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Abstract

The physical state of helium in small bubbles in aluminium and nickel films
(500 - 1000 & thick) with average He concentrations between 1 and 30 at.%

has been investigated by transmission electron energy-loss spectroscopy (EELS)
with 50 and 200 KeV electrons using a new UHV-spectrometer, transmission elec-

tron microscopy (TEM), and proton enhanced scattering (PES).

We found that the energy shift AE of the He 1180 - 21P1 transition is propor-
tional to the He density n in the bubbles. The proportionality factor is

(24 + 5) B® eV. The maximum He density has been observed in the smallest
bubbles with diameter of about 10 8. We found a maximum density of

(0.14 + 0.03) R-® in A1 and up to 0.20 2% in Ni which is 10 times as high

as the density cf liquid He at 4.2 K and 1 bar. Using an equation of state
for extremely dense He these densities correspond to He pressures in the
bubbles of 130 Kbar in Al and 500 Kbar in Ni. These values are close to the

limits of the material strength of the metals.

Applying the relation between AE and n on the dose and temperature dependernce
of the He 1S-2P transition shows that during room temperature implantation
bubble nucleation in Al takes place predominantly for He concentrations

CHe < 6 at.%. In excess of 6 at.% the bubble concentration decreases rapidly
with increasing CHe indicating the onset of bubble migration and coalescence.
In the annealing temperature range 20°C < T < 200°C the He bubbles grow by
emission of interstitial loops while for T > 200°C bubble growth is controlled
by thermal vacancy absorption.

In addition plasmon excitations on the bubble surfaces in Al have been in-
vestigated. Excitation eigenmodes with 1 > 1 have been observed for the first

time.
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Zusammenfassung

Mit Hilfe der Elektronen-Energieverlustspektroskopie (EELS)
in Transmission bei 50 bzw. 200 KeV mit einem neuartigen

UHV-Spektrometer, Transmissions-Elektronenmikroskopie (TEM)
und verstiarkten Protonenriickstreuung (PES) wird das Helium
in Blasen in Aluminium- und Nickelschichten von 500 - 1000

Dicke und He-Konzentrationen zwischen 1 und 30 at.% unter-
sucht.

Man findet, daB die Energieverschiebung AE des He 1184~ 2P, -
Ubergangs proportional zur He-Dichte n in den Blasen ist.
Der Proportionalitdtsfaktor betrdgt (24 % 5) R® ev. Die maxi-
male He-Dichte betrédgft in den kleinsten untersuchten Blasen
(Durchmesser etwa 10 &) in A1l (0.14 +0.03) B7% und in Ni
etwa 0.20 3_3, was etwa der 10fachen Dichte von fliissigem He
bei 4.2 K und 1 bar entspricht. Durch Anwendung einer Zu-
standsgleichung fiir extrem dichtes He werden He-Driicke in
diesen Blasen von 130 Kbar in Al und 500 Kbar in Ni be-
stimmt. Diese Driicke sind nahe den Grenzwerten der Material-
festigkeit der Metalle.

Die Anwendung des Zusammenhanges gzwischen AE und n auf die
Dosis- und Temperaturabhiangigkeit des He 15-2P-Ubergangs
zeigt, daB die Blasenbildung bei Raumtemperatur in Al im
wesentlichen fir He-Konzentrationen CHe <6 at.% erfolgt.
Fiir Cye > 6 at.?% nimmt die Blasenkonzentration stark ab, was
auf Blasenwanderung mit gachfolgenderoKoagulation hinweist.
Im Temperaturbereich 20 "C £ T § 200 "C wachsen die He-
Blasen in Al durch das Ausstoflen von Zwigchengitter—Ver—
setzungsringen, wihrend sie fir 7 > 200 "C curch die Lb-
sorption therzischer Leerstellen wachsen.

Im weiteren werden die Plasmonenanregungen auf den Blasen-
oberflichen in Al untersucht, wobei erstmals hchere An-
regungsmoden (1 > 1) experimentell nachgewiesen werden.






7. Einleitung und Aufgabenstellung

Helium ist in Metallen aufgrund seiner groBen Elektro-
negativitit praktisch unldslich /1.1/. Daher sammelt es

sich nach dem Einbringen in ein Metall durch Implantation
oder durch Anregung von Kerngerfallen in Form von Blasen

an, in denen in Abhingigkeit von der Blasengrofie Helium-
driicke bis zu einigen hundert Kilobar vermutet wurden /1.2/ -

/1.6/.

Der Zustand des Heliums unter diesen extremen Bedingungen
bestimmt wesentlich die Bildung und das Wachstum der Bla-
sen, sowile die daraus resultierenden Folgeprozesse fiur

das Metall. Im Volumen wird ein Schwellen und Versproden
des Materials beobachtet, wdhrend in der N&he der Oberflidche
hohe Heliumkonzentrationen zu Oberflachenerosion durch das
AufreiBen von Blasen (Blister) oder zur Ausbildung pord-
ser 3chichten filhren /1.7/.Damit ist das Studium des thermo-
dynamischen Zustandes des Heliums in Blasen fiir das physi-
kalische Verstéandnis der Bestrahlungsfolgen von besonderem
Interesse.

Die Anregung, den thermodynamischen Zustand des Heliums

in den Blasen mit spektroskopischen Methoden zu untersu-
chen, geht auf eine theoretische Arbeit von OHTAKA und
LUCAS /1.8/ aus dem Jahr 1978 zurilick. Danach wird gegen-
iiber gasformigem Helium unter Normalbedingungen der Helium
1180-2'P;-Ubergang als Funktion der Heliumdichte (bzw. des
Druckes) in den Blasen in der Anregungsenergie verschoben
und verbreitert, was inzwischen auch experimentell mittels
optischer Absorptionsspektroskopie /1.9/ und Elektronen-
Energieverlustspektroskopie /1.10/ - /1.14/ nachgewiesen
wurde. Eine erste theoretische Abschatzung der Heliumdichte
in den Blasen aus der Energieverschiebung des Heliumilber-
gangs wurde von RIFE et al /1.11/ diskutiert. Die Bestimmung
des Heliumdruckes in den Blasen ist bisher nicht durchge-
fihrt worden.

Neben der atomaren Anregung des Heliums in den Blasen bie-

tet die Elektronen-Energieverlustspektroskopie zusdtzlich

die Mdglichkeit, die Valenz-Elektronen in Metallen kollektiv
anzuregen. Filir die Metall-Heliumblasen-Systeme ist dabei

die kollektive Anregung von Ladungsdichteschwingungen auf

den konkaven Blasenoberflichen (die in dieser Arbeit kurz
Blasenoberflichenplasmonen genannt werden) von Interesse,

da ihre Resonanzfrequenz und Intensitdt von den dielektrischen
Eigenschaften des Heliums in den Blasen abhangt. Die dielek-
trischen Eigenschaften des Heliums wiederum sind eine Funktion
der Dichte. Experimentell sind die Blasenoberflachenplasmonen
bisher aufgrund der schwierigen Préaparation geeigneter Syste-
me nur wenig untersucht worden. Eine erste quantitative Un-
tersuchung wird in /1.10/ beschrieben.
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In der vorliegenden Arbeit wird iiber Elektronen-Energie-
verlustmessungen (EELS = Electron-Energy Loss Spectroscopy),
Transmissions-Elektronenmikroskopie (TEM) und verstirkte
Protonenriickstreuung (PES = Proton Enhanced Scattering) an
Heliumblasen in Aluminium und Nickel berichtet. Fiir diese
ersten Untersuchungen wurde Aluminium aufgrund des nahezu
freien Elektronengasverhaltens seiner sp-Elektronen ge-
wahlt. Das Ziel der Untersuchungen ist,an mittels TEM und
PES charakterisierten Proben

1. experimentell den Zusammenhang zwischen der Energiever-
schiebung des He 1'S,- 2'P,-Ubergangs und der He-Dichte
in den Blasen mit hoher Genauigkeit zu ermitteln und

2. den He-Druck in den Blasen quantitativ zu bestimmen.

Diese Ergebnisse werden dann angewendet, um

1. durch die Messung der Dosis- und Temperaturabhingigkeit
der Blasenpopulation die Bildung, das Wachstum und die

Wanderung von He-Blasen in Al zu untersuchen,

2. die Anregung von Blasenoberfldchenplasmonen in Al syste-
matisch zu studieren und

3. die He-Dichte und den He-Druck in den Blasen in Ni-He-
Proben zu bestimmen.



2. Elektronen-Energieverlustspektroskopie an Metall-Helium-
blasen-Systemen

In diesem Kapitel werden die theoretischen Grundlagen,
die zum Verstandnis der Experimente benctigt werden,
vorgestellt. Im ersten Teil wird das Elektronen-Ener-
gieverlustexperiment dargestellt und die meBbaren
elektronischen Anregungen diskutiert. Danach werden die
spezifischen elektronischen Eigenschaften des Systems
Metall-Heliumblasen vorgestellt.

2.7. Volumenanregungen

Fir die Bestimmung und Charakterisierung elektronischer
Anregungen in Festkorpern (Interbandiiberginge, Plas-
monen etc. /2.1/-/2.5/) und Gasen (diskrete Energie-
niveaus etc. /2.6/2.7/) hat sich die Elektronen-Ener-
gieverlustspektroskopie als erfolgreiche Methode erwie-
sen. Flir die Untersuchung von Festkorpern wird das Ver-
fahren im folgenden beschrieben, wobei die Resultate
sinngemaB auch fir Gase gelten. In Fig. 2.1 ist das
Streuexperiment schematisch dargestellt.

e,
kO'EO

g7 7777,

: 77777777 1
ZSchicht E(u,/ D
S

Fig. 2.1 Schematische Darstellung des Elektronenstreu-
experiments.

Dabei werden dilinne Festkorperschichten der Dicke D mit
schnellen Elektronen (Energie E; und Impuls P, = nk,)



durchstrahlt, wobei sie durch inelastische StoBprozesse
einen Teil, ihrer Energje E = hw (E <« E,;) und ihres
Impulses nq {|nAq| « [nke|) auf die Festkdrperelektronen
iibertragen und um den Winkel in den Raumwinkel d
gestreut werden. Die Probendicke betrdgt filir die typischen
Primdrenergien der Elektronen zwischen 50 und 200 KeV

etwa 500 bis 2000 f. Fiir Volumenanregungen ist die
differentielle Energieverlustwahrscheinlichkeit fiir

einen Einfachverlust nach der dielektrischen Theorie
/2.8/-/2.10/ durch

dpr, (E,8) e -1 1

P, = = DI (2.1)
' dE 48 (n il v) m(s(E,q)]§2+ 02

gegeben. Dabei ist der ibertragene Impuls nach

(ﬁa)z (nko)2+ (82 + GE) mit dem Streuwinkel 9

verkniipft, wobei

g = Richtung des gestreuten Elektrons, gege-
ben durch den Azimutwinkel ¢ und den

Streuwinkel 6,

>
0p = B/(Ipol-v) = E/(2-E,),

v = Geschwindigkeit der einlaufenden Elekironen,
e = Elementarladung des Elektrons

und Im(-1/e(E,q)) = die Energieverlustfunktion.

Die Komponenten des iibertragenen Wellenvektors berechnen
sich bei Berilicksichtigung der Energie- und Impulserhaltun

fir kleine Streuwinkel © (wegen |q « IKOI stets erfillt
A
q = ko-E/(2-E,) und q, = ko0, (2.2)

Aus Glg. (2.1) ergeben sich zwei wichtige Konsequenzen
fir die Anregung von Volumenverlusten:

1. Da fiir Elektronenenergien zwischen 50 und 200 KeV
6E~« 0, nimmt die Verlustwahrscheinlichkeit P, mit 62 ab.

2. P, ist proportional zur Energieverlustfunktion, die nach
-1 82(E,q)

Im ) = (2.3)
e(E,q) ei(E,q) + €3(E,q)

mit der fiur das Material charakteristischen dielektri-
schen Funktion

e(E,q) = €1(B,q) + ie,(E,q)

verkniipft ist.



Die Intensitatsverteilung der einfach gestreuten Elektro-
nen I,(E,0), das EELS-Spektrum, erh#lt man aus Glg. (2.1)
bei Beriicksichtigung der endlichen apparativen Energie-
und Winkelaufldsung durch die Faltungsintegration

I,(E,8) = T, H I(E') P, (E-E',8-8') T(3') 4B’ aa'. (2.4)

Dabei ist das Integral iiber alle Energien E' und Raum-
winkel dQ' = 6' - d6'-dd¢' zu bilden, fir die die Verteilungs-
funktionen I(E') und I(8') groBer Null sind. Die Vertei-
lungsfunktionen werden experimentell bestimmt. I, ist die
Maximalintensitdt der elastisch gestreuten Elektronen /2.11/.

In Glg. (2.4) wird P1 aus Glg. (2.1) eingesetzt, wobei die
Integrationen getrennt ausgefilhrt werden konnen, da wegen
|%]>> 6, die Integration iiber 8' unabhingig von E' ist.
Im(-1/¢)"ist unter der Annahme, daB die Energieverlust-
funktion bei einer Energiednderung von der GroBenordnung
der Halbwertsbreite des Primdrstrahls nur wenig variiert,
ebenfalls von E' unabhdngig. Damit erhdlt man durch Um-
formen von Glg. (2.4) die Energieverlustfunktion

-1 I,(E,9) TRV o, 1
In( ) = S —
e(E,q) I, e D G-F(E,0)

, (2.5)

wobei die Faltungsintegration auf eine Division durch
Faltungsfunktionen (F(E,6) = Winkelfaltungsfunktion /2.3/
und G = Energiefaltungsfunktion oder das Integral iiber die
Energieverteilung) reduziert wurde.

Damit bietet die Elektronen-Energieverlustspektroskopie
die MOglichkeit, iliber die Bestimmung der dielektrischen
Funktion e(E,q) die elektronischen Eigenschaften eines
Materials zu untersuchen'.

Oberflachenanregungen

Zusatzlich zu den Energieverlusten im Volumen verlieren
die Elektronen einen Teil ihrer Energie durch Oberflachen-
anregungen an den Grenzfléchen der Probe. Dieses sind

TDa in der vorliegenden Arbeit eine weltergehende Aus-
wertung der EELS-Spektren (Bestimmung z. B. der opti-
schen Konstanten, Vielfachverluste) nicht bendtigt wird,
so0ll hier nur auf die Arbeit von DANIELS et al /2.3/ ver-
wiesen werden.



1. die ZuBeren Oberflidchen der zu untersuchenden Metall-
schichten (Grenzfliche: Metall-Vakuum oder Metall-
Metalloxyd-Vakuum), die von RAETHER /2.5/ ausfiihr-
lich beschrieben werden und

2. bei den hier untersuchten Systemen Metall-Helium-
blasen zusdtzlich die inneren Oberflichen, die durch
die Blasen im Metallvolumen gebildet werden.

Fir kugelformige innere Oberfldchen in einem Metall be-
stimmt NATTA /2.12/ im Rahmen der dielektrischen Theorie
die Eigenfrequenzen der l-poligen Ladungsdichteschwingung
auf der Oberflédche zu

w,? = wpz-(l + 1)/{1(e + 1) + 1} 3 1 =0,1,2,..., (2.6)

mit der Dielektrizit#tskonstanten € des Mediums innerhalb
des Hohlraums und der Plasmafrequenz w_ des umgebenden Me-
talls. P |

Flir leere Hohlriume (Voids) ist die Dielektrizititskonstan-
te €9 des Vakuums in Glg. (2.6) einzusetzen, wahrend in
unserem Fall die Dielektrizitdtskonstante des He in den
Blasen, €, , die Eigenfrequenzen bestimmt. In Fig. 2.2 sind
einige Mlggnmoden dieser Oberflédchenplasmaschwingungen
skizziert:

Die 1 = 0 -Mode (sog. atmende Mode) wird unabhingig vom
Medium in dem Hohlraum bei wj=p = wy angeregt, also bei
der Plasmafrequenz des umgebenden Metalls. Fiir Al ist
diese 15 eV.

Die Anregungsfrequenz derl = 1 -Mode (Dipolmode) betrigt
fir den Fall eines leeren Hohlraums (e = g, = 1) Wy=1 =
V273 wp, wobel die Anregungsenergie im Al

ﬁwl=1 = v2/3 ﬁwp = 12.3 eV Dbetragt.

Den Grenzwert 1 > o« findet man bei hw //_ der Anregungs-
energie des Oberflédchenplasmons einer ebenen, oxydfreien
Aluminiumoberfldche. Dieses wird auch erwartet, da die
hohen Moden gegeniiber der Oberflédchenkriimmung unempfind-
lich sind. Mit zunehmendem € verschieben sich die Moden
zu geringeren Energien.

Die differentielle Anregungswahrscheinlichkeit der Ober-
flachenplasmonmoden fiir Elektronen wurde von ASHLEY und



\/-3_/§wp mwp

Fig. 2.2 Schematische Darstellung einiger Eigenmoden
der kollektiven Ladungsdichteschwingungen in
Hohlrdumen. Jede Mode ist (21 + 1)-fach ent-
artet.

FERRELL /2.713/ im Rahmen einer hydrodynamischen TheorieT
zu

dP, 3 AV e2 D Nwy (21 + 1)3
P —_ O ——— — ——— ——
s 4 v r? Be? {1(ee + 1) + 1)
. 2
J (ker)
. L (2.7)

(62 + (mu /(2E,))?}?

berechnet. Dabei ist j1 die spharische Besselfunktion

der Ordnung 1, Eo = kinetische Energie der Elektronen,
6 der Streuwinkel, r der Radius des Hohlraums oder der
Blase, D die Schichtdicke und AV/V das auf das Volumen
des umgebenden Metalls bezogene Volumen der Hohlraume

oder Blasen (Fiillfaktor).

TDie Ergebnisse sind inzwischen durch eine quantenme-
chanische Rechnung bestatigt /2.14/.
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Fiir die typische experimentelle Bedingung E, > hwp ist

2 m Ep ’
¢ = (——— {82 + (Hw,/(2E,))?})?2
n?2 !

mit der freien Elektronenmasse mn.

Fir die Diskussion der Moden des Blasenoberflachenplasmons
ist es sinnvoll, dP7/dQ auf die differentielle Anregungs-
wahrscheinlichkeit des Volumenplasmons dPyp/dQ des umge-
benden Metalls zu beziehen. Im Grenzfall vernachlassig-
barer Dampfung (g + 0) fiir die Anregung der nahezu frei-
en Elektronen des Metalls (Elektronenplasma) wird Im (-1/¢)
aus Glg. (2.3) zu einer Deltafunktion /2.8/

e, (w) m
lim = =801 - w /w) ; w > 0
g0 £,2(w) + e2%(w) 2 P

und die differentielle Anregungswahrscheinlichkeit fir ein
Volumenplasmon ergibt sich nach Glg. (2.1) zu

2 L]
_dPy, m D hw_ 1
PVP = = . (2.8)
an L mme? E, 02 + (ﬁwp/(2Eo))2

Mit den Glg. (2.7) und (2.8) 1&B8t sich das Verhaltnis zwi-
schen der Anregungswahrscheinlichkeit einer beliebigen
Oberflédchenplasmonmode und der Wahrscheinlichkeit fiir die
Anregung eines Volumenplasmons fiir die Streuung in Vor-

wirtsrichtung (6 = 0) hinschreiben:
(1/D) ap,/dq . AV {1(e + 1) + 1}¥2 (21 + 1)3
= b —
L(1/D) aP,p/dfy g v (1 + 1)¥
37 (x{(1 + 1)/ (2(e + 1) + 1)PA)
. - (2.9)
X

mit x = r-hwy (2m/Ee )/ (2R). Aus Glg. (2.9) folgen zwei
wichtige Eigenschaften fir die Anregung von Oberflachen-
plasmonmoden:

1. Die Anregungsfrequenz der 1 = 0 -Mode ist Wy g T W
und Py ist PVP liberlagert. P

2. Fiir kleine Hohlrdiume (oder Blasen) wird im wesentlichen
nur die Dipolmode (1 = 1) angeregt, wihrend fiir grofe
Hohlrdume die Anregungswahrscheinlichkeit fiir hohere
Moden stark zunimmt.



2.3.

Zusatzliche Einfliisse auf die Anregung von Oberflidchen-
plasmonmoden in Hohlr&dumen, wie die Wechselwirkung zwi-
schen zwei Hohlrd#umen /2.15/ - /2.18/, die Wechselwirkung
zwischen Hohlrdumen und der Probenoberfliche /2.19/ und
der EinfluB der Blasenform /2.20/2.21/, der BlasengrdBe
(rdumliche Dispersion) und der Retardierung /2.21/ sind
bisher nur theoretisch untersucht worden. Diese werden in
Kap. 4.71.4. diskutiert.

Elektronische Eigenschaften des Systems Al-Heliumblasen

In Fig. 2.3 ist ein Modell des betrachteten Systems dar-
gestellt. In eine Metallmatrix, beschrieben durch die
komplexe dielektrische Funktion eM, sind kugelfdrmige
Heliumblasen mit einem mittleren Radius r und einer
Blasendichte np (= Anzahl der Blasen pro Volumeneinheit)
eingebettet. Die dielektrischen Eigenschaften des Heliums
in den Blasen werden durch €"® beschrieben. Als Metall
wahlen wir Al, da es aufgrund des nahezu freien Elektro-
nengasverhaltens seiner sp-Elektronen einfach zu beschrei-
ben ist.

Vor der Diskussion der elektronischen Eigenschaften sollen
die charakteristischen elektronischen Anregungen des
Systems Al-Heliumblasen anhand eines typischen EELS-
Spektrums besprochen werden. In Fig. 2.4 ist das Spek-
trum einer auf 13 at.% He implantierten Al-Schicht mit

der unbestrahlten Al-Schicht im Energiebereich

0.5 eV < E £ 38 eV verglichen.

Die dominierenden Peaks in beiden Spektren entsprechen
der Anregung des Volumenplasmons (VP) in Al. Die Anregungs-
energie betrdgt fiir beide Proben 15.0 eV. Die Peaks bei
30.0 eV (2 X VP) entsprechen dem doppelten Volumenplasmon-

Fig. 2.3 Modell eines Metalls mit der dielektrischen
Funktion €M und eingebettete, kugelformige
He-Blasen mit der dielektrischen Funktion
ee, r = Blasenradius.
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Fig. 2./ EELS-Spektrum eines auf 13 at.% He implantier-
ten Al1-Films (obere Kurve) im Vergleich zum
reinen Al (untere Kurve). Die Spektren wurden
in Vorw#rtsrichtung (q = 0) aufgenommen.

SP = Oberflachenplasmon, BSP = Blasenober-
flachenplasmon, VP = Volumenplasmon.

verlust in Al, d. h. den Elektronen, die beim Durch-
queren der Schicht zweimal ein Volumenplasmon von 15 eV
angeregt haben. Andere Kombinationen fiir doppelte Anre-
gungen (VP + SP und VP + BSP) sind angegeben.

Die Peaks bei 6.7 eV entsprechen der Anregung von Ober-
fldachenplasmonen (SP) auf den ebenen, oxydbedeckten Ober-
flachen der Schichten. Diese sind gegeniiber der Anregungs-
energie fiir oxydfreie Al-Oberfléachen von hwg = Tw V2 =
10.6 eV zu niedrigerer Energie verschoben /2.1/ wo-

durch bei dem unbestrahlten Al-Film im Energiebereich der
Anregungsenergie von Blasenoberflichenplasmonen (siehe
Glg. (2.6)) keine Struktur beobachtet wird. Zwischen dem
einfachen und dem doppelten Volumenplasmonverlust fin-
det man in dem unbestrahlten Film lediglich eine schwa-
sche Struktur bei 21.7 eV, die sowohl auf die Anregung
des Volumenplasmons in Al,03 als auch auf die doppelte
Anregung VP + SP gzurilickgefihrt werden kann.

Im Vergleich zur reinen Al-Schicht beobachtet man in der
bestrahlten Schicht zwei zusdtzliche, starke Peaks:
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1. Bei 10.7 eV, den man der Anregung von Blasenoberflédchen-
plasmonen (BSP) zuschreiben muB.

2. Bei 24.0 eV, der der Anregung des He 1!So - 2P Uper-
gangs zugeordnet werden muB. Gegenilber der Ubergangs-
energie in He unter Normalbedingungen von 21.23 eV
/2.22/2.23/ ist der He-Ubergang in den Blasen
verschoben und verbreitert.

Ein theoretisches Modell fiir das System Al-Heliumblasen
sollte also Uber seine dielektrische Funktion E(w,q=0)
diese charakteristischen Anregungen beschreiben.

In einem ersten Schritt werden die dielektrischen Funktionen
des Al und des He in den Blasen separat beschrieben. Eine
solche Nzherung wiirde die elektronischen Eigenschaften des
He in den Blasen dann gut beschreiben, wenn die beiden
Systeme, Al-Matrix und He-Blasen,elektronisch 'entkoppelt’
sind, also Wechselwirkungen zwischen beiden vernachlidssigt
werden konnen. Dieses ist fiir das He in den Blasen ndhe-
rungsweise erfiillt, was spdter durch die Experimente in
Kap. 4.7.7. bestatigt wird.

Filir die theoretische Beschreibung der Blasenoberfl&dchen-
plasmonen wird es ndtig sein, die dielektrischen Funktionen
beider Systeme in einer 'effektiven' dielektrischen Funktion
zu verkniipfen. Dieses wird in Kap. 4.7.4. in Anlehnung an
die MAXWELL-GARNETT-Theorie /2.24/ diskutiert.

Dielektrische Funktion des Al

Fir das Al kann die dielektrische Funktion durch

Al f,Al
€

. b,Al

+ e (2.10)

beschrieben werden /2.1/2.3/2.5/. Dabei ist el der Anteil
der freien Elektronen und 8P der der gebundenen Elektronen

(Interbandiiberginge im Al bei 1.5 eV und 72.7 eV (L -
Kante)). oV (Lyy 117

Fir den hier interessierenden Energiebereich, 5 eV < E ¢
30 eV, konnen die wesentlichen elektronischen Eigenschaften
des Al durch den Anteil des freien Elektronengases (Drude-

Gas) beschrieben werden /2.1/. Die komplexe dielektrische
Funktion ist dann

) = erlw) + ie,(0) = 1wy o6+ dw/T), (2.17)

wobei die Dampfung durch eine phanomenologische Relaxations-
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zeit T beriicksichtigt wird (Dampfung g = 1/1), w ist die
anregende Frequenz und die GroBe

w = vVn"e?/(m €4) (2.12)

p,0

ist die Plasmafrequenz mit n' = Elektronendichte, e =
Elementarladung, m = Elektronenmasse und €, = DK des
Vakuums. Aus Glg.(2.11) erhdlt man den Real- und Imaginir-
teil der dielektrischen Funktion zu

2 2 2
er(w) =1 - wp’o/(w + g ) und

2 3 2
£, (w) =g wp,o/(w +wg ) . (2.13)

Damit ist die Energieverlustfunktion aus Glg. (2.3) fiir
q > 0 durch

2 2 2

Tn(-1/e) = gwg/((w -0 ) +wg)  (2.14)

gegeben. Fiir vernachlissigbare Dampfung (wt >» 1) tritt

bei €1(w) = 0 eine kollektive Dichteschwingung der freien
Elektronen mit der Frequenz w = Wp,0 auf, das Volumenplas-
mon.

In(-1/e(w)) hat bei wy = wp,0 sein Maximum. Bei Beriicksich-
tigung der Dampfung ergibt sich die Frequenz des Nulldurch-
ganges von £;(w) zu

2< O) 2
w €17 —(L)p’o - g .

Das Maximum von Im(-1/e(w)) verschiebt sich nach

2 2

2
"g/lp yfﬁr wp’o>>g'

P p»0

Eine Moglichkeit, die Dampfung experimentell zu bestimmen,
ist die Messung der Halbwertsbreite des Volumenplasmons,
die direkt durch Dampfungsmechanismen verursacht wird:

ng = B/t = BEL 470 | (2.15)
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B) Dielektrische Funktion des He

Helium ist ein Edelgas. Im festen Zustand bildet es einen
Van-der-Waals-Kristall, wobei die schwache Bindung der
Atome durch die Dynamik der Elektronenhiille und die daraus
resultierende wechselseitige Polarisierung hervorgerufen
wird. Die fiir hinreichend groBe Abstdnde zwischen zwei
Atomen im zeitlichen Mittel anziehende (fiir kleine Abstdn-
de stark abstoBende) potentielle Energie kann durch ein
mit Daten aus der Gasphase abgeleitetes empirisches Po-
tential /2.25/

12 6

u(R) = 4 BEg {(0g/R) - (o /R) } , (2.16)

dem Lennard-Jones(6:12)-Potential, beschrieben werden.
In Glg. (2.16) ist R der Abstand zwischen den Atomen,
Ee¢ die maximale anziehende Energie (8.8+107" eV) und o,
der Abstand des ersten Nulldurchgangs von u(R) oder
Lennard-Jones-Radius (2.556 %) /2.26/. Durch dieses
Potential konnen viele experimentell ermittelte physi-
kalische Eigenschaften des He (z. B. Kompressibilitit
etc.) gut beschrieben werden /2.25/. Fiir hohe Dichten
sind allerdings Korrekturen unerlaBlich /2.27/.

He bleibt auch bei extrem hoher Dichte ein Isolator. Neueste
Bandstrukturrechnungen fiir festes (kfz) He finden den Uber-
gang zum metallischen He, d. h. Uberlappung der s- und p-
artigen Bander, bei einem Druck von 112 Mbar fiir T = 0 K
/2.28/. Daher sollten die dielektrischen Eigenschaften des

He in den Blasen in unserem Fall im Gegensatz zu Al nur

durch den Beitrag der gebundenen Elektronen eb’ € (5€f,He = Q)
beschreibbar sein.

Lorentz-Lorenz-Modell

Im Modell eines harmonischen Oszillators kann die fre-
quenzabhangige elektronische Polarisierbarkeit a eines
Elektrons mit der Resonanzfrequenz w, in einem lokalen
elektrischen Feld durch einen Lorentz-Ansatz nach

A/(wo2 - w2 - iyw) (2.17)

Q
1l

beschrieben w$rden. Darin ist A = Qo-Wo’ eine Ampli-
tudenfunktion', die von der atomaren elektronischen
Polarisierbarkeit des jeweiligen Atoms Qo bestimmt wird.
ao wird im folgenden als dichteunabhidngig angenommen,
was durch zur Verfiigung stehende Messungen bis zum
fliissigen He bestdtigt wird /2.29/ (oo(He) = 0.205 2.

TIn der quantentheoretischen Herleitung von o ist die Ampli-
tudenfunktion durch die Oszillatorstarke fij des elektri-
schen Dipoliibergangs zwischen den Zustanden i und j gegeben.
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In Glg. (2.17) ist die He 1'Sy - 2!P; -Resonanz mit

Hwo = 21.23 eV /2.22/2.23/ und eine Ddampfung vy = wo,1/2
(Halbwertsbreite des Oszillators) einzusetzen. Die Halb-
wertsbreite des He-Ubergangs ist nicht dichteunabhdngig.
Im folgenden wird immer die experimentell gemessene Breite
von 1.5 eV benutzt, wodurch die Dampfung stark iliberschéatzt
wird /1.10/. Ihr FinfluB auf eHe ist allerdings sehr ge-
ring (<2 %).

Die dielektrische Funktion von polarisierbaren Atomen in
kubischer Koordination ist durch das Gesetz von Clausius-
Mossotti gegeben /2.30/

4ATno
e = 1 + , (2.18)
1 - 4mna/3

wobei der Nenner die Wechselwirkung zwischen den Dipolen
beriicksichtigt, n ist die Atomdichte. Mit Glg. (2.17)
wird

LTnA
e =1 + (2.19)

Wo? - w2 - iyw - 4mwnA/3

und der Real- und Imaginarteil

brnA(we? - w? - 4mwnA/3)

81:1+
(wo? - w? - 4mnA/3)% + y2uw?

ATnAvyw
€y = . (2.20)
(wp? - w? - 4mnA/3)2 + y2w?

Fiir kleine Dampfung (Y * 0) erhdlt man aus Glg. (2.20)
das Maximum von €2 bei der Frequenz

w? = we? (1 - 4mnay/3) (2.21)

und das Maximum in der Energieverlustfunktion Im(-1/¢) bei

w2 = we? (1 + 8mnay/3). (2.22)

Damit wird das Maximum von Im(-1/¢) (He 1S - 2P -Ubergang)
relativ zu wo mit zunehmender Atomdichte n zu hdheren
Frequenzen verschoben, wédhrend es in €, zu tieferen Fre-
quenzen verschoben wird. Bei Berilicksichtigung der Dampfung
kommt in Glg. (2.21) und (2.22) ein additiver Term
-v2/(4woe?) hinzu, der wegen w, » y stets vernachlissigt
werden kann.
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Fig., 2.5 Berechnung der dielektrischen Eigenschaften
eines Oszillators mit Hwy, = 21.23 eV nach
dem Lorentz-Lorenz-Modell. a, = 0.205 A%,
Ay = 1.5 eV, n = 0.08 A% % dichtester Packung
harter He-Kugeln. p = Absorptionskoeffizient

in 10°% m™1,

In Fig. 2.5 sind die Funktionen Im(-1/e(w)) und €, (w)

fiir einen Oszillator mit Hw, = 21.23 eV (He 1S - 2P -
Ubergangsenergie im freien Atom), der atomaren elektro-
nischen Polarisierbarkeit a, = 0.205 23 und einer Atom-
dichte n = 0.08 A™* dargestellt. Der Wert fiir die Dichte
entspricht der maximalen He-Dichte bei einer Packung
harter Kugeln mit einem mittleren Abstand von re = 1.4 R,
wobei das Lennard-Jones-Potential nach Glg. (2.16) ange-
nommen wurde /2.27/.

Damit liefert das Lorentz-Lorenz-Modell eine dichteabhén-
gige Verschiebung des He 1S - 2P -Ubergangs zu hoheren
Anregungsenergien.
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351.

Experimenteller Teil und Ergebnisse

MeBapparaturen

Zur Durchfilhrung der Elektronen- Energieverlustexperi-
nente wurden zwei Spektrometer benutzt.

Erste Untersuchungen an den Metall-Heliumblasensystemen
wurden mit einer Elektronen-Energieverlustapparatur durch-
gefiihrt, die bereits von LOHFF /3.1/ beschrieben wird und
die fiir die Experimente weiterentwickelt wurde. Daher sollen
im folgenden nur das MeBprinzip und die Erweiterungen be-
schrieben werden:

In Fig. 3.1 ist das Hochvakuumsystem dargestellt, das in
drei funktionale Einheiten unterteilbar ist. Der strahl-
erzeugende Teil (Kathodensystem) und der analysierende

Teil (Nachweissystem) befinden sich auf Erdpotential. Der
Objektteil mit dem Manipulator liegt auf Hochspannung. Me-
chanisch sind der strahlerzeugende Teil und der Objektteil
in einem Kardangelenk gehalten, in dessen Drehpunkt sich
die zu untersuchende Probe befindet. Damit ermoglicht die
Apparatur die Messung der Energie- und Winkelverteilung der
von der Festkorperschicht gestreuten Elektronen.

- eUg+eal EsaE
el €
R g
Kathode -- -
Anode _——) - _-___\‘.,
Ablenkplatten ———_" L
Blende1 —
Linse ——
iﬁﬁ;&g”' : ——— — Kristall -~
S I e 1 i
ZnS -Schirm - : +56KV E
: p——————0 i
Blende 3 ————— = :
! ¥
] ]
Blende 4 —_ T: r E
BlendeS __ \\’"\\\ : Bremsel.- - - /',_"
Mutiplier 1 b Kugetkond |- 1=
~r |
e =y *
umpe —1 Blende5 - - | . ot em
— rAU-a
00+-1
]
A% R
I x|
v H Db HMC

Fig. 3.1 Links: Schematischer Aufbau des Spektrometers
Rechts: Potentialverlauf



- 17 -

Strahlerzeugender Teil: Die Elektronen werden mittels eines
Steigerwald-Kathodensystems /3.2/ erzeugt, auf eine Energie
von 50 KeV beschleunigt und mit den Ablenkplattenpaaren so
abgelenkt, daB sie die Lochblende 1 ausleuchten. Die mag-
netische Linse bildet Blende 1 auf den Eintrittsspalt des
Kugelkondensators ab, womit man maximale Intensitat im Nach-
weissystem und einen weitgehend parallelen Strahl durch die
Probe erhdlt. Die Blenden 1 und 2 bestimmen die Divergenz,
unter der die Elektronen in die Probe eintreten.

Analysierender Teil: Die transmittierten Elektronen gelangen
durch die MeBblende (Blende 3) und das Gegenfeld, wo sie auf
elUg = 100 eV abgebremst werden, in den Kugelkondensator. Die
Kombination Gegenfeld - Kugelkondensator gestattet eine dif-
ferentielle Energieanalyse:

Elektronen, die in der Schicht keinen Energieverlust er-
litten haben, durchlaufen nach der Abbremsung im Gegenfeld
den Kugelkondensator auf seiner Sollbahn und erreichen durch
den Austrittsspalt (Blende 5) den Multiplier. Elektronen, die
in der Schicht eine Energie AE = e-A8U verloren haben, werden
durch eine Zusatzspannung AU zur Gegenfeldspannung nachbe-
schleunigt. Das Energieverlustspektrum ist dann die Anzahl
der in den Multiplier einfallenden Elektronen als Funktion
von AU.

Nachweiselektronik: Zur Unterdriickung von Storsignalen wer-
den die Ausgangsspannungsimpulse des Multipliers von einigen
mV in einem direkt angeschlossenen ladungsempfindlichen Vor-
verstirker (VV) auf etwa 100 mV verstdrkt. Nach der Verstdr-
kung in einem Breitbandverstarker (V) erh&lt man Impulse von
einigen Volt. In einem nachgeschalteten Diskriminator (D)
werden zur Unterdriickung des Untergrundrauschens nur Impulse
einer bestimmten Hohe in 5 V-Einheitsimpulse umgewandelt und
dann in einem Vielkanalanalysator (MC) gezahlt. Der Aufbau
gestattet eine maximale Z#hlrate von etwa 5+10° Impulsen pro
Sekunde. Die Kandle des Vielkanals werden von einem unter-
setzten Quarzoszillator weitergeschaltet, der ebenfalls die
Spannungsrampe fiir die Nachbeschleunigungsspannung AU lie-
fert. Zur Minimisierung der Effekte von Langzeitschwankungen
wird die Rampe mehrfach vorwarts-riickwarts in relativ kurzen
Zeiten (etwa 3 min) durchgefahren. Damit konnten mit diesem
Spektrometer Langzeitmessungen (> 24 Stunden) zur Erreichung
guter Statistik von intensitatsschwachen Anregungen durchge-
fihrt werden.

Zur Aufnahme von impulsabhédngigen Spektren kann der obere
Teil der Apparatur mittels eines Drehbanksupports mit einer
Genauigkeit von 0.5¢107° rad geschwenkt werden. Das Impuls-
auflosungsvermogen des Spektrometers ist durch die GrodBe

und den Abstand der gewdhlten Blenden bestimmt.
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Flir die Messungen mit diesem Spektrometer (Kapitel Lelod A
und 4.2) wurden folgende Bedingungen gewdhlt:

Primdrenergie der Elektronen 50 KeV
Energieauflosung 0.5 bis 0.8 eV
Impulsaufl8sung 0.03 %71
Probentemperatur 300 K

Der wesentliche Teil der Elektronen-Energieverlustmessungen
konnte an einem im Institut Elektronische Eigenschaften des
IFF der KFA Jilich neu aufgebauten, hochauflosenden Trans-
missions-EELS-Spektrometers /3.3/ durchgefiihrt werden. In
Fig. 3.2 ist der prinzipielle Aufbau dieses Spektrometers
dargestellt. Der konstruktive Aufbau ist in Fig. 3.3 gezeigt.

B
TN UL A
|

]
T =TT ))

=

Q

Fig. 3.2 Prinzipbild des 200 KeV-Elektronen-Energieverlust-
spektrometers. Q = Quelle (Kathode), M = Monochromator,
B = Beschleunlger, A = Analysator, D = Detektor
(Multiplier), P = Probenmesskammer mit Probe,
C = Probenanalysenkammer, PP = Probenpraparations-
kammer, AP = Ablenkplattensystem, 6 = Streuwinkel.



Obwohl das MeBprinzip dem der beschriebenen Aparatur ent-
spricht, sind durch Anderungen des technischen Kongzgepts
wesentliche Verbesserungen erreicht worden:

- Die Elektronen, die von einer Bariumoxydkathode mit indi-
rekter Heizung emittiert werden, werden monochromatisiert
(2 in Fig. 3.3), wobei zur Zeit eine Energieauflosung von
90 meV erreicht wird. Dafir wird wie auf der Analysator-
seite (3) als dispersives Element ein 1800—Kugelkondensator
benutzt. Das Spektrometer ist dadurch symmetrisch aufge-
baut.

- Der Elektronenstrahl wird mittels elektronenoptischer Lin-
sen- und Ablenksysteme (2a und 3a) durch die Apparatur ge-
fihrt. Bis auf die Ausblendung von Streuelektronen und der
Kugelkondensator-Meflblenden werden keine weiteren Blenden
benctigt, wodurch maximale Strome bis zu 1 wA an der Probe
erreichbar sind. Durch das rechnergesteuerte elektronen-
optische System sind die Energie- und Im§ulsauf16sung in
den Grenzen 90 - 500 meV und 0.04 - 0.2 A7 ! experiment-
spezifisch wahlbar.

- Die Primirenergie der Elektronen kann bis 200 KeV gewdhlt
werden. Durch die hchere Elektronenenergie konnen dickere
Schichten (bis etwa 2000 R) gemessen werden, und bei
diinneren Schichten werden die Vielfachverluste stark redu-
ziert. Dieses erleichtert die Auswertung und Interpretation
der Messungen.

- Die gesamte Apparatur ist in Ultrahochvakuumtechnik aufge-
baut, und die Probenkammer mit dem Manipulator (4) befindet
sich auf Erdpotential. Der strahlerzeugende und analysieren-
de Teil liegen auf Hochspannung dadurch kann an die Proben-
meBkammer des Spektrometers direkt ein UHV-Probenpripara-
tionssystem (5) filir die Herstellung der diinnen Filme und
ein Probenanalysen- (Auger-Elektronenspektrometer (AES),
Ionenriickstreuungsspektrometer (ISS)) und Probenreinigungs-
system (6) (Sputtereinrichtung zur Oberflichenreinigung
und Probendiinnung) angeflanscht werden. Die Proben werden
im UHV mittels Transfersystemen (7) transportiert. Weiter-
hin ist das Kilhlen und Heizen von Proben technisch einfach
durchfihrbar. '

- Das Experiment ist rechnergestiitzt, wobei die Steuerung und
” Kontrolle der Spannungsversorgungsgerate fiir die Elektronen-
optik und Ablenksysteme, sowie die MeBwerteerfassung und
Avswertung iiber einen PDP 11 Computer erfolgt. Die Daten-
libertragung vom Rechner zu den auf Hochspannung befindli-
chen Gerdten und die Auskopplung der MelBdaten erfolgt
durch optische Impulse iiber Lichtleiter.

- Flir die Aufnahme von impulsabhangigen Spektren werden die
in den Winkel 6 gestreuten Elektronen mittels eines Doppel-
plattenpaares auf die optische Spektrometerachse zurilickge-
lenkt (siehe Fig. 2.3).
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Fig. 3.3 Draufsicht (A4) und Seitenansicht (B) des 200 KeV-
EELS-Spektrometers.
17 = Hochspannungsversorgung und MeBteiler

2 strahlerzeugender Teil (Kathode, Monochromator,
Elektronenoptik (2a))
3 = analysierender Teil (Elektronenoptik (3a), Kugel-

kondensator, Multiplier)
—_—
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Fiir die Messungen mit diesem Spektrometer (Kap. 3.5, 4.1.1 -
L.1.3, 4.1.4.B und C, 4.2) wurden folgende Bedingungen gewdhlt:

Primdrenergie der Elektronen 170 KeV
Energieauflosung 130 meV
Impulsaufldsung 0.1 B™?
Probentemperatur 300 K

Fig. 3.3 (Fortsetzung)

4
5
6

ProbenmeBkammer mit Manipulator
UHV-Probenpraparationskammer
UHV-Probenanalysen- und Probenreinigungskammer
mit Auger-Elektronenspektrometer und Ionenrick-
streuungsspektrometer, sowie Sputtereinrichtung
zur Oberfldchenreinigung und Probendiinnung
UHV-Transfersysteme

Getterpumpen

Faradaykafig

Hochspannungstransformator
Elektronenbeschleuniger

RGN
— OO0 03
wonon oo
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Schichtenpraparation und Charakterisierung

Aluminiumfilme

Um Einfliisse von Korngrenzen auf die Population der He-
blasen in den zu untersuchenden Proben zu vermeiden, war

es notig,epitaktische Filme bereitzustellen. Es wurden
Schichten zwischen 500 und 1000 Dicke mittels Elek-
tronenstrahl-Verdampfungstechnik hergestellt, wobei folgen-
de Bedingungen die besten Ergebnisse lieferten:

1. Als Substrat wurde eine 1 cm’-groBe, (100)-Fliche eines
unmittelbar vor dem Einbau ins UHV-System gespaltenen NaCl-
Einkristalls benutzt. Die zu bedampfende Fldche muB unbe-~
dlngt sauber und trocken sein., Im UHV wurde der NaCl-Kristall
einige Minuten bei 450 °C und etwa 107° Torr gehelgt. Wehrend
des Aufdampfens betrug die Substrattemperatur 180 ~C.

2. Als Verdampfungsmaterial wurde hochreines Al (99.9995 %
verwendet. Das Al wurde vor dem Aufdampfen im UHV aufge-
schmolzen, wobei im wesentlichen der geldste Wasserstoff
entfern} wurde. Das Aufdamgfen erfolgte mit einer Dampfrate
von 20 K/sec bei 1 - 2°10 ’Torr. Die Schichtdicke wurde mit
einem Schwingquarz bestimmt.

3. Unmlttelbar nach dem Aufdampfen wurden die Schichten bei
400 °C fir 15 Minuten im UHV getempert.

Fir die weiteren Untersuchungen wurden die 1 cm® -groBen
Schichten auf etwa 2 mm® -groBe Stiicke geteilt, in destillier-
tem Wasser vom NaCl abgelost und auf Al-Mikroskopnetzchen
(Maschenweite etwa 200 Um) aufgefangen. Durch das Unterteilen
der Probe konnten die Messungen in Kap. 3.5 und 4.71.1 - 4.71.3
jeweils an identischen Al-Filmen aus einem Dampfgang durchge-
fiuhrt werden.

Die Charakterisierung der unbestrahlten Filme erfolgte mittels
EELS und Transmissions-BElektronenmikroskopie (TEM). Fiir die
TEM-Aufnahmen wurde ein Philips EM 400T-Mikroskop bei einer
Hochspannung von 120 KV benutzt. Die elektronenoptiﬁche Ver -
groflerung betrug maximal 80 000, wobei Objekte 210 aufge-
16st werden_konnten. Fig. 3.4 zeigt eine typische Aufnahme
einer 1000 8-dicken Al-Schicht. Die mittlere KorngrofBle be-
trigt etwa 5000 A. Hohlrdume (Voids) wurden in den gedampften
Filmen nicht beobachtet.

Nickelfilme

Gegeniliber dem Aluminium ist die Praparation von epitaktischen
Nickelfilmen unkritisch. gs wurde ebenfalls auf NaCl gedampft:
Substrattemperatur = 350 “C, Aufdampfrate = 0 8/sec,
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Schichtdicke = 500 2. Ohne eine Temperprozedur wurden Korn-
grofBen »>5000 R erreicht.

Fig. 3.4 TEM-Aufnahme einer 1000 R-dicken Al-Schicht.

3.3. Implantation mit He -Tonen

Die Implantation der Al- und Ni-Filme wurde an einer Hoch-
strom-Tonenquelle des Institutes fiir Plasmaphysik der KFA
/3../ durchgefiihrt. Um eine homogene He-Konzentration iiber
die Probendicke zu erhalten, wurde jeder Film nacheinander
mit verschiedenen Ionenenergien Ej %E- = 0.5, 1, 2, 4L, 8 KeV,
beginnend mit der niedrigsten Energie) und verschiedenen
Tonendosen ¢3 in einem festen Verhdltnis zueinander bestrahlt.
Die Werte von E5 und ¢3 wurden filir die gegebene Probendicke
und die gewiinschte totale Dosis ¢ = Zdé4 mittels einer Monte-
Carlo-Simulation ermittelt (TRIM-Programm /3.6/). Die
Rechnung beriicksichtigt sowohl die Transmission als auch

die Reflexion der einfallenden He-Ionen. Die totalen Dogen
wurden im Energiebereich 0.5-102! He*m 2 < ¢ < 8+10%% He'm 2
variiert. Die Bestrahlungen wurden bei Raumtemperatur (300 K)
durchgefiihrt, wobei die Probentemperatur stets unter 25 °C

blieb.
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Temperung der Al-He-Proben

Zur Untersuchung des Ausheilverhaltens der He-Blasen in
Al fir verschiedene Implantationsdosen wurden zwei Tem-
perverfahren durchgefiihrt:

1. Temperung bei verschiedenen Temperaturen T, beginnend
bei Raumtemperatur, jeweils iliber ein festes Zeitintervall
At im UHV (p = 107° Torr).

2. Temperung bei fester Temperatur T und schrittweiser
Verlangerung der Temperzeit in He-Atmosphdre bei p = 1 Torr.
Aus Griinden der Warmeankopplung an die Probe wurde als
kiirzeste Zeit 1 Minute gewghlt.

Die Aufnahme der EELS-Spektren und TEM-Bilder erfolgte
immer bei Raumtemperatur; der jeweilige Ausheilzustand
wurde sozusagen eingefroren. Flir die Temperexperimente
stand in der Kammer PP (Fig. 3.2) ein Ofen zur Verfiigung,
wodurch filir die EELS-Messungen die Probe immer unter UHV-
Bedingungen war. Wahrend der Temperprozedur 1. wurde die
Ausgasung aus der Probe mit einem Quadrupol-Restgasana-
lysator kontrolliert. TEM-Bilder wurden in grdBeren
Schritten aufgenommen, wofilir die Probe ausgeschleust wer-
den mufite.

Bestimmung der He-Konzentration, Trapping-Kurve

Die relative Anderung der He-Konzentration Cge in 1000 2-
dicken Al-Schichten als Funktion der implantierten Dosis ¢
(Trapping-Kurve) wurde mittels EELS aus dem Verhdltnis der
Intensitdt des He 1'S,-2'P,-Ubergangs zur Hohe der Al LTI, III-
Kante bestimmt. Zur Ermittlung der Intensitat des He-Uber-
gangs wurde ein Least Squares Fit durchgefiihrt:

Der Untergrund zwischen dem ersten und zweiten Volumenplasmon
(VP und 2 x VP, siehe Fig. 2.4) wurde durch ein Polynom

2. Grades bericksichtigt und der Heliumiibergang und die
Zweifachverluste (VP + SP und VP + BSP) durch GauB-Funktionen
gendhert. Dieses Verfahren liefert ebenfalls die Ubergangs-
energie und Halbwertsbreite des He-Ubergangs.

Zur Bestimmung der Hohe der Al L1T,III -Kante wurde der Ver-
lauf des Spektrums unterhalb und oberhalb der Kante durch
Geraden angepaft und die Zghlratendifferenz bei 72.70 eV
gemessen (siehe Fig. 3.5). Die HGhe der L1y, r1r-Kante ist

ein MaB fir die Anzahl der angeregten Al-Atome im MeBvolumen,
gegeben durch den Elektronenstrahldurchmesser und die Schicht-
dicke. Die Kante wird von der Pridsenz der He-Blasen in der
Probe nicht beeinfluBit. Wghlt man dagegen das Al-Volumen-
plasmon als Vergleichsbasis, dann fihrt das zu groBen Feh-
lern, da ebenfalls bei pr die 1 = 0 -Mode des Blasenober-
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Fig. 3.5 EELS-Spektrum im Energiebereich der Al L7 ryr-Kante.

fldichenplasmons angeregt wird (siehe Kap. 2.3). Das be-
schriebene Verfahren gestattet nur die Messung der relati-

ven Anderung der He-Konzentration. Der Grund dafiir liegt

in der guten Impulsauflcsung von EELS-Spektrometern, wo-

durch nur ein Teil der gestreuten Elekbtronen erfaBt wird /3.7/.

Der Absolutwert der He-Konzentration in den Al-Schichten
wurde filir zwei Implantationsdosen mittels Verstarkter-Pro-
tonenriickstreuung (PES = Proton-Enhanced-Scattering) /3.8/
an MPI filir Plasmaphysik in Garching bestimmt. Mit dieser
Methode konnten Konzentrationen Cge > 0.5 at.% in Al nach-
gewiesen werden. Die untersuchten Proben lieferten:

¢
¢

0.43+10%Y m™2 > Cge = (3.3 * 0.3) at.%
1.70-102' m™%2 = Cge = (13.0 = 0.5) at.%

Diese MeBwerte wurden zur absoluten Eichung der Trapping-
Kurve benutzt. In Fig. 3.6 ist die Trapping-Kurve eines
1000 R-dicken Al-Films bei Raumtemperatur dargestellt. Man
kann den Verlauf in zwei Bereiche unterteilen:

1. Fir geringe Dosen (¢ < 4+10%2' m™?) steigt Cge linear mit ¢.
Die maximale Konzentration betragt etwa 30 at.%. In diesem
linearen Trapping-Bereich werden etwa 65 % der nach dem TRIM-
Programm berechneten He-Ionen eingefangen. Da das Programm
sowohl die Transmission als auch die Reflexion von He-Ionen
beriicksichtigt, muB die Differenz von etwa 35 % auf direkte
Reemission wahrend der Beladung zurickgefiihrt werden. Die
hohe Trapping-Effizienz von 65 % wird auf die homogene Im-
plantation zuriickgefihrt. Bei inhomogener Implantation mit

5 KeV He-Ionen in Al liegt die Effizienz bei etwa 20 % und
die S#attigungskonzentration filir einen 1000 A-Film bei etwa

6 at.% /3.9/.
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Fig. 3.6 Trapping-Kurve: Mittlere He-Konzentration Cge in
einem 1000 K-dicken Al-Film bei 300 K iiber der
implantierten He-Dosis ¢ = I¢dy.

2. Hohe Implantationsdosen (¢ > 4-10%! m 2) fiihren zu groBer
unmittelbarer Reemission, wodurch C@? in einem engen Dosis-
bereich stark abfdllt. Bei ¢ = 8°10°' m™? betrigt Cge weni-
ger als 0.1 at.%. Diese groBe Reemission wird auf die Bil-
dung von groflen Hohlraumen, die das He durch die Oberfl&che
direkt entweichen lassen, und gelegentliche Blister gzuriick-
gefilhrt. Dieses wird im folgenden Kapitel durch TEM-Experi-
mente begriindet.

Charakterisierung der bestrahlten Proben, BlasengrofBienver-
teilung, Blasenkonzentration

Zur Charakterisierung der Mikrostruktur der bei Raumtempe-
ratur bestrahlten und der getemperten Proben wurde eine
TEM-Analyse durchgefiihrt.

Al-He-Proben

Linearer Trapping-Bereich, ¢ < 4+10%! p~2

In diesem Dosisbereich werden sehr dichte Blasenpopulationen
in den Kornern beobachtet. Fig. 3.7 (links) zeigt eine
typische TEM-Aufnahme fiir kleine Implantationsdosen bis

etwa ¢ = 2¢102! n~2, Die Blasen erscheinen in dieser Unter-
fokusaufnahme als helle Punktkontraste. In einigen Fdllen
findet man lingliche, bis etwa 50 & lange Kontraste. Aller-



Fig. 3.7 TEM-Defokuskontraste von He-Blasen in Al.

Links: Kleine Blasen bei 300 K, ¢ = 1.3-1021p"2,
Rechts unten: GroBere Blasen und Kontraste irregulir
geformter Hohlrdaume bei 300 K, ¢ = 8+10%2' np~2,
Rechts oben: Facettierte Blasen nach dem Tempern bis
750 K, ¢ = 1102 m"2,

Fig. 3.8 TEM-Defokuskontraste von He-Blasen in Al.

T = 300K, ¢ = 3.4°1021 m 2, Unter den gewshlten
Bedingungen erscheinen die He-Blasen hier als
dunkle Kontraste.
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dings kann nicht entschieden werden, ob es sich dabei um
Blasen mit linglicher Form oder um eine Uberlagerung

mehrerer sphédrigcher Blasen handelt. Die typischen Blasen-
radien, ~ 10 X, und Blasendichten, ng = 10%° m 3, in
diesem unteren Dosisbereich stimmen gut mit denen in unter
ghnlichen Bedingungen bestrahlten Ni-Schichten iiberein /3.5/.

Lokal findet man geordnete Blasenanordnungen, sog. Blasen-
gitter, mit bevorzugter Anordnung der Blasen entlang (011) -
Ebenen der Al-Matrix. Diese fiihren zu schwachen Zusatzre-
flexen in der Umgebung der Al-Beugungsreflexe und konnen

zur quantitativen Bestimmung der mittleren Blasenkonzentration
benutzt werden (siehe z. B. Fig. 3.12).

Im Dosisbereich 2°+102! m™2 < ¢ < 4+102' m™? werden zuneh-
mend groBere, meist facettierte Blasen in unregelmdBiger An-
ordnung beobachtet. Als typisches Beispiel zeigt Fig. 3.8
eine TEM-Aufnahme bei 3.4+10?% m™?. Diffuse Intensitdts-
streifen zwischen den Al-Reflexen im Beugungsbild deuten

auf eine bevorzugte Begrenzung der polygonalen Blasen durch
(110)- und (001)-Ebenen hin. Blasen in Korngrenzen sind
stets wesentlich grdBer als in den Kormnern.

Fiir die quantitative Bestimmung der BlasengroBenverteilung
in den Proben wurden gleichgroBe Bereiche an verschiedenen
Stellen der Probe ausgez&dhlt. In Fig. 3.9 ist die Verteilungs-

/ 1. d[A]
0 {#E"| T T T 1 >

Fig. 3.9 BlasengrdBenverteilung in einem auf CHe = 10.4 at.%
(¢ = 1.4+1021 m~2) beladenen 1000 A-dicken Al-Film.
Es wurde eine Fliche von (500 x 500) RB2ausgezihlt.
npy = Anzahl der Blasen im GrdBenintervall, d = Durch=-
messer der Blasen.
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kurve einer Probe m = 1.4+10%'n"2 fiir ein Volumen

(500 x 500 x 1000) é dargestellt. Die Auswertung wurde an
mehreren Proben und an verschiedenen Bereichen auf der Pro-
be durchgefiihrt, wobei zwischen 300 und 500 Blasen erfaBt
wurden. AuBerdem wurden Uberfokus- und Unterfokusaufnahmen
zur Auswertung herangezogen. Die mittleren Blasenradien r
fir verschiedene He-Dosen in Al sind in Tab. 3.1 zusammen-
gestellt.

Die Bestimmung der Blasenkonzentration Cp aus den TEM-Auf-
nahmen durch Z&hlen der Blasen eines festgelegten Volumens,
ist bei den hohen Blasendichten in den Proben nicht moglich.
Ebenfalls werden Beugungsbilder mit auswertbaren Uber-
strukturreflexen des Blasengitters nur fir ‘eine Dosis

(6 = 1.4-10%Y n™2) gefunden. Fiir diese Implantationsdosis
ergibt die Auswertung des Bﬁugungsbildes einen mittleren
Blasenabstand von (38 * L) A, was einer Blasenkonzentration
von Cg = 2.2+107" entspricht. Cp ist definitionsgemdB dimen-
sionslos, wobei die Blasendichte nach ngp = CB * Volumen
berechnet werden kann. In unserem Fall ist das Atomvolumen
des Al mit 16.6 K® einzusetzen, was eine Blasendichte in
der Probe von ng = 1.3+1025% m™ 3% ergibt.

Tab. 3.7 He-Blasen in 1000 R-dicken Al-Filmen.

¢ (m™2) Che (at.?) r (R)

0.4+10%! 3.3 6.5 £ 3.0
1.4-1021 10.4 9.2 & 3.5
1.7.1021 13.0 10.0 t 3.5
3.4-1021 26.0 20.0 = 8.0

B) Reemissionsbereich, ¢ > 4°1021 m 2

Im Hochdosisbereich nimmt die dichte Anordnung von facettier-
ten Blasen durch Koagulation zu. groBlen, unregelmidBig geform-
ten Hohlraumen ab. Eine typische TEM-Aufnahme ist in Fig.

3.7 (rechts unten) gezeigt. Zusitzlich werden in den Kornern
aufgerissene groBe Poren und Blister auf der Probenoberflz-
che beobachtet, wodurch das He entweichen kann und sonmit

den abrupten Abfall in der Trappingkurve verursachen kOnnte.
Ein Beispiel dafiir ist in Fig. 3.710 gezeigt.



Fig. 3.70 Beispiel fiir Oberflachenporen- und Blisterbildung
an der Oberfliche einer mit ¢ = 8+10%2! m 2 bestrahl-
ten Al-Schicht.
Einsatzbild: Rasterelekironische Aufnahme des

Blister.
T (°¢) r (1)
25 7.5 £ 3.0
325 9.0 + 3.5
475 25.0 £+ 10.0
Tab. 3.2 Mittlerer Blasenradius einer mit ¢ = 1-10%' m™2

implantierten Al-Schicht bei verschiedenen
AnlaBtenperaturen.
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C) Mikrostruktur von getemperten Proben

3.6.2.

Mittels TEM wurde die Mikrostruktur eines bei Raumtemperatur
mit ¢ = 1.10%' n~? implantierten Al-Films untersucht. Die
Temperprozedur wurde in Kap. 3.4 unter 1. beschrieben und
die zugehdrigen EELS-Ergebnisse filir den He 1S - 2P -Uber-
gang werdenoin Kap. 4 diskutiert. Die maximale Temperatur
betrug 475 “C.

Bei der Temperung wird die dichte Anordnung kleiner Blasen
(bei Raumtemperatur) zu groBen facettierten Blasen (bei
475 OC) verandert. Bis etwa 250 °C beobachtet man keine
meBbare Veranderung der Blasenverteilung. Ab T = 350 °c
wird zusatzlich zu den facettierten Blasen die Bildung von
Oberflachenporen und grofBlen Hohlraumen im Volumen bis zu
500 A-Durchmesser beobachtet (siehe Fig. 3.7, rechts oben),
die moglicherweise durch die Al-Oxydschicht begrenzt sind.
Ebenfalls wird ab dieser Temperatur die Freigabe von
groBeren He-Mengen wzhrend des Temperns massenspektrosko-
pisch nachgewiesen. Die gemessenen mittleren Blasenradien
sind in Tab. 3.2 zusammengestellt.

Ni-He-Proben

Es wurden zwei Ni-He-Proben mit ¢ = 1+102! und 10.102! p~2
untersucht. Die TEM-Aufnahmen der untersuchten Schichten
gind in Fig. 3.711 gezeigt.

In der Niedrigdosisprobe beobachtet man kleine Blasen mit
schwachen Defgkuskontrasten. Es wird ein mittlerer Blasen-
radius von 5 bestimmt, wobei dieser Wert an der MeBbe-
reichsgrenze des Mikroskops liégt. Daher ist nicht auszu-
schlieBen, daB der Wert von 5 eine obere Grenze der Bla-
sengroBenverteilung darstellt, und die mittlere BlasengrdBe
(das Maximum der GroBenverteilung) unter diesem Wert liegt.

In der Hochdosisprobe beobachtet man kleine Blasen mit
stdrkeren Defokuskgntrasten. Der mittlere Blasenradius be-
trigt (6.3 £ 2.5) A, Es ist zu bemerken, daB fiir vergleich-
bar hohe Implantationsdosen im Al bereits starke Reemissior
gefunden wurde (siehe Fig. 3.7, unten rechts). In der Ni-
Hochdosisprobe werden dagegen noch keine facettierten Bla-
sen oder grofBe Hohlraume beobachtet.



Fig. 3.71 TEM-Defokuskontraste von He-Blasen in Ni.
T = 300 K. Links: ¢ = 1+10%! n~ 2 _
Rechts: ¢ = 10-102! n 2

Fig. 3.12 TEM-Defokuskontraste von He-Blasen in Ni.
¢ = 2+10%' m~ 2. Vorzugsrichtungen des Blasen-
itters sind angedeutet. Im Einsatz sind die
Uberstrukturreflexe des Blasengitters um den
(000)-Reflex gezeigt /3.5/. Cp wird aus dem
Abstand der Zusatzreflexe zum (000)-Reflex

bestinmt.
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L. Diskussion der lMeBergebnisse

Lt.1. He-Blasen in Aluminium

In Fig. 2.4 ist der EinfluB der He-Blasen auf das EELS-
Spektrum des reinen Aluminiums dargestellt worden. In
diesem Kapitel werden vier verschiedene Elchverfahren
zwischen der Energleverschlebunc des He 1" 8o - 2'P1-Uber-
gangs AE und der He-Dichte n in den Blasen beschrieben.
Im weiteren wird die Eichung benutzt, um die Blasen-
nukleation und das Blasenwachstum sowie die Blasen-
oberfldachenplasmonen in Al zu studieren.

Lbel.1, Bestimmung der He-Dichte aus dem He 1180 - 2Py -Ubergan
g gang

A) Durch Auswertung von EELS und TEM bei Raumtemperatur-
implantation

Um einen Zusammenhang zwischen der Druckverschiebung AE
des He 1S - 2P -Ubergangs und der He-Dichte n in den
Blasen zu bestimmen, wurde EELS und TEM an identischen
Proben durchgefiihrt: 1. Mittels EELS wird die Energie-
verschiebung AE des He 1S - 2P -Ubergangs gegeniiber

dem atomaren Wert von 21,23 eV fiir verschiedene He-
Konzentrationen CHe gemessen. 2. Mittels TEM wird der
mittlere Blasenradius r in den Al-He-Proben bestimmt,
die beziiglich der BlasengrdBe und der Blasendichte fur
eine TEM-Auswertung geeignet sind (siehe Kap. 3.6.).

3. Durch Anwendung theoretischer Beziehungen zwischen
dem He-Druck und dem Blasenradius wird der He-Druck in
den Blasen bestimmt. 4. Mittels einer Zustandsgleichung
fiir extrem dichtes He wird die He-Dichte in den Blasen
in Al berechnet und diese mit den Energieverschiebungen
AE verkniipft.

In Fig. 4.1 ist eine Auswahl von EELS-Spektren im Ener-
giebereich des He 15 - 2P -Ubergangs fiir verschiedene
Implantationsdosen gezeigt. Der He- Ubergang ist durch
einen Pfeil gekenngeichnet. Die zusdtzlichen Strukturen
entsprechen Zweifachverlusten (siehe Fig. 2.4) und
konnen nach dem in Kap. 3.5. beschriebenen Verfahren
abgezogen werden.

Flir kleine Dosen wird die maximale Energieverschiebung
von AE = 3.32 eV relativ zur Anregungsenergie des gas-
formigen He unter Normalbedingungen von 21.23 eV gefun-
den. Mit steigender Dosis nimmt AE ab, bis bei Dosen

(6 » 51021 m 2) gusdtzlich die unverschobene He-Linie
des freien Atoms erscheint. Die atomare He-Linie deutet
auf die Prdsenz von He geringer Dichte in den Proben hin.
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ig. 4.1 He 1Sy~ 2'P, -Ubergang (Pfeil) von bei Raum-
temperatur implantierten 1000 A-dicken Al-
Filmen. ¢ = Implantationsdosis. Zur Verdeut-
lichung wurden die Intensitatsnullpunkte der
Kurven verschoben.

Es kann angenommen werden, daB sich dieses He in den
in Kap. 3.6.1. mittels TEM beobachteten groBen Hohl-
raumen befindet. Deutlich ist in Fig. 4.7 auch der An-
stieg der Intensitidt des He-Uber angs mit zunehmender
Dosis zu erkennen. Bis & = 4+102 %2 entsprechen die
Spektren dem linearen Bereich der Trapplng Kurve in
Fig. 3.6, wihrend das Spektrum fiir ¢ = 6.8:10%! n™2
dem Reemissionsbereich entspricht, wo die He-Konzen-
tration stark abfdallt.

Fig. 4.2 zeigt die gemessenen Energieverschiebungen AE
des He- ﬁbergangs als Funktion der mittleren He-Konzen-
tration Cg, in der Probe fiir den linearen Bereich der
Trapplng—Kurve. Die Ubergangsenergien wurden nach dem
in Kap. 3.5. beschriebenen Verfahren ermittelt. Mit zu-
nehmender He-Konzentration nimmt AE nahezu linear ab.

Die TEM-Analyse fiir verschiedene He-Konzentrationen ist
in Kap. 3.6.1. beschrieben worden,und die mittleren Bla-
senradien r sind in Tab. 3.1 zusammengestellt. Die Ener-
gieverschiebungen AE und die mittleren Blasenradien sind
fir vier Al-He-Proben in Tab. 4.7 angegeben.
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Fig, 4.2 Energieverschiebung AE des He 118,- 2'P;-Ubergangs
' fiir verschiedene mittlere He-Konzentrationen Cyg
im linearen Bereich der Trapﬁing-Kurve. Die Dicke
der Al-Schicht betragt 1000 A. Der experimentelle
Fehler in AE ist durch die GroBe der Punkte gege-
ben.

Um die He-Dichte in den Blasen zu bestimmen, wird in der
folgenden Auswertung der Experimente beriicksichtigt, daf
bei der Implantation von He-Ionen in Al bei Raumtemperatur
Leerstellen in ausreichender Anzahl filir die Blasenbildung
nicht zur Verfiligung stehen. Die Bildung von He-Blasen in
Metallen sollte damit durch das folgende Stufenmodell be-
schreibbar sein:

Modell der Blasenbildung

Die erste Stufe besteht im Einfang von He-Atomen in die durch
die Implantation produzierten Leerstellen (V). Nach Erreichen
eines bestimmten Filillgrades in den Leerstellen werden die
HeyxV-Komplexe gegeniiber der Rekombination mit Eigenzwischen-
gitteratomen (SIA = Self-Interstitial-Atoms) stabil /4.1/.

Da bei Raumtemperaturimplantation weder strahlungsindu-
zierte Leerstellen, die direkt rekombinieren, noch thermische



Leerstellen in ausreichender Anzahl zur Verfiigung stehen’
wachsen die He-Cluster in den spadteren Stufen durch SIA-
Emission oder, wenn sie grofiler sind, durch das AusstoBen
von Versetzungsringen /4.3/.

»

Die Grenzdriicke fiir SIA-Emission pI und das AusstoBen von
Versetzungsringen py, (L = Loop-punching) sind gegeben durch

F
pr,p 2 Py t By /AVp ¢ (4.1)

mit pg = 2¢y/r, dem thermischen Gleichgewichtsdruck, be-
stimmt durch die freie Oberflachenenergie in_Al (y =

0.98 N/m) und dem Blasenradius r. E7f und ELF sind die
Formationsenergien von SIA und Versetzungsringen und

AVTI = Q und AVy, sind die Anderungen des Blasenvolumens
durch ihre Emission (Q ist das Atomvolumen des jeweiligen
Metalls, Q(A1l) = 16.6 873), Durch die Relation > werden in
Glg. (4.1) auch zusdtzliche Aktivierungsbarrieren fiir die
betrachteten Prozesse zugelassen. Filir die_in Kap. 3.6.1.
beobachteten Blasenradien (z. B. r = 7.5 &) und E1f = 3 eV
/ki.L/ ergibt sich der Grenzdruck fiir die Emission von SIA
in A1 zu: py = 300 Kbar.

Wahrend ELF/AVL mit zunehmender GroBe der Versetzungsringe
abnimmt, steigt die Aktivierungsbarriere stark an, wenn die
Radien der Versetzungsringe groBer werden als der Blasen-
radius /4.5/. Daher nehmen wir an, daB die Versetzungsringe
den gleichen Radius wie die Blasen besitzen /4.6/. Eicht
man den in der elastischen Kontinuumsndherung unbestimmten
Core-Radius mit Hilfe von Daten fiur Al aus Computersimu-
lationen /4.5/4.7/, sq erhdalt man fiir BlasengroBen im Be-
reich 6.5 < r < 20 § den Grenzdruck fiir das Ausstoflen
von Versetzungsringen zu

pL = (2y + ub)/r (4.2)

wobei p der Schermodul und b die Lange des Burgersvektors
?QT Versetﬁungsringe ist (Al: p = 260 Kbar, b % <111> nit
b| = 2.3 &).

Fir die Berechnung der He-Dichte n in den Blasen aus demn

He-Druck p (py, oder pg) wird eine Zustandsgleichung fiir
extrem hohe Dichten von TRINKAUS /4.7/ benutzt. Die Wechsel-
wirkung der He-Atome wird durch ein empirisches Potential

+Eine Abschdtzung der Anzahl von Leerstellen, die nicht

direkt rekombinieren, erhalt man aus der Schwellrate
der Probe pro produziertem Frenkel-Paar /4.2/.
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von BECK /4.8/ beschrieben. Fiir hohe Dichten wurde die

freie Energie von festem (kfz) He auf der Basis einer
quasiharmonischen Ngherung mit anharmonischen Korrekturen
berechnet. Fiir geringere Dichten werden die thermodynamischen
Eigenschaften des He durch eine Interpolation zwischen der
Schmelze und dem verdiinnten He durch eine Virialentwicklung
beschrieben. Damit besitzt die Zustandsgleichung die Form

Z = pV/(kT) = 1 + b(T)/V + c(T)/V® + a(T)/v?® . (4.3)

Die ersten beiden Terme entsprechen einer reduzierten
Van-der-Waals-Zustandsgleichung /4.9/, wghrend die letzten
beiden Terme aus der Beschreibung des festen He resultieren.
In Glg. (4.3) ist V das Atomvolumen, k die Boltzmann-Kon-
stante und T die Temperatur.

Nach dem Virialtheorem der klassischen Mechanik ist b der
2. Virialkoeffizient und kann nach b = (2md%®)/3 berechnet
werden /4.10/, wobei d der temperaturabhingige, effektive
Durchmesser des Atoms (Molekiils) ist, der aus den kriti-
schen Konstanten des Gases ermittelt werden kann.

10°
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Fig. 4.3 Phasendiagramm des “He /4.7/. Angegeben ist der
Phaseniibergang gasformig-fest beginnend iiber dem
Tripelpunkt, der bei der Herleitung der Zustands-
gleichung fir extrem hohe He-Dichten benutzt wurde.
o Experiment /4.11/ - /4.13/.
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In Fig. 4.3 ist die bei der Herleitung dieser Zustands-
gleichung benutzte Schmelzlinie fiir He unter hohen Driicken
und Temperaturen dargestellt und mit experimentellen Ergeb-
nissen /4.11/ - /4.13/ verglichen. Zusidtzlich werden die
Giltigkeitsbereiche flir verschiedene theoretische Ansdtgze
angegeben.

Es wird eine gute Ubereinstimmung mit einer gerade ver-
offentlichten Zustandsgleichung fiir hohe He-Dichten von
YOUNG et al /2.28/ gefunden, die ein von den Autoren als
'Exponent Six' bezeichnetes, empirisches Potential be-
nutzen. Filir extrem hohe Dichten filhren sie eine LMTO
(Linear-Muffin-Tin-Orbital)-Bandstrukturrechnung fiir

kfz He bei T = 0 K durch. Den 'metallischen’He-Ubergang
finden Sie bei 112 Mbar.

Fir die praktische Anwendung fiir He-Dichten n < ny
(m = Schmelze) 1&B8t sich die Zustandsfunktion der Glg.
(4.3) nach

Z=(1-0)(1+p - 202%) + (1 - p)zpbvm +
(3 - 20)02Zm + (1 - o)pZZEVm (4od)

berechnen. Dabei ist

o = n/nm die auf die Schmelzdichte bezogene He-Dichte mit
V =1/n_ = 56'T_T/A-exp(-O.TAS'T1/4), dem Atomvolumen der
m m Schmelze,

7 = 0.1225.79°2%5y |

m m

Z'V = <50 und

m m

b = 170.7" /3 _ 47507,

Der Druck-Dichte-Verlauf fiir He bei Raumtemperatur (T = 293 K)
nach Glg. (4.4) ist in Fig. 4.4 dargestellt. Aus diesem
Diagramm ist fir die experimentell ermittelten He-Dichten

der He~Druck in den Blasen direkt ablesbar.

Durch Einsetzen der Grenzdriicke pg und pp, in die Zustands-
gleichung (4.4) 18Bt sich die He-Dichte in den Blasen als
Funktion des Blasenradius berechnen. Diese Kurven sind in
Fig. 4.5 fir verschiedene Temperaturen dargestellt. Damit
kann aus den gemessenen mittleren Blasenradien (siehe Tab.
4.1) die He-Dichte n in den Blasen bestimmt werden.
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Fig. 4.4 DruckZDic%te-Kurve fir He bei T = 293 X nach
Glg. (4.4).
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Fig. 4.5 He-Dichte in den Blasen als Funktion des
Blasenradius fiir die Grenzdriicke pp und pr,
und verschiedene Temperaturen. Die Stufen
bei kleinen Radien sind die Uberginge vom
extrem dichten zum festen He.
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Unter der Annahme, daB bei Raumtemperaturimplantation

der Druck in den Blasen dem Grenzdruck fiir das Aus-
stoBen von Versetzungsringen entspricht, p = pL,sind

in Tab. 4.7 die aus r berechneten He-Dichten n in den
Blasen bei T = 293 K der Energieverschiebung des He-
Ubergangs AE gegeniibergestellt. Der Quotient C = AE/n
zeigt, daB AE zu n liber einen weiten Konzentrationsbe-
reich proportional ist. Erst fiir groBe He-Konzentrationen
wird eine Abweichung von der Proportionalitit beobachtet,

wobei hier auch die Bestimmung von r ungenauer wird
(siehe Tab. 3.1).

Zusammenfassend liefert die beschriebene Auswertung die
Beziehung

AE = (24 + 5)«n E (4.5)

Die Fehlergrenzen fiir den Proportionalitdatsfaktor be-
ricksichtigen die theoretische Unsicherheit von pL
und die experimentelle Unsicherheit von r. Die MeBfeh-
ler fir AE sind dagegen vernachl&dssigbar.

Tab. 4.1 Bestimmung einer Relation zwischen AE und n
(siehe Text).

Cy, (at.) () n (B73) AE (eV) C (evE?)
3.3 6.5 0.14 3.32 24
10.4 9.2 0.12 2.90 24
13.0 10.0 0.115 2.74 24
26.0 20.0 0.09 1.94 22

B) Durch Auswertung der He 1S - 2P ~-Ubergangsenergie ther-
misch relaxierter Blasen

Die thermische Relaxation von He-Blasen in Al wurde in
verschiedenen Temperexperimenten untersucht (ausfithrli-
che Diskussion in Kap. 4.7.3.). Fiir hohe Temperaturen

(in A1 T 2 250 °C) kann angenommen werden, dalBl die Bla-
sen sich im Gleichgewicht mit den thermischen Leerstellen
befinden, p = Pg -

Die Blasenradien einer mit ¢ = 1-102! m™2 jipplantierten
Probe sind fir verschiedene Temperstufen in Tab. 3.2
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zusammengestellt. Der gittlere Blasenradius betﬁégt nach
der Temperung bis 475 ~C (750 K) r = (25 % 10) K. Unter
der Annahme p = pEg erhdlt man aus Fig. 4.5 (T = 7%0 K)
die He-Dichte in den Blasen zu n = (0.04 + 0.01) K~83,

Die Energieverschiebung des He-Ubergangs betrigt bei die-
ser Probe AE = (1.0 z 0.2) eV. Damit ergibt sich

AE = (25 + 7)en R3ev. (L.6)

Dieses Ergebnis ist in guter Ubereinstimmung mit Glg.
(4.5) und demonstriert die Konsistenz beider Verfahren.

In Tab. 4.2 sind ebenfalls die Temperaturschritte 300 K
und 600 K ausgewertet. Aus der Energieverschiebung AE
wurde die He-Dichte nach Glg. (4.5) und aus dem mittle-
ren Blasenradius r die He-Dichte nach der Zustandsglei-
chung (4.4) unter den Annahmen p = p; und p = p; be-
stimmt.

Der Vergleich der Spalte fir n und der Spalten fiir
n(pr,) und n(pp) zeigt deutlich, wie mit steigender
Temperatur die He-Dichten vom Grenzdruck pp zum thermi-
schen Gleichgewichtsdruck pp ubergehen. Dieses experi-
mentelle Ergebnis ist konsistent mit dem beschriebenen
Stufenmodell fiir die Blasenbildung.

Tab. 4.2 Temperaturabhingigkeit einer mit ¢ = 1.102! pn 2
implantierten Al-Schicht.

T AE n=AE/24 T n(pr,) n(pg)
(X) (eV) (R73) (R) (£-3) (83)
300 2.79 0.12 7.5 0.12 0.08
600 1.95 0.08 9.0 0.117 0.06
750 1.0 0.04 25.0 0.07 0.04

Durch Auswertung der Dosisabhingigkeit cer He 15-2P-Uber-
gangsenergie im linearen Trapping-Bereich

Der stetige Abfall von AE mit steigender He-Konzentration
CHe, wie in Fig. 4.2 dargestellt, kann ebenfalls zur Be-
stimmung des Proportionalitdtsfaktors C ausgenutzt werden.
Benutzt man wie in den vorhergehenden Kapiteln fiir den
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He-Druck p« 1/r « V“1/3 (Vg = Volumen der He-Blase),
dann erh&lt man durch Differentiation

d1lnVy = -3-dlnp. (4.7)

Aus der He-Dichte n = N/Vg (N = Anzahl der He-Atome)
und dem totalen Differential dlnn = dinN - dlnVp ergibt
sich durch Einsetzen von dlnVy in Glg. (4L.7) nach Um-
formung:

§1np/S1nn = (1 - d1nN/dlnn)/3. (4.8)

Beriicksichtigt man, daB N = CHe/Cb (Cb = Blasenkonzen-
tration) und n« AE, wobei hier die Proportionalitat als
Annahme eingeht, dann 138t sich Glg. (4.8) schreiben:

§1np 1 d1nCp dlnCHe

== {1 - (1 - ) } (4.9)
§ 1nn 3 dlnCHe d1nAE

Diese Begziehung verkniipft das experimentelle Ergebnis

aus Fig. 4.2 mit der Zustandsgleichung. Die linke Seite
der Glg. (4.9) 1dBt sich direkt aus der Zustandsgleichung
(4.4) ermitteln, wobei 61np/8lnn = 1 + §1nZ/81nn ist,

und liefert die He-Dichte n. Diese kann mit der experi-
mentellen Konzentrationsabhingigkeit von AE ausgewertet
werden, wenn die Anderung von Cp mit Cye bekannt ist.

Uber die Abhingigkeit der Blasenkonzentration von der He-
Konzentration in Metallen, die einen tieferen Einblick

in die Keimbildungsrate und damit in die Blasennukleation
gestatten wiirde, sind bis heute keine experimentellen Re-
sultate bekannt. Der Grund dafiir liegt in der nur sehr
ungenauen MeBbarkeit von Cp mittels TEM (was in Kap. 3.6.1.
diskutiert wurde). Nur wenn ein Blasengitter iiber grdfBlere
Bereiche existiert und die zugehorigen Uberstrukturre-
flexe auswertbar sind, ist dies in Einzelfdllen moglich.
Dagegen wire die Bestimmung von Cp = f(CHe) mittels EELS
mit groBer Genauigkeit mdglich, wenn AE(n) bekannt wire
(siehe Kap. 4.1.2.).

Fiir die Bestimmung des Proportionalitatsfaktors zwischen
AE und n nutzen wir hier die Ergebnisse von Computersimu-
lationsexperimenten zur Losung von Ratengleichungen fiur

die Bildung von Hohlriumen (Voids) in Metallen bei Neu-
tronenbeschuB /4.2/4.14/ aus. Dabei wird gefunden, daB

die Void-Konzentration Cy filir bestimmte Neutronendosen

in eine Sdttigung lauft. Dieses soll hier ebenfalls fir

die Blasenbildung angenommen werden und wird in Kap. 4.1.2.
bestatigt. VorXErreichen der Sdattigung sollte dann Cp pro-
portional zu Cy_  ansteigen, mit 0.3 ¢ x < 0.5.



D)

- 43 -

Fiir die Auswertung der Glg. (4.9) wurde x = 0.4 benutzt.
Damit liefern die drei niedrigsten gemessenen Konzentra-
tionen (CHe < 6 at.%, siehe Fig. 4.2)

AE = (27 % 10)+n B3ev, (4.10)

Fiir Oy, > 6 at.% weichen die Proportionalitétsfaktoren
stark ab, da dann Cp durch ein Maximum laufd (siehe
Kap. 4.1.2.). Die Variation von x zwischen 0.3 und 0.5
beeinfluBt den Proportionalitdtsfaktor nur geringfiigig
(<*20 %). Allerdings ist durch den groBen Fehler in
Glg. (4.10) beriicksichtigt, daB fiir die Auswertung nur
drei MeBpunkte zur Verfiligung standen.

Durch Auswertung athermischer Prozesse

In Fig. 4.6 ist eine Auswahl von EELS-Spektren eines
auf CHe = 11 at.% implantierten Al-Films gezeigt. In
der ungetemperten Probe wird eine Energieverschiebung
des He-Ubergangs von AE = 2.72 eV gefunden. Die Halb-
wertsbreite betragt 1.5 eV,

Die Temperprozedur wurde in Kap. 3.4. unter 1. beschrie-
ben, wobei die Temperzeit At = 20 min betrug. Mit stei-
gender Temperatur wird bis 250 “C eine schwache, aber
jedoch reproduzierbare Verschiebung des He-Ubergangs

von Q.25 eV zu geringerer Energie beobachtet. Oberhalb
250 °C nimmt die Ubergangsenergie stark ab.

Die Ubergangsenergie ist als Funkgion der Temperatur

in Fig. 4.7 dargestellt. Bei 350 "C erscheint zus&tzlich
eine Struktur bei der Ubergangsenergie der atomaren

He 1'So - 2'P;- Linie von 21.23 eV, die mit zunehmender
Temperatur intensiver wird. Bei 475 °c betrdgt die In-
tensitdt dieser Linie etwa 1/3 der Gesambtintensitidt des
He-Peaks. Seine Halbwertsbreite betridgt 170 meV bei
einer Energieauflosung von 130 meV.

Zusdtzlich werden fiir hohe Temperaturen noch Peaks bei
23.7, 23.8 und 24.1 eV gefunden, die der He-Serie

118, - n'P; mit n = 3,4,5 zugeordnet werden /2.22/2.23/.
Die atomare Serie muB auf He unter geringem Druck zu-
riickgefilhrt werden, das wahrscheinlich die in Kap. 3.6.1.
mittels TEM beobachteten grofen Hohlraume ausfiillt. Die
verbleibende Struktur bei 22 eV deutet auf einen Rest
von He in kleineren Blasen hin, die auch in den TEM=-
Aufnahmen gefunden werden.

Fiir die Entwicklung eines Zusammenhanges zwischen AE und
n soll in diesem Kapitel der Temperaturbereich bis etwa
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Fig. 4.6 EELS-Spektren eines auf Cyo = 11 at.? implantierten
500 X-dicken Al-Films als Funktion der Temperatur.
Zur Verdeutlichung sind die Intensitdtsnullpunkte
verschoben und fir T = 475 “C die Energieskala ge-
dehnt. o = druckverschobener He 1'S,- 21P1-ﬁbergang.
Atomare He-Serie 11S8,- n'P; mit n = 2(4a), 3(Q),
4(+) und 5(x).

250 °C analysiert werden. In Ubereinstimmung mit unserem
Stufenmodell fiir das Blasenwachstum wird die Energieab-
nahme des He-Ubergangs in diesem Temperaturbereich auf
athermische Wachstumsprozesse zurilickgefithrt. Die He-Dichte
in den Blasen nimmt ab, weil die Blasen durch AusstofBlen von
Versetzungsringen wachsen.

Folgende Experimente unterstiitzen die Existenz athermischer
Wachstumsprozesse:
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Fig. 4.7 Ubergangsenergien des He 1'S;- 2'p,-Ubergangs
als Funktion der Temperatur. Die Spektren sind
in Fig. 4.6 gezeigt. E, = 21.23 eV ist die
Energie des atomaren Ubergangs.

1. Die Abnahme der Ubergangsenergie wird in Proben ver-
schiedener He-Konzentrationen beobachtet, wobei sie
fiir geringe Xonzentrationen sehr klein wird.

2. Die Abnahme der Ubergangsenergie erfolgt in Stufen.

3. Beim Tempern einer auf Ope = 13 at.% implantierten
Al-Probe bei T = 130 "C = konstant als Funktion der
Temperzeit beobachtet man nach dem ersten Temper-
schritt von 1 min einen abrupten Abfall von AE =
70 meV.

Diese Beobachtungen werden in Xap. 4.71.3. ausfiihrlich
diskutiert.

Fir athermisches Blasenwachstum ist mit p'V1/3 = p*n-‘l/3

= konstant und AE « n, was hiler wieder als Annahme ein-
geht,

d1lnAE §1nn

= ( ) =1/3 . (4.17)
d1nT §1nT PH

Durch partielle Differentiationen der Zustandsgleichung
(4Lo4), p/(nkT) = Z(n,T), 188t sich Glg. (4.11) schreiben:
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d1nAE 17 &8lnn -1 81lnn
= { 1 L - ( )T} ° ( ) .
dlnT 3 &lnp §1nT P

(4.12)

Das bedeutet, daB die prozentuale Anderung von AE mit

T eine Zustandsvariable liefert, die die Berechnung von

n bei bekannter Zustandsgleichung gestattet. Dabei durch-
lduft d1lnAE/d1nT Werte zwischen -3/2 fiir n > 0 (ideales
Gas) und O fiir n » «, Dieses ist in Ubereinstimmung mit
der ersten Begriindung fir die Existenz athermischer Wachs-
tumsprozesse, wobei mit zunehmender He-Dichte in den
Blasen, also bei unseren Experimenten bei den kleinen
Blasen fiir kleines CHe, der Abfall von AE im unteren
Temperaturbereich abnehmen sollte. Experimentell wird
bereits bei einer Cyge = 8 at.%-Probe bis T = 250 "C kein
Abfall von AE beobachtet (siehe auch Fig. 4.13).

Aufgrund des logarithmischen Zusammenhanges zwischen der
experimentellen GroBe d1lnAE/d1InT und der Zustandsvariablen
der rechten Seite der Glg. (4.12) geht dort der Propor-
tionalitatsfaktor weder zwischen AE und n noch zwischen

p und n~ '3 ein,.

Der Abfall in AE(T) zwischen Raumtemperatur und 250 °C
wurde mittels eines Least Squares Fits ermittelt:
d1nAE/d1nT = 0.15 * 0.2. Im angegebenen Fehler wurde

der EinfluB von thermischen Prozessen dadurch beriicksich-
tigt, daB auch der Abfall der ersten 5 Punkte innerhalb
der Fehlerbalken liegt. Damit ergibt gich mit Glg. (4.12)
eine He-Dichte von n = (0.13 + 0.02) B™®, Mit der Energie-
verschiebung AE = (2.72 = 0.03) eV erhdalt man dann

AE = (21 % 3)+n 23 ev, (4.13)

Vergleich mit theoretischen Ergebnissen, He-Druck

In Tab. 4.3 sind die experimentellen Verfahren dieser Ar-
beit zur Ermittlung von AE(n) zusammengestellt. Dabei ist
das Verfahren A hervorzuheben, da es die Proportionalitit
zwischen AE und n direkt liefert. Andererseits liefert
das Verfahren D den Proportionalitatsfaktor mit grofBer
Genauigkeit, wobei hier aber AE « n und athermische
Wachstumsprozesse als Annahme eingehen.

Die Verfahren C und D sind wichtig, da weder PE noch py, son-
dern lediglich p « 1/r als Annahme eingeht. Mit dem Verfah-
ren B konnte zusitzlich noch der Ubergang zwischen den
Grenzbedingungen py, und pg mit steigender Temperatur beob-
achtet werden.
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Tab. 4.3 Zusammenstellung der experimentellen Verfahren
dieser Arbeit zur Ermittlung von AE(n).

Exp. Verfahren Experiment Annahmen C=AE/n(R3eV)
Ony_

A AE(Cge),r(CHe) p(207C)=p, 2L 5
T=20°C

B AE(T);r(T) p(T> 2000)=pE 25 + 5
> 20°¢C

c AE(Cy,) pe1/r; AE«n 27 +10
T=20°C

D AE(T) px1/r3; AExn 21 + 3
T < 250°¢C

Unter der Voraussetzung des Stufenmodells flir die Nukleation
und das Wachstum der Blasen liefern die verschiedenen expe-
rimentellen Verfahren innerhalb der Fehler gleiche Ergeb-
nisse. Dieses in sich konsistente Verfahren rechtfertigt

die gemachten Annahmen.

Die maximale Djchte in den He-~Blasen in Al von n =
(0.14 * 0.03) é wird fir eine He-Konzentration von 3.3 at.%
ermittelt. Die He-Dichte ist dabei mehr als zweimal so grof
wie die Dichte der umgebenden Al-Matrix (nAl = 0.06 K~ %

Mlt der Zustandsgleichung (4.4) oder durch Ablesen in Fig.
4 betr§ t der He-Druck in den Blasen (mittlerer Radius
% 130 Kbar. Bei diesem Druck und T = 300 K be-
flndet sich das He nach Fig. 4.3 am Phaseniibergang gas-
formig-fest.

Im folgenden soll der experimentell ermittelte Propor-
tionalitatsfaktor zwischen AE und n mit Resultaten ver-
schiedener theoretischer Modelle verglichen werden.

Lorentz-Lorenz-Modell

Nach Entwicklung der Wurzel in Glg. (2.22) ist die Energie-
verschiebung AE in Im(-1/¢) proportional zur He-Dichte:

AE = f(w -wy = 4maswon/3 = 18°n R3ev (4.14)
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Damit liefert diese einfache Theorie gegeniiber den expe-
rimentellen Resultaten einen etwas zu kleinen Propor-
tionalitatsfaktor.

Dem gegeniiber wird das Maximum in e,(w) im Lorentz-Lorenz-
Modell relativ zu hw, zu niedrigeren Energien verschoben.
Fiir den Vergleich mit optischen Messungen ist in Fig. 2.5
zusédtzlich der Absorptionskoeffizient u dargestellt,
dessen Maximum ebenfalls relativ zu hwo zu niedrigeren
Energien verschoben wird. Dieses ist in Widerspruch zu
Absorptlonsmessungen von RIFE et al /1.11/ und DONNELLY

et al /1.9/ , die experimentell eine Verschiebung zu
hoheren Energien beobachten.

Theoretisches Modell von RIFE et al

In einer ersten mikroskopischen Theorie fihren RIFE et al
/1.11/ die dichteabhidngige Verschiebung des He 1'S,- 2'P;-
Ubergangs relativ zur Energie des gasformigen He unter
Normalbedingungen auf die abstoBende Wechselwirkung zwi-
schen dem angeregten 2p-Orbital und den gefiillten 1s-
Schalen der benachbarten Atome im Grundzustand zuriick.

Von der AbstoBung werden sowohl das 1s- als auch das Zp-
Elektron des angeregten Atoms beeinflult. Allerdings ist
der Effekt fiir das 2p-Elektron wesentlich starker, da es
sich im Mittel in einem groBeren Abstand zum eigenen Kern
befindet. Die AbstoBung bewirkt eine Energieerhcdhung aller
Energieniveaus des angeregten Atoms, allerdings ist die
Erhohung fir das 1s-Niveau am schwzchsten. Daraus resul-
tiert eine Erhdhung der 1S-2P-Ubergangsenergie, d. h. man
erwartet eine Blauverschiebung.

Zur theoretischen Losung dieses Problems benotigt man den
statistischen Mittelwert der potentiellen Energie des an-
geregten Atoms in seiner abstofienden Umgebung von Grundzu-
standsatomen. Im Rahmen eines halbquantitativen Modells
fir eine dichte Fliissigkeit berechnen RIFE et al /1.11/
die Verschiebung des 2p-Niveaus zu

A, = GCen ’ (4.15)

fiir He-Dichten n s 0.12 R7°%. Als Proportlonalltatsfaktoren
werden von den Autoren C = 20 B3V und C = 10 2%V ange-
geben, wobei der hohere Wert ausschlieBlich aus theoreti-
schen Uberlegungen resultiert, widhrend der niedrigere

Wert durch Anpassung an eine Reflex1onsmessung von
fliissigem He /4.15/ erhalten wurde.

Es ist zu bemerken, daB gerade der durch Anpassung an das
Reflexionsexperiment erhaltene Wert mit den experimentellen
Resultaten der vorliegenden Arbeit nicht libereinstimmt. Der
Grund konnte in einer fehlerhaften Auswertung der Re-
flexionsdaten liegen:
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~Die Autoren in /4.15/ messen eine Energieverschiebung
des He 1S-2P-Ubergangs von fliissigem He (T = 1.2 K mit
n = 0.02 87%) relativ zur atomaren Ubergangsenergie von
0.4 eV. RIFE et al beriicksichtigen aber ohne nghere Be-
griindung fiir die Berechnung des Wertes C = 10 *eV eine
Energieverschiebung von AE = 0.2 eV, woraus die Abwei-
chung um einen Faktor 2 resultiert.

Bandstruktur fiir festes (kfz) He

Im folgenden soll die Begziehung zwischen AE und n aus
einer selbstkonsistenten Berechnung der Bandstruktur

fir festes, kubisch-flichenzentriertes (kfz) He bei

T = 0 K von ZELLER /4.16/ beschrieben werden. Diese
Rechnung erméglichtleing Vorhersage der Energieverschie-
bung des He 1°5p- 2 Pl-Ubergangs iiber einen Dichtebe-
reich von 0.10 R7° bis 0.25 K°°,

Die Berechnung der elektronischen Struktur des kfz He
wurde mit folgenden Annahmen durchgefilhrt:

1. 'Atomic-sphere approximation'(ASA) /4.22/ fiir die rdum-
liche Verteilung der Elektronendichte p(r).

2. Vernachlédssigung relativistischer Effekte.

3. Lokale-Spindichte-Ndherung fiir die Beriicksichtigung von
Austausch- und Korrelationseffekten.

In der 'Atomic-sphere'-Niherung wird die Elektronendichte im
Festkdrper durch eine kugelsymmetrische Verteilung inner-
halb iiberlappender Kugeln (zentriert auf den Ort des Atom-
kerns) angenommen. Diese N#herung hat sich fiir dicht gepackte
Strukturen bewshrt /4.22/. Ebenso ist die Vernachldssigung
relativistischer Effekte fiir Atome kleinerer Ordnungszahl
stets berechtigt /4.17/.

Fiir die Bericksichtigung von Austausch- und Korrelations-
effekten in inhomogen wechselwirkenden Elektronensystemen
konnen diese mittels Dichtefunktionaltechniken /4.18/4.19/
auf die Berechnung der Dynamik von nichtwechselwirkenden
Quasi-Teilchen (Elektron plus Austausch-Korrelations-Loch)
zurlickgefihrt werden. Im Dichtefunktionalformalismus ist
die totale Energie des Systems

E(p(?)) =F =T + U + E ., - (4.16)

Dabei beschreibt T die kinetische Energie eines Systems
nichtwechselwirkender Elektronen, das die gleiche Elektro-
nendichte wie das zu berechnende System besitzt. U ist der
elektrostatische Anteil der Energie. Eye beschreibt den
Anteil der Austausch- und Korrelationseffekte, der in der
lokalen Dichtensherung durch /4.18/-/4.20/
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beschrieben werden kann. Hier ist jetzt egc(n) der Anteil
pro Atom zur totalen Energie eines wechselwirkenden, aber
homogenen Elektronengases der Dichte n. Obwohl exe eben-
falls nur ndherungsweise bekannt ist /4.21/, ist dieses
Verfahren aufgrund seiner Parameterfreiheit brauchbar, um
Vorhersagen zu machen. Die Minimierung der totalen Energie
nach Glg. (4.16.) wird mittels eine¥ selbstkonsistenten line-
arisierten Bandstrukturmethode (ASW') von WILLIAMS et al
/4 .22/ durchgefihrt. Der Vorteil dieser Methode ist, daB
alle Beitrége zur totalen Energie aus unabhiangigen Atom-
rechnungen erhalten werden, wobei die Randbedingungen
durch die Bandstrukturberechnung bestimmt werden. Die Be-

rechnung des hydrostatischen Druckes P (Elektronengasdruck)
erfolgt dann nach

3P Q = - a dE/da, (4.17)

wobeil P positiv ist, wenn die totale Energie bei der Expan-
sion abnimmt. In Glg. (4.17.) ist a die Gitterkonstante

und © das Volumen der Einheitszelle. Dieses kann in umge-
kehrter Form wieder benutzt werden, um die Bandstruktur

bei einem bestimmten Druck zu berechnen, wobei der Elektro-
nengasdruck nach Glg. (4.17.) eine untere Grenze des tat-
sdchlichen Druckes darstellt (z. B. Nullpunktschwingungen
nicht beriicksichtigt).

In Fig. 4.8 ist die Bandstruktur fir kfz He beé P = 600 Kbar
gezeigt. Das atomare Volumen des He betrigt 4 A®, entspre-
chend einer He-Dichte von n = 0.25 K™%,
Da_in der lokalen Spindichtengherung die Energieeigenwerte
E(k) nur als Rechenparameter eingehen, liefert diese Rechnung
insbesondere fiir Halbleiter und Isolatoren keine absoluten
Bandabstande und Bandbreiten. Dieses wird in Fig. 4.8 durch
eine einheitslose Energieskala verdeutlicht.

In Fig. 4.8 ist ebenfalls die fiir zwei Drilicke P berechnete
Zustandsdichte N(E) als Funktion der Bindungsenergie darge-
stellt. Man erkennt, daB die Bindungsenergien mit zunehmen-
dem Druck (bzw. zunehmender Dichte) fiir die s- und p-Zustin-
de ansteigen. Allerdings ist der Effekt fiir die p-Zustinde
stdrker, woraus eine Vergré&Berung der Ubergangsenergie mit
zunehmendem Druck resultiert. Fir Driicke groBer 100 Mbar

wird das He metallisch. Dieses ist in guter Ubereinstimmung
mit YOUNG et al /2.28/.

+ASW = ‘'augmented spherical-wave', im Gegensatz zu SLATER's
'augmented plane-wave' -Methode.
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Links: Zustandsdichte N(E) als Funktion der Bin-
dungsenergie fir kfz He fir zweil Elektronengas-
driicke /4.16/. p(s) bedeutet, daB die Zustinde
iiberwiegend p(sg-Charakter besitzen.

Rechts: Bandstruktur von kfz He unter einen
Elektronengasdruck von 600 Kbar. LB = Leitungs-
band, VB = Valenzband.
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Aus der totalen Energie des Grundzustandes fiir
kf'z He berechnete Abhangigkeit des He-Atomvolu-
mens V von dem Elektronengasdruck P /4.16/. Die
Gerade gibt ein V « P"!/*_Verhalten wieder.
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Die aus der totalen Energie des Grundzustandes des kfz He
ermittelte Abhingigkeit des He-Volumens V von dem Elektro-
nengasdruck .P ist in Fig. 4.9 dargestellt Uber etwa zweil
GroBenordnungen des Druckes wird ein P « V™ *_-Verhalten
gefunden. Aus dem Atomvolumen kann mit V = 1/n die He-
Dichte n ermittelt werden.

Zur Bestimmung der Ubergangsenergie E des He 1S5-2P-Uber-
angs als Funktion der He-Dichte wurde wie im ASCF

%Self consistent-field)-Modell von ZUNGER und FREEMAN /4.23/

die Differenz zwischen zwei totalen Energien gebildet, und
zwar die des Grundzustandes (G) und die eines periodisch
angeregten Zustandes (A):

total total _
'EG + EA = K.

Im Grundzustand befinden sich beide Elektronen des He in
der 1s-Schale. Im angeregten Zustand befindet sich ein
Elektron in der 2p-Schale und ein Elektron plus einem Loch
in der 1s-Schale. Fiir beide Zustédnde ist die Dichtefunktional-
theorie anwendbar. Da allerdings eine Rechnung fir ein ein-
zelnes angeregtes He-Atom in einem He-Kristall gegenwartig
nicht moglich ist, wurde die Rechnung fiir ein kubisch-
flachenzentriertes Supergitter ausgefiihrt. Es wurde die
CushAu-Struktur angenommen, wobei sich die angeregten He-
Atome periodisch auf den Au-Gitterplatzen befinden, die
jeweils von 12 nichtangeregten He-Atomen auf den Cu-
Gitterplatzen umgeben sind (siehe Fig. 4.10).

Die mittels des beschriebenen Modells berechneten Ubergangs-
energien fiir den He 1S-2P-Ubergang sind in Fig. 4.11 aufge-
tragen.

Fig. 4.10 CusAu-Struktur. Heller Kreis = Au, dunkle Kreise
= Cu.
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Fig. 4.11 Mittels des ASCF-Modells berechnete Ubergangs-
energien E des He 1S-2P-Ubergangs als Funktion
der He-Dichte n /4.16/.

03

Die vorgestellte Theorie von ZELLER /4.16/ liefert folgende
Resultate:

1. Die Verschiebung des He 1S-2P-Uhergangsenergie E ist im
berechneten Dichtebereich (0.1 873 < n < 0.25 £7°) pro-
portional zur He-Dichte n. Dieses ist durch die einge-
zeichnete Gerade in Fig. 4.711 verdeutlicht.

2. Die Proportionalitdt zwischen AE und n wird zu

AE = 22+n R3ev (4.18)

bestinmt.

Damit ist dieses theoretische Resulbtat in guter Uberein-
stimmung mit den experimentellen Ergebnissen der vorlie-
genden Arbeit.

Dichteabhangigkeit der Linienbreite

In den beschriebenen theoretischen Modellen zur Erkldrung
der dichteabhidngigen Energieverschiebung des He 1S-2P-
Ubergangs wurde die Linienbreite entweder nicht beriicksich-
tigt oder durch eine phanomenologische Dampfung angesetzt.
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OHTAKA und LUCAS /1.8/ diskutieren ausfilhrlich verschie-
dene Wechselwirkungsmechanismen zwischen den He-Atomen

in den Blasen und ihre Wechselwirkung mit der umgebenden
Metallmatrix, die zu einer Verbreiterung des He-Ubergangs
fihren kodnnen. Als Resultat dieser theoretischen Arbeit
kann zusammengefalBt werden, daB die Summe aller relevan-
ten Mechanismen wesentlich geringer ist als die experimen-
tell beobachtete Linienbreite von etwa 1.5 eV.

Verursacht wird diese Breite im wesentlichen durch die
GroBenverteilung der Blasen in den Proben. Auf eine Ana-
lyse der Dichteabhidngigkeit der Linienbreite muBl daher
in der vorliegenden Arbeit verzichtet werden.

Bestimmung der Blasenkonzentration, Aussacen zur Blasen-
nukleation

Fir die Untersuchung der Entwicklung der Blasenpopulation
als Funktion der He-Konzentration wird Glg. (4 9) die
unter den Bedingungen AE « n und p « 1/r « V ot herge-
leitet wurde, umgeformt zu

dlan S1lnp d1nAE
1+ ( -1) — . (4.19)

dlnCHe §1nn dlnCHe

Da der Proportionalitatsfaktor zwischen p und V_1/3 nicht
in Glg. (4.19) eingeht, gilt diese sowohl fiir das Blasen-
wachstum durch das AusstoBen von Versetzungsringen als
auch fiir die Absorption thermischer Leerstellen.

Mit Glg. (4.19) kann die Blasenkonzentration Cp als
Funktion von CHe aus der experimentellen Abhangigkeit
zwischen AE und CHe ermlttelt werden, indem man mit der
Zustandsgleichung (4.4) 81nZ/81nn = §1np/8lnn - 1 be-
rechnet und AE( % aus den Resultaten des vorhergehenden
Kapij tels ausnutzt. Flir die Auswertung wurde n mit C =

24 R%ev und 19 und 29 K3 eV, die den maximalen Fehlerbalken
von *5 K%eV entsprechen, berechnet

Die Funktion 1nn(1nCge) wurde numerisch differenziert und
dlan/dlnCH nach Glg. (4. 19) berechnet. Durch weitere
numerische Integratlon erhalt man dann Cp als Funktion
von CHe, wobei die Integrationskonstante derart berech-
net wurde, daB bei Cge = 4.2 at.% sich alles implantier-
te He in meBbaren Blasen befindet. Dieses ist offenbar
erfiillt, da in den EELS-Spektren keine Strukturen gefun-
den werden, die auf Anregungen von interstitiellem oder
substitutionellem He in den Proben zuriickgefiihrt werden
kénnten. Diese Annahme ergibt Cp(4.2 at.%) = 2.4+107"%
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Fig. 4.12 Blasenkonzentration Cy als Funktion der He-
Konzentration Cge fiir 1000 R-dicke Al-Filme.
Einsatz: AE(CH6§ aus Fig. 4.2.

Das Ergebnis ist in Fig. 4.712 gezeigt, wobei der schraffier-
te Bereich die maximale Abweichung in C von *5 A%eV iiber-
deckt. Bei CHe = 10.4 at.% wurde die Blasenkonzentration
von Cp = 2.0+107* durch zwei weitere experimentelle Er-
gebnisse iberpriift:

1. Aus den Uberstrukturreflexen des Blasengitters wurde
in Kap. 3.6.1. fir diese He-Konzentration eine Blasen-
kongentration von Cp = 2.2:10 * bestimmt.

2. Aus der Messung des mittleren Blasenradius r = 9.2 &
bei dieser He-Konzentration erhdlt man mit

C, = Cgo / (nVg), (4.20)

mit Vg = 47mr®/3 un

und = AE/2) 23eV,eine Blasenkonzen-
tration von Cb = 2,6

n
1074,
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Die gute Ubereinstimmung in den Blasenkonzentrationen be-
statigt die Annahme, daB sich nahezu alles implantierte

He in den Blasen befindet. Da fiir die Auswertung die Be-
ziehung AE(n) ausgenutzt wurde, bestdtigt das Ergebnis

fir die Blasenkonzentration nochmals das Stufenmodell

fir das Blasenwachstum, d. h. daBl bei Raumtemperaturim-
plantation die Blasen durch das AusstoBen von Versetzungs-
ringen wachsen.

Die in Fig. 4.12 dargestellte Blasenkonzentration als
Funktion von Cyge steigt filir niedrige Konzentrationen,

L at.% < Cge < at.%, sehr schwach, d. h. es werden

nur noch wenige zusitzliche Blasen gebildet. Bei 6 at.}
ist die Blasenbildung erschdpft. Damit verlauft die
Bildung von He-Blasen in Al bei IonenbeschuB in gleicher
Weise wie die Bildung von Hohlrzumen (Voids) in Metallen
bei Neutronen- oder Elektronenbestrahlung, wo ebenfalls
beobachtet wird, daB die Bildung von Hohlraumen nach

einer bestimmten Bestrahlungsdosis in eine Sattigung
1iuft /4.14/.

Im Gegensatz zur Bildung von Hohlrdumen nimmt die Blasen-
konzentration im Bereich Cyg, > 6 at.% stark ab. Dieses
deutet darauf hin, daB jetzt Blasenwanderung und Koagu-
lation einsetzen und diese Prozesse letztlich die Vor-
stufe der fiir Cge > 30 at.% beobachteten He-Reemission
bilden (siehe Trapping-Kurve Fig. 3.6).

Zusammenfassend soll hier noch darauf hingewiesen werden,
daB im Trapping-Bereich, wo Cge bis 30 at.% proportional
zur Implantationsdosis ansteigt, nicht die Anzahl der ge-
bildeten Blasen steigt. Vielmehr nimmt iiber den groften
Teil des linearen Trapping-Bereichs Cyp stark ab, woraus
geschlossen werden muBl, dafl die implantierten He-Ionen
sozusagen in die verbleibenden Blasen ‘hineingepumpt’
werden. '
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4L.1.3. Temperaturabhingigkeit der He 1S-2P-Ubergangsenergie,
Aussagen zum Blasenwachstum

In Fig. 4.13 ist die Ubergangsenergie des He 1180~ 2'P; -
Ubergangs als Funktion der Tempertemperatur T fiir ver-
schiedene He-Konzentrationen gezeigt. Die Temperprozedur
wurde in Kap. 3.4. unter 1. beschrieben. Die Temperatur=
schritt% zwischen den Temperungen betragen zwischen 25 “C
und 30 "C, wobei die Temperzeit fir jeden MeBpunkt 20 min
betrug. Die EELS-Spektren wurden bei Raumtemperatur auf-
genommen.

24

-, Elev]

22

21. T T T T
0 100 200

T T T T

( 500
300 600 e

Fig. 4.13 Temperaturabhingigkeit der He 1'So- 2'P, -Uber-
gangsenergie von 1000 f-dicken Al-Schichten
fiir verschiedene He-Konzentrationen.

Ey; = 21.23 eV = atomare Ubergangsenergie. Die
Temperzeit pro MeBpunkt betrug immer 20 min.

Bei Raumtemperatur nimmt die Ubergangsenergie mit steigen-
der He-Konzentration in Ubereinstimmung mit den Messungen
zur Dosisabhangigkeit (Fig. 4.2) ab. Die Fehlergrenzen

fir die Messung der Ubergangsenergie sind fiir den gesamten
Temperaturbereich innerhalb dgr gezeichneten MeBpunkte.
Die Temperatur konnte auf %*3 “C gemessen werden.

Bei der auf CHe = 8 at.% implantierten Probe ist die Uber-
gangsenergie bis etwa 230 “C konstant und fallt dann fiir
hohere Temperatur stark ab. Zwischen 460 °¢c und 490°%
dndert sich das EELS-Spektrum des druckverschobenen He-
Ubergangs abrupt zur atomaren He-Serie. Diese Anderung

bei hohen Temperaturen, die sowohl von der He-Konzentration
als auch von den Temperaturschritten AT abhangt, wird am
Ende dieses Kapitels ausfithrlich diskutiert.
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Bei der 13 at.%-Probe wird bereits fiir Temperaturen
<230 “C eine schwache Anderung der Ubergangsenergie
beobachtet. Diese Energiednderung wurde ebenfalls bei
der in Kap. 4.71.1.D) diskutierten, auf Cge = 11 at.%
implantierten, 500 A-dicken Al-Schicht diskutiert. In
der in Fig. 4.13 dargestellten Messung ist aufgrund der
dichteren Temperschritte AT zus&tzlich erkennbar, daB
die Energiednderung in Stufen erfolgt. Die 1. Stufe
von (60 * 20) meV wird zwischen 75 und 100 °C, die 2.
Stufe von (180 % 20) meV zwischen 150 und 175 °C beob-
achtet, wobei dieses Ergebnis an drei groben reprodu-
ziert wurde. Fir Temperaturen T 2 230 “C f&gllt die
Ubergangsenergie wieder stark ab. Die abrupte Anderung
zur atomaren He-Serieowird bei der Cge = 13 at.%-Probe
zwischen 350 und 375 “C gefunden.

Bei der Cge = 16,3 at.%-Probe nimmt die Ubergangsener-
gie im gesamten Temperaturbereich stark ab, und eine
Einteilung der Kurve in zweil Temperaturbereiche ist
nicht mehr sinnvoll. Die Stufen sind stark verwaschen
und die abrupte Kndergng zur atomaren Serie wird bereits
zwischen 275 und 300 “C gefunden.

Al-He

T{°C}

Fig. 4.14 Temperaturabhingigkeit der He 1'Sy- 2'P;-Uber-
gangsenergie von 1000 R-dicken Al-Schichten m%t
Cge = 13 at.% fip Temperschritte von AT = 25 °C
(A) und AT = 10 °C (o§

In Fig. 4.14 ist die Temperaturabhéngigkeit der Ubergangs-
energie giner 13 at.%-Probe fiir Temperaturschritte von

AT = 25 °C (wie in Fig. 4.13) mit der von AT = 10 °C ver-
glichen. Gegeniiber der AT = 25 “C-Kurve f#11t die Uber-
gangsenergie bei der Temperung in AT = 10 °C-Schritten iiber



den gesamten Temperaturbereich stark ab. Dem Abfall sind
eine Vielzahl von Stugen liberlagert, und die atomare Serie
wird bereits bei 270 “C beobachtet.

In einer ersten Zusammenfassung der beschriebenen Temper-
experimente ist festzustellen, daB mit steigender Tempe-
ratur die Ubergangsenergie abnimmt und fir groBe Tempe-
raturen die atomare He-Serie beobachtet wird. Mit den Re-
sultaten der vorhergehenden Kapitel fiir AE(n) und n(r)
bedeutet das, daB die He-Dichte in den Blasen mit steigen-
dem T abnimmt und die Blasen wachsen.

Uber diese Feststellungen hinaus miissen dann folgende ex-
perimentelle Beobachtungen erklart werden:

1. Mit zunehmendem CHe wird die Abnahme von AE(T) (oder
n(T)) stirker,und die atomare Serie wird bei tieferer
Temperatur beobachtet.

2. Fir kleinere Temperschritte AT, was einer Verlangerung
der effektiven Temperzeit entspricht, wird die Abnahme
von AE(T) ebenfalls stiarker und die atomare Serie wie-
der bei tieferer Temperatur beobachtet.

3. Die Abnahme von AE(T) erfolgt in Stufen.

Fiir die Erkliarung dieser Resultate sollen die folgenden
Wachstumsprozesse betrachtet werden:

A) Relaxation der Uberdruckblasen durch Absorption ther-
mischer Leerstellen.

B) Blasenwanderung mit nachfolgender Koagulation.

C) Relaxation der Uberdruckblasen durch AusstoBen von
Versetzungsringen.

Die Prozesse A und B sind von der Temperatur und der
Temperzeit abhingig. Daher sollten sie den starken Abfall
von AE fiir T 2 230 °C in Fig. 4.13 erkliren. Mit dem
Selbstdiffusionskoeffizienten fiir Al (Aktivierungsenergie
= 1.31 eV /4.24/) sollte aber eine isolierte Uberdruck-
blase der GroBe 5 K < r < 10 & zwischen 70 und 130 °C

zum thermischen Gleichgewicht hin relaxieren, was dem
Experiment widerspricht.

Diese Diskrepanz weist auf einen behinderten Mechanismus
bei der thermischen Relaxation hin. Blasenwanderung und
Koagulation von Blasen wird erst fiir T > Tp/2 erwartet,
wobei Ty = 933 K die Schmelztemperatur des Al ist. Der
starkere Abfall von AE beil einer Verlangerung der effek-
tiven Temperzeit (Beobachtung 2, Fig. 4.14) ist ebenfalls
ein Hinweils auf thermisch aktivierte Prozesse.
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Die Abnahme von AE(T) in Stufen kann nicht auf das Aus-
heilen von bestrahlungsinduzierten Defekten in Al zu-
riickgefiihrt werden. Uber 300 X werden fiir Al keine Er-
holungsstufen beobachtet /4.25/.

Im folgenden soll gezeigt werden, daB die Stufen in der
13 at.%- und 16.3 at.%-Probe in Fig. 4.13 durch athermi-
sche Wachstumsprozesse erkldrbar sind. Dabei vergroBern
die Blasen mit einer schmalen GroBenverteilung, wie in
den gemessenen Proben, ihr Volumen durch das AusstoBen
von Versetzungsringen in einem engen Temperaturbereich,
was einer Stufe entspricht.

In Kap. 4.1.D) wurde bereits gezeigt, daB der logarithmi-
sche Abfall der Ubergangsenergie, dlnAE/d1nT, fir ather-
misches Blasenwachstum Werte zwischen -3/2 fiir n > 0
(ideales Gas) und 0 fiir n >+ « durchlsauft. Damit wird

eine Zunahme der Stufenhdhe mit steigender He-Konzentration
erwartet. Ebenfalls sollte die Stufenhche mit steigender
Temperatur zunehmen, da der Volumengewinn durch das Aus-
stoBen von Versetzungsringen mit der GroBe der Blasen
ansteigt. Beide Effekte werden experimentell beobachtet.

Kompliziert werden diese Prozesse dadurch, dall die Zwi-
schengitter-Versetzungsringe bei einer hinreichend grofien
Dichte in der Umgebung einer Blase ein Versetzungsnetz-
werk bilden. Dieses ist wieder von der He-Konzentration
abhingig, da das relative Blasenvolumen AV/V mit CHe zu-
nimmt (obwohl die Blasenkonzentration Cyp fir CHe 2 6 at.?
abnimmt!). Der Grund fir die Zunahme von AV/V ist das
starke Wachstum der Blasen (siehe Kap. 4.71.2.).

Ein Versetzungsnetzwerk erhocht die Aktivierungsbarriere
fir das AusstoBen weiterer Versetzungsringe. Die Ver-
setzungsringe in der Umgebung einer Blase verlieren dabeil
mit steigendem Cge ihren Zwischengittercharakter und wer-
den letztlich zu guten Quellen fiir Leerstellen /4.7/.

Eine Abschitzung zeigt, daB dieser ProzeB bei CHe = 5 at.%
einsetzt und bei etwa 20 at.% vollstédndig sein sollte.

Experimentelle Evidenz fiir diesen ProzeB wurde bei einer
Hochdosisprobe mit Cge = 25 at.% beobachtet, wobei sich
die Ubergangsenergie dieser Probe nach der Lagerung beil
Raumtemperatur iiber etwa 3 Monate stark verringert hatte.
Fiir Proben mit CHe ¢ 16 at.% wurden nach der Lagerung bei
Raumbemperatur bis zu einem Jahr keine Anderungen beobach-
tet.

Der EinfluB des Versetzungsnetzwerkes auf das Blasen-
wachstum nimmt allerdings bei hoheren Temperaturen und
steigendem CHe 2zu, wodurch die Dosisabhangigkeit der
Temperkurven in Fig. 4.13 (Beobachtung 1) qualitativ
erklarbar ist.

Fiir den Fall kleiner He-Konzentrationen, d. h. bei gerin-
ger Vernetzung der Zwischengitterversetzungsringe, sind
die Blasen von kleinen Versetzungsringen umgeben, 1in dessen
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starke Spannungsfelder die Blasen eingefangen sind. Be-
trachten wir die Absorption von thermischen Leerstellen,
so stehen die Versetzungsringe in starker Konkurrenz mit
den Uberdruckblasen. Dadurch ist die Leerstellenkonzen-

tration in der Umgebung einer Uberdruckblase um einen
Faktor /4.7/

exp ( -ES’L/kT )

relativ zum thermischen Gleichgewicht reduziert, wobei
sich die Bindungsenergie einer Leerstelle an einen Ver-
setzungsring nach
B ar,” F
E =—=—0 = E /(2 AV;) = p0/2 (4.21)
vV,L L L L
dAVL

abschatzen_18B8t. Man beachte, daB hierbei die Formations-
energie ELF nicht bekannt zu sein braucht, sondern nur
der Grenzdruck fiir das Ausstoflen von Versetzungsringen py
(siehe Glg. (4.2)). Mit Glg. (4.21) berechnet sich der
Einsatz der Absorption thermischer Leerstellen fiir eine
CHe = 11 at.%-Probe zwischen 200 und 300 °C. Dieses wird
auch experimentell beobachtet (Fig. 4.713). Dieses erklirt
die behinderte thermische Relaxation der Blasen durch

die Existenz von Versetzungsringen in der Umgebung der
Blasen und demonstriert wiederum die Konsistenz des in
Kap. 4.7.7. beschriebenen Stufenmodells fiir das Blasen-
wachstum.

Unverstanden im Rahmen der diskutierten Prozesse ist die
Zunahme der Stufenanzahl bei einer Verlangerung der effek-
tiven Temperzeit, wie in Fig. 4.14 dargestellt. Es muB
darauf hingewiesen werden, dafl der MefBfehler beziiglich

der Energie durch die GroBe der MeBpunkte beruck51cht1gt
ist Fiir die 13 at.%-Probe werden bei der Temperung in

25 °C-Schritten 2 Stufen beobachtet, wobei die Abweichung
des MeBpunktes bei 300 °C von denm eingezeichneten Verlauf
zusatzlich eine 3. Stufe andeuten konnte. Filir die Temperung
in 10 °C-Schritten sind 5 Stufen aufldsbar.

Die Bedeutung athermischer Wachstumsprozesse fiir das Ver-
stdndnis der Temperexperimente ist im vorhergehenden Teil
dieses Kapitels ausfithrlich diskutiert worden. Filir ihren
direkten experimentellen Nachweis sind zwei Temperexperi-
mente bei konstanter Temperatur T als Funktion der Temper-
zeit t an einer 13 at.%-Probe durchgefilhrt worden. Diese
He-Konzentration ist am geeignetsten, da bei Cye = 8 at.%
keine und bei CHe = 16.3 at.% bereits verwaschene Stufen
gefunden werden.

Fir die gute thermische Ankopplung der Probe an den Ofen
wurde die Temperung in He unter 1 Torr durchgefilhrt, wobei
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Fig. 4.15 Energieverschiebung AE des He 1S-2P-Ubergangs
zweiler CHe = 13 at.%-Proben als Funktion der
Temperzeit t fiir konstante Temperatur T.

nach einer Abschatzung die Probe in etwa 10 sec die
Temperatur erreicht. Die EELS-Messungen wurden bei Raum-
temperatur durchgefiihrt.

Die Energieverschiebung des He-Ubergangs als Funktion der
Temperzeit ist in Fig. 4.15 gezeigt:

T = 130 °C: AE f&llt innerhalb der ersten Minute um
{70 + 20) meV ab. Danach bleibt AE bis etwa 5 min kon-
stant und f£411t dann zwischen t = 5 min und 10 000 min
asymptotisch um (290 + 20) meV ab.

T = 180 °C: AE fallt innerhalb von 6 min um (180 % 20) meV

ab. Daran schliefit sich wieder ein konstanter Bereich bis
9 min an. Der asymptotische Abfall zwischen t = 9 min und
8 480 min betrigt (420 = 20) meV.

Der sofortige Abfall von AE innerhalb der ersten Minute
bei T = 130 "C ist ein deutlicher Hinweis fir das Wachstum
der Blasen durch athermische Prozesse. Der He-Druck in
der Blase iberschreitet aufgrund der Temperaturerhchung
den Grenzdruck pp,, die Versetzungsringe werden ausge-
stoBen und die Blase verbleibt bis auf die zeitlich lang-
sameren Anderungen durch thermisch aktivierte Prozesse in
diesem Zustand.

Der Abfall von 70 meV stimmt gut mit der 1. Stufe von

60 meV ilberein. Fiir groBe Temperzeiten wird die Abnahme
von AE (oder n) durch thermisch aktivierte Prozesse (z. B.
Absorption thermischer Leerstellen) hervorgerufen. Unklar
ist allerdings der horizontale Verlauf von AE(t) zwischen
7 und 5 min. Vermutlich ist wieder das konkurrierende Ver-
halten der ausgestoBenen Versetzungsringe gegeniiber der
Uberdruckblase beziiglich thermischer Leerstellen fiir die
zeitlich verzdgerte, thermische Relaxation verantwortlich.
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Bei der Temperung bei T = 180 °C f#llt AE innerhalb der

ersten 6 min um 180 meV ab. Dieser Abfall ist etwas ge-
ringer als die Summe der 1. Stufe (60 meV) und der 2.
Stufe (180 meV). Die Ursache dafiir kdnnte sein, daB die

ewdhlte Temperatur von 180 “C zu dicht bei der 2. Stufe
%siehe Fig. 4.13) liegt. Der weitere Verlauf der AE(t)-
Kurve ist wie bei der 130 "C-Probe, wobei der asymptoti-
sche Abfall hier aufgrund der hoheren Temperatur stidrker
ist.

Obwohl der l%ngsamere Abfall innerhalb der ersten 6 min
bei der 180 “C-Messung noch unverstanden ist, ist die
Ubereinstimmung der AE(t)- und AE(T)-Messungen ein star-
ker Hinweis auf die Existenz athermischer Wachstumspro-
zesse und erklart damit die ersten beiden Stufen in

Fig. 4.13.

Zum AbschluBl dieses Kapitels sind in Fig. 4.16 die EELS-
Spektren des He 1S-2P-Ubergangs fiir die Temperaturen ge-
zeigt, wo die atomare He-Serie einsetzt. Bei der 8 at.%-
Probe &dndert sich das Spektrum zwischen 460 und 490 oC
abrupt vom druckverschobenen He-Ubergang zur atomaren He-
Serie. Dagegen ist die Anderung bei der 13 at.%-Probe
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Fig. 4.16 EELS-Spektren des He-Ubergangs als Funktion der

leV]

Temperatur. Gezeigt wird der Einsatz der atomaren

He-Serie. Links: Cyge = 13 at.%. Rechts: Cge =
8 at.%. Die markierten Strukturen entsprechen
He 1S-nP, mit n = 2,3,4,5.
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gleitender, was auch in einer Cge = 11 at.% und 500 2.
dicken Schicht beobachtet wurde ?siehe Fig. 4.6).

Ubereinstimmend zeigen aber alle Spektren zusatzlich
zur atomaren He-Serie eine breite Struktur bei etwa

22 eV, die auf He unter hdherem Druck in kleineren Bla-
sen hinweist. Die atomare He-Serie ist ein Hinweis auf
He in grofBlen Hohlrdumen unter geringem Druck. Diese
groBen Hohlridume wurden ebenfalls in den TEM-Aufnahmen
gefunden.

Blasenoberflachenplasmonen

Im folgenden sollen Experimente zum Studium der kollekti-
ven Anregungsmoden auf den inneren Oberflachen der He-
Blasen beschrieben werden. Obwohl in den letzten Jahren
sehr viele theoretische Arbeiten, insbesondere iiber die
Anregung von Oberflichenplasmonen in Hohlrdumen (Voids),
verdffentlicht wurden /2.12/-/2.21/, gab es bisher nur
einen experimentellen Hinweis fiir ihre Existenz durch
eine Messung von HENOC und HENRY /4.32/. ASHLEY und
FERRELL /2.13/ haben die Anregungswahrscheinlichkeit fiir
die Anregung von Blasenoberflachenplasmonen durch Elek-
tronen hergeleitet und damit gezeigt, daB EELS fir ihre
Untersuchung besonders geeignet ist. Inzwischen wurden
hohere Moden von Blasenoberflachenplasmonen experimentell
nachgewiesen /1.10/. Uber diese und weitere systematische
Untersuchungen an Blasenoberfldchenplasmonen wird im
folgenden berichtet.

Nachweils hoherer Moden

In Fig. 4.17 ist das EELS-Spektrum einer mit ¢ = 10.102! m~2
implantierten Al-Schicht gezeigt. Das Spektrum wurde in
Vorwartsrichtung, q = 0, aufgenommen.

Peak D ist der in den vorhergehenden Kapiteln diskutierte
He 1S5-2P-Ubergang und Peak C bei 15.0 eV das Volumenplas-
mon des Al.

Das Oberflédchenplasmon der mit Al-Oxyd bedeckten, ebenen
Oberflichen der Al-Schicht (Peak A) ist gegeniiber dem un-
bestrahlten Al zu tieferen Energien hin verschoben. Diese
Energieverschiebung kann auf eine durch die Implantation
verursachte Aufrauhung der Oberflache zuriickgefihrt werden
(siehe /1.10/).

In diesem Abschnitt soll die Feinstruktur des Blasenober-
flichenplasmons (Peak B) mit Maxima bei 8.5, 9.5 und 10.3 eV
(B1 bis B3) analysiert werden.
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Fig. 4.17 EELS-Spektrum einer mit ¢ = 10102 m 2 implan-
tierten 500 K-dicken Al-Schicht, g = 0 B2
Das Spektrum wurde mit dem 50 KeV Spektrometer
aufgenommen.
Unten: EELS-Spektrum des Ausgangsmaterials.

Die Eigenfrequenzen des l-poligen Blasenoberflachenplasmons
(BSP) sind durch Glg. (2.6) gegeben. Nach Vernachldssigung
von zusatzlichen Einfliissen, wie z. B. von der Blasenform,
der BlasengréBe oder der Retardierung, sind die Anregungs-
energien des BSP durch die Energie des Volumenplasmons Aw
und die Dlelektrlzltatskonstante des Heliums in den Blasen
€He bestimmt, wobei

(1 + 1) w 2/w12 -1
o = S -1, fiir 1 > 0. (4.22)
1

Zu beachten ist, daB die Anregungsenergien hwjl vom Full-
faktor AV/V, d. h. vom relativen Volumenanteil des He in

der Probe, abhdngig ist. Dieses ist das wesentliche Re-

sultat der systematischen Untersuchung der Dlpolmode des

BSP als Funktion der He-Konzentration Cge, die in Kap. 4.71.4. B)
beschrieben wird. Die direkte Berechnung von €Hge nach

Glg. (4.22) mit den experimentellen GroBen von Hwj liefert

zu groBe Werte flr €ge.

Hier nutzen wir lediglich aus, daB €y nach Glg. (4.22)
fiir die verschiedenen Moden des BSP gleich ist. Diese
Annahme ist berechtigt, da ege im Energiebereich der Bla-
senoberflichenplasmonen nahezu konstant ist (siehe z. B.
Fig. 2.5). Damit konnen die relativen Anregungsenergien
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der verschiedenen Moden nach

1(1 + 2 2
2 ( )wp

w = , fiir 1 > 0 (4.23)
(1 1% /0 - 1

berechnet werden.

Die 1 = 0-Mode wird nach Glg. (2.6) bei Aw,-o = Hwy ange-
regt. Der Peak B3 des BSP mit der hochsten Energie” sollte
dann der 1 = 1-Mode (Dipolmode) entsprechen. Nach Ab-
trennung der Intensitédt der Primarelektronen bei E = 0 eV
und Beriicksichtigung der Winkelverteilungsfunktion F(E,8)
aus Kap. 2.1. ist deutlich zu erkennen, dafB Peak B3 we-
sentlich intensiver als B1 und B2 ist, was fiir die Dipol-
mode erwartet wird (siehe Kurve a in Fig. 4.18).

Die Anregungsenergie der 1 = 2-Mode sollte damit nach Glg.
(4L.23) 9.50 eV betragen, was auch experimentell beobachtet
wird (B2). Fiir 1 = 3 und 1 = « berechnet man 9.17 und 8.34 eV,
so daB die Struktur B1 bei 8.5 eV einer Uberlagerung aller
Moden mit 1 > 3 entsprechen sollte.

)
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Fig. 4.18 Bestimmung der relativen Intensitaten aus Fig.
L.17. Kurve a: Elastische Linie abgezogen und
beziglich Winkelverteilungsfunktion F(E,8) korri-
giert. Kurve b: Volumenplasmon abgezogen. I, be-
deutet: Intensitat der x-ten Oberflachenplasmon-
mode.
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Die Auswertung der relativen Intensitdten der BSP-Moden
ist in Fig. 4.18 dargestellt. Kurve a ist die Verlust-
intensitédt bis E = 14 eV nach Abtrennung der elastischen
Linie bei E = 0 eV und Beriicksichtigung der Winkelver-
teilungsfunktion. Fir Kurve b wurde der niederenergetische
Auslgufer des Volumenplasmons des unbestrahlten Al ange-
nommen und abgezogen. Das Resultat ist ein intensiver Peak
bei 10.3 eV. Die Struktur auf der niederenergetischen Flan-
ke wurde linear abgetrennt, wobei der schraffierte Anteil
die Differenz darstellt. Damit erh&dlt man die folgenden
Intensitdtsverhdltnisse:

I1/IVP = 0.33 % 30 % und 12/1VP = 0.02 + 50 %.

Diese Verhaltnisse konnen mit der theoretischen Anregungs-
wahrscheinlichkeit nach Glg. (2.9) verglichen werden, wo-
bei beriicksichtigt werden muB, daB Iyp eine Uberlagerung

der Intensitdt des Volumenplasmons und der 1 = 0-Mode

(Pyp + Py) ist. Mit dem aus den TEM-Aufnahmen bestimmten
mittleren Radius der Blasen von r = (60 * 20) &, AV/V = 0.05
und efge = 2.0 Terhdlt man

PO/P = 0.60, P1/(PO+P ) = 0.54 und P2/(PO+P ) = 0.03.

VP VP VP

Damit stimmen die Peaks B71 und B2 sowohl in ihrer Energie
als auch in der Intensit#dt mit der theoretischen Anregungs-
energie und Verlustwahrscheinlichkeit fiir die 1 = 1- und

1 = 2-Mode eines BSP gut iberein.

Das hier beschriebene Experiment wurde mit einer Energie
der Primdrelektronen von Eo = 50 KeV durchgefiihrt, da mit
zunehmender Elektronenenergie die Anregungswahrscheinlich-
keit fiir Blasenoberfliachenplasmonen stark reduziert wird
/2.13/. Der Grund liegt nach Glg. (2.9) darin, daB das
Verhdaltnis Po/PVP (Uberlagerung des Volumenplasmons und
der 1 = 0-Mode) mit steigendem E, stark anwdchst und PZ/PVP
stark abfillt. P4/Pyp ist weitgehend energieunabhéngig’
Benutzt man z. B. fiir das beschriebene Experiment statt E,
= 50 KeV 170 KeV-Elektronen, so sind die Anregungswahr-
scheinlichkeiten fir die 1 = 1- und 1 = 2-Mode

P1/(PO+PVP) = 0.12 und P2/(PO+PVP) = 0.003,

also erheblich reduziert. Das bedeutet, daB Moden mit

TDer Einfluf von €He in Glg. (2.9) ist sehr schwach. Be-
nutzt man anstatt €ge = 2.0 z. B. 1.5, dann ist die Ab-
weichung < 10 %, also weit unter dem experimentellen
Fehler.
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1> 2 bei E5 = 170 KeV nur fiir sehr groBe Blasen beobachtbar
sein sollten. Dieses wird durch Experimente an der oben
beschriebenen Probe mit 170 KeV-Elektronen bestdatigt. Die
Strukturen B1 und B2 werden nicht mehr beobachtet und
T,/Typ(® P/ (P +Pyp)) = 0.7,

Da die folgenden Experimente mit 170 KeV-Elektronen durch-
gefithrt wurden, wird im wesentlichen die 1 = 1-Mode beob-
achtet. Zusdatzliche Strukturen werden in Proben mit grofBer
He-Konzentration und bei der Temperung beil hohen Tempera-
turen gefunden und werden dort diskutiert.

Dosisabhdngigkeit der Dipolmode

In Fig. 4.19 sind die EELS-Spektren von 1000 R-dicken Al-
He-Filmen als Funktion der He-Konzentration Cyge innerhalb
des linearen Trapping-Bereichs gezeigt. Auf folgende Beob-
achtungen wird hingewiesen:

He 1|S-2P

«o  Chelat¥o)
26

163

Counts x10%

T T
05 10 20 30 Efev]

Fig. 4.19 EELS-Spektren fiir He-Konzentrationen CHe innerhalb
des linearen Bereiches der Trapping-Kurve (q = 0).
Die Spektren sind auf das Volumenplasmon (VP) normiert.
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1. Wahrend die Energie des Volumenplasmons (VP) des Al
in allen Proben konstant ist, nimmt die Energie des
Oberflichenplasmons (SP) auf den ebenen, Al,03-be-
deckten Grenzfladchen der Schichten mit steigendem
Che ab (Awg = 7.0 eV fir Cgg = 2 at.% und 6.1 eV fir
22 at.%). Diese Abnahme von hw. wird wieder auf eine
zunehmende Aufrauhung der Probenoberflache mit stei-
gender Implantationsdosis (ev. durch Sputtern) zuriick-
gefithrt.

2. Die Konzentrationsabhingigkeit des He-Ubergangs wurde
bereits ausfihrlich diskutiert. Hier wird die Energie-
inderung AE(CHe) fiir die Bestimmung der He-Dichte n
in den Blasen ausgenutzt (Glg. (4.5)).

3., Im Energiebereich des Blasenoberflachenplasmons beob-
achtet man fir kleine He-Konzentrationen eine Struktur,
die mit steigender Konzentration intensiver wird. Fir
kleine Blasen (in unserem Experiment bei kleinem Cge)
wird im wesentlichen nur die 1 = 1 (Dipol-)-Mode ange-
regt. Dieses wird noch dadurch unterstiitzt, daB die
Spektren in Fig. 4.79 mit 170 KeV-Elektronen aufge-
nommen wurden. Bei CHe = 13 at.% wird ein intensiver
Peak mit einer Halbwertsbreite von etwa 2 eV beobachtet.
Fir groBe He-Konzentrationen wachst auf der niederener-
getischen Flanke ein zweiter Peak heraus.

Fir die Diskussion der Konzentrationsabhiangigkeit der
Dipolmode ist in Fig. 4.20 die Anregungsenergie Nwl=1 als
Funktion von Cyg, dargestellt. Die Differenz zwischen der
fir kleine He-Konzentrationen experimentell beobachteten
Anregungsenergie und der erwarteten Anregungsenergie der
Dipolmode in leeren Hohlraumen bei 12.3 eV muB auf die
He-Dichte in den Blasen gzuriickgefihrt werden. Mit zunehmen-
dem Cge nimmt Awj=1 ab.

Dieses ist ein liberraschendes Resultat, da die Energiever-
schiebung AE des He-Ubergangs ebenfalls abnimmt (siehe
Fig. 4.20). Da AE proportional zu n ist (Kap. 4.71.1.),
also n(Cge) experimentell abnimmt, sollte die Dipolmode
wegen ege = n (Clausius-Mossotti, Glg. (2.18)) und

(Mwq)? = eyg'(Glg. (2.6)) mit zunehmender He-Konzentration
ansteigen.

Der Grund dafiir, daB dieses nicht experimentell beobachtet
wird, liegt in der Ver&nderung der Blasen mit zunehmender
He-Konzentration:

Obwohl CHe steigt, nimmt n ab. Als Folge davon miissen die
Blasen wachsen. Das bedeutet, daB das Wachsen der Blasen
als zusatzlicher Effekt berilicksichtigt werden muB.
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Fig. 4.20 Konzentrationsabhiangigkeit der Anregungsenergie
des Blasenoberfldchenplasmons (BSP) und des He-
Ubergangs. Die theoretischen Ergebnisse (ge-
strichelte und durchgezogene Linie) werden im
Text diskutiert.

Zur Interpretation der Konzentrationsabhangigkeit der
Dipolmode des BSP werden die elektronischen Eigenschaf -
ten des Systems Al-He-Blasen in einer gemeinsamen dielek-
trischen Funktion beschrieben (Modell fiir das effektive
Medium). In Anlehnung an ein Modell von MAXWELL-GARNETT
/2.24/ ist damit

E(w) - e(w) (w) - eg(w)
£(w £ (w . o (W W ’ (1.21)

€(w) +2e(w) eHe(w) + 2e(w)

wobei die He-Blasen in dem Metall ein kubisches Gitter
bilden. In Glg. (4.24) beschreibt € das effektive Medium,
€ge das He in den Blasen nach Glg. (2.19) des Lorentz-
Lorenz-Modells und € das Al nach Glg. (2.11). Der Full-
faktor f beschreibt die relative Volumenzunahme AV des
Systems nach dem Einbringen der He-Blasen:
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£ = AV/V = Cge/(n Qp71), (4.25)

mit der He-Konzentration Cpge und dem Atomvolumen des Al
Qa7

Durch Umformen von Glg. (4.24) erhidlt man die effektive,
komplexe dielektrische Funktion zu

3fe(e - €)
= 4 He , (4.26)
€ e + 2¢ - f(eHe - €)

die in einer abgewandelten Form ebenfalls zur Beschrei-
bung von dotierten Halbleitern benutzt wird /4.26/-/4.28/.

Fiir den Fall, daB der Fiillfaktor f klein ist (ege + 2e >
(ege - €)f), besitzt Glg.(4.26) Pole bei epelw) + 2e(w) = 0,
die bei vernachlissigbarer Dampfung (y = g » 0) den Fre-
quenzen

w = vV2/3 Wy, {1 - 2mnaowo?/(3we? - 2wp2)} und (4.27)
YA

W= we {1 + —mnaew _2/(3we? - 2w_2)} (4.28)
3 P D

entsprechen /1.8 /. Damit beschreibt die dielektrische
Funktion des effektiven Mediums €(w) folgende elektroni-
sche Anregungen:

1. Die He-Resonanz, die nach Glg. (4.28) mit zunehmender
He-Dichte zu hoheren Frequenzen verschoben wirdt.

2. Die Volumenplasmaschwingung des Al bei w = Wy nach
Glg. (2.12).

3. Die Dipolmode des Blasenoberflédchenplasmons, die rela-
tiv zum Grenzwert fir Vakuum mit v2/3 w, (leere Hohl-
rdume) nach Glg. (4.27) mit zunehmender He-Dichte zu
geringeren Frequenzen verschoben wird.

Fir n = 0 geht Glg. (4.27) in die von NATTA angegebene
Glg. (2.6) mit ege = 1 iiber. Die Anwendung von Glg. (4.27)

Obwohl in der Theorie des effektiven Mediums mit zunehmen-
der He-Dichte der He 1S-2P-Ubergang in Im(-1/¢) als auch in
€, zu hoheren Energien verschoben wird, sind die mit der
Theorie berechneten Verschiebungen viel zu klein.
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auf das hier beschriebene Experiment ist durch die ge-
strichelte Kurve in Fig. 4.20 dargestellt, wobei die
He-Dichte in den Blasen aus der Energieverschiebung des
He-Ubergangs nach n = AE/24 R3%V bestimmt wurde. Da fiir
die Herleitung von Glg. (4.27) der Fillfaktor f ver-
nachléssigt wurde, d. h. das Wachsen der Blasen mit zu-
nehmender He-Konzentration nicht beriicksichtigt wurde,
beschreibt die gestrichelte Kurve den experimentellen
Verlauf nicht.

Der Fiillfaktor kann aus experimentellen GroBen nach
Glg. (4.25) ermittelt werden, wobei n wieder aus der
Energieverschiebung des He-Ubergangs berechnet wird.

In Fig. 4.21 ist die nach Glg. (4.26) berechnete Ener-
gieverlustfunktion Im(-1/e) fiir einige He-Konzentrationen
im Energiebereich der Dipolmode des BSP gezeigt. Diese

BSP
103

Im(-1/E)

C [0t96]
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Fig. 4.21 Energieverlustfunktion Im(-1/e(w)) von Al-He-
Filmen im Energiebereich bis 15 eV als Funktion
von Cge berechnet mit der Theorie fir das effek-
tive Medium. Die Kurven sind auf den Absolutwert
des Volumenplasmons bei 15.0 eV normiert.
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konnen mit den Spektren in Fig. 4.79 verglichen werden.
Die Theorie des effektiven Mediums liefert also mit zu-
nehmendem CHe sowohl den Anstieg in der Intensitat der
Dipolmode als auch den Abfall der Anregungsenergie. Der
gesamte Verlauf von MNwqy=9 als Funktion von Cyg ist
durch die durchgezogene Kurve in Fig. 4.20 dargestellt,
wobei berlicksichtigt wurde, daB die Maxima in der Ver-
lustfunktion Im(-1/e) bei Beriicksichtigung des Fiillfak-
tors f durch

€y, + 2¢ ¥ f(2e - EHe) =0

gegeben sind. Die Anregungsfrequenz der Dipolmode 1aBt
sich damit nach

1
-— 2
“l-1 = 7 {we?(3 + 2fA) + 2w, (1 - f)

+{(we2(3 + 2fA) + 2wp2(1 - f))?
+ 24wp2w02(A/3 -1+ £ - £A/3)}Y2}  (4.29)

mit A = 4mna,, berechnen. In Glg. (4.29) wurde die
Dampfung vernachldssigt (y = g = 0), was am Ergebnis
nichts #ndert. Fiir £ = 0 geht Glg. (4.29) in Glg. (4.27)
tber.

Der Vergleich der theoretischen Kurve mit den experimen-
tellen MeBwerten demonstriert, daBl die Konzentrationsab-
hangigkeit von Awq.4 durch die Theorie des effektiven
Mediums qualitativ gut beschrieben wird. Flir kleine He-
Konzentrationen werden allerdings groBere Abweichungen
gefunden (z. B. CHe = 3.3 at.%, Unterschied zwischen
Theorie und Experiment etwa 500 meV), die mdglicherweise
durch folgende Effekte verursacht sein konnten:

1. Die Anwendung der Formel von Clausius-Mossotti (Glg.
(2.18)) liefert fiir groBe He-Dichten zu groBe Werte
fiur ege. Dadurch werden zu geringe Anregungsenergien
Nwq-4 berechnet. Dieses wird auch durch die in Kap.
4+.T.1.E) im Rahmen des Lorentz+Lorenz-Modells herge-
leitete Beziehung n = AE/18 K3%eV bestitigt, mit der
gegeniiber dem experimentellen Resultat eine gu grofe
He-Dichte bestimmt wird.

2. Die Blasen in unseren Al-He-Systemen sind nicht
kubisch angeordnet,und damit ist die Theorie des
effektiven Mediums nicht anwendbar. Zur Uberpriifung
dieser Moglichkeit wurde von PERSSON und LIEBSCH
/4.29/ die Anregungsenergie und die Halbwertsbreite
der Dipolmode filir statistisch verteilte He-Blasen
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berechnet. Filir die Anregungsenergien hwl=1(CHe) finden
sie nahezu den gleichen Verlauf wie ihn das effektive
Medium liefert (durchgezogene Kurve in Fig. 4.20).
Allerdings wirkt sich die statistische Verteilung der
Blasen stark auf die Halbwertsbreite der Dipolmode aus.
Es werden Halbwertsbreiten von etwa 4 eV berechnet,
wobei im Experiment etwa 2 eV beobachtet werden. Diese
Diskrepanz spricht gegen eine statistische Verteilung
der Blasen und die Theorie des effektiven Mediums ist
anwendbar.

3. Die Anregungsenergie fwjy-q ist von der BlasengroBe ab-
hingig (rdumliche Dispersion). AERS et al /2.21/ be-
riicksichtigen den EinfluB der BlasengroBe durch einen
zusdtzlichen, multiplikativen Term zu Glg. (2.6), der
besonders bel kleinen Blasen (r < 10 R) die Anregungs-
energie bis zu 10 % zu hdheren Werten verschieben kann.

Flir groBere Blasen, r 2 25 X, ist der EinfluB der raum-
lichen Dispersion vernachlassigbar. Damit konnte der
Unterschied zwischen der theoretischen und experimen-
tellen Konzentrationsabhéingigkeit von Awj-q durch den
EinfluB der BlasengroBe auf die Anregungsenergie ver-
ursacht sein.

Zusammenfassend kann das beschriebene Experiment Nwi= 1(CH§
gut mittels der Theorie fiir das effektive Medium be-
schrieben werden. Zur quantitativen Ubereinstimmung im
Bereich kleiner He-Konzentrationen (kleine Blasen, groBe
He-Dichte) miissen allerdings noch Effekte hoherer Ordnung
beriicksichtigt werden.

AbschlieBend sollen noch die EELS-Spektren von Al-He-Pro-
ben diskutiert werden, die bis zur maximalen He-Konzen-
tration bestrahlt wurden und die sich im Reemissionsbe-
reich der Trapping-Kurve (¢ > 4.102' m™2?) befinden. Im
Reemissionsbereich nimmt die He-Konzentration in den Pro-
ben wieder ab, bis bei extrem hohen Implantationsdosen
nur noch etwa 1 at.% He in den Proben gefunden wird
(siehe Fig. 4.22).

Fir groBe He-Konzentrationen, 16 at.% < Ce £ 30 at.%,
beobachtet man auf der niederenergetischen Flanke der
Dipolmode des BSP einen zusatzlichen Peak, dessen Maximum
auch in Fig. 4.20 angegeben ist.

Die Abschdatzung der Anregungsenergie der 1 = 2-Mode nach
Glg. (4.23) erclbt Nwy-o = 9.7 eV fir Cge = 16.3 at.7,
9.3 eV fiir 26 at . .G un& 9.1 eV fiir 30 at.%. Die zusidtz-
liche Struktur bel der 16.3 at.%-Probe konnte damit der
Anregung der 1 = 2-Mode entsprechen (siehe Fig. 4.20).

In der 26 at.%- und 30 at.%-Probe wird der zusétzliche
Peak experlmentell bei tieferen Energien gefunden (z. B.
fiir Cge = R6 at.% bei 8.9 eV). Dieser Peak kinnte der
Anregung aller hoheren Moden mit 1 > 2 entsprechen, wo-
bei allerdings die quantitative Auswertung aufgrund der
breiten Blasengroﬁenvertellung in diesen Proben sehr un-
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Pig. 4.22 EELS-Spektren filir Al-He-Filme im Reemissions-
bereich der Trapping-Kurve. Die He-Konzentration
in den Proben nimmt wieder ab. Die Spekbtren sind
auf das Volumenplasmon in Fig. 4.19 normiert.

genau ist.

Im Reemissionsbereich beobachtet man im Energiebereich

des Blasenoberfldchenplasmons wieder einen Peak (Fig.
4.22, CHe = 6 at.? und ~1 at.%). Das Maximum ist gegen-
tiber der 30 at.%-Probe zu hdheren Energien verschoben.
Ebenso verschiebt sich das Maximum des He 1S-2P-Ubergangs
wieder zu hoheren Energien, was einer erneuten Zuna?me

der He-Dichte in den detektierten Blasen entspricht'. Das
Oberflachenplasmon SP verschiebt sich ebenfalls zu hcheren
Energien. Dieses entspricht einer Abnahme der Oberflidchen-
rauhigkeit. Alle diese Beobachtungen deuten auf eine Aus-
heilung der mit extrem hohen Dosen bestrahlten Al-Filme
hin.

Bei der 1 at.%-Probe in Fig. 4.22 wird zusdtzlich die
atomare He-Linie beobachtet, die auf die Anregung des
He in sehr groBen Hohlrdumen gzuriickgefiihrt wird (siehe
Kap. 3.6.1.%.
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C) Temperaturabhingigkeit der Dipolmode

In Fig. 4.23 sind die EELS-Spektren eines auf Cge = 13 at.%
implantierten, 1000 £-dicken Al-Films als Funktion der
Tempertemperatur T gezeigt. Die Temperaturschritte be-
trugen 25 “C und die Temperzeit jeweils 20 min. Messungen
an Proben anderer He-Konzentration (8 at.%, 11 at.%,
16.3 at.%) und mit Temperaturschritten von 10 "C zeigen
beziiglich des Blasenoberflichenplasmons ein prinzipiell
ghnliches Verhalten. Die Temperaturabhangigkeit des He
15-2P-Ubergangs ist bereits in Kap. 4.1.3. ausfiihrlich
diskutiert worden.

Fir das Blasenoberflichenplasmon sind die folgenden Beob-
achtungen charakteristisch (vergleiche Fig. 4.23 und Fig.
4.13):

1. Im Temperaturbereich der geringen Abnahme der He 15-2P-
Ubergangsenergie steigt die Anregungsenergie der Dipol-
mode leicht an (zwischen Raumtemperatur und 200 C um
etwa 200 meV). Die bei der Auswertung des He-Ubergangs
beobachteten Stufen werden bei der Dipolmode nicht ge-
funden.

VP

' SP He1S-2P
x32 P %32

Counts <10

05 10 20 30 EleV]

Fig. 4.23 EELS-Spektren einer auf Cye = 13 at.% implantier-
ten, 1000 A-dicken Al-Schicht filir verschiedene
Tempertemperaturen.
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2. Im Temperaturbereich der starken Abnahme der He 1S-2P-
Ubergangsenergie (T 2 250 °C) steigt Hwi=1 ebenfalls
nur um zusdatzlich etwa 200 meV, allerdings wiachst
jetzt auf der niederenergetischen Flanke der Dipol-
mode ein zusdtzlicher Peak heraus (siehe die 350 °C-

Kurve in Fig. 4.23, die Maxima sind bei 11.0 und 9.2 eV).

Dieser zusédtzliche Peak muBl wieder auf die Anregung
hcherer Moden zgurilickgefiihrt werden.

3. Bei der Temperaturerhdhung von 350 °c auf 375 °C wird
zusdtzlich der atomare He 15-2P-Ubergang bei 21.23 eV
beobachtet. Die Doppelstruktur des BSP verindert sich
zu einem Peak bei 10.3 eV. Bei weiterer Temperung bis
500 "C bleibt der Peak energetisch unveridndert, wihrend
seine Intensitat abnimmt.

Das Auftreten der atomaren He 1S-2P-Linie in den EELS-
Spektren wurde auf He geringer Dichte (geringem Druck)

in den Proben zuriickgefiihrt (siehe Kap. 4.7.3.). Es wurde
angenommen, dal sich dieses He in den bei hoher Temperatur
mittels TEM beobachteten groflen, facettierten Hohlriumen
befindet, die z. T. einen Durchmesser bis zu 1000 be-
sitzen., Dieses wird durch das Auftreten des 10.3 eV-Peaks
zusatzlich bestdtigt.

Durch die Facettierung dieser groBen Hohlridume werden in
der Probe ebene, innere Oberfl&dchen gebildet. Die Kanten-
lange dieser inneren Oberfldchen betridgt bis zu 500
(siehe TEM-Aufnahme Fig. 3.7, rechts oben). Die Anregungs-
energie eines Oberflachenplasmons auf einer oxydfreien,
ebenen Al-Oberfldche betrdgt nach dem Modell des freien
Elektronengases Awg = Awy/V2Z = 10.6 eV und wurde experi-
mentell bei 10.2 eV beobachtet /4.30/. Der 10.3 eV-Peak
in unserem Temperexperiment mul also der Anregung von
Oberflédchenplasmonen auf ebenen, inneren Oberfldchen der
Hohlraume zugeschrieben werden. Da die Anregungsenergie
nach fwg = fw,/v/T + € mit der Dielektrizitiatskonstanten
des angrenzengen Mediums ey (in unserem Fall ege) ver-
kntipft ist, muB ege = 1.0 sein.

Das bedeutet, daB sich das He in diesen Hohlriumen wie
oben angenommen unter geringer Dichte (geringem Druck)
befindet. Die Abnahme der Intensitdt des 10.3 eV-Peaks
mit zunehmender Temperung kann auf die Oxydation einiger
Hohlrdume zurilickgefiihrt werden, wodurch die Anregungs-
energie des Oberfldchenplasmons dieser oxydierten Hohl-
raume dann mit dem 7 eV-Peak (verursacht durch das Ober-
flachenplasmon auf den oxydierten, &duBeren Probenober-
fléchen§ zusammenfdallt. Der 7 eV-Peak wird relativ zum
10.3 eV-Peak intensiver. Besonders deutlich wird dieser
Effekt, nachdem die bis 500 °C getemperte Schicht etwa
fir 30 min an Luft gebracht wurde.
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Nachfolgend wird noch das Verhalten der Dipolmode
wahrend der Temperung bei konstanter Temperatur als
Funktion der Temperzeit untersucht. In Fig. 4.24 sind
die EELS-Spektren und die Zeitabhéngigkeit der He 1S-2P-
Ubergangsenergie und der Anregungsenergie der Digolmode
fiir T = 180 °C gezeigt. Die Messung bei T = 130 °C lie-
fert bezliglich der Dipolmode qualitativ das gleiche Ver-
halten.

Das Zeitverhalten des He-Ubergangs wurde bereits in Kap.
4.1.3. diskutiert, wobei im wesentlichen die He-Dichte

in den Blasen innerhalb der ersten 50 min abnimmt. Inner-
halb dieser Zeit steigt die Anregungsenergie der Dipol-
mode um etwa 300 meV an und bleibt dann unverandert. Bei
T = 130 °C betrsigt der Anstieg etwa 200 meV. In diesem
Experiment wird also im Gegensatz zur Dosisabhangigkeit
des vorhergehenden Kapitels eine Zunahme der Anregungs-
energie hwi=1 beobachtet, obwohl in beiden Experimenten
die He-Dichte in den Blasen abnimmt.

Zur Interpretation der Zeitabhéngigkeit der Dipolmode
wurde Hwj=q4 mit der Theorie des effektiven Mediums be-

rechnet, wobei Cge = const. angenommen wurde. Das bedeutet,
He1S-2P
S Bsp /" |
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Fig. 4.24 Oben: EELS-Spektrum einer auf CHe = 13 at.} im-
plantierten 1000 f-dicken Al-Schichg als
Funktion der Temperzeit t. T = 180 "C = const.
Unten: Energien des He 15-2P-Ubergangs und der
Dipolmode des Blasenoberfldichenplasmons (BSP)
als Funktion der Temperzeit.
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daB wdhrend des Temperns,wie auch experimentell beobachtet,
kein He aus der Probe entweicht. Die He-Dichte in den
Blasen wurde wieder aus der Energieverschiebung des He-
Ubergangs AE bestimmt.

Die Rechnungen ergeben fiir das Temperexperiment bei

T = 180 °C eine Energiezunahme der Dipolmode zwischen

t = 0 und t = 50 min von 50 meV (40 meV fiir T = 130 °C).
Damit liefert die Theorie des effektiven Mediums also

eine qualitativ richtige Erkldrung des Experiments, wobei
hier der EinfluB der mit der Temperzeit abnehmenden He-
Dichte in den Blasen gegeniiber der Zunahme des Fiillfaktors
dominiert. Die quantitative Abweichung ist allerdings
nicht verstanden.

He-Blasen in Nickel

Im folgenden wird iiber Messungen an Ni-He-Systemen berich-
tet. In Nickel kdnnen stabile Blasenpopulationen iiber
einen groBen Dosisbereich erzeugt werden /1.7/3.5/, und
aufgrund der hoheren Festigkeit gegeniiber Al werden in
den Blasen hohere He-Driicke erwartet. Allerdings ist die
Auswertung der EELS-Spektren wegen der komplexen elektro-
nischen Struktur des Ni schwierig.

In Fig. 4.25 ist die Energieverlustfunktion von unbestrahl-
tem Ni bis 80 eV gezeigt. Der Energiebereich des erwarteten
He 18-2P-Ubergangs (21 bis etwa 25 eV) wird durch zwei
starke Interbandiibergidnge bei 19.7 eV und 27.9 eV (Peak I)
begrenzt.

In Fig. 4.26 ist das EELS-Spektrum einer mit ¢ = 10.102! p~2
bestrahlten Ni-Schicht bis 40 eV fir q = 0 871 gezeigt.

Auf der niederenergetischen Flanke des Ni-Interbandiiber-
gangs I wird bei der bestrahlten Probe ein starker Anstieg
der Intensitdt beobachtet, der auf den druckverschobenen

He 1S8-2P-Ubergang zuriickgefiihrt werden muB.

Fiir die Auswertung des He-Ubergangs muB der Ni-Interband-
libergang I abgetrennt werden. In Fig. 4.27 sind die EELS-
Spektren einer mit ¢ = 10:10°" m™? (Hochdosisprobe) und

¢ = 1-10*' n™ (Niedrigdosisprobe) bestrahlten, 500 %-
dicken Ni-Schicht im Energiebereich 19 eV g E £ 32 eV mit
dem der unbestrahlten Ni-Probe verglichen.

In diesem Energiebereich wurde ein linearer Untergrund ab-
getrennt+. Beim unbestrahlten Ni wird in diesem Energie-

TDie Abtrennung des gesamben Spektrums des unbestrahlten
Nickels von den Spektren der bestrahlten Proben ist
nicht mdglich, da die Dicke nach der Bestrahlung ab-
nimmt (vermutlich durch Zerstiubung).
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Fig. 4.25 Energieverlustfunktion Im(-1/e(w)) von unbe-

strahltem Nickel.
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Fig. 4 .26 BELS-Spektrum ejner mit ¢ = 10°102% m 2 be-

strahlten, 500 K-dicken Nickelschicht in
Vorwdrtsrichtung (q 0 £71). Der mit zunehmen-
der Energie abfallende starke Untergrund wird
durch die Winkelverteilungsfunktion F (E,¢)
verursacht (siehe Glg. (2.5)).
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Fig. 4.27 Oben: EELS-Spektren im Energiebereich zwischen
79 und 32 eV von bestrahlten und unbestrahlten
Ni-Schichten. High dose entspricht ¢ = 10-102!

Low dose entspricht ¢ = 1:10%! m~ 2, Es wurde
ein linearer Untergrund abgezogen.
Unten: Abtrennung des Ni-Interbandiibergangs I
(siehe Text).

bereich nur der Interbandiibergang I bei 27.9 eV gefunden.
In den bestrahlten Proben beobachtet man eine Doppel-
struktur. Fir die Abtrennung des Ni-Peaks von der Doppel-
struktur wurde angenommen, daB der Beitrag des He-Uber-
gangs zur Gesambintensitidt fiir E > 28.5 eV (abfallende
Flanke) vernachléassigbar ist. In diesem Energiebereich
wird Peak I angepaBt (siehe Fig. 4.27, unten). Als
Differenz erhalt man fir die Hochdosisprobe einen Peak
mit dem Maximum bei (24.9 = 0.71) eV. Fir die Niedrigdosis-
probe liegt das Maximum bei 25.9 eV, wobei ein grofer
Fehler von *0.5 eV zugelassen werden muB.
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Die Energieverschiebung des He-Ubergangs in der Hochdosis-
probe von AE = (3.7 # 0.1) eV entspricht nach Glg. (§.5)
einer He-Dichte in den Blasen von n = (0.16 * 0.03) A~3,
In der Niedrigdosisprobe mit AE = 4.7 eV betridgt die He-
Dichte in den Blasen n =~ 0.20 £°3. Dabei ist zu bemerken,
daB aus dem Vergleich der experimentellen Resultate fiir
den Proportionalitédtsfaktor zwischen AE und n der vorher-
gehenden Kapitel an Al-He-Systemen mit den theoretischen
Modellen, die elektronischen Eigenschaften des He in den
Blasen nicht oder nur geringfiigig von der umgebenden Me-
tallmatrix abhédngig sind. Das bedeutet, daB die Systeme
He und Metall elektronisch weitgehend 'entkoppelt' sind.

Daher sollte die Anwendung der Glg. (4.5) auch fiir die
hier betrachteten He-Blasen in Ni zul#dssig sein. Die be-
stimmte Maximaldichte des He in den Blasen entspricht
der zweifachen Dichte der umgebenden Ni-Matrix (ny; =
0.09 73%) und der zehnfachen Dichte von flissigem He bei
T = 4.2 K und p = 1 bar.

Der He-Druck in den Blasen wird mit der Zustandsgleichung
(4.L) berechnet. Fiir die Hochdosisprobe ergibt sich damit
ein He-Druck in den Blasen von 200 Kbar. Mit der freien
Oberflachenenergie von Ni (y = 2 N/m) und ub =16 N/m /4,31/
berechnet sich filir den mittleren Blasenradius, r = 6.3 R,
der Hochdosisprobe aus Kap. 3.6.2. der Grenzdruck fiir das
AusstoBen von Versetzungsringen zu

p; = (Ry + ub)/r = 300 Kbar.

Das bedeutet, daB auch in Ni der He-Druck in den Blasen
in der Naghe der Stabilitatsgrenze des Metalls ist. Dieses
ist eine unabhangige Bestdtigung unseres Modells fiir die
Blasenbildung.

Fir die Niedrigdosisprobe konnte mittels TEM in Kap. 3.6.2.
nur die obere Grenze des Blasenradius (r < 5 K) gemessen
werden. Mit dem He-Druck in den Blasen der Niedrigdosis-
probe nach der Zustandsgleichung (4.4) von p = 500 Kbar
erhilt man einen Blasenradius r = 2.9 £ (Glg. (4.2)), was
welt unter dem Aufldsungsvermogen des Elektronenmikroskops
liegt.

Der He-Druck in den Blasen der Niedrigdosisprobe ist nahe
dem theoretischen Schwellendruck fiir die Emission von
Einzelzwischengitteratomen in Ni (pI ~ 10° Kbar /4.31/).

Bei den in diesem Experiment bestimmten He-Driicken sollte
sich das Helium in den Blasen der Ni-He-Systeme im festen
Zustand befinden, was man durch einen Vergleich des Phasen-
diagramms fiir He in Fig. 4.3 erkennt. Ein direkter experi-
menteller Nachweis des festen Zustandes des He in Blasen
ist bisher noch nicht gelungen.



5. Wichtigste Ergebnisse

Heliumblasen in Aluminium und Nickel wurden mittels
Elektronen-Energieverlustspektroskopie (EELS), Trans-
missions-Elektronenmikroskopie (TEM) und verstirkte
Protonenriickstreuung (PES) untersucht.

Um den Zusammenhang zwischen der Energleverschlebung
AE des He 1'So- 2 Pl—Ubergangs und der He-Dichte n in
den Blasen zu bestimmen, wurden vier experimentelle

Verfahren vorgestellt. Folgende Ergebnisse sind hervor-
zuheben:

1. Die Energieverschiebung AE ist proportional zur He-
Dichte n, und alle experimentellen Verfahren liefer-
ten innerhalb der Fehlergrenzen den gleichen Propor-
tionalitatsfaktor. Zusammenfassend liefern die Experi-
mente

AE = (24 * 5).n R3ev.

2. Die maximale He-Dichte npgyx wird in kleinen Blasen,
also in Proben geringer He-Konzentration gefunden.
In Al-He-Schichten is§ npax = (0.14 + 0.03) 27%, in
Ni-He-Schichten 0.20 £7°%,

Damit ist die He-Dichte in den Blasen mehr als zwei-
mal so grofl wie die Dichte der umgebenden Metallmatrix.
Die maximale He-Dichte in den Blasen in Ni entspricht
der zehnfachen Dichte von fllissigem He (4.2 K, 1 bar).

3. Der He-Druck in den Blasen (Durchmesser = 20 B) der
bei Raumtemperatur implantierten Al- und Ni-Schichten
entspricht oder ist nahe dem Grenzdruck fiir das Aus-
stoBlen von Zwischengitter-Versetzungsringen plL, also an
der Grenze der Materialfestigkeit des Metalls.

4. Nach dem Tempern bis zu hohen Temperaturen (T 2 350 °C)

geht der He-Druck in den Blasen in den Al-He-Schichten
von pl, zum thermischen Gleichgewichtsdruck pg = 2y/r
iber.

Durch Anwendung einer Zustandsgleichung fir extrem dich-
tes Helium konnten die He-Driicke in den Blasen bestimmt
werden:

1., In Al-He-Schichten wird ein maximaler He-Druck in den
Blasen von 130 Kbar bestimnmt.

2. In Ni-He-Schichten wird ein maximaler He-Druck in den
Blasen von 500 Kbar bYvestimmt, der nahe dem Schwellen-
druck fir die Emission von Ni-Einzelzwischengitterato-
men ist. Unter diesen Bedingungen sollte das Helium in
den Blasen bei Raumtemperatur im festen Zustand sein.
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Die Anwendung des Zusammenhanges zwischen AE und n auf
die Dosis- und Temperaturabhangigkeit des He 1S-2P-Uber-
gangs in Al-He-Schichten lieferte folgende wichtige Er-
gebnisse:

1. Die Blasenkonzentration nimmt fiir He-Konzentrationen
3 at.% < CHg $ 6 at.% sehr wenig zu. Bei etwa 6 at.?%
ist die Blasenbildung abgeschlossen und fiir Cge > 6 at.%
nimmt die Anzahl der Blasen in den Proben stark ab. Die
starke Abnahme der Blasenkonzentration deutet auf Blasen-
wanderung mit nachfolgender Koagulation hin.

2. Die Temperaturabhingigkeit des He 1S-2P-Ubergangs 1iBt
sich in zweil Temperaturbereiche unterteilen.

Im Bereich 20 °C ¢ T < 200 °C nimmt die He-Dichte in

den Blasen nur wenig ab. Die Abnahme erfolgt in Stufen.

Das Wachstum der Blasen kann in diesem Temperaturbe-

reich durch athermische Prozesse, d. h. das AusstolBen

von Zwischengitter-Versetzungsringen, erklidrt werden.

Im Bereich T > 200 °C nimmt die He-Dichte in den Blasen
stark ab. Die Blasen wachsen hier durch Absorption
thermischer Leerstellen. Der verzogerte Einsatz der
thermischen Relaxation (behinderte thermische Relaxation)
fiir Al gegeniiber frilheren Messungen /4.24/ erkliart sich
durch die Existenz eines Systems von Zwischengitter-Ver-
setzungsringen.

Bei der Anwendung von AE(n) fiir die Interpretation der Bla-
senoberflédchenplasmonen sind folgende Ergebnisse hervorzu-
heben:

1. Hohere Eigenmoden des Blasenoberfldchenplasmons (1 > 1)
konnten erstmals experimentell nachgewiesen werden.

2. Das systematische Studium der Dipolmode in Al-He-Proben
unterschiedlicher He-Konzentration zeigt, daBl neben der
He-Dichte in den Blasen das Blasenwachstum mit steigen-
der He-Konzentration auf die Anregungsenergie von Bla-
senoberflédchenplasmonen einen starken EinfluBl hat. Die
Experimente konnen durch das Modell fiir ein 'effektives
Medium' gut beschrieben werden. Quantitative Abweichun-
gen fir sehr kleine Blasen deuten auf den EinfluB zu-
sdtzlicher Effekte hin.
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