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R ES UMEN

Se realizd un estudio experimental de los procesos de atrapa-
. ce s ; - . .

mliento y erosion 1io0nlica slmultanea, en laminas de aluminio bombar-
deadas por iones quimicamente activos (0O y N), con el objeto de
entender la incidencia de estos procesos en la formacidn de resis-
tores por implantacidn de estos iones en ladminas metdlicas. Se u-
tilizd la t&cnica del cristal resonador de cuarzo con el objeto de
medir los coeficientes de atrapamiento idnico y de erosidn super-

ficial.

Se realizd adem3s un estudio de microscopia electrdnica, para
detectar el tipo de estructuras formadas por la implantacidn y Ssu

relacidn con los pardmetros de atrapamiento y erosidn.

Los resultados obtenidos muestran la formacidn de nitruro de
aluminio (ALN), en el caso de irradiacidn por iones de nitrdgeno.
De la comparacidén con la aliimina (A1203) formada al irradiar con
oxigeno (efecto conocido con anterioridad), se deduce el hecho de
un mejor comportamiento del AlN frente al fendmeno de erosidn atd-

mica.

Ademds se desarrolld un modelo para explicar el fendmeno de am-
pollamiento de superficies metd3licas (Blistering) por irradiacidn.
Dicho proceso es uno de los principales mecanismos de dafio en las
paredes de los reciplientes que contienen el plasma confinado en
los prototipos de los reactores de fusidén actualmente en desarro-

llo.
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CAPITULO I

Introduccidn general y-conceptos tedricos de interaccidn de iones

con sdlidos.



INTRODUCCION GENERAL

Los procesos fisicos desarrollados en un material &l incidir
diferentes tipos de radiacidn sobre el mismo, estdn siendo estudia=~
dos intensamente en los Gltimos afios, por la fundamental inciden-
cia que tienen en modernas tecnologias. LEjemplo de las mismas son:
la técnica de implantacidn de iones en sdlidos y el desarrollo de
sistemas generadores de energla nuclear. Se hace referencia parti-
cular de estas dos tecnologlas, por cuanto el presente trabajo a-
barca el estudio de fendmenos de inmediata aplicacién en las mis-
mas.

En el primer caso, el objetivo fundamental es el estudio de las
propiedades del material, adquiridas por efecto de la irradiacidn,
y que tienen consecuencias beneficiosas. Ejemplo de ello, son la
adquisicidn de nuevas caracteristicas eléctricas en materiales
que permiten el desarrollo de dispositivos electrdnicos activos
y pasivos, la obtencidn de nuevos compuestos sdlidos por implanta-
cidén de iones quimicamente activos, la obtencidn de materiales con
superficies altamente resistentes a la corrosidn yla formacidn de
compuestos superconductores por implantacidn idnica. Ademas de las
nombradas existen otras importantes aplicacionesl).

En el caso de sistemas de generacidn de energia nuclear, el ob-
jetivo fundamental es el estudio de los procesos de dano en los
materiales,que se producen por efecto de la irradiacidn, y que son
indesz2ables por cuanto afectan negativamente el comportamiento de
los mismos en el funcionamiento general de los sistemasz).

En el Capitulo II, se describe un estudio experimental, cuyo
objetivo es el entcndimiento de los procesos de atrapamlento de
iones y erosidn atdmica simultinea, en sdlidos bombardeados por
iones quimicamente activos, motivado por la incidencia que dichos
procesos tilienen en la obtencidn de resistores por implantacidn 18-
nica en ldminas metdlicas. Esta té@€cnica es intensamente estudiada
en estos momentos por su aplicacidn en microelectrdnica.

En el Capitulo IITI se desarrolla un modelo para explicar el me~-
canismo de ampollamiento de superficies metdlicas (Blistering),
que .se produce al irradiar diferentes materiales con ilones de ga-
ses inertes y con neutrones que por reacciones nucleares producen

dichos gases en el interior del material. El entendimiento de es-



te fenOmeno es de importancia, por cuanto constituye uno de 1los
principales mecanismos de dano en los materiales de los futuros

reactores rapidos de fisidn y en los de fusidn,



I) DESCRIPCION DE PROCESOS FISICOS EN INTERACCION DE IONES CON

SOLIDOS.

1.A) Penetracidn de iones y mecanismos de pérdida de energia

Cuando los iones que inciden sobre un sd8lido poseen la suficien-
te energia para superar la barrera de potencial que le presenta
la superficie del mismo, penetran en el material y se desplazan
en su interior frenandose por colisiones con los Adtomos del medio
hasta que al alcanzar una energia del orden de Av» 25 eV, son atra-
pados en una zona del sGlido3’4).

Dos procesos contribuyen fundamentalmente a la pérdida de ener-
gia de los iones en el sdlido: a) El proceso de colisiones indi-
viduales del proyectil con los dtomos del s6lido, en el cual la
energia cinética total del sistema colisionante (proyectil-Ztomo
del material) se conserva. Este fendmeno produce desviaciones en
la trayectoria del proyectil (cuando choca contra los atomos del
s6lido con pardmetro de impacto pequefio), con transferencia de im-
pulso a los atomos del sdlido. Se lo conoce con el nombre de frena-
miento nuclear, aunque mas proplamente deberia llamidrselo frenamien-
to eldstico, por deberse.a colisiones eldsticas entre el ion inci-
dente y el datomo del material. como un todo.

b) Colisiones de la particula incidente con los electrones de los
dtomos, con pérdida de una fraccién de energia cinética del proyec-
til, la cual se convierte en excitacidn o ionizacidn de los atomos
del s8lido. En este caso se dice que la colisi6n es ineldstica y

2l proceso se conoce con el nombre de frenamiento electrdnico o
ineldstico.

A energias para las cuales la velocidad v de la particula in-
cidente es menor que las velocidades v, de los electrones de los
dtomos del sdlido, el mecanismo de frenamiento predominante es el

a). A energias para las cuales v es mayor o igual que v, el



mecanismo predominante es el b).

En las colisiones inel3sticas las particulas incidentes no
son practicamente desviadas de su direccidn original de inciden-
cia en el sdlido.

En la Fig. I-1 puede observarse un esquema cualitativo de la
pérdida de energia por unidad de camino recorrido en el sdlido
(poder de frenamiento o pérdida especifica de energia, definida
por dE/dx) en funcidn de E, en el cual se aprecia el predomi-
nio de uno u otro mecanismo, segin sea el rango de energia. Como
se observa existe una zona en la cual ambos procesos son compara-

bles en magnitud.

dE/dx

™y

Fig, I-1. Representacidn cualitativa del poder de frenamiento en
funcidn de la energia de las particulas bombardeantes. 1) frena-

miento eldstico, 2) frenamiento ineldstico.



El poder de frenamiento total es la suma de ambos mecanismos:

%% - ( )n+ (%XE)e (I.1)

(o9
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Expresiones matematicas para(dE/dx)e (vdlidas para altas velo-
cidades v de la particula incidente) fueron obtenidas por Bohr7)
cuya tcoria del frenamiento electrdnico se fundamenta en un meca-

8) 9)

nismo clisico, y por Bethe cuyo trabajo mejorado por Bloch se

fundamenta en un modelo cuantico mas realista.

El frenamiento por colisiones elasticas (dE/dx)n ha sido estu-
diado en detalle por Lindhard et al%o) (tratamiento valido para
bajas velocidades).

A continuacidn se hace un andlisis detallado de la fenomenolo-
gia del frenamiento eldstico, por ser el mecanismo preponderante
en los fendmenos estudiados en el Cap. II y III del presente tra-
bajo.

Para el rango de energias de las particulas incidentes que in-
teresan en los fendmenos estudiados aqui, la mecanica clédsica ex-
plica con buena aproximacidn el mecanismo de colisiones atdmicas
dentro del sd8lido. Tales colisiones dependen de la naturaleza del
potencial de interaccidn entre los atomos colisionantes, Dicho po-
tencial de interaccidn se expresa en su forma mas general de la

siguiente forma:

2
V(r) = il~i£~i— f(r/a_) (1.2)
r B
donde z; y z,: nimeros atdmicos de particula incidente y dtomo del
s6lido respectivamente.
e : carga del electrdn.
r : distancia internuclear.

f(r/ag): funcidn de apantallamiento.

aB: radio de apantallamiento atdmico.
2 -
El valor de ay propuesto por Bohr7)para f(r/aB)==(zlz2 e /r)e (r/aB)
= 2/3 2/3,~1/2
es aB = 0.8853 aO(Zl + 9 )



donde ao

f(r/a) tiene en cuenta el efecto de apantallamiento que ejercen

= hZ/m e2 es el radio del &dtomo de hidrdgeno. La funcidn

los electrones del atomo sobre la carga nuclear, haciendo que el
potencial de interaccidn entre dos atomos colisionantes decrezca
rapidamente para distancias del ‘orden del didmetro atdmico. El cum-
plimiento de esta Ultima condicidn hace que se pueda considerar

con buena aproximacidn, para el rango de energias que interesa,

que la particula incidente colisiona por separado con cada &dtomo
del s8lido despreciandose la influencia de los vecinos en el momen-
to del choque3’6). Lo mismo sucede para la colisidn entre dos &dto-
mos del s&lido.

Teniendo en cuenta que para las energias puestas en juego el
apantallamiento es practicamente completo, se considera el choque
como el de dos esferas parfectamente eldsticas con transferencia
de energia cinética desde la particula proyectil al dtomo del s&-
lido. La colisidén implica e¢n general desviaciones de la particula
incidente con respecto a su trayectoria inicial. La Fig, I-2 repre-
senta un esquema simplificado de la colisidn en el sistema de la-

boratorio.

Fig. I-2. Colisidn eldstica entre dos atomos, con parametro de
impacto bjr: distancia interatdmica; a_ : radio de apantallamiento.

r es la distancia de maximo acercamiento entre los Atomos colisionantes.
La particula incidente 1 <con una energia cinética E, choca
contra el Atomo del s6lido 2, estacionario en el sistema de labo-

ratorio, transfiriéndole una energia cin@tica T. Luego de la coli-



sidén la 1 se desvia en un angulo 6 de su direccidn inicial, vy
con una energia cinética E-T, mientras que la 2 se desplaza en
una direccidn formando un dngulo ¢ con la direccidn inicial de 1,
La distancia b se define como el pardmetro de impacto de la co-
lisidn. Las energias de ambas particulas luego de la colisidn se

_expresan matemdticamente de la siguiente forma

E E-T
1 1 2 2,,1/27 2
—_— + -
Eo Eo =Y [cose + (p"-sen“8) (1.3)
M2
donde el signo + 6 - corresponde al caso en que WU = o sea 21
0 € 1 respectivamente, y 1
E
2
e ~ cos” g 4 & 90° (1.4)
0 0 (l+u)
En las expresiones anteriores los parametros son:
EO : energia inicial del proyectil.
E1 y E2 : energlias del proyectil y del atomo blanco respectiva-
mente, luego de la colisidn.
® : 4dngulo de dispersidn del proyectil.
¢ + Aangulo de dispersidn del blanco.
Ml y M2 : masas del proyectil y atomo blanco respectivamente.
La maxima energia que el proyectil le puede transferir al blan-
co es en un choque con ‘pardmetro de impacto b = 0 en cuyo caso
$ = 0 y entonces es
SN (1.5
(1+u)

Teniendo en cuenta el andlisis anteriormente realizado, se des-
cribe a continuacidn el mecanismo de desplazamiento de las parti-
culas incidentes en un s8lido. Una vez introducida en el material
la particula proyectil colisiona individualmente con cada Adtomo
del sdlido desplazdndose libremente entre colisién y colisidn. En
cada choque es desviada fuertemente, desplazandose en consecuencia
segin un camino como el esquematizado en la Fig. I-3, hasta ser

atrapado en una zona interior del sdlido , luego de perder suficien-



te energia. En dicha figura se considera incidencia normal del haz

de particulas.

—] superficie

haz ds iones
incidente '— X
3
vaclo solido
a
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Fig. I-3. a) Caminos recorridos por las. particulas en el sdlido;
1 y 2: posiciones finales de particulas atrapadas, 3: particula
reflejada, li: camino libre recorrido entre colisiones elasticas
con dtomos del sdlido. b) Simulacidn por computadora de trayecto-

rias para diferentes sistemas proyectil-blanco y a diferentes ener-

gias de incidencia.62)
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La suma de los segmentos li’ representativos del camino recorri-
do entre cada dos colisiones, se define como el camino total R del
proyectil en el sdlido. La proyeccidn de la posicidn final de 1la
particula segin la direccidn de incidencia se define como el ran-
go proyectado Rp. Cada particula puede seguir un camino diferen-
te dentro del sdlido, quedando atrapadas en distintas posiciones
en el mismo (ej. particulas 1l y 2), o eyectada nuevamente hacia
el vacio (part. 3, proceso denominado reflexidn). La distribucidn
de las posiciones finales de las particulas incidentes en el s0li-
do, es descripta con buena aproximacidn por una distribucidn de

tipo gaussiana como la esquematizada en la Fig. I-4.

=

superficie

haz de tones ARW2

incidente

P '%mx X

Fig. I-4. Distribucidn de particulas implantadas en funcidn de la
profundidad de penetracidn x en el sdlido; ﬁp: rango proyectado
promedio (profundidad media de penetracidn); Rp : profundidad
midxima de penetracidn (correspondiente a un valor del 10 % del ma-
ximo en la concentracidén de particulas); Aﬁp/2: dispersidn- de 1la

distribucidn.

Los pardmetros de la distribucidn son: a) ﬁp: rango proyecta-
do promedio; b) Rp : definido como la profundidad, a partir de
, max -
la superficie del sdlido y después del valor Rp a la cual la con=

centracidn de particulas es de aproximadamente el 10 % de la con-



centracidn en §p; c) Aﬁp/2:

en la mitad de la altura de la curva,

-11-

semi-ancho de la distribucidn, tomado

correspondiente a §p; este

parametro mide la dispersidn de las pos iciones finales de los pro-

yectiles alrededor de Rp

den del sistema proyectil-atomo del sélido,

. Los pardmetros de la distribucidn depen-

de la energia de las

particulas incidentes y de la direccidn de incidencia con respec-

to a la superficie.

Las formulaciones matemdticas de la penetracidn de iones en sO-

lidos, no son capaces hasta el momento,

de incluir realisticamen-

te en las funciones de distribucidn el efecto que las particulas

implantadas ejercen

3)

to ha sido observado experimentalmente .

sobre las que llegan posteriormente. Tal efec-

El otro fendmeno de importancia que se produce al incidir una

particula en el sdlido,

2s la cascada de

colisiones

(colisiones

secundarias) entre Atomos del mismo, que se inicia a partir de la

primera colisidn (colisidn primaria) que

con un atomo, tal como se esquematiza en

Fig. 1-5. Esquema de la

los Atomos del sdlido.

materials—» Cascada de

lido.

INCIDENT

o 0o o
0o 0 O
PARTICLE 5SSO0 o
OOO Oo
o o
000 0 o} O’O
o O
o
[e]

‘0 OPO o
0‘0 o0
0 o 0
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% PRIMARY COLLISIONS

la Fig.

[P

experimenta el proyectil

interaccidn de una particula incidente con

‘colisiones secundarias entre

*# Primera colisidn luego de entrar en el

dtomos del so-
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La cascada de colisiones conduce a desplazamientos de &atomos
desde sus posiciones de equilibrio a posiciones intersticiales,
dejando vacancias que se constituyen en uno de los dafios importan-
tes observados en materiales irradiados. Las consecuencias de es-

te tipo de dafio se verdn mads en detalle en el Cap. III.

I.B) Procesos Secundarios

Existe una serie de complejos procesos desarrollados al incidir
un haz de particulas en un sdlido. En la Fig, I-6 estan represen-

tados algunos de los fendmenos producidos,

Gamma and x rays Neutrons

v

Retiection of particles

" and ener Blisters contaimng
Spultered otoms 1 RY hehum
f Chunk emission (7}

First wall

Fig. I-6. Procesos desarrollados en un material por efecto de irra-

diacidén incidente sobre su 5uperficie.l)

Se observa en la figura la produccidn de los siguientes fendme-
nos: a) Erosidn atdmica superficial del material (sputtering),
b) emisidn de electrones secundarios, c¢) reflexidn de particulas
incidentes, d) formacidn de ampollas (blistering); este fendmeno
serd explicado en detalle en el Capitulo III, e) emisidn de par-
ticulas macroscdpicas (Chunk emission) desde la superficie del ma-

terfal.
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La interaccidn de los iones incidentes con los electrones del
s6lido produce la excitacidn de estos Gltimos a diferentes niveles
de energia segin sea la fuerza de la interaccidn. Los electrones
que adquieren una energla suficiente como para sobrepasar la barre-
ra de potencial representada por la superficie, son emitidos hacia
el vacio (electrones Secundarios)3’1l).

El proceso de formacidn de ampollas serd tratado en detalle en
el Cap. III, en el cual se desarrolla un modelo para explicar el
fendmeno.

La emisidn de particulas macroscdpicas de material desde la su-
perficie es un fendmeno recientemente observado por primera vezlz)
No obstante su existencia es discutible por existir discrepancias
entre distintos resultados experimentaleslz’IS).

El fendmeno de erosidn atdmica superficial, conjuntamente con
el proceso de atrapamiento de iones implantados durante la irradia-
cidn, son los mecanismos de principal incidencia en el trabajo que

ocupa el Cap. II; por esa razdn se describe dicho proceso mas en

detalle a continuacidn.

I.C) Erosidén atdmica superficial y atrapamiento de iones.

La cascada de colisiones entre atomos del sdlido, iniciada por
la particula incidente, puede desarrollarse de manera tal que al
final de la misma un Atomo de la superficie recibe una emnergia
suficiente, por colisidn de otro contra &l, como para sobrepasar
la barrera de energia presentada por la superficie del sdlido, vy
es eyectado al vacio (ver Fig. I-6) El fendmeno ha sido estudia-
do exhaustivamente, tanto desde el punto de vista experimental co-

3,1 y el acuerdo obtenido es bastante bueno teniendo

mo tedrico
en cuenta la complejidad del fendmeno.

La medida cuantitativa de este proceso es el nimero de atomos
del sdlido eyectados desde la superficie por cada particula inci-
dente (sputtering yield S, expresado en atomos/ion incidente). De
acuerdo a la teorfa que mejor explica el fendmeno hasta el presen-
telé), fundamentada en 1la aplicacidn de la ecuacidn de Boltzman

para describir el transporte de los Atomos en la cascada de coli-
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siones, el valor de S se expresa matemidticamente de la siguien-

te forma:
SII(E)
S(E) = 0.0420 o9 — (1.06)
U
0
En la expresidn anterior, valida para incidencia normal del haz
de particulas sobre la superficie del s8lido, E es la energla de
los iones incidentes expresada en KeV, a es un coeficiente funcidn
de la relacidn de masas (M7/M1) entre el atomo del sdlido y la par-
ticula incidente, UO es la altura de la barrera de potencial que

presenta la superficie a los atomos que quieren escapar (expresa-

da en eV), vy Sn(E) es una funcidén expresada en la siguiente forma

—_ 2 b S
Sn(E) = 41 z, z, e a, [Ml/(Ml+dzﬂ bn(e) (1.7)
M, E/(M1+M2)
donde g = 77
Z1 22 €774y
- , 2/3 2/3y-1/2
aj, 0.8853 aO(zl ‘ + z, )

My 2z, My 2z,: masas y nidmeros atdmicos de la particula incidente
y dtomo del sdlido respectivamente.

a : radio de Bohr

0
e : carga del electrdn
€ : energia reducida (definida para facilitar los calcu-
los)
Sn(e) : funcidn universal representativa de la seccidn efi-

caz de frenamiento presentada por los atomos del s&-

lido a las particulas incidentes.

La funcidn Sn(E) tiene en cuenta la energia depositada en for-
ma de energia cinética en los dtomos de las capas superficiales
del material. Ademids en (I.6) se evidencia la relacidn inversa en-
tre S y la barrera de potencial representada por la superficie.

Una descripcidn realista del fendmeno de atrapamiento de parti-
culas en un sblido, debe incluir los efectos de dano en el interior
del material y de erosidn atdmica superficial, que acompanan a to=-
do proceso de irradiacidn de sdlidospor diferentes tipos de parti-
culas. Los modelos desafrollados para explicar el fendmeno se fun-

. s . . . 3,17
damentan en las simplificaciones siguientes™’ ).
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i) No se produce una disminucidn en el rango proyectado de las
particulas incidentes debido a la acumulacidn de las misr:as
en el sdlido. Ademds la distribucidn del rango proyectado
no es alterada sustancilialmente.

i1) Se supone que el coeficiente de sputtering es constante.

iii)La remocidn de las particulas previamente implantadas se
produce a una velocidad similar a la remocidn de los dtomos
del material. Esta simplificacidn implica que la energia
depositada por los proyectiles en forma de energla cinéti-
ca es la misma para las particulas implantadas y los atomos
del material situados en las capas superficiales, y que la
barrera de potencial es la misma para ambos tipos de parti-
culas,

La simplificacidn i) es aceptable a bajas dosis totales de 1i-
rradiacidn ('\/1014 a'lO15 part/cmz), pero no cuando las dosis son
altas (> 1016 part/cmz). la 1ii) es aceptable en el caso de que
las particulas implantadas tengan una masa similar a la de los 4-
tomos del material; cuando las masas son muy diferentes la simpli-
ficacidn no es valida ya que la transferencia de energla cinética
del proyectil a una particula implantada es apreciablemente dife-
rente (ver fdrmulas (I.3) y (I1.4)) de la transferida a un atomo
del s8lido).Como ya se establecid, es dicho mecanismo el principal
causante de la eyeccidn de particulas desde la superficie del ma-
terial irradiado. Ademds de acuerdo a (I.6) el coeficiente S de-
pende de la barrera de potencilal que no seria la misma para las
particulas implantadas y los atomos del material,

En una escala macroscdpica es posible especificar la fraccidn
de particulas incidentes que entran y quedan atrapadas, definien-
do de esta manera el coeficiente de atrapamiento.

Se puede considerar ahora el desarrollo del proceso. Dada la
hipdtesis de sputtering constante, la superficie del material re-
trocede desde su posicidn inicial, tal como se observa en 1la Fig,
I-7.a), con una velocidad constante, independientemente del gas
atrapado o el daro producido.

Considerando un proceso escalonado, se supone primeramente un
pulso de particulas implantadas de manera tal que se distribuyen

en la forma ya explicada (I.A) . Un segundo pulso enviado poste-
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riormente se distribuird en la misma forma y con la misma eficien-
cia de atrapamiento, pero a partir de la nueva posicidén de la su-
perficie (Fig.I-7.b). La distribucidn total es entonces la suma

de ambas, Simultaneamente con la erosidn superficial, particulas

ya implantadas que esten en posiciones cercanas a la superficie
pueden ser eyectadas hacia afuera, de manera que juntamente con

el atrapamiento se produce eyeccidn de particulas ya atrapadas (ya
sea por un mecanismo de evaporacidn o por colisidn de un Atomo con-
tra ellas: sputtering).

Luego de un tiempo de irradiacidn prolongado se llega a una si-
tuacidn de equilibrio dindmico o saturacidn de particulas implan-
tadas, retenidas en centros de atrapamiento; dicha situacidn esti
caracterizada por el hecho de que por cada una de las particulas
incidentes sale otra anteriormente implantada. Esto implica que
el coeficiente de retencidn T (n°de partic.retenidas/n°de partic.

incidentes) de particulas implantadas es nulo, ver Fig.I-7.d) y
I-8 c)3’l7)

s
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Fig, I-7. Etapas en un proceso de atrapamiento de-iones. La concen-

tracidn de iones implantados crece y l¢ superficie del sdlido se
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. . .o 1
desplaza en la direccidon indicada, por efecto de la erosidn.
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tribucidén instantineo de iones implantados; b) perfil resultante
de concentracidn de iones; y <¢) curva de crecimiento de. la concen-

7).

. . . 1
tracidn de iones atrapados.

El efecto de dafio producido en el interior del material puede
conducir a variaciones en el mecanismo de atrapamiento de las par-
ticulas, haciendo que estas queden atrapadas en centros de acumu-
lacidn de dafio. La energla de unidn de cada particula atrapada,
dependera de la configuracidn atdmica circundante en el material
irradiado, y de las caracteristicas de afinidad quimica con los
Atomos del material, que tengan las mismas. Simultianeamente, pue-
den producirse complejos fendmenos de difusidn a través de caminos
creados por el dano. Estos procesos pueden o no ocurrir durante
la irradiacién, dependiendo de la energia de activacidn. del pro-
ceso de difusidn y de la temperatura del sdlido.

La irradiacidn de materiales con iones de gases quimicamente
activos, tema del estudio experimental desarrollado en el Cap.II,
implica la existencia de los fenBmenos competitivos de atrapamien-
to de particulas y remocidn atdmica superficial anteriormente des-

criptos.
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CAPITULO LI

Estudio experimental de procesos de atrapamiento y erosidn idnica

simultidnea, en sdlidos bombardeados por iones quimicamente activos.
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IT,A) INTRODUCCION

La implantacidn de iones en sdlidos ha surgido en los Gltimos
afios como una técnica importante para modificar las propledades
de los materiales, c¢n particular las elé&ctricas, mecdnicas y es-
tructurales.

El caso particular de la alteracidn de las propiedades eléctri-
cas de un material, ha recibido especial atencidn en diversos la-
boratorios, por su inmediata aplicacidn en la microelectrdnica. Tal
es el caso de la fabricacidn de dispositivos electrdnicos activos
(ej: diodos, transistores) y la obtencidn de resistores.

Es posible, actualmente, fabricar resistores de alto valor a par-
tir de laminas metdlicas evaporadas sobre sustratos adecuados, o
de semiconductores, por bombardeo de dos tipos diferentes de iones.
a) Iones de gases inertes pesados (Ar, Kr, Xe, Ne), en cuyo caso
las variaciones producidas se atribuyen fundamentalmente al afina-
miento de la l3amina por erosidn i6nical—4). b) Iones de gases qui--
micamente activos (0 y N fundamentalmente), con los que se produce
una alteracidn en la resistividad por la formacidn de compuestos,
al reaccionar quimicamente los iones implantados con los adtomos del

6)

metal o semiconductor, por ej: dxido de silicios), 0xido de cobre 7,
nitrato de niquel7), nitruro de tantalioB), etc.

De los materiales estudiados, con el objeto de obtener resisto-
res por implantacidn idnica, el aluminio es el m3s importante, por
ser el material usado en las interconexiones elé@ctricas en los cir-

9)

cuitos integrados™’.

9-12)

E.. trabajos anteriores no se ha estudiado la incidencia de
los efectos de la irradiacidn (atrapamiento y erosidn ifnica, dafio)
en las caracteristicas finales de los resistores. Esta incidencia
quedd evidenciada en estudios realizados dentro del programa de Fi-
sica Aplicada, desarrollado en el Centro Atdmico Bariloche, con el

objeto de reproducir resultados ya obtenidos en este campo.
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II.B) CONSIDERACIONES PREVIAS Y OBJETO DEL TRABAJO

9) 0)

Collins et al. y O'Connelll realizaron mediciones de las pro-
piedades eléctricas de laminas de aluminio implantadas con oxigeno;
las resistencias de las laminas fueron medidas in-situ durante el
bombardeo de las mismas con iones 02+ de 30 KeV. La Figll-lnmuestra

resultados tipicos.

1
roun |

(Y

Fig. II-1. Variacidn de resistividad en funcidn de la dosis implan-
tada?)

Se pueden observar en dicha figura tres zonas caracteristicas:
a) una zona (I) de baja resistencia R, en la cual se produce un cre-
cimiento rdpido de la resistencia en funcidn de la dosis de iones
implantados. En esta zona los valores de R son bajos todavia y la
lamina mantiene las caracterfisticas metdlicas en la conduccidn;
b) una zona intermedia (II) de un crecimiento suave de R y «¢) una
zona (ITII) de rdpido crecimiento de R en la cual la ldmina pierde
sus caracteristicas metdlicas. Los estudios de microscopia electrd-

9,12) 3)

. . . ; AP .1 P
nica y de absorcidn de radiacidn infrarroja de laminas cu-

yas resistencias se hayan en la zona (III), muestran la fqrmacidn

de islas de Al, O, dispersas en la matriz de aluminio. La conduccidn

2 73
eléctrica en este caso se produciria de acuerdo al mecanismo de
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14)

Poole-Frenkel » Por pasaje de electrones a través de las islas
de 6xido, mediante el efecto tdnel.

Simultianeamente, a las dosis necesarias para alcanzar los altos
valores en la resistencia, se produce el afinamiento de la lamina
por erosidn superficial contribuyendo también al aumento en la re-
sistividad.

En este contexto, se estudia ~n el presente trabajo los fendme-
nos competitivos, de atrapamiento de iones que forman compuestos
en las laminas y de erosidn superficial.

Para realizar el estudio experimental se utiliza una técnica de
gran sensibilidad en detectar variaciones pequefias en la masa por
unidad de area de las laminas irradiadas. Se investiga asimismo el
compuesto formado por implantacidn de nitrdgeno en Al.

Como resultado adicional de la técnica experimental utilizada,
surge el disefo de un manipulador portamuestra rotable para ultra-
vacIio, descripto en el apéndice II.Este dispositivo permite 1lo-
grar el enfriamiento de las muestras en forma directa y sencilla,

3)

. ; . - 1
incorporando un novedoso sistema de clerre para ultra-vacio .

IT.C) TECNICAS EXPERIMENTALES

II.C.1) Dispositivo experimental de implantacidn

Las irradiaciones se realizaron en el acelerador de 60 KV de 1la
divieidn Haces Idnicos (CAB). Un esquema completo del mismo se en-
cuentra bien desarrollado en la Ref. 16), por lo que aquil sélo se
describe brevemente los componentes del mismo.

El acelerador consta de una fuente productora de iones del tipo
a radiofrecuencia, lentes electrostdaticas de extraccidn, enfoque y
aceleracidn de iones. Un electroimid3n selecciona los iones deseades
seglin su masa. Mediante un sistema de placas deflectoras (horizon-
tales y verticales) del haz, ambas excitadas por potenciales varia-
bles de forma sinusoidal, se obtiene un barrido uniforme del haz

sobre la muestra.
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IT.C.2) Dispositivo para medicidn de atrapamiento de iones v

erosidn superficial

IT.C.2.a) Consideraciones generales del método experimental.

Es bien conocido el fendmeno fisico por el cual un cristal os-
cilador de cuarzo tiene la propiedad de variar su frecuencia de
vibracidn cuando se deposita uua pequeila cantidad de material so-
bre el mismo. Este efecto es usado para la medicidn de espesores
de ldminas depositadas en alto vacio.

La expresidn matemdtica que relaciona la variacidén de la fre-
cuencia de los cristales con la variacidn de masa adicionada so-

7)

bre ellos ha sido obtenida por Stockbridge1 « Su deduccidn se
basa en la teoria de Rayleighl8), que estudia las perturbaciones
en la frecuencia de resonancia de cuerpos vibrantes por efecto
de pequenios cambios en la masa inercial de los mismos,

La hipdtesis fundamental es la de considerar que las masas a-
dicionadas son pequenas y uniformemente distribuidas en un area

A' que puede ser menor que el area total del cristal.

La expresidn matemidtica obtenida por Stockbridge es

f M

donde AM es la masa por unidad de area de material depositada
uniformemente sobre el cristal, Mc es la masa por unidad de area
del cuarzo, Af la variacidn en frecuencia y f la frecuencia de
resonancia del cristal. La constante K se determina experimen-
talmente; en los tipos de cristales existentes es normalmente i-
gual a 118).

La expresidn (II.l) es tanto mads vdlida cuanto mds pequefia
sea la masa perturbadora AM adicionada. Los cristales del tipo
AT y BT son los comunmente usados para mediciones de espesores
de laminas depositadas (La denominacidn AT, BT hace referencia
a la orientacidn de las caras del cristal con respecto al eje de
excitacidn piezoeléctrica del mismo). Estos cristales son de al-

ta frecuencia, vibran segin modos de desplazamiento paralelos a
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la superficie y tienen bajo coeficiente de temperatura (definido
como Af/°C). Las caras del cristal son antinodales en desplaza-
miento (es decir se desplazan con respecto a una superficie nodal
(fija) en el centro del cristal). Esto permite suponer17), que la
masa adherida no acumula energia potencial durante el ciclo de
vibracidn, por lo que la (nica propiedad fisica del material de-
positado que tiene influencia en la frecuencia de resonancia es
la masa inercial. La densidad, el espesor y la constante elasti-
ca de la masa depositada no aparecen en la expresidn (II.1). Lue-
go, una misma masa pequena de cualquier material depositado, cau-
sa el mismo corrimiento en la frecuencia. Esta independencia del
tipo de material depositado, es la que hace aplicable el uso de
los cristales para la medicidn de espesores de laminas delgadas.
Las ventajas que ofrece esta té&@cnica son: la alta sensibilidad
(bajo condiciones que incluyen control de temperatura en 0.01°C,

12 gr/cmz); la re-

pueden ser medidas variaciones de masa de 10
sistencia de los montajes a moderadas alteraciones en la posicidn
y a vibraciones indeseables, y principalmente la posibilidad de
realizar mediciones dindmicas de variaciones de masa. Esta propie-
dad es la utilizada fundamentalmente en el presente trabajo.

Las variaciones de frecuencia en los cristales, se producen
al depositar o extraer masa de los mismos. Esto hace que se pue-
da usar esta técnica para estudiar los procesos de atrapamiento
de iones (aumento de masa, equivalente a disminucidn de frecuen-

cia) y erosidén superficial (disminucidn de masa, equivalente a

aumento de frecuencia).

I1.C.2.b) Caracteristicas de los cristales utilizados.

Los cristales utilizados en el presente trabajo son del tipo
AT con una frecuencia de resonancia de 5 MHz y 1.35 cm de diame-
tro. Poseen electrodos de oro evaporados en cada cara, sobre uno
de los cuales se deposita el material a estudiar (Fig.II-2). De
acuerdo a las especificaciones de los fabricantes existe un dia-
metro 6ptimo de la zona de deposicidn de material para el cual

la respuesta en frecuencia del cristal, en funcidén de la masa de-
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positada o extralda es lineal. En este caso dicho didmetro es de

6 mm, y corresponde a cubrir la zona activa del cristal, ubicada

en el centro del mismo.

material
depositado

electrodo

Fig. TI-2. (a) Cara del cristal, con el electrodo de oro sobre
el cual se deposita el material a estudiar; (b) cara opuesta cu-

bierta completamente por el otro electrodo.
11.C.2.c) Montaje de cristales y circuito de medicidn.

Los cristales fueron montados en el dispositivo que se muestra
en la Fig.II-3. (Pag. 26)

Este montaje permite mantener la muestra refrigerada por cir-
culacidn de agua a través de los tubos (M) y del circuito de re-
frigeracidn (D). El objeto de la refrigeracidn es mantener la mues-
tra y el cristal a temperatura ambiente durante la irradiacidn,
minimizando el calentamiento que por efecto del haz, introduciria
un error por corrimiento de la frecuencia por temperaturalg).

Un agujero de 6 mm de didmetro en el colimador (K) de aluminio,
define la zona de irradiacidén para cumplir con la condicidn de
linealidad descripta en II.C.2.b). La pantalla (H) se polariza
con un potencial negativo continuo respecto de la muestra y al
colimador (K), para Suprimir los electrones secundarios emitidos
de la muestra y del borde del agujero del colimador (K). De esta
manera se evita el error que éstos introducirian en la lectura

de la corriente de iones,

El circuito de medicidn se muestra en la Fig. II-4. (Pag. 27)
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——===d haz de tones

Fig. II-3. Dispositivo porta-cristales. A: Electrodo; A': elec-
trodo del cristal, sobre el cual se evapora el material; B: cable
conector para electrodo del cristal; C: base aislante; : circui-

to de refrigeracidn; E: cristal resonador de cuarzoj; F: anillo

de soporte; G: anillos aislantes de tefldn; H: pantalla supreso-
ra de electrones secundarios (se polariza con un potencial nega-
tivo respecto de la muestra y de la pantalla K que estia a tierra);
I: contactos (para medicidn de corriente sobre la muestraj; cons-
tituyen uno de los dos contactos necesarios para excitar el cris-
tal, el otro es el A); J: material evaporado; K: pantalla defini-
dora del didmetro del haz que incide sobre la muestra; L: cables
aislados; M: tubo de circulacidn del 1liquido refrigerante; el otro
tubo dispuesto paralelamente al M no se dibujd, debido a que el
esquema es una vista en corte diametral; estos tubos soportan el
conjunto rigidamente con respecto a la tapa P; N: pasantes eléc-

tricos para vacio; 0: o-ring para cierre de vaclo.



-27-

- — — = = = =

Elr

Fig. II-4. Circuito para medicidn. A: Frecuencimetro; B: oscila-
dor electrdnico para excitacidn del cristal; C: cristal oscilador;
D: pantalla supresora de electrones secundarios; E: pantalla de-
finidora del haz; F: fuente de polarizacidn de E; G: integrador

de corriente; H: microamperimetro; I: llave selectora (posicidn

1: medicidn de frecuencia de oscilacidn del cristal, posicidn 2:

medicidn de coxriente del haz incidente sobre la muestra); ===%:ca-

bles coaxiles para disminuir al minimo sefiales espireas.

II.C.2.d) Preparacidn de muestras,

Para la preparacidn de muestras se usd un equipo convencional
de evaporacidn en vacio.

Las l3minas de aluminio depositadas sobre los cristales se ob-
tuvieron por evaporacidn de aluminio puro (99.99%), usando nave-
cillas de tungsteno. Los cristales se montaron de manera tal de
evaporar la zona de didmetro dptimo. Las presiones en la céamara
fueron de 1—2x10"5 Torr, Los espesores de las laminas fueron de

]
~n 2000 A para asegurar que los iones no lleguen al sustrato,
Los cristales irradiados fueron recuperados, sumergiéndolos

en soda cAustica, la que remueve totalmente la capa de aluminio
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implantada, dejando el cristal con el electrodo limpio. Luego de
un lavado con agua destilada, los cristales quedan en condiciones
de ser usados nuevamente.

Para el estudio de microscopia electrdnica, se cortaron vidrios
portaobjeto de 1.35 c¢m de didmetro. Se depositaron capas de deter-
gente en las caras sobre las cuales se evaporaron las laminas de

o
aluminio. El1 espesor de &stas fue de ~ 1000 A, con lo cual se ase-
gurd que los iones no llegaran al sustrato y al mismo tiempo se
daba un espesor adecuado para las observaciones en el microscopio
electrdnico. Luego de irradiar las laminas con dosis necesarias
para la formacidn de compuestos, se las seccionaba con un estile-

te, sobre el vidrio, tal como muestra la Fig. II-5.
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Fig. TI-5. Seccionamiento de ldminas para estudio por microscopla electrd-
nica por transmisidn.
Las laminas fueron posteriormente flotadas en agua destilada
y atrapadas en mallas especiales para su introduccidn en el micros-
- - - -
copio electrdnico. De esta manera se tenila en una malla, la zona

irradiada y no irradiada, para poder realizar las comparaciones.
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IT.D) RESULTADOS EXPERIMENTALES

II.D.1) Medicidn de atrapamiento de iones y erosidn superficia.

Las mediciones se realizaron utilizando el montaje y circuito
descripto en II.C.2.c¢). Las irradiaciones con iones oxigeno y ni-
trdgeno sobre lidminas de aluminio evaporadas en iguales condicio-
nes, fueron repetidas hasta asegurar la existencia de repetibili-
dad en los resultados dentro del error estadIiIstico de medicidn.

Antes de iniciar cada medicidn, se controld durante media ho-
ra el corrimiento en la frecuencia de oscilacidn del cristal de
cuarzo, con el objeto de verificar las condiciones de estabilidad
especificadas por los fabricantes (Af € * 5 Hz en 30 minutos).

Las irradiaciones se subdividieron en intervalos iguales de
tiempo, utilizando como medida de los intervalos un valor fijo
de dosis leido en el ii.tegrador de corriente. Las mediciones de
frecuencia se realizaron al finalizar cada intervalo. Antes de
la lectura se esperaba un tiempo cronometrado (3 minutos), para
que se produjera la estabilizacidn de la frecuencia. Esta presen-
taba un corrimiento desde el valor leido inmediatamente después
de cortar el haz y conectar la llave selectora en la posicidn (1)
hasta el valor estable final. Este transitorio se deblIa a efectos
de incidencia .del haz sobre el cristal y a adsorcidn de gases re-
siduales. Siguiendo la técnica anteriormente descripta, se logra
independizar la medicidn de variacidn de masa por atrapamiento y
erosidn, del mecanismo adicional de adsorcidn.

Las irradiaciones se realizaron a presiones de 1—1.5}:10_5 Torzx
en la camara de interaccidn, con corrientes de haz entre 1.2 y
3.2 uA; sobre lidminas de espesores comprendidos entre 1800 y 2500
-Z. La variacidn en corriente y en espesores de lamina (mantenien-
do un espesor minimo, para asegurar que los iones no alcancen el
sustrato), tuvieron como objeto verificar si existia algin efec-
to secundario por variacidn de dichos pardmetros. No se observd
ningidn efecto dentro del valor de los errores de medicidn.

Las muestras fueron refrigeradas durante la irradiacidn, con
el objeto de impedir el sobrecalentamiento de las mismas, por di-

sipacidn de energia del haz al incidir sobre la superficie. Para
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verificar que dicha refrigeracidn era efectiva, se colocd un ter-
mistor calibrado en contacto con la superficie de una lamina de
aluminio evaporada sobre un cristal, en iguales condiciones a las
usadas para las mediciones. Con el conjunto ubicado en el porta-
muestra (II.C.2.c), se midid la variacidon de resistencia del ter-
mistor en funcidn del tiempo de irradiacidn, para diferentes in-
tensidades de corriente del haz. De la curva de calibracidn del
termistor que relaciona el valor de R(Q) para cada temperatura,
se deduce el valor de la temperatura alcanzada por la muestra al
ser irradiada.

En las mediciones realizadas (para corrientes de 0.5 a 2.3 upA)
se observd un aumento en la temperatura de ~2 a 3 °C, a partir
de una temperatura ambiente de 22 °C, con una posterior estabili-
zacidn luego de transcurridos 10 minutos de comenzada la irradia-
cidn. Debido a que los intervalos de irradiacidén, entre medicidn
de frecuencias, no superaron los 5 minutos, se conaidera que
la variacidn de ~ 2 °C en la temperatura de la muestra no afecta
los valores medidos. Esto se debe a que para una variacidn en
temperatura deatro de este rango, la respuesta de frecuencia del
cristal no fué discernible dentro de los errores de medicidn.

Las dosis d2 iones 1incidentes (iones/cmz) fueron medidas con
un error de t 1% correspondiente al error medido del integrador.
Las frecuencias de oscilacidn del cristal fueron medidas con una
indeterminacidn de * 5 Hz, propio de las fluctuaciones del instru-
mento de medicidn.

Las irradiaciones se realizaron haciendo incidir sobre las la-

minas, 1lones de 02+ de 30 KeV y de N + de 26 KeV, los cuales se

2
disocian al chocar con las capas superficiales, en 1ones de 0+
de 15 KeV y N+ de 13 KeV respectivamente (se usaron haces de io-
nes moleculares debido a las mayores corrientes obtenibles con
los mismos). La diferencia en energlias fue elegida de tal modo
que, debido a las diferentes masas de los iones, las velocidades
fueran las mismas; de este modo se tiene aproximadamente el mis-
mo rango proyectado y dispersidn para ambos tipos de ioneszo).
En la Fig. II-6 (a) y (b) se representan los resultados obte-
nidos en las irradiaciones con ambos tipos de iones. En abscisas

. ; 2
se representan los valores de dosis en iones/cm”; en ordenadas
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se representa la variacidn en masa por unidad de area de las lami-
. 2 ; P

mas implantadas (uam/cm” ). En los mismos graficos pueden observar-

se las curvas correspondientes al modelo matemdtico desarrollado

para explicar el fendmeno.
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II.D.2) Microscopia Electrdnica por Transmisidn: Anilisis crista-

lografico y microestructural de las laminas irradiadas

. . + - . .
El sistema 02 - Al, ha sido exhaustivamente estudiado desde
el punto de vista microscdpico; se demostrd que en este caso, a

altas dosis de irradiacidén, se forma una estructura de precipita-
9-13)

dos de (A1203) incluidos en la matriz de aluminio . En este
. . . + . -
trabajo se estudio el sistema N2 - Al por microscopla aunque se
.. + .
hicieron pruebas en 02 - Al que corroboraron los mencionados es-

tudios previosg_IB).

Se utilizd un microscopio electrdnico Phillips EM 300, con el
cual se analizaron las liaminas de aluminio de espesores de ~~ 1000
Z irradiadas hasta dosis de A12x1017 N2+/cm2.

lLas condiciones de operacidn del microscopio fueron: potencial
acelerador de 80 KV y aumentos de 14.287x(SA 15) y 160.000x(SA 25).
Se obtuvieron micrografias en campo claro, y los correspondientes
diagramas de difraccidn de las zonas virgen e irradiada del mate-
rial, con el objeto de comparar sus microestructuras y analizar
los cambios producidos por la implantacidn; las dos zonas eran dis-
tinguibles visualmente debido a su diferente coloraciédn.

Mediante el dispositivo de calentamiento del portamuestra del
microscopio, se calentaron las muestras in-situ hasta temperaturas
de n~ 500 °C, en vacio de '\110—5 torr, con el objeto de observar
la recristalizacidn en ambas zonas.

Como se puede apreciar en las micrografias presentadas (Fig.
II-7), se detectaron cambios significativos en la microestructura,

consistantes en la aparicidn de islas blancas en la zona irradia-

da.
I1.D.2.a) Diagramas de Difraccidn.

Se realizd en primer t&rmino el estudio de estos diagramas pa-

ra determinar concretamente la existencia o no de una nueva estruc-
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tura en la zona 1rradiada (islas blancas).

En la Fig. II-7 se pueden observar los diagramas de difraccicn
de las zonas 1rradiada y no irradiada; en los mismos aparecen las
indexacilones correspondientes de los anillos de ditfraccidn, obte-
nidas por el mé&todo de cocientes de distancias intcrplanareSZI).
Para la aplicacidn del método se utilizd el Al como patrdn de ca-
libracidn de la camara de difraccidn.

Las indexaclones se realizaron a temperatura ambiente y luego
del calentamiento. Los valores obtenidos se presentan en la tabla
I1-1.

De la Fig. II-7 y la tabla II-1 se aprecia lo siguiente en las
muestras observadas a temperatura ambiente: 1) Zona no implantada:
la estructura FCC del Al aparece perfectamente definida.

11) Zona implantada: los anillos correspondientes al Al son
algo difusos, lo cual Ljuede deberse al efecto del dafo introdu-
cido por la irradiacidn. Aparecen dos anillos adicionales (de-
biles), que por comparacidn con los datos de Jeffrey et 61.222
se ldentifican como correspondientes a la estructura hexagonal
del nitruro de aluminio (AlN)f Estos anillos corresponden a
reflexiones de los planos (1010) y(l1120) y corresponden al pri-
mero y tercer orden en Intensidad relativa, de acuerdo al espec—
tro de Jeffrey et 61.22{ Es de esperar que las reflexiones co-
rrespondientes a los (1011) y (1013), segunda y cuarta en in-
tensidad, también estén presentes, pero su identificacidn es
impos'ible ya que se superponen con las (111) y (220) del alu-
minio respectivamente., El andlisis anterior permite inducir que
las islas blancas observadas en la zona implantada son preci-
pitados de AlN,.

‘ Luego del calentamiento se observa lo sigulente:

11i) Zona no impliantada: se notan tres nuevos anillos de

baja intensidad cuyas distancias interplanuares son aproxima-

3)

damente iguales a las identificadas por Stroud2 como perte-
necientes a 0xido de aluminio., La aparicidn de estos anillos

se debe probablemente a la oxidacidn de la lamina durante

su calentamiento en el_microscopio a una presidn del orden de
10~§Torr. El hecho de que los anillos de difraccidn no sean

continuos, sino que aparezcan como una sucesidn de puntos
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Fig. I1I-7. a) Zona no irradiada (a temperatura ambiente); b) Zona irradia-
da (a temperatura ambiente); c¢) Zona no irradiada (después de calentamiento

a ~ 500 °C); d) Zona irradiada (después de calentamiento a ~ 500 °C).
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se debe a la recristalizacidn segiin planos preferenci-

el esquema de anillos es similar al ob-

tenido a temperatura ambiente,

idn adicional correspondiente a nitruro de aluminio (1012).
presencia de esta nueva reflexidn,

es de intensidad media,

con la excepcidn de una reflex-

La
22)

que de acuerdo a Jeffrey

indica que el proceso térmico ha mejora-

do el grado cristalino del AlN formado a temperatura ambiente.

A diferencia de la zona no implantada,
gdn anillo de 8xido;
hibicidn de la oxidacidn;
por Naguib et a1.243

do con nitrdgeno,

la oxidacidn no se alteraba

aqui no aparece nin-
esto induce a pensar en un proceso de in-
un resultado similar fué obtenido

quienes observaron que para cobre irradia-

sustancialmente

para dosis AJlOl6 N;/cmz, mientras que para dosis > lO17 N;/cm2
se reducia casi por completo.
anillo |{d{exper.) Aluminio AIN(22) 10xido (23)
o e indices d indices Intens 4
N A d(calc.) de Miller de Miller ¢
1 2.687 2.695( (1010) 1998
2 & 2.334 2.338 (111) 2.372 ] (1011) 1784
3 2.026 2.025 (200)
4 1.822 1.827 | (1012) 675
5 1.797 1.81
1.72
6% x 1.660 1.60
7 1.551 1.554 | (1120) 1107
8 % 1.413 1.432 (220) 1.412 | (1013) 1024
9 1.297 1.32
10 1.205 1.221 (311)

Tabla II-1:

reflexiones de Al y AlN.

Identificacidén de AlN y Oxido.

y Oxido. d) Distancia interplanar.

* Superposicidn de

** Superposicidn de reflexiones de Al
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II.D.2.b) Tamanios de grano

En la Fig. II-8 y en la tabla II-2 se muestran los resultados
de las mediciones de los tamafios de grano en ambas zonas, como
asi también la variacidn de los mismos luego del calentamiento.
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Fig. II-8. Tamafios de granos. a) Zona no irradiada (a temp. ambiente, aumen-
to: 160.000x(SA 25)); a') Idem a) pero con aumento de 14.287x(SA 15). b) Zona
irradiada(a temp. ambiente); c¢) Zona no irradiada(después de calentamiento a
As500°C); d) Zona irradiada(después de calentamiento a As/500°C). b), c) y d)

fueron tomadas con aumento de 14.287x(SA 15).
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Los precipitados de ALlN observados en la zona irradiada a tem-
peratura ambiente tienen un tamafio de grano promedio similar al
de los granos de aluminio a esa misma temperatura. Luego del ca-
lentamiento se observe un crecimiento en dichos precipitados en
un factor 1l.5 con respecto a los de temperatura ambiente. Los
granos de aluminio son del mismo tamafio en ambas zona (irradia-
da y no irradiada) para las muestras a temperatura ambiente.

Luego del calentamiento, el crecimiento de estos granos es
distinto; los de la zona no irradiada crecen hasta un tamaifo
aproximadamente 6 veces mayor que el de los observados a tempe-
ratura ambiente, mientras que los de la zona irradiada solo cre-
cen hasts 1.5 veces respecto a los de temperatura ambiente. Esta
diferencia puede deberse a que los precipitados de AlN controlen
el crecimiento de los granos de Al en la zona implantada; dicho
efecto podria explicarse por la alta estabilidad t&rmica del ALlN
a las temperaturas de calentamiento utilizadas (Elliot25;, lo
cual haria que los precipitados fijaran los bordes de grano del

_ %
Al, inhibiendo la recristalizacidn

Temp. Tamano Promedio
Material (°C) Real (3)
Al no implant. 20 370
Al implant. 20 370
Al no implant. 600 2220
Al implant. 600 560
ALN 20 370
A1N 600 560

Tabla II-2: Tamanos de grano para Al y AlN,

* Un efecto similar de inhibicidn de crecimiento de grano fué
2 . . -
observado por Dasarathy y Hudd en aluminio laminado en frio,

con precipitados de AlN incluidos.
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II.E) ANALISIS FENOMENOLOGICO Y MODELO MATEMATICO DE LOS

RESULTADOS EXPERIMENTALES.

Debido a la complejidad de los procesos desarrollados al i-
rradiar las laminas con los iones quimicamente activos, se hace
muy dificultoso una descripcidn matemidtica completa de los re-
sultados experimentales obtenidos. No obstante haciendo algunas
hipOtesis simplificativas se logra desarrollar un modelo que
explica coherentemente las curvas obtenidas.

En la Fig. II-8 se muestra un esquema de los procesos posi-

bles durante la irradiacidn.
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Fig. II-8: Procesos posibles durante la irradiacidn de sdlidos

con iones quimicamente activos.

A los procesos mostrados en la Fig., II-8 debe agregarse la
formacidn de monocapas de &xido por la reaccidn del gas residual
de la camara de interaccidn con la superficie de las muestras.

En las mediciones realizadas en este trabajo, todas las mues-
tras tuvieron al comienzo de la irradiacidn, una capa de dxido

o

de ~ 20 A de espesor, como consecuencia de su exposicidn al
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. 27) - ) .
aire , al trasladarlas a la camara de interaccidn, luego de la
evaporacidn.

Las condiciones de irradiacidn fueron tales que,el tiempo ty

necesario para erosionar una monocapa de 0xido, con las densida-
. o 2 .
des de corriente utilizadas (6 a 16 M A/cm”) fué mayor, en todos

los casos, que el tiempo t, en que se formaba dicha monocapa,

2

. . . .. -5
para las presiones existentes en la cdmara de interaccidn(a 10

Torr).

Luego se puede considerar que las superficies de las laminas

estuvieron permanentemente cubiertas de Gxido durante la irradia-
+
.
Al, como mostrd el ani-

cidn. En rigor esto fué cierto para el sistema O
+
.
lisis de microscopia electrdnica (seccidn II.D.2).

Al, pero no se

cumplid idénticamente para el sistema N

Suponiendo que el coeficiente de erosidn S es independiente
de la dosis D (iones/cmz) de iones bombardeantes, la ecuacidn
que establece la ley de variacion dé la masa por unidad de 3rea
M del material con D, puede separarse en una parte debida al
atrapamiento y otra debida a la erosidn superficial.

La parte debida al atrapamiento se puede expresar en su forma

diferencial,de la siguiente manera:
NS—Ni
dN. =] ——]y dD (I1.2)
i,a N

Donde NS es el niimero de centros de atrapamiento dentro del sdli-
do por cm~ (supuesto constante) y Ni el nimero de iones atrapados,
Luego(Ns— Ni)/Ns representa la probabilidad de atrapamiento pa-
ra los iones incidentes. y = 1-R es el coeficiente de penetracidn
( N°de iones implantados/N°de iones incidentes), donde R represen-
ta la fraccidn de iones reflejados.
De la (II1.2) se puede expresar inmediatamente la variacidn de
M por efecto de los iones implantados y que quedan retenidos en el

material, en la siguiente forma:

m. dD (I1.3)
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Donde el factor Ni/Ns se ha expresado como la relacidn de masa
Mi/Ms’ resultante de multiplicar los Ni y NS por la masa de los
iones incidentes m. . Integrando directamente la (II.3) con la con-

dicién inicial Mi a(D=0)=0, se obtiene
bl

(I1.4)

=}

i
El factor T=e ' Mg D representa el coeficiente de retencidn de
iones implantados, el cual tiene en cuenta el efecto de saturacidn
observado en la retencidn de iones, para altas dosis.

A la expresidn anteriormente deducida debe agregarse un térmi-
no que tenga en cuenta la variacidn de M por efecto de la erosidn
superficial; se describe a &sta por el coeficiente S(Alek) que

se define como el niimero de dtomos de masa media m extraidos del

compuesto formado por ion incidente, donde

_ jm + k(m./2)
m = Al = (I1.5)
j+k
m,; Yy m, representan las masas de los atomos de aluminio e io-

nes moleculares incidentes respectivamente; j y k son el nime-
ro de atomos de cada uno de los componentes que forman el compues-
to.

La variacidn de M por la erosidn esta dada por

dM. = ~SmdoD (1I1.6)

Integrando y sumando el resultado a la expresidn (II.4) se ob-

tiene
- m'D -
AM. = M.(D) - M.(0) = yv M _(l-e Yﬂi ) - Sm D (I1.7)
1 1 i s .
. -y e - . + +
Conviene hacer un analisis de los sistemas O2 - Al y N2 - Al

por separado, para comprobar la validez de la ecuacidn obtenida.
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En el caso del sistema 02+ - Al, S se puede considerar constan-
te durante la irradiacidn, con el valor correspondiente a S del
0xido presente en la superficie (S(A1203)). Se ajustd para este
caso la ecuacidn (II.7) con los valores experimentales. Los valo-
res de v, MS y S se presentan en la tabla II.3.

En el caso del sistema N2+ - Al, las laminas irradiadas con do-
sis mayores que la correspondiente al madximo de la curva de 1la Fig.
I1-7(b), presentaban una estructura compleja consistente en una
matriz de aluminio con una alta densidad de precipitados de AlN.

Se observd ademds que la formacidn de este compuesto inhibe 1la
oxidacidn de las laminas (ver Secc. II.D.2.a). Por otra parte pa-
ra las dosis cercanas a la del maximo de la curva, se llega cerca
de la saturacidn en la retencidn de iones atrapados. Es de esperar
por lo tanto gue en este estado se produzca un proceso de difusidn
hacia la superficie, de los iones que no quedan retenidos en cen-
tros de atrapamiento. Este proceso se ve favorecido por la existen-
cia de una alta densidad de dafio producida durante la irradiacidn,
entre la profundidad media de penetracidn y la superficie. De esta
manera se veria favorecida la formacidn de capas superficiales de
Al1N, al reaccionar los iones difundidos con los Atomos de aluminio.
Esto permite suponer que en la primera parte de la irradiacién,

el valor de S seriIa el del dxido presente en la superficie, mien-
tras que para dosis cercanas o superiores a las del midximo de la
curva, el S corresponderia a la nueva estructura formada (AlN).
Haciendo la aproximacidn de que el cambio se produce en forma brus-
ca, se calculd el valor de S(AIN) a través de la pendiente de la
curva correspondiente, a altas dosis. Luego se ajustd la curva ted-
rica (II1.8) tomando para S el valor correspondiente a S(A1203)*
hasta la dosis correspondiente al mdximo de la curva y S(ALN) pa-
ra dosis mayores, De esta manera se obtuvieron los valores de ¥y

y Ms mostrados en la tabla II.3.

* Por ser pequefa la diferencia de masa. entre N2 y O2 se supone

que S(A1203) es aproximadamente el mismo para estos dos iones.
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. + ) errores
Sistema Y S (at/X2 ) Ms(uam/cm ) Y S
0, - a1 0.9 0.6 4.88 x 1018 | T 1]F 15
N, T - Al 0.96 0.32 3.0 x o' [ 0t s

Tabla II-3. Valores de los parametros de la ecuacidn II.7 para

los sistemas estudiados.

S5e observa que el valor de S(AIN) es apreciablemente menor que

el correspondiente al dxido,
nalizan en detalle en las conclusiones.

gualdad

lo cual tiene implicancias que se a-
La explicacidn de la desi-

S(AIN) < S(A1203), se basa en el hecho de que S es inver-

samente proporcional a la energia de unidn superficial de los ato-

mos del material (Eb)’ y é€sta tomada como el calor de atomizacidn

del compuesto, es mayor para el nitrurozg) (10.8 eV) que para el

5xido?®) (6.4 ev).

Para obtener la masa total de iones atrapados en saturacién(Mé)

es necesario afectar a los valores de MS

da a que una proporcidn o

siste en iones previamente atrapados. El valor de o

es 3
1 10
ra A1203 y 3 para AIN. La variacidn de la masa
con la dosis se obtiene agregando este efecto a

con lo que

=

1
YmidD—YM—s-mi

dMi,a = dD - o S m, db (II.8)

d M

En saturacidn, —-1,a = 0 vy el valor de Mi en este éaso es:
dD
M ' =M (1 - %5 (I1.9)
s s -t
k ' 18 2
Calculando con la (II1.9) resulta MS(NZ) = 2,73x 10 (uam/cm™ )=

6 6

4.48x10 ° ( g/cmz) y Mé(Oz) = 4,00 x 1018 (uam/cm2)=6.64x10_

( g/cmz).

de una correccidn debi-
del nimero de adtomos erosionados, con-
pa-
de iones atrapados

la ecuacidn II.3
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II.F) CONCLUSIONES

Del presente trabajo, se deduce que el proceso de atrapamiento
de iones y erosidn superficial simultidnea, en el caso de bombardeo
de aluminio por iones oxigeno y nitrdgeno, depende de las diferen-
tes estructuras formadas en ambos casos.

Se deduce ademd3s que en el proceso de formacidn de resistores
de alta resistividad, a las altas dosis necesarias para formarlos,
el efecto de erosidn se hace relativamente importante.

Como se observa en los resultados obtenidos, la formacidn del
compuesto AlN en el caso de irradiacidn con nitrdgeno, produce dos
efectos de caracteristicas interesantes por la potencial utilidad
de los mismos en aplicaciones tecnoldgicas. El primer efecto es
que el compuesto formado presenta erosidn sustancialmente menor
que en el caso del sistema 02+ - Al; y el segundo es la posibili-
dad de inhibir, por lo menos hasta limites no detectables por mi-
croscopia electrdnica, la oxidacidn del aluminio irradiado.

Una posibilidad importante de analizar, por las implicancias
de su aplicacidn es la posible utilizacidn de la estructura AlN-

Al formada como constituyente de las primeras paredes de los reac-
tores de fusidn. Actualmente se estdn investigando materiales que
posean alta resistencia a los procesos de erosidn y a la formacidn
de ampollas en la superficie (fendmeno que se explica en detalle
en el Cap. III); uno de los {iltimos recientemente estudiados30)
°
es una estructura de islas de A1203 (de tamafio medio A2 400 A) en
una matriz de aluminio formada por un proceso de sinterizacion.
El estudio de esta estructura mostrd uno de los mejores comporta-
mientos, referente a la resistencia frente a los procesos mencio-
nados.
Los resultados obtenidos en este trabajo en lo referente a la
o
estructura de islas de AIN( A» 400 A de tamano medio) en la matriz
de aluminio y la resistencia a la erosidn mostrada, hacen que sea
interesante investigar una estructura de este tipo formada en modo
30)

similar a la del caso A1203 - Al » para comprobar sus propie-

dades de resistencia a los procesos de dano mencionados.
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APENDICE 1I.

MANIPULADOR ROTATORIO CON ENFRIAMIENTO DIRECTO, PARA SER USADO LN
ULTRA-VACIO,

Introduccidn.

El problema del enfriamiento de muestras ubicadas en un porta-
muestra rotable con cierre para ultra-vacio, presenta una dificul-
tad importante. Esta consiste en que para clerres convencionales
de ultra-vaclio (fuelles de acero inoxidable para transmisidn de
movimientos, que al mismo tiempo constituyen el cierre de ultra-
vacio) la transmisidn de calor debe hacerse por contacto superfi-
cial de piezas mbviles, con la consiguiente disminucidn de la efec-
tividad en el proceso de enfriamiento.

Dicha dificultad es superada en el disefio realizado aqui, usan-
do un novedoso cierre de ultra—vaciols).

El movimiento rotatorio es utilizado para cumplimentar dos pro-
pésitos. El estudio de fendmenos de interaccidn de iones con s8li-
dos en funcidn del angulo de incidencia del haz con respecto a la
superficie de la muestra, y la utilizacidn de este movimiento pa-
ra permitir evaporar dentro de la c3mara de interaccidén de ultra-
vacio, las la@minas a estudiar, las cuales pueden ser inmediatamen-
te sometidas a la incidencia del haz de particulas del acelerador.
La ventaja de no tener que exponer las muestras al aire es la de

poder realizar estudios en superficies no contaminadas.

Disefio y construccidn.

En la Fig. II-9 se muestra un diagrama en corte del dispositi-
vo. La muestra se coloca en el bloque de cobre A. Entre la mues-
tra y el bloque A se introduce una fina” ldmina de mica que permi-
te aislar eléctricamente la muestra para permitir medir la corrien-
te de iones incidente sobre la misma. Introduciendo un destornilla-
dor pequefio en la ranura A', puede variarse la posicidn del bloque
A con el objeto de hacer coincidir la superficie de la muestra con

el eje Y. Los contactos eléctricos C, presionadas por resortes,
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mantienen a la muestra en su posicidn. Estos contactos pueden des-
lizarse a través de agujeros en los soportes aisladores D, construi-
dos a partir de cerdmica maquinable. Los conductores eléctricos
son introducidos a través del agujero E y luego conectados a pasan-
tes ubicados en otra entrada de la cdmara de vacio.

Aplicando un potencizl positivo a la muestra y otro negativo
a la pantalla E' con respecto a la D' y con respecto al cilindro
F conectado a tierra, pueden ser eliminados los electrones secun-
darios arrancados de la muestra por incidencia del haz y evitar
asi el error introducido en la lectura de la corriente de iones
debido a este efecto.

El bloque B se maquina a partir de un cilindro de cobre (ver
vista lateral, Fig. II-9), en tal forma que no intercepte el haz
cuando se efectua la rotacidn del portamuestra en el rango de 0

a ¥ 90 °

medidos entre el eje Z coincidente con la direccidn del
haz y la normal a la superficie de la muestra.

Montando el manipulador con su eje dispuesto horizontalmente
en la cidmara de interaccidn, se logra que cumpla la funcidn de per-
mitir la evaporacidn in-situ de ldminas. Al rotar el bloque B en
90°, desde la posicidn observada en la figura, la muestra queda
enfrentada al agujero G del cilindro F; a través de este agujero
pasa el haz del material evaporado. Las guias G' impiden que el
cilindro F gire, al rotar B.

El refrigerante (agua o nitrdgeno liquido) pasa a través de los
tubos H y H' de 3 mm de difmetro intermo, y a través del circuito
construido en el bloque B (ver seccidn X-X, Fig.II-9). Los aros
de tefldn U sellan el circuito refrigerante, cuando la pieza V
se une a la S para completar el ensamble.

El tubo de acero inoxidable I, soldado al bloque B, transmite
el movimiento de rotacidn al mismo. El cierre de ultra-vacio estd
formado por el contacto a presidn entre la pieza J de tefldn y el
tubo I. La pieza J estd ubicada en un asiento especialmente maqui-
nado en la pieza K. Esta cierra contra la brida de la boca de en-
trada a la cdmara de interaccidn, usando sello de cobre. La pieza
K posee seis agujeros roscados que no se muestran en la figura,
cuya funcidn es contener los tornillos que la sujetan a la brida

de la camara.
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La rotacidén del tambor N, el cual se une rigidamente a la pie-
za roscada R por intermedio del freno 0O, se transmite a la colum-
na S y al tubo I rigidamente unido a ella por los pernos T, por
intermedio de las guias Q. La posicidn angular es medida por me-
dio de wun disco graduado M y un iIndice en la pieza L sujeta fija-
mente a la pieza K.

La friccidn entre las piezas rotantes es disminuida por medio
de los aros P de tefldn.

Al rotar R manteniendo N fija mediante el freno L', la columna
S se traslada en la direccidn del eje Y, siendo impedida de rotar
por intermedio de las gulas Q. El desplazamiento a lo largo de Y

se mide mediante una escala graduada en S.

Funcionamiento.

El manipulador desarrollado en este trabajo, ha sido probado
en funcionamiento, con un detector de pérdidas de helio. No se ob-
servd pérdida alguna, dentro de la sensibilidad del instrumento
(2 x 10_10 Torr.lt/seg). La prueba se hizo efectuando los movimien-
tos de rotacidn y traslacidn y al mismo tiempo haciendo pasar ni-
trdgeno lIquido por el circuito refrigerante,

Posteriormente fue probado en una cidmara de ultra-vacio. En &s-
ta se llegd a presiones de 10_8 Torr. El vacio en este caso esta-

ba limitado por el resto del equipo. La presidn no sufria altera-

ciones detectables al efectuar el movimiento de rotacidn.

Conclusiones.

El uso del cierre de ultra-vacio de Mills, provee una sencilla
y poco costosa solucidn al problema de transmisidn de movimiento
rotatorio a una muestra, conjuntamente con la refrigeracidn de 1la
misma. Al mismo tiempo resulta un dispositivo compacto y que per-

mite transmitir alto torque.



-47-

[o]

1

T
TN

i
-

B’
Hin

O fem
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Fig. II-9. Diagrama en corte del manipulador. Seccidn X-X: vista

en corte del circuito de refrigeracidn construido en el bloque B.

La vista lateral de B muestra el maquinado de esta pieza.
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CAPITULO ITI

Modelo simplificado de ampollamiento de superficies metdlicas

(Blistering) por irradiacidn.
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I11.4) INTRODUCCION

Los procesos de dano por radiacidn en materiales estin siendo
estudiados intensamente en los (ltimos anos, por la fundamental
incidencia que tienen sus efectos, en el funcionamiento de siste-
mas generadores de energia. El estudio de este tipo de procesos
es prioritario en el campo de la tecnologia de los reactores de
fisidn, convencionales y futuros reactores rapidos, en futuros re-
actores termonucleares, y en la tecnologia espacial.

Deficiencias en el conocimiento de los cambios inducidos por
la radiacidn en los materiales usados en reactores convencionales,
conducen a costps adicionales elevados en la operatividad de éstos,
y crean problemas adicionales para la puesta en marcha efectiva
de los futuros reactores rapidos y de fusi6nl).

Los problemas presentados en los reactores de fisidn son:

a) El fragilizamiento (embrittlement) del recipiente de presidn

y de las valinas de los 'elementos combustibles, por efecto de la
radiacidén incidente en ellos. b) El engrosamiento (swelling) de
los elementos constitutivos del reactor, producido por la nuclea-
cidn de vacancias generadas en los materiales, al incidir la radia-
cidén, Este problema es de fundamental 1importancia en los reacto-
res rapidos.

Los reactores de fusidn funcionan por creacidn de un plasma de
deuterio-tritio (D-T) que se calienta hasta temperaturas de 100-
500 millones de grados; esto hace qué el plasma no pueda estar en
contacto con las paredes del recipiente que lo contiene, por lo
cual se 1lo confina en el espacio interior, siendo el mecanismo de
confinamiento por campos magnéticos el propuesto para lograr di-
cho objetivo. La energia liberada en el proceso de fusidn es trans-
portada en un 80 % por neutrones de ~ 14 MeV de energlia, capaces
He escapar al confinamiento e incidir sobre la pared del recipien-
te de contencidn del plasma y los otros elementos constitutivos
(limitadores de haz,paredes de apantallamiento y paredes de descar-
ga en la regidn de inyeccidn de combustible). Ademd3s de neutrones,
incide radiacidn secundaria proveniente de reacciones nucleares
(n, v), (n, p), (n, a)z), dtomos de hidrdgeno con energias de 0.5

a 100 KeV y helio con una distribucidn energética que abarca el
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mismo rango pero con una extensidn hasta energias de 3.5 MeV3).

Las superficies de los constituyentes del recipiente de conten-
¢cidn de plasma, denominadas primeras paredes, sometidas a las ra-
diaciones ya mencionadas, liberan particulas que se constituyen
en impurezas indeseables ya que influyen negativamente en el man-
tenimiento y estabilidad del plasma4_7).

Las impurezas son liberadas por medio de tres procesos princi-
palmente8’9):

i) Evaporacidn desde zonas sobrecalentadas de las primeras pare-
des.

ii) Remocidn de atomos de la superficie (sputtering) y ampollamien-
to de la misma (blistering) al incidir iones, Adtomos neutros
y neutrones sobre ellas.

iii) Desorcidn provocada por iones, electrones y fotones.

En la Fig. I-6 del Cap. I se puede observar un esquema de los
procesos que se producen,

De lo expuesto, y teniendo en cuenta el sobrecosto de operacidn
de los reactores por deficiencia en el conocimiento de los efectos

1)

de radiacidn en los materiales se deduce la importancia del es-
tudio de estos procesos y el enorme esfuerzo canalizado en esta

direccidn en diversos laboratorios del mundo.

III.B) DESCRIPCION DE PROCESOS

De los procesos descriptos en la introduccidn, los i) y iii)
son los de menor importancia enm su accidn destructora y consiguien-
temente los menos estudiados.

La evaporacidn se puede hacer apreciable, solo si la energia
liberada del plasma alcanza las primeras paredes en forma no uni-
formemente distribuida, ya sea espacialmente (sobrecalentamiento
local)lo) o temporalmente (evaporacidn pulsada)lo); no obstante
puede ser mantenida en valores bajos por un enfriamiento adecuado.

La desorcidn es un proceso que no ha sido estudiado con profun-
didad hasta el presente, con respecto a sus efectos en las prime-
ras paredes; los estudios existentes han sido realizados principal-

1)

. . 1 . ;
mente en superficilies lisas , lo cual no coincide con el hecho
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real de superficies fuertemente danadas durante la operacién del
reactor. Se hacen necesarios, consecuentemente, estudios en estas
condiciones.

Finalmente, estd establecido que los procesos mis importantes,
y por consiguiente mds profundamente estudiados, por sus efectos
destructores en los materiales, son los enunciados en 1ii) en la

Introduccidn.

IITI.B.1) Remocidn de adtomos desde la superficie

Este fendmeno fue detalladamente explicado en el Cap. I. No obs-
tante es conveniente destacar aqul, que en el caso de las primeras
paredes de los reactores de fusidn, estas se verin sometidas a bom-
bardeo de particulas livianas (ej.: H, He, neutrones) en compara-
cidn con las particulas pesadas, objeto de los extensos estudios
existentes sobre el fendmeno de erosi6n13’14).

En el caso de particulas livianas, el coeficiente S definido
en el Cap. I es bajo ( £ 10—2 dtomos/ion incidente), y debido al
hecho de que las particulas penetran profundamente en el material
pueden quedar atrapadas alll formando burbujas de gas. Estas con-
ducen al mecanismo de dano explicado mds adelante.

Por otra parte el coeficiente S de erosidn es ailn menor para
el caso de neutrones incidiendo sobre las paredes ( ( 10_4 atomos/
neutr6n)15’16).

Existen desacuerdos con respecto a las medidas de S realiza-

das por diferentes grupos. Esto hace necesarios posteriores estu-

dios para dilucidar las causas de discrepancia.

IIT.B.2) Ampollamiento de superficies (Blistering)

II1.B.2.a) Evidencias experimentales y técnicas de estudio.

Johannes Stark fue el primero en observar este proceso (en 1912)

. . ; . . 17) -
al irradiar vidrio con gases 1lnertes . No obstante no se prestd

8) 9)

. . - - . 1 . 1 .
demasiada atencion al fendmeno. Primak y Kaminsky redescubrie-
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ron el fendmeno cincuenta afios mids tarde, en investigaclones direc-
tamente vinculadas con desarrollos tecnoldgicos. Debido a los efec-
tos indeseables que este proccso tendria en el funcionamiento de

9
0,21) (csto se deduce de las inves-

los futuros reactores de fusidn
tigaciones que actualmente se realizan en prototipos), el estudio
del fendmeno crecid en importancia y actualmente gran nimero Jde

laboratorios se dedican a investigaciones de este tipo. En la ta-
bla III-1 se puede apreciar un cuadro que muestra el tipo de mate-

riales en estudio (potenciales constituyentes de las primeras pa-

redes).
. ion . ] . 2 .
Material L. Energia Dosis (iones/cm™) Referencia
incid.
Nb He ' 0.1-1.5 MeV | 6.28x107 a 6.28x108 (22) (23)
Mo He' { 2 - 15 KeV 6.28xloi; . (24)
20 - 80 KeV | 5.0 x10~7 a 6.0 x10 (25)
v et ¥ | 0.1-0.5 Mev 6.28x1018 (23)
Be ne” pt 15 eV | 6.28x10%7 a 6.28x10'° (26).
Acero
inoxidable He' 0.5 MeV | 6.28x10%7 a 6.28x10"8 (23)
304, 316
Berilio
sinterizado + 18
He 0.1 MeV 6.28x10 (27)
A1,0.-A1
sinterizado

Tabla III-1: Materiales mads estudiados por su potencial aplicacidn

‘en la constitucidn de las primeras paredes de los futuros reacto-

res de fusidn.

Ea el curso de estos estudios se ha evidenciado que la acumula-
cidn de gases inertes en el interior de las primeras paredes por
efecto del bombardeo de iones energéticos de hidrdgeno y helio,

y la formacidn de gases inertes a partir de productos de reaccio-
nes nucleares provocadas por bombardeo neutrdnico, conducen al de-

sarrollo de verdaderas ampollas (blisters) en la superficie de las
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primeras paredes, consistentes en un levantamiento de la misma en
forma de casguetes, que en algunos materiales de los propuestos
para primeras paredes, adoptan formas pricticamente circulares,
mientras que en Ootros son un poco mas irregulares, tal como se

puede observar en la Fig. III-1.

400 um

Fig. III-1. MicrografliIa electrdnica por reflexidn:

a) De una superficie de niobio monocristalino (orientacidn (l11)),
luego de irradiacidn a temperatura ambiente con dosis totales de

1.0 C/cm2 (6.28 x 1018 iones/cmz) de iones 4He+ de 0.5 MeV dirigi-
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dos en angulo de incidencia de 5°con respecto,a la normal a la
superficie.

b) Iguales condiciones de irradiacidn que en a), pero sobre nio-
bio policristalino.

c) Micrografia con mayor aumento, de la zona mostrada en b). Pue-

30
den notarse las fracturas en algunas ampollas.

; M’«"T&;ﬂ"’ R ..v ’\-
g £

e AT 8
qeartie

Fig. II1I-1. d) Ampollamiento de superficie de molibdeno irradia-

da con iones de He de diferentes energias. d.l) 7KeV, d.2) 20 KeV,

d.3) 50 KeV, d.4) 80 Ke&?)
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Fig. III-1., e) Ampollamiento de superficie de molibdeno luego de

. + . . -
bombardeo con iones He de 36 KeV. e.l) Dosis de irradiacidon 6 x
225)

1017 iones/cmz. e.2) 1.2 x 1018 iones/cm™ |

Como puede observarse en las figuras, en algunos casos estos
casquetes se separan completamente de la superficie, mientras que
en otros s8lo se observan rupturas parciales.

Los pardmetros de importancia en este fendmeno son : a) tama-
no y forma de las ampollas, b) espesor de pared de los casquetes,
c¢) nimero de ampollas, d) profundidad media de penetracidn de
las particulas bombardeantes y anchp a altura mitad del maximo del
perfil de implantacidn de las particulas, e) dosis de particulas
bombardeantes necesarias para la aparicidn de ampollas en la super-
ficie del sdlido.

Las técnicas experimentales utilizadas en el estudio de dichos
pardmetros son: i) Microscopia electrdnica por reflexidn (MER),
fundamentalmente para el estudio de las formas, tamanos, distribu-
cidn y tipo de ampollas producidas. ii) Microscopia electrdnica
por transmisidn (MET) utilizada para el estudio de las burbujas
que se forman en el interior del material, producidas por coales-
cencia de dtomos de gas (He, H), y que constituyen el paso previo
a la aparicidén de ampollas en la superficie. 1ii) Retrodispersidn
de Rutherford de particulas livianas con la técnica de doble ali-
neacidn, la cual permite la medicidn de las profundidades medias
de penetracidn de las particulas y la cantidad de &stas que quedan

atrapadas en el materiel. Una explicacidn detallada de esta técni-
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ca es expuesta por Hufschmidt et al.28).

A pesar de la gran cantidad de informacidn experimental acumu-
lada, los mecanismos basicos de formacidn de ampollas son poco co-
nocidos, quizds por el hecho que el mayor esfuerzo se ha canaliza~
do hacia la bisqueda semiempirica de los materiales que minimicen
este efecto destructor, pues urge la solucidn del problema tecno-
16gico.

No obstante existen algunos modelos simplificados que tratan

de explicar el fendmeno, y que se detallaran mis adelante.

III.B.2.b) Fenomenologia del dado por bombardeo de particulas vy

formacidn de burbujas.

De acuerdo a lo establecido en el Cap. I las particulas que
penetran en un materlal pierden energia por el mecanismo de exci-

9)

tacidon electrdnica y el de colisiones eldsticas con los Atomos

del s61id018). Al quedar reducida a ~ 25 eV la energia de las par-
ticulas bombardeantes, éstas quedan atrapadas en el sdlido a una
profundidad a partir de la superficie, determinada por la energia
inicial de las particulas, la relacidén de masas de &stas y los
atomos del material y la direccidn de incidencia del haz respecto
de la superficie del sdlido. La distribucidn de particulas implan-
tadas es aproximadamente de la forma descripta en el Cap. I. Simul-
tidneamente aparece una gran concentracidon de defectos (vacancias)
formados por el desplazamiento de los adtomos del material, como
consecuencia de las colisiones de las particulas incidentes contra
ellos, y por colisiones entre ellos. Estas vacancias coalescen y
forman cavidades que pueden convertirse rapidamente en verdaderas
burbujas de gas, como consecuencia del atrapamiento en ellas de
los atomos de gases inertes que han quedado anclados a su alrede-
dor. La existencia de estos atomos en la zona nombrada se justifie
ca por lo que se explica en base a la Fig. III-2. (Pag.59 ).

El fendmeno de formacidn de burbujas se ve facilitado, como con-
secuencia de la baja solubilidad observada para gases inertes en
s6lidos, y la baja energia superficial presentada por cavidadesl4’30)

La distribucidn de dafio sigue una ley similar a la de particu-
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las implantadas, pero con un corrimiento hacia la superficie del
s6lido en el valor de ﬁp; la curva de dano se acerca a la de par-
ticulas y toma una forma m3s aproximada a la gaussiana, a medida
que la relacidn M2/Ml aumenta; esto puede obsrvarse en la Fig.

1)

I11-2 que representan cdlculos de Sigmund’

OF SURFACE

A TION

POSITION OF SURFAZE

N

M,/M, = 8
malll

POSITION OF SURFACE

e

CIS TR M

(X);o 205

Fig. III-2, Distribuciones de dafo y rango proyectado de particu-

las implantadas. Linea de trazos: distribucidn gaussiana. Lineas

llenas: D) dafiec, R) particulas. < x > Rp, < X >D = RD, ap =

Aip/Z; m es el exponente de la energia en la expresidn matemati-
ca para la seccidn eficaz de colisidn, utilizada para el cidlculo.
M,: masa del dtomo del sdlido. M,: masa de la particula inciden-

2, 1°
teal) .
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Los estudios de microscopia electrdnica realizados, muestran que
las burbujas poseen simetria aproximadamente esférica con didme-
tros comprendidos entre el limite de resolucidn del microscopio

(<] (<]
electrdnico (15 A) y cientos de A32-35), en la Fig. III-3 se pue-

den observar micrografias de burbujas.

Fig. II1I-3,. Micrografias electrdnicas por transmisidn que muestran

distribuciones de burbujas. a) Cobre irradiado con iones de A

de 60 KeV hasta dosis de 1017 (iones/cmz) (temperatura durante

la irradiacidn: 500°C). b) Cobre irradiado en condiciones simi-
lares al caso anterilior, mantenlendo la muestra a temperatura am-
biente durante la irradiacidn: b.1l) Distribucidn y tamanos de
burbujas luego de un pulso de calentamiento a 800°C; b.2) Distri-
bucidn y tamanos en la misma zona que en b.l) luego de otro pul-
so de calentamiento; se observa la coalescencia de algunas burbu-
jas (ej.: F,C,J) y la desaparicidn de otras; lineas de dislocacidn

. . 33,34)
en forma mas definida.
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Toda la informacidn experimental obtenida ha permitido estable-
cer algunas hipdtesis acerca de los mecanismos de formacidn de am-

pollas contenidas en modelos que se detallan a continuacidn.

ITII.C) MODELOS (DESCRIPCION)

ITITI.C.1) Condiciones para formacidn de ampollas.

Existen dos condiciones fundamentales para la formacidn de am-
pollas: a) La profundidad EP a la cual se forman las burbujas,
debe ser mayor que el espesor de la capa de material erosionada
por la dosis critica n (iones/cmz) necesaria para la formacidn
de ampollasza’AO). Llamando N a la densidad atdmica y S al
sputtering yield ya definido, la condicidn anterior se expresa me-
diante la desigualdad Sp > S.nC/N. Esta desigualdad se cumple pa-
ra lones livianos tales como el helio e hidrdgeno para el amplio
rango de energias comprendido entre 0.5 KeV y 3 MeV, que abarcan
las investigaciones realizadas. b) La difusividad y solubilidad
de los gases inyectados debe ser pequetna dentro del material. Es-
ta condicidn es cumplida para el caso de N, O, gases inertes pesa-
dos y helio. El hidrdgeno no presenta esta caracteristica y es co-
nocida su gran solubilidad y difusividad36). Lo expuesto anterior-
mente explica el hecho de la necesidad de altas dosis de hidrdge-

2)37) para la formacidn de ampollas, en com-

no (> 5 x 1018 ion/cm
paracidon con las dosis menores (~5 x 1017 iones/cmz) necesarias

para el caso del helio. Esta es la causa de la focalizacidn de los
estudios en el problema de la formacidn de ampollas por inyeccidn

de helio.

ITI.C.2) Modelo de Erents y McCracken

5)

Erents y McCracken2 establecieron conjuntamente con un traba-
jo experimental el modelo mas citado en la literatura con respec-
to al mecanismo de formacidn de ampollas. Realizaron irradiaciones
de molibdeno con iones de helio de energias comprendidas entre 7

y 80 KeV en ultra vacio; la temperatura de las muestras se mantu-

vo constante en cada irradiacidn; este pardmetro fue distinto pa-
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ra diferentes muestras, con el objeto de estudiar el efecto de 1la
temperatura en la formacidn de ampollas. Se investigd en el rango
de 300 a 1600 °K . Las muestras fueron examinadas por medio de la téc-
nica (MER), midiéndose los didmetros de ampollas en funcidn de la

dosis total y de la energla de los iones incidentes. AdemAs se ob-
tuvo un espectro de gas desorbido en funcidn de la temperatura de

calentamiento, luego de la irradiacidn a temperatura ambiente.

La Fig., ILI-7 de la pag.66 , muestra dicho espectro.

En una de las irradiaciones (con iones He+ de 20 KeV), fue me-
dida la reemisidn de helio en funcidn de la dosis durante el bom-
bardeo, cuya curva se reproduce en la Fig. 11I-4. En ella se pue-
de observar una reemisidn constante (< 10 %) de helio, seguida de
un punto de ruptura y un rapido crecimiento hasta una reemisidn
de ~ 100 %. La dosis del punto de ruptura varia de acuerdo a la
energia de los iones bombardeantes, siendo de 1-2 x 1017 iones/
cm~ para iones de 7 KeV, 4-6 x 1017 iones/cm2 para iones de 20 KeV
y de 5-7 x lO17 iones/cm2 para iones de 36 KeV (a temperatura am-

biente.

1001

.Il
£ 8

Gas reemission
-
-3

-3

o [y 0 3540

15 20 25 30
lon dose (10" ions cm-2)

Fig. III-4. Reemisidn de helio durante el bombardeo de Mo por

iones He+ de 20 KeV.
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Las muestras examinadas que habfan recibido una dosis de irra-
diacidn menor que la correspondiente al punto de ruptura no eviden-
ciaban signos de formacidn de ampollas, ain a elevadas magnifica-
ciones (25000 x) del microscopio.

Para dosis por encima del punto de ruptura aparecian las ampo-
llas; se midieron los diidmetros de las mismas obtenidndose una dis-

tribucidn aproximadamente gaussiana como lo muestra la Fig. III-5.

- T kev
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Fig. III-5, Distribucidn de tamanos de ampollas; He+—a-Mo%5)

Teniendo en cuenta los datos anteriormente mencionados, Erents
y McCracken elaboraron el siguiente modelo simplificado.

La curva de la Fig. III-4 indica que inicialmente una gran frac-
cidn de iones incidentes son atrapados en el material. El1 hecho
de no observarse reemisidn por debajo del punto de ruptura de la
curva, es consistente con la baja difusividad observada para el
helio en metales y contrasta con el comportamiento del hidrdgeno
a temperatura ambiente38). De lo expuesco se deduce consecuentemen-
te un crecimiento en la concentracidn de helio en esta primera par-
te de la irradiacidn. Muestras examinadas por la técnica (MET) mues~-
tran la formacidn de pequefias burbujas con didmetros comprendidos
en el rango de 20 a 40 Z 25). No obstante, segiin Erents y McCracken

los tamatnios de estas burbujas no crecen con la dosis, sino que
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la densidad numérica de los mismos aumenta. El hecho de que las
ampollas se presenten abruptamente en la superficie sugiere enton-
ces que existe una concentracidn critica por encima de la cual se
presenta el fendmeno repentinamente. Esto se deberia a una reduc~
cidn en las distancias inter-burbujas, hasta un punto de interac-
cidn directa con coalescencia rdpida de dichas burbujas, dentro

de la zona de distribucidén de los iones implantados, a la profun-
didad determinada por la energia de los mismos. La coalescencia
propuesta formaria burbujas de tamaflo mayor, que por la presidn
ejercida por el gas contenido en su interior producirian finalmen-
te la deformacidn plastica de la superficie con la forma ya obser-
vada en la Fig. III-1 y con eventual fractura en la periferia de

la ampolla. En el punto de deformacidn pladstica se cumple:

it r2 P = 20T r RY (I11.1)
r = 2 RY (I11.2)
P
donde r &es el radio de la ampolla, R el rango proyectado de

los iones en el sdlido (profundidad de penetracidn), Y 1la tensidn
de fluencia del material, y P 1la presidn del gas dentro de la
ampolla.

Erents y McCracken suponen que si una fraccibn constante del
flujo de iones incidentes coalescen en las burbujas que finalmen-
te producen las ampollas, la concentracidn critica C (iones/cm3)
estara dada aproximadamente por la relacidn

C D / AR (III.3)

donde D es la dosis (iones/cmz) incidente y AR es el ancho a
altura mitad de la distribucidn de penetracidn de los iones, la
cual ellos asumen aproximadamente igual al diadmetro de las burbu-
jas que originan las ampollas. Suponiendo que el gas cumple con
la ley de los gases perfectos dentro de la burbuja, y consideran-
do que en condiciones normalizadas para una presidn de 1 atmésfe-
ra la concentracidn molecular es 2.7 x 1019 part/cm3, Erents vy

McCracken obtienen que da presidén P dentro de la burbuja estd



-65-

representada por

P=D/ (2.7 x 1019 AR) Kg/cm2 (IT1.4)

De (III.3) y (II1.2) se deduce consecuentemente

1
9 %—X (I11.5)

r 5.4 x 10
Siendo por definicidn C e Y constantes para un dado material
a una dada temperatura, Se obtiene que en primera aproximacidn el
radio de las ampollas es proporcional al rango de los iones en el
metal. Del conocimiento de la dosis implantada D = C.AR=5 x lO17

ion/cm2 y AR=1000 A, Erents y McCracken obtienen una concentra-

cidn €Cx 5 x 10 at/cm~. Teniendo en cuenta el valor del Y para
el molibdeno 5 x 103 Kg/cm2 39), obtienen:

r

—_— NI

R 5 (I11.6)

relacidn que estd en relativo buen acuerdo con la relacidn obser~

vada experimentalmente. Debe tenerse en cuenta que Y varia con

la temperatura del material, y con la orientacidn cristalografica.
Por otra parte teniendo en cuenta que el rango R crece lineal-

mente con la energia, para el rango de energias estudiado, ellos

esperan que el radio de las ampollas deberia ser proporcional a

la energia, lo cual se cumple aproximadamente, como se observa en
la Fig. III-6.

30

~
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Blister diameter pm

0

o W0 20 % 46 50 & 76 80 90 166
' ion energy (kev)

” - - P 3 +
Fig.. III-6. Didmetros de ampollas en funcidn de la energia de las iones He 25)
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Erents y McCracken realizaron simultdneamente un estudio del
espectro de desorcidn térmica del helio implantado, para diferen-
tes dosis de implantacidn, cuyos resultados pueden observarse en

la Fig. III-7.

Incident dose

a— 44 x10" iem?
b - 65x10" em’
d-- - 2:6x10" ijem’

Break point in re-emission
during bombardment curve

l c---- 14x10" i/em?
,.-..l
by
1
1"" = 55x10” em’
l! i
{
o
to

Helum release rate {arb units)

Targel temperature (*K)

Fig. III-7., Espectro de liberacidn térmica de He atrapado en Mo,

luego de una irradiacidn con Het de 36 Kev.

Como puede observarse, a un crecimiento de la dosis implantada
una mayor fraccidén del gas es desorbida a temperaturas relativamen
te bajas ( ~ 1000 °K), El1 pico de desorcidn de 1000 °K parece te-
ner una dosis umbral por debajo de la cual no es observado. Esta
dosis es ™~ 5 x 1017 iones/cmz, coincidente con la aparicidn de am-
pollas en la superficie. Erents y McCracken atribuyen este pico
a la desorcidn del gas desde las ampollas no fracturadas antes del
calentamiento,

Como conclusiones Erents y McCracken establecen que: a) E1 am=
pollamiento de la superficie del material produce liberacidn del
gas atrapado, siendo este el principal mecanismo de eyeccidn de

dicho gas. b) Las ampollas aparecen a una dosis critica defini-

da. c) Las dimensiones de las ampollas crecen con la energia de
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los i1ones 1mplantados. d) Las formas de las ampollas no depende-
rian de las propiedades de los materiales (esto no es correcto co-
mo se deduce de la observacidn de la Fig. III-1). e) El fendmeno
de ampollamiento se circunscribe a irradiacidn con iones livianos,
ya que con iones mas pesados, debido a la fuerte erosidn superfi-

cial y menor rango proycctado, el gas implantado es liberado antes
que se acumule la suficiente cantidad dentro del sd6lido, para for-

mar las burbujas.

III.C.3) Modelo de Roth

40)

Roth ha desarrollado un modelo modificado de formacidn de
ampollas, fundamentalmente fenomenoldgico. Dicho modelo es aplica-
do a la explicacidn de un trabajo experimental en el cual las irra-
diaciones fueron realizadas a energias de 1 a 2000 KeV.

De acuerdo a las mediciones realizadas por Roth, una densa dis-
tribucidn de pequenias burbujas ( A~ 50 Z de didmetro) es observada
para una dosis subcritica de formacidn de ampollas. Debido a que
el limite de resolucidn para estas mediciones es del orden de 30

[+
A, burbujas de tamafios menores no podian ser observadas. Adicional-

mente se presentan burbujas mayores de A 500 Z de diametro. Luego
de la aparicidn de las ampollas en la superficie, el Gltimo tipo
de burbujas desaparece.

Por otra parte las mediciones de Kaletta vy ErlichAI), referen-
tes a la dependencia de la densidad de burbujas y del radio de las
mismas, con respecto a la profundidad de su ubicacidn en el mate-
rial, para el caso de He implantado en vanadio, son tomadas por
Roth para el anilisis de su modelo.

La Fig. III-8 muestra los resultados para iones de He de 200
KeV. Se puede observar un pronunciado maximo en la distribucidn
de la concentracidn de burbujas, el cual estd muy cercano al maxi-
mo del rango proyectado promedio de los iones, calculado mediante

la teoria de Schidttzg). (Ver Fig; III-8, pag. 68).
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Fig. III-8. Dependencia de la densidad de burbujas y diadmetro de

las mismas con respecto a la profundidad, luego de una implanta-
cidn de Het de 200 KeV en vanadio. La distribucidn en profundidad
del He y la concentracidn y aumento del volumen ( swelling )
son valores calculadosal)
La hipdotesis de la coalescencia de burbujas a una profundidad
correspondiente a la de mayor concentracidn de iones, explica el
acuerdo aproximado entre el espesor de los casquetes de las ampo-
l1las (en lo sucesivo por brevedad llamados con su denominacifn a=-
lemana Deckeldicke) y el rango proyectado medio de los iones, ob-
servado para el caso de energias de iones mayor que 20 KeV. Por
debajo de estas energias, el Deckeldicke observado es un factor
2 a 4 veces mayor que el rango proyectado. Para explicar esta dis-
crepancia con el caso de altas energias,Roth plantea un modelo mo-
dificado que emplea en parte los conceptos de Erents y McCracken.
Los iones He incidentes en el material se detienen en posicio-
nes distribuidas alrededor del rango medio. Dicha distribucidn es-
tid en un buen acuerdo con los cdlculos realizados a partir de la
teoria de colisione329’42). Los atomos de helio atrapados en las
vacancias producidas por la irradiacidn, precipitan en burbujas
de gas, las cuales producen el engrosamiento de la capa de material

implantado. Debido a este efecto se inducen grandes tensiones la-
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terales (ver Fig. III-9).

shear
stress

-lateral
© slress

Fig. III-9. Mecanismo de formacidn de ampollas por accidn combina-

da de la presidn hidrostdtica dentro de las burbujas y las tensio-
40)

nes inducidas por la implantacidn.

Las tensiones de corte son tomadas esquemdaticamente como pro-
porcionales al gradiente de concentracidn y tienen su maximo entre
la capa implantada y el interior del material, tal como se puede
observar en la Fig.III-9. Estas tensiones conducirdn a la formacidn
de lineas de dislocacidn, las cuales de acuerdo a los estudios de
EerNisseAB), producirian severos cambios en el comportamiento ato-
mistico, que involucran la difusidn de vacancias y &dtomos del gas
implantado. Esto podria ser la causa de las grandes burbujas anor-
malmente encontradas hacia el fiunal de la distribucidn de rangos.

Los bordes de grano y lineas de dislocacidn son conocidas fuen-
tes de vacancias, las cuales favorecen el crecimiento de las bur-
bujas.

Las grandes tensiones producidas pueden ser las causantes de
la formacidn de las grandes burbujas de helio, gue son observadas
después del bombardeo, a una profundidad donde la concentracidn
de helio decrece pronunciadamenteql). Estas tensiones son propor-

cionales al engrosamiento y tienen su maximo en la regidn de las
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grandes burbujas. Como las fuerzas producidas son paralelas a la
superficie y son balanceadas por el material circundante, la ca,a
implantada se halla en un equilibrio, que no obstante es inestable.
Al crecer las grandes burbujas, empujan la capa implantada fuera
de esta posicidn de equilibrio, y las fuerzas producidas deformén
ripidamente la capa superficial como se puede observar en la Fig.
ITI-9.

Al ser el rango maximo de penetracidn de iones del orden de 2
veces mayor que el rango medio, y estar las grandes burbujas ubi-
cadas aproximadamente a la profundidad de R

p
hecho de los Deckeldicke observados con valo

, se explicaria el
max
res mayores en un fac-
tor de dicho orden con respecto al rango proyectado medio.

Como conclusidn, Roth establece que el modelo podria ser apli-
cable al caso de altas energlas. No obstante el hecho de que en
el rango de energias mayores de 20 KeV, se observa un valor en el

Deckeldicke del mismo orden que el del rango proyectado promedio,

hace pensar que no es correcta dicha extensidn.

ITI.D) MODELO PROPUESTO

III.D.1) Hipdtesis

Teniendo en cuenta todo lo anteriormente expuesto, y en base
al estudio de numerosos trabajos experimentales, se desarrolla
aqui un modelo que explicaria el mecanismo de formacidn de ampo-
llas, para el caso de energlas superiores a 20 KeV.

. . - . . 25,30,45)

De observaciones microscodopicas realizadas , se deduce
que para energias relativamente altas, como el caso del presente
trabajo (de 20 KeV a 1.5 MeV), se producen burbujas de tamanos com-

prendidos entre 15 y 40 A 46—51),

de formas aproximadamente es-
féricas, nucleadas a profundidades correspondientes al rango pro-
yectado promedio de los proyectiles. El presente modelo asume que
se produce una coalescencia de estas burbujas, conduciendo a la
formacidn de burbujas mayores de tamafo critico nucleadas a una

distancia ﬁp desde la superficie tal como se esquematiza en la
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Fig. III-10. En este caso ﬁp es la profundidad media del perfil

de concentracidn de iones, y puede ser diferente de Sp, como con-
secuencia de que la distribucidn inicial de rango puede ser dis-
torsionada por saturacidn, difusidn y otros efectos. Esta distor-
sid6n es particularmente significativa a altas temperaturas y a ba-
jas energias bombardeantes. En el caso de materiales constituidos
por atomos pesados (por ej. Nb, Mo, V, estudiados por su potencial
aplicacidn en la construccidn de las primeras paredes), y que son
bombardeados por iones He a temperatura ambiente, las distribucio-
nes de iones implantados y dano producido se superponen tal como
lo muestra la Fig. III-1l1. Este hecho facilita la nucleacidn de
las burbujas a una profundidad correspondiente a la del rango pro-

yectado de los iones.

-

Fig. III-10. Burbuja de radio critico b, ubicada a una distancia

R por debajo de la superficie del material. Las maximas tensiones
P

se desarrollan en los puntos A y B.
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Fig. III-11. Grdfico de distribucidn probabilistica de rango pro-

yectado (curvas de trazos) y de dafio (curvas continuas),en funcidn
de la profundidad de penetracidn en Nb, para iones bombardeantes

. 51
4He+ de diferentes energlas.)

0)

Teniendo en cuenta la baja movilidad de las burbujas3 , v la
hipdtesis de formacidn de burbujas de tamafio critico propuesta en
el modelo; la siibita aparicidn de las ampollas en la superficie
(al ser alcanzada la dosis critica de iones implantados nc), sugie-
re que, cuando las distancias entre las burbujas iniclales se ha
reducido, como consecuencia de un crecimiento en la densidad numé-
rica, se produce la ridpida coalescencia de las mismas con formacidn
de las burbujas criticas dentro de la distribucidn de rango proyec-
tado de los iones incidentes. El1 gas inerte encerrado en estas bur-
bujas ejerce una presidn normal sobre la superficie de las mismas,
y debido a la proximidad de la superficie del s6lido, se produce
una distribucidn anisotrdpica de tensiones en el material; ésta
puede resultar en una propagacidn de fracturas desde los puntos
de mAximas tensiones sobre la superficte de las burbujas criticas,
de manera tal que la capa de material directamente encima de las
mismas sean deformadas y luego parcial o totalmente fracturadas,
con eyeccidn de las mismas en este Ultimo caso.

Es conocido el hechq de que el estudio de las tensiones produ-
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cidas en el material que rodea una cavidad sometida a presidn
interna, cuando dicha cavidad estd cerca de una superficie, es
matemiticamente intratable en tres dimensiones.

2)

No obstante, Jeffery5 ha obtenido soluciones matematicas exac-
tas para el caso bidimenzsional representado por una placa de ma-
terial isotrdpico semi-infinita con una cavidad en su interior en
la vecindad del borde de la l3mina.

Dado que en el caso real de una burbuja, €sta puede ser seccio-
nada por laminas diametrales perpendiculares a la superficie del
s6lido, éstas cumplirian con las condiciones del problema de Jeffery.
Por lo tanto en el presente modelo se aplica a éstas, dicho trata-
miento matematico, con el objeto de determinar los puntos de maxi-
ma concentracidon de tensiones, y calcular algunos de los parametros
medibles experimentalmence, que permitan verificar la aplicabili-
dad del modelo.

Los parametros calculados comparables con los medibles experi-
mentalmente son: el Deckeldicke y la dosis critica necesaria para
la formacidn de ampollas.

La extensidn de la hipdtesis de Jeffery del isotropismo del ma-
terial, al caso real de burbujas formadas por irradiacidn de mate-
riales mono y policristalinos (Nb, Mo, etc.), es justificable da-
do las evidencias experimentales de la no permanencia de fuerte
anisotropismo en los mismos, luego de irradiaciones de altas do-

sisSB).

III.D.2) Formulacidn matemitica.

Se exponen a continuacidn sintéticamente los resultados mate-
.- A 52
midticos fundamentales que son utilizados ).
Llamando P a la presidn dentro de .la cavidad, las tensiones

a lo largo del borde de la misma, estdn expresadas por
2 .
o = P (1 + 2 tan"¢) (111.7)

teniendo en cuenta la hipdtesis de que la presidn normal sobre el
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borde de la ldmina semi-infinita es cero (esto es aproximadamente cierto
en el caso deexperimentos de irradiacidn de s8lidos en alto vacio).

Cada punto del borde de la cavidad estd determinado por el &dngulo

¢ 0 6 (ver Fig. III-10), cumpliéndose la relacidn tan ¢ = b senf/
(ﬁp - b cosB), La funcidn resultante cc(e) tiene extremos en 06=0
y 6=6_ = cos_l(b/ﬁp), siendo el primero un minimo y el segundo un

midximo (ver demostracidn en apéndice 1I).
Por lo tento las maximas tensiones se encuentran localizadas
en B, los cuales son puntos de contacto entre el borde de la cavi-

dad y las rectas trazadas desde A. En estos puntos las tensiones

son:
R 2 + b2
ccmax = P %fﬁ—iijgi (ITI.8)
La tensidn a lo lafgo del borde de la lamina (z = ﬁp en la Fig.

III-10) es obviamente funcidn de x {Unicamente y esta dada por:

9 (x“ = R + b°)
O le=k = T4 PP N (II1.9)
xlz P (x“ + R - b7)
p
donde el origen de coordenadas es el punto 0. La tensidn maxima

en este caso, se produce en el punto A(x=0), donde

g = 4 P —mmm (I11.10)

De la comparacidn de las tensiones maximas en A (III.10) y B

(I11.8), se deduce ridpidamente que para R _ = V3 b, 9. = g =
2 p P max Xmax
Por otra parte cuando R_ < Vgab, se deduce que oc < oL ,
. = _P max max
y viceversa, cuando Rp >3 b, oL > o I
max max

La solucidn para el problema tridimensional obtenida de esta
forma, estd justificada en base a que la simetria del problema im-

plica que no existirdn sustanciales diferencias con respecto al
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bidimensional. Ademads los resultados obtenidos estdn en buen acuer-
do con los valores experimentales.

Del conocimiento del diametro de las ampollas y de la profundi-
dad media ﬁp’ se calculan: a) el angulo que ubica los puntos de
maxima tensidn sobre el borde de la cavidad (Sm), el radio de las
burbujas criticas (b)), el Deckeldicke (h)(tomado como la distancia
indicada en la Fig. III-10), la presidn critica PC dentro de la
burbuja y la dosis critica (Dc) de iones implantados, necesaria
para la formacidn de ampollas.

De la observacidén de la Fig. III-10 se obtienen directamente
las expresiones matemadticas que permiten calcular los parametros

geométricos del modelo.

-1 =

em = tan (d/2 Rp)

b= R cos 6 (III.11)
P m

h = R - b

P

La presidn critica Pc dentro de la burbuja, se calcula tenien-
do en cuenta que en el punto de midxima tensidn 0. . », la tensidn
max
de traccidn debe ser igual al menos a la tensidn de fluencia (Y)
del material, para producir la ruptura de las uniones atOmicas,

por lo tanto de (III.7) y expresando ¢ en funcidn de 6 se tiene

p = Y (IT1.12)

>
¢ 1 + 2 cot” 8
m

De acuerdo a las mediciones experimentales de Behrisch et al?a)

y extrapolando para energias superiores a 20 KeV (ver Fig.III-12)

el crecimiento lineal inicial en el niimero de iones atrapados (prac-
ticamente independiente de la energfa), en funcidn de la dosis de
implantacidn, indica que a estas dosis el escape de particulas por
difusidén (principalmente para iones He) es practicamente desprecia-
ble, con lo que el atrapamiento hasta la dosis critica es aproxi-
madamente el 100 Zf Los resultados de Behrisch sugieren como jus-
tificable asumir que todos los iones implantados son atrapados,

para las dosis y energlas de bombardeo de los resultados experimen-

*Esto es clerto para ener%ias superiores a 20 KeV, pues para el valor de dosis
critica (5-6x1017 iones/cm?), el cual es aproximadamente independiente de la e-
nergfa, el valor del coeficiente de atrapamiento tiende a ubicarse en la zona de
crecimiento lineal inicial (100% de atrap.)como se deduce de la Fig.III-12.
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tales comparables con el modelo.

('Y 1% 18 [ 4 0%

e e A .

Fig. IIT-12, Atrapamiento de iones 3He en Nb para diferentes ener-

glas de implantacidn. Las flechas indican las dosis criticas para
54)

formacidn de ampollas (Behrisch et al.
La densidad atdémica crftica n, dentro de la burbuja critica,
puede ser obtenida a partir del conocimiento de P y usando la ex-
presidn matemidtica de Beattie y Bridgemanss) (ver apéndice II) de
la teoria cinética de gases no ideales. El uso de esa teoria, es
debido a que las presiones Pc son suficientemente altas como para
suponer el no cumplimiento de la ley de gases-ideales (ver tablas
Iy II).
Debido a que el tamafio de las burbujas criticas es del orden
de ARp (ancho de altura mitad de la distribucidn de iones implan-
tados), y teniendo en cuenta que el resto de burbujas mads pequefas

y parte del gas que no han coalescido, ocupan densamente el resto

de la capa implantada en todo el ancho ARP40); la densidad criti-
. - 31
ca n esti dada en promedio por la relacidon =n_ = Dc/ARp ), de
donde
D = n . AR (I1I1.13)



-77-

¢ : dosis critica necesaria para la aparicidn de ampollas.

Teniendo en cuenta las consideraciones realizadas inmediatamen-
te después de la (III.10), se espera que ocurran dos casos diferen-
tes: a) ip < ng, en este caso se espera una propagacidn de frac-
tura a lo largo del eje z (ver sistema de coordenadas de la Fig.
III~-10) desde el punto A hacia la superficie de la burbuja, tal
como se puede observar en la Fig. III-13(a); b) ﬁp > V3b, en es-
te caso la fractura se desarrollaria a lo largo del circulo resul-
tante de la interseccidn de la esfera de radio r = b y el cono
de angulo 6 = Bm (ver Fig. II1I-13(b)), y con dicha fractura pro-
pagdndose a travées del sdlido a lo largo de las paredes del cono,

como se esquematiza en dicha figura.

Fig. III-13.(a):Desarrollo de fractura para el caso en que

R < V3 b. (b): Par R > V3 b.
. (b) a .
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III.E) COIMPARACION DEL MODELO CON RESULTADOS EXPERIMENTALES

Los resultados experimentales disponibles para comparar con el
modelo aqui desarrollado, abarcan un rango de energia de iones bom-

5
bardeantes comprendido entre 20 y 80 KeVZS) 2“’30).

y 0.5 a 1.5 MeV
Blancos de molibdeno policristalino fueron usados para el rango

de energias menores y niobio poli y monocristalino, en el caso de
las energias m3s altas. En ambos casos las irradiaciones se reali-
zaron manteniendo las muestras a diferentes temperaturas durante
el bombardeo. Las dosis fueron del orden de 0.1 a 1.0 C/cm2 de io-
nes He. Las mediciones se realizaron en ultravacio. Los didmetros
y formas de las ampollas, nimero y Deckeldickes fueron estudia-
dos con un microscopio electrdonico por reflexidn (MER) y un ana-
lizador Optico de dimensiones.

En los experimentos sobre niobio, el 75 % del nimero total de
ampollas presentaban didmetros comprendidos en el rango 10 a 30um;
no obstante ampollas de hasta 500pum de diidmetro fueron observadas.

En los experimentos sobre molibdeno el diametro medio de las
ampollas era de 0,9 uym para iones He de 20 KeV, 2 um para 36 KeV
y 2.4 pm para 80 KeV., (ver Fig. III-5). las tensiones de fluencia
del niobio y molibdeno tomadas de la literatura son: 5 X 102 Kg/

cm2 30) 5 x 103 Kg/cm2 ?) respectivamente. La tabla III-2 muestra

los valores experimentales del trabajo de Erents y McCrackenZS).
La tabla III-3 corresponde a las mediciones realizadas por Das y Ka-
minsky30). Los valores tedricos fueron calculados utilizando las
ecuaciones (ITI.11l)y(II1.12). Teniendo en cuenta la simplicidad
del modelo, y que las mediciones experimentales involucran errores
del orden del 20 %, el acuerdo entre valores tedricos y experimen-
tales es bueno.

La desigualdad ﬁp > V3 b, que debe verificarse para la produc-
c1dn de fractura de borde en las ampollas, es cumplida por los va-
lores de ﬁp (medido) y b (calculado), ‘tanto para el caso del mo-

libdeno como para el caso del niobio, irradiados ambos a tempera-

tura ambiente.



-79 =

TABLA IJ1I-2

Mo irradiado con iones de He de 20, 36 y 80 KeV a Temp. ambiente

Experimental25 Tedrico
2. = ° 2 2
E(KeV) d(um) Dc(at/cm ) Rpgum) Gé ) b@um) hgum) PC(Kg/cm Dc(at/cm )
20 .9 5x10%7 L12 75 .03 .09 3.13x10° 3.95x10%’
36 2 6x10l7 .21 78 .04 .17 4.49X103 4.95x1017
80 2.4 - .46 69 .16 .30 2.78x103 3.55x10l7

TABLA III-3

Nb(templado en frio) irradiado con He+ de 0.5 MeV a Temp. ambiente

. 0 . .
Experlmental3 Tedrico

ﬁpgum) dgum) hgum) Dc(at/cmz) 6$°) bgum) hgum) Pc(Kg/cmz) Dc(at/cmz)

1.5 10 1.2 6.28x10%7 | 73 .43 1.07 4.18x10°  4.8x10%’
1.5 30 1.2 6:28x10°7 | 84 .15 1.35 4.84x10°  4.92x10%’
ITI.F)  DISCUSION

De acuerdo a lo establecido por Das y Kaminsky30), las burbujas

se forman y permanecen a una profundidad correspondiente a la del
rango proyectado de los iones implantados, cuando las irradiacio-
nes se realizan a temperatura ambiente. Tenlendo en cuenta este
hecho experimental, el presente modelo sugiere la formacidn de bur-
bujas de tamafio critico, nucleadas estadisticamente en diferentes
zonas dentro de la capa implantada, por efecto de coalescencia ra-
nida de las burbujas iniciales de tamafio menor, cuando la dosis
critica ha sido alcanzada.

Si las burbujas criticas se nuclean suficientemente apartadas,
se formarian las ampollas separadas tal como se observa en el es-
quema de la Fig. III-14(a) y lo cual explicaria la estructura de
ampollas mostradas en la Fig., III-1. Este nucleamiento estadisti-
co puede deberse al hecho de que las burbujas iniciales presentan
varios tamafios comprendidos entre 15 y 40 Z, y a que las mayores

actiarfian como centros atractivos, debido al campo de tensiones
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desarrollado a su alrededor. Una vez alcanzado el tamafio critico

de las burbujas, la propagacidn de las fracturas desarrolladas

a partir de ellas a través del sdlido, podrian interceptar en su
camino burbujas no coalescidas, cuyo gas al inyectarse contribui-
ria a la presidn sobre la parte inferior del casquete de la ampo-
lla. Esta ruptura de pequefias burbujas explicaria la estructura

de hoyos observada en el interior de las ampollas (ver Fig.III-15).

La forma de clpula adoptada por las ampollas es una consecuen-
cia de la accidn conjunta del mecanismo de propagacidén de fractu-
ra y presidn ejercida sobre la capa de material encima de la bur-
buja critica.

Por otra parte si las burbujas crfticas se nuclean en posicio-
nes mas cercanas, las fracturas provenientes de diferentes burbu-
jas pueden interceptarse y contribuir asI al desarrollo de ampollas
de mayor tamafo y de formas irregulares (ver Fig. III-14(b)), ta-

les como las observadas por Das y Kaminsky22’30).

o0 d@%ﬂ_‘:}uﬁ;

/,\‘\_.

Fig. III-14, Mecanismos posibles para la formacidn de ampollas de

diferentes tamanos.
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Fig. TII-15. Estructura interior de ampollas formadas en erbio
63)

¥

por incidencia de iones ile

2 0
52353 ), muestran

Los estudios realizados mediante el (MER);2
que la forma y dimensiones de las ampollas dependen fuertemente
del material y de sus condiciones estructurales, asi como tambien
de la temperatura y la energla de los iones incidentes. En el ca-
so de niobio irradiado a temperatura ambilente, las ampollas obser-
vadas se apartan de formas circulares perfectas y unas pocas de
ellas eétﬁn parcial o totalmente fracturadas. Por el contrario el
molibdeno presenta ampollas con formas practicamente circulares,

y con una gran proporcidn de las mismas completamente fracturadas
en su periferia. Este comportamiento diferente, sugiere que las
fracturas alcanzardn o no la superficie del material, dependiendo
de las condiciones fisicas del mismo que influyan en la produccidn
de fracturas estables o inestables.

Por otra parte las muestras de molibdeno irradiadas a 1100°K25)
muestran ampollas fracturadas en la parte superior de la cdpula
(ver Fig. III-16). Irradiaciones a esta temperatura producirian,
debido a una difusidn favorecida hacia la superficie por la distri-

bucidn de dafio, un nucleamiento de las burbujas criticas a distan-

cias desde la superficie, tales que se cumpla ﬁp < Vﬁi b. De acuer-
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do al presente modelo esta condicidn conduciria a una propagacidn
de fractura desde A hacia la superficie de la burbuja (ver Fig.
ITI.13(a)), y simultd@3neamente la propagacidn de otra a lo largo

del cono definido por Gm. Este hecho explicaria el comportamien-

to de las ampollas observado en la Fig. III-16.

Fig. III-16, Molibdeno irradiado a 1100 °K de temperatura con io-

+
nes He de 36 KeV. Se observan ampollas fracturadas en la parte
superior y una de ellas con fractura periférica parcial simultdnea-

mente con la superior?s)

22,25 30) el diametro de las

De acuerdo a los datos conocidos
ampollas y el Deckeldicke crecen con la energia en forma aproxima-
damente lineal. Teniendo en cuenta las mediciones experimentales,

para el rango de energia en que se cumple el modelo, el rango pro-

yectado promedio se puede expresar de la siguiente.forma31).
_ Ci(u) 100 A2(212/3+ 222/3) 1/2
RD = E (III.14)
i z) 2z, P

[-]
donde Rp ae expresa en A y E en KeV; Ci(u) es una funcidn de la

relacidn de masas de iones incidentes y &dtomos del blanco ; p es
. 3 - . .
la densidad del blanco en gr/cm™; z, ¥y z, son los numeros atomi-

cos de proyectiles y atomos del blanco respectivamente; A2 la ma-
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sa de los atomos del blanco. Por otra parte, de acuerdo al modelo
propuesto, no obstante ser los valores del Deckeldicke del orden
de ip’ €stos serian menores que ﬁp (ver Fig. III-10).

Con el objeto de realizar un andlisis comparativo, en la Fig.

40), envla

III—17; se reproduce la Figura 4 del trabajo de Roth
que se introducen los valores calculados con el presente modelo

Yy que representan el didmetro de las ampollas y el Deckeldicke en
funcidn de la energia de los iones bombardeantes. Los tridngulos
representan los valores de Deckeldicke y rango proyectado para irra-
diacidn de molibdeno por iones He; los cuadrados representan los
didmetros medios de las ampollas desarrolladas en la superficie

para este caso (valores calculados, Tabla I). Las dos cruces, una

de las cuales encerrada en un circulo, representan los valores

de rango proyectado y Deckeldicke para He en niobio respectivamen-

te (valores calculados, Tabla II).

L

i [ B e

CGad 300K DU D

7308 B '
. to B R

ke
[
1
l

ster dhamcter

=3
2
t
; ! '

R S ll‘:;;
L RS
theoretical rapge « ' vt te

breaking of

&l __, | covers

WhLTn g 4
‘- !

Kaminshy, Das
- Lutz )
« = Murtcl et al [T

1 - koth et al IR
¢ e—e Littmark Tl

IO TS AR
i g Jaweeue 1
i : o
|,l
jh

N T R
| w}ﬂv Lol
H !

Ll

energy (kev)

Fig. III-17, ‘Didmetro de ampolla y Deckeldicke vs. energia de io-

nes He+ implantados en Nb4.0)0 Kaminsky vy DasS6); xH.LutzS7);~o Martel
et a1.58); IRoth et al.sg) y Risch et a1.60);--Littmark42)(te6ri—

co); Auciello61)(te6rico): M Didmetros de ampollas, ¥ Rango proyecta-

do, A Deckeldicke (valores para He+-Mo). + Rango proyectado, @ Deckel-
+.
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Como se observa los valores calculados cumplen aproximadamente con
la linecalidad anteriormente predicha.

La proximidad observada entre los valores para el sistema le-Mo
y el cdlculo tedricu de LittmarkAz) para le-Nb, se explica por el
hecho de que el rango proyectado depende fundameuntalmente del fre-
namiento por colisiones eldsticas, y dado la similitud cntre las
wasas del Nb y Mo, es dable esperar yue no existan grandes diferen-
cias en los rangos proyectados del He en ambos materiales.

Por otra parte 1los valores para el sistema He-Nb, del presen-
te trabajo estdan en acuerdo con los representados en el trabajo de

Roth (Fig. 11I-17).

III1.G) CONCLUSTONES

El presente wmodelo para mecanismo de forwacidn de ampollas cen
materiales irradiados con gases inertes (He), propone la existen-
cia de un mecanismo de nucleacidn de burbujas pequeiias iniciales
que couducen a burtujas de tamalo critico, a una profundidad corres-
pondiente a la profundidad media de concentracidn de particulas im-
plantadas. Estas burbujas criticas originarian las ampollas por un
mecanismo de propagacidn de fractura, desde los puntos de mayor
concentracidn de tensiones sobre la superficie de las mismas.

Del conocimiento del didmetro de las ampollas y la profundidad
media de la concentracidn de iones implantados, los parametros mias
importantes‘del fendmeno son calculados y comparados con los medi-
dos experimen talmente.

Estos son: a) radio de las burbujas criticas, b) Deckeldicke,
y «c¢) dosis critica de iones necesaria para aparicidn de ampollas
en la superficie del material.

El acuerdo entre valores tedricos y experimentales, es bueno
dado la simplicidad del modelo y la complejidad del fendGmeno fi-
sico.

El presente modelo no s8lo explicaria el rompimiento de las am-
pollas en la periferia de las mismas, sino tambien el que se pro-
duce, en determinadas condiciones de irradiacibén, en la parte su-

perfor de los casquetes. Los modelos existentes no tienen en cuen-
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ta este tipo de fractura.

Estudios adicionales, por medio de MET, del didmetro de las
burbujas inmediatamente antes de alcanzar las dosis criticas; vy
por medio de MER de las formas de los casquetes de las ampollas,
serian necesarios para corroborar la validez del modelo.

El trabajo de RothAO), recibido en momentos en que se finali-
26 el presente, contribuiria a pensar en la validez de este mode-
lo, por cuanto Roth observd experimentalmente mediante MET una
distribucidn densa de burbujas de pequefio tamafo (™50 Z en did-
metro) y burbujas de ™~ 500 R en la zona implantada. Luego de la

aparicidn de las ampollas en la superficie, las burbujas mayores

desaparecian.
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APENDICE 1I.

Comprobacidn de la existencia de minimo en OC(G) para 6=0 y

-1 -
cos (b/Rp).

miximo para 8 = %n

De la Fig.III-10 (pig. 71) se deduce que

tgq,:g_ﬂm_@_‘ (1)

R - cos ©
P
Luego, reemplazando esta expresidn en

o, = P (1 + 2 tg2 $)

se tiene

2 2
o = P [1+ fb sen 62] (2)
(Rp- b cos6)

Derivando la (2) con respecto a 0 se tiene

(W
Q

- Vv 2
c _ 4 P b2 senb cosB (Rp-— b cosf) - b sen“6
(Rp- b cose)3

(3)

o
[«>]

igualando a 0 la (3), la ecuacidn resultante se cumple para 6=0
y para 6 = cos_l(b/ﬁp).

Elaborando matemdticamente la (3) se puede expresar

d cc 2 R cos® - b
£'(9) = = 4 P b sen®

d 6 (

P
R -b cose)3
P

d £'(6)
d o

luego haciendo se obtiene:
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R cosf® - b
L
M:z,pbzcose _p 5 -
d 8 (Rp— b cosB)
) , "2 - 3?4 2R b cos®
- 4 P b° sen"p L — k (&)
R - b cos®8
P
de la (4) se tiene que
d £'(6) 4 P b2 .
¢ r tv) = — siempre > 0 (5)
d 6 8=0 (R - b))~
P
y
d £'(6)
d 6 6=cos—1(b/§p)
= - 4 P b2 R sen cos—l(b/ﬁ ) 2 (6)
P P
siempre €0
De acuerdo a las condiciones matemdticas conocidas, las (5) vy
(6) verifican que en 8=0, OC(B) es un minimo, y en ezem = cos

(b/ﬁp), OC(S) es un maximo.



-88-

APENDICE II.

Calculo de densidad atdmica critica n, dentro de la burbuja

5)

critica, a partir de la ecuacidn de Beattie y Bridgeman5 .

La ecuacidn se expresa de l1l» siguiente forma

R T 1l -
P =l: (2 E):] (V_+ B) - Lz (1)
\' \Y%
c c
donde:
vc litros
A = AO (1 - a/VC) Vc- l'_1: _mol
= BO (1 - b/VC) V. volumen de las burbujas criticas
£ = L n_ : n° de moles contenidos
VT3 c

C

AO’ BO’ c, a y b con parametros con valores constantes para cada
gas. En el caso que ocupa el presente trabajo, los valores de es-

tos parametros para el helio son:

AO = C£.0216

By = 0.01400

a = 0.05984
=0

¢ = 40

Por otra parte R es la constante de los gases y T 1la tempe-

ratura en °K. Para temperatura ambiente se tiene

RT = 24.0567

Reemplazando los valores anteriores en la ecuacidn (1) se tie-
ne P en funcidn de V .
c c .
Calculando Pc mediante la fdérmula (III.12) para cada burbuja
critica, y reemplazando este valor en la (1), se obtienen los va-
lores de VC correspondientes. Luego, del conocimiento de V.Y VC
se obtiene nc; y multiplicando por el nimero de Avogadro y dividien-
. . . . - 3
do por v, se conoce finalmente la densidad atomica (datomos/cm™ ), a

partir de la cual se calcula la dosis critica mediante la (III.13).
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En la tabla siguiente se explicitan los valores obtenidos.

B ) ) :

Pc(Kg/cm ) Vc(lt) b(x10 "cm) vc(lt) n(mol) nat/cm
418 L0691 .43 .33x107 18 | 4. 819x107%7 8.71x10%!
484 L0611 .15 a1x107 7 [ 2.31x10710 | 9. 83x102!
2778 .01696 .16 L716x107 14 1.012x107 1% 3. 55x10%2
313u .01573 .03 J131x107 1% 7. 19x107 18 | 3. 8251022
4492 01268 .04 1ax107 2 114x107 7| 4. 75%1022
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