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Einleitung

Bei der Erschliefung neuer Einsatzgebiete in der Halbleiterelektronik, wie bei-
spielsweise in der Hochtemperaturelektronik, ist ein gestiegenes Interesse an Ma-
terialien mit groflen Bandliicken im blauen bzw. ultravioletten Bereich zu ver-
zeichnen. Aufgrund der direkten Bandliicke erfreuen sich vor allem in der Opto-
elektronik die Gruppe-III-Nitride GaN, InN und AIN einer grofien Aufmerksam-
keit (Kapitel 1).

Fiir die Massenproduktion von integrierten Schaltungen ist die Strukturierung
bzw. Dotierung mit Hilfe der Tonenimplantation die Methode der Wahl. Die Be-
arbeitung von Silizium mit diesem Verfahren wird weitestgehend beherrscht. Es
tritt jedoch das Problem der Produktion von korreliertem Schaden am Kristall-
gitter auf. Dieser Schaden muf3 zunéchst behoben werden, um eine erfolgreiche
Aktivierung der Dotierungsatome zu ermdoglichen. Dies ist im Galliumnitrid bis-
lang noch problematisch.

Fiir die Bewertung des Erfolges verschiedener Ausheilverfahren ist die Metho-
de der gestorten y-y-Winkelkorrelation (PAC) gut geeignet (Kapitel 2). Hierbei
wird die Wechselwirkung eines Sondenkerns mit einem elektrischen Feldgradien-
ten untersucht. Da der Feldgradient weitestgehend durch die néchsten Nachbarn
bestimmt wird, eignet sich die Methode sehr gut zur Untersuchung der mikro-
skopischen Umgebung eines implantierten Sondenatoms.

So konnten mit Hilfe der PAC die Erfolge des Kurzzeittemperns (Abschnitt
4.2) verschiedener Halbleitermaterialien bei der Beseitigung des korrelierten Git-
terschadens beobachtet werden. Bei der Untersuchung von Galliumnitrid (GaN)
wurden Messungen mit den PAC-Sonden "'In und ''Hf unternommen (Kapitel
3). Hierbei traten einige signifikante Unterschiede zwischen den Ergebnissen auf.
So wird in Fall der Sonde '"'In ein unerwartet niedriger Feldgradient ermittelt.

Bei der Messung mit 'In in GaN treten jedoch noch weitere ungewdhn-
liche Phinomene auf. Zum einen scheint es nicht moglich, das Gitter so weit
auszuheilen, daf} sich mehr als 60 % der implantierten Indiumsonden in einer in-
takten Gitterumgebung befinden. Zum anderen fillt die beobachtete Quadrupol-
kopplungskonstante v im Gegensatz zu Messungen mit der Sonde '8'Hf mit
zunehmend besserer Ausheilung des Gitters ab, was bei definierter Umgebung
der Sondenatome nicht zu verstehen ist.

Da als Ursache fiir die Unterschiede In-Ausscheidungen vermutet wurden,
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8 INHALTSVERZEICHNIS

sollten in dieser Diplomarbeit Messungen an Proben mit unterschiedlichen
In-Gesamtdosen durchgefiihrt werden, um eventuelle Verdnderungen beobach-
ten zu kénnen. Eine genauere Darstellung des Kenntnisstands vor Beginn dieser
Arbeit gibt Kapitel 3. Die Resultate der neuen Messungen sind in Abschnitt 6.1
dargestellt.

Mit den ersten Ergebnissen der Untersuchung stieg auch das Interesse an ei-
ner Untersuchung der Temperaturabhéngigkeit der beobachteten Feldgradienten.
Um dies zu ermoglichen, mufite zunéichst die erfolgreiche Orientierung der ein-
kristallinen GaN-Proben im Ofen (Abschnitt 5.2) und im Kryostaten (Abschnitt
5.1) ermdoglicht werden.

Die Ergebnisse dieser Messungen werden in Abschnitt 6.2 besprochen. Kapitel
7 gibt dann noch einmal eine Zusammenfassung der gewonnenen Erkenntnisse.



Kapitel 1

Der Halbleiter GalN

Seit der Entdeckung des Transistoreffekts 1948 hat die Halbleiterphysik eine
rasante Entwicklung erfahren. Wéhrend bei den meisten Anwendungen die klei-
ne Bandliicke herkémmlicher Halbleitermaterialien wie Silizium und Germanium
ausreicht, hat sich das Interesse der wissenschaftlichen Entwicklung auf Mate-
rialien mit groferen Bandliicken gerichtet um neue Einsatzgebiete zu erschlieflen.

Dabei tritt durch die neueren Entwicklungen auf dem Gebiet der Telekom-
munikation und optischen Signalverarbeitung auch immer mehr das Interesse
an den photonischen Eigenschaften der Halbleiter in den Vordergrund. Moderne
Leuchtdioden (LEDs) sind effiziente Mittel zur Lichterzeugung. Sie zeichnen sich
durch hohe Lichtstéirken bei niedriger Leistungsaufnahme und langer Lebens-
dauer aus. Wichtige Impulse kamen auch aus der Entwicklung der Halbleiter-
laser. Dabei ist hier eine Emission im kurzwelligen Bereich erwiinscht. Zum einen
ist dies fiir die Lichterzeugung von grofler Bedeutung, da mit der Bereitstellung
von blauem Licht die Erzeugung von weiflem Licht fiir Beleuchtungszwecke aus
LEDs ermdoglicht wird. Zum anderen erméglicht die Entwicklung von Halbleiter-
lasern mit kiirzeren Wellenldngen im Bereich des blauen Lichtes das Schreiben
und Auslesen kleinerer Strukturen auf Datentrigern wie z.B. CDs und DVDs
und erweitert so die Moglichkeiten der Informations- und Unterhaltungstechnik
durch eine héhere Speicherdichte. Dabei ist fiir die erwiinschte Lichtemission die
Synthese von Halbleitermaterialien mit einer direkten Bandliicke unerléfllich.

Eine weitere Anwendungsmoglichkeit von Halbleitern mit grofien Bandliicken
liegt in der Hochtemperatur- und Hochleistungselektronik. Bei herkémmlichen
Halbleitern ist die Betriebstemperatur durch den intrinsischen Bereich limitiert.
Bei zu hohen Temperaturen geht der Halbleiter in die Eigenleitung {iber und
verliert die halbleitenden Eigenschaften.

!Nobelpreis 1956; William Shockley, John Bardeen, Walter Brattain



10 KAPITEL 1. DER HALBLEITER GAN

1.1 1III-V Halbleiter

Grofles Interesse auf dem Gebiet der Halbleitermaterialien mit groflen Bandliicken
haben verschiedene Verbindungshalbleiter geweckt, darunter die I1I-V-Halbleiter
wie GaAs, InP oder im Speziellen die Gruppe III-Nitride (GaN, InN, AIN), II-VI-
Halbleiter wie MgSe oder andere Verbindungen wie z.B. SiC. Durch die erfolgrei-
che Herstellung erster blauer LEDs? auf GaN-Basis und die Verbesserungen im
Bereich des Kristallwachstums (Abschnitt 1.1.1) riickten die Gruppe-III-Nitride,
davon vor allem Galliumnitrid, in den Fokus des Interesses.

@ direct bandgap
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Abbildung 1.1: Bandliicken verschiedener Verbindungshalbleiter und deren Git-
terkonstante (aus Nakamura, IEEE Circuits and Devices (1995))

Abbildung 1.1 zeigt die Bandliicken verschiedener Verbindungshalbleiter auf-
getragen gegen den Gitterparameter. Man erkennt, dal die Gruppe-III-Nitride
dhnliche Gitterparameter bei sehr unterschiedlichen Bandliicken aufweisen. Sie
alle verfiigen, im Gegensatz zu SiC, iiber die fiir die Herstellung effizienter photo-
nischer Bauteile wichtige direkte Bandliicke. Durch die Lage der Bandliicken von
GaN und InN 148t sich auch das Interesse an dem terniren Verbindungshalbleiter
InGaN verstehen. Seine Bandliicke variiert je nach Indiumanteil zwischen 2,0eV
und 3,4 eV und die Emission kann sich somit iiber einen Grof3teil des sichtbaren
Bereiches erstrecken.

1.1.1 Herstellung

GaN verfiigt iiber einen hohen Schmelzpunkt von mehr als 1700 °C. Da es kein
geeignetes Bulkmaterial als Keim gibt, ist es bislang nicht moglich, Kristalle aus

2S. Nakamura (1991); kommerziell bei Nichia Chemical Industries (1993), siehe auch
[NAKO7]
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einer Schmelze, wie z.B. bei Si, zu ziehen. Die Herstellung freitragender Einkri-
stalle ist nur unter sehr hohen Ny-Driicken [GRZ98| moglich und spielt daher eine
untergeordnete Rolle. Meist wird GaN als diinne Schicht auf Saphir (Al,O3) oder
SiC aufgewachsen (siehe z.B. Abschnitt B2 in [EDG99] oder [NAK97]). Fiir den
Abscheideprozel werden dabei metallorganische Gasphasenprozesse (MOCVD —
metal-organic-chemical-vapor-deposition) oder Molekularstrahlepitaxie (MBE
— molecular-beam-epitaxy) bevorzugt. Zur Qualititssteigerung verwendet man
oft Zwischenschichten aus AIN oder ebenfalls GaN.

1.1.2 Strukturelle Eigenschaften

O—0—Co
Sl

o, e,

Abbildung 1.2: Die Wurtzitstruktur des GaN besteht aus zwei hexagonalen Un-
tergittern, dem Stickstoffuntergitter (rot) und dem Galliumuntergitter (blau). In
griin ist ein substitutionelles Fremdatom auf einem Galliumplatz zu erkennen.

GaN wird meist in der hexagonalen Wurtzitstruktur (Abbildung 1.2) abge-
schieden. Sie unterscheidet sich von der Zinkblendestruktur nur durch die Sta-
pelreihenfolge der Schichten. Im Wurtzitgitter erhilt man dann zwei hexagonale
Untergitter, das Galliumuntergitter und das Stickstoffuntergitter. Sie sind entlang
der é-Achse gegeneinander verschoben. Die Verschiebung (u-Parameter) wird da-
bei als Bruchteil des Einheitsvektors in ¢-Achsenrichtung gemessen. Eine andere
entscheidende Grofle fiir die Charakterisierung des Gitters ist das Langenverhélt-
nis der ¢-Achse zur a-Achse (¢/a-Verhéltnis). Fiir ideale Wurtzitgitter (Abbildung
1.2) gilt u = 0,375 und ¢/a = 1,633. Es sind dann alle Bindungen gleich lang und
jedes Atom hat eine perfekte Tetraederumgebung von Atomen der jeweils anderen
Sorte. In [LES98a] werden fiir GaN Werte von ¢/a = 1,627(3) und u = 0,377(1)
angegeben.

Auf Saphir abgeschiedene GaN-Schichten zeigen eine Orientierung der ¢-
Achse senkrecht zur Oberfliche. Aufgrund der groflen Fehlanpassung der beiden
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Oberflichen (16 %, [LES98b]) und der unterschiedlichen thermischen Expansions-
koeffizienten (je nach Orientierung der Schicht relativ zum Substrat 9 % bis 25 %
[ROM98]) kommt es beim Abkiihlen der Probe von den Aufwachstemperatu-
ren (bis zu 1000 °C) auf Raumtemperatur zu Verspannungen in den erhaltenen
Schichten.

Die meistbeobachteten Defekte in GaN sind Stapelfehler und Versetzungsli-
nien. Man beobachtet dabei Versetzungsdichten von 10 — 10'°cm=2 [ROMOS]
INAK97]. Wie die erfolgreiche Herstellung von Leuchtdioden auf GaN-Basis zeigt
scheint diese hohe Defektdichte jedoch fiir die Lichterzeugung nicht problematisch
zu sein.

1.1.3 Elektrische Eigenschaften

Die Bandliicke von GaN liegt bei knapp 3,5eV (Abbildung 1.1). Fiir die Her-
stellung elektronischer Bauteile ist eine erfolgreiche Dotierung des Materials
notig. Dabei weisen aufgewachsene Schichten ohne beabsichtigte Dotierung ei-
ne n-Leitung auf. Die Ladungstrigerkonzentrationen lassen sich durch Dotierung
mit Silizium oder Germanium wéahrend des Wachstumsprozesses weiter erhGhen.

Als schwieriger erwies sich lange Zeit die Herstellung von p-dotierten Ma-
terialien [NAK97]. Bei richtiger Aktivierung konnte jedoch durch Zugabe von
Magnesium wihrend des Wachstums oder anschlielender Elektronenbestrahlung
p-Dotierung in ausreichender Qualitét erreicht werden.

1.2 Ionenimplantation in GaN

Analog zur modernen Fertigung von elektronischen Materialien auf Siliziumba-
sis wire eine Dotierung durch Ionenimplantation in das undotierte Rohmaterial
wiinschenswert. Mit dieser Technik ist beispielsweise die selektive Dotierung klei-
ner Gebiete moglich [KUCO1]. Dies ist bei der Herstellung von Bauteilen wie
z.B. Transistoren, aber auch bei der engmaschigen Segmentierung groflerer GaN-
Wafer fiir die Displaytechnologie von groflem Vorteil gegeniiber der Fertigung
durch das Aufwachsen verschieden dotierter Schichten.

Da es bei der Ionenimplantation jedoch zu einem korrelierten Schaden am
Gitter kommt, ist das Verstéindnis der Defektproduktion und der méglichen Aus-
heilprozesse entscheidend fiir die Umsetzbarkeit solcher Produktionsmethoden.
Die vorliegende Diplomarbeit sollte sich daher mit diesem Sachverhalt beschéfti-
gen. Ein guter Uberblick iiber den Stand bei der Untersuchung der Tonenim-
plantation in GaN vor Beginn der Arbeit findet sich in [KUCO01]. Die bisherigen
Ergebnisse mit der Methode der gestorten Winkelkorrelation sind in Kapitel 3
zusammengefaflt.



Kapitel 2

Die Methode der gestorten
v-v-Winkelkorrelation

Die Untersuchungen in dieser Arbeit wurden mit der Methode der gestorten y---
Winkelkorrelation (Perturbed Angular Correlation - PAC) durchgefiihrt. Dabei
wird unter Ausnutzung der anisotropen Ausstrahlungscharakteristik radioaktiver
Kerne die Hyperfeinwechselwirkung der Kerne mit der Umgebung untersucht.
Hier ist vor allem die Wechselwirkung zwischen dem Kernquadrupolmoment und
dem elektrischen Feldgradienten am Kernort aufgrund des lokalen Charakters
(r~3-Abhiingigkeit) des Feldgradienten geeignet fiir mikroskopische Strukturun-
tersuchungen.

2.1 Winkelverteilung von ~-Strahlung

Beim radioaktiven Zerfall geht ein Kern von einem héheren Niveau mit Energie
E;, Drehimpuls [; und Paritit 7; in ein niedriges Niveau mit Ey, Ir und ¢ {iber.
Durch die Energie- und Paritétserhaltung sind Paritdt m und Energie hw des
dabei emittierten y-Quants festgelegt. Fiir den Drehimpuls [ des Quants gilt die
Auswahlregel:

I=L+ 1 L+1—1,.. . | — I

Die Multipolfelder El und MI 16sen die Maxwellgleichungen und sind Eigen-
funktionen des Drehimpulsoperators. Sie entsprechen der Ausstrahlungscharak-
teristik schwingender elektrischer bzw. magnetischer 2!-Pole. Die Multipolfelder
besitzen definierte Paritét ((—1) fiir E-Strahlung und (—1)*" fiir M-Strahlung),
es wird bei fester Ordnung also entweder E- oder M-Strahlung emittiert. Bei
Kernzerfillen sind die Strahlungen niedriger Ordnung bevorzugt so dafl hier im
Allgemeinen nur die niedrigste oder die beiden niedrigsten Ordnungen beobachtet
werden.

13



14 KAPITEL 2. DIE METHODE PAC

Berechnet man den Poynting-Vektor der Strahlungsfelder, erhilt man die Aus-
strahlungscharakteristik Fj,,(©) des Ubergangs. Die Winkelverteilung ist dabei
abhingig vom Drehimpuls [, seiner z-Komponente m und dem Winkel © zur

z-Achse.
(a) (b)

Abbildung 2.1: Ausstrahlungscharakteristik orientierter Kerne bei Di-
poliibergéingen (I =1): Am =0 (a) Am = %1 (b)

() (b) (©

o

Abbildung 2.2: Ausstrahlungscharakteristik orientierter Kerne bei Quadru-
poliibergéingen (I =2): Am =0 (a) Am = +£1 (b) Am = £2 (¢)

In einer radioaktiven Probe sind die m-Zusténde in der Regel gleich besetzt.
Die Ausstrahlung eines y-Quants erfolgt dann isotrop. Soll die Anisotropie also
gemessen werden, muss zunéchst fiir eine ungleiche Besetzung der m-Zustinde
gesorgt, werden.

2.2 Gestorte y-y-Winkelkorrelation (PAC)

Bei der y-y-Winkelkorrelation wird der Zerfall eines Kerns iiber eine Kaskade
ma) = [ma) = |my)

beobachtet. Durch den Nachweis des ersten y-Quants in einer bestimmten Rich-
tung ki wird dabei eine ungleiche Bevilkerung der m-Zustinde des Zwischenni-
veaus bewirkt und die Emission des zweiten ~ erfolgt anisotrop.

Die Wahrscheinlichkeit, 75 in einer Richtung k> von der Probe aus zu detek-
tieren, nachdem man ~; in der Richtung ko nachgewiesen hat, 148t sich aus den
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EC.’ B/+ T1/2

Vi
t1/2’ I’ Q
Y

Abbildung 2.3: Prinzipielles Niveauschema einer y-y-Kaskade

Ubergangsamplituden der Einzelschritte berechnen. Dabei wird iiber alle mogli-
chen Anfangs-, Zwischen- und Endzustinde summiert. Die sogenannte Winkel-
korrelation ist dann gegeben durch:

2

Wk, ko) = 30 |3 (gl Ha my) (my] Hy ms)

mi,my | My

Hat das Zwischenniveau |m,) eine endliche mittlere Lebensdauer 7, in der es eine
Wechselwirkung erfihrt, so wird das Verhalten durch den Zeitentwicklungsope-
rator A(t) beschrieben:

[ma) = A(E) [mo) =3 ) (ma| AE) [m0)

My

Dann ergibt sich fiir die Winkelkorrelation:
2

Wk kayt) = 32 | 30 (gl Ho lmu) (mu] A(E) [my) (mo| Hy |ms)

mi,myf |My,Muw

Ausfiihren der Quadrierung ergibt dann:

Wk kat) = > Y (my| Mo ma) (mu] A(t) [my) -

M My, My, M,

(| M [ma) (g Ho [, ) (ma, | A(E) )™ (i | Ha )™

Nach [FRAG65] 148t sich dies in der iiblichen Notation schreiben als:

”op 1
W(kl’ k2’ t) = Akl (1)Ak2 (2) GA?,];& (t)
kl,k%ZNlaNQ o \/(2k1 + 1)(2l€2 + 1)

'njjl*(ehﬂsl)yk]?(ez,%) (2.1)
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wobei fiir den Storfaktor G,Zl’;g? (t) gilt:

GYNe(r) = Y (=12 [k 4 1) (2k, + 1) (2.2)

My , My

() (o ) mal A0 ) G A

m! —m, Ny ) \'m!, —my No

Fiir die Indizes gilt dabei k; = 0,2, ..., Min(2I,;+1}) und |N;| < k;. Die gestriche-
nen Groflen m; und m), bestimmen sich iiber m| = m, — N; bzw. m, = m,, — Ns.
Die Koeffizienten Ay, (i) in Gleichung 2.1 hiingen nur vom betrachteten Ubergang
ab. Sie werden iiblicherweise zusammengefafit zu A;; = Ay, (1) A, (2) und heifilen
Anisotropiekoeffizienten des Ubergangs. Y}V bezeichnen die Kugelfliichenfunktio-
nen.

2.2.1 Elektrische Quadrupolwechselwirkung

Bei der Wechselwirkung des Kerns mit den ihn umgebenden, elektrischen La-
dungen spielt in der PAC erst die zweite Ordnung der Multipolentwicklung eine
Rolle. Wihrend die nullte Ordnung (Coulomb-Energie) nur eine Verschiebung
der m-Unterniveaus bewirkt und die erste Ordnung (Dipolwechselwirkung) auf-
grund der definierten Paritéit der Kernzustédnde verschwindet, kommt es bei einem
nichtverschwindenden, elektrischen Feldgradienten zu einer Aufspaltung der m-
Zustédnde aufgrund der Kopplung des Quadrupolmomentes des Zwischenniveaus
der Kaskade mit dem elektrischen Feldgradienten.

Hier soll eine statische, den Kern umgebende, Ladungsverteilung mit dem
elektrischen Potential ® betrachtet werden. Man definiert dann den elektrischen
Feldgradienten als

0?P
© O0r,015

Er ist ein Tensor, der sich durch Hauptachsentransformation diagonalisieren 148t.
Durch Abseparation des zur Spur beitragenden Anteils kommt man dann zum
diagonalen Tensor V. Die Koordinaten werden so gewihlt, dafl

O

Veel > [Viy| > [V -

Da die Grole nun spurfrei ist (3 Voo = 0), kann der elektrische Feldgradient
allein durch die Komponente V,, und den Asymmetrieparameter n beschrieben
werden, wobei
— Vyy — Vau

B -V-ZZ ‘
Die neue z-Achse ist die Richtung der Hauptkomponente des Feldgradienten.
Den Wert von V,, bezeichnet man als Stérke des elektrischen Feldgradienten. Die
Form des Hamiltonoperators ist z.B. in [BUT89] gegeben. Fiir beliebige Werte



2.2. GESTORTE ~-y-WINKELKORRELATION (PAC) 17

von n muf} er zunéchst diagonalisiert werden. Im Falle eines axialsymmetrischen
Feldgradienten ist er jedoch schon diagonal und man erhélt fiir die Energiever-
schiebung
3m? —I(I+1)
Eqg =
4I(21 + 1)

eQVz.

Man definiert nun noch die Quadru-

polfrequenz wq als m,
VY +5/2
eQVz
= vz 2.3
YT @I+ )h (2:3) ,
=52 |/ 9
mit der fiir den Fall I = g, wie bei der v +3/2
hier benutzten Sonde ''In, die Energie- 4
niveaus wie folgt liegen: w| |w,
_ A 4 +1/2
E = —2h
+3 wa EFG, n=0

2

Abbildung 2.4: Aufspaltung des Zwi-

Als - Ubergangsfrequenzen  beobachtet schenniveaus unter Einflufl eines axi-

man dann alsymmetrischen EFG.
wi = 6w
Wy = 12&)@
Wy = 18&)@
111 In
E
< T,, =283d
171 keV
5/2* t,, =84ns
245 keV
111 g Q(5/2 %) =+0,83(13) b

Abbildung 2.5: Beobachtete Kaskade beim Zerfall von ''In mit den wichtigsten
Parametern.
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In der Literatur wird meist anstelle von wg (Gleichung 2.3) die Quadrupol-
kopplungskonstante v angegeben, da sie nicht mehr vom Drehimpuls I abhéngt:

Der Storfaktor aus Gleichung 2.3 vereinfacht sich schliefllich zu [BUT89]:

3
GrhM(t) = 3 ficos (wit)

n=0

wobei wy = 0.
Die Winkelkorrelation erhélt dann die endgiiltige Form

3
W (01, 1,02, ¢, t) = 1+ Ay - Y s; cos (wit)

1=0

Die s; hingen dabei von den Anisotropiekoeffizienten A;;, den Winkeln 6; und ¢;
sowie n ab. Das Produkt Ass - 5o wird Hardcorewert genannt.

2.3 Versuchsaufbau

2.3.1 Prinzipieller Aufbau einer PAC-Anlage

Bei der Methode der gestérten Winkelkorrelation kommt es vor allem auf eine
genaue Messung des zeitlichen Abstandes zwischen den Emissionen von ~; und
7o an. Da auflerdem die Energiemessung der detektierten Quanten genau genug
sein muB, um die beiden Ubergénge unterscheiden zu konnen, miissen die ver-
wendeten y-Detektoren iiber eine sehr gute Zeit- und eine gute Energieauflésung
verfiigen. Um Zeit- und Energieinformation unabhéngig auswerten zu konnen, ist
die Auswerteelektronik streng in fast-Kreis und slow-Kreis aufgeteilt.

Im fast-Kreis wird ein vom Detektor abgegriffenes Zeitsignal zunéchst in einen
scharfen Zeitpuls umgewandelt und verzégert. Im slow-Kreis wird die Energiein-
formation zunéchst in einem Einkanalanalysator tiberpriift. Hatte das detektierte
v dabei die Energie des v; der beobachteten Kaskade, wird ein Signal an ei-
ne elektronische Stoppuhr (TAC, Time-to-Amplitude-Converter) geschickt. Sie
mifit den Zeitabstand bis zum Nachweis eines 7, in einem der anderen Detekto-
ren. Die gemessene Zeit wird dann in einem ADC (Analog-to-Digital-Converter)
digitalisiert und schliellich an eine computergesteuerte Vielkanalkarte geschickt.

2.3.2 Die Vierdetektoranlage

Die meisten der vorliegenden Messungen wurden an einer Vierdetektoranlage
durchgefiihrt. Sie besteht aus vier Detektoren die in einer Ebene in rechtem Win-
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kel zueinander angeordnet sind. Um den gestellten Anforderungen der PAC ge-
recht zu werden, werden BaF,-Szintillatorkristalle verwendet, da in diesem Ma-
terial bei Absorption von v-Quanten zusitzlich zum normalen Lichtsignal zur
Energiemessung eine Komponente im UV-Bereich mit sehr kurzer Lebensdauer
angeregt wird. Damit wird eine gute Zeitauflésung erreicht.

Fiir die Messungen bei Raumtemperatur steht ein spezieller Probenhalter fiir
die Orientierung von Einkristallen zur Verfiigung. Er stellt eine definierte Posi-
tionierung von Detektoren und Probe sicher und ermdoglicht die Orientierung der
Probe mit einer Unsicherheit von weniger als 1° in den hier benutzten Orientie-
rungen (Abschnitt 2.4).

Um Messungen bei verschiedenen Temperaturen durchfiihren zu kénnen, kann
dieser Probenhalter je nach Bedarf durch einen Ofen oder einen Kryo-Refrigator
ersetzt werden. Sie sind in Abschnitt 5.1 und 5.2 beschrieben.

2.3.3 Datenaufbereitung

Auf der Vielkanalkarte stehen 8192 Kanéle zur Verfiigung, was fiir die Speiche-
rung von 8 Koinzidenzspektren auf jeweils 1024 Kanélen ausreicht. Es werden
dabei jeweils 4 Spektren mit einem Winkel von 90° bzw. 180° zwischen Start-
und Stopdetektor aufgezeichnet. Zur Unterscheidung der einzelnen Detektoren
wurden sie bei der Vierdetektoranlage mit Farbmarkierungen gekennzeichnet.
Eine sogenannte Routingeinheit sorgt fiir die Zuordnung eines Ereignisses in das
richtige Spektrum (siehe Tabelle 2.1).

Spektrum 1 2 3 4 5) 6 7 8
Startdetektor | rot | blau | rot | grin | gelb | blau | gelb | grin

Stopdetektor || blau | rot | grin | rot | blau | gelb | grin | gelb
Winkel © 180° | 180° | 90° | 90° | 90° | 90° | 180° | 180°

Tabelle 2.1: In der Vierdetektoranlage aufgenommene Spektren. Zur Anordnung
der Detektoren siehe auch Abbildung 2.6.

Die aufgenommenen Spektren werden dann auf den gemeinsamen Zeitnull-
punkt verschoben und untergrundbereinigt. Aus den erhaltenen Zihlraten fiir
180° und 90° berechnet man die geometrischen Mittel W (180°,¢) bzw. W (90°,t)
und bildet den sogenannten R-Wert:

W(180°,¢) — W(90°, ¢)
W (180°,t) 4+ 2W (90°, 1)

R(t)=2-

Dies wurde mit einem im Rahmen dieser Arbeit geschriebenen LabVIEW-
Programm! durchgefiihrt. Das Programm paft den auf die gemessenen Zeitnull-

! National Instruments Corporation, LabVIEW 6.i
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punkte verschobenen Spektren eine Funktion der Form

_ln2
W(t)=Ny-e "2 +U

an. Da es aufgrund der langsamen Frequenz der beobachteten Wechselwirkung
zu Fehlern bei der Bestimmung des Untergrundes kommen kann, bietet das Pro-
gramm die Moglichkeit, den ermittelten Untergrund per Hand zu korrigieren.

Bei ungenauer Zentrierung der Probe im Detektorsystem oder verschiedener
Absorption in der Probe fiir verschiedene Ausstrahlungsrichtungen kann es bei der
R-Wert-Bildung zu Fehlern kommen, die sich bei Auswertung aller acht Spektren
im Allgemeinen in erster Ordnung herausmitteln [ARE80]. Bei der Auswertung
der Orientierungsmessung mit dem Feldgradienten auf einen Startdetektor (siehe
Abschnitt 2.4) wurde jedoch eine Verschiebung der Spektren um eine additive
Konstante beobachtet.

Mit Hilfe des Computerprogramms NNFit [BAR92| werden bei vorgegebener
Geometrie fiir jede Sondenumgebung die Parameter wy, 0, 7 und der Anteil der
Sondenkerne f der diesen Parametern unterliegt angepaft.

2.4 Orientierungsmessungen

Bei der Messung an Einkristallen hat die Ausrichtung des Feldgradienten relativ
zum Detektorsystem einen grofien Einflufl auf den gemessenen R-Wert. Bei den
Messungen in Galliumnitrid ist die Richtung des Feldgradienten, den ungestorte
substitutionelle Sonden aufgrund der Kristallsymmetrie erfahren, entlang der ¢-
Achse (V,, || ¢). In Relation zum Detektorsystem wurden dabei drei Orientierun-
gen gemessen.

rot rot

45 H (@) (b) @ (©)
S\ \/

o DY e [DA] [(DEIC

ik :

blau

Abbildung 2.6: Unterschiedliche Moglichkeiten der Orientierung des Feldgradien-
ten V,, (1) relativ zum Detektorsystem: Raghavan-Geometrie (a), auf Startde-
tektor (b) und senkrecht zur Detektorebene (c)

Die meisten Messungen wurden in Raghavan-Geometrie durchgefiihrt. Dabei
wird die Richtung des Feldgradienten in der Detektorebene im 45°-Winkel zwi-
schen zwei Detektoren ausgerichtet. Da das Vorzeichen des Feldgradienten nicht



2.4. ORIENTIERUNGSMESSUNGEN 21

bestimmt wird, ist der Winkel zu allen Detektoren gleich 45° und alle Detektoren
sind als Startdektoren dquivalent. Die Geometrie hat den Vorteil, dal die zweite
Frequenz ws besonders betont ist und im Spektrum so die doppelte Periode zu
sehen ist (Abbildung 2.7a).

Zur Uberpriifung der Orientierung eines Feldgradienten bietet sich eine zweite
Geometrie an, in der der Feldgradient genau auf einen Detektor gerichtet wird.
Bei den hier besprochenen Messungen an der Bonner Vierdetektoranlage wurde
der Detektor rot ausgewihlt. Dieser und der Detektor gegeniiber (blau) fungie-
ren dann als Startdetektoren und man nutzt zur Datenauswertung nur jeweils
zwei 90°- (rot-grin und blau-gelb) und zwei 180°-Spektren. Bei der Schaltung der
MCA Karte sind dies die Spektren 1,2,3 und 6 (siehe Tabelle 2.1). Beziiglich der
durch die Startdetektoren eingefiihrten Quantisierungsachse bewirkt die Wechsel-
wirkung dann keine Umbesetzung der m-Zustédnde, und man erhilt im R-Wert-
Spektrum eine konstante Anisotropie, also eine flache Linie (Abbildung 2.7b).

Schliefflich ist noch die vertikale Geometrie iiblich; hier wird der Feldgradient
senkrecht zur Detektorebene ausgerichtet. In dieser Geometrie sind wieder alle
Detektoren dquivalent und die einfache Frequenz w; ist Hauptbestandteil des
Signals (s; = 0,64) (Abbildung 2.7c).
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Vorangegangene Messungen

Bei der Untersuchung von GaN mit der Methode der PAC stand bisher das Aus-
heilverhalten nach Ionenimplantation im Vordergrund. Dabei wurden die PAC-
Sonden '8'Hf und '"'In am Bonner Isotopenseparator implantiert (siehe auch
Abschnitt 4.1). Durch RBS/channeling-Messungen [ALVI8][LOR00a] wurde der
Einbau der Sonden auf substitutionelle Plitze im Ga-Untergitter gezeigt (siehe
auch Abschnitt 6.1.2).

Der Einfluf} verschiedener Ausheilverfahren durch Kurzzeitempern oder Er-
hitzen in einem herkémmlichen Ofen sind beobachtet worden [BAR99]. Dabei
ist auch die Notwendigkeit eines Schutzes der Oberfliche zur Vermeidung der
Ausscheidung des fliichtigen Stickstoffs diskutiert worden [KEIO1]. Aufgrund der
Ergebnisse dieser Arbeiten versprach ein Kurzzeitverfahren (Abschnitt 4.2) die
grofiten Erfolgsaussichten. Es wurde daher fiir die weitere Untersuchung des Aus-
heilverhaltens in der vorliegenden Diplomarbeit ausgewéhlt. Eine ausfiihrliche
Untersuchung anderer Ausheilverfahren mittels PAC- und Photolumineszenz-
Messungen ist auch in [WEI99] aufgefiihrt.

Am Beispiel der Untersuchung mit der Sonde *!In kann das Ausheilverhalten
gut anhand der Spektren (Abbildung 3.1) beobachtet werden. Es ist deutlich die
Ausbildung eines Signals beim Tempern und der Riickgang nach Tempern bei
1373 K zu sehen.

Beim Vergleich der Beobachtung mit den beiden Sonden 'Hf und ''In fllt
vor allem der Unterschied in der Stérke des beobachteten Feldgradienten auf.
Aus den gemessenen Quadrupolkopplungskonstanten v wurden die Gitterfeld-
gradienten nach Formel 2.4 berechnet. Die erhaltenen Werte wurden mit dem
Sternheimerfaktor (1 —v4,) korrigiert, um den Einflu} der Elektronenkonfigurati-
on von "'Cd und ''Ta herauszurechnen und die Werte miteinander vergleichen
zu konnen.

Bei der Auswertung der Daten (genaue Diskussion in Abschnitt 6.1.2) errech-
nen sich Werte fiir |V,,| von 1,0 - 10" V/cm? aus den Messungen mit ''In und
9,8-10" V/em? fiir "' Hf [LORO1a].

22
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Abbildung 3.2: R-Wert-Spektren
einer GaN-Probe bei Untersu-
chung mit "' Hf nach unterschied-
lichen Temperschritten.
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Abbildung 3.1: R-Wert-Spektren
einer GaN-Probe bei Unter-
suchung mit '"'In direkt nach der
Implantation, nach Tempern bei
973K, 1273K und 1373K (von
oben).
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Des weiteren wurden fiir Messungen mit '8'Hf iiber 80 % der Sonden nach
dem Ausheilprozef auf Galliumplétzen mit intakter Gitterumgebung beobachtet
[LOROODb], wihrend man bei Messungen mit '''In maximal 60 % erreicht (Ab-
schnitt 6.1.2).

Ein weiterer Unterschied ist auch die Anderung der Kopplungskonstante Vg
(siehe Abschnitt 2.2.1) nach unterschiedlichen Ausheiltemperaturen fiir '''In in
GaN. Dieses ungewdhnliche Verhalten tritt bei den Messungen mit ®'Hf nicht
auf.

Diese deutlichen Unterschiede dienten als Motivation fiir neue Messungen
mit der Sonde ''In. Da hier eine Bildung von In-Clustern wie in InGaN-
Materialien vermutet wurde, sollte eine Mefreihe mit verschiedenen Indium-
Gesamtkonzentrationen durchgefiihrt werden, um bei Variation der Dosis eine
eventuelle Bildung oder Verdnderung solcher In-Ausscheidungen beobachten zu
kénnen.
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Abbildung 3.3: R-Wert-Spektren fiir '''Tn in GaN in Raghavangeometrie (a), mit
dem EFG auf Startdetektor (b) und senkrecht zur Detektorebene (c). Sie bestéti-
gen, da3 V,, in Richtung der ¢-Achse des GaN liegt. Die Messung in senkrechter
Geometrie (c) zeigt eine erhthte Ddmpfung 6.
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Probenpriparation

Das Galliumnitrid fiir die vorliegenden Messungen stammt von zwei verschiedenen
Wafern. Zum einen wurde Material von der Firma Cree Research! gekauft. Dabei
handelte es sich um eine in einem MOCVD-Prozef§ (metal organic chemical vapor
deposition) epitaktisch auf Saphir (Al,O3) abgeschiedene Galliumnitridschicht

mit einer Dicke von ca. 1,3 ym und einer n-Dotierung unterhalb von 5-10% cm 3.

Ein zweiter Wafer wurde freundlicherweise von der Firma Global Light Indu-
stries? kostenfrei zur Verfiigung gestellt. Es handelt sich dabei ebenfalls um mit
MOCVD auf Saphir aufgewachsenes Material mit einer Dicke von iiber einem
pm. Eine gezielte Dotierung wurde beim Aufwachsen nicht vorgenommen (not
intentionally doped).

Da bei den PAC-Spektren kein Unterschied zwischen den verschiedenen Ma-
terialien festgestellt werden konnte, wird auf eine Unterscheidung im Weiteren
verzichtet.

Fiir die Implantation wurden mit einer Diamantdrahtséige aus den Wafern
Stiicke mit einer GroéBe von ca. 5 x 5 mm? herausgeschnitten. Bei einer anschlie-
enden Reinigung in Trichlorethylen, Aceton, Isopropanol und destilliertem Was-
ser wurden Verunreinigungen der Oberfliche bestmdglich beseitigt.

4.1 Implantation

Samtliche Implantationen wurden am Bonner Isotopenseparator vorgenommen.
Hier besteht die Mdoglichkeit, stabile und radioaktive Isotope mit einer Energie
von bis zu 160 keV auf einen Probenhalter zu beschleunigen. Dazu werden die
Atome zunéchst verdampft, ionisiert und durch Anlegen eines positiven Potentials
an die Tonenquelle auf bis zu 80keV beschleunigt, bevor die entstandenen Ionen
durch einen Separationsmagneten nach dem Verhiltnis von Ladung zu Massezahl

LCree, Inc.; 4600 Silicon Drive; Durham, NC 27703
2Global Light Industries GmbH; Karl-Friedrich-Gau$3-Str. 1; 47475 Kamp-Lintfort
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getrennt werden. Der Probenhalter 148t sich dann noch auf eine Spannung von
bis zu —80kV legen, so dafl die maximale Energie der Tonen 160 keV betragt.

In dieser Arbeit wurden das radioaktive Isotop ''In und das stabile '*°In
implantiert. ''In wurde dabei aus in HCI geléstem Indiumchlorid verdampft. Der
Grofiteil des radioaktiven "''In wurde von der Firma NEN? bezogen. Sie benutzt
zur Herstellung die Reaktion "Cd(p,zn)'"'In bei der auch '"'Cd anfllt. Das
Cadmium wird chemisch zum Grofiteil absepariert und das Indium ebenfalls als
gelostes Indiumchlorid ausgeliefert. Aufgrund derselben chemischen Form beider
Isotope konnen sie mit der gleichen Tonenquelle implantiert werden.

In Ausnahmefillen wurde ''In auch am Bonner Isochron-Zyklotron durch
die Reaktion Ag(c,2n)MIn hergestellt. Der maximale Wirkungsquerschnitt
fiir diese Reaktion liegt bei einer Energie von ca. 26 MeV und betrigt etwa
1200 mbarn [LAN89]. Als Strahlenergie werden daher 33 MeV gewihlt und am
Hochstromplatz eine 100 um dicke Silberfolie beschossen.

Da die Folie aus natiirlichem Silber besteht und somit °”Ag enthilt, kommt
es im gleichem Mafie auch zur Produktion von '®In via '°"Ag(a, 2n)'%In. Dies
stellt jedoch lediglich fiir Anisotropiemessungen ein Problem dar (siehe 5.3).

Bei der Implantation wird das bestrahlte Silber in einem Ofen erhitzt und das
Indium aus der Folie verdampft. Anschliefend wird es an einer Oberflache ioni-
siert. Aufgrund der geringeren Tonisationsenergie kommt es dabei zur bevorzugten
Ionisation von Indium gegeniiber anderen Verunreinigungen der Massenlinie 111
wie z.B. Cadmium.

Fiir alle hier vorgestellten Messungen wurde Indium aus beiden Bezugsquellen
unter einem Einschufwinkel von 7° mit der Maximalenergie von 160 keV implan-
tiert. Die Aktivitdt der Probe wird dabei online mit einem y-Spektrometer gemes-
sen. Durch Messung des Stroms am Target kann aus der Implantationsdauer und
der implantierten Fliache die Gesamtionendosis berechnet werden. Wihrend diese
bei der Implantation von Indium aus dem Zyklotron aufgrund des Verdampfungs-
prozesses aus der Silberfolie etwa der Indiumdosis entspricht, wird bei dem von
NEN bezogenen Indiumchlorid auch noch '*'Cd implantiert, welches zum einen
aus dem Zerfall des 'In herriihrt, zum anderen aber auch aus der Herstellung
und unvollkommenen chemischen Separation beim Hersteller. Fiir die Messungen
mit niedrigen Dosen wurde daher Indium aus dem Zyklotron benutzt, um die fiir
die Messungen erforderliche Aktivitiat bei niedriger Dosis zu erreichen.

Die Reichweite der Indiumatome im Galliumnitrid wurde mit dem Pro-
gramm SRIM2000 [BIE80] simuliert. Es berechnet mit Hilfe eines Monte-Carlo-
Algorithmus die Effekte einer Tonenimplantation in Schichten verschiedener Ma-
terialien wie z.B. Defektkaskaden und Sputtereffekte. Fiir die Zwecke dieser Ar-
beit wurde es herangezogen, um zu iiberpriifen, da die implantierten Atome
innerhalb der GaN-Schicht bleiben und um die Konzentration der In-Atome bei
Implantation einer bestimmten Dosis zu bestimmen.

3NEN Life Science Products GmbH
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Abbildung 4.1: TRIM-Simulation: Reichweite von In in GaN bei Implantation
mit 160 keV.

Abbildung 4.1 zeigt die berechnete Verteilung des In in GaN. Die maximale
Reichweite betriigt ca. 800 A. Es ist also sichergestellt, da sich alle implantierten
Sonden innerhalb der GaN-Schicht und nicht im Substrat befinden. Die maximale
Dichte wird bei etwa 350 A erreicht. Bei einer Dosis von 10'® cm~2 betriigt sie
2,6 - 10 Atome/cm3. Geht man von komplett substitutionellem Einbau des In
auf Ga-Plédtzen aus, so erreicht man im Ga-Untergitter eine maximale Ersetzung
von 6% aller Ga-Atome durch In.

4.2 Tempern der Proben

Zum Ausheilen der implantationsinduzierten Schiden wurde die Probe verschie-
denen Temperprozessen unterzogen. Dafiir steht eine Kurzzeittemperanlage (RTA
= Rapid Thermal Annealing) zur Verfiigung [MAR90].

Die Anlage besteht dabei aus einem evakuierbaren Rezipienten und zwei
gekiihlten Elektroden. Die Probe wird zum Tempern zwischen zwei Graphitstrei-
fen mit einer Breite von 3 cm gelegt, die in die Elektroden eingeklemmt werden.
Beim Anlegen einer Spannung an die Elektroden kénnen durch die Joule’sche
Wirme hohe Temperatursteigerungen von Raumtemperatur bis auf iiber 1200 °C
in wenigen Sekunden erreicht werden.

Die aktuelle Temperatur wird dabei iiber ein Thermoelement kontrolliert.
Beim Erreichen einer einstellbaren Solltemperatur wird die Heizleistung verrin-
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gert und eine elektronische Regelung [MOE92] hiilt die Temperatur konstant.

Bei Temperaturen iiber 1200 °C muf§ die Temperatur mit einem Pyrometer
kontrolliert und die Regelung von Hand vorgenommen werden.

Beim Ausheilen der in dieser Arbeit untersuchten GaN-Proben wurde die RTA
zunichst evakuiert und dann mit Stickstoff einer Reinheit von 5.0 geflutet. Das
Tempern fand dann unter konstantem Stickstoffflufl (751/min) statt. Um die ein-
zelnen Ausheilschritte gut miteinander vergleichen zu kénnen, wurden isochrone
Ausheilprogramme durchgefiihrt. Die Haltezeit betrug jeweils 120 s.

Da es beim Tempern der Proben zu einem Ausdampfen des Stickstoffs von
der Oberfliche kommen kann, wurde beim Tempern eine proximity cap benutzt.
Dabei wird eine zweite GaN-Probe mit der GaN-Oberfliche auf die erste ge-
prefit. Hierdurch kann die Beschiddigung der Oberfliche zu hoheren Temperatu-
ren hin verzogert werden. Die Diplomarbeit von M. Keiser [KEIO1] beschiftigt
sich ausfiihrlich mit der Problematik.
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Messaufbau

Der in Abschnitt 2.3.2 beschriebene Versuchsaufbau eignet sich zur Messung bei
Raumtemperatur. Es stehen fiir Messungen bei verschiedenen Temperaturen noch
ein Kryo-Refrigator und ein Ofen zur Verfiigung.

5.1 Messungen unterhalb der Raumtemperatur

Fiir die PAC-Messungen unter Raumtemperatur steht ein Kryo-Refrigator der
Firma Leybold-Heraeus zur Verfiigung. Er besteht aus einer Kompressorein-
heit und einem zweistufigen Kaltkopf. Mit einem geschlossenen Heliumkreislauf
wird iiber einen Gifford-McMahon-Prozefy der Kaltkopf auf minimale Temperatur
gekiihlt. Dieser Proze3 besteht aus einem Kreislauf von isochoren und isobaren
Einzelschritten bei denen das Helium bei hohem Druck vom Kompressor an den
Kaltkopf geleitet wird, von wo es mit niedrigem Druck zuriickgefiihrt wird [LEY].

Die Proben wurden in Kupferfolie eingeschlagen und in einem Probenhalter,
ebenfalls aus Kupfer, befestigt. So ist eine aufrechte Position sichergestellt. Zur
thermischen Kontaktierung des Probenhalters mit dem Kaltkopf wurde Indium
verwendet. Die Orientierung der ¢-Achse konnte durch Drehen des Kaltkopfes
verindert werden. Zum Zwecke der thermischen Abschirmung wurde der Pro-
benhalter dann noch mit einem Aluminiumréhrchen umbhiillt. Die Detektoren
konnen dann bis auf 10mm an die Probe herangebracht werden.

Zur Temperaturbestimmung befindet sich auf dem Probenhalter eine geeichte
Diode. Durch Widerstandsmessung wird dann die Temperatur im Bereich von
1,4 bis ca. 100K bestimmt. Fiir hohere Temperaturen steht noch ein Thermistor
im oberen Teil des Kaltkopfes zur Verfiigung.

Mit diesem Aufbau wurde eine minimale Temperatur von 16,5K erreicht.
Um hohere Temperaturen zu erreichen wird eine Stromheizung betrieben. Ein
Regelkreislauf stabilisiert dabei den gewiinschten Widerstandswert, sorgt also fiir
eine konstante Temperatur.

29



30 KAPITEL 5. MESSAUFBAU

5.2 Messungen oberhalb der Raumtemperatur

Fiir Hochtemperaturmessungen steht ein im Institut gebauter Ofen zur Verfiigung
[SCH93]. Das Zentralstiick darin ist ein knapp 9cm langer Graphitheizer, der
durch Stromfluf} erhitzt wird. Die Probe wird dabei in einem Quarzrohrchen in
den Heizer eingelassen und auf die Spitze eines Thermoelements gestellt. Die
Temperatur wird somit kontinuierlich gemessen und der Stromflufl von einem
Steuerprogramm geregelt [WEI93].

Der Ofen wird normalerweise unter Vakuum oder niedrigem Stickstoffdruck
(< 1mbar) betrieben. Um den Ofen und die BaFy-Kristalle der Detektoren zu
schiitzen wird die doppelwandige Ofenummantelung wassergekiihlt. Dabei ist der
Aufbau platzsparend genug, um die Detektoren bis auf 15mm an die Probe her-
anschieben zu konnen.

Da in dieser Arbeit Einkristalle gemessen werden sollten, mufite auch die
Orientierung sichergestellt werden. Dazu wurde knapp iiber dem unteren Ende
eines Quarzrohrchens die Hélfte der Wand abgefrést, so daf die Probe aufrecht an
der anderen Hélfte stehen kann. Mit einem Wolframdraht wurde die Probe dann
festgeklemmt. Die Orientierung der Oberflichennormalen in der Detektorebene
mufte per Augenmafl vorgenommen werden.

Der mogliche Mefibereich des Ofens erstreckt sich von Raumtemperatur bis
weit {iber 1000°C und reicht somit iiber den Bereich, in dem Galliumnitrid lang-
zeitstabil ist.

5.3 Messung der Anisotropiekoeffizienten

Bei den Messungen im Ofen und im Kryostaten kommt es zu vermehrter Streuung
der y-Quanten in der Verkleidung und im Probenhalter. Dies hat zur Folge, dafl
nicht die volle, fiir den eingestellten Abstand Probe-Detektor (d), erwartete Ani-
sotropie beobachtet wird. Um die zu erwarteten Anisotropiekoeffizienten zu be-
stimmen, wurde eine Silberfolie am Zyklotron fiir ca. 15 Minuten wie in Abschnitt
4.1 beschrieben bestrahlt und anschlielend in der RTA bei 500 °C fiir 120's aus-
geheilt. Die Indiumsonden befinden sich dann auf substitutionellen Silberplitzen.
Aufgrund der kubischen Symmetrie des Silbergitters verschwindet der elektrische
Feldgradient bei ausgeheiltem Gitter am Ort der Sonden (V,, =V,, =V,, =0)
und man erhilt im R-Wert-Spektrum die volle, aufgrund der eingestellten Detek-
torgeometrie erwartete Anisotropie.

Das bei der Bestrahlung entstehende '®°In weist jedoch einen ~-Zerfall von
205keV auf und stort damit den fiir die PAC-Messung interessanten Energiebe-
reich so, daf} eine genaue Einstellung der Start- und Stopenergiefenster unméglich
wird. Da 'In eine Halbwertszeit von 4,3 Stunden hat, kann man die Probe je-
doch vor Beginn der Messung abklingen lassen.
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Die PAC-Spektren (Abbildung 5.1) lassen sich dann mit einer langsamen Fre-
quenz fitten, die im Beobachtungszeitraum ein konstantes Signal liefert. Bei An-
gabe der erwarteten Anisotropiekoeffizienten Ags und Ay, liefert der Fit dann
eine multiplikative Konstante o um die die gefitteten Werte von den Meflwerten
abweichen. Fiir die Fits der Messungen im Kryostaten und im Ofen wurden die
erwarteten Koeffizienten A$)" einfach mit der erhaltenen Konstante multipliziert.
Dabei wurden folgende Resultate erreicht:

S T
Ofen 14mm | —0,1230 | 0,818736 | —0, 1007
Kryostat || 10mm | —0,0980 | 0,796426 | —0, 0780

Tabelle 5.1: Durch Messung von '!'In in Silber ermittelte Anisotropiekoeffizienten
fiir Messungen im Ofen und im Kryostaten.
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Abbildung 5.1: R-Wert-Spektren
von "In in Silber zur Aniso-
tropiemessung im Ofen und im
Kryostaten



Kapitel 6

Messungen & Ergebnisse

6.1 Variation der Indiumkonzentration

Fiir die Beobachtung des Einflusses der implantierten Indiumdosis auf die PAC-
Spektren wurden insgesamt 8 verschiedene Proben hergestellt und gemessen. Der
untersuchte Dosisbereich umfafit drei GréBenordnungen und reicht von 6-10"! bis
2-10" cm™2. Die hoheren Konzentrationen wurden dabei durch Vorimplantation
von '%Indium realisiert, wihrend die Proben mit niedrigen Dosen nur die fiir
die Messung erforderliche Menge '"Indium enthielten. Die niedrigste Gesamt-
dosis lag dabei bei 6 - 10!t cm 2. Die Probe GaN02f hatte mit 2 - 10° cm ™2 die
hochste Vorimplantationsdosis. Hier wurde die Dosis am ITN! in Lissabon mit
RBS bestimmt, wihrend man bei den anderen Proben auf die Dosisbestimmung
am Implanter angewiesen war.

Eine Auflistung der gemessenen Proben zeigt Tabelle 6.1. Die angegebenen
""Tn/Cd-Dosen bezeichnen dabei die Gesamtdosis implantierter Tonen withrend
der radioaktiven Implantation. Durch Herstellung (siehe 4.1) und unvollstindi-
ge Separation ist bei den Proben mit NEN-Indium der Grofteil der Dosis auf
UCd zuriickzufiihren. Bei den Implantationen von Indium aus der Herstellung
im Zyklotron ist "'Cd lediglich aufgrund des bereits zerfallenen Indiums zu er-
warten. Hier wird jedoch wegen der verwendeten Oberflichenionisation bei der
Extraktion aus der Silberfolie Indium bevorzugt.

Da die Implantationen immer solange durchgefiihrt wurden, bis ein online
messender Detektor eine Aktivitdt anzeigte, die sich fiir PAC-Messungen als
giinstig erwiesen hat, kann davon ausgegangen werden, daf§ die tatsichliche 'In-
Dosis bei allen Proben dhnlich ist und bei etwa 5-10'" cm™2 liegt. Die zusitzliche
Cd-Dosis hingt dann von der Strahlgiite und somit von verschiedenen Ofen- und
Plasmaparametern ab. Deshalb variiert sie von Probe zu Probe sehr stark.

Nach Implantation wurde in einem isochronen Temperprogramm das Aus-
heilverhalten der Proben nach Kurzzeitbehandlung in der RTA untersucht. Die

Mnstituto Tecnoldgico e Nuclear, Lissabon
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Probe ges. In-Dosis [em ] | "'Tn/Cd-Dosis [cm™] | "'In-Quelle
GaN#AT 1107 1107 NENT
GaNO1f 6,1-10'3 1,1-10' NEN
GaNO02f 2-10% <5-101 Zyklotron?
GaNO03f 3.10 2,510 NEN
GaN04f 1,210 1,1-102 NEN
GaNO5f 3 1,210 1,1-102 NEN
GaNO06f 5-10 2,5-10'2 NEN
GaN11f 6- 10" 6- 10" Zyklotron

Tabelle 6.1: Mit PAC gemessene Proben zur Untersuchung der Effekte bei Varia-
tion der implantierten Indiumdosis. Mit angefiihrt ist die Probe GaN#47 (siehe
Abbildung 3.1), die bei der Auswertung hinzugezogen wurde.

Proben GaN#47 (ohne Vorimplantation) und GaNO1f wurden dabei am ausfiihr-
lichsten untersucht. Die Ausheiltemperatur wurde sukzessive um 100 K erhoht
und zwischen den einzelnen Schritten jeweils PAC-Spektren, bei ausgewéhlten
Punkten auch einige Orientierungsmessungen, aufgenommen. Da mehrfach Pro-
ben parallel vermessen wurden und gréflerer Wert auf eine gute Statistik und
weniger auf die Anzahl der Me3punkte gelegt wurde, fiel das Mef3programm bei
den anderen Proben zum Teil bedeutend kiirzer aus.

6.1.1 Datenauswertung

Bei der Datenauswertung wurde Wert auf eine konsistente Beschreibung aller Pro-
ben gelegt. Daher wurden auch alte Daten aus der Mefireihe der Probe GaN#47
neu ausgewertet. Gefittet wurden die erhaltenen Spektren mit dem Programm
NNFit [BAR92|. Dabei wurden zwei einkristalline und ein polykristalliner Anteil
verwendet. Aufgrund der aus anderen Messungen (Kapitel 3) bekannten Orientie-
rung des Gitterfeldgradienten wurde die Richtung des Feldgradienten des ersten
Anteils dabei als fest in Richtung der Oberflichennormale (entlang der ¢-Achse)
angenommen.

Der zweite Anteil wurde ebenfalls einkristallin angepaft. Fiir die Orientierung
dieses Anteils stellte sich ein Winkel zwischen Feldgradienten und Startdetektor,
in NNFit ¢ genannt, zwischen 22° und 26° als ideal heraus. Es wurde angenom-
men, daf} der Feldgradient in der Detektorebene liegt () = 0). Diese Werte wurde

INEN Life Science Products GmbH

2Bestrahlung einer Silberfolie am Bonner Zyklotron (Abschnitt 4.1)

3Die Probe GaN05f wurde zwischen Vorimplantation und '''In-Implantation fiir 2 Minuten
bei 1000 °C unter Stickstofflufl und einer proximity cap getempert um den Einfluf} des bei der
Vorimplantation entstandenen korrelierten Implantationsschadens in der Umgebung der Sonden
abseparieren zu konnen.
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auch bei abweichenden Kristallorientierungen (Abbildung 2.6) beibehalten.

Der dritte, polykristalline Anteil wies bei allen Spektren eine hohe Ddmpfung
auf. Diese beschriinkt den Effekt des Anteils auf die ersten Punkte des Spektrums.
Es ist daher anzunehmen, dafl er die Abweichungen von der erwarteten Aniso-
tropie und die Sonden in stark gestorter Umgebung beschreibt. Da hier auch
eventuelle Fehler bei der Bestimmung der Zeitnullpunkte der aufgenommenen
Spektren stark einflielen, wird dieser Anteil nicht tiefergehend besprochen.

6.1.2 Ergebnisse

Als Beispiel fiir die Ergebnisse des Temperprogramms soll hier die Probe GaN#47
dienen. Die optische Verdnderung der Spektren (siehe Abbildung 3.1) spiegelt
sich hauptséchlich wider in einer Verschiebung der prozentualen Anteile der ver-
schiedenen Frequenzen. Direkt nach der Implantation zeigt sich ein fiir Halbleiter
typisches, stark gestortes Spektrum. Erst nach Beginn des Ausheilprogrammes
kommt es zur Ausbildung der drei gefitteten Frequenzen. Die Anderung der Hy-
perfeinparameter des ersten und zweiten Anteils ist in Abbildung 6.1 dargestellt.
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Abbildung 6.1: Einflul des Temperns auf Anteile f, Dampfung § und Frequenz
vg im System '"'In:GaN ohne ''5In-Vorimplantation.

Befinden sich nach dem Temperschritt bei 673 K noch weniger als 20 % der
Sondenkerne in der von der ersten Frequenz beschriebenen Umgebung, so steigt
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dieser Anteil bis zur Behandlung bei 1173 K stetig auf knapp 60 % an und fallt
erst nach dem Temperschritt bei 1373 K rapide wieder ab. Dieser Anstieg geht
auf Kosten der anderen beiden Anteile. So fiillt die Besetzung des zweiten Anteils
von anfinglich 59 % (673 K) auf 30 % nach einer Ausheiltemperatur von 1273 K
ab. Der dritte Anteil schlieBlich trigt nach anfinglich noch 25% schon ab der
Behandlung bei 873 K nur noch zu unter 10 % zum Spektrum bei.

Die verschiedenen Anteile zeigen auch beziiglich Frequenz und Dampfung ein
unterschiedliches Verhalten. Wéhrend die Quadrupolkopplungskonstante v des
zweiten Anteils sich bei durchgehend hoher Dampfung é mit leicht ansteigender
Tendenz um einen Wert von ca. 13 MHz bewegt, zeigt der erste Anteil erstaun-
licherweise einen deutlichen Frequenzabfall von 7,6 bis auf 6,1 MHz zu hoheren
Ausheiltemperaturen hin. Dies wird begleitet von einer ebenfalls stetig nachlas-
senden Dampfung (von Anfangs ca. 20 % auf unter 15 %).

Die hier regelmifig durchgefiihrten Orientierungsmessungen bestétigen dabei
die Orientierung des ersten Feldgradienten entlang der ¢-Achse. So verschwindet
bei der Orientierung der Oberflichennormalen auf den Startdetektor (siehe 2.6)
das Signal des ersten Anteils vollstdndig, wihrend die anderen beiden Anteile
ihren Beitrag nicht wesentlich &ndern (Abbildung 3.3).

Alle bisherigen Veréffentlichungen [BUR97][RON97] stimmen darin {iberein,
daf} der erste Anteil von den substitutionell auf Galliumpléitzen eingebauten Son-
denatomen mit defektfreier Umgebung herriihrt (Gitteranteil). Dafl implantiertes
Indium sich bei der Implantation in GaN zu iiber 90 % auf Galliumplitzen einfin-
det, wurde bereits mit emission channeling [RON97] und channeling mit Ruther-
ford Backscattering (RBS) [ALVIS8][LOR00a] gezeigt. Des weiteren stimmt die
Richtung des gemessenen Feldgradienten mit der aufgrund der Kristallsymmetrie
erwarteten Orientierung des Gitterfeldgradienten iiberein. Somit kann hier von
einer defektfreien Umgebung ausgegangen werden. Dies deckt sich auch mit dem
Verlauf des prozentualen Anteils der Sonden beim Ausheilen: der Anteil steigt
erst langsam bei hohen Temperaturen an. Hier spiegelt sich die Tatsache wider,
dal in Galliumnitrid erst bei hohen Temperaturen Diffusionsvorgénge zu beob-
achten sind. Nach der Behandlung bei 1373 K fillt der Anteil dann stark ab. Hier
ist dann schon unter dem Mikroskop eine deutliche Schidigung der Oberfliche
sichtbar: der Stickstoff tritt aus und man erkennt das zuriickbleibende metallische
Gallium [KEIO1].

Bei der Beobachtung der Dampfung fillt ein Abfall zu hoheren Ausheiltem-
peraturen hin auf. Dies bedeutet, daf} die Sonden eine zunehmend einheitlichere
Umgebung sehen, was wiederum mit dem Ausheilen des Gitters in Einklang steht.

Der Abfall des Anteils der zweiten Frequenz héingt dann ebenfalls mit dem
Ausheilen des Gitters zusammen. Aufgrund der hohen Dampfung des Signals wird
hier eine weite Verteilung verschiedener Feldgradienten an den Orten der Sonden-
atome beschrieben. Hierzu pafit die uneinheitliche Orientierung des Feldgradien-
ten. Unabhéngig von der Probenorientierung liefert der zweite Anteil ndmlich
immer dhnliche Beitrige zum Spektrum. Ein ,, Ausschalten“ der Wechselwirkung
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durch Ausrichtung des Feldgradienten auf einen Startdetektor wie beim Gitteran-
teil ist nicht gelungen.

Da der zweite Anteil jedoch auch nicht durch ein polykristallines Signal zu
beschreiben ist, liegt hier die Vermutung nahe, daf eine Uberlagerung verschiede-
ner einkristalliner Anteile beobachtet wird, wie sie z.B. bei Leerstellen in néichster
Umgebung zu beobachten wére. Hier liegen, je nach Kristallsymmetrie, eine fest-
gelegte Zahl verschieden orientierter Feldgradienten vor, die jedoch nicht einzeln
aufgelost und gefittet werden kénnen.

Ohne eine genauere Aussage iiber die Natur der Defekte in der Umgebung der
Sonde treffen zu konnen, kann der zweite Anteil also als gestorter Anteil gedeu-
tet werden. Aufgrund der Ergebnisse aus der Rutherford-Riickstreuung [LOR00a]
und des Emission Channeling [RON97] ist aber zu erwarten, daf es sich um substi-
tutionell auf Ga-Plétzen eingebaute Sonden handelt, bei denen der Feldgradient
aufgrund verschiedener Defekte in der Umgebung der Sonde vom Gitterfeldgra-
dienten abweicht.

Unterschiede bei Variation der Dosis
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Abbildung 6.2: Variation des Anteils ungestérter '''In-Sonden in GaN beim Tem-
pern fiir Proben mit unterschiedlichen In-Gesamtdosen.
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Wihrend das beschriebene Verhalten fiir alle Proben qualitativ zutrifft zei-
gen sich doch Unterschiede bei einem genaueren Vergleich der einzelnen Pro-
ben. Zunéchst beobachtet man fiir den Anteil der ungestérten Sonden eine klare
Abhéangigkeit von der In-Gesamtdosis. Proben mit héheren Dosen zeigen nach
den einzelnen Ausheilschritten im Allgemeinen einen niedrigeren Gitteranteil.
Abbildung 6.2 zeigt die einzelnen Verldufe. Vor allem Proben mit einer Dosis
von iiber 10 cm~2 zeigen nach der Behandlung der Proben bei 773 K einen um
bis zu 10 % niedrigeren Anteil ungestorter Sonden. Dies dndert sich erst nach
dem Ausheilschritt bei 1273 K, wo man bei den hochimplantierten Proben noch-
mals einen Anstieg beobachtet, wiahrend die anderen Proben wenig bis gar keine
Anderung zeigen. Bis auf die Probe mit einer Gesamtdosis von 5 - 10 cm 2 er-
reichen alle Proben einen Giteranteil zwischen 50 und 60 %. Die Probe GaN11f
mit 6 - 10" ecm™2 erreicht hier sogar einen Anteil ungestdrter Sonden von 62 %.
Interessant ist hier auch das Verhalten der Probe GaNO05f, die zwischen '°In-
Implantation und der Implantation der Sonden bei 1173 K ausgeheilt wurde. Es
zeigte sich ein deulich hoherer Gitteranteil als bei der bis auf das Tempern gleich
behandelten Probe GaNO04f.
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Abbildung 6.3: Verhalten von Frequenz vg (a) und Dampfung (b) ungestorter
1Tn-Sondenkerne in GaN beim Tempern fiir Proben mit unterschiedlichen In-
Gesamtdosen.
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Auffillig ist auch der Abfall des Hyperfeinfeldes bei besser ausgeheilter Um-
gebung. Die maximale Frequenz zu Beginn des Ausheilprogrammes steigt mit der
Dosis stark an. Die Proben mit héheren In-Implantationsdosen zeigen grundsétz-
lich hohere Frequenzen nach gleichen Temperschritten. Zu hoheren Ausheiltem-
peraturen hin nimmt die Differenz jedoch ab, bis nach der Behandlung bei 1273 K,
also der bestmdoglichen Ausheilung, die einzelnen Werte konvergieren und in ei-
nem Bereich zwischen 6,1 und 7,0 MHz liegen. Die nach der Vorimplantation
ausgeheilte Probe nimmt wieder eine Sonderstellung ein und zeigt deutlich nied-
rigere Frequenzen als die gleichzeitig implantierte Referenzprobe.

Die Didmpfung des Gitteranteils zeigt ein deutlich uneinheitlicheres Bild. Die
abfallende Tendenz hin zu bessere Ausheilung bestétigt sich jedoch bei den mei-
sten Proben.

Der gestorte Anteil zeigt keine klare Korrelation zur implantierten In-Dosis.
Es wird lediglich ein hoherer Mittelwert der Quadrupolkopplungskonstante fiir
hoher implantierte Proben beobachtet, der &hnlich zum Gitteranteil bei besserem
Ausheilen nachléfit. Nach Tempern bei 1273 K beobachtet man Werte zwischen
12 und 15MHz. Der Anteil liegt dann fiir alle Proben bei ca. 30 %. Lediglich
die hochstimplantierte Probe (5-10'® cm™?) zeigt zu Gunsten des stark gestorten
dritten Anteils einen Wert von nur 16 %.

6.1.3 Erginzende Messungen

Zwei Proben wurden mit der Rontgendiffraktometrie (XRD) an der Universitét
Magdeburg ? vermessen. Sie wurden parallel in Bonn mit einer Gesamtdosis von
510" ¢m~? implantiert. Eine Probe wurde danach 120s in der RTA bei 1273 K
getempert.

Abbildung 6.4 zeigt die erhaltenen Spektren. Die nicht ausgeheilte Probe zeigt
eine deutliche Aufweitung des (0002)-Reflexes von GaN hin zu niedrigeren Win-
keln. Dies weist auf eine Aufweitung des Gitters entlang der ¢-Achse hin. In dieser
verspannten Region wird ein Gitterparameter ¢ von 5,216 A beobachtet, im Ge-
gensatz zu den 5,185 A im Hauptpeak. Nach dem Tempern verschwindet diese
Schulter, was auf eine Relaxation der verzerrten Regionen hinweist.

6.1.4 Diskussion

Nicht unerwartet sind die niedrigeren Anteile ungestorter Sonden bei hoheren
Implantationsdosen. Hier ist ein deutlicher Effekt der grofieren Defektdichte kor-
relierter Implantationsschéden sichtbar. Man erhélt einen grofleren Anteil an Son-
den mit einem von verschiedenen denkbaren Defekten in der niheren Umgebung.

2Fiir die Durchfiihrung der Messungen danken wir Dr. Bldsing von der Universitéit Magde-
burg.
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Abbildung 6.4: Aufweitung des Gitters in Richtung der ¢-Achse nach Ionenim-
plantation von In in GaN und Effekt des Temperns

Erst beim Ausheilen der Defekte beim Tempern steigt der Anteil substitutionel-
ler Sonden mit defektfreier Umgebung an. Mit Beseitigung der Defekte erreichen
schliefllich alle Proben dhnliche Zustéinde mit vergleichbaren Anteilen ungestorter
Sonden. Dies weist darauf hin, dafl der Grofteil der korrelierten Schiden durch
Tempern ausheilbar ist.

Der maximal erreichbare Anteil ungestérter Sonden fiir '''In in GaN von ca.
60 %, wie er auch von anderen Gruppen [BURI7][RON97] erhalten wurde, zeigt
keine deutliche Dosisabhéngigkeit (siehe Abbildung 6.2). Er bleibt unabhingig
von der Dichte der durch die Implantation erzeugten Schiden spezifisch fiir das
System "'Tn:GaN. Die reine Messung der Dosisanhéngigkeit gibt iiber die Ursache
keine weitere Information.

Die erhchte Quadrupolkopplungskonstante v, der ungestdrten Sonden bei
unvollstdndiger Ausheilung des Gitters zeigt hingegen eine klare Korrelation mit
der Gesamtdosis. Nach dem Ausheilen bei 973 K steigt die Frequenz deutlich
mit der Dosis an. Der lineare Fit in Abbildung 6.5 soll den Zusammenhang ver-
deutlichen. Leider reicht die Genauigkeit der Dosisangabe nicht aus, um den
Zusammenhang zu bestétigen. Die Fehler lieflen sich aus verschiedenen Konzen-
trationsmessungen mit RBS abschétzen.

Bei guter Ausheilung des Kristalls (1273 K) ist dieser Effekt wesentlich
schwicher. Die Ursache fiir den Anstieg des Feldgradienten ist hier weitgehend
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Abbildung 6.5: Abhéngigkeit von v, von der Implantationsdosis nach Tempern
bei 973 K und 1273 K

beseitigt.

Aufgrund der Rontgenuntersuchung (Abbildung 6.4) 148t sich auf die Aus-
bildung eines Verzerrungsfeldes in der Probe durch eine Elongation der ¢-Achse
schlieBen. Dies wird auch von anderen Messungen bestitigt: Sienz et al. [SIE01]
haben durch Messung der makroskopischen Verbiegung von GaN-Proben bei Im-
plantation von Mg, Ca und Si Spannungsaufbau nachgewiesen. Liu et al. beob-
achteten ebenfalls eine Gitteraufweitung anhand der Anderung des (0002)-XRD-
Reflexes bei Ca-Implantation [LIU0O].

Aufgrund unserer Ergebnisse 1483t sich also auf einen deutlichen Einfluf} der
Gitterverzerrung auf den elektrischen Feldgradienten am Ort des Sondenatoms
schlieflen. Aufgrund des Frequenzanstiegs fiir alle Sonden scheint also die Gesamt-
dosis direkten Einflul auf den von einer einzelnen Sonde beobachteten Feldgra-
dienten zu haben. Dies deckt sich mit den Messungen von Liu et al. [LIU00], in
denen nicht ein Anstieg der Intensitdt der auch von uns beobachteten Schulter auf
dem (0002)-Reflexes beobachtet wurde, sondern eine Verschiebung der Schulter
zu kleineren Winkeln und damit einer stirkeren Aufweitung des Gitters. Es han-
delt sich hier also nicht um einen mikroskopischen Effekt in der Umgebung der
einzelnen Sonden sondern um den Aufbau eines makroskopischen Verzerrungs-
feldes in der gesamten implantierten Schicht, der mit der insgesamt erzeugten
Defektdichte korreliert ist.
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Beim Tempern wird die Gitterverzerrung durch Relaxation der implantier-
ten Schicht beim Ausheilen der bei der Implantation erzeugten Defekte abgebaut
und es kommt zum Abfall des Feldgradienten. Deutlich wird dies bei der Unter-
suchung des Effekts des Ausheilens der Probe GaNO05f nach der Vorimplantation.
Sie zeigt das Verhalten einer Probe mit deutlich niedrigerer Dosis, die durch
die Vorimplantation erzeugten Defekte sind hier schon weitgehend behoben. Das
Konvergieren der Feldgradienten aller Proben nach Tempern bei 1273 K weist
schliellich auf das Erreichen eines gemeinsamen Zustands hin, dessen Verzerrung
der der unimplantierten Probe nahekommt.

Unbeantwortet bleibt zunichst die Frage, warum auch nach dem Ausheilen
bei allen Proben maximal 60 % der Sonden dem Gitterfeldgradienten unterliegen.
Dies verwundert vor allem deswegen, weil die Anndherung der beobachteten Feld-
gradienten beim Tempern auf ein gutes Ausheilen des Gitters hinweist und mit
RBS/channeling-Messungen ein Anteil substitutionell eingebauter In-Atome von
iiber 90 % beobachtet wurde [LORO00a]. Die leichten Abweichungen der Proben
mit hohen Implantationdosen von den erreichbaren 60 % weisen jedoch bei diesen
Proben auf das Vorhandensein nicht mehr ausheilbarer, durch Ionenimplantation
erzeugter Defekte hin.

Maximale Indiumdosis

" GaN06f nach RTA 973K
| Raghavan

= T T ¥ T ¥ T
| GaNO06f nach RTA 1273K
A Raghavan

0 100 200 300 400 500
time [ns]

Abbildung 6.6: Das Spektrum der Probe mit der Gesamtionendosis von 5 -
10" ¢cm~2 weist nach der Behandlung bei 1273 K einen Anteil ungestérter Sonden
auf.
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Abbildung 6.7: Bei einer Gesamtionendosis von 2 - 10! cm ™2 sinkt nach Tempern
der Schwerpunkt der Frequenzverteilung ab, es kommt jedoch nicht zur Ausbil-
dung eines scharfen Signals.

Ein weiteres Ziel der Messung der Dosiabhingigkeit war die Ermittlung der
maximalen Indiumdosis, bei der die Effekte noch ausgeheilt werden kénnen. Hier
wird eine einsetzende Amorphisierung der Probe erwartet. Zu diesem Zweck wur-
de eine Probe mit einer Dosis von 2 - 10" cm™? prépariert. RBS/Channeling-
Messungen [LOR00a] zeigen bei dieser Probe eine hohe Defektdichte, jedoch keine
Amorphisierung. Aus Sicht der PAC ist die Amorphisationsgrenze jedoch schon
iiberschritten. Das Ausheilen in der RTA zeigt nur einen geringen Effekt auf
den R-Wert, das Spektrum bleibt stark geddmpft. Die typische Form eines aus-
geheilten Spektrums wird an keinem Punkt erreicht, und es 148t sich bei der
Datenauswertung kein Gitteranteil mehr nachweisen. Wie in [NATO00]| beschrie-
ben ist die Rutherford-Riickstreuung im Allgemeinen etwas unempfindlicher. Die
erwihnten Messungen zeigen fiir eine Indiumdosis von 5-10% cm =2 deutlich nicht
ausheilbare Defekte. Ein deutlich amorphes Spektrum erhilt man mit RBS erst
bei einer Dosis von 3 - 106 cm=2.

Aussagekraft der Daten

Die Schwierigkeit bei der Auswertung der Spektren liegt in der sehr geringen
Stiarke der beobachteten Wechselwirkung. So bedeutet die beobachtete Frequenz
wy (siehe 2.2.1) von 6 MHz eine Periode von ca. 1000 ns. Bei einem Beobach-
tungszeitraum von 800 ns hat man jedoch schon knapp die 10-fache Lebensdauer
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des Zwischenniveaus der ''In-Kaskade beobachtet, und die Statistik des Signals
wird gegeniiber dem Untergrund zu schwach, um verlafiliche Aussagen iiber die
Anisotropie treffen zu kénnen. Aufgrund der Korrelation der einzelnen Parame-
ter, wie z.B. der Ddmpfung  mit dem prozentualen Anteil von Sondenkernen in
einem bestimmten Feldgradienten, lassen sich nur relative Vergleiche anstellen.
Lediglich die beobachteten Kopplungskonstanten v sind im Rahmen der Fehler
auch absolut zu bewerten.

Die Proben GaN03f und GaN06f wurden auflerdem noch auf der 3-Detektor-
Anlage gemessen, bei der noch erschwerend hinzukommt, dafl sie aufgrund der
Signalverarbeitung nur Spektren von maximal 512 Kanilen erlaubt und hier
zusétzliche Information verloren geht. Durch die verinderte Elektronik kénnen
die Spektren auch leicht unterschiedlich aussehen, so dafl die Ergebnisse nur be-
dingt miteinander vergleichbar sind.

Zusammenfassung

Zusammengefaf3t kann man also sagen, dafl die Ionenimplantation vor allem eine
Verzerrung des Gitters zur Folge hat, die durch eine Anderung der Gitterpara-
meter einen starken Einflufl von iiber 40 % auf den Feldgradienten hat. Die nur
geringen Unterschiede in den Anteilen bei Variation der Indiumdosis lassen jedoch
vermuten, dafl das Gitter noch nicht wesentlich beschidigt ist. Vielmehr deutet
das Verhalten der Feldgradienten bei der Ausheilung auf eine gute Gitterrekon-
struktion hin, bei der es unverstindlich ist, dal man maximal 60 % der Sonden-
kerne in storungsfreier Umgebung beobachten kann. Viele Messungen, unter an-
derem von M. Keiser [KEIO1] und C. Ronning et al. [ RON97], haben gezeigt, daf3
diese Grenze nicht abhingig von Dotierung, Qualitit und Bearbeitung des ver-
wendeten Wafers ist, sondern eine spezielle Erscheinung des Systems '!'In : GaN
zu sein scheint.

Des Weiteren wurde gezeigt, dal der erreichbare Ausheilungsgrad auch un-
abhingig von der Gesamtdosis der implantierten lonen ist, sofern die Dosis un-
ter einer Schwelle bleibt, bei der die Gitterstruktur des implantierten Bereichs
beginnt, lokal in einen amorphen Zustand iiberzugehen. Aufgrund der hier ge-
fundenen Ergebnisse wurde die Schwelle auf den Bereich zwischen 5 - 10'* und
2 -10% cm 2 begrenzt.

Die zunéchst vermuteten Indiumcluster wurden bei diesen Messungen nicht
beobachtet. Nach dem Ausheilen bei 1273 K zeigen alle Proben ein #hnliches
Verhalten. Ein bei Clusterbildung zu erwartendes, dosisabhéngiges Signal in aus-
geheiltem Gitter konnte nicht nachgewiesen werden.
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6.2 Temperaturabhingigkeit des Hyperfein-
feldes

Im zweiten Teil der vorgelegten Arbeit wurde die Temperaturabhingigkeit des
Hyperfeinfeldes der substitutionellen, ungestérten Sonden untersucht. Dabei
erhoffte man sich, analog zur implantationsinduzierten Gitterverzerrung, eine
Anderung der Kopplungskonstanten v aufgrund der thermischen Expansion des
Gitters zu sehen.

Insgesamt fiinf Proben wurden zuniichst mit ''In implantiert. Die Implan-
tationsenergie lag wiederum bei 160keV. Nach Implantation wurden die Pro-
ben in der RTA fiir 120 s bei 1000 °C unter einem proximity cap ausgeheilt. Die
Probe GaN11f wurde abweichend davon zuvor schon bei 700 °C ausgeheilt und ge-
messen, da sie auch fiir die Untersuchung des Ausheilprozesses bei verschiedenen
In-Dosen (Abschnitt 6.1) herangezogen wurde. Die Messungen wurden anschlie-
Bend bei verschiedenen Temperaturen im Kryostaten und im PAC-Ofen durch-
gefithrt (sieche Abschnitt 5). Da hier zunéchst eine genaue Temperaturmessung
und eine gute Orientierung des Einkristalls sichergestellt werden mufite, unter-
scheiden sich die gemessenen Bereiche und die Anzahl der Meflpunkte von Probe
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Abbildung 6.8: R-Wert-Spektren fiir '*'In in GaN bei Temperaturen von 16,5K
(a), 123K (b), 198K (c) und 273K (d).
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zu Probe erheblich.

Um die thermische Stabilitdt von GaN zu iiberpriifen, wurden bei héheren
Temperaturen mehrere Spektren bei einer Temperatur aufgenommen, um so
Anderungen im Spektrum durch Ausheileffekte oder Zersetzung der Probe beim
Ausdampfen des Stickstoffes von der Oberfliche beobachten zu kénnen.

6.2.1 Spektren
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Abbildung 6.9: R-Wert-Spektren fiir '''In in GaN bei Temperaturen von 323 K
(a), 423K (b), 523K (c), und 823K (d).

Bei der optischen Priifung der erhaltenen R-Wert-Spektren fillt ein unter-
schiedliches Verhalten des Signals oberhalb und unterhalb der Raumtemperatur
auf. In Abbildung 6.8 sind Spektren der Probe GaNO09f bei verschiedenen Tem-
peraturen im Kryostaten gezeigt. Man erkennt dabei keine Anderung des Signals
zu hoheren Zeiten hin, lediglich der Beginn des Spektrums zeigt eine deutliche
Anderung hin zu einem schnelleren Anisotropieabfall bei niedrigeren Temperatu-
ren.

Bei hoheren Temperaturen zeigt sich dann ein deutlicher Anstieg der beobach-
teten Frequenz (Abbildung 6.9). Dabei nimmt auch der Anfang des Spektrums
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eine andere Form an, was hier schon auf eine deutliche Anderung des Verhaltens
der Sondenkerne in gestorter Umgebung hinweist.

6.2.2 Datenauswertung

Fiir die Fits wurden zunéchst die Anisotropiekoeffizienten benutzt, die mit der
Silberfolie fiir den Kryostaten und den Ofen bestimmt wurden (siehe Abschnitt
5.3). Dabei zeigte sich, dal bei den Messungen in GaN im Kryostaten eine hohere
Anosotropie als bei der Messung an der Silberfolie beobachtet wurde. Deshalb
wurde die multiplikative Konstante auf einen Wert von 0, 9 korrigiert und fiir alle
Mefireihen konstant gehalten. Um herauszufinden, ob die Abweichung durch ein
unvollstindiges Ausheilen der Silberfolie oder eine schlechte Reproduktion der
Detektorgeometrie hervorgerufen wurde, wire eine weitere Anisotropiemessung
wiinschenswert gewesen. Leider konnte sie im Rahmen dieser Arbeit nicht mehr
durchgefiihrt werden.

Fiir die Messungen im Kryostaten wurden dann zwei einkristalline Anteile an-
gefittet. f; beschreibt dabei den Anteil der substitutionellen, ungestérten Sonden.
Hier wurde von einer erfolgreichen Orientierung der Probe im Displex ausgegan-
gen (¢ = 45°, siehe auch Abbildung 2.6). Der zweite Anteil fo beschreibt dhnlich
wie bei der Variation der Indiumdosis die Sondenkerne in gestorter Umgebung.

Bei den Messungen im PAC-Ofen wurden zunéchst drei Anteile benutzt, wobei
im Vergleich zum Displex eine dritte, polykristalline Frequenz hinzugenommen
wurde. Sie beschreibt dabei die Abweichungen der beobachteten Anisotropie zu
den Koeffizienten, die mit der Messung von '"In in Silber ermittelt wurden.
Hierdurch kommt es zu kleinen Fehlern beim Vergleich der ermittelten Anteile der
einzelnen Sondenumgebungen, die jedoch dadurch begrenzt sind, dafl die dritte
Frequenz einen Anteil von weniger als 10 % bei der Probe GaN09f ausmacht,
die als einzige mit geniigend Melpunkten iiber den gesamten Temperaturbereich
hinweg beobachtet werden konnte.

Bei den anderen Proben gibt es nicht genug Punkte, um das Verhalten quan-
titativ iiber den gesamten Temperaturbereich beschreiben zu kénnen. Sie zeigen
jedoch qualitativ dasselbe Verhalten wie die Probe GaNO09f. Als verlafllicher Pa-
rameter wurde von diesen Proben nur die Quadrupolkopplungskonstante v der
Sonden in ungestorter Umgebung fiir die Beschreibung der Temperaturabhingig-
keit benutzt.

6.2.3 Temperaturabhingigkeit des Gitteranteils

Die schon an den Spektren ersichtliche Verschiebung des Minimums der R-Wert-
Kurven zu kleinen Zeiten hin beruht auf der Anderung der Quadrupolkopplungs-
konstante v, der ungestorten Sonden. Wihrend unterhalb der Raumtemperatur
fiir alle Proben Werte um 6,3 MHz beobachtet werden, steigen die Werte aller
Proben zu hoheren Temperaturen steil an. Bei einer Temperatur von 1023 K liegt
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Vg, bei 9,2 MHz. In den Verlauf passen sich dabei auch Werte verschiedener Pro-
ben gut ein (Abbildung 6.10).

Des Weiteren wird ein Anstieg des Anteils ungestorter Sonden zu héheren
Temperaturen hin festgestellt (Abbildung 6.11). Die Probe GaNO09f zeigt hier bei
Raumtemperatur zunéichst einen Anteil von ca. 65 %. Dies entspricht etwa dem
bei der Untersuchung der Dosisabhéngigkeit gefundenen Wert. Die Abweichung
ist durch die Korrelation des beim Fit erhaltenen Anteils der einzelnen Sonde-
numgebungen mit den verwendeten Anisotropiekoeffizienten zu erkléren.

Beim Aufheizen stellt man nun einen S-férmigen Anstieg des Gitteranteils
fest. Ab einer Temperatur von 573 K 148t sich das gesamte Spektrum mit einem
einzigen Anteil beschreiben, und man erreicht also bis auf den Fehler bei den
benutzten Anisotropiekoeffizienten einen Anteil der Sondenkerne in ungestorter
Umgebung von 100 %. Der dritte Anteil variiert innerhalb der Fehler nicht und
liegt bei ca. 7%. Bei der Beschreibung der Spektren ab 573K wurde er ver-
nachléssigt.

Das gesamte Verhalten ist dabei reversibel, wie die Messung an der Probe
GaN#60 zeigt (gestrichelte Linie in Abbildung 6.10). Sie wurde zunichst bei
Raumtemperatur gemessen und dann beim Aufheizen bei 200°C, 400°C und
600 °C. Dann wurde wieder abgekiihlt und Spektren bei 300 °C und wiederum
Raumtemperatur aufgenommen. Dabei unterscheiden sich die beiden Raumtem-
peraturmessungen in allen Werten im Rahmen der Fehler nicht und auch die
beobachtete Frequenz bei 300 °C pafit gut in den Verlauf hinein.

6.2.4 Verhalten der gestorten Sonden

Analog zum Anwachsen des Anteils ungestorter Sonden verschwindet der Anteil
von Sondenkernen in gestorter Umgebung zu hoheren Temperaturen hin. Ab
573 K aufwirts lassen sich keine Sonden in gestorter Umgebung mehr nachweisen.

Bei der Beobachtung der Quadrupolkopplungskonstante v zeigt sich bei
Raumtemperatur zunéchst eine Frequenz von 17 MHz wie sie auch aus der Un-
tersuchung des Ausheilverhaltens bekannt ist. Dieser Wert fillt dann zu héheren
Temperaturen immer mehr ab bis man bei 523 K 11 MHz beobachtet und die
beiden Anteile nicht mehr klar trennen kann.

Zu niedrigen Temperaturen ist ein deutlicher Frequenzanstieg bemerkbar, der
sich durch einen immer steileren Anisotropieabfall bei tieferen Temperaturen in
den Spektren widerspiegelt (Abbildung 6.8). Bei 16,5 K erhélt man aus dem
Fit schlieflich eine stark gedimpfte Frequenz (0 = 94 %) um einen Wert von
138(11) MHz.
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Abbildung 6.10: Temperaturabhingigkeit von vg, fiir '''In in ausgeheiltem GaN
bei unterschiedlichen Proben. Alle Proben zeigen ein dhnliches Verhalten. Die
Datenbeschriftung bei der Probe GaN#60 zeigt den Ablauf der Messungen.
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Abbildung 6.11: Nach Ausheilen zeigt sich bis Raumtemperatur fiir *'*In in GaN
ein Anteil von Sondenkernen in ungestoérter Umgebung von ca. 65 %. Der Anteil

steigt danach steil an.
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6.2.5 Diskussion
T3/2- Abhéngigkeit von vg,

Aufgrund der kubischen Symmetrie wird in den meisten Halbleiter wie Si oder
GaAs kein Feldgradient und damit keine Temperaturabhingigkeit beobachtet.
Bei Messungen an einigen nichtkubischen, terniren Halbleitern wurde von Moller
[IMOE95] auf einen Vorzeichenwechsel des Feldgradienten geschlossen. Barfuf} et
al. beobachteten in den Verbindungen ShyTes und BisTes zumindest einen leich-
ten Anstieg der Kopplungskonstante v [BAR83]. Bei den Substanzen handelt es
sich dabei um Halbleiter mit sehr kleinen Bandliicken von 0,32V bzw. 0,13 eV.

In nichtkubischen Metallen wird in der Regel jedoch ein Abfall des Feld-
gradienten mit zunehmender Temperatur beobachtet. Dabei wird der einfache
Zusammenhang

vo(T)/ve(0) =1— B - T*?

mit positiven Werten fiir B in der GréBenordnung von 10~° K~3/2 beobachtet
[CHR76]. Die hier gemessenen Werte fiir die Kopplungskonstante der ungestorten
Sonden wurden daraufhin ebenfalls auf diesen Zusammenhang hin untersucht und
zeigen ein dhnliches Verhalten (Abbildung 6.12).

ool vo(T)vg(0)=1+1,75(1)-10"-T*

65| Val0)=5,874(7) MHz

8.0 -
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Abbildung 6.12: Untersuchung der T%—Abhfingigkeit des Hyperfeinfeldes fiir '*In
in GaN.
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Ein linearer Fit erbrachte fiir die Koeffizienten folgende Werte:
B=—-1,75(1)-107°K*?  1,(0) = 5,874(7) MHz

Die relative Anderung von vo in GaN liegt also in derselben Groflenordnung
wie in anderen nichtkubischen Kristallen, zeigt jedoch erstaunlicherweise einen
Anstieg mit der Temperatur.

Thermische Expansion und Punktladungsmodell-Simulation

Um zu untersuchen, ob der beobachtete Anstieg des Feldgradienten zu hohen
Temperaturen hin durch die thermischen Eigenschaften des Gitter verursacht
wird, wurden Literaturdaten iiber die thermische Expansion gesammelt. Anders
als bei der Gitterverzerrung durch Tonenimplantation liegen aus Rontgendiffrak-
tometriemessungen nicht nur Informationen iiber die Anderung des c-Parameters
bei Variation der Temperatur vor, sondern auch iiber die Temperaturabhingig-
keit des a-Parameters. In der Literatur [IWAOO0][LES94]| wird dabei von einem
Anstieg beider Parameter, also einer Erweiterung der Einheitszelle, berichtet.
Die Anderung ist dabei anisotrop und es wurde ein Abfall des ¢/a-Verhiltnisses
zu héheren Temperaturen hin beobachtet.
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Abbildung 6.13: Relative Anderung der Kopplungskonstante v der ungestorten
Sonden mit der Temperatur aus PAC-Messungen mit '"'Tn und ®'Hf und Simu-
lation im Point-Charge-Modell. Die Messungen mit Indium zeigen eine deutlich
stirkere Temperaturabhingigkeit.
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Leider existieren keine Informationen iiber die Auswirkung dieser Deformation
auf den Feldgradienten wie z.B. aus Simulationen mit dem WIEN-Programm.
Ausgehend von der Annahme der Temperaturunabhéngigkeit des u-Parameters
wurden jedoch in unserer Gruppe Rechnungen mit einem Point-Charge-Model
(PC-Modell, siehe [ASS85]) angestellt. Sie deuten zwar auf einen leichten Anstieg
des Feldgradienten bis ca. 550 K hin, die relative Anderung liegt jedoch nur im
Bereich von 2,5 Prozent. Oberhalb von 550 K liefert das PC-Modell konstante
Feldgradienten.

Der Unterschied dieser Vorhersage zum Experiment konnte auf eine Tempe-
raturabhingigkeit des u-Parameters hinweisen. Vorliegende WIEN-Simulationen
in verschiedenen Wurtzitkristallen zeigen eine grole Empfindlichkeit des EFG bei
Variationen von u [DIE98|[ALO99].

Erste Messungen der Temperaturabhéngigkeit von v in GaN mit der Sonde
'8THf [LORO1D] zeigen einen anniihernd linearen Anstieg bis mindestens 1100 K.
Dabei ist die prozentuale Anderung von Vg geringer als die Vorhersage des PC-
Modells.

Gestorter Anteil

Der beschriebene Anstieg des Anteils ungestorter Sonden mit zunehmender Tem-
peratur verbliifft zunéchst im gemessenen Temperaturbereich, da bei so niedrigen
Temperaturen keinerlei Diffusion in GaN erwartet wird. Platzwechsel, die zu einer
weiteren Ausheilung des Gitters fithren, konnen auch aufgrund der Reversibilitét
des beobachteten Effekts ausgeschlossen werden. Ein Modell zur Beschreibung
muf} also sowohl das ungestorte Signal der Sonden bei hohen Temperaturen als
auch den starken Abfall der Anisotropie zu Beginn der Spektren bei niedrigen
Temperaturen erkliren. Der Mechanismus muf dabei reversibel sein.

Modell der dynamischen Storstelle

Eine mogliche Ursache fiir das Verhalten der gestérten Sonden wére das Vor-
handensein einer bei Raumtemperatur beweglichen Storstelle in der Umgebung
der Sonde. Dabei wére eine solche Storstelle bei tiefen Temperaturen zunéchst
ortsfest eingefroren. Fiir die Sonden bedeutet dies eine statische Stérung. Dabei
steht aber die Richtung des hierdurch erzeugten Feldgradienten nicht fest. Gibt
es dabei viele denkbare Orientierungen, so entspricht dies am ehesten einer poly-
kristallinen Verteilung statischer Feldgradienten, da alle Orientierungen méglich
sind. Wesentliches Merkmal eines solchen Signals wére in der PAC der Abfall des
Signals auf einen Hardcore-Wert, da auch bei beliebiger Orientierung ein Teil (im
Fall n = 0 ist dieser 1/5 des Ausgangssignals) der Anisotropie erhalten bleibt.
Mit zunehmender Temperatur kann die Storstelle dann aufgrund der thermi-
schen Energie die Position wechseln und wird dabei in einem bestimmten Zustand
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Abbildung 6.14: Statischer Grenzfall: Die Storstelle ist an einem von mehreren
moglichen Orten eingefroren, die Sonden unterliegen einer Verteilung statischer
Feldgradienten und man erhélt ein quasi polykristallines Spektrum

eine durchschnittliche Aufenthaltsdauer 7 aufweisen. Fillt diese Aufenthaltsdau-
er dann unter die Lebensdauer des Zwischenniveaus ab (7 ~ t1/2), so kann die
Storstelle wihrend des Beobachtungszeitraums der Sonde mehrfach die Position
wechseln. Die Sonde erfihrt dann Feldgradienten mit sich pl6tzlich dndernder
Orientierung und die Richtungskorrelation zwischen ~; und v, geht verloren. Das
Signal wird dann im Gegensatz zum statischen Fall nicht auf den Hardcorewert
sondern auf Null abfallen.

Abbildung 6.15: Dynamischer Bereich: Die Storstelle erreicht eine Sprungfrequenz
bei der die Aufenthaltsdauer an einem Ort in den Bereich der Lebensdauer des
Zwischenniveaus des Sondenkerns kommt. Die Storstelle kann also wahrend des
Beobachtungszeitraums , hiipfen* und man beobachtet einen Abfall der Aniso-
tropie auf Null.

Bei noch héheren Temperaturen wird die Sprungrate der Storstelle schliellich
so grof}, dafl die Sonde nicht mehr an die einzelnen Feldgradienten der Storstelle
an einem festen Ort, sondern an einen zeitlichen Mittelwert koppelt. Man befin-
det sich dann im quasistatischen Grenzfall. Der Effekt ist aus der NMR auch als
,motional narrowing“ bekannt, da man eine Verengung des Signals mit zuneh-
mender Temperatur beobachten kann. In der PAC wiirde dies einer Abnahme der
Dampfung entsprechen.
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Abbildung 6.16: Im quasistatischen Grenzfall unterliegen die Sonden dem zeitli-
chen Mittel des elektrischen Feldgradienten. Betrégt der Beitrag der Storstelle im
Mittel Null, so beobachtet man den Gitterfeldgradienten der ungestérten Sonden.

Bewegt sich die Storstelle dabei beispielsweise auf kubischen Plétzen, kann
sich der dadurch induzierte Feldgradient wegmitteln und man mifit am Ort der
Sonden nur noch den Gitterfeldgradienten.

Das Modell wiirde erkldren, warum die Sonden bei hohen Temperaturen dem-
selben Feldgradienten wie die ungestorten Sonden unterliegen und ist im Einklang
mit der Reversibilitiit des Prozesses. Ein wesentliches Merkmal fiir die Uber-
priifung der These wire die Beobachtung eines Hardcorewertes bei Tiefsttempera-
turmessungen, der bei den Messungen bei Raumtemperatur nicht zu beobachten
sein sollte.



54 KAPITEL 6. MESSUNGEN & ERGEBNISSE

Uberpriifung des Modells

Um das vorgestellte Modell anhand der Daten genauer untersuchen zu konnen,
wurde aus den Daten der bei Raumtemperatur ungestorte Anteil absepariert.
Hierzu wurde ein Spektrum unter Beibehaltung des Anteils f; der ungestorten
Sonden mit den jeweils ermittelten Werten fiir Quadrupolfrequenz v und Damp-
fung § simuliert und von den ermittelten R-Wert-Spektren abgezogen. Die erhal-
tenen Spektren sind in Abbildung 6.17 fiir einige Punkte zusammengefaft.

R(t) (gestorter Anteil)

Zeit [ns]

Abbildung 6.17: Der gestorte Anteil im '!'In-Spektrum in GaN. Der Anteil der
ungestorten Sonden wurde von den Daten subtrahiert.

Im statischen Grenzfall sollte eine Restanisotropie zu hohen Beobachtungszei-
ten hin beobachtbar sein (Abbildung 6.14). Bei einem Anteil f, von 35 % gestorter
Sonden, einer Anisotropie A,, im Displex von 0, 088 und einem Hardcore von 20 %
des Ausgangssignals wire die erwartete Verschiebung 0,2 - f; - Ags etwa 0, 006.
Leider ist die Ungenauigkeit bei der Orientierung der Probe (siehe néchster Ab-
schnitt) zu grofl, um bei der Messung des hardcore diese Genauigkeit zu erreichen.

Probleme bei der Messung der Temperaturabhiingigkeit

Problematisch bei der Aufnahme der Spektren erwies sich vor allem die Orien-
tierung der GaN-Einkristalle. So mufite unter anderem bei beiden Anlagen ein
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Probenhalter ausgesucht bzw. konstruiert werden, mit dem die Vermessung in
Raghavan-Geometrie (siehe 2.6) mdoglich ist.

Bei gedffnetem Kryostaten kann die Probe auf wenige Grad (£5°) genau ein-
gestellt werden. Diese Ungenauigkeit liegt bei der vorgestellten Messung noch
im Rahmen der sonstigen Fehler. Der Fehler bei der Orientierung im PAC-Ofen
ist mit dem verwendeten Probenhalter jedoch noch um einiges grofier (+£10°).
Darum sind die Koeffizienten s, bei der Mischung der verschiedenen Ubergangs-
frequenzen leider nicht genau bekannt und die Bestimmung der Parameter der
einzelnen Anteile ist stark erschwert. Besonders negativ fiir die Uberpriifung des
Modells der beweglichen Storstelle erweist sich dabei der unbekannte Anteil des
Hardcore.

Eine zweite Fehlerquelle liegt in der Einstellung der Detektorabstdnde zu der
Probe. Da hier kein starres Gestell besteht, miissen nach Einbau des Kryostaten
und des Ofens in die Anlage die Detektoren per Augenmaf so justiert werden, dafl
sich die Probe mittig befindet. Dabei kann der Detektorabstand von Mefreihe zu
Mefireihe um wenige Millimeter variieren. Die effektive Anisotropie zeigt jedoch
eine starke Abhingigkeit von dieser Einstellung, so daf} ein relativer Vergleich
der Anteile der verschiedenen Beitridge nur bei einer geschlossenen Mefireihe von
Punkt zu Punkt moglich ist. Daher wurde bei der Auswertung der Anteile nur
die ausfiihrlich gemessenen Probe GaNO09f herangezogen.

Nachteilig kann sich hier auch ein Fehler bei der Zentrierung der Probe aus-
wirken, die ja ebenfalls per Augenmaf} erfolgen mufite. Hierdurch kann es zu
Unterschieden in den verschiedenen 90°- bzw. 180°-Spektren kommen die sich
nachteilig auf den errechneten R-Wert auswirken.

Dariiberhinaus mufite an dem Probenhalter auch eine prézise Temperatur-
messung sichergestellt werden. Da die Schrittweite der Messungen jedoch recht
grofl war (meist 50 K), wirkt sich ein Fehler von einigen K nicht sehr nachteilig
aus.



Kapitel 7

Zusammenfassung & Ausblick

Das Ausheilverhaltens verschiedener Halbleitermaterialien nach Ionenimplantati-
on 148t sich gut mit der Methode der gestorten y-v-Winkelkorrelation beobachtet
[KEIO1],[BAR99],[LOROOb]. Im III-V-Halbleiter Galliumnitrid kam es dabei zu
sehr unterschiedlichen Ergebnissen bei den Messungen mit den Sonden ''In und
I8IHf [LORO1a]. Ziel dieser Arbeit war ein besseres Verstiindnis der Messungen
von "In in GaN. Bisherige Messungen zeigten in diesem System einen Abfall
des beobachteten Feldgradienten fiir Sondenkerne in ungestorter Umgebung zu
héheren Ausheiltemperaturen hin und einen ungewo6hnlich kleinen Wert fiir den
Feldgradienten im Vergleich zu den Messungen mit der Sonde Hafnium.
Zunichst wurden fiir die genauere Analyse Messungen an Proben mit ver-
schiedenen In-Gesamtdosen durchgefiihrt (Abschnitt 6.1). Dabei wurde der Auf-
bau eines Verzerrungsfeldes in der implantierten Schicht durch den korrelierten
Schaden bei der Ionenimplantation gezeigt. In der PAC zeigt sich diese Verzer-
rung in einer im Vergleich zum unverzerrten Gitter erh6hten Kopplungskonstante
vg. Die Verzerrung wurde durch Rontgendiffraktometriemessungen bestétigt.
Durch die Variation der In-Gesamtdosis konnte dabei auch die Korrelati-
on der Verzerrung mit der Dosis gezeigt werden. Bei gut ausgeheilten Pro-
ben nach dem Tempern bei 1273 K ist das Verzerrungsfeld weitestgehend ab-
gebaut. Dies weist darauf hin, da} der korrelierte Schaden bis zu einer In-
Gesamtdosis von 5 - 10" Atome/cm? gut ausheilbar ist. Bei einer Gesamtdosis
von 2 - 10 Atome/cm? ist der Schaden aus Sicht der PAC nicht mehr ausheilbar.
Ungeklért ist in diesem Zusammenhang weiterhin die grofle Diskrepanz zu
den Messungen mit der Sonde Hafnium. So wurde in diesen Proben beim Aus-
heilen bislang keine Anderung des Feldgradienten beobachtet. Hier wire eine
Untersuchung von Proben mit einer hohen Dosis implantierter Ionen, z.B. In-
dium, interessant, um vielleicht hier einen Einflufl des Verzerrungsfeldes auf die
Kopplungskonstante v sehen zu kénnen.
Unklar ist auch noch der hohe Unterschied in dem Betrag des beobachteten
Feldgradienten (Kapitel 3). Es wurden dabei keine Anzeichen fiir eine Ausschei-
dung von Indiumclustern, die den niedrigeren Feldgradienten bewirken kénnten,

o6
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gefunden.

In einer weiteren Mefireihe wurde die Temperaturabhingigkeit des Hyperfein-
feldes (Abschnitt 6.2) fiir '"'In in GaN untersucht. Dabei wurde ein deutlicher
Anstieg der Kopplungskonstante v zu héheren Mefitemperaturen hin festgestellt.
Dabei folgt der Anstieg etwa einer 7%/2-GesetzmiBigkeit. Es wurde ein Vergleich
mit den Ergebnissen mit der Sonde 8'Hf angestellt. Hier wurde ein deutlich ge-
ringerer Effekt festgestellt.

Simulationen mit einem Point-Charge-Modell sagen zwar den Anstieg des Hy-
perfeinfeldes voraus, kénnen aber nicht die grofie relative Anderung von knapp
50 % bei Erwdrmung der Probe von Raumtemperatur auf 1023 K erkldren. Hier
wire eine genauere Berechnung mit Algorithmen wiinschenswert, die die Wellen-
funktionen der Valenzelektronen mitbeschreiben.

Eine interessante Beobachtung gab es noch bei der Untersuchung der Tempe-
raturabhingigkeit des Verhaltens von Sonden in gestérter Umgebung. Hier wurde
zum einen bei tiefen Temperaturen ein deutlich schnellerer Abfall der Anisotro-
pie im R-Wert-Spektrum festgestellt. Man erkennt deulich die Zusammensetzung
des Signals aus zwei wesentlichen Komponenten. Damit 148t sich auch zum ersten
Mal die seltsame Form des Anfangs der Spektren bei Raumtemperatur verstehen.

Zum anderen wurde im Bereich zwischen 400 K und 500 K ein Ubergang der
gestorten Umgebung in das Verhalten der ungestorten Umgebung gemessen. Die
Beobachtung von knapp 100 % Sonden in ungestorter Umgebung oberhalb von
500 K weist auf eine deutlich bessere Auheilung als zunéchst vermutet hin. Es
wurde dabei ein Modell vorgestellt, dafl das Verhalten der Sonden in gestorter
Umgebung und die vollige Reversibilitdt der Beobachtungen bei Auftheizen und
Abkiihlen erkldren kénnte. Man gaht dabei von der Anwesenheit einer Storstelle
im Material aus, die bei tiefen Temperaturen ortsfest in der Umgebung der Sonde
sitzt und sich mit zunehmender Temperatur auf verschiedenen Plitzen durch das
Gitter bewegen kann.

Nicht erkldren lie8 sich bei den Messungen die Einteilung der Sonden in 2/3
ungestorter Umgebung und 1/3 gestérter Umgebung, unabhéngig von Probenma-
terial und Vorbehandlung der Proben. Sollte es sich bei der Stérung tatséchlich
um eine bewegliche Storstelle handeln, so bleibt ebenfalls die Frage nach der
Natur der Storstelle offen.

Zukiinftige Messungen sollten sich daher auf die Untersuchung dieses bisher
unbekannten Verhaltens konzentrieren. Die Frage nach der Art der Stérung steht
dabei im Fokus des Interesses. Die Entwicklung geeigneter Modelle und eine ge-
nauere Analyse des Ubergangs von gestorter und ungestorter Umgebung fiir die
Verifikation dieser Modelle wird dabei von entscheidender Bedeutung sein. Ei-
ne Vermeidung der Ausbildung der beobachteten Storung koénnte schliefllich ein
wichtiger Schritt fiir die Herstellung von elektronischen und photonischen Bau-
teilen auf GaN-Basis sein.
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