Kapitel 1. Einfihrung

1.1 Allgemeine Einfiihrung

Die Wedselwirkung schwerer lonen mit Materie spielt nicht nur eine Rolle in der
Grundagenforschung, sondern wird bereits it Jahren vielfach dazu benutzt, die chemischen
und physikali schen Eigenschaften ganz unterschiedli cher Materialien gezielt zu verdndern.

So wurde z.B. an der GSI die Krebstherapie mit Schwerionen welterentwickelt [JK01],
welche in naher Zukurft mit einem eigens dafur gebauten Beschleuniger in Heidelberg der
Medizin zur Verfligung stehen wird. Die Oberflachenhérte kiinstlicher Kniegelenke aus einer
Titan-Vanadium-Legierung wurde durch Implantation von Stickstoff erhéht, wodurch sich
deren Haltbarkeit wesentlich verbessern &3t [NB92]. Das Aufétzen latenter lonenspuren
(Ostrukturell veranderte Bereiche in Materie entlang einer lonenbahn) in Polymeren erlaubt
es, feinste Kandle zu erzeugen, welche sich dann z.B. ds Filter oder Maske fur die
(galvanische) Abscheidung von "Nanoredeln™ mit sehr grofiem Aspektverhdtnis verwenden
lassen (siehe z.B. [TB93], [DV98§]). Im Unterschied zu anderen Methoden ist es dabei durch
die Bestrahlung mit einzelnen lonen moglich, gezielt die Eigenschaften einzelner Lécher oder
Nadeln zu urtersuchen, woduch ein drekterer Zugang zum Versténdns der Eigenschaften
solcher Objekte moglich wird (z.B. [R94]).

In Hochtemperatursupraleitern konren mit lonen definierte Schédigungsbereiche ezeugt
werden, welche ds Haftzentren fir magnetische Flufdinien denen [BP93] und eine Erhéhung
der kritischen Stromdichte ermoglichen [WW93]. Auch in vielen Experimenten oer
Kernphysik ist es notwendig, einige grundegende Vorgange der lonen-Festkorper-
Wedselwirkung zu kennen, da haufig Festkorper-Targets (wie z.B. bei der Erzeugung neuer
Uberschwerer Elemente [HMOOQ]) oder Festkdrper-Detektoren verwendet werden. Auch bei
der Simulation von Effekten kasmischer Strahlung in elektronischen Bauelementen [FB9S]
und zum Verstandnis nattrlicher Strahlenschéden, wie sie zur Altersdatierung herangezogen
werden [LGO02], tragen energiereiche lonen wesentlich bei. Neben der gezielten Verénderung
von Materidien im Hinblick auf Anwendungen werden lonenstrahlen aber auch fir
Grundagenurtersuchungen von Festkorpern benltzt. So erlauben z.B. Streuexperimente mit
Heliumionen und Protonen urter streifendem Einfall an LiF, etwas Uber die dektronischen
Zustande des Kristall s zu erfahren ([RV99], [KB02]). Diese Liste von Beispielen verdeutli cht,
wie nitzlich ein genaueres Verstéandns von Strahlenschaden duch lonen fir die weitere

Entwicklung techndogischer, medizinischer und analytischer Verfahren sein wirde. Bis
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heute existiert namlich nach kein Modell, welches die Wedselwirkung zwischen lon und

Festkorper umfassend beschreiben kann.

elektronisches Abbremsen

~]1 MeV/u
nukleares Abbremsen
~1 keV/u

log (dE/dx) —p-

log E —»

Abb. 1.1:

Schematisch: Energieverlust im Festkorper als Funktion der Projektilenergie in doppelt-logarithmischer
Darstellung (aus [S90]).

Relativ gut verstanden hingegen ist der primére Transfer der Energie des lons auf den
Festkorper. Dieser Energietransfer kann abhangig von dr Projektilenergie in zwel
unterschiedliche Bereiche aufgeteilt werden (siehe Abb.1.1). Be reativ kleinen
Projektilenergien (bis ungefdhr 0,1 MeV/Nukleon) findet der Energieverlust in erster
Naherung gemal Rutherford-Streuung statt, d.h. duch elastische Stole der lonen mit den
Targetkernen. Man spricht vom sogenannten nudeaen Energieverlust. Bei hdheren Energien
wird zunehmend de Wedselwirkung mit den Targetelektronen entscheidend,
dementsprechend spricht man vom elektronischen Energieverlust. Der elektronische
Energieverlust kann insbesondere fir grole Energien in guter N&herung gemdld cer
sogenannten Bethe-Bloch-Formel berechnet werden (siehe Lehrblcher der Kernphysik). In
der Praxis hat es sich bewdhrt, den Energieverlust mittels Monte-Carlo-Simulation urter
Verwendung des TRIM-Computercodes (TRIM [ Transport and Ranges of lons in Matter,
[ZzB8Y]) fir jedes beliebige Materia zu berechnen. In der vorliegenden Arbeit ist
aushliefdlich der elektronische Energieverlust von Bedeutung, welcher jeweils mit der
neuesten TRIM-Version SRIM2000.39(SRIM [0 Stoppng and Ranges of lons in Matter,
[202]) bestimmt wurde. Vergleiche zwischen beredhneten und gmessenen Reichweiten
[T99] (bzw. Energieverlusten [Z02]) lasen den Schlul zu, dald es mit SRIM nicht mdglich
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ist, den Energieverlust besser as auf ungefdhr 10 % zu berechnen (ein ausfuhrlicherer
Vergleich unterschiedlicher Programme, Tabellen und Mef3werte von Energieverlusten in
unterschiedlichen Materialien findet sich in [P02]). Diese 10 % werden wir im folgenden stets
als Fehler des Energieverlustes annehmen. Aus Griinden der Ubersichtli chkeit werden jedoch
in allen folgenden Diagrammen entsprechende Fehlerbal ken weggelasen.

‘ Energieverlust \
— des lons e
( nukleares — elekt‘mmsches ™ Peitkals:
~___ Abbremsen -~ . Abbremsen __~
Atomare Stolfkaskade Freie Elektronen =10 g
Defekterzeugung Elektronenkaskaden 10"-10" s
Kopplung an das Gitter 10%-10" s

Erzeugung von
Defekten und
neuen Phasen

Abb. 1.2:

Zeitlicher Verlauf der verschiedenen Prozesse bei der Bestrahlung mit schweren Ionen.

Im Falle enes elektronischen Energieverlustes kommt es, nachdem nahezu de gesamte
Energie aif die Elektronen Ubertragen wurde, duch Elektron-Elektron-Stofe zu einer
Elektronenkaskade, an deren Ende die Energie an de Atomkerne abgegeben wird. Die Art
und Weise dieser Ubertragung ist Kerninhalt unterschiedlicher Modellierungen (siehe
Naheres dazu in Kapitel 4). Danach kann es zur Ausbildung latenter lonenspuren, d.h.
nachweisbarer Verdnderungen der Materiastruktur, im Festkdrper kommen. Abb.1.2
vermittelt einen Eindruck Gber den zeitli chen Verlauf dieser Vorgénge. Latente lonenspuren
in urterschiedlichen Materialen kdmen sehr unterschiedliche Strukturen aufweisen. So
kommt es z.B. bel der Bestrahlung von Glimmer zu einer lokalen Amorphisierung [V S98]
oder in Polymeren zum Aufbrechen von Bindurgen [TB93], weswegen verschiedene
Materialklassen unabhéngig voneinander betrachtet werden mussen. Die vorliegende Arbeit



Seite 1-4 Kapitel 1: Einfuhrung

befald sich mit lonenspuren in ionischen Kristallen, genauer gesagt mit deren Oberflachen
nach der Bestrahlung mit Schwerionen. Als gute Modell systeme fur ionische Kristall e haben
sich urter anderem LiF und CaF, bewahrt, auf deren Eigenschaften wir im nachsten Abschnitt

genauer eingehen woll en.

1.2 LiF und CaF, als Model I systeme

Lithiumfluorid, LiF

LiF wurde eénmal (unserer Meinung nach zu Redt) als das "Wasserstoff atom™ der ionischen
Kristalle bezeichnet [FG77]. Kein anderer Kristall verkorpert die Eigenschaften ionischer
Kristalle besser als dieses Alkalihalogenid. Bereits it den 30er Jahren des 20. Jahrhundkrts
wurden viele unterschiedliche experimentelle und theoretische Arbeiten zu desem Materia
veroffentlicht (siehe zB. [ES36]). Es besitzt unter allen Nichtleitern mit ionischer Bindung
die grol¥e Bandicke (etwa 14 €V) und seine Bindungen sind praktisch vdlkommen
ungerichtet, also von perfekt ionischem Charakter. Da sich auch deshab LiF als
Modedllsystem anbietet, sind sehr viele physikalische Infomationen Uker diesen Festkdrper
verflgbar (siehe ds kleinen Auszug Abb. 1.3 undTabelle 1.1). Das Interesse an LiF auch als
theoretisches Modell besteht dabei auch noch bisin ursere Zeit, da sich hier vergleichsweise
einfach quantenmedanische Konzepte (siehe z.B. [KS54], [S00]) formulieren und Ulerprifen
lassen.

Bereitsin den friihen 50er Jahren begann man sich fur das Verhalten von Defekten in LiF zu
interesgeren. Klasssche Bestrahlungen (d.h. mit Rontgenstrahlen, Elektronen undNeutronen)
ermogli chen es, gezielt verschiedene Defekte zu erzeugen undderen Verhalten zu beobadten
(als einige Beispiele selen reprasentativ [BS54], [BS55], [BV02] und [EGO0] genannt). Eine
ausfuhrliche Beschreibung von LiF unter klassscher Bestrahlung kénrnte eén Buch flllen,
obwohl auch in desem Feld immer noch viele Fragen offen sind, was sch in der immer noch
andauernden Flut an Veroffentlichungen bis heute widerspiegelt. Als guten Uberblick zum
strahlenspezifischen Verhalten ist die Lektire von [LO1] als Ausgangspurkt empfehlenswert.
Als zunehmend Beschleuniger verflgbar wurden und auch in der Festkorperphysik und
Materiaforschung zum Einsatz kamen, zeigte sich, dal3 de Bestrahlung mit schweren lonen
nicht einfach als klasssche Bestrahlung (im oben beschriebenen Sinn) extrem hoher Dosis
verstanden werden kann (siehe dazu z.B. [PB9(Q]).
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Abb. 1.3:

a) Kristallstruktur von LiF (NaCl-Typus, Bild enthommen aus [M99 2]. b) Warmekapazitiat von LiF
als Funktion der Temperatur. ¢) Thermische Leitfihigkeit von LiF als Funktion der Temperatur. (Die
gezeigten Werte in a) und b) stammen aus unterschiedlichen Quellen, siche dazu Referenzen auf
Zusatz-CD).
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Tabelle 1.1:

Einige der wichtigsten Materialkonstanten von LiF.

Kubische Elementarzelle:  4,0173 A

Molekulargewicht: 25,939 amu
Dichte: 2,635 g/cm?
Elastizitatsmodul: 110 GNm™
Schubmodul: 45 GNm™
Kompressibilitit: 65 GNm”
Schmelztemperatur: 1115 K

Thermische Ausdehnung:  34.4-10°K"

Ganz neue Ansédtze sind erforderlich, um das Verhalten von Festkérpern bei Einwirkung
schneller lonen zu verstehen (siehe dazu auch Kapitel 4), was bis heute allerdings noch immer
nicht vollstdndig gelungen ist. Diese Arbeit wird versuchen, de immer noch bestehende
Licke an verfligbaren Daten zu verkleinern. Dabei wird das Augenmerk ganzlich auf die
Oberflachen der Kristalle gelegt, da hier, wie man in Kapitel 3 sehen wird, richt nur
unerwartete Effekte auftreten (bisher wurden auf allen urtersuchten ionischen Kristallen nach
lonenbestrahlung kleine Hugel gefunden und ncht, wie Modélierungen und
Absputtermesaungen vermuten lief3en, Kleine Krater), sondern auch de Menge an verfligbaren
Mesaungen hisher sehr gering war.

Es llte dlerdings nicht der Eindruck entstehen, dal3 LiF nur fur die Theorie @n interessanter
Festkorper ist. Dieses Material, insbesondere auch in Form bestrahlter Kristalle, findet heute
schon vielféltige technische Anwendungen. Eine der friihesten war sicher die Verwendung als
Dosimeter. Aufgrund der besonderen optischen Eigenschaften bei Bestrahlung, insbesondere
der Bildung sogenannter F-Zentren (Farb-Zentren, Elektronen auf Anionenplézen, [N67],
[SE01]), lasen sich einfach auszulesende und wieder ausheilbare Dosimeter herstellen,
welche bis zu héchsten Dosen zuverldssg die Strahlenbelastung anzeigen kénren [BKO1].
Dabei ist es von besonderem Vorteil, dald de F-Zentren in LiF besonders gabil und somit
Informationsverluste ausgeschlosseen sind. Eine weltere, wichtige Anwendung von
bestrahltem LiF ist die Herstellung von CCL-Lasern (CCL [ Farbzentren-Laser, engl: Colour
Center Laser). Diese Laser konren duchstimmbar im sichtbaren Spektralbereich oder im
nahen Infrarot hergestellt werden (z.B. [T99_2, [TO0] und[T00_2]). In der Zukurft kdnrte
LiF auch als Wellenleiter oder zur Herstell ung integrierter Optiken eine wichtige V erwendung

finden. Auch in desem Bereich konrten de Ergebnise der Untersuchung latenter
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lonenspuren einen Beitrag leisten, insbesondere weil es mit lonen moglich ist, lokal sehr

grof3e Dosen zu applizieren.

Kalziumfluorid, CaF»

Die vorliegende Arbeit beschéaftigt sich nicht nur speziell mit lonenspuren auf LiF. Um einen
Beitrag zu einem breiteren Verstandnis der Spurbildung zu liefern, wurden die Messungen auf
ein weiteres Modell system ausgedehnt, was zur Uberpriifung einer all gemeineren Giilti gkeit
der gefundenen Sachverhalte beitragen soll. Deshalb fiel die Wahl des zweiten in deser
Arbeit betrachteten Materials auf CaF, (abschlie?end in Kapitel 4 werden wir versuchen,

einen Zusammenhang zu weiteren Kristall sorten herzustell en).

Tabelle 1.2:

Einige der wichtigsten Materialkonstanten von CaF,.

Kubische Elementarzelle:  5,46295 A

Molekulargewicht: 78,07 amu

Dichte: 3,1815 g/em?
Elastizitdtsmodul: 110 GNm™

Schubmodul: 42,5 GNm™
Kompressibilitit: 85,7 GNm”
Schmelztemperatur: 1424 K (Phaseniibergang)

Thermische Ausdehnung: 18,9-10°K™

Im Falle von CaF; ist die Situation &hnlich wie bel LiF. Zwar sind de Eigenschaften nicht
ganz so umfassend untersucht wie bei LiF, aber auch her finden sich zahlreiche
Informationen in der Literatur (siehe Abb.1.4 und Tabelle 1.2). Ferner gibt es auch bei CaF,
bereits zahlreiche Untersuchungen nach klasgschen Bestrahlungen und rech Einwirkung von

lonen (z.B. [BV95]), an welche direkt angeknipft werden kann.



Seite 1-8 Kapitel 1: Einfuhrung

<100>

<010>
o P m e e )

p=32gkm’

M-=133 A

&)
Fea2+ =099 A
; a
\® 545 A )
2
T L T T 1 ] 1,2 1016

= . =3
x o* J110® o
2 15+ i 3
= . =
% » 4810" 3
bl ° e
N 1 |k 15 N
3 . 1610 =
© =
X [ —
e o 410" 3
= o5k £ <
Z i. d2 1™ @

=

0 j 1 1 1 1 1 0

0 100 200 300 400 500 600
Temperatur [K]

b)
_ 50 T T T T I
<
£ s} -
=3
2 30f .
2
L
‘:'(E
E 20 F ° N
o °
5 10 | ®ee o .
S L]
g 0 1 1 1 1 1
|_

0 100 200 300 400 500 600
Temperatur [K]

c)

Abb. 1.4:

a) Krnstallstruktur von CaF, (eigener Gittertyp: Fluorit-Typus, Bild enthommen aus [M99_2]. Sie
entsteht durch Ineinanderstellung eines primitiven F-Wiirfels in ¢in flichenzentriertes Ca-Gitter. b)
Wirmekapazitit von Cal, als Funktion der Temperatur. ¢) Thermische Leitfahigkeit von CaF, als
Funktion der Temperatur. (Die gezeigten Werte in a) und b) stammen aus unterschiedlichen Quellen,
siche dazu Referenzen auf Zusatz-CD).
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Esist dabe natlrlich von entscheidender Bedeutung, dal3 auch CaF,-Kritalle ds fast perfekte
ionische Verbindungen aufgefal’t werden konren [G74] und deshalb auch als Modell fur die
Klasse der ionischen Kristall e dienen konren.

Auch CaF; hat bereits viele Anwendungen gefunden, deren wichtigste sicher in der Optik as
Linsen undVakuumfenster zu finden sind (siehe u.a. [RH86], [ SF86] and [TR88)).

1.3 Bestrahlungen

Bel der GSI stehen uns fur die Bestrahlung von Proben mit lonen zwei gruppeneigene
Strahlplétze zur Verfligung. Zum einen am sogenannten 11°-Zweig des Hochladungsinjektors
(HLI), zum anderen in der Experimentierhalle im Anschluf® an den Linearbeschleuniger
UNILAC (engl.: Universal Linear Accelerator).

Schwerionensynchrotron SIS
20 -2000 MeV/u
Ionenreichweite im
® Bestrahlungsplitze Festkorper ~ 10 cm

Hochladungsinjektor HLI
300 keV/u — 1400 keV/u
Tonenreichweite im
Festkérper ~ 20 um

Tonenquellen
\ HLI 11° - Zweig
- _ T

e Eﬁ_rWiderbe Alvarez

Universeller Linearbeschleuniger
UNILAC

1.4-12 MeV/u

Tonenreichweite im

Festkorper ~ 100 um

B

Abb.1.5:

Schematische Ubersicht iiber die Beschleunigeranlagen der GSI (Bild entnommen aus [M99_2]). Die
Strahlpldtze der Materialforschung am HLI-11°-Zweig und in der Experimentierhalle (X0) sind
gekennzeichnet.
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Abb.1.5 zeigt einen schematischen Uberblick (iber die Beschleunigeranlagen der GSl
(enthommen aus [MM99_ 2, siehe aich [TR96]). Die Positionen der Strahlpldtze des
Bereichs Materiaforschung sind darin gekennzeichnet. Es ist moglich, ale Elemente von
Helium bis einschlieflich Uran zu beschleunigen, in der Praxis werden aber Ublicherweise
keine lonen erzeugt, welche leichter als Kohlenstoff sind. Nach dem HLI haben de Ionen
eine spezifische Energie von ks zu 1,4MeV/u. Der UNILAC ermoglicht es, beliebige
Energien zwischen 1,4MeV/u und ca 12MeV/u zu erreichen. Vereinzelt wurden vam
Bereich Materialforschung auch schon Proben am Schwerionensynchrotron (SIS) bestrahlt,
was fur diese Arbeit wegen der sehr hohen Energien am SIS jedoch keine Rolle spielt.
Zusétzlich ermoglichen es Kollaborationen mit GANIL (Caen, Frankreich) und JAERI
(Tokai, Japan), auch deren Beschleuniger fur die Bestrahlung von Proben zu nuzen. Fall's bei
einer Mesaung Proben verwendet wurden, welche aulferhalb der GSI bestrahlt wurden, so

wird desim Text stets ausdriickli ch gekennzeichnet.



