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VORWORT
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tischen {iberblick iiber die Materie zu vermitteln.
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Zusammenfassung

Dieser Bericht gliedert sich in zwei Teile. Der erste behandelt die elastische
Wechselwirkung zwischen Gitter und eingeschossenem Teilchen und untersucht im
wesentlichen nur die durch den StoBSprozeB verursachten Folgen wie die Verlagerung
eines Gitterbausteins und die Erzeugung von Verlagerungskaskaden. Diffusions-
kontrollierte Ph#nomene werden dabei ausgeschlossen. Die Wechselwirkung wird

fiir einen Energiebereich zwischen einigen keV und einigen MeV untersucht. Sto8-

partner sind mittelschwere und schwere Ionen in metallischen FestkSrpern.

Der zweite Teil beschdftigt sich mit dem thermodynamischen Verhalten der Defekte
beziiglich sich einstellender Gleichgewichtskonzentrationen in Metallen. Die
Effekte, die zur Porenbildung filhren, werden in klassischer Weise getrennt als
Keimbildungs= und Wachstumsprozesse behandelt. Fiir diese werden verschiedene
Modelle diskutiert. Darauf beruhende Computersimulationen zeigen gute Uberein-

stimmungen mit dem beobachteten Verhalten von bestrahlten metallischen Werkstoffen.

i

Absty
This paper consists of two parts. The first one treats the nuclear interaction
between target atoms and bombarding particles, investigating the damage due

to the collision events, such as atomic displacements and production of dis-
placement cascades. Diffusion-controlled phenomena are excluded. The interaction
energy ranges from several keV up to several MeV. Collisiom partners are medium

and heavy ions in metals.

The second part discusses the thermodynamic behavior of the defects under
steady-state conditions. The effects building up voids are treated as nucleation
and growth processes in classical manner. Several models are sketched, leading
to computer simulations, which show a good agreement between the theories and

the behavior observed in irradiated materials.
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1. Einleitung

Die Wechselwirkung zwischen Strahlung und Festkdrper fiihrt zu Modifika—
tionen der FestkSrpereigenschaften; dieses Phinomen wird gewdhnlich als
Strahlungsschaden beschrieben. Die hier interessierende Bestrahlung mit
Teilchen endlicher Ruhmasse beeinflu8t den Festkdrper entweder durch eine
Verlagerung von Gitterbausteinen oder durch eine Anregung von Elektronen
aus ihrem Grundzustand sowie durch eine Anregung von Gitterwellen. In
erster Niherung lassen sich diese iiberlagernden Effekte nach N. Bohr / 1 /
additiv separieren und unabhingig von einander behandeln. Die elastische
Wechselwirkung beschreibt die Verlagerung von Gitteratomen und wird ver-
schiedentlich auch als Wigner-Effekt bezeichnet, da E.P. Wigner 1943 diesen
Effekt fir neutronenbestrahlte Reaktormaterialienm vorhersagte. Der inelastische
Wechselwirkungsanteil der StoS8partner soll an dieser Stelle nicht ndher

behandelt werden.

Die einfachste StSrung der dreidimensionalen Kristallgitter-Periodizitit
besteht in der Heraushebung eines Atoms aus seiner stabilen Position unter

d in i Die
thermodynamische Erzeugung dieser Punktdefekte, z.B. bei der Diffusion oder
Sublimation ist isothermisch und findet mit allen vibrierenden Atomen statt.
Die erforderliche Energie fiir die Bildung und Wanderung dieser Defektpaare
liegt in der GréRenordnung einiger eV. Wird auf das Gitteratom infolge eines
StofSprozesses die Energie adiabatisch iibertragen, so kénnen die das gestofene
Teilchen umgebenden Atome nicht merklich relaxieren, und das angestoBene
Atom muf seine stabile Gitterlage verlassen und zwischen die Gitteratome
fiiehen., Die zur Verlagerung notwendige Energie Epy wird durch die Gitter-
geometrie und die Flucht-Richtung des verlagerten Atoms bestimmt; sie ist
somit anisotrop. Fiir Metalle liegt sie in der GrdB8enordnung von 20 - 40 eV,
fiir Halbleiter in der GrdBenordnung von 5 — 20 eV. Liegt die an das Gitter=
atom iibertragene Energie T in der Nihe der mittleren Verlagerungsenergie, so
ist eine genaue Kenntnis des ED-Spektrums erforderlich, Bei T >> ED wird im
allgemeinen fiir ED eine Sprungfunktion gewdhlt, so daB fiir T < ED keine Ver-

lagerung und fiir T > E eine Verlagerung eintritt.

D
Da im Mittel bei St8Ben zwischen Neutronen und Targetatomen Energien von
einigen zehntausend keV, bei IonenstdBen Energien von einigen hundert keV

an die Gitteratome iibertragen werden, besitzen die primdr angestoBenen Teil-
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chen geniigend Energien, um ihrerseits wiederum Verlagerungstifie zu erzeugen,

die zur Bildung von ellipsciden Verlagerungskaskaden fiihren. Computerbe-
rechnungen / 2 / wie analytische Rechnungen / 3 / zeigen, daB die Leerstellen-
kaskaden von kleinerer Ausdehngné als die Zwischengitteratomkaskaden sind,

was zu einer Leerstellencluster-Bildung fithrt. Die Erzeugung von Verlagerungs-
kaskaden, die in einen Leerstellencluster auslaufen, ist ven J.A. Brinkmann / 4 /
mittels des Konzepts der mittleren freien Verlagerungsweglinge AD diskutiert
worden und wird als displacement-spike bezeichnet. Die mittlere freie Ver~
lagerungsweglidnge beschreibt die mittlere Separation zwischen zwei St&Ben mit

Verlagerungsfolgen (T >2ED)° Kommt A in die GrdBSenordnung des dichtesten

Abstands zweier Gitteratome, 80 komm? es zu einer kollektiven Wechselwirkung

der StoBpartner, die nicht mehr durch eine Zwei-K8rper-Wechselwirkung beschrieben
werden kann und deren Folge die Bildung eines displacement-spike ist. Die Leer-
stellenagglomeration im spike fihrt zu einer Verdichtung um den Cluster—Kern mit
einem resultierenden Druck, der die Atome zurlick in den Leerstellen-Kern

treiben kemn. Eg ist dabei nicht gesagt, da8 das Zuriickfallen der Zwischengitter-
atome in den Cluster wieder zu einer reguldren kristallinen Matrix fiihrt.

der Spike-Region zu erverten. Durch Ionenstof

Amorphe Bereiche sind dsher in

|",‘8

gebildete dreidimensionale Leerstellen-Hohlriume kdnnen aus energetischen Griinden,
sofern nicht irgendwelche Stabilisierungsphiinomene vorliegen, (z.B. innerer
Gasdruck - inhomogene Porenkeimbildung / 5 /) zu einer Versetzungsschleife
kollabieren. Desgleichen k&nnen zweidimensionale Leerstellen-Felder zu einer
Versetzungsschleife kollabieren, so da8 damit ein Mechanismus zur Erzeugung

von Versetzungsschleifen infolge Ionenstof existiert. Das Kontinuummodell

liefert fiir die Energien der drei Leerstellenaggregatiomen / 6 / mit den drei
Radien ¢ und ¥

sph’ Tdise mop2

E = 2y AN/a_ n

22 1/2
Elcop ks be [ m/ ﬂ&oj

wenn N die Zahl der Leerstellen, A das Leerstellenvolumen, y die Oberflichen-
energie, a_ das zweifache des (EOO)-Netzebenenabstands b der Burgers-VYektor der

perfekten Versetzﬂngsschlelfe (5— <jii> ), yu der Schubmodul bedeutet. Aus
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der Forderung, daB die Energie fiir die Versetzungsschleife Eloop kleiner als

die Energien fiir den sphirischen Hohlraum und den Diskus ist (E

<E..
di 3
gewbhnlicher Daten ein Wert von einigen 107, fiir den zweiten Fall einen Wert von

loop < Esph
sc), folgt fiir die Anzahl der Leerstellen im ersten Fall unter Einsetzung

einigen 101e Obgleich die Energie eines sphidrischen Leerstellenclusters immer
geringer als die des korrespondierendmn Clusterdiskus (Esph < Edisc) ist, werden
oft Leerstellen-Versetzungsschleifen beboachtet, die sich aus kollabierten
planaren Aggregationen entwickelten als aus den grSBeren dreidimemsionalen
Clustern. Die Abb. | faBt die drei in der Regel beobachteten Defekttypen zusammen:
Die Defektcluster, die Versetzungsschleifen und die Poren (voids) / 7 /. Im

Falle einer interstitiellen Clusterbildung werden bei Ionenbeschu8 in Metalle

und Halbleiter bevorzugt Pridzipitate, bei Gasionenbeschuf im FestkSrper bevor-

zugt Blasen gebildet. Abb. 2 illustriert diesen Sachverhalt / 7 /.

Die strahlungsinduzierte Frenkelpaardichte wird jedoch durch thermische und
athermische Ausheilprozesse reduziert. Zu den athermischen Prozessen gehSren
mechanische Gitterspannungen wie Attraktionskrdfte zwischen den Defekten, die
eine Vernichtung der Frenkelpaare mit weniger als 7 Atomlagen Abstand oder

.
efalréan =iz Tanratal ‘lenu tnd Tntear
ol Tl oV Mo i O % b A 199 b e B

clustern verursachen. Bei endlichen absoluten Temperaturen fiihrt die Wanderung
der singuldren Defekte zur Rekombination oder zur Aggregatbildung oder Konden-—
sation an Kristallverunreingiungen wie Versetzungen, Korngrenzen, freier Ober-
fliche und Fremdatomen. Diese verschiedenen Mechanismen verdeutlichen die
komplexe Natur des Defektbildungsprozesses, der durch die Bildung null- und
mehrdimensionaler Strukturen gekennzeichnet ist. Die Erzeugung und die Dichte
dieser strahlungsinduzierten Gitterfehler hingt von der Emergie und der Art
des EinschuBSteilchens und von der Natur, Orientierung und Témperatur des Fest—
kdrpers ab, wobei speziell die Bildung der mehrdimensionalen Gitterfehler
kritisch vom FestkSrperzustand abhingt. In eineymakroskopischen Theorie 148t sich
das dynamische Verhalten der strahlungsinduzierten Defekte iiber ein simultanes
System von Diffusionsgleichen der Form

dci V(Di c e VE,

1k)
rraiie A(Di . ci) + T - Eki - zv

i3,ik

beschreiben / 8 /, wenn ci(x, ¥, %, t) die Konzentration des Defekttyps i,
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Eik (x, v, z) die Wechselwirkungsenergie zwischen Defekttyp i und Kristall-
versetzung k, die gegeniiber anderen Wechselwirkungen, wie z.B. Leerstelle-
Leerstelle, als dominant angesehen wird, ki(t) ein Defekterzeugungssystem

und V i, ik ein Defektvernichtungsterm, z.B. Rekombination. Das grunds#tzliche
Problem besteht jedoch weniger in der (numerischen) L&sung des partiellen
parabolischen Gleichungssystems (zumindest nicht fiir stationdren Zustand),
wenngleich dieses auch schon erhebliche mathematische Schwierigkeiten
bereitet, sondern in der Spezifizierung der Randbedingungen und der Spezi-
fizierung der einzelnen Terme. Gegenstand dieser Arbeit ist die Spezifizierung
der Defekterzeugungsrate k, die die Zahl der pro Sekunde unter Bestrahlung

erzeugten Frenkelpaare bestimmt.

Bei groBSen Stofparametern oder bei St88en am Ende der Reichweite des stoBenden
Teilchens erreicht die iibertragene Energie nicht mehr die Verlagerungs-
energie, so daB diese St88e nicht zu Verlagerungen fiihren. Die in intersti-
tieller Position zur Ruhe kommenden Ionen besitzen dann die unter normalen
Umstdnden kaum beocbachtete Mﬁglichkeit der interstitiellen Wanderung entlang
einer Kanalachse und dringen um GrBRenordnungen tiefer in den Kristall ein,

L N, P

ais es der erwarteten gechannelten Reichweite entspricht. Der Diff 8=

1t. Der Diffusions
charakter dieses Phi#nomens ist von Davies und Jespersgaard / 9 / und anderen
/ 10 / bestdtigt worden.

Wenn auch die Energie bei T < E_ nicht zu einer Gitteratomverlagerung aus-

reicht, 8o kdnnen jedoch die Atgme in stdrkere Schwingungen um ihre Gleichge-
wichtslage versetzt werden. Die gewonnene kinetische Energie wird an das umge~
bende Gitter sbgeben. Das Anwachsen der lokalen Energie kann a2ls Temperatur-

n und die Dissipation der Energie als thermische
emeine Vorstellung der Energieverdichtung au ren k 1
Volumenbereich infolge eines Energieilibertrages unterhalb der Schwellenergie
wird von Seitz und KShler / 11 / als "thermal spike' bezeichnet. Da die Spike-

-1z _ 10-138, und zu Temperaturen

Bildung innerhalb sehr kurzer Zeit auftritt, 10
3 4
von 107 - 10

latoren angenommen als in bestrahiten Metallen. Das Konzept einer thefmischen

Kelvin fiihrt, wird dieser ProzeB vorzugsweise in amcrphen Iso-

Leitffhigkeit ist sicherlich nur dann erfolgreich anwendbar, wenn die Ent-
stehung dieser hohen Temperaturgradienten auf einer schlechten Wdrmeleitfihig-

keit der Umgebung zuriickzufiihren ist. Die speziell an Halbleiter—-Elementen
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gemachte Beobachtung der Amorphisation des Materials durch Ionenbeschuf im

50 keV-Bereich / 12 / und die Umkehrung dieses Phi#nomens in Metalloxiden,

deren Quotient aus Kristallisationstemperatur und Schmelzpunkttemperatur

(beide in Kelvin) den Wert 0,29 nicht iiberschreitet, wird der Bildung von \
thermal spikes zugeschreiben / 13 /. Fiir Metalle wird angenommen, daB eine
derartige lokale Anregung der Atome eine Beschleunigung thermisch aktivierter
Prozesse einleitet. So wird beispielsweise ein Teil der Oberflichenerosion beim
Sputtern direkt einer thermischen Spike-Bildung zugeordmet / 14 / und ein

Teil der strahlungsinduzierten Diffusion auf lokale Aufheizeffekte zuriick-

gefihrt.

Qualitativ 148t sich somit sagen, daB das Defektvolumen in etwa dem Volumen,

in dem die eingeschossenen Teilchen asbgebremst werden, entspricht. Channeling
kann die Verteilung der Defekte beeinflussen, wihrend athermische und thermische
Ausheildefekte oder Defektwanderung nicht nur die riumliche Verteilung der

Defekte und Agglomerate sondern auch deren Dichte verindern.

Strahlungsinduzierte Punktfehler, Frenkel-Paare

Die Erzeugumg von Frenkel-Paaren beruht auf eimer elastischen Wechselwirkung
zwischen Strahlung und Festkdrper. Fiir diese Form der Wechselwirkung wird

in der Regel ein Zweikdrper-Potential mit Zentralkréften zugrundegelegt. Die
drei groBen zur Verfiligung stehenden Modellrichtungen, das dynamische und das
statische Computermodell sowie das statistische Modell unterscheiden sich vor
allem hinsichtlich ihrer Verwendbarkeit. Wihrend im dynamischen und stati-

gchen Modell ausschlieBlich die Kristallstruktur des Festkbrpers einbezogen wird,
wird im statistischen Modell der Fall statistisch verteilter Kristallatome be-~
handelt. Infolge der endiichen'Computer&imenéion kSnnen im dynamischen Kristall-
modell unter Berilcksichtigung der Oberflidchenkrifte nur Kristallite mit etwa
1000 Atomen untersucht werden. Die in diesen kleinen Kristallen induzierte
Wechselwirkungen zwischen eingestrahlten Teilchen und Targetteilchen miissen
demnach von lokalen AusmaSen in der GrBB8enordmung weniger Gitterkenstanten sein.
M.a.W. Die Zahl der eventuell produziertem Frenkeldefekte mu8 klein sein, bzw.
die Strahlungsenergie darf grifenordnungsmifig fiir Teilchen mit mindestens einer
Nukleonenmasse nur einige keV und flir Elektronen, deren Wechselwirkung hier
jedoch nicht weiter behandelt wird, etwa 0,5 - | MeV betragen. Fiir gitter-

spetifische Untersuchungen im niederenergetischen Bereich ist das dynamische
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Modell extrem niitzlich, fiir hochenergetische Kaskaden ist die simulierte
Kristallgrofe jedoch zu klein. Im statistischen Modell werden gegensdtzlich
zum dynamischen ausschlieBlich die primiren Sto8prozesse behandelt, und die
Folgeprozesse einschlieBlich der Ausheilung der Defektstruktur nachtriglich
eingebaut. Die Anwendung dieses Modells wird grundsdtzlich nur nach unten
durch die zugrundegelegte Zweikdrper-Wechselwirkung beschrinkt, die von sich
nicht iiberlappenden Gitteratomen ausgeht; d.h. die anfingliche Energie des

eingeschossenen Teilchens muB grof gegen 100 eV sein.

In analytischen Berechnungen ist es bis auf wenige Ausnahmen wie Kanal- und
Fokusoneneffekte sehr schwierig, die Gitterstruktur zu beriicksichtigen.

Insofern wird im statistischen Modell das Gitter durch ein statistisch ange-
ordnetes Atomfeld gleicher Dichte (hochkomprimiertes Gas) ersetzt. Die Fehler

in dieser NZherung sind jedoch schwer festzustellen. Fiir hohe Anfangs- und
Ubertragungsenergien mit korrespondierender Weitwinkelstreuung diirfte der
Gittereffekt ausgeschmiert werden, ein Effekt, der sich bei polykristallinem
Targetmaterial verstidrken sollte, da die Wahrscheinlichkeit, daB die EinschuB-
und Fortpflanzungsrichtung mit einer niedrigindizierten kristallographischen
Richtung zusammenf#llt, unter 0,02 liegt. Die Differenz zwischen beiden Modellen
sollte somit nicht allzu grof sein. Fiir den hier interessierenden Fall hoher
Schddigung des FestkSrpers infolge hoher Teilchenfliisse und Energien wird
demzufolge das statistische Modell bevorzugt. Wobei an dieser Stelle betont

sein soll, daB es sich um ein makroskopisches Modell handelt und daB es
Quanteneffekte ausschlieBt. Die Anwendbarkeit dieses Modells ist innerhalb

des untersuchten Energieintervalls von 25 eV bis 100 MeV fiir die hier speziell
interessierenden Systeme ‘“1’“2’ = {1,28); (2,283 (6,28); (28,28} gegeben.

Die untere Cut-pff Energie entspricht der Verlagerungsenergie im Ni, dh. der
Energie, die nStig ist, um ein Ni-Targetatom aus seiner st
herauszuheben / 15 /. Die obere Energiegrenze E, ist eine Funktion der Kern-
ladungszahl Z des eingeschossenen Teilchens und entsprlcht einer maximalen
Te11chengeschw1nd1gke1t von V, = ezlh . 212/3, wobei e /h die Umlaufgeschwin-
digkeit des Wasserstoffelektrons im Bohrschen Modell ist. Diese obere Energie-
grenze wurde aus drei Grinden gewdhlt: (1) Unterhalb EQ treten keine Kefnum—
wandlungsprozesse auf (Teilchenzahlerhaltung); (2) bei Beriicksichtigung in-
elastischer Prozesse, dh. Ionisationsprozesse, werden diese unterhalb E, durch
einen relativ einfachen Formalismus beschrieben und (3) oberhalb E, sind die
experimentellen und theoretischen Ergebnisse #n relativ guter Ubereinstimmung

und werden bereits durch den Bethe-Formalismus beschrieben, dh. der elastische
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Anteil der totalen Wechselwirkung zwischen beiden Partnmern ist unter 17, so

da8 der inelastische Anteil dominiert.

2.2, Das statistische Modell

Im statistischen Modell ist die Defekterzeugungsrate K fiir strahlungsinduzierte

Frenkel-Paare als Zahl N der pro Zeiteinheit erzeugten Defektpaare definiert:

dN d -1
K = T - gét) *0p [s ] . (3)

wenn n{t) die Zahl der eingeschossenen Teilchen pro cmz, bzw. ﬂ%é&l der FluB

${t) [cm~2 s—{] und 9y

stelle des Flusses die Dosis ¢ °t, so erhdlt man die zeitunabhingige und dimen-

[cm?] der Verlagerungsquerschnitt ist. Wihlt man an-

sionslose Defekterzeugungsrate K ° t,die die Zahl der Verlagerungen pro Atom
angibt.

Der Verlagerungsquerschnitt o ist der scheinbare StoBquerschnitt, den das Tar-

?
. . .
iner stabilen Gitterlage

o
b
(2]
=
13

getatom dem stoBenden Te
irreversibel herausgestoBen zu werden, dh. verlagert zu werden. Ohne Berlick-
sichtigung der im weiteren Verlauf durch das stoBende und gestoBene Teilchen
erneut erzeugten VerlagerungsstGfRe (Késkadenfaktor) berechnet sich der einfache

. +
Verlagerungsquerschnitt op 2u

max

+
op = [ do (E,T) (4)
ED
wenn do (E,T) der differentielle Wirkungsquerschnitt, ED die ndtige Verlagerungs-
energie und
T = vyE = .lff{_l_M_Z
max o (M3+M2)2’

die bei einer anfinglichen Teilchenenergie E, maximal iibertragene Energie des

stofenden Teilchens der Masse Ml auf das gestoBene Teilchen der Masse M2 ist.

Der vollstindige Verlagerungsquerschnitt unter EinschluB der Kaskadenprodukte

o »9

(im Sekundir—, Tertiir-ProzeB erzeugten Frenkelpaare) lautet

fmax
G = v(T) do (E,T) ‘ (5)
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Der TeilchenfluB ist eine, wenngleich auch nicht ganz unproblematisch, unmittel-
bar zu bestimmende Grdfe; der Verlagerungsquerschnitt bzw. der Kaskadenfaktor
entziehen sich jedoch einer direkten experimentellen Bestimmung und sind nur in-
direkt aus Widerstandsmessungen, Dichtemessungen, elektronenmikroskopischen und
feldionenmikroskopischen Messungen zu erhalten, da bei diesen Messungen die
Kinetik des Gesamtsystems bekannt sein muB. Insofern kommt der theoretischen

Abschitzung des Verlagerungsquerschnitts eine besondere Rolle zu.

Der Verlagerungsquerschnitt ist eine Funktion des Streuwinkels 6 im Schwerpunkt-
system und des StoBparameters p, der als der Abstand definiert ist, in dem das
Teilchen am StoRzentrum vorbeifliegen wiirde, wenn kein Streufeld vorhanden wire.
Der Streuwinkel ist wiederum eine Funktion des StoBparameters und des Wechsel-
wirkungspotentials zwischen beiden StéBparametern. Der analytische Zusammenhang
dieser GrdBen ist der klassischen Streutheorie wohlbekannt, und bei Kenntnis des
Wechselwirkungspotentials kann der Verlagerungsquerschnitt prinzipiell berechnet
werden. Die kritische GrdBe ist somit das Streupotential, das Art und GrdRe der

Streuung determiniert.

2.4, Die Harte—-Kugel Ndherung fiir Neutronenstreuung

Fiir die elastische Wechselwirkung zwischen einem neutralen Teilchen und einem
geladenen Teilchen, z.B. Neutron-Targetatom, kann in erster Niherung im Primir-
stof mit der Harte-Kugel Niherung gerechnet werden, die den Targetatomen einem

wohldefinierten Radius r, zuordnet. Das Streufeld ist dann

r b |

V(r) = O fir T7 % (6)
© r<r
L b |

und die Streuung erfolgt im Schwerpunktsystem isotrop, was fiir do auf einen ein-
fachen Ausdruck fiihrt:

2
Y
o

do = dT _ )

max
Nach Kinchin und Pease / 16 / 1iBt sich der Kaskadenfaktor fiir die Harte-Kugel

Approximation leicht zu

0 T<E ‘
D
1
Eps T < 2Ep| (8)

v(T) =|T/2 ED fiir 2 ED <T <E

EIIZ ED T >E
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berechnen, wenn EI die Ionisationsenergie des Targetmaterials ist, die fiir

Metalle herkdémmlich entweder durch

Ep =M, [kev ] 9)
oder genauer durch
. 1 Ml .

(me = Elektronenmasse, E_ = Fermi-Energie) gegeben ist. Die Ionisationsenergie

F
soll der Tatsache Rechnung tragen, daR oberhalb von ihr die inelastische Wechsel-

wirkung liberwiegt. Das ist sicherlich ein vereinfachtes Bild.

Der Neutronenfluf ¢$(E) wurde fiir verschiedene Reaktorspektren nach dem 26—

Gruppensatz von Abagjan / 17 / dargestellt, so daB fiir jede Gruppe eine diffe-

rentielle Erzeugungsrate definiert ist:

dK = o (E) ¢(E) dE ) (11)

Die Addition der spezifischen Gruppendefektate liefert dann die fiir jeden
Reaktor typigche integrale Schidigungsrate-K. In der Abb. 3 sind einige Reaktor-
spektren (DFR, EBR II, FR 2, SNR und BR 2) beziiglich ihrer ¢ = ¢(E) Abhingigkeit
dargestellt. Die Tabelle 1 gibt die fiir diese Reaktorspektren berechneten
mittleren Verlagerungsquerschnitte und die integrale Defekterzeugungsrate K

wieder. Als Targetmaterial wurde jeweils reines Nickel gewdhlt / 18 /.

2.5, Die erweiterte Impulsndherung fiir StoBprozesse mit geladenen_ Teilchen

Fiir geladene Teilchen ist das Potential V(z) eine mit dem Wechselwirkungsabstand
r monoton fallende Funktion, die bei rein repulsivem Charakter des Streufeldes

gegen Null geht. Die Beriicksichtigung der verschiedenen Bindungsverhdltnisse im
Festkorpergitter filhrt zu attaktiven Anteilen, die der Beschreibung der Gitter-
dynamik dienen. Die Energiebetrige liegen jedoch hier unter einigen Elektronen-

volt, so daB sie fiir Verlagerungsprozesse irrelevant sind.

Die Form des Wechselwirkungspotentials wird filir verschiedene Wechselwirkungs~-
bereiche der StoBpartner durch unterschiedliche semi-empirische Potentialtypen

dargestellt:

2
lezl

T

< 0.05 Vo(x) =

<o0,8 Vy(r) = 2,2,1%/r £ (x/ay) (12)
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0,8 <r, <1,35 VBM(r)2 = Agy exp(-r/aBM)
= 1,35 VMo(r) = AMo exp(-r/aMo)- Abe exp(-r/fa Mb)

mit r, = %»‘Jg, D als dichtesten Abstand zweier Nachbarn und f(r/aB) einer
Abschirmfunktion, die hier gleich exp(-r/aB) gewdhlt wurde. Die Abschirmlingen
ags apy beriicksichtigen den EinfluB der Elektronenabschirmung auf das Kernpo-
tential fiir ein am Atom vorbeifliegendes Teilchen; sie sind ein MaB fiir die
effektive Kernladung. Die Abkiirzungen C, B, BM und Mo beziehen sich auf die
Coulomb-, Bohr-, Born-Mayer— und Morse-Potentialtypen. Die Darstellung des
gesamten Potentials durch verschiedene Potentialtypen ist jedoch durch mehrere
Nachteile gekennzeichmet. / 1 /

Die Abschirmlédnge a, ist bisher experimentell nicht vermessen worden, so daR

lediglich theoretiszhe Abschitzungen vorliegen. Fiir den mittleren Energiebereich
liegen somit keine genau bekannten Wechselwirkungsenergien vor. Die Born-Mayer
Konstanten lassen sich innerhalb eines Faktors 2 semiempirisch ermitteln.Fiir

Ni als Targetmaterial wurden von uns nach einer modifizierten Huntington-Seitz
Prozedur aus korrigierten elastischen Konstanten ein Born-Mayer
Form - : '
Vo (¥) = 24,4 exp(-r/0,23 R) [kev ] , (13)

gewonnen / 19 /. Die Genauigkeit sollte einen Faktor <(-1,2; +2) betragen. Die
Schwierigkeit liegt in der Tatsache, da8 Ni als Ubergangsmaterial mit nicht ab-
geschlossener 3d-Elektronenschale und 4 sz-Konfiguration nicht mehr durch Ein-

elektronenmodelle beschrieben werden kann.

Analytisch kann das Born-Mayer Potential durch den Brinkmannschen Ansatz darge-

stellt werden

Zze2
VvV (xr) = 26 T  eXp
4pm

(-r/ ) {14)
A rlaBMl A4

(C = Korrekturparameter der Grdfenordnung 1). Bei ungleichem Z der StoBpartner
im Born-Mayer Bereich wurde any in Ermangelung genauerer Daten durch den simplen
Ansatz

2/3 . 2/3 -1/2

gy 2y #2y) = xay (2) +2Z, ) (15)
reprisentiert, wobei a; dem Bohrschen Wasserstoffradius entspricht und ¢ so

2 2y @
= 2,) = 0,23 R ibergent.

gewdhlt wurde, daf fiir Zl > Z
(z

7 ZZ) in die experimentelle Abschirm-

ldnge a

BM 1
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Mit Ausnahme des Coulomb Potentials liefern die anderen Streupotentiale keine
algebraischen Relationen in 6 und p, die fiir eine geschlossene analytische
4Darste11ung von do erforderlich sind. Die Born- und Born-Mayer-Potentiale
fihren bereits in der Impuls-Niherung in 1. Ordnung (eine exakte‘Lasung ist
nur numerisch durchfithrbar) fiir 6 auf modifizierte Hankel-Funktion mit dem
Argument (p/a). Eine ausfilhrliche Diskussion dariiber findet man z.B. bei

G. Leibfried / 32 /. |

Um diesen Nachteilen zu entgehen, wurde von uns ein Potential eingefiihrt / 19 /,

das in der Literatur unter dem Namen "Invers-Potential" bekannt ist:

nv )s=§ ] <5 <o (16)

Vinv(r) = —= (

Dieses von Lindhard, Scharff und Schiétt / 20 / gut untersuchte Potential unter-

scheidet sich allerdings von den bisherigen Potentialen mit begrenztem Giiltig-

konstanter Abschirmlinge

% nv [ = (9“2)1/3

fliir gegebenes Zl,Z2 arbeitet.
Eine Verallgemeinerung dieses Potentials 188t sich jedoch erreichen, wenn man
jedem diskreten r-Wert eindeutig einen s- und ainv—Wert zuordnet. Das so definierte

Inverspotential mit gleitendem s- und aiﬂv-Parameter erlaubt eine identische Re-

prisentation eines beliebigen abgeschirmten, stetig differenzierbaren Coulomb-
Potentials,wobei der funktionelle Zusammenhang von s und r bzw. von a. und r
aus der Forderung der Gleichheit der beiden Potentiale sowie der Gleicﬁgéit ihrer
Radialableitungen bestimmt wird. Durch dieseg Verfahren lassen sich z.B. den Po-
tentialen (12 b) und (12 ¢) entsprechende Inverspotentiale zuordnen: V?nv bzw.
V?:v . Der Grundsatz der klassischen Physik "natura non facit saltus" fordert den
stetigen AnschluB der Potentiale und ihrer Ableitungen in den AnschluBpunkten

Der gegenseitige AnschluB der Potentiale liefert ein fiir alle r giiltiges Invers-
potential, das zwar aus den einzelnen Potentialen zusammengesetzt ist, Vinv(r) =
VMb s V?M . ...} , aber keine einfache oder gewichtete Superposition der Ein-

inv’ ‘inv
zelpotentiale darstellt. Aus der AnschluBbedingung folgt, daB die Vorgabe eines

ey

einzigen inversen Teilpotentials ausreicht, um damit die Potentialkonstanten des

Anschlufpotentials und die Koordinaten des AnschluBpunktes eindeutig festzulegen.
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Mit anderen Worten: Die Konstruktion des Gesamtpotentials 1dRt sich durch
die oben gewidhlten Randbedingungen prinzipiell auf die Vergabe eines einzigen

Teilpotentials reduzieren.

In den Abbildungen 4a und 4b sind fiir eine a-Ni und Ni-Ni Wechselwirkung die
verschiedenen Einzelpotentiale nach Gleichung (12) dargestellt. Fiir das Morse-
Pontential wurdeét die Potentialkonstanten nach Girifalco und Weiger / 21 / be-
nutzt, V_.. basiert auf Gl. (13) und (15) und V, auf Gl. (12b) mit a_, = a,

2/3 BM2/3 -1/2 BM B B . B
(Z1 + Z2 ) . V. = V., + Vinv wurde nach dem oben beschriebenen

inv inv
Formalismus berechnet.

2.6, Verlagerungsquerschnitte und Defekterzeugungsraten

Aus der Kenntnis des Wechselwirkungspotentials 148t sich der exakte Streu-
querschnitt herleiten. Fiir das gegebene Invers-Potential ist jedoch eine ana-
lytische L8sung nur fiir rationales s mdglich, fiir reelles s ist eine numerische
Prozedur erforderlich / 21 /. Beschrinkt man sich aber auf kleine Streuwinkel

§ = 45. << 1, dh. ist die iibertragene Energie T klein gegen die Einschuf-

energie E, so 148t sich {iber die Impulsniherung ein geschlossener Ausdruck fiir den

s—abhingigen differentiellen Wirkungsquerschnitt gewinnen / 20,22 /

1+1/s

2 :
do (E,T,s) = (ma inv/s) (Tmax/T) dT/Tmax
i i i i 1/s
qinv Ef a Linw T (f's + f') / Ere1 T (is)] an
2
- ZIZZ € as-l
inv s inv
a. = 1f (ag,,)
inv DM

Die Berechnung von do erfolgt iiber die Berechnung des Streuwinkels 6 (im

Schwerpunktsystem).
0 = = %R %‘% £ (18.1)
rel Y rZ- pZ
P
woraus p = p(6) foligt und wegen
T/T__ = sin?0/2 = 6%/4 (18.2)

max

P = p(T) und daraus do(p) =+ do(p(T)) =+ do(T). -
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Eine mdgliche Bestimmung des s-Parameters liegt neben semi~empirischen
Verfahren in der Vorgabe eines s, = s(ro), wenn der r_ der dichteste Abstand
beim ZentralstoB bedeutet:

(rol) = Erel fiir s =8 (18.3)

vinv ol
wobel S, iiber s, =1n + rO/a mit T, zusammenhdngt (fiir das BM-Potential ist

n = 0 und fiir das B-Potential ist n = 1); L und o1 sind ein einer bestimmten
Relativenergie Erel zugeordnetes Wertepaar aus der Menge {ro,so} . Die Wahl
eines solchen s = s, Parameters fiihrt jedoch zu einer Uberschitzung der StoR-
daten, da S, infolge seiner Energieabhingigkeit liber r, ZentralstSBe bevorzugt;
bei hoher E, werden aber geringe Energieiibertrige bevorzugt (Impuls-Ndherung!).
Die Beriicksichtigung nichtzentraler St&B8e 138t sich generell durch ein s > s,
erreichen, das als effektives s, S.gg Semannt, formal durch die Integration von
Gl. (17) iber alle g eingefiihrt wird, wobei die untere Integrationsgrenze gleich
s,; gesetzt ist, die obere grundsitzlich bei Sgp = 10 abgeschnitten wird, was in

allen Untersuchungen ausreichend erscheint.

Zur Berechnung des Verlagerungsquerschnittes wird anstelle des herk8mmlichen
Kinchiﬁ-Peaée Ansatzes fiir v{(T), GLl. (8), éer auf der Harte-Kugel Niherung
beruht, der Lindhard-Faktor v(s) fiir das Inverspotential mitgeﬁommen. Fir s > 4
bricht allerdings der Lindhard-Ansatz zusammen, da fiir T = ZED der Grenzwert

(T = ZED, 8p > 4) = 1 nicht erreicht wird. Die Abb. 5 zeigt den Verlauf von
v(s) und V(T)Dals Funktion von s. Der Stufencharakter der Kaskadenfunktion
v(T) wird nur im oberen Energiebereich stetig angepaBt, indem in erster N3herung
die Sprungenergie EI durch eine effektive Ionisierungsenergie ersetzt wird, die

vom Quotienten aus eastischem und inelastischem Energieverlust abhingt.

Die Abb. 6 zeigt die berechneten Verlagerungsquerschnitte 9% fiir Neutronen und
verschiedene Ionen in Nickel als Funktion der EinschuBienergie. Mit wachsendem

Zl verschieben sich Betrag und Lage des Kurvenminimums zu hSheren Querschnitten

und EinschuBenergien. Ein Vergleich der Wirksamkeit der verschiedenen Bestrahlungs-
quellen beziliglich ihrer singuldren Defektpaarerzeugung ist damit durch Abb,

6 gegeben, wenn generell ein experimentell realisierbarer FluB von gleicher Teil-
chenzahl pro Sekunde angenommen wird. Der Quotient aus zwei K-Werten ist zu-
gleich ein MaB fiir die relative Bestrahlungsdauer bei zwei verschiedenen Quellen,

wenn ein gleiches K gefordert wirzd.

Eine experimentelle Verifikation dieser berechneten Werte ist jedoch nur bedingt

mbglich. Eine direkte elektronen—- oder feldionenmikroskopische Beobachtung des
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Festkdrpers zeigt stets den dynamischen Zustand des Systems, wie er z.B. durch
Gl. (2) wiedergegeben wird. Die Defekterzeugungsrate in der Definition von

Gl. (3) ist stets ein reiner, dh. unkorrigierter Quellterm fiir Frenkelpaare.
Selbst einfache Senkprozesse wie die gegenseitige Rekombination oder Ersetzungs-
stoBe / 24,25 / werden nicht erfaBt.

Eine indirekte empirische Kontrolle dieses Modells 148t sich iiber die Berechnung
und Messunge integraler GriBen vornehmen, die gleichfalls empfindlich von der
Form des Wechselwirkungspotentials abhingen. Eine dieser GrdBen ist die Reich-
weite des eingeschossenen Teilchens in einem Target, die sich nach Kenntnis des

totalen Energieverlustes

tot elastisch inelastisch

in tiblicher Form zu

&

b N
a =1
= I dE ‘ (20)
tot

TS
"

E
R(E) = J
E

=]
Fis
=]

berechnet. Der elastische Energieverlust ist dabei durch

[- %% } = n f T do(E,T,s) ds . Qn
elastisch T
gegeben. Der inelastische Energieverlust betridgt fiir Ionengeschwindigkeiten, die
nicht wesentlich grdBer als die Bohrschen Umlaufgeschwindigkeit des Elektrons
um den Wasserstoffkern sind,

{ 1) 1/9
L A

=k E

1 (22)

{ jinelastisch

1/2 Proportionalitit des Lindhard, Scharff, Schigdtt

wobei hier die bewdhrte E
Modells (20) beibehalten wird. Der Proportionalititfaktor k‘ ist eine modifizierte
Lindhard, Scharff, Schidtt Konstante (26). Die untere Grenze Emin‘in der E-
Integration Gl. (20) korrespondiert mit der unteren Grenze Tmin in der T-
Integration der Gl. (21). Beide Energien liegen abhingig von den StoBbedingungen
zwischen 10—2 und 4 x 10l eV. Die Wahl einer unteren Cut—off Energie ist grund-
sdtzlich wegen der klassisch-physikalischen Modelistruktur und der angenommenen

Zwei-KSrper Wechselwirkung erforderlich.
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Die Abb. 7 vergleicht fiir einige StoBsysteme die berechneten Reichweiten-
verte nach dem vorliegenden Formalismus mit experimentellen Reichweiten-
daten fiir Riickstof—-Atome nach Lint und Wyatt / 27 /. Die ausgezeichnete
Ubereinstimmung der theoretischen und experimentellen Ergebnisse legt um das

benutzte Wechselwirkungsmodell ein breites Vertrauensband.

Spike-Phinomene

3.1. Verlagerungszonen

Eine der ervdhnten Grenzen des bisherigen Kaskadenmodell ist die Annahme einer
isolierten Zwei-K8rper Wechselwirkung mit isclierten St8Ben, denen eine
Frenkelpaarerzeugung folgt. Die Grenze zwischen Einzel- und Kollektivphinomenen
wurde 1954 von J.A. Brinkmann mit dem Konzept der displacement spikes niher
untersucht / 4 /. Die Frage nach der Unabhingigkeit zweier aufeinanderfolgender
Stofereignisse beantwortete Brinkmann mit der Einfiihrung einer mittleren freien

Verlagerungsweglinge
Ap =1/ (@ ooy ‘ (23)

die ein MaB fiir den mittleren freiem Abstand zweier VerlagerungsstBe darstelilt:
&
D
querschnitt. Der Vergleich von AD mit Gittergr8fRen wie dem dichtesten Abstand

n bedeutet die Targetatomdichte und 0, nach Gl. (4) den einfachen Verlagerungs-

D zweier Nachbarn liefert in erster Niherung eine Aussage iiber die riumliche
Separierung von StoBereignissen. Liegt der Quotient aus AD und D in der Ndhe

von 1, so ist mit Sicherheit eine isolierte Stofifolge nicht mehr zu erwarten.

In der Tab. 3 sind fir einige Teilchen mit reprisentativen Energien die Ver-
lagerungslingen nach Gl. (23) angegeben (n = Dichte von Nickel) Fiir die Neutronen
wurde der totale Wirkungsquerschnitt in Nickel nach I. Langner, J.J. Schmidt

und D. Woll / 28 / benutzt. Nimmt man der Einfachheit halber isotrope Streuung
an, so ist der Verlagerungsquerschnitt

T _ _E
max ~D (24)

g, =0

+
D tot nax
bei Tmax >> ED nahezu identisch mit Crot Betrachtet man ausschlieﬂlich’AD/D
in Tab. 3 so findet man fiir alle StoBSsysteme isoiierte oder fast isclierte
Primirst5Be. Die Unabhingigkeit dieser Ereignisse ist jedoch nicht gewidhr-
leistet, da die Primdrteilchen mit mittleren Energiem um <T> > Ey ihrerseits
wiederum Verlagerungsprozesse einleiten und somit Primirzomen aufbauen. Die

rdumliche Ausdehnung dieser Zonen ist im wesentlichen der Reichweite R (<T>)



- 17

der Primirteilchen proportional, so daB als '"wahre' Unabhingigkeitsgrdfe der
Quotient AD/R (<T>) (25) zu bilden ist. Fiir die in Tabelle 3 beschriebenen
Wechselwirkungen folgt, daB im wesentlichen nur die Neutronen und die leichten
Ionen (Zl < 10) unabhingige Primirereignisse erzeugen, dh. VerlagerungsstidRe,

deren mittlerer Abstand groB gegen die riumliche Ausdehnung der Primirzonen ist.

Die Ergebnisse in Tabelle 4 zeigen die Grenzenergien, bei denen die Verlagerungs-
ldnge gleich dem dichtesten Nachbarabstand in Ni werden. Diese Energien liegen
betrdchtlich hoch verglichen mit der Energie von ca. 30 keV, bei der in Nickel
mit Nickelionen die maximale Defektrate fiir Frenkelpaare auftritt. Nach dem
Brinkmannschen Modell wiirde demnach fiir Ni-Ionenenergien von ca. 100 keV die
Defektrate K = O werden. Dieses scheint jedoch dem experimentellen und theore-
tischen Befund zu widersprechen, nach dem ein zwar geringer, aber merklicher
Uberschuf an freien Leerstellen gegeniiber der thermischen Gleichgewichtskonzentra-
tion vorhanden sein muB, um ein Porenwachstum zu erlauben / 8 /. Eine mdgliche
Erkldrung widre ein spike-induzierter Leerstellenmechanismus, bei dem infolge des
Kollabierens instabiler Verlagerungszonen zu nicht notwendig kristallinem Aus-
gangsgitter Leerstellen und Zwischenigtteratome zuriickbleiben. Abb. l¢ zeigt
beispielsweise Poren, die mit 50 keV-Nickeliomnen (AD/D = 0,73) in Ni (Reichweite
= 190 X) erzeugt werden. Die Defektrate lag bei 210 d/a, dh. 210 Verlagerungen
pro Gitteratom. Das beobachtete Schwellen betrigt etwa <0,5%, was bei Annahmen
harter Kugeln zu einem effektiven K, Keff’ von 5 x 10-3 d/a fiihrt. Von 4 x 104
Verlagerungsstdfenfiihrt damit einer zu einer 'Poren-Leerstelle". Nimmt man zu-
sdtzlich die Energie pro Spike-Atom mit =1 eV an / 4 /, so liegt die mittlere

Zahl der Atome in der Verlagerungszone bei 5 x 104, was zu einer sphidrischen Ver-

Bedeu
physikalischen Anderung 7 durch Primdirteilchen unterhalb T fragen:

T
[v @K €T/ ['"a’; (t) K (E,T) (26)
E E

D D
+ .,
wenn K (E,T) = do (E,T) / oy ist.
Unter der Annahme, daB n proportional zu T ist, werden 507 der physikalischen
Anderung, die hier der Bildung einer Verlagerungszone entspricht, durch Primir-
atome oberhalb von 1/2 = 4890 eV hervorgerufen. Die dieser Energie zugeordnete
Verlagerungszone besitzt einen Durchmesser von 34 X er stellt etwa eine untere

Grenze fiir die Bildung von Verlagerungszonen dar. Der Wert von TI/Z betrigt etwa
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das 8-fache der im Mittel iibertragenen Energie <I> = 620 eV. Die Wahrschein-
lichkeit dafiir, daB noch Energien > Tl/Z im Prim#rereignis iibertragen werden,

betrigt

T
P (T >T - Mg @,m @27

1720 =1

By

und in unserem Beispiel 3,27. Die Wahrscheinlichkeit fiir die Bildung von
Verlagerungszonen mit Durchmesser >30 & liegt zwar um den Faktor <10 hoher als
die experimentell becbachtete Poremkonzentration, aber das Verhiltnis der Vo-

lumina aller Poren und aller Spikes (> 30 2) fa11c un

<V> = 7,67 x 10~17‘cm3

Void

5 -2
10<V> o tre = 7505 x 10° x 10

4 18

x 10 = 2,05 x 10
den Faktor = 10 zugunsten der Poren aﬁs, so daB die Frage nach der Bedeutung

der Verlagerungszonen fiir die Porenkeimbildung (unabhingig vom homogenen oder
inhomogenen Charakter) nur im Sinne benatwortet werden kann, daB Verlagerungs-
zonen wohl hinreichend fiir die Porenbildung sind. Ihre Notwendigkeit 138t sich
mit diesem geschilderten Experiment jedoch nicht nachweisen. D.I.R. Norris / 30 /
schlieBt aufgrund seiner Experimente mit | MeV-Elektronen die Notwendigkeit von
Verlagerungszonen fiir die Porenbildung aus, da die | MeV Elektronen im Ni nur
Einzel- oder Doppelleerstellen erzeugen kdnnen. Eine solche Aussage, die letztlich
auch die Unabhingigkeit der Primirereignisse beinhaltet, kann nicht allein

nach den Kriterien Gl. (25) gefdllt werden, sondern jetzt zusitzlich eine Defekt-
erzeugungsrate K << 1 [ d/a ] voraus, da eire mehrfache Verlagerung eines jeden
Gitteratoms die Unabhingigkeit der Ereignisse im BestrahlungsprozeB infragestellt.
Voids sind jedoch bei diesen Dosen (K <<1) bisher nicht beobachtet worden. Die
Grenzenergien in Tab. 4 sollten jedoch insofern nicht allzu ernst genommen werden,
da das Konzept einer mittleren freien Verlagerungsweglinge bei atomaren Grdfen-

ordnungen nicht mehr verwendbar ist.

Die Abb.8a zeigt die Brinkmannsche Vorstellung von einer Verlagerungszome und die
Abb .8b das verfeinerte Seegersche Konzept einer verdiinnten Zone, in der spezi-
fische Gittereffekte wie FokussierungsstSfe, Kanalisierungsereignisse etc. die
Interstitiellen vom leerstellenreichen Kern entfernen, so daB die Bedingungen
fir ein Zusammenfallen des Leerstellenhohlraums und fiir eine Neuordnung ent-
fallen.

Zusammenfassend 138t sich sagen, daB weder das Zonenkonzept noch die einfacle Kas-

kadentheorie singulirer Defekterzeugung sich als einzige Defektmechanismen
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etablieren, Es ist sehr wahrscheinlich, daR beide gleichzeitig auftreten.

3.2 Thermische Zonen

Die elastischen Wechselwirkungen sind nach unten durch die Verlagerungsenergie
E, begrenzt, die ein Gitteratom im StoBprozef notwendig iibertragen bekommen
mufB, um seine Gitterposition verlassen zu kdnnen. Der nichste Schritt der Unter-
suchung, wie sich die in der Primirzone enthaltene Energie am Ende der Sto8-
kaskade eines Primdrteilchens ins Gitter ausbreitet, gehdrt nicht mehr unmittel-
bar zum Thema der Arbeit; er schlieBt jedoch eng an das spike-Phinomen an, so
daf er kurz behandelt werden soll. Die Energieausbreitung kann versuchsweise
durch eine Temperaturverteilung beschrieben werden, wobei die “"Temperatur eines
Atoms"” durch seine kinetische Energie definierbar ist

Epron * 3 KT : (28)

und k die Boltzmannkonstante bedeutet (1 eV = 7,7 . 103 K). Der Energieiiber-

tragung von einigen eV definiert bereits erhebliche Atomtemperaturen, deren
Ausbreitung mit den Mitteln der normalen Wirmeleitungstheorie nur bedingt
untersucht werden kann, da diese fiir kinetische Energien kleiner als etwa 0,1

eV Verwendung findet,

Nach der Wdarmeleitungstheorie erfolgt die Ausbreitung im isotropen Medium nach
der Gleichung

2 8T

vV T = D) (3 (29)

wenn der D der Wirmediffusionskoeffizient ist, der mit der Wiarmeleitfidhigkeit

C, dem Atomvolumen v__ und k durch die Beziehung

at
D= Cvat/k
zusammenhingt. Die einfachste L&sung der Gl. (29) ist
2
Qv -r° /4Dt
T(Z,t) = 3kat & 373 t>0 (30)
{4w bt}

Das entspricht einem Vorgang, bei dem zur Zeit t = O an der Stelle r = O eine
Wirmemenge Q = f 3 kT/vat dr erzeugt wurde. Zur Vermeidung der Singularitdt fiir
t = 0, betrachtet man die durch Gl. (30) beschriebene Wirmeausbreitung

T(?,t) nach einem Startpunkt t = ri / 4 D, wobei r, den mittleren Atomradius nach
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bedeutet. Der Wert von t entspricht etwa der Vibrationsperiode eines Gitter-—

atoms (l()_13

s). Die Existenzdauer einer solchen theoretischen Zome liegt bei
5}02 t, und die erreichten Temperaturen liegen iwischen 10% - 10° Kelvin.

An diesem Modell sind viele Verfeinerungen angebracht worden, insbesondere‘ist
ein Kopplungsfaktor q eingefiihrt worden, der zur Relaxationsieit,als MaB fiir
die Transferrate,reziprok ist und die Kopplung zwischen Gitter— und Elektronen-
temperatur beschreibt. Die grundsdtzliche Schwiche des Wirmeleitungsmodells, das
es nur fiir T << TS (TS Schmelztemperatur in Kelvin) angewandt’werden darf, ist

jedoch damit nicht behoben.

Ein anderes, vermutlich besser zutreffendes Modell, geht von der direkten Energie-
ibertragung im Gitter durch St88e zwischen nichsten Nachbarn (N.N.), die so

schwach sind (E = 5-8 eV), 80 daB StBBe mit {iberndchsten Nachbarn nicht

atom ,
wesentlich sind. Die StS5RBe sollen dabei in einer Zeit * = D/v stattfinden, wenn

D der Abstand zum N.N. und die Atomgeschwindigkeit bedeuten. Als Energie-

bilanz erhilt man dann fiir ein k.f.z. Gitter (mit 12 N.N.) die Gleichung

Atom)N.N. (31)

w
: _ _ _Atom 1
Eatom - T * i2 ZNoN. ( T

Die Giiltigkeit von Gl. (28) wird auch hier wieder angeommen. Ohne diese Gleichung
n¥her diskutieren zu wollen, zeigen die Abb.%a-c die Resultate von Maschinen-

rechnungen an einem Modell filir Cu. Die Beziehung zwischen E und der Temperatur

Atom
ist EAtom = kT, da die Bewegung der Atome nur in der Ebene erfolgt. Das Zentrum
liegt nicht am Anfangspunkt, sondern ist in der Richtung der Anfangsgeschwindig-
keit verschoben. Eine‘regelmﬁsige Wirmeausbreitung im Sinne der Wirmeleitungs-—

theorie ist nicht zu sehen.
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Tabelle 1 Mittlere Verlagerungsquerschnitte <UD> und integrale Defekterzeugungsraten k in Abhéngigkeit von

verschiedenen Reaktorspektren

Reaktor Integraler FluB [n/cmzs] K [s_‘] , <oy > [cmzj <oy > /<cD > (EBR I1)
EBR |1 2,1+ 10" | 2,75 + 1070 1,31 « 102! 1,00
[
|
. ' b
DFR 2,5+ 10" 3,22 + 1070 1,29 « 1072! 0,98
SNR 6,0 » 107 4,82 + 10°° 8,03 « 10722 0,61
BR 2 1,0+ 10" 6,00 « 107’ 6,09 « 10 22 0,54

FR 2 0,7+ 10" 2,82 « 1078 3,46 + 10722 0,26

e




I - 24

Tabelle 3 Mittlere freie Verlagerungslingen A, und Primirzonenausdehnungen

fiir verschiedene Teilchen der Energie Eo in Nickel als Target-—

material
Ni
E A A./D Ty R(<T>) | Ap/D
o D D 2 (cm)
(MeV) (cm) DNi-Ni=2’6l (keV)
8 -6

n ! 3,8 1,5 « 10 33,7 1,5°1070 | 2,5-106
a 10 3,4 1,3 - 10° 337,5 8,9°10°° | 3,8°10°
o 10 1,9°1073| 7,5 - 10* 0,2 3,0°1077 | 6,3-10°
c* 10 7,6°10° ] 2,9 + 103 0,26 | 3,1°1077 | 2,5-10%
nit 10 6,5:1077 | 2,5 + 10! 0,38 | 3,771077 | 1,7
Nit I 9,3°10 2 | 3,6 0,43 | 3,8°1077 |o0,24
Nit 0,1 | 3,1010°°|1,2 0,63 | 4,310 |o0,07

Tabelle 4 Grenzenergie, bei der die mittlere freie Verlagerungsweglinge

gleich dem dichtesten Abstand zweier Nickelatome ist

Energie [keV]

Literatur

23
>100")

130

Brinkmann / &4 /

Kulcinski et al. / 29 /

diese Arbeit

+) vom Verfasser aus / 29 /-Daten geschitzter Wert



a) Defektcluster nach 60 keV Ni+ in Nickel

b) Versetzungsloops nach 80 keV He' in Nickel

Abb. 1: vVerschiedene Defekttypen in
Metall nach niederenergetischer Be-

strahlung mit Ionen

c) Poren nach 50 keV Ni+ in Nickel



Abb. 2:*Niederenergetische Gasimplan-

tation in Reinst-Nickel mit Dosen

= 1016 Ionen/cm2

a) 60 keV He' in Nickel

<

b) 80 keV N2 in Nickel

¢) 50 keV Ar' in Nickel
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Abb. 4:

Darstellung der nach Gl (12) und (16) benutzten Potentiale
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Abb. 5: Darstellung des Lindhard-Faktors o)

v

v(s) in Abhingigkeit von s
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|
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/ i °
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w sw s 5w 5 10[6)

Abb., 6: Verlagerungsquerschnitte o
fiir verschiedene EinschuBteilchen in
Nickel in Abhingigkeit von der Einschuf-

energie‘Eo
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Abb. 7: Vergleich von berechneten Reichweiten (ausgezogene Linie) mit experimentellen Daten
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Abb. 8a: gchematische Darstellung der

Verlagerungszone nach J.A. Brinkmann

Abb., 8b: Schematische Darstellung der

"verdiinnten Zone' nach A. Seeger
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Abb. 9: Temperatur-Verteilung in

einer (100) Ebene von ‘Cu nach Rech- e’(

nungen von G.H. Vineyard et al. 100

nach einer Energieiibertragung von Izﬁ 6 Ay

100 eV auf ein Atom (+) in der an- e

gegebenen Richtung ‘,:_,;,A_,_W”w_,. I
¢) nach 16,5 x 10-133



IT -1

Theorie der Porenbildung

von W. Schneider

INHALT
1. Einleitung
2. Grundlagen
2.1 Konzentrationen der Gitterfehler
2.2 Keimbildung
2.3 Porenwachstum

3. Computersimulation

4, Literaturverzeichnis



IT -2

Theorie der Porenbildung

W. Schneider

1. Einleitung

Im Jahre 1967 berichteten Cawthorne und Fulton (i) {iber sorgfiltige mikro-
skopische Untersuchungen von bestrahltem Hiillmaterial aus dem DFR, das ei-
ne Dosis von etwa 1022 n . cm™2 erhalten hatte. Sie fanden, da8 der Stahl
eine groBe Anzahl von kleinen HohlrZumen aufwies, die einen Durchmesser
von etwa 100 Atomdurchmesser hatten. Sie konnten zeigen, daB diese Hohl-
rdume zum griften Teil leer sein muBten, da der Gasgehalt des Materials
sehr viel niedriger lag, als der Hohlraumfiillung entsprach. Sie nannten
die Hohlrdume deshalb voids. Im folgenden wird das Wort Pore filir leere
Hohlriume verwendet, im Gegensatz zu gasgefiillten Blasen. DaB die Poren
zum gro8ten Teil leer sein miissen, zeigt auch, daB geringe thermische Be-
Stahl etwa bei 800°C) die Lcher v3llig zum Verschwinden

1, e
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Die Bildung von HohlrHumen erfordert, daB sich die HuBeren MaBe des Mate-
rials dndern miissen, um den Betrag, der dem eingeschlossenen Volumen der
Poren entspricht. Nachdem nun die Dimension des Hiillmaterials nachgemessen
und die VergrdBerung der MaBe bestdtigt war, erwachte sofort wegen der auf-
tretenden Auslegungsfragen ein groBes technologisches Interesse an diesem

void-swelling bekannt werdenden Effekt.

Abb. 1 zeigt, wie man sich eine solche Pore im Gitter vorzustellen hat. Im
Gegensatz zu anderen Stdrungen des Gitters wie Leerstellenloops oder Inter-
stitiellenloops wird die Verspannung des Gitters durch eine Pore gering
sein, widhrend die Versetzungsringe sich gerade durch diese Spannungen im
elektronenmikroskopischen Bild bemerkbar machen. Die Tatsache, daB Poren
leer sind und weitgehend spannungsfrei im Gitter liegen, fordert, da8 das
Wachstum der Pore durch diffusionsgesteuerte Aufnahme von Leerstellen er-
folgen muB, was wiederum das Vorhandensein einer gewissen Leerstelleniiber-
sdttigung der Matrix erfordert. Die wichtigste Voraussetzung flir das Poren-~

wachstum ist also eine Leerstelleniibersittigung.
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Da es gleichgliltig sein diirfte, wie diese Ubersittigung hervorgerufen wird,
kénnen wir erwarten, daf auch in anderen’Versuchsfﬁhrungen, die Leerstel-

leniibersittigungen liefern, eine Porenbildung zu erwarten ist.

Solche Versuche sind schon seit lingerer Zeit bekannt. Ein typischer Leer-
stelleniibersdttigung liefernder Mechanismus ist der Kirkendahl—-Effekt (3).
Zwei Metalle mit verschiedenen Diffusionskoeffizienten erhalten die Mdg-
lichkeit ineinander zu diffundieren. Weil das Material des einen Partners
schneller durch die Kontaktfliche wandert als das andere Material, muBl es
Leerstellen hinterlassen und diese kdnnen zu grdBeren Aggregaten koagulie-
ren, bis wirkliche Hohlr3iume gebildet werden. Dieser Effekt wurde schon
fiir viele Diffusionssysteme becbachtet. Weitere Leerstellen erzeugende Me-
chanismen, bei denen man Porenwachstum beobachtet hat, sind das schnelle
Abschrecken stark erhitzter Proben, in denen dadurch die hohe thermische
Leerstellengleichgewichtskonzentration eingefroren wird und so bei tiefe-
ren Temperaturen eine Leerstelleniibersidttigung liefert. Solange die Ab-
schrecktemperaturen noch hoch genug sind, daB die Leerstellen beweglich
bleiben, kdnnen auch hier Poren éachseaa Béis;iele fiir Pel4), AL(5), Ag,
Cu Au (6), Ni und austenitischem Stahl sind berichtet. Weitere Beispiele
fiir Porenwachstum findet man in Versuchen zur thermischen und elektrischen

Uberfiihrung, d.h. beim Materialtransport durch Mitnahme von Material im

Phononen— oder Elektronenstrom {(7,8).

Grundlagen

In den folgenden Betrachtungen wird die klassische Keimbildungs— und Wachs-
tumstheorie benutzt, wie sie fiir die Kristallbildung oder das Entstehen von
Ausscheidungen entwickelt wurde. Demgem#B werden die Effekte aufgeteilt in
Keimbildungsprozesse und Wachstumsratenberechnungen. Die wichtigste Voraus-
setzung fiir diese Prozesse ist das Vorhandensein in einer Ubersidttigung des

Systems an der Phase, die wachsen soll: In unserem Fall also an Leerstellen.

Da Poreﬁwachstum beobachtet wird, miissen wir annehmen, daf in einem Werk-

stoff unter Bestrahlung eine Leerstelleniibersittigung vorhanden ist. Um al-
so iliber Keimbildung und Porenwachstum Aussagen machen zu konnen, miissen Be-
rechnungen angestellt werden,welche Konzentrationen an Leerstellen und Zwi-

- a man 4 e saam de o an PO, T SR 1.~ - et 1S = o e PR}
schengitteratomen in unter Strahlung stehenden Materialiem zu erwartem sind.
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2.1 Konzentrationen der Gitterfehler

Ankniipfend an den Bericht von Kaletta (9) wird hier die Erzeugungsrate an
Frenkeldefektpaaren K eingefiihrt, die fiir normale Reaktoren in der Gr&8en-—
ordnung von 10~® sec™! liegt. Das bedeutet, daB pro Sekunde jedes milli-
onste Atom aus seinem Platz geschossen wird und an einer anderen Stelle
als Zwischengitteratom zur Ruhe kommt, wobei es an seinem urspriinglichen
Platz eine Leerstelle hinterldft. Wiirden diese erzeugten Frenkelpaare
nicht zum allergrdBten Anteil wieder ausheilen, so wiirden im Laufe von zwei
Jahren, was der Einsatzzeit fiir normales Reaktormaterial entspricht, pro
enthaltendem Atom etwa 30-40 Leerstellen und Zwischengitteratome vorlie-
gen. Da die Materialien nach Ausbau durchaus noch ihre alte Form haben
und ihre urspriinglichen Eigenschaften zumindest noch erahnen lassen, ist
klar, daB der ilberwiegende Teil dieser Strahlenschiden wieder ausheilt und
das normale Metallgitter wiederhergestellt wird. Welcher Art sind nun die
Ausheilvorginge? Wenn sich ein ZGA (Zwischengitteratom) und eine LS (Leer-
stelle) nahe kommen, so rekombinieren sie spontan. Diese spontane Rekombi-
nation wird bestimmt durch die Sprungfrequenz eines ZGA v; und der Reich-
weite eines solchen Sprunges, nimlich der Anzahl der denkbaren Pldtze, die
ein solches ZGA erreichen kann. Wenn einer dieser Plitze durch eine Fehl-
stelle besetzt ist, l8schen sich diese beiden Punktdefekte gegenseitig aus,
Bullough, Eyre und Perrin (i0), iiber deren Ansatz im folgenden berichtet
wird, nehmen an, daB die Anzahl z der Plitze, die durch einen Sprung er-
reichbar sind, bei 100 liegt, und die Sprungfrequenz fiir Igterstitielle v;
bei 10!* sec”!, so daB sie einen Rekombinationsfaktor a von 1016 erhalten.
Multipliziert mit den Konzentrationen an LS und ZGA, c, bzw. c., ergibt
der Faktor die jeweils gililtige Rekombinationsrate )

R=2z - v, (ci . cv)
a = 1016

Weiterhin werden die im Material vorhandenen Versetzungen als Senken fiir
Punktdefekte wirken. Versetzungen haben um sich ein Spannungsfeld und die-~
ses wird mit der durch die Punktdefekte hervorgerufenen Gitterdilatation
in einer Anziehung resultieren. Man erhilt so eine gerichtete Diffusion
der LS und ZGA auf die Versetzungen hin, wo sie sich bevorzugt gegenseitig
vernichten werden oder in die Versetzung eingehen, woraus eine Bewegung
der Versetzungslinie sich ergibt. Als weitere Senken gelten Korngrenzen

und inkohirente Ausscheidungen. Wenn wir jetzt die Anteile der Annihila-
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-3) Die Interstitiellen unterliegen einer signifikanten aber geringen Wech
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tion der Punktdefekte an den verschiedenen Senken und der zum Aufbau von
Poren und auch der interstitiellen Versetzungsringe addieren, so wird
sich nach einer gewissen Einstellungszeit ein Gleichgewicht zwischen der
Produktion von Punktdefekten und ihrer Vernichtung einstellen. Diese Ein-
stellungszeit betridgt bei dem hier interessierenden Bereich von K bei

300°C ungefshr 10 sec, wihrend sie bei 600°C nur noch etwa L sec lang ist.

Diese Zeiten sind sehr kurz im Vergleich zu den Bestrahlung;:eiten; man
kann also immer mit Gleichgewichtsbedingungen rechnen. Problematischer wi-
re die Sachlage bei anderen Strahlenquellen, z.B. wenn hochenergetische
Ionenstrahlen mit hohem FluB innerhalb kurzer Zeiten einwirken, ist es

durchaus méglich, daB die Gleichgewichte nicht erreicht werden.

Um jetzt zu einer Abschitzung fiir die Konzentrationswerte an Punktdefekten
zu kommen, benutzen Bullough, Eyre und Perrin (10) ein stark vereinfachtes

Modell, filir das sie 4 Hypothesen aufstellen:

1) Als einzige Senke fiir Punktdefekte werden die Versetzungen angesehen,

sowohl die primiren als auch die sekundir gebildeten (eventuell gebildete

Die LS und ZGA konnen sich frei durch das jeweilige Kristallkorn durch Dif-
fusion bewegen und zwar in Raten, die durch die jeweilige Diffusionskon-
stante bestimmt werden, bis sie zu einer Senke gelangen. Diese These kann
in Frage gestellt werden durch interstitielle Verunreinigungen, die Senken
darstellen konnen. Bei ihnen ist es mdglich, daB sie als heterogene Keime
fiir Punktdefektcluster dienen kénnen und so zur Senkenkonzentration bei-

tragen. Das Modell verzichtet aber auf ihre Beriicksichtigung.

selwirkung mit den Versetzungen aufgrund ihres Gitterdilatationseffektes,
die LS aber nicht, oder zumindest nicht im dem MaBe. Es ist bekannt, daB

interstitielle Verunreinigungen iiber gr&B8ere Distanzen hin Wechselwirkun-
gen mit Versetzungen ausiiben, da die im Vergleich zu den LS ungleich gro-

Bere Gitterdilatation zu weitreichenden Spannungsfeldern fiihrt.

4) Der Verlust von Leerstellen an Poren ist klein gegen den Verlust an Ver-
setzungen und durch Rekombination. Diese Hypothese ist sicher richtig am
Anfang der Bestrahlung, solange noch kleine und sehr wenige Poren vorlie-
gen. Spiter jedoch kann ein Wettbewerb um die Punktdefekte zwischen Poren

und Versetzungen einsetzen. Diese Rechnungen gehen jedoch weit iiber das
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angesetzte Modell hinaus und diirften nicht leicht zu behandeln sein. Wegen der
sehr geringen Verspannungen des Gitters durch die Poren wird deren EinfluB je-

doch nicht weitreichend sein.

Als weitere Vereinfachung des Modells fiir die Berechnung von ¢y und ¢, miissen
wir auBerdem noch die statistische Verteilung der Versetzungen durch eine geo-
metrisch idealisierte ersetzen, indem angenommen wird, daB alle Versetzungen

gerade und zu einander parallel sind, so daB wir jeder Versetzung einen zylin-

drischen Bereich mit dem Radius R S S zuordnen kénnen (Abb. 2). (p =

vy ¥ p
Dichte der Versetzungen). Wir kdnnen erwarten, daB wir an Stelle r = ¢ (dem

Versetzungsradius) die niedrigste und an den Stellen r = R die h¥chste Konzen-
tration an Punktdefekten erhalten. Diese Stellen zwischen zwei Versetzungen

sind die wahrscheinlichsten Plitze fiir die Entstehung von Poren.

Die Gleichgewichtskonzentrationen innerhalb des zylindrischen Bereichs um die

Versetzung werden durch folgende simultane Differentialgleichungen beschrieben.

d2c 1 d ¢
LA § LA X -2, ¢y . c, =0
dr dr oV M v i
m m
2 . . .
il + 1 e P SR c_ - c, * L9 -L . - 0
ar2 r dr D i Di v i £2 dr 3 i
m m

Die zwei ersten Terme sind aus der 2. Fickschen Gleichung als Beschreibung des

die Diffusionskonstanten fiir die Wanderung
k

erwihnte Rekombinations-

te und o die schon

Die zwei letzten Terme der zweiten Gleichung beriicksichtigen den Drifteffekt

der ZGAy der zu einem verstdrkten Diffusionsstrom der Interstitiellen zur Ver-
setzung hin filhrt. Im Parameter L stecken der Schubmodul, die GriSe des Burgers-—
vektor der Versetzung, der Raum, den ein ZGA beansprucht, und eine effektive
Gitterdilatation, die aus Analogbetrachtungen bei anderen Materialien gewonnen
wurde. Wir haben nun noch 2 Randbedingungen fiir unser System. Bei r = 0, dem
Versetzungskernradius, sollte ¢y und cg =0 sein, denn dort erwarten wir ja die

Annihilation der Punktdefekte. Genau zwischen den Versetzungen bei r = R, im
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erwvarteten Konzentrationsmaximum, sollten die Konzentrationskurven horizontal

verlaufen, %% = 0,

Durch geschickte Umformung 148t sich ein System von vier simultanen nichtline-
aren Differentialgleichungen 1. Ordnung entwickeln, das per Computer numerisch,

wenn auch nur interativ geldst werden kann.

Die erhaltenen Konzentrationskurven fiir verschiedene p-~ und a-Werte in Stahl
in Abhingigkeit von der Temperatur zeigt Abb. 3. Fiir andere Metalle sind die

Kurven #hnlich, nur bezliglich der Temperatur verschieden.

Folgende Ergebnisse werden aufgezeigt:

1) Wird fiir die Vernichtung der Punktdefekte nur der Rekombinationsmechanismus
angenommen, also p = 0, so sind die Kurven c; und c, natiirlich identisch. Wir
erhalten einenhorizontalen Verlauf mit der Temperatur, da unser Rekombinations-

term athermisch angesetzt wurde.

2) Bei endlicher Senkendicht igén
abnehmende Tendenz. Bei hohen Senkendichten ist dieser Abfall steiler, denn
durch die hdhere Mobilitdt der LS ist der Anmteil der an den Senken ankommenden

Leerstellen groBer.

3) Bei kleinen Senkendichten (p = 1010 cm™3 ist der Effekt der Rekombination
bis zu hohen Temperaturen grof, bei groBen p ab 400°C aber unbedeutend. Von
da ab ist einzig bedeutend fiir die Vernichtung der LS die Annihilation an Ver-

setzungen.

4) Die Konzentration an ZGA, die viel tiefer liegt als die LS-Konzentration
steigt bei kleinen o leicht an mit der Temperatur und nimmt bei groBien Ver-
setzungsdichten leicht ab. Der EinfluB der Rekombination auf die Interstitiel-

len ist natiirlich #hniich wie bei den Leerstellen.

5) Ab 600°C haben wir keine groBen Poreneffekte mehr zu erwarten, da bei hdhe-
ren Témperaturen die thermische Leerstellenkonzentration grdBer wird als die

durch Bestrahlung induzierte.

Zur Verdeutlichung des Einflusses der Senkendichte zeigt Abb. 4 noch eine Auf-
tragung der Konzentrationen gegen p. Der starke Abfall der Konzentrationen mit

der Senkendichte ist deutlich.
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Nachdem nun ein Bild der durch Bestrahlung entstehendem Konzentrationen an LS
und ZGA gezeichnet wurde, soll der KeimbildungsprozeB betrachtet werden. Die
Keimbildungsrate sollte proportional der Anzahl an Keimen, die die kritische

GroBe erreichen, multipliziert mit der Wachstumsrate dieser Keime sein.

Die Wachstumsrate B bestimmt den Anteil:an kritischen Keimen, der weiter wach-
sen kann, da der kritische Keim mit gleicher Wahrscheinlichkeit wichst oder
schrumpft. Zur Festlegung des kritischen Keimradius benutzt man die bekannte

Formel fiir die aufzuwendende Arbeit bei der Keimbildung

=& 3. 2
A Fr 37T AFv +4 1 réy

AFr setzt sich zusammen aus dem Energieinhalt des neugeschaffenen Volumens und
der Energie der neuen Oberflédche. Da AFV, die Differenz der spezifischen frei-
en Energien der Phasen vor und nach der Keimbildung oder Umwandlung, ein nega-
tiver Term ist, muB man den Punkt feststellen, an dem die differentielle Ober-

flichenenergie kleiner wird als die differentielle Volumenenergie.

An dieser Stelle rc hat ein zufidllig gebildeter Keim die gleiche Wahrschein-
lichkéit weiter zu wachsen, wie sich aufzul®sen. Durch Differentiation der Funk-

tion und Bestimmung der O-Stelle der Ableitung erhdlt man die Werte fir r, und

A Frc zu
r z—-2—i AF = }6ﬁ73
c AFv T re 3(AF‘:,)2

Bei der Abschitzung der GrdRe von AFv muf versucht werden, dariiber Aufschluf

zu erhalten, wie ein solcher Keim aussieht, ob ein statistisches sich Zusam-~
menfinden von Leerstellen ausreicht, einen solchen Keim iiber seinen kritischen
Radius bringen oder ob stabilisierende Mechanismen eingefiihrt werden miissen,
die die Lebensdauer eines gebildeten unterkritischen Keimes soweit verlingert,
daB er Zeit zum ausreichenden Wachstum enthdlit. Man kann sich noch gut vorstel-
len, wie man eine gewisse Anzahl von LS auf einem eng begrenzten Raum erzeugen
kann. Wenn ein Neutron auf seinem Weg durch das Metall ein Metallatom anstdft,
so erhdlt dieses primir angestoBene Atom eine relativ hohe Energie, die dazu

fiilhrt, daR es aus seiner Lage geschleudert wird und weitere Atome ansti8t. Da-
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durch wird seine Bewegungsenergie laufend verringert. Der Abstand zwischen zwei
Stofprozessen wird aber mit Abnehmen der Energie immer kleiner, so daB kurz vor
dem endgiiltigen Zurruhekommen des Atoms eine groSe Anzahl von StoBprozessen auf
engem Raum stattfinden. Beeler (11) hat in einer Computersimulation das Bild
einer solchen Kaskade, bzw. eines Spikes entworfen. Abb. 5 zeigt seine Ergeb~
nisse und ein Bild der Punktdefekte, die nach einer sofortigen Annihilation

benachbarter Punktdefekte iibrigbleibt.

Man sieht, daB ein solches Spike eine sehr LS-reiche Kernzone hat, die umgeben
wird von einer Region, die reich an Interstitiellen ist. Diese rdumliche Tren-
nung der verschiedenen Punktdefekte begiinstigt eine statistische Clusterbildung

der Defekte.

Sollen nun aus einer solchen statistischen Anhdufung von Defekten sphérische
Porenkeime entstehen, éo begegnet man folgender Schwierigkeit: Wie eine Berech-
nung von Kuhlmann-Willsdorf (12) zeigt, gibt es fiir die verschiedenen Moglich-
keiten LS zu kcagulieren verschiedene Werte fiir die Defektenergie pro LS. Abb.6
zeigt die Berechnungen fiir austenitischen Stahl. Voids, also Hohlr&ume, bend-
tigen zu ihrer Bildung eine groBere Energie als zum Beispiel prismatische Ver-
setzungsringe (parallel (100) ) oder Frankloops (111) ) oder gar Stapelfehler-
tetraeder. Es werden also hauptsichlich nichtsphdrische Defektaggregate erhal-
ten, und zufdllig gebildete Voidkeime sind instabil gegeniiber anderen Formen

und wiirden innerhalb kurzer Zeit in andere Konfigurationen umklappen. Da nun
aber Voids beobachtet werden, braucht man einen Stabilisierungsmechanismus der
sﬁezifisch fiir sphirische Keime ist. Es bieﬁet sich die Stabilisierung durch
Aufnahme von Gasatomen aus der Matrix an, vorzugsweise durch He, das aus (n,a)-
Reaktionen im Stahl stammt. Diese durch Gasatome stabilisierten Keime haben ei-
ne ldngere Lebensdauer und bendtigen so eine geringere Wachstumsrate B, um iiber-
leben zu kdnnen. Es sollte auch méglich sein, durch drastische Fluf- und damit
Erzeugungsraten (K)-Erh8hung die Wachstumsrate B so zu erhBhen, daB der Gassta-
bilisierungseffekt weniger wichtig wird. Leider hat man bei Reaktoren die FluR-
variation nicht in dem MaBe in der Hand. Doch ist dieses Bild der nahezu reinen
homogenen Keimbildung bei Bestrahlung mit anderen Strahlenquellen nicht von vorn-

herein von der Hand zu weisen.

Ein weiterer die Keimbildung beeinflussender Wert ist die Stapelfehlerenergie,
die beim austenitischen Stahl besonders niedrig liegt. Wird diese Stapelfehler-

energie grdBer, wie bei reinen Metallen, so werden die Kuhlmann-Willsdorf-Kurven
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fiir die verschiedenen Defektaggregate enger zusammenliegen, so daB die Wahr-
scheinlichkeit fiir Voidkeime grdBer wird, und die geforderte Gasstabilisierung
unwichtiger. So findet man im austenitischen Stahl erst Poren bei einer Dosis
von etwa 1022 Neutronen x cm™2, wihrend in reinem Nickel schon ab 10!9% Neutro-
nen x cm~2 Poren beobachtet werden, was darauf schlieBen 148t, daB bei hoherer
Stapelfehlerenergie der Gasgehalt des Materials geringer sein kann. Ein weite-
rer Hinweis auf die Stabilisierung der Voidkeime durch Gas bietet eine Rech-
nung von Harkness und Che-Yu Li (13,14), mit deren Modellansitzen wir uns im
folgenden beschiftigen wollen. Sie nehmen rechnerisch homogene Keimbildung an
aus Griinden der mathematischen Uberschaubarkeit dieses Mechanismus. Eine An-
passung an experimentelle Daten erreichen sie nur dadurch, daB sie eine spezi-
fiache Oberflichenenergie von etwa 500 erg cm™2 einsetzen, ein Wert, der nur
einen Bruchteil der normalerweise benutzten Energie von 1100~1500 erg cm™?
darstellt. Es scheint also klar zu sein, daB Effekte im Spiel sein miissen, die
einen Teil dieser Oberflichenerngie neutralisieren. Harkness und Che Yu Li
nehmen als wahrscheinlichsten Mechanismus fiir die Porenbildung im Stahl an,
daR im Inneren von Spikes sich Keime bilden, die durch einen gewissen Gasge-
halt der Matrix stabilisiert sind. Es muBf aber darauf hingewiesen werden, daR
Versuche gezeigt haben, da8 das Vorhandensein von Spikes keine notwendige Vor-

aussetzung fiir das Porenwachstum darstellt.

Eine Betrachtung der Bildungsenergie fiir Hohlriume muB also den EinfluB eines

gewissen Gasdruckes beriicksichtigen. Der Ausdruck fiir Fv setzt sich nun zusam-
men aus der Anderung des chemischen Potentials, dem Gasdruck und eventuell der
hydrostatischen Kompoente einer angelegten Zugspannung. Den Ausdruck fiir die c

t+3

Anderung des chemischen Potentials hat Greenwood (15) abgeleitet als %-RT In 21
VO

wobei c__ die Leerstellenkonzentration im thermischen Gleichgewicht darstellt.

c
= 3_ 2V
A Fv T RT 1n Z@ +p+o0

Vo

Wir kennen nun den Ausdruck fiir die Schwellenergie eines kritischen Keimes und

wissen, da8 die Anzahl der Keime proportional zum NeutronenfluB sein wird.

F
A
Ind exp[ —Tﬁ.—]
wobei AFA die Wanderungsenergie der LS ist. Der Anteil der Keime, die den kri-

tischen Radius erreichen, wird durch das Wahrscheinlichkeitsglied
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f_ 16 Y3
exp[ 3RT (AF )2

mit der Wachstumsrate fiir kritische Keime, so erhilt man folgenden Ausdruck

] angegeben. Multipiliziert man die erhaltenen Glieder noch

16y 3 AFA] (D;: . c -D;ci] vhm T,

I'"'k'q"e"p{—sRT(AFJZ T TRT v

Die letzte Klammer mit den folgenden Faktoren beschreibt den Diffusionstrom
von Punktdefekten zum kritischen Keim hin. Bei Einsetzen verniinftiger Werte
erhdlt Harkness die in Abb. 7 gezeigte Kurve fiir die Keimbildungsraten in
Abhingigkeit von der Temperatur. Man sieht, daB die Keimbildungsrate ein Ma-
ximum bei etwa 400°C hat und daR jenseits von 600°C keine Keime zu erwarten
sind, da die AF bestimmende Leerstellenﬁbersﬁttigung nicht mehr vorhanden ist.
Es hat sich librigens bei all diesen Berechnungen gezeigt, daR der ausschlagge-
bende Anteil der Formel besonders der Schwellenergie die LS-Ubersdttigung dar-
stellt, wihrend der Term fiir die angelegte Zugspannung zu vernachlidssigen ist.
Er ist bei nicht zu hohen Temperaturen um einige GridBenordnungen kleiner als

der LS-Ubersidttigungsterm in den in Frage kommenden Bereichen. Eine Formel fiir

die Keimbildung interstitieller Versetzungsringe 148t sich ganz &hnlich ablei-

. .
7o 11 2 2 soam i 3 3
ten.Die Schwellenergie wird hier hauptsichli

[¢)
o
[a9
!:
4
¢
o
[e 9
[

ie Stapelfehlerenergie

kontrolliert.

2.3 Porenwachstum

Fiir das Wachstum vorhandener Poren hat Bullough folgendes Modell angesetzt.

Die Innenseite einer kugelfdrmigen Pore enthilt eine relativ groBe und ziemlich
konstante Anzahl an Oberflidchenstufen. Wachstum und Schrumpfung der Pore werden
als Bewegung einer solchen Stufe gedeutet. Absorption einer LS oder Emission
eines ZGA 1iBt die Abb. 8 gezeigte Stufe nach links wandern, die Pore wird gro-
Ber. Absorption eines ZGA oder Emission einer LS bedeutet ein Schritt nach
rechts und Verkleinerung der Pore. Dieses Modell ist in enger Anlehnung an das
Jogmodell nach Friedel (16) gewiZhlt, um leichter iliberschaubare mathematische
Grundbedingungen zu erhalten. Die Kombination der Wahrscheinlichkeiten fiir Auf-
nahme und Abgabe von LS und ZGA erlaubt nun, unter der Annahme, daB die Konzen-
tration der Oberfldchenstufen konstant bleibt, die Wachstumsrate einer kugel-
foérmigen Pore (beim Radius r und derZeit t) zu formulieren als

dr _ 1 [ v i } )4 F 3
== == D ¢ =D e.l = "8 exp m-°b
dt 4b m v m 1 E— —'—"—"kT
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Das Glied in der ersten Klammer bezeichnet den ankommenden Diffusionsstrom an
der Pore, der abhingig ist von dem Diffusionskonstanten und den friiher berech-
neten Konzentrationen der Punktdefekte. Das zweite Glied beriicksichtigt den
Anteil von Leerstellen, der von einer Pore emittiert wird. Hier ist D: die
Selbstdiffusionskonstante fiir LS und Fm die mechanische Kraft, die auf die

Oberflicheneinheit der Pore wirkt

F =g + 2 _ 3 NkT
m _rJ— lmrvz.

v

mit ¢ dem hydrostatischen Druck und N der Anzahl der in der Pore enthaltenen

Gasatome.

Ein Term fiir die Abspaltung von Interstitiellen wiirde die hohe Bildungsenergie
fiir ZGA enthalten und ist somit zu vernachlissigen. Fiir Poren, die grdfer als
35 8 sind, wird der Faktor Fm = O und so kann bei der Berechnung der ganze
zweite Ausdruck durch DZ ersetzt werden.

A
Die Ergebnisse zeigt Abb. 9. Man sieht, es gibt ein Maximum der Wachstumsrate
bei konstant gehaltener Versetzungsdichte p und konstantem Rekombinationsfak-
tor o, Wie der Vergleich verschiedener a~Werte zeigt, wird die Tieftemperatur-
seite hauptsichlich von der Rekombination beherrscht. Setzt man die Rekombina-
nationsrate auf O, behauptet also, daB die LS-Konzentration nur durch Diffusion
zu den Versetzungen kontrolliert wird, so stellt sich heraus, daf %% iiber die
Temperatur konstant bleibt. Der scharfe Abfall zur Hochtemperaturseite hin ent-
spricht dem Anteil des Selbstdiffusionsterms, d.h. das System bendtigt mehr
Leerstellen zur Erhaltung des Gleichgewichts, als durch Bestrahlung krvorgeru-
fen wird, und in der Nachbarschaft von Poren findet eine Emission von LS statt,
so daR kein weiteres Wachstum auftreten kann. Schrumpfungen von Voids werden
wahrscheinlich. Experimente best#tigen, daB vorhandene Poren durch eine Wirme-
behandlung bei ca. 800°C véllig zum Verschwinden gebracht werden konnen, was
ein wichtiges Unterscheidungsmerkmal zu gasgefiillten Blasen darstellt, Fiir
hohe Versetzungsdichten findet man deutlich niedrigere Wachstumsraten als fiir

niedrigere p, verursacht durch die geringere Konzentration an LS.

Da die Gleichung fiir die Wachstumsraten keine r-Abhingigkeit zeigt, miiBte sich
r linear zur Zeit vergréBern, das Volumen also eine t3-Funktion darstellen.

Nun stecken aber im Modell die Annahmen, daB die Versetzungsdichte und die An-
zahl der Poren konstant sind und daB in der Nachbarschaft der Poren kein Kon-
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zentrationsgefille der Leerstellen durch die Eindiffusion auftritt. Diese An~
nahmen treffen aber nur dann zu, wenn die Versetzungsdichte von Anfang an sehr
groR war. Bei kleinen p ist zu beachten, daR sowochl die Versetzungsdichte durch
Neubildung von Versetzungsloops zunehmen wird, als auch der sphirische Diffu-

sionsstrom der LS in die Pore den t-Exponenten in die Gegend von 1.5 driicken wird.

Der Einsatz kaltverformten Materials, auf das dieses Modell besser paBt, bringt
aufgrund der hohen Versetzungsdichte eine geringere Wachstumsrate, doch ist es
nach dem Modell sehr gut mdglich, daB durch die steilere Zeitabhingigkeit die-
ser Effekt spidter zu Zhnlichen Schwellraten fithrt, so daB nur eine zeitliche und

damit dosisbeziigliche Verschiebung des Schwellverhaltens auftritt.

Das Modell gibt fiir Temperaturen um 300°C noch durchaus merkliche Wachstumsra-
ten an. Es werden aber unterhalb dieser Temperatur keine Poren beobachtet. Of~-
fenbar spielen hier nicht beriicksichtigte Effekte noch eine die Wachstumsrate
driickende Rolle. '

Computersimulation

Zum SchluB sollen noch einige Ergebnisse eines Computerprogramms von Harkness
und Che-Yu Li (13,14) betrachtet werden. Dieses Programm simuliert das zeitli-
che Verhalten eines Reaktormaterials, indem es die Berechnungen zusammenfa8t

fiir Keimbildung von Poren und Versetzungsloops, Gleichgewichtskonzentrationen
fiir Punktdefekte, verursacht durch eine Erzeugungsrate K und gesteuert durch
Vernichtung der Defekte der Versetzungen, Korngrenzen und inkohirenten Ausschei-
dungen und den daraus resultierenden Wachstumsraten. Das zeitliche Zusammenspiel
aller dieser Effekte, z.B. die Senkung der Konzentrationen an Punktdefekten mit
der Vergriferung der Senkendichte bei Bestrahlung, wird dadurch angendhert, daB
innerhalb eines kleinen Zeitinkrementes diese Effekte als unabhingig von einan—
der angesehen werden, und zu Beginn jedes neuen Zeitabschnittes neue GroBSen fir
die Gleichgewichtskonzentrationen, Poren— und Leopanzahlen und Wachstumsraten
berechnet werden, bis die Summe der Zeitinkremente der Bestrahlungszeit entspricht.
Man hat so die M8glichkeit, ohne analytische Ausdriicke filir die Koppelung der Ef-

fekte zu kennen, Voraussagen iiber die Wirkung einzelner Parameter zu machen.

Die in Abb. 7 gezeigten Ergebnisse fiir Keimbildungs~ und Wachstumsraten der Po-
ren in Abhdngigkeit von der Temperatur 148t folgenden SchluB fiir PorengrdBe und

Porenkonzentration nach Bestrahlung zu. Bei niederen Temperaturen werden durch



die glinstige Keimbildungs- aber geringere Wachstumsrate hdhere Konzentrationen
relativ kleiner Poren erwartet, wdhrend bei hSheren Temperaturen durch die stark
gestigene Wachstumsrate aber stark zuriickgegangene Keimbildung nur wenig groSe
Poren zu erhalten sind. Die Abbildungen 10 und 11 zeigen die Computerkurven fiir
mittlere PorengrdBe und Porenkonzentrationen in guter Ubereinstimmung mit den
beobachteten Werten aus Bestrahlungsexperimenten..Aus Konzentration und Poren-—
volumen 138t sich auch der Verlauf des Volumenschwellens berechnen. Abb. 12 ent—

hilt diese Kurve mit ihrem typischen Maximum bei etwa 500°C.

Zum EinfluR des Neutronenflusses auf die Porenbildung kann folgendes vorausge-
sagt werden. Solange die durch Erzeugung und Anihilation von Gitterfehlern sich
einstellende Leerstellenkonzentration bei Bestrahlung ohnehin mehrere Grdfen-—
ordnungen hdher als die thermische Fehlstellenkonzentration ist, wird eine Ande-
rung des Flusses und damit der Fehlstellenerzeugungsrate K nur wenig Einflu8

auf die Porenbildung haben. Anders ist das bei hdheren Temperaturen, bei denen
die thermische Fehlstellenkonzentration in die Gegend der durch Bestrahlung er-
reichbaren kommt und somit Anderungen des Flusses den Wert der Leerstelleniiber-
sittigung stark beeinflussen kann.

Abbildung 13 zeigt diese Ergebnisse.

Zum AbschluB zeigt Abb. 14 die errechneten Leerstellenkonzentrationen in Abhin-
gigkeit von der Temperatur nach dem Erreichen von verschiedenen Bestrahlungsdo-
sen. Da sich widhrend der Bestrahlung die Konzentration an Senken fiir die Gitter-
fehlstellen stetig erhdht hat, muB die Leerstellenkonzentration trotz gleicher
Erzeugungsrate kleiner werden und damit auch die Ubersidttigung an Leerstellen.
Es ist also zu erwarten, daB nicht beliebig hohe Schwellraten erreicht werden,

sondern sich ein Sdttigungswert einstellen wird.
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Gitterverzerrungen in der Umgebung verschiedener Gitterfehiler,

a - Leerstellenloop, b ~ Interstitiellenloop, ¢ — Pore (nach Nelson)

Zur Berechnung von e, und Cye 0 = Versetzungskernradius, R = halber

mittlerer Versetzungsabstand (nach Bullough, Eyre und Perrin)

Konzentration cis c, in Abhidngigkeit von der Temperatur fiir verschie-
dene Versetzungsdichten p und verschiedene Rekombinationskonstanten a

(nach Bullough, Eyre und Perrin)

Konzentration ¢y € in Abhingigkeit von der Versetzungsdichte p

v

Schematische Darstellung der Prim#rstd8e eines Neutroms mit StoBSkaskade.
Darunter Computerdarstellung der Gitterfehler in einer StoBkaskade
entlang zweier Gitterebenen vor und nach der spontanen Rekombination.

Quadrate = Leerstellen, Kreise = Zwischengitteratome (nach Beeler)

Bildungsenergie verschiedener Gitterfehler in Stahl bei 500°C

(nach Sigler und Kuhlmann-Wilsdorf)

Temperaturabhidngigkeit von Keimbildungs- und Wachstumsraten von Poren

in Stahl (nach Harkness und Che-Yu Li)
Skizze eines Teiles der Porenoberfliche (nach Bullough, Eyre u. Perrin)

Wachstumsraten von Poren in Abhdngigkeit von der Temperatur fiir ver-

schiedene Versetzungsdichten und Rekombinationskonstanten (nach

Bullough, Eyre und Perrin)

Mittlerer Porenradius gegen Temperatur (nach Harkness und Che-Yu Li)
Porendichte gegén Temperatur (nach Harkness und Che~Yu Li)
Volumenschwellen gegen Temperatur (nach Harkness und Che-Yu Li)

Zum EinfluB des Neutronenflusses. Porenvolumen gegen Dosis bei ver-

schiedenen Neutronenfliissen (nach Harkness und Che-Yu Li)

Leerstellenkonzentration gegen Temperatur nach Erreichen verschiedener

Dosiswerte (nach Harkness und Che~Yu Li)
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Abb. 1
Gitterverzerrungen in der Umgebung
g verschiedener Gitterfehler,
a) Leerstellenloop
b) Interstitiellenloop
c¢) Pore (nach Nelson)
a
b
T
H
c

: Porenregion
I/ Versetzung § /

Abb. 2 Zur Berechnung von ¢ und c,e @ = Versetzungskernradius,

R = halber mittlerer Versetzungsabstand (nach Bullough,

Eyre und Perrin)
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Abb. 3 Konzentration ¢i» ¢, 1n Abhidngigkeit von der Temperatur fiir verschiedene
Versetzungsdichten p und verschiedene Rekombinationskonstanten o

(nach Bullough, Eyre und Perrin)
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Abb. 4 Konzentration cis €, in Abh#ngigkeit von der Versetzungsdichte p
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\(—mg des Neutrons
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Abb. 5 Schematische Darstellung der Primirstd8e eines Neutrons mit StoBkaskade.

Darunter Computerdarstellung der Gitterfehler in einer StoBkaskade ent-
lang zweier Gitterebenen vor und nach der spontanen Rekombination.

Quadrate = Leerstellen, Kreise = Zwischengitteratome (nach Beeler)
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Bildungsenergie verschiedenero
Gitterfehler in Stahl bei 500 C
(nach Sigler und Kuhlmann-Wilsdorf)

- Abb. 7

Temperaturabhingigkeit von Keim-
bildungs— und Wachstumsraten

von Poren in Stahl (nach Harkness
und Che-Yu-Li)
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Oberfldche
der Pore

Abb. 8 Skizze eines Teiles der Porenoberfliche
(nach Bullough, Eyre u. Perrin)
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: 9 Wachstumsraten von Poren in Abhdngigkeit von der Temperatur fiir
verschiedene Versetzungsdichten und Rekombinationskonstanten
(nach Bullough, Eyre und Perrin)
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Abb. 11
Porendichte gegen Temperatur
(nach Harkness und Che-Yu Li)
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Abb. 10

Mittlerer Porenradius gegen
Temperatur (nach Harkness
und Che-Yu Li)

|
IR

[
|

T
',___
—o—

1] |l|l“|

T 1 IIIIH[

11 IIIIHI

A A 3 A AL}

nvt=5% .5x1022n/cm?

L

[<}]
O —
(=]

I |
400 500

|
00 @ v

w

Bestrahlungstemperatur,C



IT - 24

4 I l I r Abb. 12
nvt= 5‘t,5 1022 n/ecm? Volumenschwellen gegen Tempe-
ratur (nach Harkness und
Che-Yu Li)
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Abb., 13 Zum EinfluB des Neutronenflusses. Porenvolumen gegen

Dosis bei verschiedenen Neutronenfliissen (nach Hark-
ness ,und Che-Yu Li)






