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I Einleitung

Indium(I1I)-Oxid in Bixbyitstruktur ist durch seine Eigenschaften als transparentes
leitfahiges Oxid ein interessanter Werkstoff fiir technische Anwendungen. So findet es
Verwendung als Beschichtung auf Flachbildschirmen und Solarzellen, wo es als
transparente Elektrode eingesetzt wird. Da es fiir einen Halbleiter eine sehr grof3e
Bandliicke besitzt, werden seine elektrischen Eigenschaften bei Raumtemperatur stark
durch Gitterdefekte beeinflusst. Eine geeignete Methode zur Untersuchung von
Fehlstellen im Kristall ist die Gestorte yy-Winkelkorrelation (PAC), die auch fiir die in
dieser Arbeit beschriebenen Messungen verwendet wird.

Die urspriingliche Motivation dieser Arbeit ist, neben der Verbesserung des Verstind-
nisses von polykristallinen In,Os-Schichten, einen Beitrag zur Aufkldarung sogenannter
Electron Capture After Effects (ECAE) zu liefern. Es soll der Einfluss verschiedener
Untergrundmaterialien auf das Auftreten von ECAE in darauf liegenden Schichten
beschrieben werden.

Wie sich herausstellt sind die dafiir zur Verfiigung stehenden Proben ungeeignet.
Darum wird, erfolgreich, eine einfache Methode zur Herstellung polykristalliner In,Os-
Schichten getestet.

Im Zweiten Teil der Arbeit werden PAC-Messungen an einkristallinen In,Os-Schichten
beschrieben. Dazu werden Einkristalle hoher Qualitdt und unterschiedlicher Dotierung
von Dr. Oliver Bierwagen vom Paul Drude Institut fiir Festkorperphysik zur Verfiigung
gestellt. Die Auswertung von PAC-Messungen in der komplexen Bixbyitstruktur wird
mit Punktladungsmodellsimulationen vorbereitet und erfolgreich angewendet. Der
Einfluss unterschiedlicher Dotierung auf ECAE wird untersucht.
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IT Grundlagen

1 Indium(II)-Oxid

Indium ist ein Metall der dritten Hauptgruppe, hat einen sehr niedrigen Schmelzpunkt
von 156,6 °C [ITS-90] und behidlt an Luft bei Normalbedingungen (NB) seine
metallisch glanzende Oberfliche. Bei der Oxidation kann es Bindungen unter-
schiedlicher Wertigkeit eingehen. Die einzig stabile und damit technisch nutzbare Form
ist Indium(IIT)-Oxid. Dieses kommt in mehreren kristallinen Phasen vor, wobei sich das
industrielle Interesse auf die Bixbyitstruktur konzentriert [PASQ]. In dieser Form ist
In,O; ein III-VI-Halbleiter mit einer direkten Bandliicke von 3,75 eV [GROS]. So kann
es zum Beispiel zum Bau von weill oder ultraviolett leuchtenden LEDs verwendet
werden. Als transparentes, elektrisch leitfihiges Oxid (transparent conducting oxide
TCO) bietet In,O; eine Reihe weiterer Anwendungsmoglichkeiten, wie eine als
Elektrode fungierende Beschichtung auf Flachbildschirmen oder Solarzellen. Meist
wird dabei bis zu 10 % SnO, als n-Dotierung beigemischt, um die Leitfdhigkeit zu
erhohen. Das so erzeugte Material wird als ITO (indium tin oxide) bezeichnet.

Diese Arbeit soll sich jedoch mit reinem, oder zumindest reinerem, In,O;
beschiftigen, was abhingig von der Art der Herstellung schon ein breites Spektrum an
elektrischen und optischen Eigenschaften aufweisen kann.

1.1 Die Bixbyitstruktur

Die Kristallstruktur, die in dieser Arbeit untersucht werden soll, ist nach einem Mangan-
Eisen-Oxid, dem Bixbyit benannt. Seine Raumgruppenbezeichnungen lauten 7', in
Schonflies-Notation, /a3 in Hermann-Mauguin-Symbolik und # 206 nach Inter-
national Tables for Crystallography [ITC]. Es zdhlt also zu den kubisch-raumzentrierten
Systemen und hat eine Gitterkonstante von 10,117(1) A, wobei die kubische (primitive)
Einheitszelle 80 (40) Atome beinhaltet [MARE] (Abb.II 1). Dabei befinden sich die
Sauerstoffatome auf den nach Wyckoff mit 48e bezeichneten Pldtzen. Die Indiumatome
besetzen alle Plitze der Gruppen 8b und 24d [FUCHS] (Abb.II 2), fiir die in der PAC
bezogenen Literatur eine weitere Bezeichnung {iblich ist, die auch in dieser Arbeit
verwendet werden soll. So ist die Bezeichnung ,,D* dquivalent zu 8b und Gitterplitze
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,»C“ wurden eben als 24d eingefiihrt. Dies mag unnétig verwirrend erscheinen, findet
seine Begriindung aber in den zugehorigen Punktsymmetrien Dsq bzw. C,.

Abbildung II 1 Einheitszelle des In,O; in Bixbyitstruktur: Sauerstoffatome in Blau gezeichnet,
Indiumatome auf Platz D (8b) in Rot und auf Platz C (24d) in schwarz. Dargestellt sind mehr als die 80
Atome der Basis, diese wurde um Indium C-Plitze an den Ridndern der Zelle erweitert.

Man kann sich die Einheitszelle in acht gleichgrole Wiirfel zerteilt vorstellen, deren
Zentren die Pliatze D darstellen. Die Pldtze C befinden sich dann etwas von den
Mittelpunkten der Kanten dieser Wiirfel verschoben, was durch den Parameter u
Ausdruck findet [WYCK]. Die Pldtze kommen entsprechend der Zahl in der Wyckoff-
Bezeichnung 8 bzw. 24 mal pro Zelle vor.

Abbildung IT 2 zeigt In-Atome auf beiden Positionen D und C, jeweils mit den
umgebenden sechs O-Atomen, welche die in dieser Arbeit untersuchten Feldgradienten
malgeblich beeinflussen.
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Abbildung II 2 links: Position D mit 3-zdhliger Symmetrieachse; rechts: Position C mit 2-zéhliger
Symmetrieachse (annéhernd parallel zur Zeichenebene)

1.2 Elektrische Eigenschaften

Wie bereits erwdhnt sind die elektrischen Eigenschaften von In,O; entscheidende
Faktoren fiir seine technische Nutzbarkeit. Wie weiter unten erklart wird, spielen sie
auch fiir die Auswertung der PAC-Messungen eine wichtige Rolle. Darum sollen einige,
fiir den Ladungstransport entscheidende Gréfen hier kurz skizziert werden.

Durch seine groBe Bandliicke kommen in ideal einkristallinem In,O; bei
Zimmertemperatur praktisch keine freien Ladungstriger vor. Das Auftreten einer
messbaren Leitfdhigkeit ist auf Gitterdefekte zuriickzufithren. So koénnen z.B. Elemente
der vierten Hauptgruppe substitutionell auf In-Pldtzen als Donatoren fungieren (ITO).
Des weiteren tragen Sauerstoffdefekte stark zur Leitfihigkeit bei, denn fiir jedes
defizitire O-Atom verbleiben zwei ungebundene Elektronen im Kristall zuriick, die als
Leitungselektronen dienen konnen (Ionisierungsenergie ca. 17 meV [BIER2]). So wird
in [PREIS] gezeigt, dass der Widerstand von In,Os-Schichten durch Tempern in O--
Atmosphiére, bei gleichzeitiger Steigerung der Hall-Beweglichkeit, wéichst. Andererseits
kann die Leitfdhigkeit stark erhoht werden, indem durch Temperaturbehandlung im
Vakuum O-Fehlstellen erzeugt werden [DIXIT][PREIS][BIER].
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2 Die gestorte y-y Winkelkorrellation - PAC

Das hier verwendete Messverfahren TDPAC (fiir time differential perturbed angular
correlation spectroscopy oder noch kiirzer PAC) hat sich in den letzten Jahrzehnten als
wirkungsvolle Methode zur Untersuchung der direkten Umgebung bestimmter Plitze
innerhalb eines Kristallgitters erwiesen.

Dazu wird ein radioaktives Isotop, welches iiber eine geeignete y-y-Kaskade
(Abb.II 3) in einen Grundzustand tibergeht, als Sonde in der zu untersuchenden Probe
deponiert. Die Probe wird ins Zentrum mehrerer, meist vierer, y-Detektoren befestigt
und mittels mehrerer Koinzidenzschaltungen werden, gleichzeitig fiir verschiedene
Winkel ® (Abb.II 4) zwischen den Abstrahlrichtungen, Lebensdauerspektren des Zwi-
schenzustands I,M der Kaskade aufgenommen. Findet in diesem Zwischenzustand eine
Wechselwirkung (Stérung) zwischen Sondenkern und seiner Umgebung statt, fiihrt dies
zu einer zeitabhidngigen Abweichung der Abstrahlcharakteristik des zweiten Quants,
welches den Zwischenzustand entvolkert. Man misst also leicht modulierte
Zerfallskurven.

L M
— Start-Detektor

Y, E, 1, m,

I M Q £, Zahler

Yz E2 12 m,

"Stoppuhr'n

I: M;
Abbildung II 3 allgemeine y-y-Kaskade ~ Abbildung II 4 Schema der Versuchsanordnung

Die gemessenen Spektren werden so verrechnet, dass zum einen der exponentiell
abfallende Anteil eliminiert wird und zum anderen die Abweichungen von dieser reinen
Zerfallskurve hervorgehoben werden. So erhédlt man eine sogenannte Anisotropie-
funktion oder auch R-Wert (-Spektrum) R(t). Durch Anpassen einer der Wechsel-
wirkung (Storung) entsprechenden Storfunktion mit einem geeigneten Fitprogramm
wird versucht, die direkte Umgebung der Sondenkerne zu rekonstruieren.
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2.1 Die Sonde "'In

Fiir die Untersuchung von Indiumoxid bietet sich die Sonde '"In an, weil davon ausge-
gangen werden kann, dass ein Grofteil der implantierten Atome, nach angemessener
Temperaturbehandlung, auf wohldefinierten Gitterpldtzen verweilt. Sonden auf
Zwischengitterpldtzen, sowie damit verbundene Verzerrungen des Wirtsgitters, konnen
also vernachldssigt werden.

Abgesehen davon ist '"'In auch fiir die Untersuchung anderer Systeme eine weit
verbreitete PAC-Sonde. Die Griinde hierfiir seien nun kurz dargestellt. Die eigentliche
| =9/ 1) Kaskade findet erst nach dem EC zu
"mCd (Abb.II 5) statt. Dieser Zustand
hat aber nur eine Halbwertszeit von
49 min [PACW], was fiir praktische
Anwendungen "'In, mit einer Halbwerts-
zeit von fast drei Tagen, als Mutterisotop
bevorzugt. Fiir die Winkelkorrelations-

171 keV messungen entscheidend ist der Zwi-
¥ Ti2=85ns

111mCd

| = 5/2+ \ schenzustand mit /=5/2. Die Aniso-

A= -0,18 .
Q(5/27) = 0,83(13) barn \ tropie der ausgestrahlten Quanten findet
in den Anisotropiekoeffizienten Aj;
245 keV (Tabelle II 1) Ausdruck. Das relativ
ey groBe Quadrupolmoment Q ermdoglicht
=12+ eine intensive Wechselwirkung des
Abbildung II § y-y-Kaskade der Sonde ""In. Kerns mit umgebenden Feldgradienten.
Ganz recht ist (iiberzeichnet) die Triplettaufspaltung ~ Zur Vorbereitung der Messungen werden
des Zwischenzustandes im E-Feld angedeutet. die '"'In- Atome am Bonner Isotopen-

separator ionisiert, mit bis zu 160 kV
beschleunigt und in die zu untersuchenden Proben implantiert.

A22 A24 A42 A44

-0,180 -0,204 -0,001 +0,002
Tabelle II 1 theoretische Anisotropiekoeffizienten der Sonde '"'In [TDPAC]

2.2 Der verwendete Aufbau

Die Anlage, welche fiir die Messungen benutzt wird, besteht aus vier y-Detektoren, die
in einer Ebene mit einem Winkel von 90° zum jeweiligen Nachbarn montiert sind. Thr
Abstand zum Mittelpunkt, wo die Proben befestigt werden, kann variiert werden, um
der momentanen Aktivitit der Probe entsprechend einen Kompromiss zwischen
Zihlrate und Totzeit bzw. zufilligen Koinzidenzen zu finden. Auflerdem kann ein Ofen
mit Graphitheizer und einer sehr diinnen Wand aus Aluminium ins Zentrum gefahren
werden, um Messungen bei erhéhten Temperaturen im Vakuum (ca.10”mbar) oder
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unter Stickstofffluss vorzunehmen.

Die Detektoren bestehen aus LSO:Ce-(Cer-dotiertes Lutetiumoxyorthosilicat)
Szintillationskristallen in Form von Kegelstiimpfen mit einer Héhe von 2 cm und die
Durchmesser ihrer Flachen betragen 3,8 cm und 1,3 cm. Mit dieser Geometrie wird im
Energiebereich der nachzuweisenden Strahlung (170-250 keV) dank der hohen Dichte
von LSO eine Ansprechwahrscheinlichkeit von annihernd 100 % erzielt. Da in
natiirlichem Lutetium zu geringen Anteilen (2,6 %) auch der Betastrahler 'Lu
vorkommt, wird bei jeder Messung auch dessen Eigenaktivitét registriert, was wegen
der geringen Aktivitét aber kein groferes Problem darstellt.

Die Szintillatoren sind durch eine diinne Schicht Silikon6l optisch mit Photo-
multipliern des Typs XP2020 verbunden, zur Abschirmung vor elektrischen Feldern mit
Alufolie umwickelt und mit schwarzem Klebeband fixiert und vor Streulicht geschiitzt.
Ein Schaltbild der verbauten Detektorbasen ist im Anhang zu finden.

Da fiir die Lebensdauermessung jeder der vier Detektoren das Startsignal liefern
kann und wegen der Regenerationsphase dieses Kristalls dann noch drei Detektoren fiir
das Stoppsignal bleiben, werden immer zwdlf Spektren gleichzeitig aufgenommen.
Abbildung II 6 zeigt ein Blockschaltbild der dazu verwendeten Koinzidenzschaltung.
Die einzelnen Komponenten werden in der Bildunterschrift erldutert.

lo
(Start)

Routing-
o einheit
St Star
in out HIES ]
Verzogerung ;|
TAC TIFHC Signal ADC MCA
-]
“Alout Ptopp  Stopy
in out Signal  Gate
? L True True
iming|out Start  Gate  Stopp|
7
Alout 2| @
5 &
a é:,n o
Timingout < =4
Datenbits
SCAjout
CFDD D )
Timing|out o
TFA Lo -~ R
SCAjout ( OPP)
CFDD d
Timing out

Abbildung II 6 Blockschaltbild des verwendeten Messaufbaus. Die vier Detektoren A,B,C und D
liegen in einer Ebene im 90°-Winkel zu den Nachbarn. Thre Signale werden von den TFA in jeweils einen
Start- und einen Stoppkreis gespeist. Die CFDD sind Kombinationen aus Einkanalanalysatoren (SCA)
und CFD (constant fraction discriminator), die den Zeitpunkt der Registrierung eines Signals weitgehend
unabhdngig von seiner Intensitdt machen. Die SCA-Schwellen werden fiir das Startsignal (durch
GroBbuchstaben gekennzeichnet) auf den Bereich des 171 keV-Peaks und die des Stoppsignals
(Kleinbuchstaben) um die 245 keV-Linie im Energiespektrum gelegt. Der TAC (time-amplitude-
converter) gibt ein Signal aus, dessen Spannung proportional zur zwischen Start und Stopp vergangenen
Zeit ist. Dieses wird vom Analog-Digital-Konverter (ADC) in einen digitalen Wert umgewandelt, der von
der Routingeinheit dem richtigen Spektrum zugewiesen und an die MCA-Karte (multi chanel analyzer)
des Messrechners geleitet. (Grafik aus Diss. Dr. Riccardo Valentini, Bonn 2011)
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2.3 Entstehung der Spektren

An dieser Stelle soll etwas nédher auf die Theorie der gestorten y-y Winkelkorrelation
mit der Sonde ''In eingegangen werden. Alle Formeln sind soweit nicht anders
gekennzeichnet aus [SIEG], wo die Theorie, auch fiir andere Winkelkorrelations-
messungen (z.B a-y, B-y) ausfiihrlich dargestellt ist.

Grundvoraussetzung fiir PAC-Messungen ist die anisotrope Ausstrahlung beider
beteiligter Quanten. Wird vy, von einem Detektor nachgewiesen, ldsst sich die
Wahrscheinlichkeitsverteilung W(®), v, unter dem Winkel ® zur ersten Abstrahlrichtung
(Abb.II 4) nachzuweisen, nach Legendre-Polynomen entwickeln:

K

w(e)= > 4, P./cos®) F1
k=0
k gerade

Dabei ist die Summe aus Griinden der Paritétserhaltung auf gerade Zahlen k beschriankt
und lauft bis &, < Min(2/,2-Max (/,],2-Max{/,}) . Die Winkelabhingigkeit ist also
durch Polynome mit ausschlieBlich geraden Potenzen von cos(®) gegeben, die alle
Maxima bei 0° bzw. 180° und Minima bei +90° besitzen, was die oben beschriebene
Detektoranordnung motiviert.

Die Koeffizienten Ay werden Anisotropiekoeffizienten genannt, sie hdngen nur
von Spin und Multipolmoment der beiden Uberginge v, und 7y, ab, mit der
Normierungsbedingung A4q = 1. Bei realen Messungen lassen sich jedoch nicht die
vollen Anisotropiekoeffizienten beobachten, weil jede Quelle eine ridumliche
Ausdehnung hat und auch die Detektoren nicht nur Strahlung unter genau einem Winkel
registrieren. Beides flihrt im Allgemeinen zu einer Verminderung der Anisotropie, was
durch effektive Anisotropiekoeffizienten (kleiner als die theoretischen) berticksichtigt
wird, welche flir gegebene Probe-Detektorkonfigurationen gemessenen oder in Tabellen
nachgeschlagen werden konnen.

Da der Zwischenzustand von '""In einen Spin von /= 5/2 hat und bei beiden
Ubergiingen /=2 das groBte vorkommende Multipolmoment ist, wird k.. = 4. Die
theoretischen Ay finden sich in Tabelle II 1.

Die Storung durch EFG

Befindet sich der "'In-Kern in einer Umgebung, die keine kubische Symmetrie
aufweist, so kann er wihrend der Lebensdauer des Zwischenzustands I,M iiber dessen
elektrisches Quadrupolmoment Q mit elektrischen Feldgradienten (EFG) am Kernort
wechselwirken. Dabei wird durch das elektrische Feld die Entartung der Unterzustéinde
mit unterschiedlichem Betrag von M aufgehoben und durch den EFG Uberginge
zwischen ihnen induziert.

Veranschaulichen kann man sich die Situation am Fall eines im Magnetfeld
prazedierenden magnetischen Moments. Das Maximum der Emissionswahrschein-
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lichkeit, fiir von ihr ausgehende Strahlung, wird mit der (doppelten) Larmorfrequenz um
die Ladungsverteilung rotieren. Bei der Quadrupolwechselwirkung tritt an die Stelle des
Vektors der Magnetfeldstarke der Tensor des EFG, welcher als Hessematrix des
elektrischen Potentials @ (7) am Ort des Kerns die Form

_o'o(7)
v 0x,0x,

mit ij=1,2,3 hat. F2

Dabei sind die x; beliebige Raumkoordinaten. Mittels Transformation in sein
Hauptachsensystem X,Y,Z ldsst sich der EFG diagonalisieren und durch seine drei
Hauptkomponenten darstellen, wobei die Achsenbezeichnung so gewédhlt wird, dass gilt:

V.=V |=|V | und der Basisvektor X ist Eigenvektor zum Eigenwert Vi Y zu V,
und Z zu V.. Da sich am Ort des Kerns keine Ladung befindet, die zum EFG beitragt,
folgt aus der Laplace-Gleichung A ® =0 , dass nur zwei der drei Hauptkomponenten
voneinander unabhingig sind. Dies ermoglicht es, den EFG durch seine Maximal-
komponente V,, und einen so genannten Asymmetrieparameter

_ Vi~ Vyy

. 3
N %

zz

zu beschreiben, was die mathematische Behandlung und das Anpassen der Storfunktion
erleichtert.

Weil die Bestimmung von Q in der Praxis problematisch ist, werden oft zu V,
proportionale MessgroBen angegeben, die als solche nicht mehr davon abhidngen. Mit
der Elementarladung e, dem Plank'schen Wirkungsquantum % (%A=h/2z) und dem
Kernspin des Zwischenzustands / gelten die Bezeichnungen:

Quadrupolkopplungskonstante:

eQV .
VQ = T F4
Quadrupolwechselwirkungsfrequenz:
__eor, o
o= Gn1(21-1)
niedrigste Wechselwirkungsfrequenz fiir fermionische Kerne:
w, = o, (n=0) = 6w, (fir w, s.u.) Fé6

Fiir die Winkelkorrelationsfunktion (F1) bedeutet die Stérung eine Erweiterung um eine
zeitabhingige Stérfunktion G'(¢) , welche Informationen iiber die Wechselwirkung
im Zwischenzustand enthélt und um Kugelflichenfunktionen Y} (6,¢) an den Stellen
der beiden abgestrahlten Photonen (Richtungen der Wellenvektoren 75, 5, von Y, ).
Ihre allgemeine Form ist dann:

Wk, k)= 2 4, G (1) YE(6,,0,) Y)(6,,0,) F7

g hij
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Auf die Angabe der allgemeinen Form der Stérfunktion wird hier bewusst verzichtet, da
die zwei fiir die Auswertung der Messungen relevanten Spezialfille zu erheblichen
Vereinfachungen fiihren:

Bei polykristallinen Proben sind die Feldgradienten in alle Richtungen orientiert (die
Eigenvektoren X,Y,Z isotrop verteilt), dadurch erhélt W wieder die Zylindersymmetrie
von F1 und die Storfunktion hdngt nur vom Winkel zwischen den beiden
Emissionsrichtungen ® ab. Da wie oben erwdhnt fiir "'In gilt: £, =4 und

4,K Max(Aij) verkiirzt sich die Summe auf zwei Terme:

W(®’ sz’n’t) = 1+A22 ’ GZZ(VZZ’ n’t) 'PZ(COSQ)

3
mlt GZZ(sz’n’t):S20<n>+zs2n(n)COS<(DM<V22’YI)t) F8
n=1

Die Koeffizienten s, lassen sich analytisch berechnen und die Frequenzen w,
entsprechen den Ubergiéingen zwischen den Hyperfeinniveaus des Zwischenzustands.

Fiir einkristalline Proben mit kubischem Kristallsystem ldsst sich F7 auf eine dhnliche
Form bringen [BARTE], nur dass hier mehr Abhidngigkeiten zu beachten sind und im
Allgemeinen m # 0 lidsst sich keine geschlossene Form fiir die s-Koeffizienten finden:

W(PDK,V_,n,t)=1+4,G,(PDK,V_,m,t)

3
mit G,,(PDK,V _,n,t)=s,(PDK,n)+Y_ s,(PDK, n)cos(w,(V_,m)1)

n=1

und PDK = F9

Weil die Feldgradienten durch ihre Eigenvektoren definierte ,,Richtungen® besitzen, die
im Einkristall natiirlich auch geordnet sind, geht die Probe-Detektor-Konfiguration
(PDK) mit in die Amplituden s, ein.

Die w, in F8 und F9 sind Ubergangsfrequenzen zwischen den Hyperfeinniveaus des

Zwischenzustands [,M. Abbildung II 7 zeigt, wie die Entartung der Zustinde mit
unterschiedlichem Betrag der magnetischen Quantenzahl, durch Anwesenheit eines
E-Feldes, aufgehoben wird.

E/huy W/, Abbildung IT7
2 Aufspaltung und Ubergangs-

TT/T/—, M frequenzen des 5/2-Zustandes
1 1 3 1 von '"'Cd im E-Feld. Die

hw, Ao,

Darstellung zeigt, dass die
w, Oberfrequenzen von ®, nur

] | von dem Asymmetriepara-
meter 1 abhdngen. Im sym-
1L W | metrischen Fall, n =0 sind es

, die ersten drei Harmonischen
S vVon M.
n 0

00 02 04 06 08
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Im realen Gitter sind Entfernungen und Winkel zwischen den einzelnen Atomen immer
leicht um die idealen Werte gestreut. Ursache davon kénnen Verspannungen im Kristall
oder entfernte Gitterfehler sein (z.B Fremdatom auf Platz des zweit oder dritt nichsten
Nachbars oder Korngrenze ,,in der Nihe*). Dies fiihrt zu statistischen Verteilung von
Starke und Richtung der EFG um die Zentralwerte Vi (i=X,Y,Z) und X,Y,Z und damit
nach F5 und F6 auch zu einer Verteilung der Frequenzen w, , was durch die
Diampfung 6 erfasst wird. Sie gibt die Breite der Frequenzverteilung um die w, in

Prozent der Zentralfrequenz an und fiithrt mit der Zeit zu einer Abnahme der Amplitude
von R(t).

Zur beschriebenen und wohlverstandenen statischen Wechselwirkung konnen bei
Sonden wie '"In noch dynamische Wechselwirkungen vorkommen. Diese sind Folgen
des Elektroneneinfangs, welcher der Kaskade vorausgeht und werden dementsprechend
als ECAE (electron capture after effect) bezeichnet. Als Folge des EC bleibt ein Loch in
der K-Schale der Sonde, welches nach etwa 1 ps aus hoheren Schalen gefiillt wird, also
deutlich kiirzer ,,lebt*, als der 7/2-Zustand von '""Cd und damit keinen Einfluss auf die
Messung hat. Durch dabei entstehende Auger- und Rontgenstrahlung werden aber
Locher in &duBleren Schalen erzeugt, die fluktuierende EFG erzeugen, die zu
zeitabhéngigen Hamiltonoperatoren fithren. Diese konnen, wenn keine ausreichende
,Elektronenverfiigbarkeit vorhanden ist, lange genug existieren, um die Kaskade zu
beeinflussen. Der Begriff ,Elektronenverfiigbarkeit ist in diesem Zusammenhang
gebrduchlich, ist jedoch nicht genau definiert. Motiviert ist diese Bezeichnung durch die
Tatsache, dass bei vergleichbaren Messungen, bei denen sich die Sonden in Metallen
befinden kein ECAE beobachtet wird, was damit begriindet wird, dass ausreichend freie
Elektronen zur Verfiigung stehen, welche die Schalen ausreichend schnell auffiillen
konnen. Bei Messungen in Halbleitern konnen die Einfliisse des ECAE durch
Bereitstellung zusétzlicher freier Elektronen eliminiert werden. Dies kann durch
Erhohung der Messtemperatur oder durch n-Dotierung geschehen [PASQ][HABEN].
Der Effekt fiir die Messung ist eine rasche Abnahme der Amplitude der
Anisotropiefunktion. Diese kann ganz ohne Verdnderung der gemessenen Frequenzen
auftreten. Es existieren verschiedene Ansétze zur Beschreibung dynamischer Storfunk-
tionen. Eine einfache Moglichkeit diese anzundhern fiihrt nach [PASQ] auf die Form:

G22<t) = [fdexp(_}\’t> + fred]'G§2 mlt fd+frcd = 1 FlO

Dabei ist G5, die statische Storfunktion, ohne dynamische Wechselwirkungen.
f4. f..qund A sind positive Konstanten. Zu grolen Zeiten ¢ geht der R-Wert also in
den der rein statischen Wechselwirkung, jedoch mit reduzierter Amplitude f.., tiber.
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2.4 Die Auswertung der Spektren

Nach jeder Messung, die mit der in 2.1 beschriebenen Anlage aufgenommen werden,
liegen zwolf Lebensdauerkurven vor, vier (©=)180°-Spektren und acht 90°-Spektren.
Von jedem einzelnen wird mit Hilfe des Programms 7ZCal der Zeitnullpunkt bestimmt
indem das Maximum der Prompte gesucht wird, welche von Sekundérereignissen des
Betazerfalls von '°Lu entsteht. Dann werden sie mit dem Programm Showfit vom
Untergrund bereinigt und zum R(t)-Wert verrechnet:

R =25 R = 0

Nigo und Ny sind die geometrischen Mittel aller dquivalenter 180°- bzw. 90°-Spektren,
das bedeutet:

-bei polykristallinen Proben alle Spektren, die unter dem selben relativen Winkel ©
aufgenommen wurden.

-bei einkristallinen Proben jene beiden 180°-Spektren zweier gegeniiberliegender
Detektoren und alle vier 90°-Spektren, zu denen einer der eben genannten Detektoren
die Startsignale liefert. Begriindung findet diese Aquivalenz in der 180°-periodischen
Winkelabhéngigkeit mit Symmetrie um 0°(also auch um 180°) von G, in F9.

Die Anpassung einer Storfunktion folgt mit dem Programm Nightmare nach der
Methode der kleinsten Fehlerquadrate. Dieses ist eine grafische Oberflache fiir NN-Fit.
Nach der Eingabe von / und der effektiven Anisotropiekoeftizienten ist es in der Lage
Storfunktionen fiir statische EFG zu berechnen. Man kann fiir den Fit einen Startpunkt
und die Zahl der verwendeten Kanile wihlen. Die obere Grenze liegt hier bei 1000, was
bei der fiir diese Arbeit meist verwendeten Zeitkalibrierung (ca. 0,8 ns/Kanal) 800 ns,
also liber neun Halbwertszeiten des untersuchten Zwischenzustands entspricht.

Als globale Fitparameter bietet Nightmare eine additive und eine multiplikative
Konstante Ax und Mk. Letztere wird zum Beispiel benétigt, wenn im Ofen gemessen
wird, weil Streuung in Heizvorrichtung und Ofenwand zu einer Absenkung der mess-
baren Anisotropie fiihrt. Diese ldsst sich durch einen konstanten Faktor (i.Allg. <1)

beriicksichtigen, der fiir eine der verwendete Apparatur baugleichen zu M$"=0,819

bestimmt wurde [LORE].

Ak wird benétigt, wenn die Probe nicht genau im Zentrum oder in der Ebene der
Detektoren angebracht wurde. Ein weiteres Beispiel fiir die Ursache einer additiven
Konstante ist die in Abbildung II 8 gezeigte Probenausrichtung. Die Probe habe, wie
alle fiir diese Arbeit verwendeten, die Form eines Pléttchens, also ndherungsweise eines
Quaders, dessen eine Kantenldnge (h) deutlich kleiner ist als in die anderen (b; und die
dritte senkrecht zur Zeichenebene). Wenn mit dieser Ausrichtung eine Messung am
Einkristall durchgefiihrt wird, bei der die 0°-Richtung von der A-C-Achse definiert wird
(die Startsignale von Detektor A und C werden verwendet), muss Strahlung, die in
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Detektor B oder D nachgewiesen werden soll mehr
A Weg durch die Probe zuriicklegen, als der Rest.
Damit verbunden sind anisotrope, Proben-interne
Streuung und Absorption, welche die 180°-
b Spektren gegeniiber den 90°-Spektren bevorzugen.
Brahal Wie man an F11 sieht, fiihrt das zu einer
E Ih@ (ndherungsweise konstanten) Verschiebung des

R-Werts ins Positive, also zu einer Ag > 0.
Verwendet man stattdessen die anderen
C sechs zur Verfiigung stehenden Spektren zur R-
Wertbildung, folgt aus einer entsprechenden

Argumentation eine Ak <0.

Abbildung II 8 Probenausrichtung kann
zu additiven Konstanten im R-Wert fiihren

Fiir jede im Kristall vorkommende, nicht dquivalente Sondenumgebung U kann ein
»Anteil” hinzugefiigt werden, der durch einen Satz Parameter definiert wird, die
vorgegeben oder durch den Fit angepasst werden konnen. Dazu zéhlen die schon
beschriebenen GroBen w, (V) (F6), n(V_,V . V_..) (F3) und der Prozentsatz f der
Sonden, die sich in dieser Umgebung befinden. Der gesamte R-Wert setzt sich dann

nach R(1) =4,y fu-GY% mit Y f,=1 F12
U U

zusammen, wobei iiber alle nicht dquivalenten Umgebungen U summiert wird.

Fir die Auswertungen werden Frequenzverteilungen angenommen, welche durch
Lorentzverteilungen angendhert werden konnen. Der Parameter, der die Breite dieser
Verteilung angibt, ist die Dampfung o

Ein paar praktische Zusatzfunktionen bietet Nightmare, die bei der Auswertung
ebenfalls verwendet werden. So kann man einzelne Parameter verschiedener Anteile
beliebig kombinieren, das bedeutet, es konnen zum Beispiel an zwei Anteile identische
Frequenzen angepasst werden, ohne andere Parameter direkt zu beeinflussen.

Auch sehr hilfreich kann es sein, zwei Anteilen die f; fest vorzugeben und dann
ein drittes f;, fir den Fit offen zu lassen. Weil die Summe aller f; gleich 1 sein muss
(F12), werden effektiv auch die ersten beiden mit variiert, wobei aber ihr Verhiltnis
zueinander beibehalten wird.

Fiir jeden Anteil kann man wihlen, ob er ein- oder polykristallin behandelt werden soll.
Im ersten Fall kommen zu den genannten fitbaren Grofen noch die drei Winkel
0,¢,p , welche die Orientierung der EFG im Detektorsystem A,B,C beschreiben.
Abbildung II 9 a)-d) zeigt, wie diese Winkel definiert sind. 6 und ¢ beschreiben
Drehungen um die (Minus-)B- und die C-Achse des Detektorsystems. p dreht um die
so entstandene Z-Achse und spielt nur im Fall eines nicht verschwindenden
Asymmetrieparameters 1 eine Rolle.
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c) d)
Abbildung II 9 a)-d) Grafische Darstellung der Winkel 6,¢ und p, mit denen Nightmare arbeitet. Die
Eigenvektoren des EFG, X,Y und Z werden im Detektorsystem A,B,C gedreht. Der Griine Detektor in A-
Richtung ist Start-Detektor. Aus Griinden der gegebenen Symmetrien ist die Behandlung des
halbtransparenten Detektors in minus-A-Richtung als Start-Detektor dazu dquivalent. Der vierte Detektor
in negativer B-Richtung ist nicht gezeichnet. (Grafik aus ,,The Nightmare Manual* Dr. Ronan Nédélec)

Fiir die Berechnungen im nichsten Abschnitt ist es hilfreich, eine geeignete mathema-
tische Darstellung dieser Operationen zu finden: Jeder beobachtbare Eigenvektor
E = Xgr6, Yera, Zerg ergibt sich durch die Operation R = Z, C, B_, aus einem der

R A 0 0 1
Einheitsvektoren E=| g |=| ¢ |, |7 ]| bzw.| | (in dieser Reihenfolge), wenn R das
C -1 0 0

Produkt dreier Drehmatrizen ist, die nach der Achse, um die gedreht wird benannt und
mit dem Rotationswinkel indiziert sind. Vereinfacht wird die Darstellung, wenn die
letzte Rotation um die Z vor den anderen Beiden ausgefiihrt wird, da sie dann einer
Rotation um die A-Achse des Detektorsystems enspricht:

cos¢p —sind O|[cos® 0 —sinB| |/ 0 0
R=C,B4 A, =|sin¢g cos¢ 0 0 1 0 0 cosp —sinp
0 0 1] \sinB 0 cosO [0 sinp cosp
Es gilt also fiir jeden Vektor E das System drei linearer Gleichungen:
E=RE=C,B 44,E F13

Damit konnen aus der Lage der EFG die Winkel fiir Nightmare berechnet werden.
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3 Startwerte fiir die Auswertung

Wie F12 beschreibt, erweitert jeder Anteil, der zum Fitten verwendet wird, die
Storfunktion um einen konstanten und drei Cosinus-Terme, die insgesamt durch bis zu
sieben Freiheitsgrade festgelegt sind (wy, 7, 0, fu und im einkristallinen Fall die drei
Winkel 6, ¢ und p). Befinden sich alle Sonden auf dquivalenten Gitterpldtzen, existiert
also nur ein fy =1/, ist es in der Regel fiir Nightmare moglich alle Parameter mit
beliebigen Startwerten recht zuverldssig zu bestimmen. Liegen mehrere, im speziellen
einkristalline Umgebungen vor, bendtigt man moglichst gute Startwerte flir die
FitgroBen, da y* dann viele lokale Minima besitzt, in denen sich der Fit festsetzen kann.

Fir polykristallines In,O; existieren zahlreiche Literaturangaben, die aus
Korrelationsmessungen, sowie aus Simulationen stammen und sich meist in recht guter
Ubereinstimmung decken [PASQ][UHRM][HABEN]. So ist bekannt, dass "'In in In,O;
zwei Quadrupolwechselwirkungsfrequenzen erzeugt, da sich die Sonde auf den beiden
Wyckoff-Positionen 24d (C) und 8b (D) befinden kann.

Fir den symmetrischen ( = 0 ) Platz D werden Werte um w, = 145 MHz
angegeben. Teilweise werden auch kleine Asymmetrien gemessenen, die aber meist
etwa in der Grofle ihrer eigenen Unsicherheit liegen. Auch schwache Verspannungen im
Probenmaterial konnen schnell zu solchen Ergebnissen fiihren.

""[n-Kerne, die am Platz C zerfallen, zeigen asymmetrische EFG mit m = 0,7
und w, = 113MHz . Die Ergebnisse zeigen auch eine gewisse Temperatur-
abhéngigkeit, weitere Abweichungen der Messergebnisse entstehen hauptsdchlich durch
Unterschiede bei der Probenpréiparation, sowie Unsicherheiten bei der Zeiteichung der
zum Messen verwendeten Anlagen.

Von den genannten Faktoren weitgehend unabhéngig sollte das Verhiltnis sein,
in dem die beiden Anteile vorkommen. So erwartet man, entsprechend der Héufigkeit
der Positionen das Verhiltnis

HC _ e _

3
_Jec_3 Fl4
4D [, 1

3.1 Simulationen mit dem Punktladungsmodell (PCM)

Fiir die Orientierungen der EFG in In,Os in einkristalliner Form konnte keine Literatur
gefunden werden, wobei fiir Wechselwirkungsfrequenz und Asymmetrie wohl die
selben Werte zu erwarten sind. Um Startwerte fiir die Winkel 0, ¢, p zu bekommen
werden daher Simulationen durchgefiihrt, die auf einem einfachen Naherungsverfahren,
dem Punktladungsmodell (PCM fiir point charge model) beruhen. Dies bringt fiir In,Os
dank seiner fast rein ionischen Bindung [BARTO] [PASQ] ausreichend gute Ergebnisse
hervor.
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Das PCM nimmt, unter Vernachldssigung der Elektronenverteilung, an der Position
jedes lons im Gitter eine entsprechende Punktladung Ze an. Um den Gitteranteil des
EFG-Tensors V' zu berechnen wird iiber alle Positionen 7", = (x,, y,,z,) , mit Ausnahme

des Aufpunktes 7 = (0,0,0) , fiir den der EFG berechnet werden soll, summiert:

3x—r] 3x;p; 3x;z;
Giwer i€ -5 2 2
V Z—Zri 3x,v; 3yi—r; 3yz F15
4me, 5 S
3x,z, 3y.z, 3z.—r;

Durchgefiihrt werden die Simulationen mit einem FORTRAN-Programm, welches in
[ABMAN] néher beschrieben wird. Die Leistung des Programms besteht darin, die
Summe in F15 sinnvoll zur Konvergenz zu bringen, dazu benétigt es die Eingabe eines
Konvergenzparameters D, welcher sich mit der Gitterkonstanten (der kubischen
Einheitszelle) a nach D = 24? berechnet. Fiir Indiumoxid wird er mit @ = 10,117 A zu
D =204,7 A%

Es werden die Koordinaten der Atome in der Elementarzelle angegeben und mit
den Ladungen Z,= -2 bzw. Zi,=+3 versehen. Bei der Eingabe des Punktes an dem der
EFG bestimmt werden soll ist darauf zu achten, dass die inversen Koordinaten verlangt
werden, also der Vektor (-x,-y,-z) eingegeben werden muss, um den EFG am Punkt
(x,5,z) zu berechnen. Im Programm wird V' numerisch diagonalisiert und die Eigen-
vektoren berechnet. Bei der Ausgabe der Ergebnisse darf nicht iibersehen werden, dass
die FEigenwerte zwar der Grofe nach sortiert werden, jedoch nicht wie im
Zusammenhang mit F2 erkldrt nach der Grof3e des Betrags. Dies kann zu Verwirrungen
bei der Bezeichnung und darauf folgenden Rechnungen fiihren.

Simuliert werden die EFG zum einen mit Daten, die in [DACHS] mit Hilfe von
Rontgenbeugung an natiirlich vorkommendem Bixbyit gemessen werden. Zum anderen
werden Daten aus [BARTO] verwendet, die durch den Vergleich von PCM-
Simulationen mit PAC-Messungen an ''In-dotierten In,Os-Pulverproben gewonnen
werden und die Ergebnisse von [MARE] im Rahmen der Messgenauigkeit bestétigen
bzw. prézisieren. Die verwendeten Werte sind in Tabelle I 2 auf die nétigen
Freiheitsgrade reduziert zusammengefasst. Zu beachten ist, dass die Werte x,y,z von
[DACHS] nicht direkt tibernommen, sondern zur besseren Vergleichbarkeit von 0,5
abgezogen und umsortiert dargestellt sind. Ein fertiger Satz Koordinaten, welcher auf
Grundlage dieser Werte erzeugt ist, war zum Zeitpunkt der Bearbeitung auf [NAVY] zu
finden, was im Moment der Niederschrift nicht gegeben ist.

Zur Rekonstruktion der Atompositionen nach [BARTO] werden die Vorschriften
aus [WYCK] verwendet.

Kristall u X y z
Bixbyit [DACHS] |-0,0344(3) |0,400(1) 10,164(1) 10,375(1)
Indiumoxid [BARTO] |-0,03373(5) |0,3909(3) |0,1523(2) |0,3847(4)

Tabelle II 2 Atomkoordinaten in Bruchteilen der Gitterkonstante a.
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Die Ergebnisse der Simulationen mit beiden Koordinatensétzen fiir die Richtungen Zp
der Positionen D stimmen bis auf Punktspiegelungen am Ursprung iiberein. Das
Vorzeichen der Vektoren kann weder durch die durchgefiihrte Simulation, noch durch
die spdteren Messungen bestimmt werden, da im einen Fall eine homogene
Differentialgleichung gelost wird und im anderen Fall die Parititserhaltung zu den
schon beschriebenen Symmetrien fiihrt. Aufgrund der Punktsymmetrie, zZB. um das
Zentrum der in Abb.IT 1 gezeigten Einheitszelle, muss davon ausgegangen werden, dass
zu jeder aus der Simulation erhaltenen Richtung auch die entgegengesetzte, ebenso offt,
auf anderen D-Positionen im Kristall vorhanden ist.

Tauscht man dementsprechend doppelte Eintrége fiir Zp gegen -Zp aus, so erhilt
man acht Vektoren, welche in die Richtungen aller Raumdiagonalen der Einheitszelle
zeigen. Abbildung II 10 stellt die Richtungen der Eigenvektoren Zp grafisch dar. Die
Ausrichtung der Vektoren X und Y spielt keine Rolle, da die Simulationen in
Ubereinstimmung mit der Literatur einen Asymmetrieparameter np = 0 ergeben. Durch
die Gleichheit von Vxx und Vyy wird auch der Winkel p, der die Lage der zugehorigen
Eigenvektoren innerhalb der Ebene senkrecht zu Z beschreibt, bedeutungslos.

|

C

B

Abbildung II 10 Orientierungen der Eigenvektoren Zp links in perspektivischer Ansicht und rechts in
Aufsicht. Die Achsen spannen die kubische Einheitszelle auf. Liegen sie (wie ihre Bezeichnung andeutet)
parallel zu den Achsen des Detektorsystems, fallen alle Zp zu einem Anteil im R-Wert zusammen.

In der gezeigten Ausrichtung werden alle Zp durch einen einzigen Anteil fp=25% mit
den Winkeln 0 = 35,264 ° und ¢ = 45 ° reprisentiert.

Fiir den Platz C,mit niedrigerer Symmetrie verhilt es sich etwas anders, hier ergeben die
Simulationen sechs, prinzipiell unterscheidbare Orientierungen der Eigenvektoren Zc,
fiir die sich in Ubereinstimmung mit oben genannten Quellen immer ein Asymmetrie-
parameter nc = 0,68 ergibt. Abbildung II 11 zeigt die Lage der Zc, inklusive ihrer am
Ursprung gespiegelten Bilder. Die Achsen stellen Basisvektoren der kubischen
Einheitszelle dar, stimmen sie mit denen des Detektorsystems iiberein, tragen jeweils
vier Orientierungen zu insgesamt drei unterscheidbaren Anteilen im R-Wert zusammen.
Dieser Sachverhalt ist in der Grafik durch drei unterschiedliche Grautdne dargestellt.
Zwei Sitze nicht-dquivalenter Richtungen, die aus der Simulation stammen, sowie die
mit Hilfe von F13 berechneten Winkel, sind in Tabelle I 3 zusammengefasst. Die
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unteren drei Winkelsets C4 - C6 ergeben aufgrund der Symmetrie dieser Probenorient-
ierung die selben Anteile, wie die Oberen, konnen also zu drei Anteilen fe; = 25% (mit
1=1,2,3 oder 4,5,6) zusammengefasst werden.

Z Y X Nightmare-Winkel

A B C A B C A B C| 0/° o/ ° p/° ful %
C1 0 0,70684, 0,70738 0 0,70738 -0,70684| 1| O] 045,0221 90 -90| 12,5
C2| 0,70738 0 0,70684| -0,70684 0 0,70738 0| 1| 044,9784 0 90 12,5
C3| 0,70684| 0,70738 0 0,70738| -0,70684 0 0] 0 1 0/45,0219 180| 12,5
C4 0 -0,70684| 0,70738 0 0,70738 0,70684| 1/ 0| 045,0221 -90 90| 12,5
C5| 0,70738 0 -0,70684| 0,70684 0 0,70738 0| 1| 0 -44,978 0 90 12,5
C6 | -0,70684| 0,70738 0 0,70738 0,70684 0 0] 0 1 0/134,978 180| 12,5

Tabelle II 3 Ergebnisse der PCM-Simulationen und daraus mit F13 berechnete Winkel.

Ch

Abbildung II 11 links perspektivische Ansicht und rechts Aufsicht der Vektoren Z¢. Die drei Grau-
tone, in denen sie dargestellt sind symbolisieren die Anteile, zu denen der jeweilige Feldgradient beitragt.

Die beiden weilen Orientierungen in Abb.II 11, C4 und C6 liegen in der A-B-Ebene
und nur minimal von der Winkelhalbierenden dieser (bzw. der minus-A-B-Ebene)
verdreht, gleiches gilt fir C1 und C4 in der B-C-Ebene und fiir C2 und C5 in der A-C-
Ebene. Die nur etwa 0,022° betragenden Abweichungen von 45° entstehen nicht etwa
durch Rundungsfehler oder Ahnliches, sondern sind voll mit den gegebenen
Kristallsymmetrien vertraglich. Wie PCM-Simulationen mit den Atomkoordinaten des
Bixbyits nahelegen, ist dagegen die Ndhe zu 45° ein praktischer Sonderfall des In,Os-
Gitters. So ergeben sich die Zc-Orientierungen in Bixbyit aus Tabelle II 3, wenn jeder
Winkel 45°4+0,022°durch 45°+5,57° ersetzt wird. Wie im folgenden Abschnitt
dargestellt, konnen sich Situationen ergeben, die sich in guter Niherung durch
zusitzliche Symmetrien beschreiben lassen. Diese konnen dazu fiithren, dass die Anzahl
der fiir den Fit bendtigten Anteile in ebenso guter Ndherung reduziert werden kann.
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3.2 Unterschiedliche Probenausrichtungen

Alle die bisher gezeigten Orientierungen beschreibenden Winkel, basieren auf der
Annahme, die Probe sei so im Detektorsystem A,B,C orientiert, dass dessen Achsen
parallel zu den Kanten der kubischen EZ liegen. Fiir PAC-Untersuchungen ist diese
Ausrichtung wohl zu bevorzugen, da so am meisten Symmetrien genutzt werden, sodass
sich die Anzahl der fiir den Fit anzusetzenden Anteile, wie oben erldutert, auf vier
reduziert. Da zu Beginn der Messungen an einkristallinen In,Os-Schichten sowohl
dieser Sachverhalt, wie auch die genaue Orientierung der Kristallachsen in den
Schichten noch nicht geklédrt ist, werden Messungen mit drei unterschiedlichen
Ausrichtungen der Proben durchgefiihrt.

<l

A
A —
B
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!

Abbildung II 12 Ausrichtung 2 (44s); oben: Zp in zwei unterscheidbaren Orientierungen (hell- und
dunkelrot); unten: Z¢ in vier unterscheidbaren Orientierungen, zwei davon sind schwarz gezeichnet, weil
sie durch die unter Abb.II 11 beschrieben nur minimal im Winkel 6 unterscheiden.
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AuBer in der schon beschriebenen (von nun an als Ausrichtung 1 bezeichnet) wird in
Ausrichtungen gemessen, die sich aus Ersterer durch eine 45°-Rotation um die A-Achse
bzw. einer darauf folgenden 45°-Rotation um die C-Achse ergeben. Um die
entsprechenden Winkel zu erhalten, werden die zugehdrigen Drehmatrizen (44 bzw.
Cyss445) an die linke Seite von F13 multipliziert und das so entstandene Gleichungs-
system nach 0, ¢ und p aufgelost.

Abbildungen II 12 und 13 zeigen alle Orientierungen der Vektoren Z nach den Rotatio-
nen Ay bzw. CysAus jeweils aus den selben zwei Perspektiven, wie in Abb.II 11. In
gleichen Rot- bzw. Grautonen dargestellt sind Orientierungen, welche durch die
Messungen nicht unterschieden werden konnen. Dies gilt auch im Fall unechter
Symmetrie, wie sie in Ausrichtung 2 und 3 auf Platz C vorkommen. Die Richtungen, fiir
die das zutrifft, sind in Abb. II 12 schwarz und in Abb. II 13 dunkelgrau und schwarz
dargestellt.

C
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Abbildung II 13 Ausrichtung 3 (C,54,5); oben: Zp in drei unterscheidbaren Orientierungen; unten: Zc
in vier unterscheidbaren Orientierungen, schwarz und dunkelgrau liegen beide fast symmetrisch zur A-B-
Ebene, hellgrau und weill miissen gesondert behandelt werden.
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Wie in Abschnitt 2.3 erklért, besteht eine gewisse Freiheit bei der Wahl der Spektren,
welche zur R-Wertbildung verwendet werden. Prinzipiell existieren nach einer Messung
12 Spektren, von denen je 6 zu einer Wahl der beiden 0°-Richtung gehéren. Betrachtet
man eine der zwei Moglichkeiten, so ergibt sich der selbe R-Wert, wie nach Rotation
der Probe um 90° in der Detektorebene bei gleichzeitiger Verwendung der anderen
sechs Spektren. Ist diese Drehung (inklusive Spiegelungen an Hauptebenen des
Detektorsystems) eine Symmetrieoperation des EFG-Systems, konnen also alle 12
Spektren fiir den R-Wert verwendet werden, da beide Kombinationen von 6 Spektren zu
den gleichen Ergebnissen fithren wiirden. Der Vorteil der Erhéhung der Zahl der
verwendeten Spektren ergibt sich durch bessere Statistik und damit genaueren
Messungen.

Bei den Ausrichtungen 1 und 3 fiihren die beschriebenen Fast-Symmetrien dazu,
dass fiir die Auswertung alle 12 Spektren verwendet werden koénnen. Bei Ausrichtung 2
ist dies nicht gegeben, hier fiihrt die Verwendung anderer Lebensdauerspektren auch zu
unterschiedlichen R-Werten. Diese konnen jedoch beide ausgewertet werden, wenn die
Winkel ¢ entsprechend angepasst werden.

Nightmare-Winkel

Position D (8b) Position C (24d)
Ausrichtung 0/° o/ ° ful % 0/° ¢/ ° p/° ful %
1 35,26 45 25 45,02 20 -90 25
44,98 0 90 25
0 45,02 180 25
2 54,74 0 12,5 89,82 -90 90 12,5
0 54,73 12,5 0,02 -90 90 12,5
29,99 -35,24 144,75 25
30,01 35,28/ -144,75 25
3 54,74 45 12,5 89,82 -45 90 12,5
0 99,74 6,25 29,99 9,75 144,75 12,5
0 -9,74 6,25 30,01 -170,28 144,75 12,5
0,02 -45 90 12,5
30,01 80,28/ -144,75 12,5
-29,99 80,28 144,75 12,5

Tabelle II 4 Berechnete Winkel fiir beide Positionen und alle drei verwendeten Ausrichtungen. Von
Orientierungen, die wegen Symmetrien im R-Wert zusammen fallen ist immer nur eine angegeben.
Besteht keine echte Symmetrie, sind die Anteile trotzdem im R-Wert nicht unterscheidbar, sind sie direkt
untereinander geschrieben und grau hinterlegt.
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I Messungen an polykristallinen Schichten

1 Alte Proben

Zu Beginn der Messungen steht ein Satz von alten Proben zur Verfligung, tiber die
bekannt ist, dass sie mit In,O; beschichtet sein sollen, tiber deren Herstellung jedoch
keine Dokumentation zu finden ist. Sie bestehen aus einem Stiick Si-Wafer, sowie
Folien aus Au und Al, die mit kleinen Stiicken Klebeband auf einem Glastrager befestigt
und mit einer deutlich sichtbaren Schicht iiberzogen sind. Die Idee ist, die
Auswirkungen unterschiedlicher Untergrundmaterialien auf die Hyperfeinwechsel-
wirkungen in darauf liegenden In,Os-Schichten zu untersuchen.

h F RPN
Abbildung III 1 Glastriger mit Goldfolie von oben (links) und von unten (rechts) betrachtet

Wie Abb.III 1 zeigt, ist die Schicht sehr inhomogen und weit davon entfernt ein
transparentes Oxid zu sein. Etwa die Hélfte der Oberfldche ist matt grau mit einem
ungleichméfig ausgepriagten Braunton. An anderen Stellen, im speziellen iiberall da, wo
deutlich Fingerabdriicke zu erkennen sind, zeigen sich schillernde Farben aus dem
gesamten Spektrum des sichtbaren Lichts.

Wo man durch das Glas die Unterseite der Schicht sehen kann (rechte Hélfte von
Abb.III 1), erkennt man eine relativ homogene schwarze Flache und an den Stellen der
Fingerabdriicke metallisch spiegelnde Areale.

An der Stelle, wo die gelbe Unterlage zu sehen ist, wird ein Stiick der Goldfolie
fiir die Messungen entnommen. Die Teile des Glastrégers, auf denen die anderen Proben
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befestigt sind, stellen sich sehr dhnlich dar, darum wird auf ihre Abbildung verzichtet.

Wie man [WEIH] oder [GROB] entnehmen kann, hat In,O; eine blass-gelbe Farbe. Man
wirde fiir diinne Schichten also, wenn tiberhaupt, eine gelbe Farbung erwarten. Das
Auftreten anderer Farben kann nach [GROB] zumindest teilweise mit der Existenz
anderer Oxidationsstufen von In erkldrt werden. Dort werden blaugriine und schwarz-
braune Mischungen aus InO und In,O; erwihnt, auch von einem schwarzen Indiumoxid
ist die Rede, dessen Stochiometrie unbekannt ist (In,O oder InO).

Die beschriebene Situation ist fiir PAC-Messungen &dullerst ungeeignet, da
Wechselwirkungen, die neben der in der Literatur beschriebenen Wechselwirkung von
"Tn auf substitutionellen Indiumplitzen, mangels Kenntnis der Zusammensetzung
nicht zugewiesen werden konnen. Aussagekréftig sind bei diesen Proben also nur die
erwarteten Wechselwirkungen. Die nun folgenden Messungen werden durchgefiihrt, um
zu priifen inwiefern das Probenmaterial fiir die Untersuchungen geeignet ist.

1.1 Indiumoxid auf Si

Als erstes wird ein etwa (4x5)mm” groBes Stiick des Siliziumwafers abgetrennt, mit
""In bei 160 keV implantiert und fiir die ,,wie implantiert“-Messung im Zentrum der
Detektoren befestigt. Nach der ersten Messung wird sie im offenen Rohrofen bei 350°C
eine Stunde lang getempert, um Strahlenschdden zu beseitigen, die bei der Implantation
entstehen. Der offene Ofen wird gewdhlt, damit Sauerstoffzufuhr dabei Sauerstoft-
defizite zumindest teilweise wieder ausgleichen kann. Diese Temperatur wird gewéhlt,
da aus [GIRT] bekannt ist, dass In-Filme ab 350°C komplett oxidiert werden konnen.
Zunichst findet eine Messung bei Raumtemperatur statt, dann wird bei 350°C
beginnend in 50°C-Schritten die Temperatur bis 750°C erhoht. Weitere Ausheilschritte
finden vor jeder Messung bei erhohter Temperatur statt, indem der Ofen jeweils vor
Messbeginn schon 10 min auf Temperatur gehalten wird. Dabei ist nicht mit weiterer
Oxidation zu rechnen, weil im Ofen unter Stickstofffluss gemessen wird, um bei hohen
Temperaturen den Graphitheizer zu schiitzen. Das Temperprogramm wird durchgefiihrt,
um jeweils den Erfolg des Ausheilens mit moglichst wenig storenden Einfliissen durch
ECEA beobachten zu kénnen. Bessere Vergleichbarkeit der Daten konnte gewihrleistet
werden, indem die Messtemperatur konstant gehalten wiirde. Richtwerte fiir den
Temperaturbereich werden der Literatur entnommen, so wird fiir &hnliche Messungen
von Ausheiltemperaturen von 350°C [LOHS] bis 700°C [BARTO] berichtet.

Um die Reversibilitét auftretender Verdnderungen zu testen, wird fiir die letzten
Messungen die Temperatur wieder sukzessiv erniedrigt und da noch genug Aktivitét
vorhanden ist auch der Bereich zwischen 350°C und Raumtemperatur miteinbezogen.
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In Abbildung III 2 ist, mit dem Ergebnis der ersten Messung, ein typisches ,,wie
implantiert“-Spektrum gezeigt. Durch die Schéden, welche bei der Implantation
entstehen, befinden sich die Sonden groBtenteils in fast amorphen Umgebungen.
Vergleichbare Nahordnungen fiihren zu schnellen, symmetrischen Frequenzen (hellblau
und orange), die wegen der starken Dampfung schon nach etwa einer halben Periode im
Untergrund verschwinden. Die Frequenzverteilungen sind sehr breit und die Ergebnisse
fiir die Zentralfrequenzen sind nicht sehr aussagekriftig, zumal sie, nachdem man sie
verstellt, nicht mehr vom Fitprogramm reproduziert werden. Man erkennt auch, dass die
in rot dargestellte Summe der drei Anteile nicht die Spitze des ersten Maximums
erreicht. Dies ldsst sich durch das Verwenden des zweiten Anteils mit relativ hoher
Frequenz zwar etwas, durch zusétzliche aber nicht weiter verbessern. Auch Herabsetzen
der Dampfungen fiihrt nicht zu einer Optimierung der Anpassung, weil dadurch
Strukturen jenseits der 50 ns entstehen, die nicht mit der Messung iibereinstimmen.
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Abbildung III 2 Indiumoxid auf Si: wie implantiert (A, auf Hohe der t-Achse)

Ein kleiner Teil der Sonden registriert auch einen kleineren Feldgradienten, der zu einer
langsamen und scheinbar weniger stark geddmpften Frequenz fiihrt (hellgriin). Sie liegt
mit ®, = 15,5(5) MHz nahe an dem in [BODEN] fiir "'In in elementarem Indium

angegebenen Wert von w,, (RT)= 17 MHz . Dies deutet darauf hin, dass ein Teil der

Sonden in vollkommen zu In reduzierten Bereichen zerfillt, was in Anbetracht der
metallisch aussehenden Areale auf dem Glastrager naheliegt.

Wenn man davon ausgeht, dass sich die Sonden in In,O; befinden, wird nach dem
Ausheilen bei 350°C erwartet, dass die zwei fiir In,O; charakteristischen Frequenzen zu
beobachten sind. Sie sollten aufgrund dynamischer Wechselwirkungen bei
Raumtemperatur nur etwa die Hélfte der maximalen Amplitude zeigen, aber deutlich zu
identifizieren sein. Dies ist bei der Messung, die bei Raumtemperatur aufgenommen
wird, nicht der Fall (Abb.III 3). Es sind wenige Unterschiede zum ersten Spektrum zu
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erkennen. Die Streuung ist, wie erwartet, kleiner. Es lassen sich aber kaum mehr
Strukturen erkennen. Die langsame Frequenz taucht nicht mehr auf und die erste
Halbschwingung wird von etwas kleineren, nicht ganz so stark geddmpften Frequenzen
gebildet (0o und @ in Abb.III 4). Diese reichen aus, um einen Fit mit x*= 1,17 zu
erzeugen.
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Abbildung IIT 3 Indiumoxid auf Si: Messung bei Raumtemperatur nach erstem Temperschritt
(1h @ 350°C)

Weil davon ausgegangen wird, dass sich wenigstens etwas In,O; in den Schichten
befindet, werden zusétzlich zwei Anteile C und D mit erwartungsgeméfen Parametern
hinzugefiigt, deren Verhéltnis f.:f,=3:1 festgehalten wird. Diese Maflnahme findet
Rechtfertigung in der Aquivalenz von Sonden- und In-Wirtsgitter-atomen. Bei der
Reorganisation des Gitters wihrend des Temperns ist kein Isotop fiir die Besetzung
eines der Plitze bevorzugt und bei iiber 10'* implantierten Sonden sollte sich das ideale
Verhiltnis in guter Ndherung einstellen. Hilfreich ist dieses Vorgehen, wenn sich stark
tiberlappende Frequenzverteilungen auftreten, darum wird es mehrfach in der Messreihe
angewendet. Bei der beschriebenen Messung fithrt es zu einem Gesamtanteil

S o, =fetfp~5% . Einen Fehler gibt Nightmare auf diese WeiBle leider nicht

aus.

Schon die erste Messung im Ofen, bei 350°C, enthiillt deutlich mehr ausgeprégte
Maxima und Minima und der In,Os-Anteil nimmt auf f, , ~35% zu. 0y ldsst sich
nicht mehr beobachten, eine sehr langsame Frequenz w,, ~ 0 MHz taucht auf. Im
Verlauf der nidchsten Messungen nehmen Anteil und Frequenz von o, etwas zu, so dass
sie sich im Bereich von wg, befinden. Da Indium bei diesen Temperaturen fliissig ist,
sollte sich diese Frequenz nicht beobachten lassen, allerdings liegt im gesamten
Temperaturbereich, wo ®p, deutlich von 0 MHz abweicht &, um 260%. f; nimmt mit
steigender Temperatur ab, wobei die Ddmpfung dieses Anteils relativ konstant bei
Werten um 21% bleibt. Die grundsitzliche Situation bleibt bis etwa 600°C erhalten.
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Abbildung III 4 Frequenzen o, der Messreihe Indiumoxid auf Si
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Abbildung III 4 zeigt den Verlauf der Frequenzen und Abbildung IIT 5 die Gewich-
tungen fy, mit der sie zum R-Wert beitragen. Die Daten zeigen deutlich, dass im
Bereich iiber 600°C nicht reversible Prozesse auftreten, die ab 700°C zur Bildung der
neuen Sondenumgebung ,,3“ fithren. Diese erzeugt die Frequenz w,;=222 MH:z

(hellblau), die im Laufe der ndchsten Messungen zunehmend die Form des Spektrums
dominiert und dabei ansteigt. Im rechten Teil von Abb.III 4 ist, mit Ausnahme eines
Punktes bei 250°C, klar ein linearer Anstieg von ¢ bis hin zu

w,;(20°C) = 250(3) MHz zu erkennen. Aus Abb.III5 wird deutlich, dass der
anfangs dominante Anteil 1 zu Gunsten von f; fast verschwindet. Auch der In,Os-Anteil
wird im Laufe der Messungen bei relativ hohen Temperaturen im Vergleich zu dem
Plateau auf der linken Seite um etwa 10% (absolut) auf' /', , ~ 25% reduziert. Ob der

Anstieg von [, , bei 600°C und 650°C auf eine Zunahme des In,O;-Gehalts der

Schicht zuriickzufiihren ist, bleibt unklar, da insbesondere bei 650°C die Unsicherheiten
des Fits sehr groB sind. Insgesamt ist nicht klar, was in diesem Temperaturbereich
geschieht. Es ist wohl davon auszugehen, dass Stoffumwandlungen in der Probe
stattfinden. Abbildung III 6 =zeigt das bei 600°C (ansteigend) aufgenommene
Spektrum, welches représentativ fiir alle Ofenmessungen vor der Umwandlung (350°C
bis 600°C aufsteigend) steht.

0.00 ~
4 *  Messpunkt
% Fit
-0.02 4
T 0044
-0.06 {7
! I ! I ! |
0 100 200 300

t/ns
Abbildung III 6 Indiumoxid auf Si: Messung bei T = 600°C ansteigend

Man sieht, dass die angepasste Kurve die Messdaten recht gut wiedergibt, nur im
Bereich des Schwebungsminimums um t = 200 ns scheint sie etwas zu hoch zu liegen.

Im Vergleich dazu zeigt Abb.III 7 das Ergebnis der zweiten Messung bei 700°C,
also nach den irreversiblen Vorgingen. Deutlich zeigt sich, dass der hinzugekommene
Anteil 3 neue Strukturen im Spektrum erzeugt, die in sehr guter Ubereinstimmung mit
dem Fit sind.
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Abbildung III 7 Indiumoxid auf Si: Messung bei T = 700°C abfallend

Anteil 3 zeigt sich hier mit f53(700°C) = 65(1)% am deutlichsten und nimmt mit fallender
Temperatur bis f5(150°C) = 62(2)% leicht ab, bleibt aber die dominante Grofle im
Spektrum. Seine Dampfung liegt bei allen Messungen tiber Raumtemperatur zwischen
1% und 2% und er zeigt eine konstante Asymmetrie von m; = 0,58(1) . Passt man eine

Gerade an den Frequenzverlauf von wo; im rechten Teil von Abb.III 4 an, erhélt man
mit einer Standartabweichung von 9 MHz die Gleichung:

Wy (T) = 251,8(8) MHz—T- 0,039 (2)MHz/°C
Lasst man dabei den fragwiirdigen Wert y3(250°C) weg, so ergibt sich mit einer
deutlich kleineren Standartabweichung von 1,4 MHz die Beziehung:

wes(T) = 251,0(1) MHz—T'- 0,0382(2) MHz/°C
Sie legt beide Parameter etwa um eine Grofenordnung genauer fest. Die zweite
Gleichung ist wohl zu bevorzugen, wenn man nicht nur die Abweichung von der
Geraden in Abb.IIT 4, sondern auch den Knick in f3(T) in Abb.III 5§ betrachtet. Es
erscheint unwahrscheinlich, dass der Anteil bei fallendem T derart abfillt und bei noch
kleinerem T wieder zunimmt. Dies legt nahe, dass auch andere Ergebnisse dieses
speziellen Fits nicht korrekt sind. Entsprechende Werte konnen nicht in der Literatur
gefunden werden. Denkbar ist, dass eine Verbindung aus Indium, Silizium und
Sauerstoff beobachtet wird.

Die Frequenzen oc¢ und op, die eigentlich untersucht werden sollten, zeigen im Mittel
ein umgekehrtes Temperaturverhalten, wie es auch in der Literatur berichtet wird. So
bewegt sich wc¢ zwischen 110(1) MHz und 113(1) MHz und hat stets eine Asymmetrie
zwischen M. = 0,65(2) und n.= 0,75(1) . Fiir die Frequenz der Postion D werden
Werte zwischen 143(2) MHz und 148(2) MHz mit Asymmetrieparametern 1M, < 0,02
bestimmt.

Insgesamt sind die Schwankungen aber zu grof3, um stichhaltige Aussagen
treffen zu konnen. Bemerkenswert ist die Tatsache, dass f, , zu niedrigen
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Temperaturen hin praktisch konstant und gleichzeitig die Ddmpfungen beider Anteile
unter 2% bleibt. Dies ist ein klares Indiz, dass dynamische Wechselwirkungen stark
abnehmen. Abbildung III 8 zeigt das letzte, bei Raumtemperatur aufgenommene
Spektrum, welches diesen Sachverhalt verdeutlicht.
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Abbildung III 8 Indiumoxid auf Si: Raumtemperatur absteigend

Zur besseren Vergleichbarkeit wird hier und fiir Abb.III 3 die gleiche Skalierung
gewdhlt. Fiir die Auswertung aller Messungen im Ofen wird der effektive (fiir den Ofen
korrigierte) Anisotropiekoeffizient A, =-0,09872, fiir die wie implantiert Messung und
die nach dem ersten Temperschritt A,, =-0,10028 verwendet.

Ein weiteres Temperprogramm wird mit einem Stiick des Si-Wafers durchgefiihrt.
Diesmal wird immer fiir 10 min im offenen Rohrofen ausgeheilt, bei T =100°C
begonnen und in 50°C-Schritten bis 600°C fortgefahren. Nach jedem dieser Schritte
wird eine Messung an Luft, bei Normalbedingungen (NB) durchgefiihrt um den Erfolg
beurteilen zu kénnen.

Die Ergebnisse decken sich groBteils mit denen, die bei den oben beschriebenen
vor den irreversiblen Prozessen erzielt wurden. Hohere Temperaturen werden nicht
gewihlt, da die Untersuchung der dort entstandenen Umgebung nicht das Ziel dieser
Arbeit ist.

Von Anfang an ist die In-Frequenz von etwa 17 MHz zu beobachten. Thr Anteil
nimmt anfangs mit steigender Ausheiltemperatur zu, ist bei dem Spektrum, das nach
dem Temperschritt bei 250°C aufgenommen wurde (Abb.III 9) mit etwa 32% am
grofften und nimmt tiber 300°C rasch ab. Spektren, die nach Behandlungen mit héheren
Temperaturen aufgenommen wurden, sind alle sehr dhnlich zu dem in Abb.III 3
dargestellten. Stets zeigt sich ein ausgeprigtes Maximum, das von stark geddmpften
relativ hohen Frequenzen herriihrt, die schnell im Untergrund verschwinden. Wie oben
beschrieben, sind diese nicht sehr aussagekréftig und deuten darauf hin, dass wenn tiber-
haupt nur ein kleiner Teil der Schicht aus Indium(III)-Oxid in Bixbyitstruktur besteht.
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Abbildung IIT 9 Indiumoxid auf Si2: Ausgeheilt 10 min bei 250°C; Gemessen in Luft bei NB;
Vermutlich durch Fehljustierung und ungleichméBig eingestellte Energiefenster entsteht hier eine (vom
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Darum wird darauf verzichtet, mit dieser Probe Messungen bei erhohten Temperaturen
durchzufiihren. Statt dessen wird mit den anderen Probenmaterialien weitergearbeitet,
um zu liberpriifen, ob diese die Entwicklung der Beschichtungen zu Gunsten des In,Os-
Anteils beeinflussen.

1.2 Die anderen Proben auf dem Triger

Nachdem die Versuche der Temperaturbehandlung an Luft wenig Erfolg zeigen, werden
die nichsten Proben im Vakuum von ca. 10° mbar getempert. Von den beschichteten
Au- und Al-Folien wird jeweils ein etwa (7x5)mm’ groBes Stiick abgeschnitten und
zur besseren Handhabung einen Rahmen aus Ta- beziehungsweise Cu-Blech darum
gefaltet. Auch ein Teil des Glastrigers, mit dhnlichen Abmessungen, wird abgetrennt
und zur Implantation gegeben. Dabei wird ein Stiick gewihlt, dessen Beschichtung von
beiden Seiten, mit bloBen Augen betrachtet, schwarz erscheint, weil hier die Wahr-
scheinlichkeit auf In,O5 zu stoBen am groften erscheint.

Es sei schon an dieser Stelle erwihnt, dass die charakteristischen Frequenzen
von In,O; nicht nachgewiesen werden. Nach jedem Temperschritt wird eine Messung an
Luft bei NB durchgefiihrt. Es zeigt sich stets die bekannte Situation sehr stark
gedampfter, schneller Frequenzen, die rasch in ein konstantes Spektrum oder eine sehr
langsame Schwingung tibergehen. Nachdem dies nicht den erwiinschten Erfolg darstellt
werden alle Temperprogramme vorzeitig abgebrochen und es wird auf Messungen im
Ofen verzichtet.
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Trotzdem soll hier etwas néher auf die Messungen eingegangen werden. Die Schicht auf
Aluminium zeigt nach dem ersten Ausheilschritt (Abb.III 10) am deutlichsten die
Frequenz , = 16,4(2) MHz , die auf die Anwesenheit von elementarem Indium
schlieen ldsst. Sie hat hier einem Anteil von f;,=70(1)% und nimmt im Laufe der

nichsten Temperschritte etwas ab, sodass er nach der Behandlung bei 400°C immer
noch bei 58(1)% liegt.
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Abbildung IIT 10 Hauptsichlich elementares In auf Al in Luft bei NB; getempert 10 min @ 10” mbar

Die kleine Welle ganz links in Abb.III 10 wird von Frequenzen von 161(3) MHz mit
0 =15(2)% und 204(8) MHz mit & = 13(2) gebildet. Nach dem letzten Temperschritt bei
400°C ist sie zu einem Knick geschrumpft und die ihn bildenden Frequenzen zu einer
breiten Frequenzverteilung mit 6 = 56(4)% um o, = 176(5) MHz zusammengewachsen.

Ganz &hnlich ist die Situation bei dem Stiick Glastrager, welches fiir Messungen
verwendet wird. Im Unterschied zur Al-Probe liegt der Anteil fi, stets tiefer, nimmt mit
jedem Temperschritt aber zu, sodass er nach dem letzten, bei 300°C durchgefiihrten bei
46,2(6)% liegt. So sind hohere Frequenzen zwar etwas stirker vertreten, aber auch sehr
stark gedampft, was ihre Interpretation duflerst wage machen wiirde.

Bei der beschichteten Au-Probe beobachtet man wieder stark geddmpfte, schnelle
Frequenzen und eine langsame, die jedoch nicht mit Sonden in metallischem Indium in
Verbindung gebracht werden kann. Sie liegt bei der ersten verwertbaren Messung, die
nach der Temperaturbehandlung bei 200°C aufgenommen wurde, mit f4,= 15,6(3)% bei
®au = 5,3(1) MHz und wird nach weiteren Ausheilschritten bei gleichzeitig wachsendem
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fau etwas groBBer. Nach der Behandlung bei 400°C ergibt sich das in Abbildung III 11

gezeigte Spektrum, die Ergebnisse des Fits zeigt Tabelle I1I 1.

U | w/MHz | fu/% n 8/ %

Au 641 2672)  0,0002)  36,2(2)
? 1432))  49,8(5)]  0,44(1) 44(2)
? 307(42)]  23.5(6)]  1,04)  85(13)

Tabelle 111 1

* Messpunkte
Fit

0.00 A

T T T

300 400 500 600
t/ns

Abbildung IIT 11 Schicht auf Au; gemessen bei NB; getempert je 10 min @ 200°C, 300°C und 400°C

' | |
0 100 200

Der Fit endet, wie auch schon in Abb.III 10 bei 402 ns, weil hier mit hoéherer
Zeitauflosung als sonst gemessen wird, Nightmare aber nur 1000 Kanéle verarbeiten
kann, fiihrt das in diesem Fall dazu, dass die abfallende Flanke der langsamen Frequenz
nicht mitberiicksichtigt wird, obwohl die Messung dafiir zumindest eine Tendenz béte.
Durch Kanaladdition der Messdaten wére wahrscheinlich eine exaktere Bestimmung
von mx, moglich, doch wird darauf aus mangelnder Relevanz verzichtet. Klar wird, dass
es sich nicht um die In-Frequenz handelt. Wahrscheinlich ist, dass es sich um '"'In-
Sonden handelt, die in die Au-Folie diffundieren. Zwar hat dieses fcc-Struktur und
damit jeder Gitterplatz kubische Symmetrie, was dazu filihrt, dass an diesen kein EFG
vorhanden ist, doch koénnen schon leichte Verspannungen im Material zu kleinen
Abweichungen fiihren. Diese zeigen sich bei PAC-Messungen als Frequenzen in der
GroBenordnung von may.

Weil die Ausbeute an In,O; so gering ist, wird die Untersuchung der alten Proben an
dieser Stelle abgebrochen.
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2 Proben aus eigener Herstellung

Um Messungen an polykristallinen In,Os-Schichten durchfithren zu kénnen und um die
oben erwidhnten Aussagen aus [GIRT] zu tiberpriifen, werden auf die dort beschriebene
Art Proben erzeugt. Dazu wird je ein Streifen aus Au-Blech und Si-Wafer mit
Klebeband auf einem Glastriager befestigt und mit einer ca. 100 nm dicken Schicht aus
reinem (4N) Indium bedampft. Das verwendete Au ist, in der Annahme, dass es sich
nicht auf die Messung auswirkt, mit etwa einem Atomprozent stabilen Indium versetzt.
Verwendet wird diese Legierung aus Kostengriinden, weil sie noch von anderen
Messreihen {ibrig geblieben ist. Durchgefiihrt wird die Bedampfung mit freundlicher
Unterstiitzung von Bert Kann, im Targetlabor des HISKP.

Das Ergebnis zeigt sich von oben betrachtet als relativ homogen matt graue
Schicht und durch den Glastrdager beobachtet als Spiegel, ohne erkennbare Unregel-
méaBigkeiten. Die Adhésion der Beschichtung ist sehr schwach, was sich daran zeigt,
dass sie mit einem Labortuch abgewischt werden kann, darum muss bei den folgenden
Schritten sehr vorsichtig gearbeitet werden.

Ein Stiick des Au-Streifens wird vom Triger geschnitten und mit einer Energie von
160 keV werden '"In-Sonden implantiert. Dann wird die Probe fiir eine Stunde bei
500°C im offenen Rohrofen oxidiert und im Messofen ein temperaturabhingiges
Messprogramm durchgefiihrt. Wegen Mangel an Zeit fillt dieses sehr knapp aus, zumal
die Messungen parallel zu den im nichsten Kapitel beschriebenen durchgefiihrt werden.
Das Ziel ist auch nicht mehr die exakte Untersuchung der Hyperfeinwechselwirkungen,
sondern einzig die Uberpriifung der Anwendbarkeit des Herstellungsverfahrens der
Schichten. Ein erster Hinweis, der dafiir spricht, ist die Verfirbung der beschichteten
Seite der Probe nach der Oxidation. Diese stellt sich etwas dunkler dar, als vor der
Bedampfung, zeigt aber weder eine graue In-Schicht, noch die im Zusammenhang mit
Abb.III 1 beschriebenen Erscheinungen.

Die Messungen bestétigen die erwartete Bildung von In,O;. Beide Frequenzen werden
nachgewiesen und das Verhéltnis ihrer Anteile liegt in der richtigen GréBenordnung.
Erschwert werden exakte Aussagen durch eine dritte, langsame Frequenz im R-Wert,
die wohl auf Sonden im Au-Untergrund zuriickzufiihren ist.

Simulationen mit dem Programm SRIM ergeben, dass bei einer Implantation
unter den gegebenen Bedingungen etwa 2(1)% der Sonden durch die In-Schicht in die
Unterlage eindringen sollten. Dass die gemessenen Werte deutlich dartiber liegen, kann
zum einen mit moglichen mikroskopischen UnregelméBigkeiten der In-Schicht erklért
werden. Gitterfiihrung kann wohl ausgeschlossen werden, da die Schicht als polykris-
tallin angesehen wird. Eine andere Erkldarungsmoglichkeit bietet der im Gold
vorhandene Indiumanteil. Denkbar ist, dass ein Austausch zwischen im Au gelosten In-
Atomen und In-Sonden aus der Oxidschicht stattfindet.

Zur Kldrung dieser Fragen bote sich eine Implantation mit geringerer Energie an.
Da die Zeit zur Erstellung dieser Arbeit begrenzt ist, wird darauf verzichtet.

Abbildung III 12 und Tabelle III 2 zeigen die Ergebnisse der Messung bei 600°C.
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Abbildung III 12 In,O:-Schicht aus eigener Herstellung auf Augglng gemessen bei 600°C. Der
tendenzielle Anstieg zu groflen Zeiten hin rithrt von der langsamen Frequenz  a, her. Dominiert wird das

Spektrum von den beiden fiir '"'In, auf den Plitzen C und D erwarteten Frequenzen.

U oo/ MHz | fu/% n S/ %

C 112,6(1) 63(2))  0,70(1)|  2,1(1)
D 146,1(3) 21(1)) 0,04(4)]  12(2)
Au 1,6(1) 16(1) 0(1) 31(9)

Tabelle III 2 In,0;-Schicht auf Augglngg gemessen bei 600°C
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IV Messungen an einkristallinen In,Os-Schichten

1 Die Proben

Fir die in diesem Kapitel beschriebenen Messungen stehen einkristalline In,Os-
Schichten hoher Kristallqualitdt zur Verfiigung. Produziert und bereitgestellt werden
diese freundlicher Weise von Dr. Oliver Bierwagen vom Paul-Drude-Institut fiir
Festkorperphysik in Berlin. Alle Schichten sind zwischen 400 nm und 600 nm dick,
(001)-orientiert und befinden sich auf Tragern aus Yttrium-stabilisiertem Zirkonium-
dioxid (YSZ). Durch die Zugabe von Yttrium wird die kubische Phase des Tridgermate-
rials stabilisiert, wobei sich eine Gitterkonstante, etwa halb so groB3, wie die von In,Os
ergibt. Dies ermoglicht das epitaktische Aufwachsen des Indiumoxids durch PA-MBE
(plasma assisted molecular beam epitaxy). Zu Einzelheiten tiber Herstellungsverfahren
und Wachstumsbedingungen sei auf [BIER2] und [BIER3] verwiesen.

Die Proben liegen in vier unterschiedlichen, in Tabelle IV 1 zusammengefassten
Qualitdten vor. Zwei davon sind nicht absichtlich dotiert, zeigen aber trotzdem
unterschiedliche Konzentrationen an verschiedenen Verunreinigungen (gekennzeichnet
durch UID fiir unintentionally doped), was durchaus ihre elektrischen Eigenschaften
beeinflusst. Bei den anderen geschieht dies gezielt durch Temperaturbehandlung und
Dotierung. Indem etwa 1/3 % des Indium durch Zinn ersetzt wird, liegen Proben mit
deutlich erhohter Leitfdhigkeit vor. Der gegenteilige Effekt wird erzielt, indem
Schichten fiir 60s in reinem Sauerstoff bei 750°C ausgeheilt werden (mit O,
gekennzeichnet). Dadurch wird ein Teil der Sauerstoffleerstellen aufgefiillt,
verbleibende werden durch Zugabe von Mg kompensiert.

Bezeichnung Proben Beschreibung n,5[10°ecm *Jp[Qem] |u, [em?/ Vs]
YSZ 4 (2) 0, Cy=3310"cm* 104 | ——
YSZ5 (1) up Cy,=110"cm™ 1,7 0™ 155
YSZ3 (2) ub C =110"cm™ 8,1 32107 134

YSZ2 (3) \ YSZ6 (1) Cy,=110"cm™ 530 52-10°* 94

Tabelle IV 1 Daten der einkristallinen In,Os-Schichten. In der ersten Spalte steht, wie die Proben im
folgenden Text bezeichnet sind und in Klammern die Ausrichtung. Unter Beschreibung ist vermerkt, ob
die Schicht in Sauerstoff ausgeheilt (O,) und die Dotierung unbeabsichtigt (UID) zugefiigt wird, zudem
ist die hochste nachgewiesene Konzentration an Fremdatomen C; angegeben. Die drei rechten Spalten
geben zweidimensionale Konzentration n,p und Hall-Beweglichkeit py der Ladungstriger, sowie
spezifischen Widerstand p der Schicht an. Alle Angaben nach einer privaten Mitteilung von Dr.
Bierwagen. Die fehlenden Werte konnten nicht durch Hall-Messungen bestimmt werden.
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2 Vorgehen

Die Proben werden zuerst mit einer Diamantdrahtsdge auf die richtige GroBe fiir
Messungen im Ofen (ca. (4Xx5)mm” ) zugeschnitten. Nach der Implantation der '"'In-
Sonden wird immer eine ,,wie implantiert“-Messung durchgefiihrt. Zum Ausheilen der
Strahlungsschdden wird jede Probe bei einem Sauerstoffpartialdruck von etwa 0,2 bar,
fiir 120 s bei 700°C in den offenen Rohrofen gelegt. Nach diesem Schritt wird eine
Messung bei Raumtemperatur durchgefiihrt und dann, im Messofen, bei erhohten
Temperaturen gemessen. Dabei werden unterschiedliche Intervalle von 50°C bis 200°C
gewdhlt. Ausfithrliche Messprogramme mit kleinen Temperaturintervallen koénnen
wegen Mangel an Zeit nicht mit allen Proben durchgefiihrt werden. Die maximale
Messtemperatur liegt stets bei 500°C bis 600°C, da aus der Literatur bekannt ist, dass
bei Temperaturen iiber 400°C kein ECAE mehr auftritt [LOHS]. Hohere Temperaturen
werden nicht gewihlt, um Verdnderungen am Material, speziell durch Diffusion von
Sauerstoff aus dem Material moglichst gering zu halten. Zum Test der Reversibilitit
auftretender Verdnderungen wird zumindest noch eine Messung bei RT durchgefiihrt.
Bei den Proben YSZ 2 und YSZ 6 geschieht dies in mehreren Schritten, jeweils mit
abgesenkter Temperatur.

3 Auswertung

Zunichst sei erwéhnt, dass alle grundsétzlichen Erwartungen durch die Messungen
bestéitigt werden. Gefunden werden ausschlieBlich die beiden fiir In,O; erwarteten
Frequenzen mit Asymmetrieparametern in den richtigen Gréenordnungen. Auch durch
Einsetzen der berechneten Winkel in die Storfunktionen, kénnen die Messwerte gut
reproduziert werden (Abbn.IV 1-3). Fittet man sie mit, verdndern sie sich jedoch derart,
dass sie nicht mehr die vom Kristall gegebenen Symmetrien repriasentieren. Dies kann
man damit erkldren, dass die s-Koeffizienten in den Storfunktionen iiber weite
Winkelbereiche nur schwach von den Winkeln abhidngen [WEGN], sich also nur flache
Minima in %’ ausbilden. AuBerdem miissen fiir die Fits meist mehrere Anteile gleicher
Frequenz und Asymmetrie angesetzt werden. Das bedeutet, dass auch die selben
Oberfrequenzen mehrfach in der Storfunktion auftauchen, jedoch mit unterschiedlichen
Koeffizienten gewichtet sind. Diese wiederum hédngen von Winkeln ab, die tiber
Kristallsymmetrien Abhidngigkeiten voneinander besitzen, welche vom Programm
Nightmare nicht berticksichtigt werden.

Um die Anzahl der zu variierenden Parameter moglichst gering zu halten und die
eben beschriebenen Effekte zu vermeiden, werden fiir die folgenden Auswertungen alle
Winkel entsprechend Tabelle I 4 und np =0, wie es aus den Simulationen folgt,
festgehalten. Auch die fy werden, in der Annahme, dass sich die Sonden gleichméBig
auf die unterschiedlich orientierten Pliatze C und D verteilen, nicht variiert.

Um ECAE nach F10 zu erfassen, wird die Auswertung, in der Annahme, dass A
ausreichend grof3 ist, erst im ersten Maximum (ca. 8-10 ns) gestartet und eine



IV Messungen an einkristallinen In,O;-Schichten

39

multiplikative Konstante mit variiert. Diese, normiert auf den hdchsten Wert Mk der

selben Messreihe, ergibt die reduzierte Amplitude fia.

Abbildungen IV 1-3 zeigen je einen R-Wert, aufgenommen bei 500°C, in den drei

unterschiedlichen Ausrichtungen 1-3.
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Abbildung IV 1 Probe YSZ 5: Ausrichtung 1, bei T = 500°C gemessen
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Abbildung IV 3 Probe YSZ 2: Ausrichtung 3 bei T = 500°C gemessen
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4 Ergebnisse

Die gemessenen Frequenzen =zeigen im Rahmen der Messgenauigkeit keine
Abhingigkeit von den unterschiedlichen Dotierungen, sehr wohl aber von der Messtem-
peratur. Beide Frequenzen nehmen in etwa linear mit steigender Temperatur zu, was in
klarem Widerspruch zum Punktladungsmodell steht. Nach diesem sinkt die Stirke der
EFG mit der dritten Potenz der Abstinde zu den Nachbaratomen (F15). Je nach
thermischem Ausdehnungsverhalten des Gitters wire, nach dem PCM also mit
steigender Temperatur eine Verringerung von o, erwartet.
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Abbildung IV 4 YSZ 2: Verlauf von o (oben) und von woc (unten), bei steigender und wieder
fallender Messtemperatur; die Maximaltemperatur, in der Mitte liegt bei 550°C.
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Abbildung 1V 4 zeigt den Verlauf von wop und woc der Probe YSZ 2 bei steigender und
dann wieder fallender Temperatur. Beide Verldufe zeigen, mit Ausnahme der
Messpunkte bei RT, deutlich die Tendenz mit steigender Temperatur anzuwachsen. Die
Abweichungen bei RT sind mit hier auftauchenden, dynamischen Wechselwirkungen zu
erkldaren, welche die Ergebnisse leicht verfélschen, aber zu schwach sind, um mit einer
multiplikativen Konstante erfasst zu werden. Da die Messungen mit einer relativ stark
mit Sn dotierten Probe aufgenommen wird, machen sie sich erst bei RT bemerkbar.
Grundsitzlich zeigen beide Frequenzverldufe Reversibilitdt, liegen aber bei fallenden
Temperaturen teilweise etwas tiefer, als bei steigenden. Auch die Abweichungen vom
monotonen Verhalten verschwinden (mit Ausnahme des letzten Messpunktes) nach
Durchfahren der maximalen Temperatur von 550°C. Beides deutet darauf hin, dass
wihrend der Messungen weitere Ausheilprozesse stattfinden.

Deutliche Unterschiede zeigen die Ergebnisse der Messungen mit unterschiedlichen
Proben bei der reduzierten Amplitude. In Abbildung IV 5 ist ihr Verhalten fiir alle vier
Probentypen dargestellt. Klar unterscheidet sich f..q der Zinn-dotierten Probe von den
anderen, da hier keine signifikante Abnahme der Amplitude beobachtet werden kann.
Sie zeigt zwar kleine Schwankungen, doch sind diese wohl auf Ungenauigkeiten der
Fits zuriickzufiihren. Fehlerbalken sind nicht eingezeichnet, da Nightmare stets 1%
(absolut) als Unsicherheit angibt, was deutlich zu klein erscheint, zumal zwischen der
Déampfung durch Frequenzverteilungen und jener durch ECAE nicht klar unterschieden
werden kann. Der geschétzte Fehler liegt bei etwa 5%. Erkldrbar ist die gleichbleibende
Amplitude der Messrethe mit der erhohten Ladungstrigerkonzentration (YSZ 6),
welche durch die Dotierung verursacht wird. Diese sorgt dafiir, dass die
Elektronenhiillen der Sondenatome schnell aufgefiillt werden, was dynamische Wech-
selwirkungen wéhrend der yy-Kaskade verhindert. Zumindest qualitativ lassen sich so
auch die Verldufe der Messrethen YSZ 3

4+ | und YSZ 5 erkldren. Nicht in dieses Bild
passt jedoch die Reihe YSZ 4, welche
nach dieser Erkldrung deutlich unter allen
+ | anderen liegen miisste. Dies ist ein Indiz
dafiir, dass die Elektronenverfligbarkeit,
von der in der Literatur die Rede ist,
+ | nicht mit der Konzentration freier
Elektronen gleichzusetzen ist. Eindeutige
Aussagen konnen aber nicht getroffen
+ | werden, da nicht dberpriift wurde,
| | inwiefern die Messung selber Einfluss auf
e | die Ladungstragerdichte hat. Ein Hinweis,
Ta | dass dieser nicht zu vernachldssigen ist,
|m | liefern die Punkte ganz rechts in
Abb.IV S. Diese stammen von Messun-
gen bei RT, nach Durchfahren der erhoh-
ten Temperaturen. Hier zeigt sich, dass
irreversible Prozesse wihrend der Mes-
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Abbildung IV 5 Reduzierte Amplituden f.q aller
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sung stattfinden. Die Zunahme von fq der
Messreihen YSZ 3 und 5 kann damit
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erklart werden, dass bei hohen Temperaturen im Vakuum Sauerstoff aus der In,Os;-
Schicht diffundiert und so freie Ladungstrager hinterldsst. Doch passt hier nicht die
Messreihe YSZ 3 ins Bild, da ihre Amplitude nach Durchlaufen der hohen Tempera-
turen deutlich abnimmt.

0.05 ———— : : .‘,

> o T Il' 'l ?I
)

i), N\ || TN [T T /| T2\ Be [|® /e L N
oo [ ALENEE ;i "ill"" i "ﬂ"' | .'l AN 't“"“"'*m i
R(t) i !Pilliv'gsﬁl i N/ l!l II|| |l|||||| : I ||| | III |
0.02 H/1] ¢ (i ) -
I iI J J |II ,, 1 Lr3] L
0.01 E +  Messpunkt 1 ! \ 1
R Ft i
0.00 . : : } : } t } -
i 14
0.04 - ||!.I:! - L ... l )
43N g "|il i g it
0.03 - ‘"i i W .’5~' A ,‘Ilim.'-«?i I| '.y }' l;; I,.I!I|!’,IIl |||| lillli'! Jllll Iy '|!||
I 1715 Ny g |ﬂn '%|mﬂ|ﬂh LAY
R(t) i '~ N ] gl I l" Pt ee i!] 2 |I| I ||| I AI|| I
0024 f ||i’ !l‘illl"l.‘ill il Illli' il il' l i ||' |||r || i

\ "7?_ |||I| |||I -
1 ik IIIl [t
0.014 [ ' 1

0.00 ; 1 ; 1 ; I ; 1 ;
0 50 100 150 200 250

t/ ns

Abbildung IV 6 YSZ 4 bei RT oben vor und unten nach Messungen bei erhohten Temperaturen. Man
erkennt eine leichte Zunahme der Amplitude und Abnahme der Streuung um die Fitkurve.

Die Unterschiede in der Amplitude der Messreihe YSZ 4 vor und nach dem Erhitzen im
Messofen zeigt Abbildung IV 6.

Man erkennt auch, dass die Streuung um die Fitkurve abnimmt, was fiir das
Auftreten von nachtriglichen Ausheilprozessen spricht. Wenn man von solchen ausgeht,
kann man auch eine nicht-reversible Verringerung der Dampfungen erwarten. Die
ermittelten Dadmpfungen betragen vorher op = 0,3(5)% und &c = 1,6(5)% und nachher
Op = 0,00(1)% und 6c = 1,9(3)%. Bei Messungen bei hoheren Temperaturen sinkt ¢ bis
auf 0,75(6)% ab. Dieses reversible Verhalten von dc ist nicht mit Frequenzverteilungen
erklarbar. Ahnliches Verhalten zeigen auch die Diampfungen der anderen Proben, wie
Abbildung IV 7 zeigt. Alle Kurven zeigen teilweise reversibles Verhalten. Zu héheren
Temperaturen nidhern sich beide Kurven dp und d¢ an und d¢ wird deutlich flacher.

Nimmt man nun an, dass auBler dem Riickgang dynamischer Wechselwirkungen
keine reversiblen Prozesse auftreten, liegt es nahe, jeweils die bei der hochsten Tempe-
ratur gemessene Dampfungen fiir die Auswertung der Messung bei RT absteigend zu
verwenden und festzuhalten. Die Ergebnisse zeigt Tabelle IV 2. Signifikante
Unterschiede ergeben sich nur bei YSZ 3, wo die so korrigierte reduzierte Amplitude
noch tiefer liegt, als die unkorrigierte. Dieses Verhalten kann mit den vorliegenden
Daten nicht erklédrt werden.
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—0—5,YSZ3
—=—5.YSZ4
—v—8,YSZ5
—=— 5 YSZ4
—v—3,YSZ5

7

fred(zooc) / %
vorher ohne Korr. | mit Korr. 547
YSZ5 6 11 1
YSZ4 15 24 24
YSZ3 41 18 13 4 4 T
Tabelle I'V 2 Reduzierte Amplitude bei RT. Links,
vor dem Durchfahren erhhter Temperaturen, in der
Mitte ohne die Korrektur durch festhalten der 3
Démpfungen, die bei der hochsten Temperatur ge-
messen werden und rechts mit diesen. Eine Verin- "% 16
derung durch die Korrektur tritt nur bei YSZ 3 auf. 5 I
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Abbildung IV 7 reversibles Temperaturverhalten
der Dampfungen beider Plitze bei verschiedenen
Proben. Nicht eingezeichnet ist dp YSZ 3, da es tiber
die gesamte Messreihe zu 0,00(1)% bestimmt wird.

Anders verhilt sich die Dampfung bei den Proben YSZ 2 und 6, die einen hohen Sn-
Anteil besitzen. Zum Beispiel bei der zuletzt genannten bleibt die dp fast tiber die
gesamte Messreihe konstant bei 0,8(1)% und 6¢ nimmt von 2,1(1)% auf 1,9(1)% ab.
Das Wegbleiben von reversiblen Kurvenverldufen zeigt, dass hier Ddmpfung, gemessen
wird, die auf Frequenzverteilungen zuriickzufiihren ist. Diese liegt etwas hoher, als die
bei weniger dotierten Proben, bei hohen Temperaturen beobachtete. Auch das ist ein
Hinweis darauf, dass die Dampfung von den Gitterfehlern, welche die Sn-Atome
darstellen, herriihrt.
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Abbildung IV 8 YSZ 5 bei RT (aufsteigend) mit der kleinsten beobachteten fiq = 6%. Hier ver-

schwindet die

Amplitude fast ganz im Untergrund.
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Zum Abschluss zeigt Abbildung I'V 8 das Spektrum der Messung YSZ 5 bei RT, bei der
die stirksten Reduzierung der Amplitude durch ECAE zu beobachten sind und
Abbildung IV 9 den gesamten Verlauf von minimaler zu maximaler Amplitude.
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Abbildung IV 9 YSZ 4 bei (von unten nach oben) 20°C, 100°C, 200°C, 300°C, 400°C. Deutlich
erkennt man die Reduzierung der Amplitude durch ECAE
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V Fazit und Ausblick

Mit den vorliegenden Messungen wird gezeigt, dass die ,,alten Proben* nur sehr wenig
Indium(III)-Oxid enthalten und sich damit nicht fiir die urspriinglich geplanten
Untersuchungen eignen. Eine noch nicht im Zusammenhang mit PAC-Messungen
beobachtete Sondenumgebung wird beschrieben. Um das eigentliche Ziel, die
Untersuchungen von In,O;-Schichten, zu verfolgen, bote sich die Moglichkeit
nachtriglich, langer und/oder bei hoheren Temperaturen zu oxidieren.

Es wird aber eine einfachere Weise gezeigt, In,Os-Schichten zu erzeugen. Durch
Beschichten mit elementarem Indium und Oxidation an Luft bei 500°C ist dies mit
relativ wenig Aufwand und kostengiinstig moglich.

Die Messungen an einkristallinen Schichten zeigen deren hohe Kristallqualitidt und
bestdtigen im Rahmen der Messgenauigkeit alle Erwartungen. Es werden Simulationen
mit dem stark vereinfachenden Punktladungsmodell durchgefiihrt, um die Orientier-
ungen der elektrischen Feldgradienten auf den Positionen C und D zu finden. Diese
konnen grob bestdtigt, aber nicht weiter prézisiert werden. Dies wére mit einem
Fitprogramm moglich, welches die Winkel unterschiedlicher Anteile, entsprechend der
vom Kristall gegebenen Symmetrien, miteinander verkniipft. Dies wiirde es evtl. sogar
erlauben zusétzliche Winkel einzubauen, die Fehlorientierungen der gesamten Probe im
Detektorsystem berticksichtigen.

Es wird gezeigt, dass dynamische Wechselwirkungen im In,Os-Einkristall
stirkeren Einfluss haben, als vom gleichen Material in polykristalliner Form berichtet.
Das zeigt, dass sich Einkristalle deutlich besser eignen, um den daraus resultierenden
ECAE zu untersuchen. Es zeigt sich, dass sich zu diesem Zweck ein Versuchsaufbau,
der es erlaubt Messungen an Luft, bei erhohten Temperaturen durchzufiihren, besser
eignet, als der zur Verfiigung stehende. Aullerdem sollte die verwendete Methode noch
intensiver mit anderen Messmethoden, wie Halleffektmessungen und Rontgen-
diffraktion kombiniert werden. Dieses Vorgehen erlaubte die Einfliisse von Implantation
und Verweilen der Proben bei hohen Messtemperaturen, auf Kristallqualitit und
elektrische Eigenschaften besser abschitzen zu kénnen.
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Anhang
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Abbildung A Schaltbild der in den Detektoren verbauten Detektorbasis. Fiir die Messungen wird nur

der SLOW/ENERGIE-Ausgang verwendet
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