implantation und Analyse wurnden bel 77 K in sltu durchgeflihnt.

Auf eine Implantation bei 5 K wurde verzichtet, da auch
ein zusitzliches Unterdriicken der Beweglichkeit der Eigen-
zwischengitteratome den bereits bei T, = 77 K erreichten
maximal m8glichen Wert von 1.0 flir den substitutionellen

Anteil nicht erhshen kann.



Nach dem Aufwdrmen auf 293 K wurde ein fS—Wert von 0.93
gemessen. Der kritische Winkel verengte sich temperaturbedingt,
blieb aber flir Al und Ga nehzu gleich (w1/2(Al) = 0.59°
w1/2(Ga) = 0.58°).

Hussain und Linker /99/ bestimmten nach der Implantation von
5.3 « 1012 Ga*/cm®, 150 keV bei 293 K einen substitutionellen
Anteil von fS = 0.87 bei gleichzeitiger Verengung der winkelabhé&dn-

gigen Ausbeutekurve (siehe Abb. 23) von Ga gegeniiber der von Al.
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Abb, 23 Winkelabhidngige Ausbeutekurven §in das bei 293 K implantierte
und analysiente ALGa System /99/.




Nach Kurzzeittempern der bei 293 K implantierten Probe
mit einem gepulsten Elektronenstrahl /100/ mit einer Energie-
dichte von 2.4 J/cm2 stieqg fS auf 1.0 an,und die Werte der

kritischen Winkel wurden identisch /101/.

Die Ergebnisse erlauben den SchluB, daB

Ga unterhalb der Temperatur der Stufe III implantiert keine
nennenswerte Wechselwirkung mit Punktdefekten auslibt. Daraus
resultierend besetzt es zu 100% substitutionelle Gitterplitze.
Nach Aufwdrmen dieser Probe auf 293 K besetzen noch 93% der
Ga-Atome substitutionelle Gitterpldtze, der Rest befindet sich
auf Pl&tzen niedrigerer Symmetrie. Die Verengung der winkelab-
hdngigen Ausbeutekurve von Ga bei TI = 293 K kann mit einer
statischen Verlagerung der Ga-Atome um 0.016 nm beschrieben
werden /99,101/.

>.1.2 Cadmium _implantiert in Aluminium

Das Gleichgewichtsphasendiagramm des Aluminium-Cadmium
Systems /98/ ist in Abb. 24 dargestellt. Die maximale L&slich-
keit von Cd in Al betrdgt 0.1 at.% bei 649°C /102/.
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Abb. 24 Glelchgewichtsphasendiaghamm des AL-Cd Systems /98/.




Cadmium im Wirtsgitter Al erflillt die Hume=Rothery Regeln
/71/ in der Darken-Gurry Darstellung /6/ (Siehe Abb. 17, S. 53)
und sollte demnach 18slich sein. Gegen eine L&slichkeit gemdB
empirischer Modelle spricht nur die verschiedene Kristallstruktur
von Al (kubisch-flidchenzentriert) und Cd (hexagonal). Cadmium in
Al besitzt einen elektronischen Antell der Ldsungswdrme von

14.2 kJ/Mol und eine Fehlanpassungsenergie von 6.1 kJ/mol /7,9/.

Sood und Dearnaley /3/ implantierten 1.0 ‘1016 Cd+/cm2,
300 keV bei 293 K und bestimmten einen substitutionellen
Anteil von fs = -0.04.
. . . . 16 + 2
Battaglin et al. /103/ implantierten 1.7 * 10 Cd /cm

bei 293 K und bestrahlten diese Probe danach bei 293 K mit
Laserpulsen bis zu einer Energiedichte von 4.5 J/cmz. Der
substitutionelle Anteil war bis zu einer Energiedichte von
2 J/cm2 unverdndert zwischen f, = 0.0 und £, = 0.1. Bei
4.5 J/cm2 wanderte das Cd an die Oberfldche der Probe und

schied aus.

Die Oberfldche eines mit Cd bei 293 K implantierten Al-
Einkristalls wurde bei der gleichen Substrattemperatur mit
einem gepulsten Elektronenstrahl (PEBA) /100/ beschossen,
aufgeschmolzen und schnellabgeschreckt. Auch hierbei ergaben

sich von f, = 0.0 keine Abweichungen /104/.
5.1.2.1 Implantation bei verschiedenen Temperaturen

Cadmium wurde bei 5, 77 und 293 K in Al implantiert,und
danach wurden in situ Riickstreuspektren und winkelabhingige
Ausbeutekurven aufgenommen. In Abb. 25 und 26 sind die Random

und <110>-Aligned Spektren fiir T, = 77 und 293 K dargestellt.
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Abb. 26 Riickstreuspektren einern ALCd Probe, Amplantiert und analysdert

in situ bed 7293 K.




U

0.94 bel TI =

77 K und fS = 0.14 bei TI = 293 K. Bel TI = 5 K betrdgt der

substitutionelle Anteil fs = 1,0 /105/. In Abb. 27 sind die
I=5K(a),TI=77K

(b) und T, = 293 K (c) aufgétragen. Bei einer Implantations-

temperatur von TI = 5 K kommen die Cd-Atome zu 100% auf

substitutionellen Gitterpl&dtzen zur Ruhe. Die kritischen

Winkel fiir Al und Cd sind identisch. Bei TI = 77 K ist die

Die substitutionellen Anteile betragen fs

winkelabhdngigen Ausbeutekurven fiir T
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Abb. 27 WinkelLabhingige Ausbeutekurven von mit Cd implantienten AL-
Ednkiistallen in <110>-Orientierung. Die Implantation und Analyse
wurde An Adltu bed 5 K {a), 77 K (b) und 293 K (c) dunrchgefiihnt.




winkelabhidngige Ausbeutekurve von Cd gegeniiber der von Al
leicht verengt. Dies deutet auf einen gestdrt substitutio-
nellen Gitterplatz der Cd-Atome hin, verursacht durch die
Nachbarschaft einer Leerstelle, zu der hin das Cd-Atom re-
laxiert. Die leichte Struktur im Cd-Signal nahe dem Kipp-
winkel 0.0° 188t auf einen kleinen Anteil einer weiteren
Defektkomponente schlieBen. Bei einer Implantationstempera
von T, = 293 K zeigen die Cd-Datenpunkte aufiler einem klein

I
vermutlich nahe substitutionellen Anteil, keine eindeutig

tur

en,

zuordnungsbare Defektstruktur. Etwa 85% der Cd-Atome besetzen

ZAEHLRATE PRO KANAL

nichtregulidre Gitterplitze niedriger Symmetrie, vermutlich in
Form verschiedener Typen von Fremdatom-Leerstellen Komplexen.
Um zu prifen, ob diese Annahme zutreffend ist, wurden
neben den Messungen in <110>-Kristallrichtung im AlCd
System auch Messungen in <100>-Kristallorientierung durch-
gefihrt.
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Abb, 28 Random und <100> orndlentlentes Richstreuspektrum eines bel
293 K mit Cd Amplantienten und analysiernten AL-Einkaistalls.
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Abb, 29 WinkelLabhingige Ausbeutehurvenvon einem bel 293 K mit Cd
Amplantienten AL-Einkiistall in <100>-Orientierung.

In Abb. 28 und 29 sind die Rilickstreuspektren und die
winkelabhédngigen Ausbeutekurven bei T, = 293 K in <100>-
Orientierung dargestellt. Die Struktur der winkelabhidngigen
Ausbeutekurve des Cd-Signals in <100>-Richtung ist nahezu
identisch mit der in <110>-Richtung (siehe Abb. 27). Diese
Unabh&ngigkeit von der Raumrichtung bestdtigt die oben ge-
machten Vermutungen iiber die Anordnung der Cd-Atome bei
T; = 293 K.

5.1.2.2 Temperexperimente

Beim Aufwdrmen einer bei T, = 77 X implantierten AlCd
Probe verengt sich die winkelabhidngige Ausbeutekurve von
Cd signifikant ab TA 2 200 K. AuBerdem bildet sich eine
Struktur heraus. In Abb. 30 sind die winkelabhdngigen Aus-
beutekurven fiir Al bei 77 K und fir Cd bei 77, 220 und 293

aufgetragen. Die durchgezogenen Linien stellen Monte-Carlo
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Abb. 30 Winkelabhingige Ausbeutekurven eines bel 77 K mit Cd
Amplantienten AL-Einkristalls. Das Signal der Cd-
Atome wurde bed TM = 77, 220 und 293 K gemessen.

Simulationsrechnungen® dar (siehe Kap. 3.3.2). Bei T, = 220 K
wurde angenommen, daB 80% der Cd-Atome 0.16 ® von ihrem
Gitterplatz in <110>-Richtung verlagert sind, und sich 20%
auf willklirlich verteilten Pliatzen befinden. Die Verlagerung
wird durch den Einfang von einer Leerstelle und der darauf-
folgende Relaxation des Fremdatoms verursacht, was zur
Bildung eines Fremdatom-Dileerstellen Komplexes fithrt. Bei
weiterer Temperaturerhdhung werden zusitzliche Leerstellen
eingefangen,und der Zustand, wie er auch bei Direktimplanta-

tion bei 293 K vorliegt, wird erreicht (vergleiche Abb. 27c).

Alle bisherigen Ergebnisse zeigten keine Anzeichen von
Cd-Prezipitatenbis zu implantierten Cd-Konzentrationen von
£ 1.5 at.%. Um Cd-Prezipitate zu provozieren,wurde ein Al-
Einkristall,der bei 293 K mit 1.9 at.% Cd implantiert wurde,
auf 520 K flir 30 min getempert. Dabei wurde keine Anderung
festgestellt. Erst nachdem der Kristall auf 670 K fiir 30 min
getempert wurde schied Cd aus. In Abb. 31 sind die RlUckstreu-

Spektren vor (a) und nach (b) dem Tempern gezeigt.
+Flr die Durchfilhrung der Monte-Carlo Simulationsrechnungen
danke ich Herrn Dr. 0. Meyer herzlich.
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Abb. 37 Richstreuspektren den unbehandelten (a) und der auf 670 K,
30 min getempenten (b)  ALCd Probe. Den Beredich des Cd-
Signals ist An (11) vergrdpent dargestellt.
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In(11) ist den Beredich des Cd-Signals gedehnt wiedenrgegeben.




Besonders bemerkenswert ist, daB keine Prezipitatbildung
innerhalb des Kristalls erfolgte, sondern eine Ausscheidung
von Cd an der Oberfldche. Dies wird durch den Vergleich der
Random und <110>-Aligned Spektren nach dem Tempern deutlich
(siehe Abb. 32). Wihrend im Innern des Kristalls der Wert des
substitutionellen Anteils vor dem Tempern erhalten ist, liegt
das Cd an der Oberfldche als Ausscheidung vor. Daraus kann der
SchluB gezogen werden, daB Cd-Leerstellen Komplexe in Al eine
hohe Stabilitdt besitzen, unter thermischer Anregung laufen
sie eher zu einer Senke, in diesem Fall ist es die Oberfl&che,
als daB sie im Innern des Kristalls zerfallen und sich Cd-

Prezipitate bilden.
5.1.2.3 Implantation hoher Cadmiumkonzentrationen

Eine Erh&hung der Implantationsdosis kann zur Amorphisie-
rung /70/, zur Bildung koh&drenter oder inhok&renter Ausschei-
dungen /106/, zur plastischen Verformung des implantierten
Bereichs /107,108/ oder zu keinem EinfluB auf die Konfiguration

der Fremdatome fiihren.

Bei 'I‘I = 77 X wurden 1.55, 3.5, 7.5 und 10.2 at.% Cd in
Al-Einkristalle implantiert. In Abb. 33 sind die Riickstreu-
spektren dieser Proben gezeigt. In Abb. 34 sind die winkel-
abhdngigen Ausbeutekurven fiir cp = 1.2 und 10.2 at.% Cd
aufgetragen. Der substitutionelle Anteil fS ist in diesem
Konzentrationsbereich unveréndert fS = 0.94. Aus der Fornm
der Spektren und der winkelabhdngigen Ausbeutekurven 148t
sich schlieBen, daB selbst bei = 10 at.% die Cd-Atome substi-
tutionell und nicht in Form koh#drenter Prezipitate vorliegen.
Beim Aufwdrmen der Probe mit 10.2 at.% Cd auf TA = 293 K sinkt
fS auf 0.48. Etwa 50% der Cd-Atome haben ihren substitutio-
nellen Gitterplatz verlassen und vermutlich, ebenso wie bei
niedrigen Cd-Konzentrationen, mit Leerstellen Fremdatom-
Leerstellen Komplexe gebildet. Nimmt man pro Cd-Atom minimal

eine zugewanderte Leerstelle an, so 148t sich damit die Leer-
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Abb. 34 Winkelabhdngige Ausbeutekurven, auggenommen beil Ty =Ty

77 K und ey = 1.2 (a) und 10.2 (b) at.% Cd.
stellenkonzentration im implantierten Bereich zu = 5% ab-
schdtzen. Dieser Wert stimmt recht gut mit Literaturangaben
/109/ Uberein.

Die Probe wurde danach erneut auf 77 K abgekiihlt und
mit 200 keV He® Ionen nachbestrahlt. Mit einer Fluenz von

17
1+10

aufzulSsen. Der substitutionelle Anteil stieg wieder

He+/cm2 war es moglich, alle Fremdatom-Leerstellen Komplexe

auf fs = 0.94. Da es unmdglich ist, Prezipitate, die

groBer als 1 nm sind, unter Bestrahlung aufzuldsen /110/ und
sich bei gr6Beren Prezipitaten eine mittlere Gr&Be der Prezi-
pitate unter Bestrahlung einstellt /111/, ist sicher, daB
selbst bei der Implantation von 10 at.% Cd die Bildung von
Cd-Leerstellen Komplexen, gegeniiber von Ausscheidungen, be-

vorzugt ist. Dem ProzeB der Erhdhung der substitutionellen




Komponente durch Nachbestrahlung bei tiefen Temperaturen wurde
an dieser Stelle vorgegriffen, eine ausfilhrliche Beschreibung

ist in Kap. 5.2.1 gegeben.
5.1.2.4 Plastische Verformung des implantierten Bereichs

Meyer und Azzam /107,108/ beobachteten erstmals an den
kubisch-raumzentrierten Wirtsgittern Nb und V eine plastische
Verformung des implantierten Bereichs bei Hochdosisimplanta-

tionen von As, Sn, Te und Cs in oberflichennahe Gebiete.

Nachdem die Implantation von 10.2 at.% Cd mit 300 keV
bei 77 K zu keiner Anderung der physikalischen Konfiguration
im Vergleich zu kleinen Implantationsdosen fihrte, wurde bei
77 K 4 -10'® ca™/cm® mit 80 keV in die oberste Region des Al-
Einkristalls implantiert. Wiahrend bei der Implantation in
gréBeren Tiefen die durch die Implantation verursachten Ver-
zerrungen durch "Swelling" und die Beweglichkeit der Eigen-
zwischengitteratome abgebaut werden kénnen, filhrte die Hoch-
dosisimplantation von Cd in oberflichennahe Gebiete zur |

‘plastischen Verformung des implantierten Bereichs.

In Abb. 35 sind die winkelabhdngigen Ausbeutekurven von
implantiertem Bereich und nichtimplantierten,tieferen
Regionen des Wirtsgitters aufgetragen. Die Minima in den
Ausbeutekurven von Al sind um 0.55° gegeneinander versetzt.

Der substitutionelle Anteil der Cd-Atome im plastisch ver-

formten Bereich bei 'I‘I = TM = 77 K ist fS = 0.85. Der
kritische Winkel von Cd ist mit w1/2(cd) = 0.83° gegenliber
dem von Al mit w1/2(Al) = 0.73° deutlich groBer. Dies ist

ein starkes Indiz flir erfolgte koh&drente Ausscheidung von Cd

im plastisch verformten Bereich.

Da es bislang nur durch Tempern auf 670 K gelang,inkoh&-
rente Cd-Ausscheidungen an der Oberfldche,jedoch nicht im

Inneren des Kristalls zu provozieren,wurde versucht,durch
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Abb. 35 W.inkelabhingige Ausbeutehurven eines méit 11.7 at.$ Cd
oberglidchennah Lmplantienten AL-Einkristalls. Dargestellt
sind die Signale von AL (o) und Cd (A) im Lmplantierten
Beredlch und von AL (x) An unbeeinfluBtern griferen Tiege.

Bestrahlung mit dichten Kaskaden eine inkohdrente Ausschei-

dung der Cd-Atome zu erreichen.

Al-Einkristalle mit plastisch verformten implantierten
Bereichen an der Oberfldche (2 11 at.% Cd) wurden bei 77 K
mit 7.0 1013

schossen. Diese Fluenz entspricht 1.2 dpa. Keine der

Hg;/cmz, 300 keV Quecksilbermolekiilionen be-

gemessenen GroBen wurden durch diese Bestrahlung beeinflufit,
eine inkohdrente Cd-Ausscheidung fand nicht statt, obwohl

die Energiedichte innerhalb der Kaskade 0.48 eV/Atom betrug
/112/. Bei einer Energiedichte von 0.49 eV/Atom geht das
Kaskadenvolumen im Inneren des Al-Einkristalls in die fllissige

Phase Uber /113/. Aus dieser Energiedichte folgt ein mittlerer




— 82 —

Kaskadenradius von T = 1.53 nm /113/. Bei einer Diffusions-
konstante von 5.7 -1012 nmz/s /114/ und einer Kaskadenlebens-

=11 s kbnnten sich die Fremdatome etwa 13 nm weit

dauer von 10
fortbewegen und wdren bei einem mittleren Abstand der Fremd-
atome von 0.53 nm leicht in der Lage auszuscheiden. Offenbar
ist jedoch die Tendenz der Cd-Atome,Ausscheidungen in hexa-
gonaler Struktur im kubisch-fldchenzentrierten Al-Wirtsgitter
zu bilden,klein gegeniiber der Bildung kohdrenter Prezipitate
oder der Besetzung substitutioneller Gitterpl&tze durch

Schnellabschreckung aus der Kaskade.

5.1.3 Quecksilber implantiert in Aluminium

Zur Untersuchung der Gitterplatzbesetzung von Hg in Al
wurden keine gesonderten Experimente durchgefithrt. Queck-
silber-Ionen und Molekiile wurden zur Nachbestrahlung der
implantierten AlCd und AlIn Systeme benutzt. Da Hg sowohl
rdumlich in der Probe, als auch energetisch im Rickstreu-
spektrum gut von den vorher implantierten Cd und In Fremd-
atomen separiert ist, ist es méglich den substitutionellen
Anteil 2zu bestimmen. Bei TI = 77 K betrdgt fS = 0.79. Die
Hg-Konzentrationen lagen dabei zwischen 0.05 und 0.1 at.%
Hg. Winkelabh&ngige Ausbeutekurven konnten aufgrund der
niedrigen Hg-Konzentrationen nicht mit befriedigender Statistik
aufgenommen werden. Nach dem Aufwdrmen auf 293 K wurde
fs=—0.12 gemessen, was auf einen Anteil von Hg-Atomen in Kanal-
mitte hindeutet. Analog zu den Ergebnissen des AlSb Systems
kann auch hier auf eine Hg-Trileerstellen Komplexbildung ge-

schlossen werden.

5.1.4 Antimon implantiert in Aluminium

e e R T R

Aluminium und Antimon bilden lediglich eine intermetal-
lische Phase AlSb, deren Existenz umstritten ist, ansonsten ist
Sb nur zu 0.25 at.% bei 660°C in Al 1&slich /98/. Peercy et al.
/115/ ernhdhten die L&slichkeit durch Laserbestrahlung bei 293 K von

£ 0.03 at.% auf 0.9 at.%. Thomas und Picraux /116/ implan-




tierten = 1 at.% Sb in Al bei 293 K und erhielten einen
substitutionellen Anteil von etwa 10%. Der Rest der Sb-Atome
befand sich auf nichtsubstitutionellen Gitterpl&tzen, an
Versetzungen und in grdBeren Komplexen. Prezipitate wurden

nicht beobachtet.

Bei einer Temperatur von 77 K wurden 0.45 at.% Sb in
Al implantiert. Der substitutionelle Anteil betrug fs = 0.73
bei gleichen kritischen Winkeln fir Al und Sb (w1/2(Al,Sby =
0.63°). In Abb. 36 sind die winkelabh&dngigen Ausbeutekurven

L.0-10™ Sb* 200keV in Al <110> 20.45at.%Sh
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Abb. 36  Winkelabhingige Ausbeutekurven des bed 77 K implantierten
(O,0) und auf 293 K aufgewdrmten (o) ALSb Systems.
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fir T = Ty = 77 K dargestellt. Nach dem Aufwdrmen auf 293 K
sank fS auf -0.08 und die winkelabhdngige Ausbeutekurve zeigte
eine breite Uberhdhung (siehe Abb. 36). Bei direkter Implanta-
tion von 4 '1015 Sb+/cm2, 200 keV bei 293 K, was einer Konzen-
tration von 0.51 at.% Sb im Maximum entspricht, ist im Sb-
Signal keine Struktur zu beobachten, der substitutionelle

Anteil betrigt fS = 0.12.
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Abb. 37 Rickstreuspektnen von AL-Einknistallen implantient mit Sb
bel 77 K (1) und 293 K (I1).




Die Identitédt der kritischen Winkel von Al und Sb bei
TI = 77 K zusammen mit fs = 0.73 muB so gedeutet werden,
daB sich der substitutionelle Anteil der Sb Atome ohne
Relaxation auf Gitterpldtzen des Al-Wirtsgitters befinden.

Die Ubrigen Sb-Atome besetzen Lagen niedriger Symmetrie.

Die ausgeprédgte Uberhthung der Ausbeutekurve von Sb
nach dem Aufwdrmen auf 293 K deutet auf eine bevorzugte
Bildung von Sb-Trileerstellen Komplexen hin /60/. Dabei
lagert sich eine Dileerstelle, die in Al eine h&here Be-
weglichkeit als eine Mono-Leerstelle besitzt /97/,an ein
Sb-Atom an. Daraufhin relaxiert das Sb-Atom unter Hinter-
lassung einer weiteren Leerstelle. Bei der Direktimplanta-
tion von Sb bei 293 K scheint die Bildung keines speziellen

Defekttyps bevorzugt zu sein.

5.1.5 1Indium implantiert in Aluminium

Das Gleichgewichtsphasendiagramm des Al-In Systems
/98/ entspricht dem des Al-Cd Systems. Indium besitzt eine
maximale LOslichkeit von 0.04 at.% bei 636° in Al /102/.
In Abb. 38 ist das Random und das <110>-orientierte Riick-
streuspektrum eines bei 77 K mit 0.55 at.% In implantierten
Al-Einkristallsgezeigt. Der substitutionelle Anteil betré&gt
£, = 0.83. Die winkelabhéngigen Ausbeutekurven fiir die In-
Konzentrationen 0.55 und 1.1 at.% sind in Abb. 39 aufge-
tragen. Die kritischen Winkel von Al sind aufgrund unter-
schiedlich gewidhlter Kipprichtungen aus dem <110>-Kanal
leicht verschieden. Die jeweiligen kritischen Winkel von
Al und In sind nahezu identisch, daraus folgt, daB der
Anteil substitutioneller In-Atome nicht mit statischen
Verlagerungen behaftet ist. Im unteren Bereich der In-Kurve
sind Strukturen sichtbar, die auf die Existenz von In-Tri-
leerstellen Komplexen und anderen gr&Beren In-Leerstellen

Komplexen hindeuten.
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Im Rahmen einer Zusammenarbeit mitHerrn Dr. F. Pleiter,
Universitdt Groningen (Niederlande) /86/ wurde in Groningen
ein Al-Einkristall mit 1 .10'° In*/cm?, 120 kev bei 80 K
implantiert; das entspricht einer maximalen In-Konzentra-
tion von 0.35 at.%. Das zur'Implantation verwendete In

111In. Die Probe wurde in

enthielt einen kleinen Anteil
situ bei 80 K mit der PAC-Methode auf die entstandenen
Defektkonfigurationen hin untersucht. Substitutionell waren
76 + 1 %, 8 + 2 % bildeten In-Dileerstellen Komplexe,

4 + 2 % In-Trileerstellen Komplexe und 12% der In-Atome
waren in groferen In-Leerstellen Komplexen gebunden, deren
Struktur nicht aufgeldst werden konnte /85,86/. Indium-

cluster oder In-Prezipitate wurden nicht beobachtet.

In Abb. 40 sind die Riickstreuspektren eines mit In

bei 293 K implantierten und analysierten Al-Einkristalls

gezeigt.
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Abb. 40 Indium bel 293 K in AL implantiert.




Der substitutionelle Anteil betrdgt fs = 0.07. Die dazu-
gehSrigen winkelabhingigen Ausbeutekurven sind in Abb. 41
aufgetragen. Ebenfalls in Abb. 41 eingetragen sind die MeB-
punkte flir das AlIn System implantiert bei 77 K und analy-
siert bei 293 K.
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Abb. 41 Winkelabhdngige Ausbeutekurven §lin In Amplantiernt in AL bel 77 K
(A) und 293 K (O, jeweils bel 293 K gemessen.
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In beiden Fdllen scheint es, als wdren die In-Atome bis auf
einen sehr kleinen substitutionellen Anteil auf willkirlichen

Pldtzen im Gitter lokalisiert.

PAC-Messungen an Al-Einkristallen ,implantiert mit
= 0.03 at.% In bei 293 K,zeigten keine Defektkomponenten
mit gut definierten Hyperfein-Wechselwirkungs-Parametern /80/.
Nahezu alle In-Atome waren in grdBeren In-Leerstellen Komplexen

gebunden.

Die PAC~Messung der bei 80 K implantierten und auf

300 K aufgewdrmten Probe zelgt neben einem substitutionellen

oe

Anteil von 14 + 3
und 70% der In-Atome in ausgedehnten Defekten, deren Struktur
nicht bestimmt werden konnte /86/. Bestrahlt man diese Probe
mit He' Tonen bei 80 K zur Erzeugung von Leerstellen und
warmt sie danach nochmals auf 300 K auf, betrdgt der Anteil
der ausgedehnten Defekte 100%, sowohl der substitutionelle,

als auch der Anteil der In-Cluster ist verschwunden.

» 16 + 2 % Anteile von kleinen In-Clustern

In Abb. 42 sind winkelabhdngige Ausbeutekurven, die
wdhrend des Aufwdrmens einer bei 77 K implantierten Probe
aufgenommen wurden. Deutlich ist zu sehen,daB im Gegensatz
zum AlCd System im Anfangsstadium keine Verengung der In-
Rurve auftritt, sondern ein gleichmdBiges, strukturiertes
Aufflillen des In~-Signals stattfindet. Auch dieses Ergebnis
zeigt, daB bevorzugt grtBere Defektkomplexe gebildet werden.

Der energetisch tiefste Zustand von In in Al scheint
die Verbindung mit mehreren Leerstellen, nicht der substi-
tutionelle Gitterplatz und nicht der In-Cluster oder ein In-

Prezipitat zu sein.
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5.1.6 Krypton und Xenon implantiert in Aluminium

Die Edelgase Kr und Xe wurden zur Nachbestrahlung des
implantierten AlCd Systems verwendet. Die Energie der Ionen
wurde so hoch gewdhlt, daB éie den implantierten Bereich
sicher durchdringen. Im Riickstreuspektrum sinddie Signale
von Kr oder Xe energetisch von den anderen Signalen (Al,Cd)
gut separiert. Damit ist es mdglich den substitutionellen
Anteil fs zu bestimmen. Bei einer Implantationstemperatur von
Ty = 5 K war der substitutionelle Anteil von Kr fS = 0.49,
bei TI = 77 K war fS = 0.47. Xenon besitzt bei TI = 77 K
einen fS—Wert von 0.33. Die implantierten Konzentrationen
lagen deutlich unter 0.2 at.% und damit unterhalb der Konzen-
tration, bei der Blasenbildung auftritt /106/. Edelgasatome
verbunden mit einer Leerstelle besitzen niedrige Migrations-
enthalpien und damit eine hohe Beweglichkeit /67,94/.

Dadurch ist eine Beeinflussung des substitutionellen Anteils

mdglich.

5.1.7 Blei implantiert in Aluminium
Aluminium und Blei bilden ein monotektisches System /98/.
Falls es geldnge Al (Pb) Legierungen herzustellen, wdren sie
als Gleitlagerwerkstoffe von technischem Interesse /14/. Um
die Separation nicht mischbarer Schmelzen unter verminderter
Schwerkraft zu untersuchen, wurden Al und Pb im Rahmen der
Experimente der D1-Mission im Space Shuttle aufgeschmolzen
und erstarrt /14/. Legierungsbildung wurde auch in schwere-

losem Zustand nicht erreicht /14/.

In Abb. 43 sind die Rilckstreuspektren des implantierten
AlPb Systems bei Ty = 5, 77 und 293 K dargestellt. Fir
TI = 77 K sind die Spektren fir zweil verschiedene Pb-Konzen-
trationen gezeigt, wobei fs konzentrationsunabhdngig ist.
Mit steigender Implantationstemperatur sinkt £ von 0.76 bei

5 K {iber 0.57 bei 77 K auf -0.02 bei 293 K. Die kritischen
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Abb. 43 Rickstreuspektren von AL-Einkristallen implantient mit Pb
bel 5 K (a), 77 K (b,c) und 293 K (d).
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Winkel der winkelabhdngigen Ausbeutekurven fiir Al und Pb bei

TI = 5 K sind identisch. Fir TI = 77 und 293 K sind die

winkelabhdngigen Ausbeutekurven in Abb. 44 aufgetragen.

X [55-10"Pb" 300keV in Al <10 2103 at.% Pb

o o
10+ ADAUDDDDDDDDDDD DDDUQDDDDA
Ba, A

05

Normierte Zahirate

1

(\
4 s

a Pb} 293K

00

T I I
-10 00 10 Y
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Abb. 44 Winkelabhingige Ausbeutelurven von AL und Pb, Amplantiert
bel 77 und 293 K.

I

Bei T
Bel TI
an. Die Form der Kurve deutet auf einen kleilnen Anteil von

T 77 K ist w1/2(Al) = 0.67° und w1/2(Pb) = 0.65°,

293 K nimmt die Ausbeutekurve von Pb y-ilerte >1

Pb-Trileerstellen Komplexen neben einer grofien Zahl ausge-
dehnter Fremdatom-Leerstellen Komplexen hin /94/. Bei

'I'I = 5 bzw.77 K implantierte Proben wurden auf Ty = 77

bzw. 293 K aufgewdrmt. Dabei wurde kein signifikanter
Unterschied in fS und der Form der winkelabhdngigen Aus-
beutekurven zu Proben, die direkt bei TI = 77 oder 293 K
implantiert wurden, festgestellt. Das AlPb System verhdlt sich
analog zum AlCd System mit der Ausnahme einer niedrigeren Sub-
situtionalitdt. Die Diskussion der Gitterplatzbesetzung kann

vom AlCd auf das AlPb System ilbertragen werden.




5.1.8 Cidsium und Rubidium implantiert in Aluminium

Die Alkalimetalle C&sium und Rubidium zeigen implantiert
in Aluminium dhnliches Verhalten. Cdsium implantiert bei
TI = 5 K (siehe Abb. 45) zeigt nur einen kleinen substitutio-
nellen Anteil wvon fS = 0.03. Die winkelabhdngige Ausbeute-
kurve fir T&=TM=51<(sieh£3Abb.46) zeigt zusdtzlich einen
bevorzugten Platz der Cs-Atome nahe der Kanalmitte. Bei
TI = 77 K ist fs = 0.00 und keine Struktur erkennbar /117/.
Bei einer Cs-Konzentration von = 0.02 at.% und TI = 293 K
ist fs = 0.13 + 0.1 bei stark verengter winkelabhdngiger
Ausbeutekurve fir Cs /117/. Der Wert flir fs ist mit einem
hohen MeBfehler behaftet. Die HuBerst niedrige Implantations-
konzentration liegt zudem nahe der Gleichgewichtsl&slichkeit.
Die starke Verengung im Cs-Signal ist ein Hinweis auf Fremd-
atom-Leerstellen Komplexbildung selbst bei derart niedrigen

Fremdatomkonzentrationen.
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Abb. 45 Rickstreuspektum des ALCs Systems, Lmplantiert bel 5 K.
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Abb. 46 Césium dmplantient in AL bel 5 K (A) und aufgewdmt

auwg 293 K (O).
Die bei T = 5K implantierte Probe wurde auf
TA = 293 K aufgewdrmt. Die winkelabhdngige Ausbeutekurve

zeigt eine ausgepridgte Erhshung mit einem fS—Wert von -0.17
(siehe Abb. 46). Hier haben sich beim Aufwirmen bevorzugt
Cs=~Leerstellen Komplexe gebildet, bei denen das Cs-Atom

in den <110>-Kanal einriickt,

Rubidium wurde bei TI = 77 K implantiert, es besetzt
zu einem kleinen Anteil Gitterpl&tze hoherer Symmetrie,
vermutlich Rb~Tetra- und Hexa-Leerstellen Komplexe neben
einem grofen Anteil von Gitterplidtzen niedriger Symmetrie
vermutlich in Form ausgedehnter Defekte (siehe Abb. 48) . Nach

Aufwdrmen auf TA = 293 K ist fs = 0.00, besondere Gitterlagen

sind nicht mehr zu beobachten.
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Abb. 47 Rickstrewspektren von einem AL-Einknistall impLantient mit
Rubidium bedl 77 K. Den substitutionelle Antell betrdgt 64=0.02.

1.0-10"Rb*/cm? 200keV in Al21,50at.%Rb
X | Ty=77K,f,=0.00

(900 ATDDpAN N B DA
2 1-0“&‘&'&&75 AKAA’A\A\&AA Syl \A_A/-‘A‘(y%'g
o AN
= 0\0 o’O’
L \
Hyvl . Q o/
i~ \o d/
oY) /
£ \ /
@ 0.5 \ /
E O

o]

I~ \o /
2 o ,0

4 \°~o-o-0/

00— 07

Kippwinkel (Grad)

10 U

Abb. 48 Winkelabhingige Ausbeutehurven von AL{c) und Rb(A),
dmplantient und analysient in situ bel 77 K.



5.1.9 Zusammenfassung_der Resultate

Die Elemente Ga, Cd, Hg, Sb, Kr, In, Xe, Pb, Rb und Cs
wurden. in Al-Einkristalle implantiert. Allen diesen Elementen
ist gemein, daB sie UbergroB sind und einen positiven Wert
der LOsungswdrme in Al besitzen. Sie bilden, mit Ausnahme von
Ga, ein monotektisches Gleichgewichtsphasendiagramm; bis auf
eine duBerst geringe Randl&slichkeit sind sie sowohl in der
flliissigen, als auch in der festen Phase in Al unl®dslich /98/.

Die oben angegebenen Elemente wurden bei verschiedenen

T = 5, 77 und 293 XK in Al-BEinkri-
stalle implantiert. Der substitutionelle Anteil fS und die
Gitterplatzbesetzung wurde mit Hilfe der Ionen-Channeling
Methode in situ bestimmt. Ebenfalls wurden Tieftemperatur-
implantate (TI = 5 oder 77 K) auf Ty = 77 oder 293 K aufge-
wdrmt und fs und die Gitterplatzbesetzung analog bestimmt.
tblicherweise wurde der Kristall widhrend der Implantation
gedreht, um ein Channeling der Fremdatomionen zu vermeiden. Es
wurden auch Fremdatome bewufBt gechannelt implantiert, was zwar
die Reichweite der Ionen im Kristall erh&hte, fs und die Gitter-

Implantationstemperaturen T

platzbesetzung jedoch nicht beeinfluBte.

In Abb. 49 und Tab. 5 sind die Ergebnisse der Messungen
des substitutionellen Anteils in Abh#ngigkeit von Trr Ty und

AH
sol
dem elektronischen Anteil der L&sungswirme AHS 1 und der Fehl-

ol,e
ist /7,9/.

zusammengefafBt, wobei die L&sungswédrme AHsol die Summe aus

anpassungsenergie AHsize
Bei Betrachtung der substitutionellen Anteile f sind zweil
Grundtendenzen feststellbar. Mit zunehmendem AHsol nimmt fS fir
alle Implantationstemperaturen ab. Fiir jeweils ein Element be-
trachtet nimmt fS mit wachsender Implantationstemperatur ab.
Der Wert fg = 0.13 fir Cs beil TI = 293 K wurde bei der fir
Channeling-Messungen ungewdhnlich niedrigen Maximalkonzentra-
tion von 0.03 at.% Cs gemessen und besitzt eine groBe Fehler-

breite (+ 0.1). Zwischen T; = 5 Kund T; = 77 K besteht, auBer
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Abb. 49 Auftragung des substitutionellen Anteils {, in AL-
Einkristalle implantienten Fremdatome in Abhdngigkeit von den
Losungswirume M, o=0H, o o+OH . (100 kRI/MoL=z1 eV/Atom).

508" 54z
TI=5 K(OQ), #?7 K (o), 293 K (4a). TA = 77 K (+), 293 K (x).

flir Pb keine nennenswerte Differenz in fs' Dagegen ist fS
fir TI = 293 K deutlich niedriger. Bei Aufwidrmexperimenten
findet der drastische Riickgang in fS zwischen 200 und 230 K
statt, der Temperatur der Stufe III. Die fS—Werte der auf

Tp = 293 K aufgewdrmten Proben sind, mit Ausnahme von Ga,
niedriger, als die bei dieser Temperatur direkt implantier-
ten Proben. Die fS—Werte flir die Edelgase Kr und Xe sind mit
Vorsicht zu betrachten. Da Kr und Xe insbesondere

verbunden mit einer Leerstelle selbst bei tiefen Tempera-

turen in Al beweglich sind.
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Wirtsgitter: Aluminium
1 | -t '

Subst. !Fremdatom-

! ! IE).Anteil {Fehlan~ ! Subst. ! Subst.
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! tiertes ! warme ! warme tenergie !48 (3 K)! f8 (77 K) f8 (293 K) !tion
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' ] [} ] ] [] [] 1 (]
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! ! ! ] ' ' ' ' '
' Hg ! 23.74 ! 17.04 ! 4,70 ! ~.m= 1 0,79 -—.-= ! —,—= ~0.12 ! 0,05-0.10 !
' ! S ! ! ' ! : !
! sb ! 39.44 ! 11.08 ! 28,36 ! =.e~ ! 0,73 -.-- ! 0.11 -0.08 ! 0.45-0.51 !
' ' ' ! ' ! ‘ ! !
'oKe ! 43,30 ! 36.03 ! 7,27 ! 0.49 ! 0.47 ~-.—= ! —.—- =-,—— ! ¢ 0.20 !
! ' ! ! ' ! ' ! '
S ! 50.02 ! 30.32 ! 19.70 ! ~.== ! 0.83 =-.-- ! 0.07 0.00 ! 0.10-1.10 !
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' ! ! ' ' ! : ! !
‘' Rb ' 206,17 ! 185.12 ! 71.05 ! ~.~= ! 0.02 ~,-~ ! —.-~ 0.00 ! 0.10-1.50 !
! ! ! ! ' ! ' ! !
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Tabelle 5 Werte der LEsungswiime AH, p des elektronischen Anteils den
Losungswénme AHéoz,ez und der Fehlanpassungsenergle My e

den in AL-Einkristalle implantienten Fremdatome und eine
Zusammenstellung dern substitutionellen Antelle (64) bel
Dinektimplantation (impl.) und beim Aufwirmen der Proben

von edinen tieferen Implantationstemperaturn (getp.). Der Bereich
dern jeweiligen Implantationskonzentrationen ist ebenfalls

angegeben.

5.1.10 Diskussion_der Modelle der Gitterplatzbesetzung auf

e Tt R p = pupusire e pentperp Mt pefefbenSie s gttt o sts st mus g Sbuaiibudlysiudiniiibonsenst

Die empirischen Modelle zur Gitterplatzbesetzung (siehe
Kap. 4.3) basieren auf Gleichgewichtsreaktionen zwischen Fremd-
atom und Wirtsgitteratomen und beinhalten keine Temperaturabhingig-
keit. Die Ionenimplantation hingegen ist, besonders bei tiefen
Temperaturen angewandt, eine Nichtgleichgewichtsmethode. Somit
ist es zunidchst sinnvoll, die Ergebnisse der Implantation bei
T, = 293 K mit den Voraussagen der empirischen Modelle

I
zZzu vergleichen. Die Grenze von substitutionell zu nicht-
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substitutionell wird von diesen Modellen bei fs = 0.5 gezogen,
Damit wdre Ga von den untersuchten das einzig substitutionelle

Element in Al (siehe Tab. 5).

GemdfB der Darken-Gurry Darstellung (siehe Abb. 17, S. 54)
sollten Ga und Cd in Al substitutionelle L&sungen bilden. Da die
Darken-Gurry Darstellung /6/ auf den Regeln von Hume-Rothery /71/
beruht, die fordern, daB die Gitterstruktur von Fremdelement und
Wirtsgitter {ibereinstimmen miissen, sollte Cd, das hexagonal kri-
stallisiert, nichtsubstitutionell sein. Diese Forderung wurde

jedoch von Darken und Gurry nicht iibernommen.

Die modifizierte Darken-Gurry Darstellung /73/ fordert auch
fir Hg, Sb, In und Pb Substitutionalitit in Al. Diese speziell
flir implantierte Systeme aufgestellte Regel versagt fiir Al

implantiert mit libergroBen Fremdatomen. bei 293 K.

Die Xoordinaten von Miedema /7,9/ in den von Chelikowsky
/10/ und Alonzo und Lbopez /11/ vorgeschlagenen Formen angewandt,
besitzen den gravierenden Nachteil, daB die Grenze zwischen
Substitutionalitdt und Nichtsubstitutionalitit empirisch er-
mittelt werden muB. Das Gebiet der Substitutionalitidt ist
jedoch zusammenhingend. Wihlt man es deutlich kleiner als fiir
andere Wirtsgitter, unter EinschluB von Ga, ist eine verniinftige

Vorhersage fiir Al zu erwarten (siehe Abb. 18, S. 56 wu. 19, S. 57).

In der Darstellung von Singh und Zunger /12/ erfolgt
ebenfalls eine gute Voraussage, wenn man das Gebiet der Substi-
tutionalitédt sehr klein wdhlt. Wendet man die flir andere Wirts-
gitter vorgeschlagenen Grenzen an,dann wiren auch Xe und Sb
eingeschlossen, was nicht dem experimentellen Ergebnis ent-
spricht (siehe Abb. 20,S. 59).

Als Fazit kann gezogen werden, daf die empirischen Modelle

die Gitterplatzbesetzung bei T; = 293 K der Systeme Ubergrofer
Fremdatome - Al Wirtsgitter "eher schlecht als recht" beschreiben.
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Bei Anwendung der empirischen Modelle auf Implantations-
T < 77 K miilten die Elemente Ga, Cd, Hg, Sb, In

und Pb in den Bereich der Substitutionalitdt fallen (siehe

temperaturen T

Tabelle 5). Die modifizierte Darken-Gurry Darstellung (siehe

Abb. 17, S. 54) beschreibt dies im Gegensatz zur Darstellung von
Singh und Zunger (siehe Abb. 20, S. 59) hervorragend. Auch unter
der Anwendung der Miedema-Koordinaten /7,9/ wird eine gute Tren-

nung von Nichtsubstitutionalitdt zu Substitutionalitdt in der

Darstellung von Chelikowsky /10/ erreicht (siehe Abb. 18, S. 56).

Eine noch klarere Separation wird in der Auftragung nach Alonzo
und Lopez /11/ erreicht (siehe Abb. 19, S. 57).

Nach der Uberpriifung der empirischen Modelle auf ihre
Voraussagegiite soll anhand der experimentellen Ergebnisse dis-
kutiert werden, welche physikalischen Mechanismen die Gitter-

platzbesetzung bei der Ionenimplantation bestimmen.

Bei einer Implantationstemperatur von 5 K ist zundchst

anzunehmen, daB die Gitterplatzbesetzung implantierter Fremd-

atome durch rein kinematische Gesetze bestimmt ist. In Abb. 50 sind

die theoretische Kurve der Gitterplatzbesetzung durch

1.0 5 8 1.0
a

fS
0.8 Pb 0.8
0.6 - 0.6

P Kr
0.4 0.4
0.2 4 0.2
0.0 . =N . 0.0
0 20 40 7 60 80 100

Abb. 50 Wahnscheinlichkeit P den Gittenplatzbesetzung durch Ersetzungs-
sxXGRe Ain Abhdngighelt den Ondnungszahl Z des Tons. Edingetragen

sdnd die experimentellen Engebnisse §iir TI = 5 K.
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ErsetzungsstbBe abhdngig von Z des Ions und die experimentellen
Ergebnisse bei TI = 5 K aufgetragen. Die ErsetzungsstoBtheorie
von Brice /5/ berechnet die Gitterplatzbesetzung auf der Basis
bindrer St&Be zwischen Ion und Wirtsgitteratomen (siehe Kap.
4.1). Wie Abb. 50 zeigt, ist die ErsetzungsstoBtheorie allein
nicht in der Lage, den substitutionellen Anteil implantierter
Fremdatome vorauszusagen, da sie von einer ungestdrten Umgebung
wdhrend des ErsetzungsstoBes ausgeht und die Punktdefektbeweg-
lichkeit innerhalb der Kaskade nicht beriicksichtigt. Das Ion

kommt im Wirtsgitter innerhalb einer Kaskade, die es selbst

initiiert hat, zur Ruhe.

Die Schnellabschreckung aus der Kaskade (siehe Kap. 4.2)
oder die Rekombination des Fremdatoms mit einer Leerstelle in
der Relaxationsphase des "Displacement Spike" (siehe Kap.
3.1.3) bringt das Fremdatom auf einen substitutionellen Gitter-
platz. Wenn diese Mechanismen allein wirksam wdren, wire fS

fir nahezu alle Elemente 1.0.

Innerhalb der Kaskade herrscht eine Leerstellenkonzentra-
tion von ungefdhr 5% /109/ im Vergleich zu << 10_6 % /114/ bei
293 K im thermischen Gleichgewicht. Bei einer Leerstellensprung-
frequenz von v 2 5 *1012[1/5]/26,114/ sind die Leerstellen in
einer Kaskade in der Lage, im Durchschnitt 50 Spriinge auszu-
fihren. Die innerhalb einer Kaskade erzeugten Leerstellen kdnnen
mit den ebenfalls erzeugten Eigenzwischengitteratomen rekombi-
nieren, als Einzelleerstellen die Kaskade iiberleben oder von
Senken wie Leerstellenclustern,Versetzungen oder ubergrofBen
Fremdatomen eingefangen werden. Die Wahrscheinlichkeit,mit der
ein Fremdatom nun in der Lage ist,eine oder mehrere Leerstellen
einzufangen,wird durch seinen Leerstelleneinfanqradius und die
Leerstellenverteilung um das Fremdatom innerhalb der Kaskade
bestimmt. Der Leerstelleneinfangradius ist direkt mit der
Fremdatom-Leerstellen Bindungsenergie korreliert. Diese Bindungs-
energie ist nach Doyama /13/ direkt proportional der Losungs-

wdrme nach Miedema /7,9/. Bei Temperaturen unterhalb der Tempera-
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tur der Stufe III wird die Gitterplatzbesetzung von implan-
tierten Fremdatomen in Al durch spontane Rekombination des
Fremdatoms mit einer Leerstelle in der Relaxationsphase des
"Displacement Spike" und durch darauffolgenden Leerstellen-
einfang und der Bildung von Fremdatom-Leerstellen Komplexen

im "Thermal Spike" wdhrend der Lebensdauer der Kaskade be-
stimmt. Dieser ProzeB findet in jeder individuellen Kaskade
statt und erkl&drt die Unabhdngigkeit des substitutionellen
Anteils von der implantierten Fremdatom-Konzentration, solange
die Wechselwirkung der Fremdatome untereinander von unterge-

ordneter Bedeutung ist.

Bei der Implantationstemperatur TI = 293 K, einer Temperatur
oberhalb der Temperatur der Stufe III, sind Mono- und Dileer-
stellen frei beweglich. Die Fremdatome sind nun in der Lage, nach
Beendigung der Kaskade weitere Leerstellen einzufangen, was zur
VergrdBerung und zusdtzlicher Bildung von Fremdatom-Leerstellen
Komplexen flihrt. Beim Aufwidrmen einer bei TI = 77 K implantier-
ten Probe auf TA = 293 K werden die bei der Implantation gebilde-
ten Leerstellencluster aufgeldst. Die freiwerdenden Leerstellen
werden wie bei der Implantation bei TI = 293 K von Fremdatomen

eingefangen und damit der substitutionelle Anteil fS stark reduziert.

Die meist kleine Differenz der substitutionellen Anteile
fS zwischen 'I‘I = 5 und 77 K wird durch Wechselwirkung der
Fremdatom-Leerstellen Komplexe mit Eigenzwischengitteratomen
verursacht. Bei TI = 77 K, oberhalb der Temperatur der Stufe I,
sind Eigenzwischengitteratome frei beweglich und wandern rasch
zu bevorzugten Senken wie der Oberfliche oder Versetzungen.
Bei Tt = 5 K sind sie nicht beweglich und beeinflussen durch
"Shallow Trapping" die Gitterlage des Fremdatoms (siehe Kap.
4.4). Nach Aufwidrmen von 5 auf 77 K wird der gleiche fS—Wert,

wie bei Direktimplantation erreicht.

Das vorgestellte Modell zur Gitterplatzbesetzung implan-
tierter libergroBer Fremdatome in Aluminium /77,94/ ist in der

Lage,die experimentellen Resultate qualitativ zu beschreiben.
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5.2 Erhéhung der substitutionellen Komponente durch Nach-

bestrahlung

Aus den Untersuchungen der Gitterplatzbesetzung nicht-
18slicher, iUbergrofer Fremdatome in Aluminium (siehe Kap. 5.1)
geht hervor, daB der substitutionelle Anteil fS bei der Im-
plantationstemperatur T. = 293 K stets kleiner als der bei

I
T. =5 Koder T_. = 77 K ist. Es liegt nun nahe, ein Raumtem-

pératurimplantai auf tiefe Temperaturen abzukiihlen und nach-
zubestrahlen, um zu versuchen, die substitutionelle Komponente
zu beeinflussen. Eine Nachbestrahlung bei 293 K ist wenig
sinnvoll, da bei den gewsdhlten Implantationsfluenzen bereits
vielfacher Kaskadeniiberlapp (= 100-1000) vorliegt und dies

de facto fir die zuerst implantierten Ionen einemassive Nach-

bestrahlung darstellt.

Swanson et al. /89,90/ bestrahlten die Systeme AlIn und
AlSn,in denen die Fremdatome in Form von Fremdatom-Leerstellen
Komplexen vorlagen,mit 1 MeV He' bei 70 K. Dabei beobachteten
sie ein Ansteigen der substitutionellen Komponente. Diesen
Anstieg erkldrten sie mit dem Ausheilen von Fremdatom-Leerstellen
Komplexen durch den Einfang von Eigenzwischengitteratomen, die
bei 70 K beweglich sind. Nachbestrahlungsexperimente bei Tempera-
turen unterhalb der Temperatur der Stufe I, d.h. ohne Punktdefekt-

beweglichkeit wurden nicht durchgefiihrt.

Zur Beschreibung der Ergebnisse der Nachbestrahlungs-
experimente wird neben dem substitutionellen Anteil fS der
normierte substitutionelle Anteil fSN verwendet. Der normierte
substitutionelle Anteil beschreibt den Anteil der Fremdatome,
der durch Nachbestrahlung beeinflufit werden kann. Die Defini-

tion von fSN ist abhidngig von der Nachbestrahlungstemperatur TN'

Fir TN 5 K gilt:

(£ _(¢p) - fS(TI=293K))AfS(T

SN(d>) (£ =)K)—fS(TI=293K))(58)

I




— 106 —

und flr TN = 77 K gilt:

£ (8) = (£5(8)=£ (T =293K)) /(£ (T =77K) - £, (T =293K) (59)

Um die MeBergebnisse von Nachbestrahlungsexperimenten
mit Ionen verschiedener Masse und Energie miteinander ver-
gleichen zu koénnen, ist es sinnvoll die Fluenz‘¢ in eine
Skala, die die mittlere Anzahl von Verlagerungen pro
Atom ausdrickt, umzuwandeln. Diese "Displacement per Atom"

(dpa)-Skala ist durch
dpa = (0.8 « ¢ - FD)/(Z © Ep * N) (60)

definiert. Dabei ist N die atomare Dichte des Wirtsgitters,

ED die Verlagerungsenergie, fiir Al wurde ein Wert von 18 eV
eingesetzt /42/ und Fp (siehe Tab. 6) die deponierte Energie

in nukleare StdBe oberhalb ED pro Einheitstiefe in der Region,
in der sich die Fremdatome befinden. Zur Bestimmung von FD wurde

das TRIM2 Computerprogramm /24/ benutzt.

Ion Energie [keV] F, [eV/nm]
He " 2000 0.12
H 100 0.15
He™ 200 1.5
Ne " 300 105
al" 300 225
Ar® 300 430
Kr* 300 1400
Xe®" 600 2250
Hg" 150 2250

Tabelle 6 Werte des Enengieverfustes in nukleare StiRe (Fp) oben-
hatb Ey in den Tiefe 4n den sdich die Fremdatome befdinden.
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Die Energie der zur Nachbestrahlung verwendeten Ionen wurde
stets so gewdhlt, daB die Ionen den implantierten Bereich durch-
dringen und erst in gr&Beren Tiefen im Wirtsgitter zur Ruhe
kommen.

5.2.1 Nachbestrahlung des implantierten Aluminium-Cadmium

Cadmium wurde bei TI = 293 K in Al-Einkristalle implantiert.
Der substitutionelle Anteil fs betrug = 0.14 (siehe Kap. 5.1.2).
Danach wurden die Proben auf 5 oder 77 K abgekiihlt und mit Ionen
verschiedener Masse und Energie bestrahlt und in situ mit Hilfe

der Channeling-Methode analysiert.

In Abb. 51 sind das "Random" und drei <110> orientierte

Riickstreuspektren eines mit 8 -1015 Cd+/cm2,180 keV bei T, =

2000 7~
AlCd nachbestrahit mit 300keV Ne" bei 77K
1500 - 200
o
@]
= 1000
{s]
N
100
500
0 . N/ =10
200 250 3007420 480

Kanalzahl

Abb. 51 Random (A) und Aligned (e) Rickstrceuspektren von einem AL-Tinkristall
Lmplantiont bed 293 K m(t §° 7075 Cd+/cm2, 180 keV. Den Knistall wunde
beid 77 K mét 300 kel Ne' nachbestaahtt. Dic Aligned Rickstreuspektren
bed 4 - 7074 Nc+/cm2 (£ 0.1 dpa) (O und bed 2+ 10]6 Na+/omg (¢ 7.0
dpa) (%) s.ind ebenfalls o (ngetragen.
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293 K implantierten und beil TN

= 77 Kmit 300 kev Ne+ nachbe-

strahlten Al-Einkristalls dargestellt. Mit steigender Ne-

Fluenz nimmt das Cd-Signal signifikant ab, was eine Erh&hung

der substitutionellen Komponente bedeutet.
ist bei kleineren Ne-Fluenzen (4 '1014
eine Zunahme der Defektdichte zu beobachten.

Fluenzen (2 -1016 Ne+/cm2

+
Ne /cm

Im Al-Wirtsgitter

2 20.14 dpa)

Bei hohen Ne-

Z 7.0 dpa) beobachtet man ein

bestrahlungsinduziertes Ausheilen bis in die Tiefe der Reich-

weite der Ne~Ionen.

Das implantierte AlCd System wurde bei TN = 5 K mit
300 keV Kr' Ionen nachbestrahlt. In Abb. 51 sind die Rick-

streuspektren gezeigt. Auch bei T, = 5 K, bei einer Temperatur,

N

A Random
0 Aligned
O Aligned [ nachbestrahit 26 - 103 Kr* 300 keV 2 014 dpa
% Aligned | bei 5K mit: 13- 10 Kr™ 300 keV £ 69 dpa
1200- | - 240
Energie
1 Fenster: Energie Fenster:
!“A-L“O b Cd {
Al
800- 1 a0 160
a gt
()] 0 &h
Is B
£
e
g
-80
i kA 0
420 450 480
Kanalzahl

Abb. 52 Nachbestrahlung des ALCd Systems mit ki'* Tonen bei 5 K.
Den substitutionelle Antell stedlgt wihnend der Nachbe-
sthahlung stark an.
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die weit unterhalb der Temperatur der Stufe I liegt, findet
eine drastische Erhdhung der substitutionellen Komponente
unter Bestrahlung statt. Abbildung 53 zeigt ebenfalls die
Spektren eines Nachbestrahlungsexperimentes mit 100 keV

H Ionen bei TN = 5 K. Selbst unter Protonenbestrahlung bei
5 K nimmt die substitutionelle Komponente deutlich zu. Die
Defektdichte im Wirtsgitter nimmt mit steigender Fluenz zu,
ein bestrahlungsinduziertes Ausheilen findet nicht statt,

da bei 5 K Punktdefekte nicht beweglich sind.

& Random

o Aligned

o Aligned [ nachbestrahit 5010 H" 100 keV £ 003 dpa

* Aligned {bei 5K mit: } 5010 H" 100kev 203 dpa 60

800+
g
2
<] - 80
=
(=]
N
400+
0 | T 2 T T T e o LO
200 250 300 450 460 470 480

Kanalzahl

Abb. 53 Nachbestrahlung des ALCd Systems mit 100 keV Protonen bel 5 K.

Anhand der winkelabhdngigen Ausbeutekurven in Abb. 54
wird der EinfluB der Nachbestrahlung auf die Gitterplatzbesetzung
gezeigt. Zundchst wurden 8 '1015 Cd+/cm2,200 keV bei TI = 293 K
in einen Al-Einkristall implantiert. Die kritischen Winkel be-
tragen fiir Al (o) w1/2(Al) = 0.52° und fiir Cd (x) w1/2(Cd)

0.39°; fS = 0.15, AuBer einem kleinen gestdrt substitutionellen
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X 8-10" Cd* 200 keV in Al & 1.75 at.%(d

(] -
.
o
=
—C S JAN -
o 1.0 - AR AL oA %ﬁ#’%&
N %\% X X XA XAXAX X )é.?
CU 0 )A)(QAX AxAXA /
- g X AX O
. _ y g
v R o0
E /
(® ) )
Z 05- : /
CH
o Ohoo o /5/
] o
OAl <110> 0000

0.0 . ; .
-1.0 0.0 1.0 Y
Kippwinkel (Grad)

Abb, 54 W.inkelabhingige Ausbeutehurven §irn AL (o) und Cd (x) Amplantiert
bei 293 K, §in Cd (O) nachbestrahtt bei 77 K mit 1+ 1077 He'/em?,
200 keV und §lirn Cd (A) nach dem Augwirmen auf 293 K.

Anteil befinden sich die Cd-Atome auf Gitterpl&tzen niedriger
Symmetrie. Die Probe wurde auf 77 K abgekihlt und bei dieser
Temperatur mit 1 ‘1017 He+, 200 keV nachbestrahlt. Diese
Fluenz entspricht 0.55 dpa. Die kritischen Winkel nach der
Bestrahlung sind w1/2(Al) = 0.625° und fir cd (0O)

w1/2(Cd) = 0.56°. Der substitutionelle Anteil ist auf £, =

0.81 angestiegen. Die winkelabhidngige Ausbeutekurve von Cd
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ist gegeniiber der von Al weiterhin verengt, jedoch relativ
schwdcher als bei 293 K. Durch die Nachbestrahlung ist ein
groBer Teil der Cd-Atome auf substitutionelle oder leicht
gestdrt substitutionelle Gitterpldtze bewegt worden. Etwa 20%
der Cd-Atome liegt in Form von Fremdatom-Leerstellen Komplexen
vor. Nach Aufwdrmen der Probe auf 293 K wird der Zustand, der
vor der Nachbestrahlung bestand reversibel wiedereingenommen.
Die kritischen Winkel fiir A1 (o) und Cd (4), w1/2(Al) = 0.52°
und w1/2(cd) = 0.39° und der substitutionelle Anteil fs = 0.16
sind praktisch identisch mit den Werten vor der Nachbestrahlung.
Der starke Riickgang der substitutionellen Komponente beim Auf-
wdrmen wird durch die bei der Bestrahlung erzeugten Leerstellen, die
ab der Temperatur der Stufe III beweglich werden und zu Senken,

wie der Oberfliche oder Fremdatomen laufen, verursacht.

Das implantierte AlCd System wurde bei TN=5 K mit H' und
+ , , + + + + + +
Kr Ionen und bei TN = 77 Kmit H, He , Ne , Br , Kr , Xe ,
+
Hg -Ionen nachbestrahlt. Die Resultate dieser Nachbestrahlungen
in Form der Erhdhung des normierten substitutionellen Anteils

mit der jeweiligen Fluenz sind in Abb. 55 und Abb. 56 aufgetragen.

Um lber den ProzeB der ErhShung der substitutionellen
KOomponente durch Nachbestrahlung weitere Aussagen machen zu
kdnnen, ist es notwendig, die Resultate der Nachbestrahlungen
bei Ty = 5 K mit denen bei Ty = 77 K und die Bestrahlungen mit
leichten Ionen mit denen mit schweren Ionen zu vergleichen.

Der Vergleich der Nachbestrahlungen bei 5 und 77 K ist besonders
wichtig, da bei 77 K Eigenzwischengitteratome beweglich, Leer-
stellen dagegen nicht beweglich sind, bei 5 K sind Punktdefekte
unbeweglich. In der Literatur /89,90/ wird die Auffassung ver-
treten, daB Fremdatom-Leerstellen Komplexe durch bewegliche
Zwischengitteratome bei der Nachbestrahlung bei Temperaturen ober-
halb der Températur der stufe I aufgeldst werden und dadurch der
Anstieg der substitutionellen Komponente verursacht wird. Gemal
dieser Vorstellung dirfte bei TN = 5 K keine nennenswerte Komplex-
auflésung stattfinden und damit der substitutionelle Anteil

sich nicht &ndern.
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Abb. 55 Anstieg der noimierten substitutionellen Komponente f
aufgetragen (ben den Nachbestrahlungsfluenz ¢ bedl Nach-
bestrahlungen mit H+ (a) und K&+ {(b) Tonen bed 5 K.
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Abb. 56 Anstieg den nonmienten substitutionellen Komponente bon
aufgetragen (ber den Nachbestrahlungsfluenz ¢ bedl Nachbe-

strahlungen mit Ho (a), He' (b)), Ne¥ (e), Ax® (d), k'
(e), X' () und Hg+ (g) Ionen bel 77 K.

In Abb. 57 ist der substitutionelle Anteil fS in Ab-
hdngigkeit von der Fluenz fiir H+ (a) und Kr+ (b) Nachbestrah-
N 5 K (A) und TN = 77 K (o) besteht

kein signifikanter Unterschied. Dieses Resultat ist sehr

lung aufgetragen. Fiir T

Uberraschend und zeigt, daB der Einfang von beweglichen Zwischen-
gitteratomen zur Komplexausheilung und damit zur Erhdhung des
substitutionellen Anteils in implantierten Systemen allenfalls

ein untergeordneter Prozess sein kann.

Um die Resultate der Nachbestrahlungen mit leichten und
schweren Ionen miteinander vergleichen zu kdnnen, muB die
Fluenz in eine dpa-Skala (siehe Kap. 5.2) umgewandelt werden.
Der substitutionelle Anteil fs und der normierte substitutionelle
Anteil fSN’
strahlungen mit leichten und schweren Ionen bei 5 und 77 K 5ind
in Abb. 58 und Abb. 59 dargestellt.

jeweils Uber einer dpa-Skala aufgetragen,flir Nachbe-
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(b)

0.01012. —

Abb. 57 Anstieg des substitutionellen Anteils unter Nachbestrahlung

N T
Fluenz (300 keV Kr7cm?)

mit H und Kn* Tonen bel 5 K (A) und bed 77 K (o).
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Abb, 58 Den substitutionelle Antell von Cd in AL-Einkiistallen in
Abhdngigheit von der Nachbestrahlungsgluenz bed 5 K,
10 "
% fon| O 600 keV Xe Nachbestrahlung
= A 200 keV He* bei 77K A
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Abb. 59 Den nonmiente substitutionelle Antell von Cd in AL in Abhdngiqg-
keit den Fluenz bei Nachbestrahlungen mit He' ung Xe* Tonen bet
77 K.



— 118 —

Das ilberraschende Ergebnis dabei ist, daB sowohl fiir schwere,
als auch flir leichte Ionen nahezu die gleiche Effektivitét
resultiert. Auch dieses Verhalten 188t sich nicht mit der
Komplexaufldsung durch Einfang von beweglichen Eigenzwischen-
gitteratomen erkliren, da Ht Het Kr' und Xe'-Ionen mit sehr
unterschiedlichen Effektivitdten freie Punktdefekte erzeugen
/21,118,119,120/.

Wdhrend der Nachbestrahlung mit He' und ar’ aufgenommene
winkelabhdngige Ausbeutekurven in <100>- (siehe Abb. 60) und
<110>~ (siehe Abb. 61) Orientierung zelgen, daf die Majoritédt
der Cd-Atome unter Nachbestrahlung bei tiefen Temperaturen

zundchst gestdrt substitutionelle Gitterpldtze einnimmt..

5.0-10%Cd*/cm?180keV in Al21.13at.%Cd
X Nachbestrahtt mit:3.0-10"%He*/cm?200keV
J T=T7K f =056
B 4 A
o 1.0 - Dol Vars .
= A O\OA\ s o® A
:-rCD AN / 4
N N\ 7/
] \DA\ A/ o
'E‘{ &A\A-A/ /
. \ /
'E 0.5 2/
[ o [e]
(=] \ o/
= oAl <100> o?” W, ,,(Al)=0.37°
T T T T |
0.0 -1.0 0.0 10 W

Kippwinkel (Grad)

Abb. 60 Winkelabhingige Ausbeutehurven des ALCd Systems, nachbestrahlt

mit 3+ 10" He+/cm2, 200 kel bed 77 Kgemessen in <100>-Ornientierung.




— 119 —

y | 810 Cd7em? in Al ] bei 203K
i nachbestrohlt}1-10'5Ar7cm2}bei 77K

mit
10 ,x:“o
£ XX X g
g \x /o’
= e
N \\ x/o/
& \
! 3
5 097 O\ d
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1 Xmin = 022 O“O-O—O/O Xmin = 030
%lz = 066° \U1/2 =058
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Abb, 61 WinkelLabhingige Ausbeutekurven §irn AL und Cd, nachbestrahlit
mit 11070 A%+/cm2, 300 kel bel 77 K, gemessen in <110>-Ondentierung.

Obwohl aus den Ergebnissen aus Kap. 5.1 mit groBter

Sicherheit ausgeschlossen werden kann, daB sich bei den

gewdhlten Implantationsbedingungen grdfere Fremdatomprezi-

pitate bilden, soll liberpriift werden, ob es sich bei dem

Prozess der ErhShung der substitutionellen Komponente durch

Nachbestrahlung um das Aufl®sen  von Fremdatom-Leerstellen

Komplexen oder um die Aufldsung von angenommenen Prezipitaten

unter Bestrahlung handelt. Falls bei der Implantation von Cd

in Al Prezipitatbildung stattfindet, muB die Gr&Be der Prezi-

pitate von der Implantationsdosis abhingen.

Nelson et al. /111/ behaupteten, daB sich Prezipitate unter
Bestrahlung nicht aufldsen lassen, es stellt sich durch
TeilauflSsung und Neubildung bei hohen Fluenzen eine einheitliche
Prezipit&tgréBe von rp 2 10 nm ein. Chou und Ghoniem /110/ zeigen

hingegen, daB Prezipitate, die kleiner als rp 2 0.5 nm sind,durch
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Bestrahlung vollstédndig aufgeldst werden kdnnen, grdBere
Prezipitate konnen auch durch sehr dichte Kaskaden nicht auf-
geldst werden. Demnach sollte der Anstieg der substitutio-
nellen Komponente unter Bestrahlung abhdngig von der Cd-Kon-

zentration sein.

Um den Einfluf der Implantationsdosis zu prifen, wurden
Al-Einkristalle implantiert mit 0.2, 0.56 und 1.4 at.% Cd mit
gleichen K" Fluenzen bei 77 K nachbestrahlt (siehe Abb. 62).

80— 160 320

20-10°Cd" 160 keV in Al 2 020t % Cd 5010 Cd* 170 keV in Al 2 056 at% Cd 10-10% Cd* 170 keV in Al & 14 at% Cd

120 MeV He* 120 MeV He* 120 MeV He*

604 (-Aligned 104 [~ Aligned 2401 [ Aligned

Cd{ xAligned 50-10% kr* 270 kev | 2 o Aligned 1010 Kr* 300 keV | bei a Aligned 10 10" Kr* 300 keV| bei
s Aligned 5010 Kr* 270 keV 7KL ey, Aligned 5.0-10" Kr* 300 keV [ 77K 1771 » Aligned 5010 Kr* 300 kev| 77K

& Aligned 5.0 10" Kr* 300 keV 2 Aligned 40107 Kr* 300 keV

80 160+

Zahlrate
=~
?

201

0 T T Ead O T T T T T 0 T T T T
420 440 460 480 420 440 460 480 420 440 4E0
Kanalzahl

404 80+
. | A
(b) & ()
480

Abb. 62  Nachbestrahlung des ALCd Systems mit kn' Tonen bei maximalen
Cd-Konzentrationen von 0.2 (a), 0.56 (b) und 1.4 (c) at.$%
Cd. Gezeigt ist jewells nurn das Cd-Signal.

Den maximalen Cd-Konzentrationen von 0.2, 0.56 und 1.4 at.%
entsprechen mittlere Distanzen der Cd-Atome von 2.03, 1.44
und 1.06 nm. Nach Auswertung ergibt sich, daB der Anstieg der
substitutionellen Komponente unabhdngig von der Cd-Konzentra-

tion ist.

Unm zu priifen,ob bei hohen Cd-Konzentrationen Prezipitate
gebildet werden, wurde ein Al-Einkristall mit 6 + 10'° cd*/em?,
300 keV bei 77 K implantiert, was einer Spitzenkonzentration

von 10.2 at.% Cd und einem mittleren Abstand der Cd-Atome von




— 121 —

0.55 nm entspricht. Nach dem Aufwdrmen von 77 auf 293 K sank

fs von 0.94 auf 0.48. Durch anschliefBende Nachbestrahlung

mit 1-10"" He', 200 keV (¢ 0.55 dpa)bei 77 K konnte f_ = 0.94
wieder erreicht werden (siehe Abb. 33d, S. 78 und 63) .Dieses Ergeb-
nis zeigt, daB selbst bei solch hohen Fremdatomkonzentrationen
mindestens die Hilfte der Fremdatome nicht in Form von Prezi-

pitaten vorliegen kann.

2500

IRHNDOM

8.0E16 CD+/CM2 300KEV IN AL = 10.2 AT.% C
T = 293K FS = 0.48 cd

|

2000 |

1500 ] <110> Aligned

ZAEHLRATE PRO KANAL
S
S
S

U1
S
S

L

0 [2. OMEV HE+

100 200 300
KANALNUMMER

Abb, 63  Random (a) und Aligned (b) Rickstreuspektren dern auf 293 K
awfgewdimten Probe aus Abb. 33d. Aligned-Spektrum (c) nach

"7 fetsem?, 200 keV bei 77 K.

des Nachbestrahlung mit 1+ 10
Unglicklicherweise konnte die Nachbestrahlung der auf
670 K getemperten Probe (siehe Kap. 5.1.2.2) mit Cd-
Ausscheidung an der Oberflidche und Cd-Leerstellen Komplexen
im Inneren aus zeitlichen Griinden vor der Fertigstellung

dieser Arbeit nicht mehr durchgefiihrt werden.
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5.2.2 Nachbestrahlung_des_implantierten Aluminium-Antimon

Das System AlSb besitzt mit AHS
Vergleich zum AlCd System (AH

11.1 kJ/mol im
ol,el
14.2 kJ/Mol) einen kleineren
sol,el
Wert der LOsungswdrme /9/. Die Fehlanpassungsenergie AH ist

jedoch deutlich gr&Ber (AlSb: 28.4 kJ/Mol, AlCd: 6.1 kJ?;gi).
Eine bei T; = 293 K implantierte AlSb Probe wurde bei

TN:77 K mit 300 keVv Kr+ Ionen nachbestrahlt. Der Anstieg wvon fSN
mit der Fluenz ist in Abb. 64 gezeigt. Im Bereich niedriger
Fluenzen ist das Verhalten vergleichbar mit der Kr' Nachbestrah-
lung des AlCd Systems. Die hohere Fehlanpassungsenergie beein-
trdchtigt das Aufldsungsverhalten unter Bestrahlung nicht.

Bei h8heren Fluenzen erfolgt eine stdrkere Aufldsung. Dies ist

vermutlich der niedrigeren L&sungswdrme zuzuschreiben.
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Abb. 64 Anstieg des nommienten substitutionellon Ante(ls gy ™
den k' Nachbesthahlungsfluenz im impLantienten ALSb System,
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5.2.3 Nachbestrahlung des implantierten Aluminium-

o s e e s o o e

In einen Al-Einkristall wurden bei 77 K 0.55 at.% In implan-
tiert. Nach dem Aufwidrmen auf 293 K fiel fS von 0.83 auf einen
niedrigen Wert. Danach wurde die Probe bei 77 K mit 100 keV
H+—Ionen nachbestrahlt. Die winkelabhidngigen Ausbeutekurven

bei einer Fluenz von 5.0 x 1017 H' 2 0.28 dpa sind in Abb. 65

aufgetragen.
X 0.55at.%In in Al nachbestrahlt mif:
2.5-10"H,*/cm? 200keV bei 77K20.28dpa
4 f=061
~A
-‘;6 1 O 1 ‘O?-A.ANA
L T N\
_% o\o ) Iy A:A"Sp‘g—
r~ J \o Ax /O,O
T \ N A /o
= g R 4
g 0.5 \o a A‘A‘A’A’A . 0/
C \o o/
(=] \ /
= oAl <110> o o~ VPiafAl)=0.66°
1 Aln So0.007 W, 0IN)=0.59°
0.0 ! T T T T
-1.0 0.0 10 W

Kippwinkel (Grad)

Abb, 65  Winkelabhingige Ausbeutekurven des implantienten und mit Protonen
nachbestrahlten ALTn-Systems.

Die Unsymmetrie ist durch eine schlecht gewidhlte Kippebene
bedingt. Die kritischen Winkel i, ,(al) = 0.66° und Iy 5 (In)=0.59

zusammen mit fs=0.61 lassen auf einen substitutionellen und ciren

O

gestort substitutionellen Anteil von 61% schliefien, der Rest
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der In-Atome liegt in Form grdBerer Fremdatom-Leerstellen

Komplexe vor. Der Anstieg von fSN Uber @ ist in Abb. 66 aufgetragen.
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Abb. 66: Anstieg des nonmierten substitutionellen Anteils 6SN mit
dern Protonengluenz im implantienten ALIn System '

Ein nahezu gleiches Experiment wurde von Pleiter und Weigi
/85,86/ unter Benutzung der PAC-Analysemethode durchgefiihrt.

Die Resultate dieses Experimentes wurden bereits in Kap. 5.1.5
berichtet. An dieser Stelle sei nun auf das Ergebnis der
Nachbestrahlung eingegangen. Die AlIn Probe wurde mit

5 x 10'° He+/cm2,120 keVv 0.5 dpa bei 80 K nachbestrahlt.
Danach befanden sich 50+2% der Iﬂ—Atome auf perfekt substitutio-
nellen Gitterpldtzen, 6 *+ 1% auf gestort substitutionellen
Gitterpl&dtzen und 44% in ausgedehnte Defekten. Insbesondere

wurden keine Anzeichen fiir In-In Wechselwirkung gefunden,

n

In-Cluster oder In-Prezipitate traten nicht auf.
Die Ubereinstimmung der Channeling-mit den PAC-Messungen ist

iberraschend gut.
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5.2.4 VNachbestrahlung des implantierten Aluminium-Blei Systems

O e D — o — o G o o Y e e S G S o kR G G W e ) e D 0 e i € e

Das implantierte AlPb System wurde bei 77 K mit He' und
Kr® Ionen nachbestrahlt. Auch in diesem System konnte die sub-
stitutionelle Komponente durch Nachbestrahlung nahezu auf den
Wert von fS = 0.57, der bei Direktimplantation bei TI=77 KR

erreicht wird, gebracht werden. In Abb. 67 sind die normierten

substitutionellen Anteile fiir He' und Ky Bestrahlung aufgetragen.
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Abb. 67 Dern nommiente substitutionelle Anteil 6SN auggetrnagen (iben
der He' (@) und Ka¥(b) Nachbes trahlungs fLuenz.
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Gegenliber dem AlCd System besitzt AlPb sowohl eine hohere posi-
tive Losungswdrme, als auch eine hbhere Fehlanpassungsenergie
(siehe Tabelle 5). In Abb. 68 sind die Kr -Nachbestrahlungen

bei 77 K von AlCd und AlPb zusammen aufgetragen.
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Abb. 68: Abhidngigkeit des nommienten substitutionellen Anteils bop
von den Kn' Nachbestranlungs luenz in den Amplantierten
ALCd und ALPb Systemen.

Normierter substitutioneller Antell

Die Ubereinstimmung ist recht gut, erst bei hohen Fluenzen

laufen die Datenpunkte auseinander. Zusammen mit den Ergebnissen
aus den Kr ' -Nachbestrahlungen der AlCd und AlSb Systeme kann
geschlossen werden, daB die Fehlanpassungsenergie AHsize keinen
EinfluB auf den Anstieg der substitutionellen Komponente hat,
dagegen die Lésungswirmen AH den Anstieg beihohen Fluenzen

beeinfluBt.
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Alle Channeling-Messungen dieser Arbeit wurden mit einem
+
2.0 MeV He -Strahl durchgefiihrt. Dieser Strahl seinerseits erzeugt

einen Strahlenschaden im zu untersuchenden Material /56/. Inwie-
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weit eine Beeinflussung der gemessenen Gitterplatzbesetzung
und des gemessenen substitutionellen Anteils auftritt, ist

zu priifen.

Der Analysestrahl erzeugt Eigenzwischengitteratome und Leer-
stellen im Kristall, die meisﬁen jedoch im Bereich des h&chsten
nuklearen Energieverlusts, der am Ende der Trajektorie ist,
einige um unterhalb der Kristalloberfliche und damit weit von
der zu untersuchenden Region entfernt. Zur Abschitzung des durch
den Analysestrahls erzeugten Strahlenschiden werden die in Kap.3.1
aufgefithrten Gleichungen, die die Wechselwirkung von Strahl und
Materie beschreiben, verwendet. Der Wirkungsquerschnitt fiir die

Ubertragung einer Energie >E_. an ein Al-Wirtsgitteratom ist

D
o< 2x 10 20 cmz. Mit dem modifizierten Kinchin-Pease Formalismus
/44/ ergibt sich ein Verlagerungswirkungsquerschnitt von
o, 21X 10_18 cmz. Dieser Wert liegt mehr als Faktor 5000

unter dem Verlagerungswirkungsquerschnitt von 300 kev Kr' .

Eine bei 293 K implantierte AlCd Probe wurde bei TN=77 K
mit dem Analysestrahl nachbestrahlt. In dem extrem empfindlichen
Anfangsbereich der Erhdhung der substitutionellen Komponente
wurde ab etwa 2000 LE (1 Ladungseinheit (LE) = 5 x 10_8 Cb/mmz)
eine Beeinflussung von fs festgestellt. Dies entspricht einem Wert von
8 x 10_3 dpa. Bis zu 20 000 LE wurde der Versuch fortgesetzt und
dabei festgestellt, daB der Anstieg von fS durch Bestrahlung
mit 2.0 MeVv He+,skaliert liber dpa,genau dem aller anderen Nachbe-
strahlungsexperimenten entspricht, Die Aufnahme eines Random-
oder Aligned-Spektrums mit typisch je 250 LE stdrt somit nicht.
Dagegen sollte vermieden werden, im empfindlichen Anfangsbereich
eine winkelabhédngige Ausbeutekurve mit typischerweise

25 x 200 LE aufzunehmen.

5.2.6 Nachbestrahlung mit Moleklilionen

Beim BeéchuB eines Festkdrpers mit Molekiilionen wird ver-
mutet, daB sich die Kaskaden, die von den Atomen des Molekiils
erzeugt werden, zeitlich Uberlappen. Einige,meist experimentelle
Arbeiten,berichten von nichtlinearen Effekten /49,119,121,122,

123,124/ andere,theoretische Arbeiten,schlieBen signifikante nicht-




— 128 —

lineare Effekte aus /125,126/.

Zwel jeweils bei 293 K mit 5 x 10

15

Cd+/cm

2

; 80 kev implan-

tierte Al-Einkristalle wurden mit 150 keV Hg+ und 300 keV Hg2+—

Ionen nachbestrahlt (siehe Abb. 69).
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Abb. 69: Anstieg des nonmierten substitutionellen Anteils durch Nach-
bestnahlung des implantienten ALCd Systems mit Hg-Tonen (a)

und Hg-MoLekiilen (b).
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Der qualitative Verlauf der Datenpunkte ist identisch, jedoch
liegen die MeBpunkte fiir die Hg-Molekiile deutlich h&her.

Die sichere SchluBifolgerung, daB auch bei dem Effekt der Erhshung
der substitutionellen Komponente durch Nachbestrahlung mit
Molekiilionen nichtlineare Effekte beobachtet werden kdnnen,

kann nicht gezogen werden, da beim Experiment Unsicherheiten

der Strommessung und Sekunddrelektronenunterdriickung auftraten.

5.2.7 Vergleich der Ergebnisse der Nachbestrahlungsexperimente

Bei der Erhdhung der substitutionellen Komponente implantier-
ter Systeme durch Nachbestrahlung bei Temperaturen unterhalb
der Temperatur der Stufe I handelt es sich um einen physikalischen Ef-
fekt,lber den auBer in unseren Arbeiten /105,127,128/ bisher in
der Literatur nicht berichtetwurde.Zur Beschreibung dieses
- Effektes existiert bislang kein phvsikalisches Modell. Im
folgenden wird versucht, mit bekannten Modellen, die verwandte
Effekte wie Keimbildung, Amorphisierung oder Transformationen
beschreiben, die MeBergebnisse der Erhdhung der substitutionellen

Komponente durch Nachbestrahlung zu interpretieren.

Zum Vergleich mit den Aussagen dieser Modelle wurde aus der
Vielzahl der untersuchten Kombinationen von implantiertem System
und verwendetem Ion zur Nachbestrahlung das System AlCd,nach-
bestrahlt mit Kr+—Ionen,ausgewéhlt. Das implantierte AlCd System
wurde am intensivsten untersucht und mit Ionen verschiedenster
Masse von H® bis Hg; bestrahlt. In diesem Spektrum verwendeter
Ionen stellt Kr' ein Ion mittlerer Masse dar. In einem weiten
Bereich der Fluenz von 1.3 x 1012 bis 5.2 x 1014 Kr+/cm2
(20.007 bis 2.76 dpa) und bei Nachbestrahlungstemperaturen von 5
und 77 K wurde der substitutionelle Anteil der Cd-Atome mit guter
Statistik gemessen. Zudem ist Kr' das einzige Ion, mit dem sowohl
das AlCd als auch die Systeme AlSb und AlPb nachbestrahlt wurden,
somit sind Vergleiche mdglich. In Diskussion und Darstellung
der Resultate wird der substitutionelle Anteil fS durch den nor-

mierten substitutionellen Anteil f ersetzt, der den tatsdchlichen

SN
Anteil der Fremdatome, die durch Nachbestrahlung auf substitutionel-

le Gitterplitze gebracht werden kann, wiedergibt.
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5.2.7.1 Einfache Volumensdttigung

Vor der Nachbestrahlung befinden sich nahezu alle der
implantierten Fremdatome im Aluminium-Einkristall auf Gitterplidtzen
niedriger Symmetrie. In der Channeling-Messung ergeben sich daraus
fS—Werte nahe Null. Das Gesamtvolumen, in dem sich die Fremdatome
befinden, und das auch nachbestrahlt wird, sei Vo' Das Modell der
einfachen Volumensdttigung nimmt an, daB jedes einfallende Ion
bei der Nachbestrahlung ein Volumen VK innerhalb Vo beeinfluBt.

In jedem Volumen VK transformieren die Fremdatome von nichtsubsti-
tutionellen auf substitutionelle Gitterpl&dtze. Der substitutionelle
Anteil ist fSN= VTR/VO, dabei ist VTR das transformierte Volumen.

Wird ein bereits transformiertes Volumen erneut ganz oder teilweise

getroffen, findet in dem bereits transformierten Volumen keine §
weitere Anderung statt. In Abhédngigkeit von der Anzahl eingeschosse- i

ner Ionen N ist das transformierte Volumen:

VTR(O) = 0
Vpr (1) = Vg Vg (1) vﬁ
Vpp(2) = Vg o+ Vg (1 - =) = - gt 2 Wy
3 2 (@] (@]
Vk VK
VTR(B) = — - 3 v + 3 VK (61)
VO o}

Der Ausdruck flr VK ist ein unvollstédndiges Binom, das sich nach

Ergdnzung in folgender Form schreiben 1&8t,

N -V_ ]
- (- . N _K
Vpr (M) = (V) s T () (=) (62)
=1 o
oder anschaulicher,
VK N
Vpr () = V-V (1 = 57) . (63)
© Y
VK N —N—K
fir v, << v, lat sich (1 - v~) durch e V_ ersetzen /129/.
o

Daraus ergibt sich
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2y)
I
2

fSN = == = 1 - e v (64)
o

Ve
\Y
Gleichung (64) beschreibt ein einfaches exponentielles
Sdttigungsverhalten. Der daraus abgeleitete Wirkungsquerschnitt
fir die Transformation von Fremdatomen von nichtsubstitutionellen

auf substitutionelle Gitterpl&dtze im Aluminium-Wirtsgitter ergibt

sich nach der Ersetzung von N durch die Fluenz @ zu:

av daf
o - TR _ SN (65)

1
TR~V  Tdp ) ST I

Der Wirkungsquerschnitt in obiger Form ist gliltig flir eine Schicht
begrenzter Dicke, unter den Randbedingungen, daB der nukleare
Energieverlust FD der Ionen und die Konzentration der Fremdatome
in diesem Intervall konstant ist. Der Wirkungsquerschnitt ist
unabhédngig von der Absolutkonzentration der Fremdatome, solange
diese einige at.% nicht tbersteigt.

Y
Der freie Parameter —- gleichbedeutend mit dem Transforma-

'
tionswirkungsquerschnitt g;R in Gleichung (64) ,wird mit einem
Computer-Fitprogramm '/130/ an die MeBwerte angepaBt. In Abb. 70
sind sowohl die MeBpunkte, als auch die berechnete Funktion (64)
mit Opp = 5.9 x 10-14 [cm2] dargestellt. Bis zu einer Fluenz von
etwa 1 x 1013Krjcn3,woungeféhrder Kaskadeniberlapp beginnt,
werden die MeBpunkte durch die theoretische Kurve gut wieder-
gegeben, oberhalb dieser Fluenz ergibt sich eine deutliche Dis-
krepanz. Die MeBwerte steigen schwicher an, als es das Modell der
einfachen Volumensdttigung voraussagt. Der Anstieg bei hohen

Fluenzen ist langsamer als exponentiell.
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Abb. 70: MeBpunkte der Enhbhung des substitutionellen Anteils durch
300 keV Kn' Bestrahlung des Amplantierten ALCd Systems bed
5 K zusammen mit der nach Glelchung (64) benrechneten Exponen-
thak funktion (einfache Volumensdttigung) .

5.2.7.2 Modell von Gibbons

Das Modell von Gibbons /131/ basiert auf dem Modell der
einfachen Volumensittigung und ist besonders geeignet zur Beschrei-
bung von Amorphisierungsprozessen durch Ionenbestrahlung /132/.

Im Gegensatz zum Modell der einfachen Volumensdttigung verlangt
das Modell von Gibbons, daB ein Volumenelement n mal von Ionen
getroffen werden muB, bevor es transformiert. Zur Transformation
muB n-1 facher Uberlapp vorliegen. Das transformierte Volumen

nach Gibbons ist: v

K. .y i
Von n§1 (V; N) Ly
fan(N) = —= = 1 - —_————s e \ (66)
SN VO 120 i o

N ist die Anzahl der eingeschossenen Teilchen und Vor VK und

VTR haben die gleiche Bedeutung wie in Kap. 5.2.7.1. Flir n=1
geht (66) in (64) {iber.
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Unter Verwendung des Modells von Gibbons mit n=3 gelang
es Drigo et al. /132/, die Amorphisierung von Ni,B durch Be-

strahlung mit B'- und Kr -Ionen quantitativ zu beschreiben.

In Abb. 71 sind zu den experimentellen Daten fiir T = 5 K

berechnete Kurven fiir n=1 (a), n=2 (b) und n=3(c) eingezeichnet.
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Abb. 71: MeBpunkte 4ir Ty = 5 K zusammen mét den nach dem Modell von
Gibbons berechneten Kuwrven {a,b,c,d,e, siche Text).

Fir Sor wurde Jjeweils der flir n=1 aus dem Modell der einfachen
Volumensittigung ermittelte Werte von 5.9 x 10—14 [cmZ] einge-
setzt. Flr ansteigendes n wird die Kurve zu hdheren Fluenzen

hin verschoben, da bevor die Transformation stattfinden kann,

das Volumen zunichst statistisch (n-1) mal mit Kaskadendurchsetzt
sein muB. Mit steigendem n nimmt auBerdem die Steigung der Kurven

zu /131/. Dieses Verhalten dndert sich auch dann nicht, wenn fiir
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n=2 und n=3 die Wirkungsquerschnitte so angepaBt werden, daB
die Datenpunkte bei niedriger Fluenz gut wiedergegeben werden.
Kurve (d) stellt n=2 mit ¢ = 3.5 = © und Kurve (e) n=3 mit

TR

o= 7.0 - SR dar. Aus Abb. 71 ist deutlich ersichtlich, daB
das Modell von Gibbons nicht in der Lage ist, die experimentel-

len Daten zu beschreiben.
5.2.7.3 Auflbsung verschiedener Komplextypen

In Abb. 72 sind die experimentellen Daten der Erhdhung der
substitutionellen Komponente des implantierten AlCd Systems
durch Nachbestrahlung bei Ty = 5 und 77 K mit Kr+—Ionen darge-
stellt. Aufgetragen wurde in gleicher Weise, wie es auch zur
Ermittlung radioaktiver Halbwertszeiten liblich ist /133/.
Auf der Abszisse ist die Fluenz @, die gleich FluBf multipliziert
mit Zeit ist @ = é“t, auf der Ordinate ist der natirliche Logarith-
mus der Differenz (1—fSN) aufgetragen. Im Falle der Transforma-
tion der Fremdatome unter Bestrahlung auf substitutionelle Gitter-
pldtze mit konstantem Wirkungsquerschnitt, ergidbe sich in dieser
Darstellung eine Gerade, die dem Modell der einfachen Volumensdt-
tigung entsprechen wiirde. Die Datenpunkte beschreiben jedoch n&he-
rungsweise eine Parabel. Zu deren Beschreibung miiRten viele
mit zunehmender Fluenz abnehmende Wirkungsquerschnitte voraus-
gesetzt werden. Zur Verdeutlichung wurden die Datenpunkte in
zwel Bereichen durch Geraden approximiert. Flir jede Gerade wird
Omg das Verhdltnis %g und hieraus Ty bestimmt. VO ist das
bestrahlte Gesamtvolumen, VK das individuelle Kaskadenvolumen
und Tx der Kaskadenradius beil Annahme kugelfdrmiger Kaskaden.
In Tabelle 7 sind die ermittelten Werte zusammen mit dem konven-
tionell berechneten Verlagerungswirkungsquerschnitt Oy /24,42 ,44/
angegeben. Der AufldsungsprozeB der Fremdatom-Leerstellen-Komplexe

unter Bestrahlung beginnt bei niedrigen Fluenzen mit einem wohl-

definierten Wirkungsquerschnitt, der filr TN = 5 K (8.5'OV) und fir
TN = 77 K (11.35-ov) betridgt. Der weitere Anstieg ist langsamer
als exponentiell und geht in Oy iber, fir TN = 5 K wird OTR sogar

etwas kleiner als OV.
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Fluenz (300keV Kr*/cm?)
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Abb, 72: Den natinliche Logarithmus von (1—5SN) auggetragen (ben
den Kn'-Fhuenz bei TN = 5 K (1) und Ty = 77 K (1T},
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Q,

Bereich o . (cm™) r_ (nm) Anteil (%)
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T, = 77 K
©) 5.9.-10714 4.40 39
) 7.1071° 1.90 -

Verlagerungswirkungsquerschnitt nach /24,42,44/

-15

5.2.10 1.95 -

Tabelle 7: Angegeben sind die berechneten Wirkungsquerschnitte flin den
Fremdatom-Leerstellen Komplexaublisungsprozel, die daraus
berechneten mittleren Kaskadenradien und den konventionell
berechnte Verlagerungswirkungsquerschnitt; zu Abbildung 72.
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Das Phdnomen einer nichtexponentiellen Relaxation wurde bereits
an anderen Systemen beobachtet, beispielsweise an Spinglédsern.
Eine Relaxation, die langsamer als exponentiell abliuft, tritt |
immer dann ein, wenn eine grofle Zahl stationdrer, metastabiler
Zustdnde relaxiert. Auf die Erhdhung der substitutionellen Kom-
Ponente durch Nachbestrahlung angewandt bedeutet dies, daB ver-
Schiedene Fremdatom-Leerstellen Konfigurationen mit verschiedenen
Wirkungsquerschnitten unter Bestrahlung sich ineinander umwandeln
und aufl&sen. Da innerhalb der Kaskade 90% der Atome, die bewegt
werden, sich nur einen Gitterabstand fortbewegen /134/, l8sen

Sich zuerst hauptsidchlich die einfachen Komplexe auf und geben
damit ein direktes MaB filir die Anzahl bewegter Atome innerhalb der

Kaskade. Der aAnteil der Komplexe, der in Bereich 1 aufgeldst
wird, ist fiir T, = 5 und 77 K identisch (siehe Tab. 7). Das zeigt,

N
daf die Komplexkonfigurationen zu Beginn der Bestrahlung identisch

Sind. Die Unterschiede bei hohen Fluenzen (Bereich 2)deuten auf
Unterschiedliche Komplexumformungen unter Bestrahlung bei

TN = 5 und 77 K hin. ,

Die exponentielle Anfangssteigung und das Ausbleiben einer

"Inkubationsfluenz" bestitigen dieses Modell qualitativ.

5.2.7.4 Exponentialfunktion mit gebrochenem Exponenten

Aufgrund des parabelfdrmigen Verlaufs der Datenpunkte in
@r Auftragung ln(1—fSN) iber @ (siehe Abb. 72) liegt es nahe,
i

Lle Lage der MeBpunkte durch eine Funktion der Form:

m
~0*f (67)

Z\ beschreiben. Ein physikalischer ProzeB, der das Aufldsen von
Uremdatom-Leerstellenkomplexen gemdB Gleichung (67) bewirkt, miifte
folgende Beschaffenheit haben: Eine Kaskade mit Radius L lost

€ ine Wolke von Eigenzwischengitteratomen aus, die sich im Raum
Ausbreitet und dabei verdiinnt. Durchdringt diese Wolke einen

Komplex, so wird er durch Einfang von einem oder mehreren Eigen-

Zwischengitteratomen aufgeldst.
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Mit einem Computer-Fitprogramm /130/ wurden die Parameter

0 und m angepalt.

e
i

5K o
77 K o

0.41
0.36

1.70 x 107°% [cn?] m
1.06 x 107> [om?] m

=
I
1
I

Zum Vergleich mit den MeBpunkten sind die berechneten Kurven

flir TN = 5 K in Abb. 73 (Kurve c¢) und flr TN = 77 K in Abb. 74
(Kurve d) eingezeichnet. Die Kurven beschreiben den Bereich
h8herer Fluenz recht gut, bei kleinen Fluenzen ergeben sich Ab-
weichungen. Das ist nicht iiberraschend, da fiir = 0 und m < 1 die
Steigung der Kurve unendlich wird, was physikalisch nicht

sinnvoll ist.

Aus o lassen sich die Kaskadenvolumina, und daraus die
Kaskadenradien berechnen. Flr TN = 5 K wird ry = 1345 nm und
fir TN = 77 K wéare ry = 2476 nm. Diese Kaskadengr&Ben sind bei
einer tatsdchlichen Dicke der implantierten Schicht von 60 nm
unsinnig. Gleichung (67) scheint somit zur Beschreibung der Erho-
hung der substitutionellen Komponente durch Nachbestrahlung wenig

geeignet zu sein.

5.2.7.5 Modell von Bansal und Ardell

Das Modell von Bansal und Ardell /135/ beschreibt mathematisch

den Zusammenhang vom mittleren Abstand<£r> gleichmdfig im Raum
verteilter Partikel des Radius r bei gegebenem Volumenerfiillungs-
grad Q.

<2r> e8Q

= ol_‘(
r BQ1/3

1
3

8Q) (68)

T(l, 8 Q) bezeichnet die unvollstdndige Gammafunktion. Das Modell
setzt voraus, daB die Partikel sich gegenseitig nicht durchdringen
sondern hdchstens bertiihren. Flir eine willkilirliche Fillung des
Raumes mit Kugeln einheitlicher Gré&Be (total amorpher Zustand)

betrédgt der Raumerfiillungsgrad 0.64. Die dichteste Kugelpackung,
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die im kubisch-fl&chenzentrierten Kristall realisiert werden
kann, besitzt dagegen einen Raumerfiillungsgrad von 0.7405. Das
Modell von Bansal und Ardell ist deshalb nur fiir einen kleinen

Raumerfillungsgrad anwendbar.

Im Bereich der Raumerfiillung @ von 0.1 bis 0.5 und damit

v Shy>
fir E -Werte zwischen 0.08 und 0.5 1&8t sich Gleichung (68)
durch
<> - £
= = 0,86 * e 0.215 (69)

approximieren. Der Raumerfiillungsgrad @ wird durch den normierten
substitutionellen Anteil fSN(N), der das Verhdltnis von transfor-

. \Y
Mlertem zu gesamtem, bestrahlten Volumen m%% ausdrlckt, ersetzt.

Q= 2B - ¢ () (70)

N ist die Anzahl der in das Volumen VO eingestrahlten Teilchen.

<Qr> wird durch

3/V
<8 > = =2 - x(x) (71)

ersetzt.

Die Funktion x(r) bertilicksichtigt die endliche Gr&Be der
transformierten Volumina. Flir den durch Gleichung (69) approximier-
ten Bereich kann x(r) Werte zwischen 0.2 und 0.04 annehmen.

Nach Ersetzung und Umformung ergibt sich:

Vo°x(r)3

3.3

(.86 «x

An die MeBpunkte, die in Abb. 73 dargestellt sind, wurde mit

einem Computer-Fitprogramm /130/ eine Gleichung der Form

befgy(d) (73)

angepafit. Die beste Ubereinstimmung wurde mit den Parametern
a=1.07 x 1014 und b = 7.23 erzielt. Die mit diesen Parametern
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berechnete Funktion ist in Abb. 73 eingetragen (Ib) . Durch
Vergleich von Gleichung (72) mit Gleichung (73) 1&Bt sich r
berechnen. r ist der Radius der durch die Bestrahlung gebilde-

ten transformierten Volumina.

v oex(r)3.e8-72
N = _© - e 7.23<£89N(N) (74)
0.64-r
G = 1.07 x 1012.¢ 7+23 Ean(d) (75)

Nach Einsetzen und Ausrechnen ergibt sich mit VO=6X1018 83 als
Produkt von bestrahlter Einheitsfliche  x Dicke der mit Fremd-

atomen implantierten Schicht:
_ 3
r = 1.94 x 107 x(r)

Der Wert x(r) =0.04 wird eingesetzt.
N=0.5

r = 7.75 nm.

Das Modell von Bansal und Ardell auf den Effekt der
Erhdhung der substitutionellen Komponente im AlCd System
durch Nachbestrahlung bei 5 K mit 300 keV Kr' Ionen angewandt
ergibt nach Einsetzen der experimentelln Daten einen Wert von
7.8 nm fir den Radius der transformierten Volumina. Dieser kann
in erster Ndherung mit dem Radius der Kaskade gleichgesetzt

werden.

Dieses Ergebnis ist mit Vorbehalt zu betrachten. Das Modell
erlaubt die gegenseitige Durchdringung transformierter Volumina
nicht, reale Kaskaden {liberlappen jedoch ab Fluenzen %1013
[Teilchen/cmZ} /38/. Die in Gleichung (69) vorgenommene Approxi-
mation ist nur flr einen kleinen Bereich der Raumerfilillung giiltig.

Das Verh&ltnis von mittlerem Abstand der transformierten
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Abb. 73: Experimentelle Daten des Anstiegs des normienten substitutionellen
Anteils mit den Kn' Nachbestrahlungs fLuenz bed Ty=5 K(T) und
Ty=77 K (T1) zusammen mit den Kurven theonetischer Modelle.
1) a: einfach Volumensdttigung; b: Fit an die Datenpunkte mit
n-Funktion; c: Exponentialfunktion mit gebrochenem Exponenten.
IT)a: einfache Volumensdttigung; b und c: Modell von Gibbons;
d: Exponentialfunktion mit gebrochenem Exponenten; e: Fit an
die Datenpunkte mit Ln-Funktion.
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Volumina zu deren Radien, das durch das Modell von Bansal

und Ardell beschrieben werden kann, ist sehr begrenzt.

5.2.7.6 Komplexaufldsung durch Einfang von frei beweglichen

Eigenzwischengitteratomen

Fremdatom-Leerstellen Komplexe lassen sich durch Einfang
von frei beweglichen Eigenzwischengitteratomen auflésen.
Swanson et al. /84,90/ haben die Systeme AlIn und AlSn bei 70 K
mit He+ und Kr+ Ionen bestrahlt. Bei dieser Temperatur sind
in Al die Eigenzwischengitteratome beweglich, die Leerstellen
nicht. Die beweglichen Eigenzwischengitteratome wandern zu
Senkén, wie Versetzungen oder der Kristalloberfl&dche. Danach
wurde der Kristall aufgewdrmt, die Leerstellen werden ab der
Temperatur der Stufe III (200-200 K) beweglich und kdnnen wvon
den Fremdatomen eingefangen werden. Fremdatom-Leerstellen
Komplexe werden gebildet. Nach erneutem Abkiihlen der Probe auf
70 K werden diese Komplexe durch Bestrahlung mit He  -Ionen
liber den Einfang beweglicher Eigenzwischengitteratome aufgeldst
/89,90/. Die Rate der Komplexaufldsung ist dabei gleich der

Produktionsrate von Eigenzwischengitteratomen.

Der AufldsungsprozeB von Fremdatom-Leerstellen Komplexen
durch den Einfang von beweglichen Eigenzwischengitteratomen wird

durch vier Faktoren bestimmt:

1. Bei konstanter Eigenzwischengitteratomproduktionsrate ist
die Aufldsungsrate umgekehrt proportional zur Konzentration
der Defektkomplexe.

2. Die Aufldsungsrate ist abhdngig von der Spezies des Fremdatoms.
Fremdatome mit hoher positiver LOsungswdrme haben hohe Fremd-
atom-Leerstellen Bindungsenergien und somit kleine Einfang-
radien flir Eigenzwischengitteratome.

3. Die Aufldsungsrate ist direkt proportional zur Effektivitédt

der Erzeugung freier Eigenzwischengitteratome.
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4. Bei Bestrahlung bei Temperaturen unterhalb der Temperatur

der Stufe I findet keine Aufldsung statt.

Von Messungen der Komplexaufldsungsrate in Abhédngigkeit von
der Konzentration der Defektkomplexe wird in der Literatur
nicht berichtet. Untersucht wurden im Bereich positiver L8sungs-
wdrme nur die Systeme AlIn und AlSn /90/ mit Werten der LOsungs-
wdrme von 30 und 19 kJ/Mol /9/. Die Effektivitdt der Erzeugung
freier Eigenzwischengitteratome ist abhingig von der Dichte
der Kaskade und der Subkaskaden und damit von den Massen des Ions
und der Targetatome /21,118,119,120/. Verantwortlich daflir
ist der "Thermal Spike", der in dichten Kaskaden fiir eine erhdhte
Rekombination von Frenkelpaaren sorgt /21/. In 1 keV Kaskaden
bleiben 50% der erzeugten Eigenzwischengitteratome als freie
Einzeleigenzwischengitteratome bestehen, filir hdhere Energien
sinkt dieser Anteil schnell auf 14% und bleibt konstant /136/.
Die Effektivitédt der Defektproduktion in Al, bestimmt durch die
Messung der Anderung des spezifischen Widerstands unter Bestrah-
lung ist 0.92 filr H+—Bestrahlung und sinkt flr Ar+—Bestrahlung
bereits auf 0.6 /21/. Fir hdhere ilibertragene mittlere Energien
wird ein S&ittigungswert zwischen 0.4 und 0.5 erreicht. Swanson
et al. bestrahlten das System AlSn, wobei sich die Sn-Atome vor
der Bestrahlung zu 85% auf substitutionellen Gitterplédtzen be-
fanden, mit 1.3 x 1015 He+, 1 MeV bei 35 K /137/ und mit
1.0 x 10'3 kr", 1 MeV bei 30 K /84/, der substitutionelle An-
teil (f_) é&nderte sich dabei praktisch nicht. Uber Nachbestrah-
lungen von Fremdatom-Leerstellen Komplexen bei Temperaturen
unterhalb der Temperatur der Stufe I wurde, auBer in unseren
Arbeiten /92,105,127,128/, in der Literatur bislang nichts berichtet.

Die Erh&hung der substitutionellen Komponente durch Nach-
bestrahlung, liber die in dieser Arbeit berichtet wird, kann mit
dem Modell der Komplexaufldsung durch Einfang von beweglichen
Eigenzwischengitteratomen nicht erklidrt werden. Im Gegensatz zu
den Aussagen des Modells ist der beobachtete Aufl&sungsprozeB
unabhéngig von der Konzentration der Defektkomplexe, unabhédngig
von der Effektivitdt der Defektproduktion und findet auch unter-

halb der Temperatur der Stufe I statt /105,127/.

{
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5.2.7.7. Molekulardynamische Rechnungen

Uber molekulardynamische Rechnungen der Kaskadenentwicklung
und der postkaskaden Defektkonfiguration wird in der Literatur

berichtet /25,26,52,125,134/. Entsprechende Computersimulationen,
die Fremdatome und deren Gitterplatzbesetzung vor, innerhalb

und nach der Einwirkung der Kaskade miteinschlieBen, existieren
jedoch nicht. So ist es lediglich mbglich zu versuchen, aus

dem Vorhandenen analoge Schliisse zu ziehen.

Die Kaskadenentwicklung ist durch drei aufeinanderfolgende

Prozesse charakterisiert /25,26/:

I. isi .
Kollisionsphase "Displacement Spike"
II. Relaxationsphase

III.Abklhlphase } "Thermal Spike"

Die Beschreibung der einzelnen Phasen ist in Kap. 3.1.3

gegeben.

Es kann mit Sicherheit davon ausgegangen werden, daB Fremd-
atome in kleiner Konzentration sich in der Kollisionsphase
(2 x 10713

den Wirtsgitteratomen verhalten. Die Anzahl der verlagerten Fremd-

s), in der die Atome verlagert werden, analog zu

atome entspricht somit ihrer atomaren Konzentration im Wirtsgitter.

—13 s) findet ein ultraschneller

In der Relaxationsphase (5 x 10
Wiederaufbau der Kristallstruktur statt. Instabile Defekte rekom-
binieren. Aufgrund der extrem hohen "Abschreckgeschwindigkeit"
bleibt den Fremdatomen in Metallen kaum eine andere Wahl, als
einen substitutionellen Gitterplatz im kubischen Gitter einzu-
nehmen .

12 s) ist die kinetische Energie

In der Abkiihlphase (2 x 10
der Atome soweit abgesunken, daB St8B8e, die zur Verlagerung eines
Atoms fihren, nicht mehr m8glich sind. Dagegen ist diese Phase
durch eine hohe Defektbeweglichkeit charakterisiert. Fremdatome
auf substitutionellen Gitterplitzen, die aufgrund ihrer GroBe

das Gitter verspannen, sind in der Lage, diese mobilen Punktdefekte
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einzufangen und stabile Fremdatom-Punktdefekt Komplexe zu
bilden. Die aus den molekulardynamischen Rechnungen ermittelten
Leerstellensprungraten innerhalb der Kaskade sind um eine

GroBenordnung hdher als die thermodynamisch berechneten/26/.

Am Ende der Relaxationsphase entspricht die Anzahl der
noch existenten Frenkelpaare dem modifizierten Kinchin-Pease
Modell /17,44/. Die Anzahl der tatsichlich in der Kollisionsphase
erzeugten Frenkelpaare ist 4 bis 10 mal hoher /25,26,52/. In
jeder individuellen Kaskade werden 4 bis 10 mal mehr Atome

bewegt als konventionell berechnet.

Die geschilderte Kaskadenentwicklung mit allen Folgeprozessen
gilt fir jede individuelle Kaskade oder Subkaskade, die Spike-
effekte sind selbst in Kaskaden, die weniger als 10 Frenkelpaare

erzeugen, wohlausgebildet /47/.

Die ErhShung der substitutionellen Komponente durch Nach-
bestrahlung bei 5 K und damit die Aufl®sung von Fremdatom-Leer-
stellen Komplexen ist streng mit der Anzahl der innerhalb der
Kaskade bewegten Atome verbunden. Der gegeniber dem konventionell
berechneten Verlagerungswirkungsquerschnitt 8.5 mal gr&Bere gemessene
Wirkungsquerschnitt des Aufldsungsprozesses (s. Kap. 5.2.7.3.)
korrespondiert sehr gut mit der um 4 bis 10 mal erhdhten Anzahl

verlagerter Atome.
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5.2.8. Digkussion_der Ergebnisse

Es wurde gezeigt, daB der substitutionelle Anteil fS von
Fremdatomen, implantiert bei 293 K in Aluminiumeinkristalle,

durch Nachbestrahlung bei T, < 77 K erhSht werden kann. Notwendige

Voraussetzung dafiir ist einNhéherer Wert von fg bei direkter
Tieftemperaturimplantation im Vergleich zur Raumtemperaturimplan-
tation (siehe Tabelle 3).Bei 293 K sind die implantierten Fremd-~
atome mit Leerstellen assoziiert (siehe Kap. 5.1), so daB der
Anstieg von fS ein "Aufldsen" von Fremdatom-Leerstellen Komplexen

unter Bestrahlung beschreibt.
Zusammenfassung der Resultate

Die Effektivitidt des Prozesses der Erhshung der substitutionel-
len Komponente durch Nachbestrahlung ist unabhdngig von der
Wahl des Ions bei gleichen implantierten Fremdatomen (siehe
Abb. 58, 59 und 74). Die Unabhidngigkeit von der Ionensorte impli-
ziert eine Unabhédngigkeit von der mittleren ibertragenen Energie
und von der Effektivitdt der Defektproduktion (Kaskadeneffektivi-
tdtsfaktor). Bei der Bestrahlung mit schweren Ionen werden
freie Frenkelpaare mit deutlich geringerer Effektivitit erzeugt,
als bei Bestrahlung mit leichten Ionen /21, 118,120/. Die Unabhdn~-
gigkeit von der Effektivitdt der Defektproduktion schlieft somit
ein Ausheilen der Komplexe durch bewegliche Eigenzwischengitter-

atome als HauptprozeB aus.

Auch unterschwellige St6Be sind als Ursache fir den AuflSsungs-
prozeB ausgeschlossen. Das Verhidltnis der Energie deponiert in
Verlagerungen zu der Energie, die in unterschwelligen St&8en
deponiert wird, ist 2.2 fiir H+— und 130 flr Kr+—Bestrahlung
/24/. Demzufolge wiirde man fiir Protonenbestrahlung eine deutlich
groBere Effektivitdt erwarten. Beobachtet wird ein Verhalten, das
linear in Fp (Energiedeposition in Verlagerungen pro Einheits-

tiefe) skaliert.
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Der Anstieg von fs unter Bestrahlung ist bei 5 und 77 K
vergleichbar (siehe Abb. 57 und 74). Diese Beobachtung schliefit
das Auflésen der Fremdatom-Leerstellenkomplexe durch frei
bewegliche Eigenzwischengitteratome als alleinigen Prozef aus,

da Eigenzwischengitteratome bei 5 K nicht beweglich sind.

o8 + o8 A 100 keV H*
A 100 keV H , e } bei 77K
O 300keV Kr* }be' K fsu | O 300 kev Ko
06+ 0.6 R
O
¢ 0] A 04 &
SN ) a
0.2 0.2
A
00 T 0.0 :
00 01 02 0.0 0.1 0.2
Fluenz (dpa) Fluenz (dpa)

Abb. 74: Anstieg des noamierten substitutionellen Anteils 6SN mit den H' - und
Kn+-BeAInah£ungéﬁﬂuenz bed 5 und 77 K. Die Angangssitedigungen sind
8.5 (T=5 K) und 11.3 (T=77 K).

Der Anstieg von fs ist auch unabhdngig von der Konzentration
der Fremdatome, solange deren gegenseitige Wechselwirkung ver-
nachlédssigt werden kann (s. Abb. 62). Damit ist das Ausheilen der
Komplexe durch bewegliche Eigenzwischengitteratome ausgeschlossen,
da zum Ausheilen einer gr&Reren Anzahl von Komplexen mehr Eigen-
zwischengitteratome bendtigt wilirden und sich damit eine Fremdkonzen-
trationsabhdngigkeit des Ausheilprozesses ergeben miBte.

Der Anstieg des normierten substitutionellen Anteils bei der Be-
strahlung verschiedener implantierter Systeme ist ebenfalls iden-
tisch (s. Abb. 68, S. 126). Die Erhdhung des substitutionellen
Anteils unter Bestrahlung scheint somit ein reiner Kaskaden~

effekt zu sein.
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Die Unabhdngigkeit des Auflbsungsprozessesvon der implantier-
ten Fremdatomkonzentration erlaubt es, einen Ausheil- bzw.
Transformationswirkungsquerschnitt anzugeben. Das Verhdltnis
von Transformations- zu Verlagerungswirkungsquerschnitt ent-
spricht den Steigungen der in Abb. 74 eingezeichneten Geraden.

Fir TN = 5 K ist Opg = 8.5 - Oy und flr TN = 77 K ist Opr = 11.3-cv.
Der erhthte Transformationswirkungsquerschnitt bei 77 K wird
vermutlich durch den zus&dtzlichen Einfang von Eigenzwischengitter-
atomen, die bei 77 K beweglich sind, verursacht. DaB die Effekti-
vitdt der Defekterzeugung bei 77 K keine signifikante Rolle

spielt, liegt an der groBen Zahl zusitzlicher Senken, wie Leer-

stellencluster, die bei der Implantation erzeugt wurden.

Durch die Nachbestrahlung bei 5 bzw. 77 K lassen sich die
gleichen fS—Werte, die auch bei der Direktimplantation bei 5
bzw. 77 K erzielt wurden, erreichen. Es existieren somit keine

riicktreibenden Prozesse.
Modell des AuflBsungsprozesses

Angenommen wird, daB eine Kaskade ein Gebiet,in dem sich
ein oder mehrere Fremdatome befinden, durchsetzt. In der Relaxa-
tionsphase des Displacement Spike verhalten sich die Fremdatome
wie die Wirtsgitteratome (siehe Kap. 3.1.3 und 5.2.7.7.) .
Es findet eine athermische, ultraschnelle Rekombination der
Fremdatome mit jewells einer benachbarten Leerstelle statt. In
diesem spontanen ProzeR stellt der substitutionelle Gitterplatz
fir die in hoher Verdiinnung vorliegenden Fremdatome ein lokales
Energieminimum dar. In dem darauffolgenden Thermal Spike haben
die jetzt substitutionellen Fremdatome die Gelegenheit, Punktdefekte
einzufangen. Dies geschieht analog dem ProzeB der Gitterplatz -
besetzung implantierter Fremdatome (siehe Kap. 5.1.10.). Damit
erkldrt sich zwangsliufig, daB der substitutionelle Anteil er-
zielt durch Nachbestrahlung maximal den fs—Wert der Direktimplan-
tation bei der entsprechenden Temperatur erreichen kann. Innerhalb

jeder Kaskade oder Subkaskade werden 90% der Atome lediglich um
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einen Gitterabstand verlagert /134/. Diese Verlagerung ist
ausreichend flir ein Fremdatom,um von einem Gitterplatz niedriger
Symmetrie auf einen substitutionellen Gitterplatz zu gelangen.
Demnach ist die Anzahl der innerhalb der Kaskade verlagerten Atome
das MaB, das den Anstieg der substitutionellen Komponente unter
Bestrahlung bestimmt. Molekulardynamische Rechnungen /25,26,52/
zeigen, daB die Anzahl der im Displacement Spike verlagerten Atome
4 bis 10 mal grdBer als konventionell berechnet /17,44/ ist.

Die Nachbestrahlungsexperimente ergeben einen Faktor 8.5 zwischen
konventionell berechnetem Verlagerungswirkungsquerschnitt und experi-
mentell bestimmtem Transformationswirkungsguerschnitt. Dieses
Ergebnis untermauert erstmals experimentell die Resultate der

molekulardynamischen Rechnungen /127/.
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6. ZUSAMMENFASSENDE DISKUSSION

Zahlreiche iibergroBfe und in Aluminium unl&sliche Fremd-
atome wurden bel verschiedenen Temperaturen in Aluminiumeinkristal-
le implantiert. Der substitutionelle Anteil und die Gitterplatz-
besetzung wurde in Abhingigkeit von der Temperatur und der LSsungs-

wdrme mit der Ionen-Channeling Methode bestimmt.

Der in situ gemessene substitutionelle Anteil ist stark von
der Implantationstemperatur abhidngig. Unterhalb der Temperatur
der Stufe III ist der substitutionelle Anteil signifikant groéBer
als bei Temperaturen dariiber. Mit steigender L&sungswdrme sinkt der
substitutionelle Anteil fir alle Implantationstemperaturen. Die
nichtsubstitutionelle Komponente besteht aus Fremdatom-Leerstellen
Komplexen verschiedener Konfiguration. Fremdatomprezipitate wur-
den nicht beobachtet,

Die ultraschnelle Abschreckung aus der Kaskade in Form
der Rekombination des Fremdatoms mit einer virtuellen Leerstelle
in der Relaxationsphase des Displacement Spike bringt das Fremd-
atom auf einen substitutionellen Gitterplatz. Im darauffolgenden
Thermal Spike herrscht eine hohe Defektbeweglichkeit. Die Wahr-
scheinlichkeit,mit der ein Fremdatom in der Lage ist, eine oder
mehrere Leerstellen einzufangen, wird durch seinen Leerstellenein-
fangradius und die Leerstellenverteilung um das Fremdatom inner-
halb der Kaskade, die es selbst initiiert hat, bestimmt. Der Leer-
stelleneinfangradius ist mit der Fremdatom-Leerstellen Bindungs-
energie korreliert, die proportional der LOsungswdrme ist. Der
substitutionelle Anteil implantierter ,libergrofBier Fremdatome wird bei
Implantationstemperaturen unterhalb der Temperatur der Stufe III
durch spontane Rekombination des Fremdatoms mit einer virtuellen
Leerstelle in der Relaxationsphase der Kaskade und durch darauf-
folgendenlLeerstelleneinfang wdhrend der Lebensdauer der Kaskade
bestimmt. Dieser ProzeB findet in jeder individuellen Kaskade
statt und erklirt die Unabhingigkeit des substitutionellen Anteils




— 161 —

von der implantierten Fremdatomkonzentration. Bei Implantations-
temperaturen oberhalb der Temperatur der Stufe III sind Leer-
stellen frei beweglich. Die Fremdatome sind in der Lage, nach Been-
digung‘der Kaskade weitere Leerstellen einzufangen. Dabei werden
nmehr und gréBere Fremdatom-Leerstellen Komplexe gebildet, was

zu seiner starken Absenkung des substitutionellen Anteils fihrt.

In implantierten Systemen wurde die Erhdhung des substitutionel-
len Anteils durch Nachbestrahlung bei tiefen Temperaturen untersucht.
Der Anteil der Fremdatom-Leerstellen Komplexe, der erst bei
Temperaturen oberhalb der Temperatur der Stufe III zus&dtzlich
gebildet wird, kann durch Nachbestrahlung bei tiefen Temperaturen,
Selbst bei 5 K, mit Ionen verschiedener Masse vollstidndig ausge-
heilt werden. Die Erhdhung der substitutionellen Komponente
durch Nachbestrahlung ist unabhingig von der Fremdatomkonzentration,
der Kaskadendichte, der mittleren ibertragenen Energie und der

Effektivitdt der Defekterzeugung.

Durchsetzt eine Kaskade ein Gebiet, in dem sich Fremdatome
befinden, rekombinieren die Fremdatome in der Relaxationsphase
des Displacement Spike mit einer virtuellen Leerstelle athermisch.
Flr die Fremdatome bildet der substitutionelle Gitterplatz in
dieser Phase ein lokales Energieminimum. Im darauffolgenden Thermal
Spike haben die Fremdatome die Gelegenheit, Punktdefekte einzu-
fangen. Dies geschieht analog dem geschilderten ProzeB der Gitter-
Platzbesetzung. Um von einem Gitterplatz niedriger Symmetrie
auf einen substitutionellen Gitterplatz zu gelangen, muB das Fremd-
atom verlagert werden. Demnach ist die Anzahl der innerhalb der
Kaskade verlagerten Atome das MaB, das den Anstieg der substitutio-
Nellen Komponente bestimmt. Die quantitativen Resultate stimmen
gut mit molekulardynamischen Rechnungen liberein, die besagen,
daB 4 bis 10 mal mehr Atome in einer Kaskade verlagert werden,

als konventionell berechnet.
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ITonenstrahlinduziertes Mischen (Ion=-Beam=Mixing)

Die Methode des ionenstrahlinduzierten Mischens (IBM)
steht an der Schwelle der technischen Anwendung. Bei der Ferti-
gung von integrierten Schaltungen wird die Haftung von metal-
lischen Kontakten auf Silizium durch IBM verbessert,und in der
Raumfahrt wird die AuBenwand von Raumstationen durch IBM passiviert
/138/. Zahlreiche grundlegende Arbeiten iiber IBM wurden verSffent-
licht /139,140,141/.

Im Rahmen dieser Arbeit stellte sich die Frage, ob die Methode
des ionenstrahlinduzierten Mischens in der Lage ist, Aussagen Uber
grundlegende Prozesse innerhalb der Kaskade zu machen. Dazu wird
die bestrahlungsinduzierte Verbreiterung eines dlinnen Markers

in einem Wirtsmedium beobachtet.

Bei den Markerexperimenten wurde die Probe in situ bei
T=5, 77 oder 293 K mit Edelgasionen bestrahlt und mit Hilfe der
Rutherford-Rlickstreuung die Verbreiterung des Markers gemessen.
Die Herstellung der Proben ist in Kap. 2.2.2. beschrieben. Die
Rlickstreuanalyse wurde zur Verbesserung der Tiefenaufl&sung
unter einem Winkel von 38° zur Probennormale durchgefiihrt.
An das Signal des Markers wurde vor der Bestrahlung und nach jedem
Bestrahlungsschritt eine GauBfunktion mit einem Computerfitpro-

gramm /130/ angepaBt (siehe Abb. 75).

Zur Parametrisierung des bestrahlungsinduzierten Mischungs-
vorgangs wird der Anstieg der Varianz mit der Bestrahlungsfluenz

gewdhlt. Die Varianz ist das Quadrat der Standardabweichung einer

GauBkurve.
2 ..,2 2 , 2
AR —Qirr Qvir (in keV”®) (76)
2
2 _ _AQ . 2
o = NTTET {(in nm*) (77)

d= /2TInZV g (in nm) (78)
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Abb. 75: Gold-Markersignal im Rlickstreuspektrum vor und nach der
. Bestrahlung. Angefittet sind GauBkurven.

Dabei istﬁiir die Varianz des Markers vor der Bestrahlung und
Qirr die Varianz nach der Bestrahlung. N ist die atomare

Dichte und [S] der Stopping-Koeffizient. Die jeweilige Halbwerts-
breite des Markers ist d. Zum gegenseitigen Vergleich der Mixing-

Experimente wird der Mixing-Parameter M eingefiihrt.

Dabei ist Dot = AQZ/Z° Zur Bestimmung der Anzahlder Markeratom-
springe pro dpa Bestrahlungsfluenz, ausgedriickt durch den Faktor

A, wird Gleichung (80) verwendet /139/:

2
Det _ ae
aTF_‘S = 0.067 N"ED (80)
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mit der mittleren Sprungdistanz X, iliblicherweise ein

Gitterabstand.

Um das ionenstrahlinduzierte Mischen zur Untersuchung
grundlegender Prozesse innerhalb der Kaskade nutzen zu k&nnen,
ist die wichtigste Voraussetzung, daB chemische Wechselwirkungen
zwischen’Medium und Marker den Mischungsvorgang nicht beeinflus-
sen. Dazu wurden die Systeme V(Ta), V(W) und V(Au) bestrahlt.

Im Gleichgewichtsphasendiagramm sind diese Systeme voll misch-
bar und bilden keine intermetallischen Phasen. Zur Beurteilung
der Ergebnisse wurde das System Al (Au) bestrahlt, flir dieses

System sind Werte des Mixing-Parameters bekannt /142/.

I. Mixingparameter verschiedener Marker (Ta,W,Au) in

Falls das ionenstrahlinduzierte Mischen bei 5 K ein reiner
KollisionsprozeB wire, miiRten flir die Systeme V(Ta), V(W) und
V(Au) nahezu die gleichen Mixing-Parameter resultieren. Dies
basiert auf der vollstidndigen Mischbarkeit im Gleichgewicht
und auf den &hnlichen Massen von Ta, W und Au. Flir das System
V(W) sind die Riuckstreuspektren einer unbestrahlten und einer
mit 5 x 1016 Xe+/cm2 bestrahlten Probe in Abb. 76 gezeigt.

3200

Medium: Vanadium Marker:2xWolfram
2.0 MeV He'bei 293K

204001  — unbestrahlte Probe

--- Probe bestrahlt mit:

5.0-10" Xe* 300keV

280 ‘ ' ' ' ( ' 520
Kanalzahl

Abb, 76: Rickstreuspektren einen VI(W)-Probe mit Referenzmariker in ghofer

Tiege.
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In Abb. 77 ist die Anderung der Differenz der Varianz mit der

Bestrahlungsfluenz aufgetragen.

10°;
2 7 Au)
B\ g i 293K

= 5K

11

VI
o
AT

>O

>0

bO

AVarianz
>
EL\.l
im}

102 T T LR B L | T T T T U L T L B
0% 2 5 1% 2 5 1% 2 5,107
Fluenz (300keV Xe*/cm?)

Abb. 77: Auftragung den Difgerenz der Varlanz (ber den Bestrahlungsfluenz
beim Lonensirahlinduzienten Mischen des V(Au)-Systems.

V(Au) zeigt das tibliche Mixingverhalten om¢1/2. Die Anderung der
Halbwertsbreite des Markers in Abhdngigkeit von der Fluenz ist
flir die Systeme V(Au) und V(W) in Abb. 78 aufgetragen.

16 2

Das System V(W) zeigt bis zu Fluenzen von 1 x 10 Xe+/cm
eine Kontraktion des Markers, widhrend sich das System V(Au) normal
verh&dlt. Die Mixing-Parameter sind bei 5, 77 und 293 K im Rahmen
der MeBgenauigkeit gleich. Die Werte der Mixing-Parameter der V(Ta),

V(W) und V(Au)-Systeme sind in Tabelle 8 aufgefiihrt.
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Abb. 78: Anderung den Halbwertsbreite des Markers mit der
Bestrhanlungs fLluenz.

II. Bestrahlungsinduziertes Mischen im_Aluminium(Gold)

e e A o G G e G o G e e e e S e e e e e e e G e s e G s G5 S S S e e G

Mantl et al. /142/ mischten neben anderen Systemen auch
Al(Au) mit 300 keV Ar'-Tonen bei 17, 85 und 300 K. Fir Al (Au)
erhielten sie einen nahezu temperaturunabhingigen Mixing-Parameter
von 60 RS/eV}

Peak und Averback /143/ entwickelten ein theoretisches Modell
zZur Beschreibung des IBM. In diesem Modell wird angenommen,
daB das IBM durch den Thermal Spike verursacht wird. Flir Al als
Medium werden bei T=300 K doppelt so hohe Mixing-Parameter wie

bei T =5 K vorausgesagt /143/.

Das System Al (Au) wurde bei 5 und 293 K mit 300 keV Kr "

Ionen und Fluenzen von 5 x 1014 bis 1 x 1017 Kr+/cm2 bestrahlt.
In Abb. 79 ist die Anderung der Differenz der Varianzen mit

der Fluenz bei 5 und 293 K aufgetragen.
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Abb. 79: Augtragung der Differenz den Varianz dber der Bestrahlungsfluenz

beim Lonenstranlinduzierten Mischen des AL(Aw)-Systems.

T I‘ﬁlllll ‘l T T rrrr

Entgegen der Voraussage des Modells /143/ ist der Mixing-Parameter
bei 5 K (47 Rs/ev) gegeniber dem bei 293 K (40-85/ev) leicht erhdht.
Innerhalb der Fehlergrenzen, die bei IBM-Experimenten recht grof
sind, stimmen die Werte mit Angaben aus der Literatur /142/

Uberein.

IIT. Zusammenfassung und Diskussion der Ergebnisse

Y G G e o G G G G e D ) e 6 R G G e e G ) P G S e o VR e e O i e m f e o g

Die Ergebnisse der IBM-Experimente sind in Tabelle 8
zusammengefaBt /144/. Die Werte der Mixing-Parameter und die Anzahl
der Sprilinge pro dpa sind jeweils filir zwei Bereiche angegeben.

In I sind die Mittelwerte der Ergebnisse im gesamten benutzten
Bestrahlungsfluenzbereich angegeben. In II sind lediglich die
MeBwerte beil hohen Fluenzen und somit stark verdiinnten Markeratomen

angegeben. AuBerdem ist die L&sungswirme /9/ der zu mischenden
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' Medium ! ' F  !Temp.'Mix.-Par.!Mix.-Par.!Spr./!Spr./!Loesungs~!Mix.-Par.!
"{Marker)'lon! D ! ! 1 ! 11 ! dpa ! dpa ! waerme ! 145/ !
! U t[eV/AT! [KD '[AXS/eVTN[AXYS/eUT! 1 ! 11 ! [kJ/Moll! [Ax¥S/ey]!

D i | SRUUUNEREY S veguT R p—— 1 o o o e v e | o e i i e | RSy

| e e b omem o | o o e com e am | . b o o o e i o | e s | RO | R . | SRR 1

! ! . ! ! !
' ! ! ! ! ! ! ! ! !
oW(Ta) !'Xe ! 400 ! g ! & ! & ) N A< ) O -1 boonL20 !
! ! ! o7z 3 ! 3 24 0 24 ! !
! ! ! b 293 ! a ! 3 P28 28! ! !
! S ! ! ! ! ! ! ! !
POV IXe ! 400 ! 5 ! 0 ! 3 ! ot 26! =1 bo0.20 !
! ! ! 293 ! 0 ! 4 ! o' 20! ! !
! P! ! ! ! ! ! ! ! !
PoWAU) IXe ! 400 3 ! 12 ! 7 P45 0 380 -1¥ I 8 !
! ! ! P2%3 ! 11 ! 7 Posg b 39! ! !
! o ! ! ! ! ! ! ! !
PATCAU) Ke ' 140 ! 35 ! 47 ! 31 P12 ! 107 Y =25 'o0.17 !
! ! ! b293 ! 40 ! 18 138 1 41! ! !
] ! i i I 1 { I

Tabelle & Berechnete Mixing-Parameter und Werte den Spriinge pro dpa
§lin verschiedene bestrahlte Medium (Markern)-Systeme.

Systeme und der nach dem theoretischen Modell des Kaskadenmi-

schens berechnete Mixing-Parameter /145/ aufgefiihrt.

Signifikante Unterschiede im Mixing-Parameter bei ver-
schiedenen Temperaturen wurden nicht festgestellt. Als wichtigstes
Resultat stellt man fest, daB der Mixing-Parameter mit der Ldsungs-
wdrme korreliert ist. Erst in starker Verdiinnung II gleichen sich
die Werte fiir Vanadium als Medium an. Um in hoher Verdiinnung mes-
sen zu koénnen, sind entweder sehr hohe Bestrahlungsfluenzen not-
wendig, oder extrem diinne Marker (= 1 Monolage). Bei hohen Bestrah-
lungsdosen tritt jedoch Blasenbildung bei Edelgasbestrahlung
oder "Swelling" bei Bestrahlung mit Eigenionen auf. Die Verbrei-
terungen sehr dinner Marker sind durch die begrenzte Energie-
aufldsung des Mefsystems und Energie-Straggeling Effekte
schwer zu beobachten. Zudem ist selbst in hoher Verdilinnung der
Mixing-Parameter stark vom gewdhlten Medium bei gleichem Marker
abhdngig (V(Au)-Al(Au)).
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Die Methode des ionenstrahlinduzierten Mischens ist
aufgrund chemischer Effekte zwischen Medium und Marker /146/
und der bendtigten hohen Bestrahlungsfluenzen, selbst bei
einer Bestrahlungs- und Analysetemperatur von 5 K nicht in
der Lage, verldBliche gquantitative Aussagen iiber grundlegende

Prozesse innerhalb der Kaskade zu machen.
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