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4 FEinleitung

Einleitung

Die Halbleitertechnologie spielt durch den vielfiltigen Einsatz elektronischer Geréite
im alltidglichen Leben eine wichtige Rolle. Den grofiten Anwendungsbereich findet
dabei noch immer der Elementhalbleiter Silizium (Si). Jedoch wird in den letzten
Jahren der III-V—Verbindungshalbleiter Galliumarsenid (GaAs) immer hiufiger in
elektronischen Bauteilen eingesetzt. Aufgrund seiner hohen Elektronenbeweglich-
keit (etwa sechsmal so hoch wie die von Si) kommt es zu hoheren Verarbeitungsge-
schwindigkeiten, die fiir Anwendungen in der Hochstfrequenztechnik (GHz-Bereich)
notwendig sind. So werden beispielsweise in Mobiltelefonen ausschliefilich GaAs—
Transistoren eingesetzt.

Ein weiterer Vorteil von GaAs liegt in seiner direkten Bandliicke, sodass es auch
bei optischen Anwendungen Einsatz finden kann. Der Verbindungshalbleiter Indi-
umarsenid (InAs) besitzt ebenfalls eine direkte Bandliicke und eine sehr hohe La-
dungstriagerbeweglichkeit (etwa 22mal so hoch wie die von Si). Zusammen mit dem
sehr geringen Bandabstand fiihrt das dazu, dass InAs breiten Einsatz bei elektri-
schen und optoelektronischen Anwendungen im fernen Infrarot findet, z.B. in Feld—
Effekt—Transistoren mit verschiedenen Halbleiteriibergingen [LUO89], resonanten
Tunneldioden [CHENO1], bipolaren Transistoren [PEKA92] und Halbleiterlasern im
fernen Infrarot [KAST91] sowie als Infrarot—Detektor.

Aus der zweikomponentigen Struktur der Verbindungshalbleiter ergibt sich jedoch
ein Nachteil gegeniiber den Elementhalbleitern, der in der Schwierigkeit liegt, Git-
terdefekte auszuheilen. Bei der Herstellung von Halbleiterbauelementen werden bei
vielen Verfahrensschritten Defekte im Kristall erzeugt. So wird z.B. zur Dotierung
der Materialien die Ionenimplantation eingesetzt, die zu zahlreichen Defekten im
Material fiihrt. Durch eine geeignete Wéarmebehandlung des Kristalls lassen sich
diese Defekte in Silizium vollstindig beseitigen. Im Verbindungshalbleiter hingegen
ist das Ausheilen weniger erfolgreich, da es z.B. leicht zu Antisite-Defekten kommen
kann, bei denen ein Atom einer Atomsorte auf dem ,falschen“ Untergitter der an-
deren Atomsorte eingebaut wird. Solche Defekte beeinflussen dann die elektrischen
Eigenschaften des Halbleiters in negativer Weise.

Fiir die kontrollierte Herstellung von elektronischen Bauteilen ist es daher unab-
dingbar, die in den Materialien vorhandenen Defekte und Defektkomplexe genauer
zu untersuchen und ihr Verhalten zu verstehen. Obwohl Untersuchungen am GaAs
bereits seit den siebziger Jahren durchgefiihrt werden, sind die Kenntnisse nicht
sehr umfangreich und es gibt noch viele unbeantwortete Fragen. Die Kenntnisse
iiber den III-V—Halbleiter InAs sind noch wesentlich geringer.
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Zur Untersuchung von mikroskopischen Strukturen in Halbleitern, hierzu gehoren
auch die Defekte, werden Methoden der nuklearen Festkorperphysik eingesetzt.
Dazu zéhlen unter anderem das Emission—Channeling und die Positronenzerstrah-
lung sowie die Hyperfeinwechselwirkungstechniken: Mof3bauerspektroskopie, Kern-
orientierung und gestorte Winkelkorrelation (TDPAC Time Differential Perturbed
Angular Correlation, im Folgenden kurz PAC genannt). Eine Ubersicht iiber dieses
Gebiet findet sich z.B. in [SCHA92b].

Weitere Methoden, die zur elektrischen Charakterisierung von Halbleitern einge-
setzt werden, sind integrale Methoden wie die klassische Halleffektmessung und die
Deep Level Transient Spectroscopy (DLTS). Bei diesen Methoden braucht kein ra-
dioaktiver Sondenkern eingesetzt werden, geschieht dies dennoch, so werden diese
urspriinglich ,,chemisch blinden® Messmethoden sensitiv auf auf den Elementcha-
rakter der Storstellen.

Ionenstrahlanalytische Methoden dienen zur Charakterisierung von Tiefenprofilen
eingebrachter Dotieratome und fiir die Analyse chemischer Zusammensetzungen.
Zu ihnen zihlen die Rutherford-Riickstreuung (RBS) und die Secondary Ion Mass
Spectroscopy (SIMS). Zur Untersuchung des Tiefenprofils und des Diffusionsverhal-
tens von in das Material eingebrachten Atomen, findet auflerdem die Radiotracer—
Methode Einsatz.

Um ein moglichst umfassendes Bild der Defektstrukturen zu erhalten, ist es not-
wendig, diese durch Anwendung unterschiedlicher Methoden von verschiedenen
Ansétzen her zu betrachten.

Die PAC-Methode ist sehr sensitiv auf die néchste Umgebung eines radioaktiven
Sondenkerns und bietet so die Moglichkeit, die direkte Sondenumgebung zu cha-
rakterisieren. Der Einsatz des Sondenkerns 7"Br(7"Se) bietet dabei eine interessante
Perspektive. Wird ""Br(""Se) auf dem Anionengitter in InAs oder GaAs eingebaut,
so wirkt es dort als Donator. Es sollte dann dhnliche Eigenschaften zeigen wie die
im sogenannten Vacancy-Interstitial Modell (V-I) beschreibbaren DX- und EL2-
Defekte. Fiir GaAs gehoren dieses Defekte zu den am Besten erforschtesten. Eine
genaue Beschreibung des V-I-Modells ist in Kapitel 1.2.1 gegeben.

Es sind bereits einige ausfiihrliche PAC-Untersuchungsreihen mit der Sonde
"Br(""Se) im GaAs durchgefiihrt worden [SCHA92a], [WEHN97]. Die Kenntnis-
se iber InAs hingegen sind in diesem Bereich sehr gering. Im Rahmen dieser Arbeit
ist das System ""Br(""Se) in InAs grundlegend untersucht worden. Kapitel 4 zeigt
die Ergebnisse, die bei diesen Messungen gewonnen wurden.

Zur Einbringung des Sondenkerns ""Br("’Se) werden zwei Methoden angewandt.
Durch Kernreaktion wird bei einer a—Bestrahlung iiber die Reaktion " As(«, 2n)""Br
die Sonde direkt im Material erzeugt. Eine Alternative ist die lonenimplantation, bei
der die Sonde in das Material ,,hineingeschossen* wird. Um eine fiir PAC-Messungen
ausreichende Anzahl von Sondenkernen im Material zu erhalten, sind bei beiden
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Einbringungsarten unterschiedliche Sondenkonzentrationen notwendig. Bei der Io-
nenimplantation ergibt sich, aufgrund einer schmaleren Tiefenverteilung, eine héhe-
re Sondenkonzentration als bei der a—Bestrahlung. Die bei den beiden Methoden
erzeugten Strahlendefekte unterscheiden sich hinsichtlich ihrer Konzentration und
ihrer relativen Lage bezogen auf die eingebrachten Sonden. Daher ist ein Vergleich
des Verhaltens der Sonden nach dem Einbringen auf die unterschiedlichen Arten
interessant, er erfolgt in Kapitel 4.3.

Es ist bekannt, dass die erzeugten Strahlenschiden Auswirkungen auf die elektri-
schen Eigenschaften des Materials haben. Zur Charakterisierung wird daher mit
der integralen Hallmessmethode der Einfluss der a—Bestrahlung auf InAs unter-
sucht (Kapitel 5.1). Um den Einfluss von Diffusionsprozessen wihrend den not-
wendigen Ausheilschritten zu beobachten, wurden Tiefenprofile nach Implantation
und nach anschlieBendem Ausheilen an Br-implantierten InAs-Proben mittels der
SIMS—Methode aufgenommen (Kapitel 6.1).

Ergénzend zu den bisherigen Untersuchungen an GaAs wurden DLTS-Messungen
an Br in GaAs durchgefiihrt, die die elektrischen Eigenschaften der Br—Sonde im
Material kldren sollen (Kapitel 5.2). Die Diffusion der Br-Atome im GaAs wurde
mittels der Radiotracer—Methode néher betrachtet (Kapitel 6.2).

Im Kapitel 7 werden die Ergebnisse der einzelnen Messungen zusammenfassend
diskutiert und abschlieflend interpretiert.



Kapitel 1

Defekte in II1I-V Halbleitern

Im folgenden Kapitel wird zunéchst eine allgemeine Einfiihrung in grundlegende
Begriffe, die zur Charakterisierung von Defekten in Halbleitern bendtigt werden,
gegeben. Auflerdem werden die wichtigsten, physikalischen Eigenschaften der un-
tersuchten Materialien InAs und GaAs angegeben. Es folgt eine ausfiihrliche Be-
schreibung des Vacancy-Interstitial-Modells, welches zur Interpretation der Mess-
ergebnisse Anwendung findet. Anschliefend folgt ein kurzer Uberblick iiber die fiir
"Br(""Se) in GaAs, sowie InAs bereits bekannten Messergebnisse.

1.1 Defekte in Halbleiter—Kristallen

Wihrend sich in einem perfekten Kristall alle Atome an ihren vorgesehenen Plitzen
befinden, gibt es im realen Kristall verschiedene Abweichungen von dieser Re-
gelméBigkeit. Jegliche Abweichung von der idealen geometrischen Struktur bzw.
der chemischen Zusammensetzung eines Kristallgitters wird dabei als Defekt be-
zeichnet.

Sind an einer solchen Fehlordnung im Kristall nur Atome des Wirtsgitters betei-
ligt, so spricht man von intrinsischen oder Eigendefekten. Entsprechend ihrer
Ausdehnung spricht man dann von nulldimensionalen Punktdefekten oder mehr-
dimensionalen Defektagglomerationen. Die einfachsten Punktdefekte in einem aus
einem Element aufgebauten Kristall sind Leerstellen (ein Gitterplatz im Kristall
ist unbesetzt) und Zwischengitteratome (ein Atom befindet sich auf einem nichtre-
guléren Platz). Die Kombination aus einer Leerstelle und einem Zwischengitteratom
wird als Frenkel-Defekt bezeichnet.

Bei Legierungen, wie den binéren I[11-V—Verbindungen, treten auflerdem sogenannte
Substitutionsfehler oder Antisite-Defekte auf. Dabei befinden sich Atome
einer Sorte auf einem Platz der anderen Atomsorte. Unmittelbar in der Umgebung
dieser Defekte treten dann héufig elastische Spannungen auf.

7



8 Kapitel 1. Defekte in I1I-V Halbleitern

Ausgedehnte Defektagglomerationen komplizierter Struktur werden nach ihrer Aus-
dehnung unterschieden. Als Versetzungen bezeichnet man linienférmige Defekte, die
sich in einer Dimension iiber viele Gitterkonstanten erstrecken. Es werden Stufen-
versetzungen sowie Versetzungsringe unterschieden, die beim Aufbau unvollsténdi-
ger Gitterebenen auftreten. Schraubenversetzungen entstehen durch spiralférmiges
Wachstum von Gitterebenen um eine Achse. Korngrenzen und Stapelfehler sind
flichenhaft angeordnete Fehlstellen. Ebenso rechnet man Oberflichen und Grenz-
flichen zu den zweidimensionalen Gitterfehlern. Ausscheidungen stellen dreidimen-
sionale Defekte dar.

Wird eine geringe Anzahl von Fremdatomen in den Kristall eingebaut, so spricht
man von extrinsischen oder Fremdatomdefekten. Solche Defekte kénnen ent-
weder unbeabsichtigt beim Zuchtprozess in den Kristall gelangen oder gezielt als
Dotieratome eingebracht werden, um die elektrischen Eigenschaften des Materials
zu beeinflussen. Der Einbau des Fremdatoms in das Gitter wird im Wesentlichen
durch seinen Radius bestimmt. Ist der Radius des Fremdatoms deutlich geringer als
der Radius der Wirtsatome, so wird es bevorzugt im Zwischengitter eingebaut (z.B.
Wasserstoff in Metallen und Halbleitern). Sind die Radien in etwa vergleichbar,
so ist der Einbau auf substitutionellen Gitterpldtzen energetisch giinstiger (z.B.
Phosphor in Silizium). In solchen Féllen kommt es lokal zu Gitterverspannungen
im Material und die Nachbaratome des Fremdatoms relaxieren von ihrer reguléren
Gitterposition, um in einen kriftefreien Zustand zu gelangen.

1.1.1 Erzeugung von Defekten durch Bestrahlung

Defekte konnen bei der Bestrahlung von Kristallen mit hochenergetischen Teilchen,
z. B. Ionen oder Elektronen entstehen. Beim Eintritt in den Kristall erfolgt die
Abbremsung der Teilchen zun#chst hauptséchlich durch Streuung an den Elektro-
nen der Targetatome (elektronisches Bremsen). Dabei werden in vielen schwach
inelastischen Stoflen die Atome angeregt oder ionisiert. Bei Energien unterhalb von
1MeV/Nukleon dominiert dann das sogenannte nukleare Bremsen; dabei werden
die Projektilteilchen an den Kernen der Targetatomen durch Rutherford-Streuung
gestreut. Gitterschiden entstehen hauptséichlich bei demnuklearen Bremsen. Wenn
die Energie, die bei den elastischen Stoflen {ibertragen wird, oberhalb der Verla-
gerungsenergie des Kristalls liegt, verldsst das getroffene Atom seinen Gitterplatz
und hinterlésst eine Leerstelle. Das herausgeschlagene Atom bewegt sich dann im
Zwischengitter weiter. Wenn seine kinetische Energie ausreicht, besteht auf dem
Weg durch den Kristall die Moglichkeit zu weiteren Stéflen und es kann so eine
ausgedehnte Kaskade entstehen. Da die Stoflpartner meist dhnliche Massen haben,
kommt es zu Ersetzungssto3folgen. Die im Zwischengitter befindlichen Atome re-
kombinieren meist mit anderen Leerstellen. So kommt es im Innern der Stoflkaskade
zu leerstellenreichen und weiter auflen zu zwischengitteratomreichen Zonen.
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1.2 III-V—Halbleiter

Bei den III-V-Halbleitern handelt es sich um Verbindungshalbleiter, die aus ei-
nem Element der dritten Hauptgruppe! im Periodensystem der Elemente (PSE)
und einem der fiinften Hauptgruppe? bestehen. Nach der Grimm-Sommerfeldschen
Regel besitzen sie als im Mittel vierwertige Materialien einen halbleitenden Cha-
rakter. Bei allen Verbindungen handelt es sich um kristalline Strukturen, die zum
grofiten Teil in einer Zinkblende-Struktur® kristallisieren. Hierbei ist ein Atom ei-
ner Sorte tetraedrisch von vier Atomen der anderen Sorte umgeben. Eine solche
Struktur bildet sich dadurch, dass zwei kubisch flichenzentrierte Strukturen um
/4 der Raumdiagonalen gegeneinander verschoben sind. Abbildung 1.1 zeigt eine
solche Zinkblende—Struktur. Bei den Elementhalbleitern Si und Ge sind alle Git-

— T _Gruppe lll
Element

\lg\Gruppe \
- Element

Abbildung 1.1: Zinkblende-Struktur, aufgebaut aus zwei ineinander verschachtelten,
kubisch flichenzentrierten Gittern. Mit o ist die Gitterkonstante bezeichnet. Bei 300K
gilt: a(InAs)=6,0584A und a(GaAs)=5,6533A.

terpléitze der Struktur mit Atomen der gleichen Sorte besetzt (Diamant-Struktur).
Die Bindungen der Atome untereinander sind hier rein kovalent. Im Fall der binédren
ITI-V-Halbleiter liegt kein rein kovalenter Charakter mehr vor, es gibt hier einen
zusitzlichen ionischen Anteil. Im Falle des GaAs liegt der Anteil des ionischen Cha-
rakters bei ca. 30%. Die kovalenten Bindungen liegen als sp3>~Hybridbindungen vor.

In der Tabelle 1.1 sind die wichtigsten Eigenschaften der beiden untersuchten III-
V—Halbleiter aufgelistet. Aufgefiihrt sind auflerdem die Werte von Si, um einen
Vergleich mit dem immer noch wichtigsten Halbleitermaterial zu ermoglichen.

! Elemente der III. Hauptgruppe: Bor (B), Aluminium (Al), Gallium (Ga), Indium (In) und Thal-
lium (T1).

2 Elemente der V. Hauptgruppe: Stickstoff (N), Phosphor (P), Arsen (As), Antimon (Sb) und
Wismut (Bi).

3Im Gegensatz dazu kristallisieren die Stickstoffverbindungen iiberwiegend in Wurzit—Struktur.
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Eigenschaften InAs ‘ GaAs ‘ Si
Kristalleigenschaften

Atome [cm ™3] 3,58-1022 4,42.10%2 5,0-10%2

Atomgewicht 189,74 144,63 28,09

Dichte [—£5] 5,66 5,32 2,33

Gitterkonstante [A] 6,0584 5,6533 5,43095

Schmelzpunkt [°C ] 942 1238 1415

Dampfdruck [mbar] 1 bei 900°C 10 bei 1050°C 0,01 bei 1650°C
0,01 bei 740°C 0,01 bei 900°C 10~8 bei 900°C

thermische Eigenschaften
therm. Ausdehnungskoeffizient Al/1- [K™1] 4,52-10~6 6,86-10—6 2,6:10°6
Warmeleitfahigkeit ] 0,25 0,46 15

elektrische Eigenschaften

Bandliicke direkt direkt indirekt

bei 300K [eV] 0,36 1,42 1,12

bei 0K [eV] 0,42 1,52 1,17
intrinsische Ladungstrigerkonz. n; [cm™3] 1,0-10® 1,79-1016 1,45-1010
intrinsischer spez. Widerstand [Qcm)] 0,03 108 2,3.10°
effektive Zustandsdichte im:
Leitungsband N1, [cm™3] 8,7-1016 4,7-1017 2,8-1019
Valenzband Ny [cm ™3] 1,3-101° 7,0-1018 1,04-101°
effektive Masse m*/mg von Elektronen 0,023 0,067 m*:0,98; m*¢g:0,19

von Léchern 0,40 m*1,:0,082; m*,1,:0,45 | m*1,:0,16; m*,1,:0,49

Mobilitét [22°]

Elektronen 33000 8500 1500

Locher 460 400 450

dielektrische Eigenschaften

Dielektrizititskontante | 14,6 | 13,1 | 11,9

Tabelle 1.1: Physikalische Eigenschaften der beiden untersuchten ITI-V-Halbleiter InAs
und GaAs. Fiir einen direkten Vergleich der Eigenschaften mit dem technologisch wichti-
gen Si sind dessen Daten ebenfalls aufgelistet. Aufgrund verschiedener Minima der Disper-
sionskurve im Leitungsband treten beim Si schwere (m*sg ) und leichte Elektronen (m*g)
auf. Wegen der Entartung des Valenzbandes muss bei GaAs und Si zwischen den effekti-
ven Massen fir leichte m*), und schwere m*;;, Locher unterschieden werden. Die Daten
fiir GaAs und Si sind [SCHA91] entnommen. Die Daten fir InAs, sind eine Zusammen-
stellung aus: [SZES81], [LANDS/], und [RUDDY5]. Der Dampfdruck ist aus [WOOD81]
entnommen. Nig, Nyp und n; sind entsprechend Anhang A berechnet. Wenn nicht anders
angegeben gelten alle Daten fiir eine Temperatur von 300K.

1.2.1 Metastabile Defekte, Vacancy—Interstitial-Modell

Unter einem metastabilen Defekt versteht man einen Defekt, der durch geeigne-
te Anregung in eine andere Konfiguration iiberfiihrt wird, die ebenfalls — un-
ter bestimmten Bedingungen — stabil bleibt. In III-V-Halbleitern sind eine Rei-
he solcher Defekte bekannt. So gibt es im GaAs den technologisch duflerst be-
deutsamen, intrinsischen EL2-Defekt. Er wird im Abschnitt 1.2.1.1 ndher disku-
tiert. Des Weiteren gibt es den extrinsischen DX-Defekt. Die gemeinsame Ur-
sache des moglichen Auftretens solcher metastabiler Defekte liegt in der Eigen-
schaft der sp-Hybridbindungen in III-V-Halbleitern. So liegt normalerweise eine
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tetraedrische sp3-Hybridbindung vor, jedoch kann es in bestimmten Fillen ener-
getisch giinstiger sein, durch eine Symmetrieerniedrigung in eine trigonale sp?-—
Hybridbindung iiberzugehen. Ein bekanntes Beispiel ist der Kohlenstoff mit seinen
beiden Modifikationen Graphit und Diamant. Ersteres ist die stabile Modifikati-
on und besitzt sp?>~Hybridbindungen. Die metastabile Modifikation Diamant weist
sp>~Hybridbindungen auf. Der Wechsel zwischen beiden Modifikationen vollzieht
sich jedoch auf einer sehr langen Zeitskala, sodass der Vorgang im alltéglichen Le-
ben keine Rolle spielt. Schematisch ist dieser Ubergang der Bindungsstrukturen in
Abbildung 1.2 gezeigt. Bei dem Ubergang von der sp~ zur sp*-Struktur bricht

sp® - sp? -
Hybridbindung Hybridbindung
<=
4-fach koordiniert 3-fach koordiniert

Abbildung 1.2: Ubergang der sp-Hybridbindungsstrukturen. Auf der linken Seite ist
die tetraedrische sp®-Struktur, auf der rechten Seite die trigonal-planare sp® -Struktur
schematisch dargestellt.

eine Bindung auf. Das dann vorhandene antibindende p,~Orbital steht senkrecht
auf der planaren Ebene der sp>~Bindungen und sto8t sich mit dem benachbarten
p,—Orbital des anderen ehemaligen Bindungspartners ab. Dabei ist offensichtlich,
dass die Stabilitét stark vom Ladungszustand abhéngt. Sind beide p,~Orbitale mit
je zwei Elektronen besetzt, so ist die Abstolung am gréfiten und auch die Stabilitét
der Konfiguration ist besonders hoch. Im Falle des Graphit stoflen sich so iiber-
einanderliegende, trigonal gebundene Schichten {iber die p,—p,~Orbitalabstoflung
ab.

J. Dabrowski und M. Scheffler [DABR92] haben theoretische Rechnungen im Rah-
men der Dichtefunktionaltheorie durchgefiihrt und dabei den Fall eines Si—Atoms
in GaAs untersucht. Wird das Si—Atom auf einem Ga-Platz eingebaut, so ist es
als Element der Gruppe IV dort ein Donator. Bei der Entdeckung dieses Defektes
hatte man keine Vorstellung von der Struktur des Defektes, es war lediglich klar,
dass ein Donator beteiligt ist. Daher nannte man diesen Defekt DX—-Zentrum, D
fiir Donator und X fiir eine unbekannte weitere Struktur. Die geometrische Vor-
stellung des Defektverhaltens [DABR92] ist in der Abbildung 1.3 dargestellt. Die
linke Seite zeigt das substitutionell auf dem Ga-Platz eingebrachte Si-Atom, wel-
ches tetraedrisch von vier As-Atomen umgeben ist. Dieses entspricht dem linken
Teil in Abbildung 1.2. Auf der rechten Seite ist dann eine Bindung aufgebrochen
und es liegt eine sp?~Hybridbindung, entsprechend der rechten Darstellung in Ab-
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<111>-Achse
O As-Atome @ Si-Fremdatom

Abbildung 1.3: Angenommene geometrische Struktur des DX-Zentrums GaAs:Sic,.
Links ist die Konfiguration fiir die sp®—Hybridbindung gezeigt, diese substitutionelle Si-
tuation ist fir den einfach negativen Defektfall die metastabile Konfiguration. Auf der
rechten Seite ist eine Bindung aufgebrochen, die ein antibindendes p,—Orbital zurickldsst.
Das zuvor auf dem Ga—Platz befindliche Si ist entlang der <111>-Kristallachse in das
Zwischengitter relaxiert. Die dargestellte Struktur ist nicht planar, gibt aber das berechnete
Ergebnis fir die stabile Struktur wieder. Diese relaxierte Situation entspricht der stabilen
Defekt—Konfiguration im Falle eines einfach negativ geladenen Si.

bildung 1.2, vor. Das Si—Atom relaxiert entlang der < 111 >—Kristallachse in das
Zwischengitter und lésst eine Leerstelle am Ga—Gitterplatz zuriick. Es liegt somit ein
Paar einer Leerstelle und eines Zwischengitter-Atoms vor (Vacancy—Interstitial—
Modell (V-I)). Das Si-Atom ist mit seinen umgebenden As—Atome nicht strikt
planar eingezeichnet (wie es bei einer sp’~Bindung streng genommen vorliegt). Es
wird jedoch die Geometrie, wie sie sich aus den Rechnungen fiir die stabile Situation
des verlagerten Si-Atoms ergibt, wiedergegeben.

Die Abstoflung zwischen den beiden antibindenden p,—Orbitalen ist am grofiten,
wenn beide mit je zwei Elektronen besetzt sind. Dies ist der Fall, wenn der De-
fekt bzw. der eingebrachte Donator einfach negativ geladen ist. Daher sollte ei-
ne mogliche Stabilisierung dieser relaxierten Struktur (rechte Seite von Abb. 1.3)
nur in diesem negativen Ladungszustand vorliegen. Die totale Energie des Sy-
stems in Abhéngigkeit von der Verlagerung des Si—Atoms ist fiir verschiedene Si-
Ladungszustinde in Abbildung 1.4 gezeigt. Die Berechnungen sind ohne Beriick-
sichtigung der Gitterrelaxation durchgefiihrt worden. Die Kurven fiir den Fall des
neutralen bzw. einfach positiv geladenen Siliziums weisen ihr absolutes Minimum
bei 0% Verlagerung auf. Das bedeutet, in diesen Ladungszustéinden liegt der sub-
stitutionelle Zustand (linke Seite in Abbildung 1.3) vor. Im Fall des negativen Si
zeigt die Gesamtenergie — wie bereits angedeutet — einen anderen Verlauf. Das
Minimum der Gesamtenergie liegt hier bei einer Verlagerung des Si—Atoms von et-
wa 60%. Das bedeutet, dass im negativen Ladungszustand die relaxierte Situation
stabil ist. Liegt ein anderer Ladungszustand vor, so wird die einfache substitutionel-
le Situation (linke Seite in Abb. 1.3) realisiert. Fiir den neutralen Ladungszustand
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Abbildung 1.4: Gesamtenergie des Systems GaAs:Sig, als Funktion der Verlage-
rung des Si—Atoms. Keine Verlagerung bezeichnet die substituionelle Sigq—Situation. Es
sind die drei verschiedenen Si-Ladungszustinde Sit, Si’ und Si~ berechnet worden (aus
[DABRY92]).

findet sich bei in etwa derselben Verlagerung von 60% ein lokales Minimum, sodass
auch hier eine Anregung in die relaxierte — dann metastabile — Situation mdoglich
sein sollte.

Das vorgestellte Verhalten des DX-—Zentrums GaAs:Sig, im V-I-Modell l&sst sich
nun auf alle Donatoren und Doppeldonatoren in den II[-V—Halbleitern ausweiten,
da die Grundlage des Auftretens des metastabilen Defektes die in allen diesen Ver-
bindungen vorhandene sp-Bindung ist. So sagen J. Dabrowski und M. Scheffler
[IDABR92] voraus, dass alle Donatoren im negativen Ladungszustand und alle Dop-
peldonatoren im neutralen Ladungszustand ein analoges Verhalten zeigen konnen.
Wird ein Doppeldonator eingebracht, so muss kein weiteres Elektron aufgenommen
werden, um beide antibindenden p,—Orbitale mit zwei Elektronen aufzufiillen. Da-
her gelten die fiir den einfach negativ geladenen Donator angestellten Uberlegungen
hier fiir den neutralen Defektfall. Es ist dabei unbedeutend, auf welchem Untergitter
der Einbau erfolgt. Die genaue Bedingung dafiir, welche Situation im angegebenen
Ladungszustand stabilisiert wird, ist dabei empfindlich abhéngig von der Art des
eingebrachten Atoms und vom Wirtsgitter und miisste fiir jeden Fall neu berechnet
werden (entsprechend Abb. 1.4).

1.2.1.1 EL2-Defekt in GaAs

Fiir die Halbleitertechnologie ist es von grofler Bedeutung, hochohmiges Ausgangs-
material (&~ 10®Qcm) zu bekommen, in dem dann dotierte Strukturen hergestellt
werden. Beim Elementhalbleiter Si erhélt man solches Material mit geringer extrinsi-
scher Ladungstriagerkonzentration durch ein Zonenschmelzverfahren. Im Gegensatz
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dazu lésst sich beim GaAs diese geringe Konzentration nicht erzeugen. Dennoch
war es bereits in den 60er—Jahren moglich, hochohmiges, sogenanntes semiisolieren-
des si-GaAs-Material herzustellen. In Kristallen, die aus arsenreichen Schmelzen
geziichtet werden, sind relativ hohe Konzentrationen an Asg, Antisite—Defekten
zu finden. Mittlerweile gilt es als gesichert, dass dieser Antisite—Defekt dem tiefen
Doppeldonator EL2 entspricht [CHADSS], [DABR92|, [WIRB97]. Das Material er-
weist sich als n—leitend mit einem hohen spezifischen Widerstand. In galliumreichen
Schmelzen gezogene Kristalle sind dagegen, aufgrund fehlender Asg,—Defekte und
einem recht hohen Anteil an Gaag (flacher Akzeptor), p-leitend und besitzen einen
geringen spezifischen Widerstand. Abbildung 1.5 zeigt schematisch das Bandersche-
ma des GaAs. In der Bandliicke befinden sich flache Akzeptor— (A) und Donator-

Leitungsband

D

—_— = —e— DD

—-— —0— —0— —0— —0— —0— A
Valenzband

Abbildung 1.5: Energieniveau—Schema von semiisolierendem GaAs. Eingetragen sind
flache Donator—Niveaus (D), flache Akzeptor—Niveaus (A), sowie tiefe Donator—Niveaus
(DD) des EL2.

(D) Verunreinigungen. Diese werden durch den tiefen, in der Mitte der Bandliicke
befindlichen, Donator (DD) des EL2-Defekts kompensiert, wenn fiir die Konzentra-
tionen N gilt:

Na > Np und Npp > (NA — ND) (11)

Ist diese Bedingung erfiillt, so wird die Lage des Ferminiveaus durch das tiefe Niveau
bestimmt und befindet sich somit in der Mitte der Bandliicke (,Pinning* des Fer-
miniveaus); das Material verhilt sich quasi intrinsisch. Somit kann ein n—leitender

3 einen ho-

Kristall mit einer Donator—Konzentration im Bereich von ca. 10*® ¢cm™
hen spezifischen Widerstand besitzen. Neben dem Antisite-Defekt sind somit auch
die flachen Niveaus notwendig fiir die Kompensation und somit fiir die Herstellung
hochohmigen Materials. Zur Ziichtung von Kristallen mit exakter Kompensation
der Antistrukturdefekte verwendet man Fremdatome, die als flache Akzeptoren in

das GaAs—Gitter eingebaut werden. Meist wird dazu Kohlenstoff benutzt.

Das EL2-Donator—-Niveau befindet sich mit einer Aktivierungsenergie von
E1=0,77eV etwa in der Mitte der Bandliicke, sein Einfangquerschnitt o hat einen
Wert von 2,5-107 ¢m™2 [COLA92].

Auch der EL2-Defekt kann im Rahmen des V-I-Modells verstanden werden. Dabei
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befindet sich das As als Doppeldonator auf dem Ga—Platz. Da es sich um einen Dop-
peldonator handelt, kann nun die Uberlegung des negativ geladenen Si-Donators
auf das neutrale As analog iibertragen werden. Jedoch ergeben Rechnungen, dass
das absolute Minimum der Energie bei einer Verlagerung von 0% zu beobachten ist.
Fiir die verlagerte V-I-Situation liegt ein lokales Minimum vor und um in den re-
laxierten Zustand zu gelangen, muss eine Energiebarriere iiberwunden werden. Fiir
die geometrische Situation des EL2-Defektes ergibt sich somit eine im Vergleich zu
Abbildung 1.3 vollig analoge Struktur. Auf dem Ga—Platz befindet sich dann ein
As—Atom, welches ebenfalls in das Zwischengitter relaxieren kann. Jedoch geschieht
dieses im neutralen Ladungszustand des Defektes und die relaxierte Situation ist
hier metastabil und die substitutionelle stabil. Der EL2-Defekt besitzt somit neben
den 0/4 und +/2+ Umladungsniveaus ein dem metastabilen Ubergang zugeordne-
tes 0/0—Niveau.

Die wichtige Eigenschaft des EL2 — die Metastabilitit — zeigt sich, wenn ein Ein-
kristall bei tiefen Temperaturen (<140K) beleuchtet wird (1,04eV< hv <1,3eV).
Es &ndern sich dann sdmtliche an den EL2 gebundene Eigenschaften, wie elektri-
sche Aktivierung, Absorption und Lumineszenz. Der EL2 befindet sich in einem
Zustand, in dem er weder elektrisch, optisch noch magnetisch aktiv ist. Dieses als
,Bleichen* bezeichnete Verschwinden der charakteristischen Eigenschaften kann nur
auf thermischem Weg durch Erhitzen (T>125K, = 0,34eV) riickgéingig gemacht wer-
den. Der grofie Unterschied zwischen optischer und thermischer Aktivierungsenergie
ldsst sich durch die grofle Gitterrelaxation im metastabilen Zustand erkldren. Ein
groBer Teil der Energie muss beim Ubergang in die metastabile Defektkonfiguration
fiir die strukturelle Anderung aufgebracht werden.

1.3 ""Br(""Se) in GaAs und InAs

An dem System GaAs:""Br(""Se) sind bereits ausfiihrliche PAC-Untersuchungen
durchgefiihrt worden [SCHA92a|, [WEHN97]. Nach einem geeigneten Ausheil-
schritt (850°C fiir 120s) konnte eine einheitliche Quadrupolwechselwirkung mit
vo= 299MHz beobachtet werden. Die Orientierung des elektrischen Feldgradien-
ten (EFG) konnte zu <111> bestimmt werden.

Der Anteil der Sondenatome, die sich in dieser Sondenumgebung befinden, ist
abhéingig von der Art der Sondeneinbringung (Abschnitt 3.2). So kénnen nach
a-Bestrahlung 100% der Sondenatome in dieser einheitlichen Umgebung beob-
achtet werden. Wenn die ""Br(""Se)-Sonden durch Ionenimplantation eingebracht
werden, konnen nach analoger Ausheilbehandlung lediglich 20-40% der Sonden in
der durch die 299MHz charakterisierten Sondenumgebung gefunden werden. Die-
ser Unterschied wird auf die héhere Sondenkonzentration im ionenimplantierten
Fall (10'" — 10 cm3) gegeniiber der a-Bestrahlung (10 c¢m™?) zuriickgefiihrt.
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Emission—Channeling-Untersuchungen nach Ionenimplantation haben gezeigt, dass
diese Sonden in einheitlicher Umgebung auf substitutionellen Plédtzen eingebaut
sind.

Das beobachtete Defektverhalten kann dabei im Rahmen des im Abschnitt 1.2.1
erlauterten Vacancy-Interstitial-Modells (V-I) interpretiert werden. In dem einen
Defektzustand wird dabei das eingebrachte “"Br(7’Se)-Ton substitutionell auf ei-
nem As—Platz eingebaut. Der andere Defektzustand ergibt sich dadurch, dass das
entlang der <111>-Kristallachse benachbarte Ga—Atom entlang dieser Achse in
das Zwischengitter relaxiert. Diese relaxierte Situation kann mit dem beobachteten
PAC-Messergebnis, dem auftretenden EFG, in Ubereinstimmung gebracht werden.
Es ist jedoch nicht gelungen, die substitutionelle Situation, bei der keine Relaxa-
tion auftritt, zu beobachten. Bei dieser Situation ergibt sich kein resultierender
EFG, und man wiirde mit der PAC ein ungestortes Spektrum beobachten (sie-
he Abschnitt 2.4.1.1). Die mogliche Stabilisierung der Defektsituationen ist dabei
stark vom Ladungszustand des Defektes abhingig.

Eine andere mogliche Beschreibung der Messergebnisse liefert das Ga—Leerstellen—
Modell. Eine an die “"Br(""Se)-Sonde angelagerte Leerstelle kann ebenfalls den bei
den PAC-Messungen aufgetretenen EFG erkldren. Bei der Ga—Leerstelle sollte es
sich um einen dreifach Akzeptor handeln [BARAS85], der entweder neutral oder
negativ geladen ist.

In InAs konnten bei ersten Messungen von M. Wehner [WEHN95] erstmals zwei Son-
densituationen bei PAC-Untersuchungen mit 7"Br(""Se) beobachtet werden. Daher
ist es von besonderem Interesse, und das Ziel dieser Arbeit, diese Untersuchungen
mit gut charakterisiertem Probenmaterial weiter zu verfolgen.
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Die PAC-Methode

Die Methode der gestorten y—y—Winkelkorrelation (Perturbed Angular Correlation,
PAC) ist sensitiv auf die Gitterumgebung von in Materialien eingebrachten radio-
aktiven Sondenatomen. Daher kénnen mit ihr Defekte oder Defektkomplexe in Kri-
stallgittern untersucht werden. Es wird die Quadrupolwechselwirkung des elektri-
schen Quadrupolmoments eines Sondenkerns mit einem elektrischen Feldgradienten
(EFG) gemessen. Auflerdem kann die magnetische Wechselwirkung des magneti-
schen Dipolmoments eines Sondenkerns mit einem Magnetfeld beobachtet werden.
Die vorliegende Arbeit diskutiert ausschlielich die Wechselwirkung mit elektrischen
Feldgradienten. Die Quadrupolwechselwirkung stort die rdumliche Verteilung der
Emissionswahrscheinlichkeit zweier korreliert ausgesandter Kern—y—Quanten; diese
Storung wird zur Untersuchung ausgenutzt. In der Literatur sind die Grundlagen
der Methode ausfiihrlich dargelegt [FRAU65], [SCHA92b|. Daher wird hier nur ein
kurzer Uberblick iiber die Grundlagen gegeben.

2.1 Theorie

2.1.1 Die ungestorte Winkelkorrelation

Im allgemeinen Fall erfolgt die Aussendung von y-Quanten eines angeregten Atom-
kerns isotrop, d.h. gleichverteilt in alle Raumrichtungen. Wird jedoch in einer —
v—Kaskade (siehe Abbildung 2.1) das erste Quant ; in einer bestimmten Raum-
richtung (k_1>) nachgewiesen, bewirkt dieses aufgrund der Drehimpulserhaltung eine
Ausrichtung des Kernspins [ des Zwischenniveaus. Die Emission des zweiten Quants
v erfolgt dann anisotrop beziiglich k_1> Quantenmechanisch bedeutet dieses eine Un-
gleichbesetzung der M—Unterzustinde des durch den Kernspin I und seine magne-
tischen Unterzusténde charakterisierten Zwischenniveaus |I, M). Wird die Emission
von ¥, in Abhéngigkeit von y; gemessen, wie im rechten Teil von Abbildung 2.1

17
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—| Det. 1

LM Yzl (4, my) Delay

Koinzidenz-
einheit
l
Zahler (N)

Abbildung 2.1: Links : Energieniveauschema einer yv—y—Kaskade mit den Drehimpuls—
und Magnetquantenzahlen I bzw. M (i - Ausgangsniveau, f - Endniveau) und den Mul-
tipolarititen £; und Lo der emittierten y—Quanten. Das Zwischenniveau ist charakteri-
siert durch seine mittlere Lebensdauer T (T = % = ﬁl—/g) und das Quadrupolmoment Q).
Rechts: FEinfachster Aufbau einer PAC-Anlage. Zwischen zwei unter einem Winkel
angeordneten Detektoren befindet sich die emittierende Quelle. Eingezeichnet ist die Aus-
strahlcharakteristik des zweiten y—Quants. Fir den Fall einer vorliegenden Storung, eines
EFG, ist auflerdem die Prdzession angedeutet. Durch Verdinderung der Verzégerung zwi-
schen beiden Detektorsignalen (Delay) kann zeitabhdingig das Lebensdauerspektrum des
Zwischenniveaus (I,M) aufgenommen werden.

schematisch gezeigt, so wird eine Wahrscheinlichkeitsverteilung W(k_1>, k_g) beobach-
tet. Durch die Zylindersymmetrie beziiglich k_1> geniigt zur Beschreibung der Win-
kelkorrelation der Winkel ¢ zwischen den beiden Emissionsrichtungen H und k_g,
solange keine weitere Achse ausgezeichnet ist. Die ungestorte Winkelkorrelations-

funktion W(2J) lésst sich nach Legendre-Polynomen Py (cos?) entwickeln:

W) = kff APy (cos ) (2.1)

k gerade

Die Entwicklungskoeffizienten Ay in dieser Reihe sind die sogenannten Anisotro-
piekoeffizienten. Sie sind durch den Kernspin I und die Multipolarititen ¢;, /5 der
beteiligten v Uberginge festgelegt. Als Normierung wird dabei Agy=1 gewihlt. Ta-
bellierte Werte findet man z.B. in [FRAUG65]. Aufgrund der Paritétserhaltung nimmt
k nur gerade Werte an. Fiir den Maximalwert k., von k gilt infolge der Drehim-
pulserhaltung:

Kmax < Min(21, 244, 245) (2.2)

Fiir den in dieser Arbeit verwendeten Sondenkern ""Br(7"Se) folgt mit [=°/,, £;=1
oder 2 und ¢, = 2 (siehe Abbildung 2.4), dass kp.x den Wert vier annimmt.



2.1. Theorie 19

2.1.2 Die Storung der Winkelkorrelation durch einen elek-
trischen Feldgradienten

Tritt am Ort des Sondenkerns ein statischer EFG auf, so fiihrt die elektrische Qua-
drupolwechselwirkung mit dem Kernquadrupolmoment @ zu einer zeitabhingigen
Storung der y—y—Winkelkorrelation. Anschaulich kommt es zu einer Préizession des
Kernspins I um die Richtung des EFG, und damit zu einer Prizession der Aus-
strahlcharakteristik (siehe Abb.2.1 rechts). Quantenmechanisch entspricht dies einer
zeitlich periodischen Umbesetzung der durch den EFG energetisch aufgespaltenen
M-Unterzustinde.

Ein EFG tritt bei einer Abweichung der Ladungsverteilung um den Sondenkern von
einer Kugelsymmetrie auf. Er ist als die zweite partielle Ableitung des elektrostati-
schen Potentials V(T') nach der Ortskoordinate definiert:

_ 2 N(T)

Vi = iti,j=1,23 2.3
I Toxox, ! (23)

Durch eine Koordinatentransformation auf das Hauptachsensystem kann dieser Ten-
sor auf die drei Diagonalelemente Vi, Vyy und V,, reduziert werden. Die den EFG
erzeugenden Ladungen sind nicht innerhalb des Kernvolumens lokalisiert, sodass die
Laplace-Gleichung gilt:

AV =V +Vy +V,, =0 (2.4)

Da nur zwei Komponenten linear unabhéngig sind, reicht die Angabe von zwei
Groflen zur eindeutigen Bestimmung des EFG aus. Konventionsgemifl werden die
Koordinatenachsen des Hauptachsensystems so gewéhlt, dass |Vi| < [Vyy| < [Vl
gilt. Der EFG wird dann durch seine Maximalkomponente V,, und den Anisotro-
pieparameter n vollstindig beschrieben. Dabei wird 7 definiert durch:

Vxx - Vyy

0<n<i 2.5
v, == (25)

']7 =
Héaufig erfolgt nicht die Angabe von V,,, sondern der sogenannten Quadrupolkopp-

lungskonstanten vq, denn zu ihrer Messung muss das elektrische Quadrupolmoment

Q nicht bekannt sein.
.Q-V,
v = % (2.6)

Dabei bezeichnet e die Elementarladung und h das Plancksche Wirkungsquantum.

Besitzt der Sondenkern ein Quadrupolmoment ) im Zwischenzustand, so wird die
Entartung der M—Unterzusténde durch den Einfluss des EFG teilweise aufgehoben.
Die elektrische Quadrupolwechselwirkung kann im Hauptachsensystem des EFG
durch folgenden Hamiltonoperator beschrieben [GERD69], [BUTZ89] werden:

Hfpy =h-wq- (3M* = I(I+1))
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HilA,M:I:l =0 (2-7)

1
Hituse = 5 I wq -77-\/(1$M— 1) (IFM) - (I+M + 1) - (I+M + 2)
Dabei ist die Quadrupolwechselwirkungsfrequenz wq definiert als:

€ Q : sz
= = # 2.8
“OT T 2I- 1h (2:8)
Fiir einen axialsymmetrischen EFG mit n = 0 ist der Hamiltonoperator in Glei-
chung 2.7 diagonal und besitzt die Energieeigenwerte:

Bei dem verwandten Sondenkern “/Br(""Se) mit einem I=5 Zwischenniveau berech-
nen sich daraus fiir die méglichen M—Unterzustéinde (ig, j:%, j:%):

2 2

Die minimale Ubergangsfrequenz wy zweier Niveaus mit halbzahligem Kernspin I

ergibt sich daher zu:
|Ex — Enr|

wo = Min( .

) = 6wq (2.11)

Liegt kein axialsymmetrischer EFG vor, so ist die Berechnung der Matrixelemente
Ey in der Regel nicht mehr analytisch moglich und der Hamiltonoperator (2.7)
muss numerisch diagonalisiert werden.

Fiir den beim "Br(""Se) vorliegenden Fall I=2 kann jedoch ein geschlossener Aus-
druck fiir die Quadrupolaufspaltung als Funktion des Asymmetrieparameters n und
der Quadrupolwechselwirkungsfrequenz wq angegeben werden [GERDG9:

1
Eys =Ey + 20lwqg cos(g arccos 3)

1
E,s = Eq — 2ahwq cos(= (7 + arccos 3 2.12
43 Qos(3

1
By =Ey— 2ahwq cos(g(ﬂ — arccos 3))
mit
28 80(1 — 1?)

a=1—B+n?) und [=

; . (2.13)

Die Wechselwirkungsfrequenzen ergeben sich dann aus den Energiedifferenzen:

1
wi = 2V3awg sin(g arccos [3)

wy = 2V 3awg sin(%(ﬂ — arccos 3)) (2.14)
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Abbildung 2.2: Aufspaltung eines I:g Zwischenniveaus in Abhdngigkeit vom Asym-
metrieparameter n. Auf der linken Seite ist die Abhdngigkeit der Energieeigenwerte Eyy,
auf der rechten Seite die der zugehorigen Wechselwirkungsfrequenzen gezeigt.

1
w3 = Wy + wy = 2V3awg sin(g(ﬂ + arccos f3))

Die Definition von wy, wy und ws sowie ihre Verldufe in Abhéngigkeit von 7 sind
zusammen mit den Energieeigenwerten Ey; in Abbildung 2.2 gezeigt. Bei einem
axialsymmetrischen EFG (n=0) gilt w, = n - wy mit n=1,2,3. Mit w, erfolgt die pe-
riodische Umbesetzung der M—Unterzustéinde. Im Fall I=2 (""Br(""Se)) folgt daraus
mit den Gleichungen 2.6, 2.8 und 2.11:

20 10
v = —wq = Wi (2.15)

2.1.2.1 Polykristalline Proben

Ein wichtiger Spezialfall bei der elektrischen Quadrupolwechselwirkung ist die po-
lykristalline Probe. Aufgrund der statistischen Orientierung der Mikrokristalle ist
keine Richtlglg neben der Emissionsrichtung von ~; ausgezeichnet, die Zylindersym-
metrie um k; bleibt erhalten. In diesem Fall hingt die Winkelkorrelation nur noch
vom Winkel ¥ zwischen k_1> und E ab. Die durch den Einfluss eines statischen EFG
hervorgerufene zeitabhéngige Storung duflert sich als eine zeitliche Modulation mit
der Storfunktion Gyk(n,t):

kmax

W(ﬁ t Z Akkak(T], )Pk(COS 19) (216)

k gerade

Die Stérfunktion Guk(n, t) kann im Fall I=2 als Uberlagerung der in Gleichung 2.14
angegebenen Wechselwirkungsfrequenzen wy,(n, V,,) dargestellt werden:

Grk(n, t Z Skn (1) + cos(wn (1, V,,) - t) (2.17)
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Auch bei der Mittelung iiber die statistisch verteilten Orientierungen des elek-
trischen Feldgradienten (polykristallin) resultiert also eine zeitabhéngige Storung
(Prézession). Dazu kann man sich die Prizession um eine beliebige Feldgradienten-
orientierung in zwei Anteile zerlegt vorstellen. Ein Anteil bei dem sich die Winkel-
korrelation in sich dreht und damit zeitlich konstant bleibt. Dieser Anteil bewirkt,
das Gy (n,t) nicht unter einen Grenzwert, den sogenannten ,hard core* Wert GIf
sinkt. Fiir axialsymmetrische EFG nimmt er sein Minimum an mit:

1
(€ —— 2.18
K™ ok +1 (2.18)

Der andere Anteil ist zeitlich veréinderlich und weist eine Drehung um eine Achse
senkrecht zur Symmetrieachse der Winkelkorrelation auf. Diese ergibt dann eine
zeitlich oszillierende Ausstrahlcharakteristik. Dabei ist die Oszillationsfrequenz nur
vom Betrag, nicht jedoch von der Orientierung des EFG abhingig.

2.1.2.2 Kubische Einkristalle

Gegentiber den Achsen eines Einkristalls hat das Hauptachsensystem des EFG eine
feste Lage. Dadurch ist im Gegensatz zu einer polykristallinen Probe eine weitere
Raumrichtung neben der Emissionsrichtung k_1> ausgezeichnet und die Zylindersym-
metrie des Systems ist aufgehoben. Die Stérfunktion hingt dann von der Orientie-
rung der Detektoren relativ zu den Kristallachsen ab. Dadurch kann die Lage der
Symmetrieachse des EFG im Kristallgitter bestimmt werden, woraus Riickschliisse
auf die Struktur des zugrundeliegenden Sonde-Defekt-Komplexes gezogen werden
konnen.

Die Winkelkorrelation nimmt die folgende allgemeine Form an [FRAU65]:

YR (0, 01) - YRZ (6,
WO 61,0060 0) = 3 Ay (n) - Au(12) - GV (1) - %; il)mzlff (jl;’”)
Nj, Ng 1 2

ky, ko
(2.19)
Hierbei sind Gy }n2(t) die Storfunktionen und Y} (6, ¢) die Kugelflichenfunktionen.

Die Winkel 61, ¢1, 05, ¢ beschreiben die Lage der v—Nachweisrichtungen k_1> bzw. k_2>
im Hauptachsensystem des EFG, sie sind in Abbildung 2.3 definiert.

Fiir den Spezialfall I:g kann die Gleichung 2.19 unter Verwendung effektiver s,—
Koeffizienten in die folgende Form gebracht werden [WEGN85]:

W(0y, b1, 00, do,t) = 1+ Agy - G(9,t)  mit

A24 A42 A44

,—,—,—) -cos(wq(n, Vz) - t 2.20
1 ) cos(wq(n V) 1) (220

3
G(ﬂ, t) = Z Siﬂ(ela b1, 02, P,
n=0

Die Fourierkoeffizienten st enthalten alle Informationen iiber die Geometrie des
EFG und die Anordung der Detektoren relativ zum Kristallgitter, aulerdem ist
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Abbildung 2.3: Anordnung der Detektoren im Hauptachsensystem des EFG. Die Win-
kel 1 und ¢po sind in der x—y—FEbene zwischen der x—Achse und den Projektionen von E
bzw. ko auf die Ebene definiert. 07 und 02 bezeichnen die Winkel zwischen der Richtung
der Hauptkomponenten des EFG (V,,) und den Nachweisrichtungen der y-Quanten H
bzw. E, also den Detektoren 1 und 2. 9 bezeichnet den Winkel zwischen H und k_2>.

die Abhéngigkeit vom Asymmetrieparameter n enthalten. Jeder Koeffizient ergibt
sich als Mittelwert iiber alle d4quivalenten EFG—Orientierungen im kubischen Kri-
stall. Fiir den axialsymmetrischen Fall kann ein geschlossener Ausdruck fiir die
sef-Koeffizienten angegeben werden, im Fall 7 # 0 muss die Storfunktion fiir jeden
Wert von 7 neu berechnet werden.

Zu beriicksichtigen ist bei den Winkelkorrelationsmessungen am Einkristall die Tat-
sache, dass es fiir jede Sonde-Defekt-Konfiguration mehrere kristallographisch dqui-
valente Anordnungen gibt, fiir die die Detektoren im Hauptachsensystem des EFG
jeweils unterschiedlich orientiert sind. Lagert sich beispielsweise in einem kubischen
Gitter eine Leerstelle auf einem [111]-Nachbarplatz an einen substitutionellen Son-
denkern an, so ist dieser Platz physikalisch dquivalent zu den Positionen [-111],
-1-11], [-11-1], [-1-1-1], [1-11], [11-1] und [1-1-1] . Diese unter dem Symbol <111>
zusammengefassten acht Postitionen fiihren jedoch zu verschieden Richtungen der
Symmetrieachse des EFG beziiglich der Detektor—-Anordnung. Da die y—y Winkel-
korrelation nicht auf das Vorzeichen des EFG sensitiv ist, sind die s®T-Koeffizienten
fiir dquivalente Lagen, die sich nur durch das Vorzeichen unterscheiden, gleich. Fiir
alle {ibrigen fquivalenten Orientierungen miissen die zugehorigen stf-Koeffizienten
gesondert berechnet werden. Unter der Annahme, dass alle dquivalenten Pléitze mit
gleicher Wahrscheinlichkeit besetzt werden, geht in Gleichung 2.20 ein Mittelwert
iiber diese verschiedenen s®f-Koeffizienten ein.
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2.2 " Br(""Se) als nukleare Sonde

Fiir v—y-Winkelkorrelationsmessungen geeignete Sonden miissen verschiedene Be-
dingungen erfiillen:

e Die Ayy—Anisotropie der Ausstrahlung beider y-Quanten muss moglichst grof§
sein.

e Das Kernquadrupolmoment Q sollte so grof sein, dass man in der durch die
Lebensdauer des isomeren Zwischenniveaus vorgegebenen Zeit, die Wechsel-
wirkungsfrequenz wq bestimmen kann. Weil sich die in Festkoérpern auftre-
tenden EFG im allgemeinen in der GréBenordung von V,, ~ 10'7*!Vem 2
bewegen, sollte Q> 0,1barn sein.

e Die Lebensdauer des Zwischenniveaus sollte lang genug sein, um die typischen
Wechselwirkungsfrequenzen beobachten zu kénnen. Sie darf jedoch nicht zu
lang sein, da sonst zuféllige Koinzidenzen dominieren. Die Lebensdauer sollte
daher zwischen einigen ns und us liegen.

e Die Halbwertszeit des Mutterisotops darf nicht zu kurz sein, um eine Proben-
priaparation nach Sondeneinbringung sowie eine ausgedehnte Messreihe mit
ausreichender Statistik zu ermoglichen. Da die Dauer einer PAC-Messung im
Bereich einiger Stunden bis einige Tage liegt, sollte die Halbwertszeit ebenfalls
im Bereich einiger Stunden, besser einiger Tage liegen.

e Die Energien der y-Quanten sollte 100keV nicht unterschreiten, damit ei-
ne starke Selbstabsorption in der Probe vernachlissigt werden kann. Aufler-
dem sollte die Energie gut mit Szintillationsdetektoren nachgewiesen werden
konnen.

Der bei den Untersuchungen eingesetzte Sondenkern ""Br(""Se) erfiillt diese vor-
anstehenden Eigenschaften. Das ""Br geht mit einer Halbwertszeit von 57h durch
einen EC/fTZerfall in den Tochterkern “"Se iiber. Die Winkelkorrelationsmessung
wird durch die in Abbildung 2.4 gezeigte 755keV-250keV ~—y-Kaskade des ""Se
ermoglicht. Die Kaskade besitzt eine giinstige, grofle Anisotropie mit Agy=-0,454(9)
[MOHSSS]. Durch die Halbwertszeit des Zwischenniveaus von 9,68ns [FIRE96] und
dem vorhandenen Kernquadrupolmoment Q ist eine Beobachtung der im Festkorper
auftretenden elektrischen Quadrupolwechselwirkungsfrequenzen wg méglich. Das
Quadrupolmoment des g—i Zwischenniveaus ist nicht gut bekannt und man findet in
der Literatur verschiedene Werte 1,1(9)barn [UNTES3], [FIRE96] sowie 0,76(5)barn
[HAAS93]. Daher ergeben sich grofie Unsicherheiten bei der Berechnung von V,,
aus gemessenen Quadrupolkopplungskonstanten vq mit Hilfe von Q (siehe Glei-
chung 2.6). Neben dem elektrischen Quadrupolmoment besitzt das Zwischenniveau
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Abbildung 2.4: Ausschnitt aus dem "" Br("" Se)-Zerfallsschema mit der fiir die PAC-
Messungen notwendigen y—y—Kaskade.

auch ein magnetisches Dipolmoment p, sodass Untersuchungen von magnetischen
Wechselwirkungen moglich sind. Alle relevanten kernphysikalischen Eigenschaften
der Sonde ""Br(""Se) fasst die Tabelle 2.1 zusammen.

Mutterisotop :  I7Brom

Tochterisotop : EZSelen

Halbwertszeit Mutterisotop : 57,036h [FIRE96]

Halbwertszeit Zwischenniveau : 9,68(6)ns [FIRE96]

Spin und Paritiit des Zwischenniveaus : 37 [FIRE96]

Quadrupolmoment des Zwischenniveaus : 1,1(5)barn [FIREY6], [UNTES3]
0,76(5)barn [HAAS93]

magnetisches Dipolmoment des Zwischenniveaus ¢ 1,12(2)un [FIRE96]

Energien und Multipolaritdten der Kaskade : o y1: 755,397keV; 91,7% M1 8,3% E2 [FIRE96]
yo: 249,786keV; 100% E2

Wabhrscheinlichkeit des Ubergangs iiber die Kaskade : 1,2% [FIRE96]

Anisotropiekoeffizient der Kaskade i Agp = -0,454(9) [MOHSS88]
Agg = -0,525 [WEHN97]
A4z = 0,031 [WEHN97]
A4q = -0,036 [MOHSS88]

Sternheimer—Korrekturfaktor (1 - vso) : 88,4 fiir Se?~ [SCHMS0]

Tabelle 2.1: Kernphysikalische Eigenschaften des Sondenkerns 7" Br(7" Se).

Ebenfalls eingetragen ist der Sternheimer-Korrekturfaktor. Der am Kernort wir-
kende EFG wird durch die Polarisation der Elektronenhiille des Sondenkerns im
Gitter beeinflusst. Deshalb benutzt man zur Berechnung des auf das Sondenatom
wirkenden EFG den Korrekturfaktor (1 - v,), der diesen Einfluss beriicksichtigt.

Die Bevolkerung der y—v-Kaskade im “"Br(7"Se) erfolgt nur zu einem geringen
Anteil von 1,2% [FIRE96]. Diese Tatsache bewirkt eine starke Zihlratenbelastung
der Messanlage durch die tibrigen Zerfille und einen hohen Anteil zufilliger, meist
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prompter Koinzidenzen. Abbildung 2.5 zeigt ein mit einem BaFy-Detektor auf-
genommenes Energiespektrum einer a—bestrahlten p-Typ-InAs-Probe (siehe Ab-
schnitt 3.2) etwa 7h nach Bestrahlungsende. Die beiden Linien der Kaskade kénnen

S 2'39kclsv 1— 250Ike\/'(y2) L L B
/\ 511keV + 520keV
| -
10000 § F/J _:
(D) T 5 1
s}
©
(EG 755keV(y,) + 817keV
: 1000+
N 1
100

0 100 200 300 400 500 600 700 800 900
Energie [keV]

Abbildung 2.5: Energiespektrum von "" Br(77 Se). Aufgenommenen mit einem BaFs-
Detektor an einer fiir 3h mit 33MeV bei 300nA a—bestrahlten p—Typ—InAs Probe, etwa
7h nach Bestrahlungsende. Dominiert wird das Spektrum durch die intensivsten Linien
des komplexen Spektrums mit 259keV und 520keV. Auferdem ist ein Anteil der 511keV—
Vernichtungsstrahlung des B —Zerfalls zu sehen. Markiert sind die beiden Energien der
vy—Quanten der Kaskade, y1=755keV und y2=250keV. Unterlegt sind das Start— und das
Stop—Energiefenster welche bei den Messungen aufgrund der Energieeichung eingestellt

werden.

mit der Energieauflésung des BaF,—Detektors (~15%) nicht aufgelost werden. Die
Start—Linie 7,=755keV (Anteil am Spektrum: 1,67%) wird von der 817keV-Linie
(2,08%) iiberlagert. Auch die Stop-Linie v9=250keV (3,07%) kann nicht vom sehr
intensiven 239keV-Ubergang (23,4%) getrennt werden. Ein weiterer starker Uber-
gang liegt bei 520keV (22,4%).

Neben diesen meist unverzogert auftretenden Zerfillen fiihrt die durch den /-
Zerfall auftretende 511keV—Vernichtungsstrahlung zu einem zusétzlichen prompten
Anteil im Koinzidenzspektrum (sieche Abbildung 2.8). Im Bereich dieser ,promp-
ten Kurve“ ist keine Auswertung der PAC-Daten moglich, sodass eine gute
Zeitauflosung der Apparatur wiinschenswert ist. Der hohe Anteil zufilliger Koinzi-
denzen fiihrt zu grofilen Fehlern in dem zur Auswertung herangezogenen R—Wert—
Spektrum (siehe Kapitel 2.4.1) und schréinkt das Zeitfenster auf etwa 50ns ein.
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2.3 Messapparatur

Fiir die PAC-Messungen, die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrt wurden, sind
zwei verschiedene Messanlagen verwandt worden. Beide arbeiten nach dem fast—
slow—Prinzip. Das bedeutet, dass Zeit und Energie der Ereignisse getrennt ausge-
wertet werden. Eine einfache Prinzipskizze des konventionellen Prinzips, wie es auch
in der vorwiegend verwandten Drei-Detektor-Anlage vorliegt, ist in Abbildung 2.6
dargestellt. Im schnellen Zweig werden die Zeitimpulse zum Starten und Stoppen

. , “fast”
slow
—
Det. 1
Ey, Start
Koinzidenz- PC
* Einheit (ADC+MCA) TAC
EY2 Stop
Det. 2
L |

Abbildung 2.6: Prinzipschaltbild der Drei-Detektor PAC-Anlage nach der fast-slow
Arbeitsweise. Im langsamen Zweig erfolgt die Energiequswahl, die das Aufnehmen der
im schnellen Zweig bestimmten Zeit zwischen Start— und Stopsignal in das Zeitspektrum
bestimmt. Die Zeitmessung erfolgt mittels des TAC (time to amplitude converter). Die
Koinzidenzeinheit iberprift, ob die gemessenen Energien denen der Kaskade entsprechen.
Die Datenaufnahme erfolgt durch einen Computer (PC), der mit einer MCA-Karte (multi
channel analyser) ausgestattet ist, darin integriert ist ein ADC (analog digital converter)

fir die Konvertierung der Daten.

der Uhr, in diesem Fall eines TAC (time to amplitude converter), genutzt. Das
TAC-Ausgangssignal wird an eine MCA-Karte (multi channel analyser) mit inte-
griertem ADC (analog digital converter) des Computers weitergegeben. Wihrend
der ADC die Konversion durchfiihrt, erfolgt im langsamen Zweig die Uberpriifung
der Energie der beiden y—Quanten. Liegen die gemessenen Energien in den einge-
stellten Energiefenstern (siehe Abbildung 2.5), liefert die Koinzidenzeinheit einen
Gateimpuls. Dann und nur dann wird der konvertierte TAC-Ausgangsimpuls von
der MCA-Karte in das Zeitspektrum eingeordnet. Es werden insgesamt 8 Spek-
tren aufgenommen, die aus unterschiedlichen Detektorkombinationen resultieren.
Der genaue Schaltplan der Anlage ist in [SCHA92a] enthalten.

Beide Anlagen arbeitet mit BaF,—Szintillatorkristallen, sie zeichnen sich durch eine
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hinreichend gute Energieauflosung und eine hohe Zeitauflosung aus. Fiir die beob-
achtete Kaskade liegt sie bei etwa 200ps [SCHA92a]. Durch die Energieauflésung
werden die Energiefenster der Sart— und Stop—’s festgelegt (y1: 650 - 850keV, vo:
210 - 290keV, siehe Abb. 2.5). Die Form der konischen Kristalle ist in der Abbil-
dung 2.7 gezeigt.

Drei-Detektor-Anlage Vier-Detektor-Anlage

10 | 25

44 44

Abbildung 2.7: BaF;-Szintillatorkristalle der beiden verwandten PAC-Anlagen. Die
eingetragenen Ldngenmafe sind Angaben in mm.

Bei der verwandten Anlage handelt es sich um eine Drei—-Detektor—Anlage mit einem
fahrbaren Detektor, der iiblicherweise alle 10%*s seine Position wechselt. Die beiden
anderen Detektoren sind ortsfest. Der Winkel 9 zwischen den Detektoren betrigt
dabei 90° bzw. 180°. Durch den fahrbaren Detektor wird eine Vier-Detektor-Anlage
»simuliert“, bei der die zur Bildung der R—Werte (siehe 2.4.1) benétigten, jeweils
unter 90° bzw. 180° aufgenommenen Zeitspektren, immer von der gleichen Detek-
torkombination stammen. Das PAC—Spektrum wird somit unabhéngig von Detek-
toreigenschaften und elektronischen Einstellungen.

Einige wenige Messungen wurden an einer Vier-Detektor-Anlage durchgefiihrt, die
nach einem modifizierten fast—slow-Koinzidenzprinzip arbeitet. Eine ausfiihrliche
Beschreibung der Anlage ist in [KOCH92] gegeben, weshalb hier nicht weiter dar-
auf eingegangen wird. Der Unterschied zu einer konventionellen Maschine besteht in
einer Vorkoinzidenz der Zeitinformation und der Energieinformation. Dadurch wird
der TAC nur noch von y-Quanten der richtigen Energie gestartet bzw. gestoppt.
Auf diese Weise erreicht man eine drastische Verminderung der Totzeiten des TAC,
der zufilligen Koinzidenzen, sowie eine Unterdriickung von falsch einsortierten Er-
eignissen. Aus diesem Grunde wire die Anlage ideal fiir Messungen mit der Sonde
"Br(""Se) mit ihrem umfangreichen v-Spektrum (siehe vorherigen Abschnitt 2.2).

Jedoch ist die Drei-Detektor—-Anlage aus zwei anderen Griinden besser geeignet. Die
BaFy—Kristalle der Drei-Detektor-Anlage haben eine Tiefe von 25mm gegeniiber
denen der Vier-Detektor-Anlage von 20mm (Abb. 2.7). Bei dem hoher energetischen
Start—y mit 755keV macht sich dieses in einer hoheren Absorption bemerkbar. Zu-
dem ist die Photoabsorption in diesem Energiebereich nur sehr gering. Bei einer
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punktformigen Quelle wird in einem Abstand von 14mm vom Detektor bei einem
Kristall der Tiefe 25mm 8% der Strahlung absorbiert, bei dem Kristall der Tiefe
20mm nur 6% (siche Anhang E). Auflerdem sind die Spannungsteiler der Photo-
multiplier der Drei-Detektor—Anlage so dimensioniert, dass héhere Querstréme (ca.
20mA) flieBen (Vier-Detektor—Anlage ca. 10mA). Dadurch koénnen die bei einer
starken Quelle aus den Dynoden des Photomultipliers ausgeschlagenen Elektronen
schneller kompensiert werden. Andernfalls wiirde die Verstidrkung des Photomul-
tipliers verdndert (in diesem Fall vergroBert) und sich mit dem Zerfall der Son-
denkerne verschieben. Somit kann eine stirkere Probe die, aufgrund der geringen
Bevolkerung der Kaskade, fiir eine gute Statistik notwendige ist, ohne Beeintréichti-
gung der Verstirkung an der Drei-Detektor-Anlage vermessen werden.

2.4 Datenanalyse

2.4.1 Bildung der R—Wert—Spektren

Bei der PAC-Messung wird mit jeweils zwei unter dem Winkel ¢ angeordneten
Detektoren ein Koinzidenzspektrum N(¢,t) aufgenommen. Dieses stellt die mit der
Winkelkorrelationsfunktion W(#,t) modulierte Lebensdauerkurve des Zwischenni-
veaus der y—y—Kaskade dar:

N(ﬁ,t)::1>-(Nb-expc-£)-\V(ﬁ,t)+-Z) (2.21)

Ny bezeichnet darin die Zdhlrate am Zeitnullpunkt, 7 die Lebensdauer des Zwi-
schenniveaus und Z den Untergrund zufilliger Koinzidenzereignisse. D beschreibt
einen Dejustierungsfaktor, der auf eine geometrische Dejustierung zwischen den
Detektoren oder eine richtungsabhéngige Absorption der yv—Quanten in der Probe
zuriickzufiihren ist. In Abbildung 2.8 sind zwei Koinzidenzspektren fiir J = 90° und
¥ = 180° gezeigt, die mit der Sonde “"Br("’Se) aufgenommen worden sind.

Aus den unter verschiedenen Winkeln aufgenommenen Koinzidenzzihlraten N(v,t)
wird dann ein Asymmetrieverhéltnis, der sogennante R—Wert berechnet:
N(180°, t) — N(90°, t)

Rty =2- N(180°, t) + 2 - N(90°, t) (222)

Bei PAC-Messungen an polykristallinen Proben erfolgt durch diese R-Wert—
Bildung gerade eine Eliminierung der Lebensdauer! aus 2.21 und es ergibt sich:

R(t) = Ag - Goal(t) (2.23)

! Bei polykristallinen Proben gilt: N(9,t) = Ng - exp(—%) - (1 + Agy - Gaa(t) - Pa(cos(¥)); fiir
¥y = 180° und ¥, = 90° ist: Py(cos90°) = —% und Py (cos 180°) = 1
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Abbildung 2.8: Zeitabhingige Koinzidenzzihlraten N(9,t) fir einen Winkel ¥ von
90° (links) und 180° (rechts) zwischen Start- und Stop-Detektor. Beim Zeitnullpunkt
ist der prompte Anteil durch die unverzégert auftretenden Zerfdlle und die 511keV—-
Vernichtungsstrahlung aus dem B+ -Zerfall zu erkennen. Die Modulation der Lebensdau-
erkurve durch die Quadrupolwechselwirkung kann nicht aufgelost werden. Dem Spektrum
ist aufSerdem ein konstanter Untergrund der zufdlligen Koinzidenzen tiberlagert. Durch die
negative Anisotropie des 7" Br("" Se)-Sondenkerns ist im 180° Spektrum die Zdihlrate in
den ersten Kandlen nach dem Zeitnullpunkt verringert gegeniiber der linearen Fortsetzung

der Lebensdauerkurve.

Vor der Bildung der R—~Werte werden zufillige Koinzidenzen und Dejustierungen
korrigiert. Die Zufilligenzdhlrate 7 wird aus einem Bereich des Koinzidenzspek-
trums bestimmt, in dem echte Koinzidenzen keine Rolle spielen. Z kann in guter
Néherung als zeitlich konstant angenommen werden. Die Dejustierung wird aus dem
Verhéltnis der Zufilligenzéhlraten im 90°— bzw. 180°-Spektrum bestimmt. Zur Kon-
trolle wird die wechselwirkungsunabhingige Grole Ay(t) berechnet:

N(180°,t) + 2 - N(90°,t)

Aoft) = - = Ny - exp(—1) (2.24)

Bei erfolgter Zufiilligen—Korrektur ergibt Ay(t) in halblogarithmischer Darstellung
eine Gerade mit der Steigung 7.

Mit der Drei-Detektor—Apparatur werden in jeder Position des fahrbaren Detektors
simultan vier Koinzidenzspektren aufgenommen. Es werden jeweils vier R—Wert—
Spektren mit denjenigen 90°— bzw. 180°-Spektren gebildet, die von der gleichen
Detektorkombination stammen. Von diesen vier R-Wert-Spektren wird dann ein
Summenspektrum gebildet.

Bei PAC-Messungen am kubischen Einkristall werden die Detektoren entlang gleich-
indizierter Kristallachsen ausgerichtet. Im Rahmen dieser Arbeit wurde im All-
gemeinen die <110>-Orientierung der Detektoren verwandt. Bei Orientierungs-
messungen (Abschnitte 4.1.1.2 und 4.1.3.2) wurde auch in <100>— und <111>-
Orientierung der Detektoren gemessen. Bei den Messungen mit in <100>— oder
<110>-Richtung orientierten Detektoren kann die iibliche Detektorgeometrie mit
Winkeln von ¢#;=180° und 9¥,=90° zwischen den Detektoren beibehalten werden. Bei
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der <111>-Orientierung der Detektoren werden die Koinzidenzspektren hingegen
unter den Winkeln 9;=180° und 9J,=70° aufgenommen (sieche Abbildung C.1).

Zur Auswertung erfolgt auch hier eine R-Wert Bildung, es gilt:

_ N(180°,t) — N (s, t)
Rty =2- N(180°,t) + 2 - N(vy, t) (2.25)

Mit der untergrundkorrigierten Koinzidenzzéhlrate
t
N(4,t) = Ny - exp(—;) (14 Ay - G(0,t)) (2.26)

folgt daraus:

Agy - (G(180°,t) — G(12, 1))
34 Ay, - (G(180°, ) + 2 G(Ua, 1))
Bei Messungen entlang der <100>-Richtung gilt G(180°,t)= - 2-G(90°,t) und da-
mit enthélt der Nenner keine Zeitabhingigkeit mehr. Fiir die <110>— und <111>—
Richtungen ist dies zwar nicht der Fall, aber auch hier gilt in guter N&herung
[WEGNS5]:

R(t) = 2 (2.27)

R(t) = % gy - (G(180°, £) — G(U, 1)) = As - Gi(t) (2.28)

Definiert man die Koeffizienten

eff |__
o, =

- (57 (180°, 1) — 83 (Y2, 1)) (2.29)

[GCRI )

so nimmt die durch Berechnung der R—Werte zu bestimmende Storfunktion G(t)
formal dieselbe Gestalt an, wie bei der Quadrupolwechselwirkung in polykristallinen
Proben (Gln. 2.17):

G(t) =3 0 - cos(wa (1, V,) - 1) (2.30)

2.4.1.1 Anpassung an die theoretische Storfunktion

Zur Anpassung der theoretischen Storfunktion an die aus den Koinzidenzspektren
experimentell erhaltenen R—Werte, wird die Methode der kleinsten Fehlerquadrate
verwendet. Die eingebrachten Sondenkerne werden sich nicht alle in der gleichen
Umgebung befinden, sondern Teilmengen von Kernen werden sich in mikroskopisch
verschiedenen Situationen befinden. Sie kénnen dann auch unterschiedlichen Hyper-
feinwechselwirkungen ausgesetzt sein. Die anzupassende Storfunktion ist daher eine
Uberlagerung von mehreren Komponenten G;(t) mit unterschiedlichen Anteilen A;:

G(t) = Z A; - Gi(t) mit der Normierung Z A;=1 (2.31)

Im kubischen Einkristall konnen folgende Anteile unterschieden werden:
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e Fiir einen Anteil A, von Sondenatomen, die sich in einer ungestorten kubi-

schen Umgebung befinden, tritt kein effektiver EFG am Ort der Sonde auf
und es gilt fiir den Anteil an der Stérfunktion:

Ay - Gut) =4, -1 (2.32)

In einem Zinkblende-Gitter liegt diese Situation vor, wenn die Sonde substi-
tutionell auf einem Gitterplatz eingebaut ist und seine Umgebung im Abstand
mehrerer Gitterkonstanten ungestort ist oder wenn es auf dem sogenannten
Tetraederplatz, d.h. im Zentrum der Einheitszelle des fcc-Untergitters, einge-
baut ist.

Fiir einen Anteil A; von Sonden, die einem einheitlichen, statischen EFG mit
einem Asymmetrieparameter n unterliegen, lautet die Storfunktion:

3 K . .
Gi(t) = 3 o (D) - cos(wl (1, V)Y - 1) (2.33)
n=0

Eine einheitliche Wechselwirkung tritt auf, wenn es sich bei der Storung z.B.
um einen definierten, an eine substitutionell eingebaute Sonde angelagerten
Defekt handelt. Das bedeutet, der Defekt befindet sich immer in Richtung
gleich indizierter Achsen und im gleichen Abstand zur Sonde.

Infolge von Gitterfehlern unterscheiden sich die einzelnen Umgebungen je-
doch geringfiigig, sodass man eine Verteilung des EFG um einen Mittelwert
der Wechselwirkungsfrequenz w, erhilt. Eine lorentzférmige Verteilung fiihrt
zu einer exponentiellen Dadmpfung der Storfunktion, wobei der Dampfungspa-
rameter ¢ der relativen Grofle der halben Halbwertsbreite entspricht:

3
Gi(t) =Y oo (n®) - cos(@q (", V) - t) - exp(—wgq” - 60 1) (2.34)
n=0

Bei geringer Abweichung von der Gitterstruktur, wie z.B. bei Verunreinigun-
gen, ist der Ddmpfungsparameter klein (6 ~1-5% von Wq). Starke uneinheit-
liche EFG, wie sie in der Regel in stark geschidigten Kristallen direkt nach
der Implantation beobachtet werden koénnen, fithren hingegen zu einer starken
Dampfung. Die Storfunktion zeigt dann einen schnellen Abfall auf den ,,hard
core“~Wert, der durch oS (n) bestimmt ist.

Sondenkerne, welche nur einem schwachen EFG ausgesetzt sind, wie er z.B.
durch weiter entfernte Gitterdefekte erzeugt wird, lassen sich beschreiben
durch:

Gi(t) = > T (WY exp(—n -0 - t) (2.35)

In der Abbildung 2.9 sind simulierte Storfunktionen zu den voran beschriebenen

Sondensituationen dargestellt. Es ist jeweils ein axialsymmetrischer EFG angenom-

men worden.
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Abbildung 2.9: Verschiedene Stirfunktionen fiir Sondenkerne in unterschiedlichen Um-
gebungen eines kubischen Wirtsgitters.

2.4.1.2 Apparative Anisotropiekoeffizienten

Die Szintillationsdetektoren integrieren iiber einen gewissen Raumwinkel. Diese Tat-
sache muss ebenfalls bei der Berechnung der theoretischen Storfunktion beriicksich-
tigt werden. Es kommt zu einer Abschwéchung der Anisotropiekoeffizienten Ay.
Die sich daraus ergebenden apparativen Anisotropiekoeffizienten A[YP lassen sich
wie folgt berechnen:

AR = A - Qu
mit A =Ax(11) - Ai(rz)  und Qi = Qe(m) - Qi(72) (2.36)

Fiir die numerisch berechenbaren Dampfungskoeffizienten Qy und Q, gilt allge-

mein [YATEG5|:

Jo Prlcos f) - £(B) -sin 3 - A
Jo e(B) -sinp-dp

B bezeichnet in dieser Gleichung den Azimuthalwinkel der Richtung des nachgewie-

senen y—Quants in Bezug auf die Detektorachse und £(/3) die Nachweiswahrschein-

lichkeit fiir diesen Eintrittswinkel. Beim Einsatz konischer Kristalle kann die Win-

Qx = (2.37)

kelabhéngigkeit von ¢ vernachléssigt werden, wenn man davon ausgeht, dass sich
die Probe am Ort der Spitze des Konus befindet. Dieses ist bei beiden verwandten
Anlagen bei einem Abstand von lem der Fall (siehe Abb. 2.7). Die Démpfungsko-
effizienten konnen in diesem Fall analytisch berechnet werden [MARX95].

Bei grofleren Absténden zwischen Probe und Detektor ist die Nachweiswahrschein-
lichkeit nicht mehr unabhéngig von der Ausbreitungsrichtung des v—Quants. Die
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Bestimmung der Qy—Koeffizienten ist dann nicht mehr analytisch moglich, im All-
gemeinen wird eine Monte-Carlo—Simulation zur Bestimmung durchgefiihrt. Hier-
bei wird fiir einzelne, zufallsgenerierte y—Quanten einer festen Energie auf Basis der
Wirkungsquerschnitte fiir Photoeffekt, Comptoneffekt und Paarbildung berechnet,
ob die Quanten zum Photopeak beitragen oder nicht. Der Abschwéchungskoeffizient
kann dann durch Summation iiber die simulierten Einzelprozesse berechnet werden:

Q = S g Pi(cos 3) mit & — 1 fiir im Photopeak registriertes (2.38)
k yses o ' 0 sonst '

1

Eine entsprechende Monte—Carlo—Simulation wurde von W. Knichel [KNIC94] fiir
verschiedene Kristallformen und fiir Energien der y—y—Kaskaden einiger PAC-
Sondenkerne durchgefiihrt. Die aus den simulierten Abschwichungskoeffizienten?
mithilfe von Gleichung 2.36 berechneten apparativen Anisotropiekoeffizienten sind
in der Abbildung 2.10 gezeigt. Angegeben sind die Werte fiir die y—y-Kaskade

Drei-Detektor-Anlage Vier-Detektor-Anlage
0,00 i N 1-“ 0,00 - - j:t—
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Azzapp ] Azzapp ]
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< 020 © £-0,20 .
‘ < :
-0,25 -0,25
& N
-0,30 \\ C _0,30 \\\ \\
\\\ \~ \\ N
-0,35 ~ S8 . -0,35 ‘ ]
-0,40 —— -0,40 7
10 15 20 25 3,0 1,0 15 20 25 3,0
Abstand [cm] Abstand [cm]

Abbildung 2.10: Apparative Anisotropiekoeffizienten Ap*  fir die y—y-Kaskade
der ""Br(7"Se)-Sonde (v;=755keV, vo=250keV) und die beiden verwandten PAC-
Messanlagen in Abhdngigkeit von dem Abstand zwischen Probe und Detektor.

des "Br(""Se) fiir die beiden PAC-Anlagen. Aus der Grafik konnen die AjP—
Koeffizienten fiir verschiedene Probe-Detektor-Abstéinde entnommen werden. Bei
der Drei-Detektor—-Anlage muss dabei beriicksichtigt werden, dass sich iiber den
BaFy—Kristallen noch eine Messing-Umbhiillung befindet. Daher muss zu den ge-
messenen Absténden eine Dicke von 1,5mm addiert werden.

2 Eine Auflistung der Q-Werte fiir die Drei-Detektor—Anlage findet sich in [WEHN97]
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2.4.1.3 Das Fitprogramm

Zur Anpassung der theoretischen Storfunktion, an die aus den gemessenen Koinzi-
denzspektren berechneten R—Wert—Spektren, wird das Programm NNfit verwednet.
Das Programm ist speziell fiir die Analyse von PAC-Daten von N. Barradas ent-
wickelt worden [BARR93].

Durch numerische Diagonalisierung des die betrachtete Wechselwirkung beschrei-
benden Hamiltonoperators (Gln. 2.7 fiir elektrische Wechselwirkung) wird eine theo-
retische R—Wert-Funktion gem&fl Gleichung 2.27 fiir drei in einer Ebene liegende
Detektoren berechnet. Diese Funktion wird dann durch Variation bestimmter Wech-
selwirkungsparameter nach der Methode der kleinsten Fehlerquadrate an die expe-
rimentellen R—Werte angepasst. Variiert werden kénnen dabei z.B. die Quadrupol-
wechselwirkungsfrequenz wg, der Asymmetrieparameter n und die Dampfungskon-
stante ¢. Es erfolgt eine vollsténdige Berechnung der theoretischen Winkelkorrela-
tionsfunktion, das heiflt neben Gy werden auch die Terme Goy Gy und Gyy heran-
gezogen.

Bei der Berechnung der Winkelkorrelationsfunktion W(#,t) kénnen bis zu sieben
verschiedene Umgebungen mit kombinierter Hyperfeinwechselwirkung und bis zu
vier Umgebungen mit rein magnetischer Wechselwirkung angenommen werden. Die
Orientierung des EFG—Tensors kann durch Angabe von drei Winkeln relativ zu drei
in einer Ebene liegenden Detektoren (ein Start und zwei Stop—Detektoren) defi-
niert werden. Die Winkel zwischen den Detektoren kénnen frei vorgegeben werden,
sodass auch PAC-Spektren, bei denen die Detektoren ldngs der <111>-Achse ori-
entiert sind, angepasst werden konnen. Die im Programm anzugebenden Winkel
fiir einen axialsymmetrischen EFG befinden sich in Anhang C. Durch die kristal-
lografisch dquivalenten Orientierung von V,, im kubischen Einkristall, miissen fiir
die Berechnung des Gesamtspektrums fiir alle dquivalenten Orientierungen kom-
binierte Anteile (beziiglich wp,n,d) angenommen werden. Dadurch verringert sich
die Anzahl der moglichen annehmbaren Anteile (siehe Tabelle C.1). Das Programm
erlaubt zusétzlich die Anpassung einer additven und einer multiplikativen Konstan-
ten an die R-Wert—Funktion. So kdnnen eventuelle Dejustierungsfehler und ungenau
bestimmte experimentelle Anisotropiekoeffizienten ausgeglichen werden.

Um die endliche Zeitauflosung der Apparatur zu beriicksichtigen, muss die theore-
tische Funktion mit der promten Kurve P(t) gefaltet werden:

R(t) = Ag - /0 TPt —t)-G(b) - dt (2.39)

Dies geschieht im Programm unter der Annahme, dass die prompte Kurve durch
eine Gauflverteilung beschrieben werden kann.



Kapitel 3

Probenpriparation

3.1 Materialien

3.1.1 InAs

Fiir die Untersuchungen standen drei unterschiedlich vorbehandelte InAs-Wafer
zur Verfiigung. Es wurden von der Firma Wafer Technologie erworben: 1. nicht
vordotiertes Material (InAs:Un), 2. mit Schwefel vordotiertes n-Typ-Material (In-
As:S) und 3. mit Zink vordotiertes p-Typ-Material (InAs:Zn). Es handelt sich dabei
um Material, welches mit dem LEC—Verfahren! gezogen wurde. Auferdem wurde
eine Probe von der Firma Crystal untersucht, zu der keine Daten mitgeliefert wur-
den. Dieses Material ist identisch mit dem von M. Wehner [WEHN97] untersuchten
Crystal-Material.

Im Abschnitt 1.2 sind die allgemeinen physikalischen Eigenschaften von InAs an-
gegeben (Tabelle 1.1), die spezifischen Eigenschaften der untersuchten Materialien
sind in Tabelle 3.1 zusammengestellt. Dabei sind sowohl die in den mitgeliefer-
ten Datenblittern angegebenen Werte (obere Daten in der Tabelle) wie auch die
durch Vierpunkt— und Hallmessungen gewonnenen Werte (siehe Kapitel 5.1) ange-
geben (untere Daten). Angegeben sind die Ladungstrigerkonzentration n, der spe-
zifische Widerstand p, die Ladungstrigerbeweglichkeit y und die Atzgrubendichte
EPD (etch pitch density). Die ebenfalls angegebene Lage des Ferminiveaus rela-
tiv zur Leitungsbandkante wurde aus den Ladungstrigerkonzentrationen berechnet
(AnhangA).

Der in den Datenblédttern angegebene, zum Teil recht grofle Wertebereich der Proben
beruht darauf, dass die Verteilung der durch Diffusion eingebrachten Dotieratome
nicht homogen iiber den gesamten gezogenen Kristall ist. Zur Charakterisierung
des Materials wird der erste und letzte verwendete Wafer benutzt, daher ist die

L LEC: Liquid-Encapsulated—Czochralski

36
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Material Dotier- n 4 IS EPD Ep-Erp
atom [cm~3] [mQcm] [cm?/Vs] [cm~2] [meV]
n-Typ InAs 5,7...6,7-1016 | 4,7..4,0 | 2,31...2,36-10% | 1,4...1,0-10% -5...0

Schwefel
R4/1A/615/S 6,5(3)-1016 4,32(3) 2,2(1)-104 -1(2)
InAs, Crystal ? 4,2(1)-1016 8,0(2) 1,88(6)-10% -15(1)
p-Typ InAs . 6,2-1017 45 223 8,2-103 -284
Zink
R4/TA/669/Zn 3,3(1)-1017 77(1) 213(4) -268(1)
InAs 2,1-1016 12 2,5-10% 9400 -36

R4/IA/651/Un 2,006(2)-1016 | 13,1(1) 2,38(1)-10* -36(1)

Tabelle 3.1: Zusammenstellung der Materialeigenschaften der untersuchten InAs—
Materialien. Angegeben sind die freie Ladungstrigerkonzentration n, der spezifische Wi-
derstand p, die Ladungstrigerbeweglichkeit p, die Atzgrubendichte EPD (etch pitch den-
sity) sowie die Lage des Ferminiveaus relativ zum Leitungsband Ep-Erpp. Die Werte
(n,p, p, EPD ) sind aus den Datenbldttern der gekauften Materialien entnommen (obere
Werte) beziehungsweise aus Hallmessungen gewonnen (untere Zeile), die Lage des Fer-
miniveaus ist aus n berechnet worden (siehe Abschnitt A). Zum Crystal-Material wurde
kein Datenblatt mitgeliefert, die angegebenen Daten sind Messwerte.

genaue Spezifikation des verwendeten Materials nicht bekannt. Fiir das InAs:S ergibt
sich daraus, dass das Ferminiveau bei hochstmoglicher Ladungstrigerdichte mit
der Unterkante des Leitungsbandes zusammenfillt und somit fast ein entarteter
Halbleiter vorliegt.

3.1.2 GaAs

Fiir die im Kapitel 5.2 beschriebenen DLTS—Messungen (Deep Level Transient Spec-
troscopy) stand epitaktisches GaAs—Material zur Verfiigung. Auf hoch dotiertem?
GaAs—Substratmaterial wurden mittels Molecular Beam Epitaxy (MBE) am In-
stitut fiir Festkorperphysik der Universitit Jena bei 630°C 0,7um dicke Schichten
aufgewachsen. Die Dotierung der Epi-Schichten erfolgte fiir das n—Typ-Material
mit Si und im Fall des p—Tpy-Materials mit Be. In beiden Féllen liegt die Ladungs-

trigerkonzentration bei 8-10'¢ ¢cm ™3,

Bei dem fiir die Radiotracer—Messungen eingesetzten GaAs (Kapitel 6.2) handelt es
sich um semiisolierendes—GaAs-LEC-Material der Firma FCM mit der Nr. 41498.
Es ist nicht dotiert und weist einen spezifischen Widerstand von p=1,0-1,7-10*Qcm
bei 22°C auf. Die Ladungstriagerbeweglichkeit p betragt 6100-6810cm/Vs. Die Atz-
grubendichte wird mit 39000-49300cm 2 angegeben.

2 Sowohl beim n— wie auch beim p-dotierten Material war die Ladungstréigerkonzentration grofer
als 1-10'8cm 3.
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3.2 «a—Bestrahlung

Eine recht einfache Moglichkeit zur Einbringung des PAC-Sondenkerns
"Br(""Se) in arsenhaltige III-V—Halbleiter bietet die Bestrahlung mit a—Strahlen,
die am Hochstromplatz des Bonner Isochronzyklotrons durchgefiihrt werden kann.
Man bedient sich dabei der ®As(a,2n)""Br-Kernreaktion, wobei aus dem zu 100%

im natiirlichen Arsen enthaltenen As das gewiinschte ""Br(""Se) erzeugt wird.

Die Bestrahlung erfolgt mit einer Energie von 33MeV. In Abbildung 3.1 ist der
Wirkungsquerschnitt der Reaktion aufgezeichnet. Man erkennt, dass die gewéhlten
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Abbildung  3.1:  Anrequngskurven der  Reaktionen 7’ As(a,2n)”’ Br  und
75 As(,8n)" Br aus [NOZATS].

33MeV nicht den gesamten Wirkungsquerschnitt einschlieSen. Es wird jedoch dar-
auf verzichtet, eine hohere Strahlenergie zu verwenden, um die bei hoheren Energien
dominante "As(a,3n)"®Br-Reaktion zu unterdriicken. ®Br hat eine Halbwertszeit
von t1=16,0h und emittiert hochenergetische pt-Strahlung (Epax=3 9MeV). Da-
her ist es von Interesse, nur einen geringen Anteil dieses Br—Isotops zu erzeugen.
Bei den iiblichen Bestrahlungsbedingungen liegt das Verhéltnis von “"Br : "Br
bei etwa 5:1. Im Laufe einer vierstiindigen a-Bestrahlung wird etwa 5MBq “"Br
erzeugt. Eine Liste aller bei der Bestrahlung von InAs entstehenden Isotope, mit
einer Halbwertszeit von mehr als einer Stunde, ist in der Tabelle 3.2 aufgefiihrt.

Die Bestrahlung der Proben erfolgte normalerweise immer mit 300nA, um eine
Zerstorung des Kristalls zu vermeiden. Ein Test mit einem Strahlstrom von 1pA
hat ergeben, dass das Probenmaterial dann oberfléchlich ,, verbrannt®“ aussah. Durch
die Erwérmung der Probe kommt es dann zum Abdampfen der leichter fliichtigen
As-Komponente. Fiir eine ,,gute PAC-Probe, mit der eine ausgedehnte Messrei-
he mit geniigender Statistik durchgefiihrt werden kann, ist eine Anzahl von etwa
1-10" Br(""Se)-Sonden notwendig. Dazu muss die Probe fiir etwa 3-4h bei 300nA
bestrahlt werden. Im linken Teil der Abbildung 3.2 ist die TRIM-simulierte Energie-
verteilung der a—Teilchen (siche Abschnitt 3.4) fiir eine Eintrittsenergie von 33MeV
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Reaktion Zerfallsart | stabiles Endprodukt | Halbwertszeit
As(a,2n)"Br BT, EC Se 57h
(o, 3n)Br ohs 6Se 16,0h
(c,an)™As BT, EC; B~ Ge; ™Se 17,8d
UW5n(q, n)18SpM | g+ EC 118Sn 5h
(o, 2n)17Sb BT, EC 178n 2,8h
(v, 3n)116SHM BT, EC 165y 60min
(o, np)117SnM 11780 13,6d

Tabelle 3.2: Bei der a—Bestrahlung von InAs auftretende Reaktionsprodukte. Aufgefiihrt
sind alle Isotope, die eine Halbwertszeit von linger als 1h besitzen. Die kurzlebigeren
Isotope sind bei Messbeginn bereits abgeklungen. Die Bestimmung der erhaltenen Produkte
erfolgte durch die Aufnahme eines y—Spektrums einer mit 300nA, 33MeV «’s bestrahlten
Probe.

im InAs gezeigt. Auf der rechten Seite ist die Br—Konzentration c¢(""Br) dargestellt.
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Abbildung 3.2: Links: Energie der a—Teilchen im InAs bei einer Eintrittsernergie von
33MeV. Rechts: Abschitzung des Tiefenprofils der eingebrachten " Br(7” Se)-Sonden bei
338MeV a—Bestrahlung, mit einem Strahlstrom von 300nA fir 3,5h und einem Strahldurch-
messer von §mm.

Sie wird mithilfe der Anregungsfunktion aus Abbildung 3.1 abgeschétzt:

¢("Br) =c(®As) -0 - P -t (3.1)

Dabei betrigt die ®As-Konzentration=2-10?2 cm 3, o ist der aus Abbildung 3.1
zu entnehmende Wirkungsquerschnitt, ® der Teilchenfluss des Zyklotrons und t die
Bestrahlungsdauer. Der Teilchenfluss berechnet sich dabei aus:

B I
T A-e-q

) (3.2)
Dabei ist I der a—Strahlstrom des Zyklotrons, A der Strahldurchmesser, e die Ele-

mentarladung und ¢ die Ladungszahl der Strahlteilchen (2 fiir a’s). Als iibliche a—
Bestrahlungsbedingungen werden fiir eine InAs—Probe 33MeV mit [=300nA t=3,5h
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bei einem Strahldurchmesser von 8mm angenommen. Im rechten Teil der Abbil-
dung 3.2 erkennt man, dass das Tiefenprofil sehr breit bis in eine Tiefe von etwa
250pum reicht. Das Profil kann in einem Bereich bis 200um als etwa konstant ange-
nommen werden.

In Abbildung 3.3 ist die Tiefenabhéingigkeit der bei der a—Bestrahlung erzeugten
Leerstellenkonzentration gezeigt. Die Simulation erfolgte mithilfe von TRIM (Ab-
schnitt 3.4) und gibt die Summe von direkt durch die a—Teilchen erzeugten Leer-
stellen und die durch In— und As—Riickstolatome erzeugten Leerstellen an.

6,0x10°"T 1

4,0x107t 1

2,0x10°* T 1

0 1 |

0 100 200 300 400
Tiefe [um]

. -3
Leerstellenkonzentration [cm 7]
o
o

Abbildung 3.3: TRIM-Simulation der bei der a—Bestrahlung mit 33MeV in InAs—
Material erzeugten Leerstellenverteilung. Es wurden die Standardbedingungen I=300nA,
t=3,5h sowie einem Strahldurchmesser von 8mm angenommen. Die Gesamtatomkonzen-
tration im InAs betrigt 3,58-10%% cm=3.

Ein Vergleich der Leerstellenverteilung (Abb. 3.3) und der Verteilung der einge-
brachten ""Br("’Se)-Sonden (Abb. 3.2, rechts) im a-bestrahlten InAs-Material
zeigt, dass der Bereich, in dem sich die Sondenkerne befinden, eine relativ homogene
Leerstellenkonzentration aufweist. Denn in dem Bereich der Kernreaktion dominiert
fiir die a—Teilchen das elektronische Bremsen, welches eine geringere Gitterschidi-
gung bewirkt (Abschnitt 1.1.1). In dem Bereich, in dem das nukleare Bremsen
iiberwiegt und die grofite Gitterschidigung erzeugt wird, reicht die Energie der a—
Teilchen nicht mehr aus, um die Kernreaktion zu bewirken.

3.3 Ionenimplantation

Bei der Ionenimplantation muss zwischen zwei Prinzipien unterschieden werden, der
On-Line-Implantation und der Off-Line-Implantation. Zur Implantation des ""Br
wurde der On—Line-Isotopenseparator ISOLDE der Forschungsanlage CERN?® be-
nutzt. Dabei werden (je nach Betriebsmodus) "Rb (Rubidium), ""Kr (Krypton)

3 Centre Europeen de la Recherche Nucleaire
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und "Br oder nur 7’Kr in das Probenmaterial implantiert. Das “"Rb wandelt sich
mit einer Halbwertszeit von 3,9min in “"Kr um, welches wiederum mit einer Halb-
wertszeit von 1,24h in “"Br zerfillt.

Die Produktion der radioaktiven Nuklide erfolgt durch Bombardement eines Targets
mit einem gepulsten 1GeV Protonenstrahl?. Dabei kommt es zu Spallation, Frag-
mentierung oder Spaltung. Als Targetmaterial fiir die Produktion von ""Br wird
in den meisten Féllen Niob verwandt. Durch thermische Diffusion erfolgt iiber ein
Transferrohr der Transport der Isotope aus dem Targetbehilter in die Ionenquelle.
Es handelt sich dabei um eine heifle-Plasma—Quelle, die auf einem Potential von
60keV liegt und in der dann die Ionisierung erfolgt. Die typische Ausbeute kann mit
3-10° Atome/s angegeben werden.

Durch einen Analysatormagneten werden die Isotope dann nach ihrer Masse se-
pariert. Der ITonenstrahl kann durch ein System von elektrostatischen Deflektoren
und Linsen auf mehrere Strahlplédtze in der Experimentierhalle verteilt werden. Fiir
die PAC-Proben (siehe Abschnitt 4.2 ) erfolgte die Implantation mit einer Energie
von 60keV in der sogenannten Festkorperphysikkammer, die sich in der Ndhe des
Strahl-Eintritts in die Experimentierhalle befindet.

Fiir die mit “"Br implantierten DLTS-Proben (siche Abschnitt 5.2) erfolgte die Im-
plantation an der zum ersten Mal fiir diese Implantationen zur Verfiigung stehenden
Hochspannungsplattform mit einer Maximalenergie von 260keV.

Da von der Erzeugung des Isotops bis zur Implantation in der Probe nur wenige Mil-
lisekunden vergehen, spricht man in diesem Fall von einer On—Line-Implantation.
Alle anderen implantierten Proben wurden mittels einer Off-Line-Implantations—
Anlage implantiert.

e Fiir die Untersuchungen an stabil implantierten DLTS—Proben, mit 260keV
“Br am Jennaer ROMEO-Implanter.

e Die Proben fiir die SIMS-Messungen (Abschnitt 6.1), mit “Br bei 150keV am
[onen-Implanter der Australian National University in Canberrra.

e Die aktive Implantation fiir die Radiotracer—Messungen (Abschnitt 6.2), mit
82Br bei 60keV am Bonner Isotopenseparator.

Prinzipiell laufen diese Separationen alle dhnlich ab. Zunéchst wird das zu implan-
tierende Material verdampft und ionisiert. Dieses geschieht in der Ionenquelle. Die
gleichgeladenen Ionen werden dann beschleunigt und im Magnetfeld je nach Masse
abgelenkt und durch eine Blende auf die verschiedenen Wirtsmaterialien beschleu-
nigt.

4 Der Protonenstrahl wird vom Proton Synchrotron Booster (PSB) des CERN geliefert und kann
einen Strahlstrom von bis zu 0,2A besitzen.
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Bei der Ionenimplantation dominiert durch die geringe Implantationsenergie — im
Vergleich zur a—Bestrahlung — der im Abschnitt 1.1.1 beschriebene Prozess des
nuklearen Bremsens. Daher liegen die erzeugten Leerstellen alle im gleichen Tiefen-
bereich wie die eingebrachten Ionen. Exemplarisch dazu sind sowohl die Leerstellen—
als auch die Br-Konzentrationen fiir eine TRIM-Simulation von 60keV Br in InAs
im rechten Teil von Abbildung 3.4 dargestellt.

Die implantierten Ionen befinden sich hier nur in einem Bereich von einigen 100nm
unter der Oberfliche. Die mithilfe des Simulationsprogramms TRIM bestimmten
Tiefenverteilungen fiir “Br-Implantationen mit 60, 150 und 260keV sind im linken
Teil von Abbildung 3.4 gezeigt. Da sich die Verteilungen in InAs und GaAs nur
gering unterscheiden, sind nur Simulationen fiir InAs dargestellt.

% 3x10” - " 3x10"
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Abbildung 3.4: Links: TRIM-Simulationen von ™ Br in InAs fiir 60keV, 150keV und
260keV. Angegeben sind die mittleren Reichweiten x,,. Rechts: Leerstellen—(gepunktete
Linie) und Br-Konzentration (durchgezogene Linie) simuliert mit TRIM fiir " Br in
InAs. Die Gesamtatomkonzentration im InAs betrigt 8,58-10%% cm=2.

Bei Ionenimplantationen in kristalline Materialien kann es zu Gitterfithrungseffek-
ten, dem sogenannten Channeling, kommen, wenn der Einschuss entlang einer Kri-
stallachse erfolgt. Zur Vermeidung dieser Gitterfiihrung wird daher die Normale der
Kristalloberfliiche gezielt gegen die Strahlachse verkippt. Ublicherweise wird dazu
ein Winkel von 7° gewéhlt.

3.4 Simulation von Ionenbestrahlungen, TRIM

TRIM (the Transport of Ions in Matter) ist ein Programm zur Monte—Carlo—
Simulation der Abbremsung und Streuung von implantierten Ionen in amorphen
Materialien. Gitterfiihrungseffekte in Kristallen finden daher keine Beriicksichtigung
bei der Simulation. Es werden neben der Reichweite der gestoppten Ionen auch die
erzeugten Defektverteilungen und Phononen berechnet. Das Programm basiert auf
dem von Biersack entwickelten Reichweiten—Algorithmus und der von Ziegler auf-
gestellten Theorie des Abstoppens von Ionen in Materie [BIER80], [ZIEG85].
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Es findet breiten Einsatz bei der Simulation von Implantations—und Bestrahlungs-
experimenten und gilt als hinreichend zuverlissig fiir die Berechnung der Ionenver-
teilung. Als weniger realistisch haben sich dagegen die errechneten Fehlstellenver-
teilungen erwiesen.

Die Methode basiert auf der Verfolgung einzelner Ionen auf ihrem Weg durch das
Material. Dieser Weg beginnt mit einer bestimmten Energie, Position und Richtung.
Das Teilchen erfihrt durch Kernstofe Richtungséinderungen, wobei nur Stéfle zwi-
schen zwei Partnern beriicksichtigt werden (Binary Collision Approximation BCA).
Zwischen den Stoflen legt das Teilchen eine gerade Strecke zuriick, auf der nur
elektronisches Bremsen stattfindet. Durch St68e und elektrische Wechselwirkung
verliert es so auf seinem Weg durch das Material seine gesamte Energie, erzeugt
Fehlstellen und Ersetzungsstofifolgen und bleibt schliefflich stecken.

Die Energieverluste durch elektronisches und nukleares Bremsen werden als un-
abhingig voneinander behandelt. Das bedeutet, die Teilchen verlieren ihre Energie
einerseits in diskreten Portionen durch Kernstéfle und andererseits kontinuierlich
durch elektrische Wechselwirkungen.

Das Programm ist iiber einen weiten Energiebereich von 0,1keV bis zu vielen MeV
anwendbar. Eine obere Grenze ergibt sich aus der Nichtbeachtung von relativisti-
schen Effekten. In den Materialien werden die Atome als zufillig verteilt angesehen,
sodass keine Gitterstruktureffekte betrachtet werden. Ebenso werden Kernreaktio-
nen unberiicksichtigt gelassen.

Fiir die im Rahmen der Arbeit durchgefiihrten Implantationen und Bestrahlungen
wurden Simulationen mit dem Programm TTRM92 durchgefiihrt.

3.5 Thermisches Ausheilen des Gitterschadens

Um den durch die a—Bestrahlung bzw. Implantation entstandenen Gitterschaden
auszuheilen und eine substitutionelle Platzbesetzung der Fremdatome zu erreichen,
miissen die Proben einer geeigneten thermischen Behandlung unterzogen werden.
Bei [1I-V-Halbleitern besteht dabei jedoch das Problem, dass der Dampfdruck der
Elemente der V. Hauptgruppe so hoch ist, dass diese bei den erforderlichen Aus-
heiltemperaturen aus dem Material ausdampfen.

3.5.1 Schutz der Oberfliche

Um ein Ausdampfen der leichter fliichtigen Gruppe-V-Komponente zu verhindern
kann eine diinne dielektrische Schicht als Diffusionsbarriere aufgebracht werden.
Dazu steht eine Rapid Thermal Annealing Anlage (kurz RTA) zur Verfiigung, mit
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der mittels Chemical Vapour Deposition aus der Gasphase eine SigsN4—Schutzschicht,
das sogenannte Cap, auf dem Probenmaterial abgeschieden werden kann [MARX90].
Die Abscheidung erfolgt bei einer Prozesstemperatur von 660°C, dabei kann die
Zeitdauer zwischen 15 und 60s variieren. Die Dicke der so abgeschiedenen Schichten
liegt typischerweise bei 60-90nm.

Zur Charakterisierung der SizN,—Schicht hinsichtlich Dicke und Brechungsindex®
steht ein Ellipsometer zur Verfiigung [MEND96]. Die Schicht kann nach dem Aus-
heilen der Probe durch abdtzen mit Flusssidure in etwa 5min entfernt werden. Dieses
Ablosen ist notwendig bei den Untersuchungen nach Ionenimplantation, da dort die
eingebrachten Sonden so nahe unter der Oberfliche liegen, dass sie bei einer Wirme-
behandlung zur SizN,—Schicht diffundieren (siche Abschnitt 4.2). Bei den Proben
die nach a—Bestrahlung vermessen werden kann die SizN,—Schicht auf der Ober-
fliche belassen werden. PAC-Messungen mit Si3sN, und nach dem Ablésen zeigen
das gleiche Ergebnis.

Bei einigen Proben wurde ein sogenanntes Proximity—CAP verwandt. Dabei handelt
es sich um ein Stiick des gleichen Materials wie die Probe, welches wéhrend des
Ausheilvorganges mit der Oberfliache auf die zu schiitzende Probenoberfliche gelegt
wird.

3.5.2 Thermische Behandlung

Im Kapitel 1 wurde bereits erldutert, dass es bei der Sondeneinbringung zu einer be-
trachtlichen Schidigung des Halbleiter-Kristallgitters kommt. Dieser Strahlenscha-
den beeinflusst die physikalischen und insbesondere die elektrischen Eigenschaften
des Materials. Dotierungsatome kénnen an Defekten eingefangen werden, wodurch
ihre elektrische Aktivierung verhindert und die Ladungstrigerkonzentration herab-
gesetzt wird. Kristalldefekte wirken als Streuzentren und vermindern die Mobilitét
(siehe Abschnitt 5.1).

Das Ausheilen des Strahlenschadens sowie der Einbau der Dotieratome auf re-
gulidren Gitterplitzen erfordert eine geeignete Wéarmebehandlung ,, Temperung®.
Ublicherweise werden Temperaturen unterhalb des Schmelzpunktes des Substratma-
terials verwendet, sodass die Rekristallisation durch Festphasenepitaxie geschieht.
In der Halbleiterprozessierung hat sich dafiir das Verfahren der Kurzzeit-Temperung
(RTA) durchgesetzt. Bereits kurze Ausheilzeiten bei hohen Temperaturen reichen
fiir eine maximal erreichbare elektrische Aktivierung aus.

Fiir das RTA-Verfahren wird eine Erhitzung der Probe innerhalb weniger Sekunden
auf hohe Temperaturen gefordert. Dieses kann durch Bestrahlung der Probe mit

® Der Brechungsindex charakterisiert die Zusammensetzung der Schicht und somit die Qualitét.
Stochiometrisches SigNy besitzt auf GaAs einen Brechungsindex von n=2,03. Eine Sauerstoffkon-
tamination zeigt sich in einer Erniedrigung des Brechungsindexes.
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Halogenlampen erreicht werden. Eine solche Anlage wurde fiir das Ausheilen der
mit der SIMS-Methode untersuchten Proben angewandt (Kapitel 6.1).

Auflerdem bietet die mit der SigNy—Abscheidung verkniipfte RTA-Anlage die
Moglichkeit, einer Graphitwiderstandsheizung [MARX90], [MOLL92]. Dabei wird
die Probe zwischen zwei Graphitstreifen eingebettet, die in massive, wassergekiihlte
Kupfer-Elektroden eingespannt werden. Das Tempern kann dann im Vakuum oder
unter Stickstofffluss erfolgen. Die Temperaturmessung erfolgt {iber ein Nickelchrom—
Nickel-Thermoelement, welches sich in einer Bohrung im Graphit unter der Probe
befindet. Die daraus anzugebende tatsédchliche Probentemperatur kann durch die
Abweichung vom Messort und der Probenposition nur mit einer Unsicherheit von
etwa 10-20°C angegeben werden, die Reproduzierbarkeit des Temperaturverlaufs ist
hingegen sehr gut. Die auf diese Weise durchgefiihrten Temperungen zeichnen sich
durch einen sehr schnellen Temperaturanstieg aus. Bei einem typischen Ausheil-
schritt mit einer Temperatur von 750°C betrigt die Anstiegszeit etwa 7s.



Kapitel 4

PAC-Messungen an ' 'Br(’’Se) in
InAs

In diesem Kapitel werden die mit der Sonde ""Br(""Se) in verschiedenen InAs—
Substratmaterialien gewonnenen PAC-Messergebnisse zusammengestellt. Die Ei-
genschaften der untersuchten Probenmaterialien sind in Kapitel 3.1.1 aufgefiihrt.
Dabei sind Untersuchungen an a—bestrahlten Proben (Abschnitt 4.1.1) sowie an
ionenimplantierten Proben (Abschnitt 4.2) durchgefiihrt worden. Eine Ubersicht
aller Messungen ist im Anhang D aufgefiihrt. Bei dem Einbringen der ""Br(7"Se)—
Sonden durch die a—Bestrahlungen bzw. die Ionenimplantation wird das Wirtsgitter
geschidigt. Um diese sogenannten korrelierten Gitterschiden auszuheilen und eine
definierte Platzbesetzung der Sondenkerne zu erzielen, ist eine Warmebehandlung
der Proben nach der Bestrahlung erforderlich. Insbesondere in zweikomponentigen
Materialien wie InAs fiihrt die Bestrahlung mit hochenergetischen, schweren Teil-
chen zur Ausbildung komplizierter Defektstrukturen, die wihrend des Ausheilpro-
zesses miteinander reagieren und mehrkomponentige Defektkomplexe bilden konnen
[BOURSS. Fiir alle Materialien sind Messreihen nach isochronem® Anlassen durch-
gefiihrt worden. Um den Einfluss des Ferminiveaus auf das Defektverhalten zu stu-
dieren, wurden die Untersuchungen an drei unterschiedlich vordotierten Materialien
durchgefiihrt. Aulerdem wurden Orientierungsmessungen und Messungen bei tiefen
Temperaturen durchgefiihrt.

4.1 PAC—-Messungen nach a—Bestrahlung

4.1.1 n-InAs

Die in diesem Abschnitt vorgestellten Ergebnisse sind durch Messungen an zwolf
unterschiedlichen InAs:S-Proben gewonnen worden. Die a—Bestrahlungen erfolg-

! Ausheilschritte gleicher Dauer
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ten alle mit einem Strahlstrom von 300nA bei einer Energie von 33MeV am Bon-
ner Isochronzyklotron. Durch unterschiedliche Bestrahlungszeiten (45min — 4h) er-
geben sich verschiedene Sonden-Dosen. Eine Liste aller Proben mit ihren unter-
schiedlichen Bestrahlungen und den sich daraus ergebenden Sonden-Dosen und —
Konzentrationen ist in Tabelle 4.1 zusammengestellt.

Proben- Sonden- mittlere Sonden-
nummer Sondeneinbringung Dosis Konzentration
[cm—?] [em—3]

BIAn-3 1h 33MeV a’s 300nA 1,3(3)-1012 6(2)-10%3
BIAn_4 0,75h 33MeV a’s 300nA 1,2(3)-10'2 6(2)-1013
BIAna_5 1,25h 33MeV a’s 300nA 1,6(2)-10'2 8(2)-1013
BIAnb_5 1,5h 33MeV a’s 300nA 1,9(3)-1012 9(3)-10%3
BIAna-9 3h 33MeV a’s 300nA 3,7(2)-1012 2(1)-10™
BIAnb_9 3h 33MeV a’s 300nA 3,7(2)-1012 1,9(6)-1014
BIAn_10 3h 33MeV a’s 300nA 3,7(9)-1012 1,9(6)-1014
BlAna-13 3,6h 33MeV a’s 300nA 5(1)-1012 2,2(8)-1014
BIAnb_13 4h 33MeV «’s 300nA 5(2)-1012 3(1)-10
BIAn_14 | ISOLDE Implantation 60keV 300nC | 2,0(7)-10!2 4(1)-1017
BIAn_18 3,5h 33MeV a’s 300nA 4(1)-10%2 2,2(7)-101
BIAn_21 3h 33MeV «’s 300nA 3,6(7)-1012 1,8(7)-1014
BIAn_23 4h 33MeV «’s 300nA 5(1)-10%2 2,5(8)-101

Tabelle 4.1: Ubersicht iber alle n—-Typ-InAs—Proben. Bei der Probe BIAn_21 handelt es
sich um das in Tabelle 3.1 aufgefiithrte Crystal Material, alle anderen Proben entstammen
dem Material der Firma Wafer Technologie. Ebenfalls ist in der Tabelle die Probe BIAn_1}
aufgefihrt, die an der ISOLDE implantiert wurde. Diese Implantation erfolgte mit 60keV.
Die Sonden—Dosen und Konzentrationen sind entsprechend Anhang B berechnet.

4.1.1.1 Isochrones Temperprogramm

An verschiedenen Proben wurden Messungen nach gleichen Ausheilschritten durch-
gefiihrt. Eine detaillierte Auflistung der an den verschiedenen Proben durchgefiihr-
ten Ausheilschritten und Messungen ist im Anhang D angegeben. Alle Ausheilschrit-
te wurden im Vakuum isochron fiir 120s durchgefiihrt. Bis zu einer Temperatur von
650°C erfolgte dies ohne Schutz der Oberflache. Fiir Temperaturen oberhalb von
650°C wurde zuvor bei 660°C eine SigNs—Schutzschicht aufgebracht (siehe Kapi-
tel 3.5).

Abbildung 4.1 zeigt eine Auswahl der im Rahmen des Ausheilprogramms bei Raum-
temperatur gemessenen PAC—Spektren. Dargestellt sind die zeitabhingigen R—Wert
Spektren, deren Bildung in Kapitel 2.4.1 beschrieben ist.

Die hier gezeigten Spektren sind iiberwiegend an der Drei-Detektor-Anlage auf-
genommen worden und nur die Spektren zwischen 200°C und 400°C sind an der
Vier-Detektor-Anlage gewonnen worden. Bei allen Messungen waren die Detek-
toren entlang der <110>-Kristallachse der Proben ausgerichtet, die Messungen
erfolgten in der sogenannten <110>-Orientierung (sieche Abbildung C.1). In die
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Abbildung 4.1: Bei Raumtemperatur aufgenommene PAC-Spektren von a-bestrahltem

n—Typ-InAs in Abhdangigkeit von der Ausheiltemperatur Ta, die in den einzelnen Spek-
tren eingetragen ist. Bei allen Messungen waren die Detektoren entlang der <110>-
Kristallachse orientiert. Die durchgezogenen Linien geben den Fit der Daten wieder. Da
die Messungen bei unterschiedlichen Abstinden zwischen Probe und Detektor durchgefihrt
wurden und zum Teil auf unterschiedlichen Anlagen gemessen wurden, sind in die Spek-
tren zusditzlich die éffnungswinkelkorrigierten, apparativen—Anisotropiekoeffizienten Ag5’
als gepunktete Linie eingetragen. Aufgrund der geringen Statistik bei den Messungen mit
der Sonde "' Br("" Se), kénnen mit einer Probe nur etwa 4 Spektren aufgenommen wer-
den. In jedem Spektrum ist der Name der zugehdrigen Probe entsprechend Tabelle 4.1

eingetragen.

Spektren ist neben den Messwerten samt Fehler ein Fit der Daten (durchgezoge-
ne Linie) eingetragen. Da die Messungen bei unterschiedlichen Abstéinden zwischen
Probe und Detektor (10-20mm) und zum Teil auch auf unterschiedlichen Anlagen
durchgefiihrt wurden, wurden auflerdem die 6ffnungswinkelkorrigierten Anisotropie-
parameter ASYP als gestrichelte Linien in die Spektren eingezeichnet. Die jeweiligen
Ausheiltemperaturen T, sind in die Spektren eingetragen.
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Ta Ay Ap(vgp) vQD dp np Av(vqv) vQv dv nv
[°C] (%] [%] [MHz] (%] [%] [MHz] [%]

wie bestr.* || 23,9(8) 76(2) 97(18) | L70(47) | 0,0(3)
200 12,1(9) 88(6) 302(31) | 203(27) | 0,0(2)
300 14(1) 86(6) 305(21) | 140(20) | 0,0(3)
400 33,4(6) 66,6(6) | 186(10) | 88(9) | 0,0(2)
4007 55,6(6) | 7,5(0,4) | 378(5) | 0(51) | 0,00(7) | 36,8(5) | 405(15) | 68(7) | 0,0(3)
125 17,19(1) 82,6(2) 186(6) | 127(6) | 0,0(1)
150 36,5(8) 64(1) 237(8) | 70(7) | 0,0(2)
475 39(1) 61(2) 322(16) | 45(7) | 0,0(2)
500% 53(5) 8,3(2) 378(1) | 0(79) | 0,0(2) 37(9) 389(4) | 52(2) | 0,0(6)
600% 21(9) 26(3) 376(1) | 0(43) | 0,00(4) | 64(4) 130(33) | 59(12) | 0,0(3)
6007 27,1(9) 23(2) | 374,2(3) | 0(32) | 0,00(6) | 49(1) 116(21) | 36(7) | 0,0(6)
650* 27,7(7) 19(3) 372(1) | 0(74) | 0,00(5) | 48,5(5) | 428(d7) | 62(2) | 0,0(3)
675 11,9(3) 55(1) 309(25) | 196(26) | 0,0(2)
700 72) 22,8(7) | 370(130) | 150(60) | 0,0(3)
725 92(2) 7,0(4) | 370(140) | 70(60) | 0,0(3)
750" 77(00) 22(2) 333(49) | 126(20) | 0,0(3)
800 52(2) 18(2) | 654(138) | 43(22) | 0,0(8)

* Ergebnisse von Proben, die unter gleichen Bedingungen produziert wurden, sind gewichtet gemittelt.
tProbe BIAn_4 (siche Tab.4.1) war nur 45min bei 300nA 33MeV a’s bestrahlt worden.
i Ergebnisse aus den Orientierungsmessungen

Tabelle 4.2: Ergebnisse des isochronen Ausheilprogramms in a-bestrahltem n—Typ—InAs.
Detailierte Erliuterungen sind im Text enthalten.

In Tabelle 4.2 sind die Messergebnisse zusammengetragen und in Abbildung 4.2
grafisch dargestellt. Dabei sind die sich ergebenden Werte bei den Ausheiltempera-
turen, bei denen verschiedene Proben gleicher Priaparationsbedingungen vermessen
wurden, gewichtet gemittelt worden. Die Werte, bei denen mehrere Proben zum
Ergebnis beitragen, sind durch ein * in der Tabelle gekennzeichnet. Die anderen in
der Tabelle angegebenen Fehler geben die dem Fitprogramm entnommenen Fehler
wieder. Bei den Fehlern ist kein systematischer Fehler beriicksichtigt, der sich durch
die Ungenauigkeit der eingesetzten Anisotropiekoeffizienten sowie der Probengeo-
metrie und der Messung auf unterschiedlichen Anlagen ergibt. Eine weitergehende
Betrachtung dazu befindet sich im Abschnitt E.

Maximal drei verschiedene Sondenumgebungen reichen zur Beschreibung der Daten
aus. A, bezeichnet den Anteil von Sondenatomen, die keinen EFG erfahren und sich
in einer ungestérten Umgebung befinden. Neben einem einheitlichen Anteil Ap mit
vop= 374(1)MHz (np = 0,0p = 0) und der Orientierung des EFG entlang <111>
wurde eine EFG—Verteilung Ay mit freier mittlerer Quadrupolkopplungskonstan-
te vgy und Dampfungskonstante dy vorgegeben. Fiir deren Asymmetrieparameter
ergab sich 7, =0.

Nach der Bestrahlung befindet sich der grofite Teil der Sondenatome in einer durch
den Strahlenschaden gestorten Umgebung (Verteilung um vqy= 97MHz). Dies ent-
spricht der gleichen Verteilung, wie sie bei stéirker n—dotiertem InAs von M. Weh-
ner WEHNO7] nach #quivalenter Bestrahlung beobachtet wurde (4,=29,7(0,1)%,
Av=70,3(3,8)%, vqv = 97,2(4,5)MHz, oy = 108(10)%, nv = 0). Ein Anteil von
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Abbildung 4.2: Grafische Darstellung der Messergebnisse nach a—Bestrahlung und iso-
chronem Ausheilen in n—Typ—InAs aus Tabelle 4.2. Im linken Teil ist die Verteilung der
Anteile A, Ap und deren Quadrupolkonstanten gezeigt. Der rechte Teil gibt eine analoge
Darstellung fiir den stark gestorten Anteil Ay. Der Asymmetrieparameter n ist in allen
Fallen gleich 0 und nicht eingezeichnet.

etwa 24% der Sondenatome befindet sich bereits auf ungestorten kubischen Git-
terplitzen. Dieser Anteil wichst mit steigender Anlasstemperatur auf Kosten des
stark gestorten Anteils Ay an und hat bei 725°C sein Maximum mit 92%. Bei den
Proben, die fiir 3-4h mit 300nA bestrahlt wurden, tritt bei 500°C der einheitliche
Anteil Ap auf und bewirkt ein Absinken des ungestorten Anteils A,. Zunéchst ist
ein Anteil von Ap=8,3% zu beobachten. Ap steigt bis zu einem maximalen Wert von
26% nach Ausheilen bei 600°C an und ist bei Temperaturen oberhalb von 650°C
vollig verschwunden. Die Orientierung des diesen Anteil erzeugenden EFG ist in
Orientierungsmessungen zu <111> bestimmt worden (siehe Abschnitt 4.1.1.2). Bei
einer Ausheiltemperatur ab 750°C sinkt der Anteil der Atome, die sich in einer un-
gestorten Umgebung befinden. Das deutet darauf hin, dass nach dem Ausheilen der
Strahlenschéden eine neue Schidigung entsteht, die auf die Temperaturbehandlung
zuriickzufiihren ist. Dies ist damit im FEinklang, dass die Oberfliche der Proben
bei Temperaturen ab 800°C nicht mehr unversehrt aussieht, es ist eine deutliche
Schédigung an der Oberfliche zu erkennen. Die SizN,—Schutzschicht kann hier die
Oberfliche wahrscheinlich nicht mehr geniigend gegen ein Abdampfen der leichter
fliichtigen Gruppe-V-Komponente Arsen schiitzen.
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An der Probe des Crystal-Materials, welches nach den Charakterisierungs—
Messungen n-Typ-Charakter aufweist, wurde eine Messung mit einer SizN,—
Schutzschicht nach Ausheilen bei 750°C fiir 120s durchgefiihrt. Es ergibt sich
dabei in guter Ubereinstimmung mit dem in Tabelle 4.2 gezeigten Ergebnis fiir
das Wafer-Technologie Material: A,=81(2)%, Ay =19,2(0,7)%, vqy=398(165)MHz,
dy=119(280)% und ny=0(0,8). Am gleichen Material wurden von M. Wehner
[WEHN97] Messungen bis zu einer Temperatur von 650°C durchgefiihrt. Dabei
konnte ebenfalls ein einheitlicher Anteil beobachtet werden mit Ap=23(3)% und
vop=369(4)MHz. Damit zeigt dieses Material ebenfalls das Verhalten eines auftre-
tenden kristallinen Anteils, der dann bei hoheren Temperaturen wieder verschwindet
und ein fast ungestortes Spektrum zuriicklésst.

4.1.1.2 Orientierungsmessungen

Da der beobachtete einheitliche Anteil Ap in den Proben, die bei 600°C ausgeheilt
wurden, am grofiten ist, wurden an einer solchen Probe Orientierungsmessungen
zur Bestimmung der Ausrichtung des entsprechenden EFG durchgefiihrt. Die Probe
wurde dabei so eingebaut, dass jeweils die <110 >—, die <100>— und die <111>—
Kristallachse auf die Detektoren gerichtet waren. Der Abstand zwischen Probe und
Detektor betrug 24,5mm (<110 >, <100>) bzw. 25,5mm (<111>), entsprechend
sind die apparativen Anisotropiekoeffizienten A55"= -0,380 bzw. -0,383. Die genaue
Probengeometrie ist in Abbildung C.1 gezeigt. Die bei Messungen an der Probe

BIAn_18 erhaltenen Spektren sind in Abbildung 4.3 gezeigt.
Detektor-Orientierung entlang:
g <100> <110> <111>
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Abbildung 4.3: PAC-Orientierungsmessungen an a—bestrahltem InAs:S nach Aushei-

len bei 600° C fir 120s. Die Orientierung der Probe bezogen auf die Detektoren ist in der

Abbildung angegeben.

Ein Vergleich mit den im Anhang angegebenen Verldufen der theoretischen R-
Wert—Funktionen fiir unterschiedliche Detektorgeometrien und Orientierungen der
Hauptkomponente Vy; in Abbildung C.2 zeigt, dass es sich um einen EFG in
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<111>-Orientierung handeln muss (Siehe die dritte Zeile in der Abbildung C.2).
Dies bestétigen auch die in die Spektren eingezeichneten Fitfunktionen. Sie sind ein
gewichtetes Mittel aus den Einzelfits aller Spektren, in welchen lediglich die Winkel
© und @ entsprechend der Messgeometrie (siehe Tabelle C.1) eingesetzt sind. Wie
in Abbildung 4.3 zu erkennen ist, werden die Messdaten auf diese Weise sehr gut
beschrieben. Die Anpassungsergebnisse sind ebenfalls in der Tabelle 4.2 eingetragen.

4.1.1.3 Messungen bei tiefen Temperaturen

Aufler bei Raumtemperatur wurden auch Messungen bei tiefen Temperaturen (bis
zu 20K) durchgefiihrt. Die dabei vermessene Probe BIAn_23 wurde zunéchst fiir
120s bei 750°C nach Aufbringen einer SizN,—Schutzschicht getempert. Der Einbau
der Probe erfolgte auch hier in <110>-Orientierung in einem in Abbildung 4.4
schematisch gezeigten Kupferhalter. Um den Wirmekontakt zwischen Probe und

5

7— | o cf o o
- o=
2 o ) o o
8
et

Abbildung 4.4: Probenhalter fiir die Messungen bei tiefen Temperaturen bestehend
aus: (1) Halter aus Kupfer, (2) Einfrisung zur Probenauflage, (3) Schraubgewinde fir
die Montage am Kiihlfinger, (4) anzuschraubende Gegenplatte (5) Gewindelécher fir die
Befestigung der Gegenplatte, (6) Offnung fir die v-Strahlung, (7) Probe, (8) Tempera-
turmessdiode.

Halter zu verbessern, wird die Probe bei den Messungen in Aluminiumfolie ein-
geschlagen. Die Temperaturmessung erfolgte iber eine Messdiode (8) der Firma
CryoVac. Wie in der Skizze zu sehen ist, wurde die Diode so nah wie moglich zu
der Probe an den Halter angeschraubt und liefert die Mo6glichkeit, eine genauere
Temperaturmessung durchzufiihren, als mit der Steuerdiode des Displexes, die sich
weiter entfernt am Ende des Kiihlkopfes befindet. Die mit der Diode gemessene
Temperatur wird als Probentemperatur angenommen. Um das Vakuumsystem des
Displexes abzuschlieflen, wird iiber den Probenhalter eine Plexiglashaube gestiilpt,
die mit einer Dichtfliche versehen ist. Die Warmestrahlung aus dem Raum auf die
Probe wird verringert, indem innerhalb der Haube noch eine Aluminiumhaube um
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den Probenhalter gelegt wird. Wihrend der Messungen wird die Messtemperatur
der Diode mit einem x—y—Schreiber aufgezeichnet. Die Stabilitit der Messtempera-
tur betrigt +/- 1K. Die Messtemperatur wurde von der Raumtemperatur (RT) bis
auf 20K verringert, anschliefend wurden beim Erwérmen noch weitere Messpunkte
aufgenommen. Die gewonnenen PAC—Spektren zeigt Abbildung 4.5.
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Abbildung 4.5: PAC-Spektren der Messungen bei den in den Spektren eingetragenen

tiefen Temperaturen an a-bestrahltem und fir 120s bei 750° C ausgeheiltem InAs:S. Die

eingetragenen durchgezogenen Linien kennzeichnen den Fit an die Daten.

Man erkennt, dass sich der grofite Anteil A, der Sondenatome in einer ungestorten
Umgebung befinden. Fiir den Fit der Messdaten wurde zusétzlich ein gestorter An-
teil Ay zugelassen, dessen weitere Parameter mit voy=338MHz , 6, =126% und
ny=0 auf den Werten, die aus dem isochronen Temperprogramm gewonnen wur-
den (siehe Tabelle 4.2), festgehalten wurden. Als freie Parameter bleiben somit nur
A, und Ay, die iiber den Temperaturbereich nur geringe Anderungen zeigen (Ab-
bildung 4.6).

Das Ziel dieser Messreihe war es, festzustellen, ob durch eine temperaturbeding-
te Verschiebung des Ferminiveaus eine Anderung der Anteile auftritt. Bei keiner
Messtemperatur wurde ein periodischer Anteil beobachtet. Leichte Schwankungen
der Anteile A, und Ay, wie sie in den Abbildungen 4.5 und 4.6 zu erkennen sind,
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Abbildung 4.6: Verteilung der Anteile aus den bei tiefen Temperaturen aufgenommenen
PAC-Messungen an a—bestrahltem InAs:S.

konnen auf kleine Verdnderungen der Probenposition aufgrund von Vibrationen
des Kaltkopfes zuriickgefiihrt werden. Eine Reduktion dieser Vibrationen fiihrte zu
konstanteren Werten in den Messungen ab 80K.

Aufgrund dieser Messung kann man zum einen ausschlieen, dass eine durch
Abkiihlung erziehlte Verschiebung des Ferminiveaus Einfluss auf die lokale Um-
gebung der Sonde hat. Zum anderen kann man daraus schlieflen, dass es sich bei
den bei Raumtemperaturmessungen auftretenden ungestérten Anteilen A, nicht um
einen durch einen dynamischen Prozess hervorgerufenen Effekt handelt. Ein un-
gestorter Anteil konnte bei Raumtemperatur auch dadurch auftreten, dass ein sehr
schnell fluktuierender EFG im Mittel eine kubische Umgebung vortduscht. Durch
Messungen bei tiefen Temperaturen wiirde diese Fluktuation reduziert werden und
man konnte dann eine Frequenz beobachten. Es sei noch darauf hingewiesen, dass
der Anisotropieparameter im Rahmen dieser Messreihe durch den veréinderten Pro-
benhalter im Kaltkopf und die Wiande der Vakuumkammer leicht reduziert wurde.
Dieser Effekt ist jedoch fiir alle Messungen dieser Reihe gleich und da die Ergebnisse
nur untereinander verglichen werden, ist er nicht weiter beriicksichtigt worden.

4.1.2 p-InAs

Im Folgenden sind die Ergebnisse der Messungen an zinkdotiertem InAs dar-
gestellt. Im Gegensatz zu den n-Typ-Proben wurde hier auch der Einfluss des
a—Strahlstroms untersucht. Es wurde mit Strahlstrémen von 300nA und 50nA
bestrahlt, wobei die Bestrahlungszeiten so bemessen waren, dass die erzeugten
Sonden—Dosen bzw. Sonden—Konzentrationen in der gleichen Gréflenordnung la-
gen. Eine Zusammenstellung aller Proben mit ihren Bestrahlungsbedingungen ist
in Tabelle 4.3 angegeben.
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Proben- Sonden- mittlere Sonden-
nummer Sondeneinbringung Dosis Konzentration
[cm—2] [cm—?]

BIAp_1 10min 33MeV a’s 300nA 2(2)-10t? 1(9)-103
BIAp_10 3h 33MeV a’s 300nA 3,7(6)-1012 1,9(6)-1014
BIAp_11 3h 33MeV a’s 300nA 3,7(7)-1012 1,9(6)-1014
BIApa_12 4h 33MeV a’s 300nA 5(2)-10%2 3(1)-104
BIApb_12 4h 33MeV a’s 300nA 5(3)-10%2 5(1)-10%
BIAp_14 | ISOLDE Implantation 60keV 300nC | 2,0(8)-10%2 4(2)-1017
BIAp_19 13h 33MeV a’s 50nA 2,5(6)-1012 1,3(4)-101%
BIAp_20 13h 33MeV a’s 50nA 2,5(6)-1012 1,3(4)-101%
BIAp_21 3h 33MeV «’s 300nA 4(1)-1012 1,9(7)-1014

Tabelle 4.3: Ubersicht iber alle p-Typ—InAs—Proben. Ebenfalls in die Tabelle eingetra-
gen ist die mit 60keV an der ISOLDE implantierte Probe BIAp_14. Die Sonden—Dosen
und Konzentrationen sind entsprechend Anhang B berechnet.

4.1.2.1 Isochrones Temperprogramm

An den fiinf Proben, die fiir 3-4h mit 300nA 33MeV a’s bestrahlt worden sind, wur-
den Messungen an der Drei-Detektor-Anlage durchgefiihrt. Der Abstand zwischen
Probe und Detektor betrug dabei 13,5 — 14mm und dementsprechend A35°=0,320
bzw 0,325. Eine Auswahl der in <110>-Detektorgeometrie gewonnenen R—Wert—
Spektren zeigt Abbildung 4.7.

Alle Ausheilschritte wurden isochron im Vakuum fiir 120s in der RTA durchgefiihrt,
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Abbildung 4.7: Bei Raumtemperatur aufgen(Emlnene PAC-Spektren von a—bestrahltem
InAs:Zn nach isochronem Tempern. Die Proben wurden fiir 3—4h im Isochronzyklotron bei
300nA mit 38MeV «’s bestrahlt. Die Messungen erfolgten alle in <110>-Orientierung.
Die durchgezogenen Linien geben die Anpassung an die Daten an. Als gepunktete Linie
sind die Ay —~Werte in die Spektren eingezeichnet. Ebenfalls eingetragen sind die Namen

der vermessenen Proben entsprechend Tabelle 4.3.
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bis zu einer Ausheiltemperatur von 650°C war dabei die Oberfliche der Proben
ungeschiitzt. Bei den dariiberliegenden Temperaturen wurde zuvor eine SizN,—
Schutzschicht aufgebracht und befand sich auch bei den Messungen auf den Pro-
ben. Die Messtemperatur war immer die Raumtemperatur. Bei allen Messungen
wurden fiir die Beschreibung der Daten zwei Anteile angenommen: ein ungestorter
Anteil A, fiir die Sondenatome, die keinen EFG erfahren und ein Anteil Ay einer
EFG-Verteilung mit einer mittleren Quadrupolkopplungskonstanten vy . Eine Zu-
sammenstellung der Ergebnisse findet sich in Tabelle 4.4 und ist in der Abbildung
4.8 grafisch dargestellt. Auch hier wurden die Ergebnisse, die aus Messungen an
verschiedenen Proben gleicher Priaparation gewonnen wurden, gewichtet gemittelt.

Ta Ay Av(vgv) vQv dyv nv
[°C] [%] (%] [MHz] [%]
3—4h 300nA 33MeV «’s

wie bestr. || 29(19) 71(3) 76(3) | 144(10) | 0,0(2)
200 38,9(5) | 61,1(5) 87(7) | 152(16) | 0,0(2)
300* 24(2) 77(2) 160(29) | 138(50) | 0,0(7)
400 30,7(6) 69(1) 200(5) 77(7) | 0,0(1)
600 58(3) 42(2) 432(64) | s1(11) | 0,1(2)
650 81(3) 19(1) 3209(41) | 23(12) | 0,0(7)
750 78,9(5) | 21,1(8) | 117(13) | 115(27) | 0,0(1)
800 88(5) 12(1) 254(64) | 30(40) | 0,0(8)

13h 50nA 33MeV a’s

wie bestr.* || 26(2) 73(2) 79(2) 182(5) | 0,0(2)
400 33,3(3) 67(2) 180(5) 49(4) | 0,0(2)
500 50,8(8) | 49,2(8) | 189(5) 60(5) | 0,0(4)
600 66,2(9) | 33,8(6) 143(5) 81(9) 0
650 62,9(9) | 37,4(7) | 212(16) | 145(20) | 0,0(3)
750% 90,6(6) | 9,4(7) 121(2) 32(1) 0
850 81(2) 19,3(8) | 208(55) | 152(111) | 0(1)

10min 300nA 33MeV «a’s

750 || 100 | additive Konstante 1% von A55P

Tabelle 4.4: Ergebnisse der Fits aus den Messungen fiir p—Typ—InAs. Die mit * markier-
ten Daten kennzeichnen Ergebnisse verschiedener Proben, die unter gleichen Bedingungen
produziert und gewichtet gemittelt wurden.

Im Gegensatz zu den n—-Typ-Proben fillt auf, dass bei diesem Temperprogramm
kein einheitlicher Anteil auftritt. Direkt nach der Bestrahlung befindet sich ein
Grofiteil (4, =71%) der Sondenkerne in einer Umgebung, die durch eine breite Ver-
teilung von Wechselwirkungsfrequenzen um vgy=76MHz und §,= 144% (n,=0)
charakterisiert wird. Dieser Anteil nimmt mit zunehmender Ausheiltemperatur ab
und der zweite, bereits direkt nach der Bestrahlung vorliegende, ungestorte Anteil
A, nimmt bis zu einem maximalen Wert von 88% bei T 4,=800°C zu. Jedoch muss
angemerkt werden, dass bei dieser Probe die Oberfliche nicht mehr unbeschédigt
aussah, sodass auch hier nur bis zu einer Temperatur von maximal 750°C ausgeheilt
werden sollte. Dort lagen etwa 80% der Sondenatome in der ungestérten Umgebung
VOr.

Da der Kristall nicht zu 100% ausgeheilt werden konnte (nach dem Ausheilen bei
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a-Bestrahlung:
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Abbildung 4.8: Grafische Darstellung der Ergebnisse der Messungen von a—bestrahltem

InAs:Zn. Auf der linken Seite sind die Anteile A, und Ay sowie die Frequenz vy des

stark gestorten Anteils fiir die a—Bestrahlung von 3-4h mit 300nA gezeigt. Die rechte Seite

zeigt die analogen Ergebnisse fiir einen a—Strahlstrom von 50nA bei einer Bestrahlungs-

dauer von 15h.

750°C ist noch ein recht grofler Anteil von 20% der Sondenatome in einer stark
gestorten Umgebung vorhanden) ist weiterhin untersucht worden, ob die Parameter
der a—Bestrahlung hierauf einen Einfluss haben. Daher sind zwei weitere Proben
mit einem geringeren Strahlstrom von nur 50nA bestrahlt worden. Um die gleiche
Sonden—Dosis zu erhalten, wurde die Bestrahlungsdauer auf 13h verldngert. Die
PAC-Spektren sind in der Abbildung 4.9 zu sehen. Auch hier kénnen alle Daten
mit zwei Anteilen, analog zu den zuvor vorgestellten Messungen, angepasst werden.
Die Ergebnisse befinden sich ebenfalls in der Tabelle 4.4 und in Abbildung 4.8.

Die Ergebnisse nach Ausheilen bis zu einer Temperatur von 400°C unterschei-
den sich nur wenig von denen der Bestrahlung mit 300nA, dann jedoch wird der
ungestorte Anteil A, groBer und bei einer Temperatur von 750°C sind 91% der
Sondenatome in einer ungestérten Umgebung. Die Wahl eines geringeren Strahl-
stroms bei der a—Bestrahlung fiihrt zu einem besser ausgeheilten Kristall, jedoch
kann auch hier keine vollsténdige Ausheilung beobachtet werden. Die Messung nach
T 4=850°C zeigt einen deutlich geringeren Anteil A,. Wie bereits erwéhnt, ist dies
darauf zuriickzufiihren, dass die Probe optisch erkennbar deutlich an der Oberfliche
geschidigt ist.

Um den Einfluss der Sonden—Konzentration abzuschétzen, wurde eine Probe nur fiir
10min mit einem Strom von 300nA bestrahlt. Hier, bei einer ca. 20fach geringeren
Sonden—Konzentration, fanden sich nach dem Ausheilen fiir 120s bei 750°C 100% der
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Abbildung 4.9: Bei Raumtemperatur aufgenommene PAC-Spektren von InAs:Zn nach
isochronem Tempern. Die Proben wurden fir 13h im Zyklotron bei 50nA mit 33MeV
a’s bestrahlt. Die Messungen erfolgten alle in <110>-Orientierung bei einem Abstand
von 14mm zwischen Probe und Detektor. Die Ausheiltemperatur T4 ist in den Spektren
angegeben. Ebenfalls eingetragen sind die Namen der vermessenen Proben entsprechend
Tabelle 4.5.

Sonden in einer ungestérten Umgebung. Da die so erzeugte Anzahl von ~1,6-10! Br-
Sonden fiir die Durchfiihrung von ausgedehnten Messreihen nicht ausreicht, wurden
normalerweise die Bestrahlungsparameter I=300nA und t=3-4h verwendet.

Aus den Ergebnissen dieser Messungen kann man schlielen, dass bei a—bestrahlten
Proben

e die hohere mittlere Defektkonzentration bei hoherem Strahlstrom wahrschein-
lich zur Ausbildung stabilerer Defektkomplexe fiihrt und

e cine Reduktion der Sonden— und Defekt—Konzentration um den Faktor ~20
zu einer beobachtbaren Verbesserung des Ausheilergebnisses fiihrt.

4.1.3 InAs:Un

Im Folgenden sind die Ergebnisse zusammengestellt, die an nicht vordotiertem
InAs—Material gewonnen worden sind. Es sind Messungen nach isochronem Tem-
pern durchgefiihrt worden, wobei die a—Bestrahlungen bis auf einen Fall fiir 3-4h
mit 300nA bei 33MeV erfolgten. Eine Ubersicht iiber alle hergestellten Proben ist
in der Tabelle 4.5 zusammengestellt. Es wurden auflerdem auch fiir dieses Material
Orientierungsmessungen durchgefiihrt.
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Proben- Sonden- mittlere Sonden-
nummer Sondeneinbringung Dosis Konzentration
[cm—2] [cm—?]

BIAu-14 | ISOLDE Implantation 60keV 300nC | 2,0(8)-10%2 4(2)-1017
BlAua_15 4h 33MeV a’s 300nA 5(1)-10%2 2,5(9)-1014
BIAub_15 4h 33MeV a’s 300nA 5(1)-10%2 2,5(9)-1014
BlAua_16 3h 33MeV a’s 300nA 4(1)-1012 1,9(7)-10%
BIAub_16 3h 33MeV a’s 300nA 4(1)-1012 1,9(7)-101%
BIAu_18 3,2h 33MeV a’s 300nA 4,0(9)-1012 2,0(7)-1014
BIAu_21 3h 33MeV a’s 300nA 4(1)-1012 1,9(7)-10%
BIAua_22 4h 33MeV a’s 300nA 3,7(8)-1012 1,9(6)-10%
BIAua_22 6,6h 33MeV a’s 50nA 1,3(3)-1012 7(2)-1013

Tabelle 4.5: Ubersicht tiber alle nicht vordotierten InAs:Un—Proben. Ebenfalls in die Ta-
belle eingetragen ist die Probe BIAu_14, die an der ISOLDE mit 60keV implantiert worden
ist. Die Sonden—Dosen und Konzentrationen sind entsprechend Anhang B berechnet.

4.1.3.1 Isochrones Temperprogramm

An den verschiedenen Proben wurden Messungen nach Ausheilschritten von 200°C
bis 750°C fiir 120s durchgefiihrt. Das Ausheilen erfolgte in der RTA-Anlage unter
Vakuum. Bis zu Temperaturen von einschliefilich 600°C war dabei die Oberfliche der
Proben ungeschiitzt, bei hoheren Temperaturen erfolgte der Schutz der Oberfliche
durch eine SizN,;—Schutzschicht. Eine Auswahl der bei Raumtemperatur aufgenom-
menen PAC-Spektren ist in der Abbildung 4.10 zu sehen. Die Spektren wurden
alle an der 3—Detektor Anlage in der <110>—Orientierung und bei einem Abstand
zwischen Probe und Detektor von 14mm aufgenommen.

Ahnlich wie bei dem n-Typ-Material sind auch hier drei Anteile fiir die Beschrei-
bung der Daten ausreichend. Die Ergebnisse aus den Fitanpassungen sind in Ab-
bildung 4.11 grafisch dargestellt und in Tabelle 4.6 zusammengestellt. Auch hier
wurden Ergebnisse, die an Messungen unterschiedlicher Proben gleicher Proben-
priaparation gewonnen wurden, gewichtet gemittelt. Sie sind in der Tabelle durch
ein * gekennzeichnet.

Man beobachtet zuniichst einen groflen Teil (A, =69%) der Sondenatome in einer
durch die a—Bestrahlung stark gestorten Umgebung. Dabei liegen die Ddmpfung
dieses Anteils (0 =178%) und die Quadrupolkopplungskonstante (vgy=81MHz) in
der gleichen Grofle wie beim n—Typ— und auch beim p-Typ-Material. Auflerdem
befindet sich ein weiterer Anteil (4,=31%) auch direkt nach der Bestrahlung in einer
ungestorten Umgebung. A, und Ay dndern sich bis zu einer Ausheiltemperatur von
300°C nicht. Dann jedoch sinkt der ungestorte Anteil A, zugunsten von Ay auf
16% ab und steigt danach wieder an. Bei T 4=550°C tritt schlielich auch hier eine
einheitliche Wechselwirkung auf, der Anteil dieser Sondenatome wird auch hier mit
Ap bezeichnet. Ap tritt auf Kosten des ungestorten Anteils auf, der etwa um den
gleichen Wert absinkt. Das gewichtete Mittel von vgp entspricht mit 374(2)MHz
genau dem Wert, der auch beim n—-Typ—Material gefunden wird. dp und 7p sind
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Abbildung 4.10: Bei Raumtemperatur aufgenommene PAC-Spektren von InAs:Un
nach isochronem Tempern bei den in den Spektren eingetragenen Ausheiltemperaturen T4.
Alle Messungen erfolgten in <110>-Orientierung und bei einem Abstand von 14mm zwi-
schen Probe und Detektor. Gestrichelt eingezeichnet ist der Amnisotropieparameter ALY,
die durchgezogene Linie gibt den Fit an. Das unten rechts eingetragene Spektrum ist nach
einem Ausheilschritt bei 750° C an der Probe BIAub_22 gewonnen worden, welche mit ge-
ringerem a—Strahlstrom bestrahlt wurde (siehe Tabelle 4.5). Ebenfalls eingetragen sind die
Namen der vermessenen Proben entsprechend Tabelle 4.5

auch hier gleich null.

Die im néchsten Abschnitt dargestellten Orientierungsmessungen bestétigen auch
hier, dass es sich um einen elektrischen Feldgradienten in <111>-Orientierung han-
delt. Bei Ausheiltemperaturen iiber 700°C ist dieser einheitliche Anteil nicht mehr
vorhanden und es ergibt sich ein Spektrum, welches zu einem groflen Teil ungestort
ist, A,=83%. Die Anteile und die weiteren Fitparameter dndern sich nicht mehr,
wenn man zu 750°C iibergeht. Der stark gestorte Anteil wird bei héheren Ausheil-
temperaturen immer geringer, dabei liegt direkt nach der Bestrahlung eine mittlere
Démpfung von 178(15)% vor, die bei Ty=750°C bis auf 17% abnimmt. Gleichzeitig
steigt die Quadrupolkopplungsfrequenz von 81(9)MHz bis auf 692(35)MHz an.

Bei dem in Abbildung 4.10 unten rechts gezeigten Spektrum, welches nach o—
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Abbildung 4.11: Grafische Darstellung der Messergebnisse von a—bestrahltem InAs:Un
nach isochronem Ausheilprogramm. Im linken Teil sind die Verteilung der Anteile Ay, Ap
und deren Quadrupolkonstanten gezeigt. Der rechte Teil gibt eine analoge Darstellung fiir
den stark gestorten Anteil Ay . Der Asymmetrieparameter n ist in allen Féllen gleich 0
und nicht eingezeichnet.

Ta Ay Ap(vgp) | vobp op 1D Av(vgv) vQv dv nv
[ [%] [%] [MHz] | [%] [%] [MHz] [%]
8 — 4h 300nA 33MeV a’s

wie bestr. || 31(1) 69(2) 81(9) 178(15) 0,0(2)
200 31(1) 69(2) 68(27) 185(78) 0,0(3)
300 32(1) 66(2) 116(18) | 122(32) 0,3(3)
400% 16(4) 82(3) 197(1) 91(20) 0,0(2)
500% 49(3) 50(3) 343(18) 34(7) 0,0(4)
550 43,0(8) | 10,4(7) | 377(5) | 0(20) | 0,0(5) 46(1) 386(14) 44(5) 0,4(1)
600* 26(8) 22(1) 374(3) | 0(50) | 0,00(6) 49(5) 412(50) 41(13) 0,0(3)
6001 23(2) 24(1) 372(3) | 0(42) | 0,00(8) 53(1) 407(2) 39(7) 0,0(2)
700 84(3) 15,8(7) 639(66) 21(7) 0,0(4)
750% 83(3) 17,4(6) 692(35) 17(5) 0,0(5)

6,6h 50nA 33MeV s
750 91(7) | | | 94(7) [ 1o11(557) | 43(14) | 0,00(4)
100 Fit mit additiver Konstante, 6,8% von A5P.

*Ergebnisse von verschiedenen Proben, die unter gleichen Bedingungen produziert wurden, sind gewichtet gemittels.
1 Ergebnisse aus den Orientierungsmessungen.

Tabelle 4.6: Ergebnisse des isochronen Ausheilprogramms in « bestrahltem nicht vordo-
tiertem InAs.

Bestrahlung bei einem geringeren Strahlstrom von 50nA und einer Ausheiltempera-
tur von 750°C aufgenommen wurde, lag die Bestrahlungsdauer bei 6,5h; dieses ergibt
damit eine eingebrachte Sondenkonzentration, die unterhalb der der anderen Proben
liegt (siehe dazu die Daten in der Tabelle 4.5). Es zeigt sich hier dieselbe Tendenz,
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wie bei den bestrahlungsstromabhéngigen Messungen am p—Typ—Material.

4.1.3.2 Orientierungsmessungen

Der Anteil Ap von Sondenatomen, die sich in einer einheitlichen Umgebung
(vop=374MHz) befinden, ist nach dem Ausheilschritt bei 600°C mit 22% am
grofiten. Daher wurde eine entsprechend behandelte Probe fiir die Orientierungsmes-
sungen verwendet. Die Messungen wurden an der Drei-Detektor—Anlage bei Raum-
temperatur durchgefiihrt. Die Detektoren waren dabei entlang der <100>-, <110>—
und <111>-Richtung der Kristallachsen ausgerichtet (siehe Abbildung C.1). Der
Abstand zwischen Probe und Detektor betrug in allen Fillen 25,5mm.

Detektor-Orientierung entlang:
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Abbildung 4.12: PAC-Orientierungsmessungen an a-bestrahltem nicht vordotiertem
InAs, nach Ausheilen bei 600° C fiir 120s in verschiedenen Orientierungen.

In Abbildung 4.12 sind die an der Probe BIAub_22 gemessenen Spektren gezeigt. Die
eingetragenen Fitfunktionen ergeben sich auch hier aus einem gewichteten Mittel
der Einzelfits der einzelnen Spektren, in denen lediglich die fiir die Beschreibung der
Orientierung notwendigen Winkel © und ® gesindert worden sind. Die gute Uberein-
stimmung des Fits mit den Daten zeigt somit auch im Fall des InAs:Un Materials,
dass der am Ort der Sonde wirkende elektrische Feldgradient in <111>-Richtung
orientiert ist (siehe Abbildung C.2). Die Ergebnisse der Orientierungsmessungen
sind ebenfalls in Tabelle 4.6 eingetragen.

4.2 PAC—-Messungen nach Ionenimplantation

Um einen Vergleich zwischen den Proben nach a—Bestrahlung und nach Ionen-
implantation durchfithren zu kénnen, wurden an den drei unterschiedlichen InAs—
Materialien Messungen nach Ionenimplantation und isochronem Tempern durch-
gefiihrt. Dazu wurden an der ISOLDE Ionen der Massenzahl 77 mit 60keV implan-
tiert (siehe Abschnitt 3.3). Die implantierte Sonden—Dosis lag bei allen drei Proben
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bei 2:10*?cm 2, daraus ergibt sich eine mittlere Konzentration von 4-10'7cm 3. Die
Daten sind ebenfalls in den Tabellen 4.1, 4.3 und 4.5 eingetragen. Da an allen drei
Materialien Untersuchungen vorgesehen waren und die Strahlzeit an der ISOLDE
begrenzt ist, wurden Messungen direkt nach der Implantation, nach Ausheilen bei
600°C und nach Ausheilen bei 750°C durchgefiihrt. Vor dem Ausheilschritt von
750°C wurde zum Schutz der Oberfliche eine SizN,4—Schutzschicht aufgebracht. Da
die Tiefenverteilung der implantierten Sonden sehr nah unter der Oberfliche liegt
und daher bei dem Temperschritt von 750°C ein Teil der Sonden aus der Probe
zum SizN, diffundiert, ist vor den Messungen die Schutzschicht durch Abétzen mit
Flusssdure entfernt worden.

Die Ausheilschritte sind so gewéhlt worden, da bei den a—bestrahlten Proben nach
Ausheilen bei 750°C der grofite Sondenanteil in einer ausgeheilten ungestérten Um-
gebung vorlag. Nach den Temperschritten bei 600°C tritt bei a—bestrahlten InAs:S—
und InAs:Un—Proben eine Wechselwirkung von 374MHz mit dem grofiten Anteil
auf. Die Messungen wurden jeweils an einer Probe des entsprechenden Materials
durchgefiihrt (InAs:S: BIAn_14, InAs:Zn: BIAp_14, InAs:Un: BIAu_14). Alle Mes-
sungen sind an der Drei-Detektor-Anlage in der <110>-Orientierung bei einem
Probe-Detektor-Abstand von 14mm durchgefiihrt worden. Die gewonnenen PAC—
Spektren zeigen die Abbildungen 4.13 .

Die Verteilung der vorgegebenen Anteile und deren Parameter ist fiir alle Materia-
lien in der Tabelle 4.7 zusammengefasst.

Ta Ay Ap(vgp) | vebp dp np Av(vqv) vov dv nv
[ [%] [%] [MHz] | [%] [%] [MHz] [%]
InAs:S
wie impl. || 25,9(6) 79(5) 75(3) | 197(7) | 0,0(5)
600 14(1) 14(1) 375(5) | 0(2) | 0,00(5) 11(1) 372(18) | 33(3) | 0,38(7)
750 100
InAs:Zn
wie impl. || 27,6(7) 72,2(7) | 81(10) | 167(12) | 0,0(4)
600 19,0(8) 51(1) 365(14) | 49(6) | 0,0(3)
750 95(13) 5,2(8) 82(17) | 12(17) | 0,8(6)
InAs:Un
wie impl. || 28(1) 72(3) 75(3) | 195(12) | 0,0(2)
600 11(1) 15(1) 369(4) | 0(4) | 0,00(4) 14(1) 387(20) | 31(5) | 0,37(7)
750% 84(5) 15,7(9) | 415(7) 2(2) | 0,62(4)
750 100

* Messung mit SigN4—Schutzschicht.

Tabelle 4.7: Ergebnisse des isochronen Ausheilprogramms an ionenimplantiertem InAs.

Bei allen drei Materialien stimmen die Ergebnisse mit den Untersuchungen nach
a—Bestrahlung iiberein. Auch hier tritt bei InAs:S und InAs:Un nach 600°C ein ein-
heitlicher Anteil mit vop=371(3)MHz auf, welcher bei InAs:Zn nicht zu beobachten
ist.

Die ionenimplantierten Kristalle konnen besser ausgeheilt werden. Dies zeigt der
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Abbildung 4.13: PAC-Spektren wvon 60keV ""Br(”7Se) implantierten InAs—
Materialien nach isochronem Tempern. Die obersten Spektren zeigen die Messungen an
InAs:S, darunter die an InAs:Zn und zuunterst sind die Spektren des nicht vordotier-
ten InAs—Materials dargestellt. Die Messungen sind bei Raoumtemperatur in <I110>-
Orientierung in einem Abstand von 1,4cm aufgenommen worden.

hohe Anteil an Sondenatomen in einer ungestorten Umgebung nach Ausheilen
bei 750°C. Die Messungen in InAs:S und InAs:Un stimmen sehr gut {iberein. Bei
beiden Proben werden zunéchst zwei Anteile vorgegeben, ein ungestorter Anteil
A, mit 25,9(0,6) bzw. 28(1)% der Sondenatome und ein zweiter durch den Strahlen-
schaden hervorgerufener Anteil von Sondenatomen in einer stark gestorten Umge-
bung Ay, die bei beiden Proben im Rahmen der Fehler iibereinstimmen. Der Anteil
Ay sinkt nach Ausheilen bei 600°C auf 41(1) bzw. 44(1)% ab und ist schliefllich
nach dem Ausheilen bei 750°C auf null abgesunken. Die Quadrupolkopplungskon-
stante vy sowie die Dadmpfung dy und der Asymmetrieparameter 7y stimmen auch
hier im Rahmen der Fehler bei beiden Proben iiberein. Dabei steigt vgy von einer
kleinen Verteilung mit mittlerer Dadmpfung auf einen Wert in der gleichen Grofe
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wie der dem einheitlichen Anteil entsprechenden Wert bei kleiner Démpfung an.
Auflerdem tritt bei 600°C ein Asymmetrieparameter von 0,38(0,07) bzw. 0,37(0,07)
auf.

Bei den Messungen an InAs:Un wurde zusétzlich eine Messung nach dem Ausheil-
schritt bei 750°C durchgefiihrt, bei dem sich die SizN,—Schutzschicht noch auf der
Probe befand. Anschlieflend ist die Schutzschicht durch Abétzen entfernt worden.
Deutlich ist zu erkennen, dass sich beim Belassen der Schutzschicht auf der Pro-
be ein Anteil von 15,7(0,8)% der Sondenatome in einer durch die Schutzschicht
oder die Grenzschicht zwischen Probe und SizN, bestimmten Umgebung befindet
(Abb. 4.13). Nach Entfernen des SizN, befinden sich 100% der Sonden in einer un-
gestorten Umgebung. Der Kristall ist vollig ausgeheilt. Die Flusssdure, mit deren
Hilfe die SizN,—Schicht abgeitzt worden ist, wies anschlieffend eine Kontamination
auf. Bei a—bestrahlten Proben tritt dieser Effekt nicht auf, da dort die Sonden in
eine groflere Probentiefe eingebracht werden. Bei solchen Proben, bei denen das
Si3Ny ebenfalls abgedtzt wurde, zeigte die Flusssdure keine Kontamination. Daher
wurde bei diesen Proben die SizN,—Schutzschicht in der Regel bei den Messungen
auf der Oberfldche belassen.

4.3 Abhéingigkeit von der Sondenkonzentration

Der grofle Unterschied zwischen ionenimplantierten und a—bestrahlten Proben liegt
in der dabei eingebrachten Sondenkonzentration pro Volumen, die durch das schmale
Tiefenprofil im Falle der Implantation um einen Faktor 1-10® gréfler ist. Es ist be-
kannt, dass die hohere Sonden—Konzentration bei GaAs zu einer stéirkeren Stérung
der Sondenatomumgebung fiithrt, und somit der Anteil von Sondenatomen in einer
einheitlichen Umgebung sinkt [WEHNO97|. Daher sind hier fiir den Fall des InAs die
erzielten Anteile in Abh#ngigkeit von der Sonden—Konzentration dargestellt. Das
Ergebnis zeigt der obere Teil von Abbildung 4.14, aulerdem ist im unteren Teil der
Abbildung die Abhéngigkeit der Anteile vom Strahlstrom, der bei der Sondenein-
bringung vorlag, dargestellt. Dabei ist im Fall der a—bestrahlten Proben der vom
Isochronzyklotron gelieferte a—Teilchen—-Strahlstrom angegeben (300 oder 50nA)
und bei den ionenbestrahlten Proben der Strahlstrom der Masse 77 (1,4nA).

Es zeigt sich, dass die Verteilung der Anteile nicht signifikant von der Sonden—
Konzentration abhéngt. Der Anteil der 374MHz Wechselwirkung der bei 600°C fiir
120s ausgeheilten Proben auftritt, variiert nur gering mit der Konzentration. So lie-
gen bei den ISOLDE-implantierten Proben mit einer Konzentration von 4-10*"cm 3
etwa 15%, bei den a-bestrahlten Proben bei 2-10'*cm™2 24% und bei 8-10%cm =3
27% der Sondenatome in der einheitlichen Umgebung mit vop=374MHz vor. Der
ungestorte Anteil der Sondenatome nach Ausheilen der Proben bei 750°C fiir 120s
ist jedoch nicht in dieser Weise von der Sonden—Konzentration abhingig. So zeigten
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Abbildung 4.14: Verteilung des ungestérten Anteils Ay nach Ausheilen bei 750° C fiir
120s und des kristallinen Anteils Ap nach Ausheilen bei 600° C fiir 120s fiir alle drei InAs—
Materialien. Gezeigt ist oben die Abhdangigkeit von der eingebrachten Sondenkonzentration
sowie von dem dabei verwandten Strahlstrom (unten). Bei den ionenimplantierten Proben
ist der Strahlstrom der Masse 77 angegeben (1,4nA). Bei den a—bestrahlten Proben der
vom Isochronzyklotron gelieferte a—Teilchen—Strahlstrom (50 oder 300nA).

sowohl die Probe mit der geringsten vermessenen Konzentration von 1-10%3cm™3,

die nur fiir 10min mit 300nA «’s bestrahlt worden ist, wie auch die ISOLDE—Proben
mit 4-10'7cm 3 einen Anteil A, von 100% der Sondenatome in der ungestérten Um-
gebung. Dieser Anteil héngt, wie schon in Abschnitt 4.1.2.1 geschildert, von dem
gewihlten Strahlstrom beim Einbringen der Sondenatome ab. Aufler der Probe, die
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nur fiir 10min mit 300nA «’s bestrahlt wurde, liegt bei allen anderen Proben, die
ebenfalls mit 300nA bestrahlt wurden, ein wesentlich geringerer Anteil an Sonden
(A,~80%) in einer ungestérten Umgebung vor als bei denen mit 50nA(A,>90%)
bestrahlten oder implantierten Proben (A,>95%).



Kapitel 5
Elektrische Messungen

Im Kapitel 1.2.1 wurde der DX-Defekt vorgestellt. Dabei zeigte sich, dass der La-
dungszustand des Defektes essentiell fiir die Ausbildung verschiedener moglicher
Defektsituationen ist. Der Ladungszustand von Defekten ist von der Lage des Fer-
miniveaus abhingig. Um Aussagen iiber das Ferminiveau in den untersuchten Mate-
rialien machen zu kénnen, sind daher Halleffekt— und Vierpunkt—Messungen an den
drei untersuchten InAs-Materialien nach a—Bestrahlung und verschiedenen Aus-
heilschritten durchgefithrt worden (Abschnitt 5.1).

Zur direkten Bestimmung der Lage eines moglichen Br-Niveaus sind auflerdem
Deep Level Transient Spectroscopy (DLTS) Untersuchungen durchgefiihrt worden
(Abschnitt 5.2). DLTS-Untersuchungen an implantierten III-V-Halbleitern stel-
len hohe Anforderungen an die Probenpriparation beziiglich der Priparation von
Schottky— und Ohmschen-Kontakten. Durch die Implantation und anschlielende
Wirmebehandlung konnen auf der Oberfliche Verdinderungen auftreten, die eine
gute Kontaktierung verhindern. In der Vergangenheit wurden erste Versuche mit
Br—implantierten GaAs—Proben durchgefiihrt, bei denen jedoch kein Br—korreliertes
Niveau gefunden werden konnte [WEHN97]. Es wurden daher weitere Untersuchun-
gen an Br—implantiertem n—Typ—GaAs—Material vorgenommen. Transmutations—
Untersuchungen, mithilfe des radioaktiven “"Br(""Se) durchgefiihrt, sollten eine
eindeutige Aussage beziiglich eines Br—korrelierten Effektes liefern.

Erste Kontaktierungsversuche mit InAs—Proben stellten sich als &uflerst problema-
tisch heraus. Aufgrund seiner geringen Bandliicke (0,36eV) war es nicht moglich,
Kontakte auf dem Material zu préparieren, die das notwendige diodenartige Verhal-
ten aufweisen. Die Bandverbiegung bei der Kontaktierung (vergl. Abb. 5.5) bewirkt
bei dem geringen Bandabstand, dass keine Barriere mehr vorhanden ist und somit
ein Ohmscher Kontakt vorliegt. Aus der Literatur sind keine DLTS-Messungen an
InAs—Vollmaterial bekannt. Lediglich wenige Untersuchungen an MIS-Strukturen
(Metall-Insulator—Semiconductor) sind durchgefiihrt worden [SALM90]. Es konnten
daher keine DLTS—-Untersuchungen an dem InAs—Material durchgefiihrt werden.

68
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5.1 Halleffekt— und Vierpunkt—Messungen

Der Halleffekt bildet die physikalische Grundlage fiir eine der wichtigsten Mess-
methoden zur Charakterisierung von Halbleitermaterialien. Mit der Halleffekt—
Messung lédsst sich bei einem extrinsischen Halbleiter unmittelbar die Ladungs-
tragerart und —konzentration ermitteln. In Verbindung mit einer Messung des spe-
zifischen Widerstands erhélt man einen Wert fiir die Ladungstrigerbeweglichkeit.

Im Folgenden wird nur ein einfaches Modell fiir den Halleffekt angegeben und
nicht auf notwendige Korrekturen durch zusitzliche temperaturabhingige Effek-
te eingegangen. Die Auswirkungen dieser Effekte spielen im Allgemeinen, durch
geschickte Messgeometrien und Messdurchfithrungen, fiir das Messergebnis keine
Rolle. Ausfiihrliche Beschreibungen finden sich in der Literatur (z.B. [SEEGT73],
[BLOO92)).

In der Abbildung 5.1 ist eine einfache Anordnung zur Messung des Halleffekts ge-
zeigt. Durch die flache, rechteckige Probe der Dicke d flielt ein Strom in x-Richtung.

—»{

) a——

Abbildung 5.1: Einfache Anordnung zur Halleffekt-Messung nach [IBAC95]. An die
flache, rechteckige Probe der Dicke d ist in x—Richtung ein Strom i angelegt. Senkrecht dazu
ist in z—Richtung ein Magnetfeld B angelegt. Die Elektronen werden durch die Lorentzkraft
in y—Richtung abgelenkt und die Hallspannung Upg kann gemessen werden.

Wird senkrecht zur Probenebene und zur Stromrichtung ein Magnetfeld in positiver
z—Richtung angelegt, so werden die negativen Ladungstriger durch die Lorentzkraft
Fy, = e-v-B, engegengesetzt zur y-Richtung abgelenkt. Es bildet sich ein stationérer
Zustand aus, in dem die Kraft auf die Ladungstriger durch das entstandene elek-
trische Hallfeld entgegengesetzt gleich grofl der Lorentzkraft ist. Die Ladungstriger
flieBen wieder ungestort in x—Richtung. Jedoch bewegen sich die Ladungstriger
nun nicht mehr genau in Richtung des dufleren elektrischen Feldes, da durch das
transversale Hallfeld das resultierende Feld nicht mehr parallel zur x—Achse liegt.
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Der Tangens des sogenannten Hallwinkels Oy ist ein Maf§ fiir das Verhéltnis von
transversalem Hallfeld und dem von auflen angelegten elektrischen Feld:
E
tan Oy = E—I: (5.1)
Die Grofle des elektrischen Hallfeldes Ey wird durch die Stromdichte j, und das
angelegte Magnetfeld B, bestimmt. Die Proportionalitdtskonstante Ry bezeichnet
man als Hallkoeffizient:

In praktisch messbaren Groflen ausgedriickt nimmt diese Gleichung die folgende
Form an:
Vg -d
Ry = B, (5.3)

Vu bezeichnet dabei die gemessene Hallspannung und I den von auflen angelegten
Strom. Die Messungen werden nach der van der Pauw—Methode [SEEGT73] durch-
gefiithrt. Dabei werden Strom und Magnetfeld in den verschiedenen moglichen Pola-
ritdten angelegt, sowie die Anschliisse von Strommessung und angelegter Spannung
vertauscht. Durch die geschickte Mittelung iiber die Hallspannungs—Messungen aller
acht moglichen Kombinationen werden so alle grofleren, durch Temperaturschwan-
kungen auftretende Thermospannungen, eliminiert und der statistische Fehler wird
verringert.

Aus dem berechneten Hallkoeffizienten Ry ldsst sich direkt die Ladungstragerkon-
zentration errechnen, das Vorzeichen des Koeffizienten gibt die Art der Majoritéts-
ladungstriager an. Ist Ry < 0 so sind Elektronen die Majoritidtsladungstriger und
fiir die Ladungstriagerkonzentration n gilt mit der Elementarladung e:

Ry=—-— 5.4
H= (5.4)
Der untersuchte Halbleiter besitzt dann einen n—Typ-Charakter. Nimmt die Hall-
konstante einen positiven Wert Ry > 0 an, so ist das transversale Hallfeld ent-
gegengesetzt gerichtet und es liegt eine Locherleitung vor. Fiir den untersuchten
Halbleiter bedeutet dieses, dass er einen p—Typ—Charakter besitzt.

Ry = (5.5)

1
p-e
Um die Ladungstrigerbeweglichkeit p zu ermitteln, muss zusétzlich der spezifische
Widerstand p der Probe bestimmt werden. Dieses erfolgt durch eine Vierpunkt—
Messung nach van der Pauw. Auch sie setzt sich aus insgesamt acht Einzelmessun-
gen zusammen. Strom und Spannung werden dabei nicht — wie bei den Halleffekt—
Messungen — an den gegeniiberliegenden Kontakten angelegt bzw. abgegriffen, son-
dern zwischen den benachbarten Kontakten. Die Anschliisse der Kontakte bzw. die
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Stromrichtung werden dann zyklisch vertauscht und die Mittelung {iber alle Messun-

gen ergibt auch hier einen von Thermospannungen weitestgehend unbeeinflussten

Wert.
_ |Ry

; (5.6)

Ein Teil der durchgefiihrten Messungen sind von Herrn M. Noack vom Forschungs-
zentrum Jiilich durchgefiihrt worden. Der grofiere Teil der Messungen wurde in Bonn
durchgefiihrt, die dabei verwandte Messapparatur wird in [ROHR96] ausfiihrlich be-
schrieben und soll hier nicht weiter dargestellt werden.

Die Kontaktierung der untersuchten InAs—Materialien erfolgte in allen Fillen auf
eine recht einfache Weise. An den Ecken der Probe ist die Probenoberfliche mit
Schleifpapier aufgerauht worden. Auf diese aufgerauten Stellen ist dann Leitsilber
aufgebracht worden. Diese Kontakte sind dann bei etwa 100°C auf einer Heizplatte
fiir 10min erwérmt worden. Es kommt durch das Einlegieren zu einer diinnen Schicht
im InAs in dem eine erhohte Konzentration an Silberatomen vorliegt. Sie zeigt eine
lineare Strom-Spannungs—Charakteristik (Ohmsche Kontakte). Den Kontakt zur
Messapparatur stellen Federspitzen her, die lediglich auf diese Leitsilberkontakte
gedriickt werden.

5.1.1 Messungen

Es wurden Proben aller drei InAs-Materialien, deren Eigenschaften in Kapitel 3.1.1
aufgefiihrt sind, untersucht. Dabei sind sowohl Messungen an unbehandelten Proben
durchgefiihrt worden als auch an Proben, die zur Erzeugung des PAC—Sondenkerns
"Br(""Se) mit 33MeV a—Teilchen bestrahlt und anschlieBend ausgeheilt wurden.
An den meisten vermessenen Proben waren zuvor PAC-Messungen durchgefiihrt
worden.

5.1.1.1 InAs:S

In Tabelle 5.1 findet sich eine Auflistung aller schwefeldotierten n—Typ—InAs—
Proben, die untersucht worden sind.

Fiir alle Proben sind die Hallkonstante und der spezifische Widerstand ermittelt
und daraus die Ladungstrigerdichte und die Ladungstrigerbeweglichkeit bestimmt
worden. Die Ergebnisse der Messungen sind flichenspezifische Grofien, die mithilfe
der Dicke der Proben in volumenspezifische Werte umgerechnet worden sind. Die
Zusammenstellung zeigt die Tabelle 5.2. Fiir die in Bonn durchgefiihrten Messungen
wurden mindestens drei Messungen an jeder Probe durchgefiihrt. Die angegebenen
Werte sind der Mittelwert und die Standardabweichung. Der Fehler der in Jiilich
durchgefiihrten Messungen liegt bei 5%. Auflerdem sind in der Tabelle die aus dem
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Probe a—Bestrahlung Wiérmebehandlung Messort
300nA 33 MeV
BIAn_H — — J/B
BIAn 4 45min 200, 300, 400°C je 120s J/B
BIAnb_5 1,5h 400, 500°C je 120s J/B
BIAna.5 1,25h 600°C 120s J
BIAna.9 3h 600, 650, 750°C je 120s J/B
#2 3h 600°C 120s J/B
#3 3h 750°C 120s J

Tabelle 5.1: Liste aller InAs:S—-Proben, an denen Halleffekt—-Messungen sowie
Vierpunkt—-Messungen durchgefiihrt worden sind. Angegeben sind die Bedingungen bei der
a—Bestrahlung sowie die durchlaufenen Wirmebehandlungen. Die Proben BIAna_9 und
#3 wurden vor dem Temperschritt bei 750°C mit einer SizN;-Schutzschicht versehen.
Die Schicht ist anschlieffend wieder entfernt worden. In der Spalte Messort steht J fir
Jilich und B fir Bonn.

Probe Mess- Ausheil- p Ry n n
ort temperatur | [mQcm] [%] [cm™3) [C\’}—‘z}
Datenblatt 4,7...4,0 — (5,7...6,79)-10%¢ | 23100...23600
BIAn_H J — 4,3(7) | -95,85(5) (6,5(3))-1016 22140(1107)
BIAn_4 B 400°C 2,54(5) | -25,0(6) (2,49(6))-1017 9788(150)
BIAn_4 J 400°C 2,51(2) | -27,11(5) (2,3(1))-10%7 1076(150)
BIAnb_5 B 500°C 2,81(5) | -30,2(6) (2,07(4))-1017 10809(21)
BIAnb_5 J 500°C 2,60(1) | -28,00(6) (2,2(1))-1017 10790(540)
BlAna_5 J 600°C 3,3(5) 49,84(5) (1,25(6))-1017 15100(755)
#2 B 600°C 2,96(6) -47(1) (1,30(3))-1017 16130(222)
#2 J 600°C 2,998(1) 43(2) (1,44(7))-1017 14510(726)
BIAna_9 B 750°C 5,2(1) -120(2) (5,2(1))-1016 23189(180)
BIAna_9 J 750°C 5,234(5) | -107(5) (5,8(3))-1016 20530(1027)
#3 J 750°C 4,7(3) -108(5) (5,8(3))-1016 22860(1143)

Tabelle 5.2: Ergebnisse der Halleffekt—Messungen an InAs:S Proben. Die angegebe-
nen Ausheiltemperaturen bezeichnen den letzten Ausheilschritt, den die Proben nach der
a—Bestrahlung erfahren haben. Die komplette Probenbehandlung ist in der Tabelle 5.1
aufgelistet.

mitgelieferten Datenblatt des Herstellers entnommenen Werte angegeben. Bei der
Probe BIAn_H handelt es sich um eine unbehandelte Probe, sie ist nicht bestrahlt
worden und wurde auch nicht thermisch behandelt. In der Abbildung 5.2 sind die
Ergebnisse grafisch dargestellt. Vergleicht man in allen Fillen die erhaltenen Werte
fiir die unbehandelte Probe mit den Daten, die aus den Datenblittern entnommen
wurden, so erkennt man im Rahmen der Fehler eine sehr gute Ubereinstimmung.
Dieses zeigt die Giite der durchgefiihrten Messungen und bestétigt, dass die einfa-
chen Leitsilberkontakte eine gute Qualitéit besitzen. Auflerdem ist in der Abbildung
eine gute Ubereinstimmung der Messungen an den unterschiedlichen Messanlagen
in Bonn und Jiilich zu erkennen. Fiir eine spétere Auswertung werden daher die
erhaltenen Werte einer festen Ausheiltemperatur gemittelt.
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Abbildung 5.2: Halleffekt— und Vierpunkt-Messungen an InAs:S. Die Proben wurden
a—bestrahlt und anschlieffend thermisch behandelt bzw. unbehandelt vermessen. Gezeigt
sind der Hallkoeffizient Ry, der spezifische Widerstand p, die freie Ladungstrdgerkonzen-
tration n und die Ladungstrigerbeweglichkeit i in Abhdngigkeit von der Ausheiltemperatur.

Betrachtet man die Ladungstrigerkonzentrationen n, so kann man deutlich erken-
nen, dass diese nach a—Bestrahlung und Ausheilen bei 400°C auf etwa den vierfa-
chen Wert gegeniiber der unbehandelten Probe angestiegen ist. Die Konzentration
nimmt nach Ausheilschritten bei hoheren Temperaturen bis auf den Wert der un-
behandelten Probe hin ab. Der negative Hallkoeffizient Ry gibt auflerdem an, dass
weiterhin ein n—Typ—Material vorliegt. Das bedeutet, dass die a—Bestrahlung eine
n—dotierende Wirkung auf das InAs:S—Material hat. Aus dem Verlauf der Ladungs-
trager—Daten ist ersichtlich, dass direkt nach der Bestrahlung eine noch stirkere
n—Dotierung des Materials vorliegen muss. Nach Elektronen—Bestrahlung fanden
auch M. Soukiassian et al. [SOUK76] im InAs ein Ansteigen der Ladungstrigerkon-
zentration.

Bei den meisten Halbleitern wie den Elementhalbleitern Silizium und Germani-
um sowie dem III-V-Halbleiter GaAs ist bekannt, dass Strahlenschiden eine p—
dotierende Wirkung besitzten. So haben H. Ghamlouch et al. bei elektronenbe-
strahltem (7MeV) GaAs eine Abnahme der Ladungstrigerkonzentration sowie der
Mobilitét beobachtet [GHAM93]. N. Croitoru et al. [CROI98] beobachten, dass die
durch Neutronenbestrahlung erzeugten Strahlenschiden in Si ein Vorzeichenwech-
sel im Hallkoeffizienten von negativ zu positiv bewirken. Nur wenige Materialien
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zeigen das vorliegende Verhalten, so konnten z.B. J.W. Cleland und J.H. Crawford
[CLEL59] an neutronenbestrahltem InSb einen Anstieg der Ladungstrigerkonzen-
tration beobachten.

Der spezifische Widerstand p sinkt nach a—Bestrahlung ab und steigt nach thermi-
scher Behandlung wieder an. Nach einem Ausheilschritt bei 750°C nimmt er dann
sogar groflere Werte als im unbehandelten Material an. Durch den Einfluss der
Strahlenschéiden nimmt die Beweglichkeit p der Ladungstriger zunéchst ab und
steigt dann wieder auf den urspriinglichen Wert an.

5.1.1.2 InAs:Zn

Eine Auflistung aller untersuchten Zink-dotierten p—Typ-InAs—Proben ist in der
Tabelle 5.3 gegeben. Die aus den Messungen erhaltenen Werte sind in der Tabelle 5.4
aufgefithrt. Auch hier handelt es sich um Mittelwert und Standardabweichung der

Probe a—Bestrahlung Wiérmebehandlung Messort
300nA 33 MeV
BIAp_H — — B
BIApb_12 4h 200°C 120s B
BlApa_12 4h 300, 400°C je 120s B
BIAp_11 3h 300, 500, 650, 800°C je 120s B

Tabelle 5.3: Liste aller InAs:Zn—Proben an denen Halleffekt-Messungen sowie
Vierpunkt—-Messungen durchgefiihrt worden sind. Angegeben sind die Bedingungen bei der
a—Bestrahlung sowie die durchlaufenen Warmebehandlungen. Die Probe BIAp_11 ist vor
dem letzten Ausheilschritt mit einer Sig Ny -Schutzschicht versehen worden, die anschlie-
Bend wieder entfernt wurde.

Probe Mess- Ausheil- p Ry n m
ort temperatur | [mQcm] [Cg‘—g} [cm~3] [C\Ifnz]
Datenblatt 45 — 6,2-1017 223
BIAp_H B — 77(1) 0,198(4) | (3,31(7))-10'7 243(4)
BIApb_12 B 200°C 2,67(5) | -5,4(6) (1,2(1))-108 | 2035(221)
BlApa_12 B 300°C 7,4(2) -1,5(4) (4(1))-10'8 208(52)
BIAp-11 B 800°C 70(2) 8,6(5) (7,3(4))-1017 123(9)

Tabelle 5.4: Ergebnisse der Halleffekt—-Messungen an InAs:Zn—Proben. Die angegebe-
nen Ausheiltemperaturen bezeichnen den letzten Ausheilschritt, den die Proben nach der
a—Bestrahlung erfahren haben. Die komplette Probenbehandlung ist in der Tabelle 5.3
aufgelistet.

aus mindestens drei Einzelmessungen erhaltenen Werte. Die grafische Darstellung
der Ergebnisse zeigt die Abbildung 5.3. Der Hallkoeffizient nimmt bei der Messung
der unbehandelten Probe einen positiven Wert an, wie es bei p—Typ—Material zu
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Abbildung 5.3: Halleffekt— und Vierpunkt-Messungen an InAs:Zn. Die Proben wurden
a—bestrahlt und anschlieffend thermisch behandelt bzw. unbehandelt vermessen. Gezeigt
sind der Hallkoeffizient Ry, der spezifische Widerstand p, die freie Ladungstrdgerkonzen-
tration n und die Ladungstrigerbeweglichkeit i in Abhdngigkeit von der Ausheiltemperatur.

erwarten ist. Nach der Bestrahlung liegen jedoch negative Werte fiir Ry vor. Das
bedeutet, dass auch hier die Strahlenschéden eine n—dotierende Wirkung haben und
das InAs:Zn—Material einen n—Typ—Charakter aufweist. Nach weiterem Ausheilen
nimmt die Schédigung ab und das Material hat wieder einen positiven Hallkoeffi-
zienten und somit einen p—Typ-Charakter. Aufgrund dieser Tatsache dndert sich
die Anzahl der freien Ladungstriger n auch sehr stark. Denn es sind nun beide
Arten von Ladungstrigern vorhanden, Locher wie auch Elektronen. Beide tragen
bei der Messung zu n bei. Die einfachen Zusammenhénge zwischen Hallkoeffizient
und Ladungstrigerkonzentration (Gln. 5.4, 5.5) gelten nicht mehr. Bei gleichzeitiger
Anwesenheit von Lochern und Elektronen gilt:

n-pd—p-pg

Ry =
T e (et m)?

(5.7)

Dabei bezeichnen p, und g, die Elektronen— sowie die Locherladungstrigerbeweg-
lichkeit. In den beiden Grenzfillen n > p und p > n erhilt man wieder Gln. 5.4
und 5.5. Fiir deutlich verschiedene Ladungstrigerkonzentrationen ist demnach das
Vorzeichen von Ry direkt das Vorzeichen der stirker vertretenen Ladungstriger.
Sind allerdings p und n von gleicher Gréf8enordnung, miissen die Beweglichkeiten
mit in Betracht gezogen werden.
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Die Ladungstrigerbeweglichkeit zeigt in Abbildung 5.3 nach der Bestrahlung einen
starken Anstieg. Dieses weist vielleicht auf das vermehrte Vorhandensein von leichter
beweglichen Elektronen gegeniiber den in p—Typ—Material vorhandenen Locher—
Majoritdtsladungstragern hin. Nach einem Ausheilschritt bei 400°C nimmt jedoch
auch hier der Wert wieder ab und sinkt bei der bei 800°C ausgeheilten Probe sogar
unter den Wert fiir unbehandeltes Material.

5.1.1.3 InAs:Un

Die Tabelle 5.5 gibt eine Auflistung aller InAs:Un—Proben, an denen Halleffekt—
und Vierpunktmessungen durchgefiihrt worden sind.

Probe a—Bestrahlung Wiérmebehandlung Messort
300nA 33 MeV
BIAu_H — B
BIAu_11 2,25h — B
BIAub_16 3h 400, 500, 600°C je 120s B
BIAub_15 3h 650, 700°C je 120s B
BIAua_16 3h 450, 550, 750°C je 120s B

Tabelle 5.5: Liste aller InAs:Un—Proben, an denen Halleffekt-Messungen sowie
Vierpunkt-Messungen durchgefiithrt worden sind. Angegeben sind die Bedingungen bei der
a—Bestrahlung sowie die durchlaufenen Warmebehandlungen. Die Proben BIAub_15 und
BlAua_16 sind vor dem letzten Ausheilschritt mit einer SigN;—-Schutzschicht versehen
worden, welche anschliefend wieder entfernt worden ist.

Probe Mess- Ausheil- p Ry n 7
ort temperatur | [mQcm)] [%] [cm~3] [$-]
Datenblatt 12 — 2,1.1016 25000
BIAu_H B — 13,10(5) | -311,2(4) | (2,006(2))-1016 | 23797(98)
BIAu_11 B RT 2,37(5) | -13,5(3) (4,63(9)-1017 5681(10)
BIAub_16 B 600°C 2,8(3) -21(1) (3,0(2))-10%7 11665(1246)
BIAub_15 B 700°C 15,0(5) | -346(11) | (1,80(5))-10%6 | 23077(264)
BlAua_16 B 750°C 19(1) -406(26) (1,5(1))-106 20489(231)

Tabelle 5.6: Ergebnisse der Halleffekt-Messungen an InAs:Un—Proben. Die angegebe-
nen Ausheiltemperaturen bezeichnen den letzten Ausheilschritt, den die Proben nach der
a—Bestrahlung erfahren haben. Die komplette Probenbehandlung ist in der Tabelle 5.5
aufgelistet. Die bei der Probe BIAu_11 als Ausheiltemperatur angegebene Roumtemperatur
gibt an, dass diese Probe nach der a—Bestrahlung nicht weiter thermisch behandelt worden
18t.

Die Ergebnisse der Messungen zeigt die Tabelle 5.6. Neben den Messungen an einer
unbehandelten Probe BIAu_H sind bei diesem Material auch Messungen an einer
a—bestrahlten aber nicht ausgeheilten Probe BIAu_11 durchgefiihrt worden, um den
dotierenden Effekt iiber den gesamten Bereich zu beobachten. Abbildung 5.4 stellt
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die Ergebnisse grafisch dar. Auch bei diesem Material kann man eine sehr gute
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Abbildung 5.4: Halleffekt— und Vierpunkt-Messungen an InAs:Un. Die Proben wurden
a—bestrahlt und anschliefend thermisch behandelt bzw. unbehandelt vermessen. Gezeigt
sind der Hallkoeffizient Ry, der spezifische Widerstand p, die freie Ladungstrdgerkonzen-
tration n und die Ladungstrigerbeweglichkeit i in Abhdngigkeit von der Ausheiltemperatur.

Ubereinstimmung zwischen den Messwerten der unbehandelten Probe und den Da-
ten aus dem Datenblatt erkennen. Die Ladungstrigerkonzentration nimmt nach der
a—Bestrahlung auf den 23-fachen Wert gegeniiber dem in der unbehandelten Probe
gemessenen Wert zu. Dieser Anstieg um mehr als eine Zehnerpotenz zeigt die grofie
n—dotierende Wirkung der Strahlenschéden. Bereits nach einem Ausheilschritt bei
700°C liegt die Ladungstrigerkonzentration wieder bei dem Wert der unbehandel-
ten Probe und nimmt noch etwas weiter ab, wenn ein weiterer Ausheilschritt bei
750°C durchgefiihrt wird.

Der Hallkoeffizient zeigt zunéchst einen deutlichen Anstieg im Wert und sinkt dann
unter den in der unbehandelten Probe gemessenen Wert ab. Ebenso erreicht die
spezifische Leitfihigkeit nach dem Ausheilen nicht den in der unbehandelten Pro-
be gemessenen Wert, sondern steigt weiter auf hohere Werte an. Direkt nach der
Bestrahlung kann zunéchst ein stark verringerter Wert beobachtet werden.

Durch den Einfluss der Strahlenschiden kann auch hier eine Abnahme der La-
dungstrigerbeweglickeit nach der a—Bestrahlung beobachtet werden, die nach den
Ausheilschritten wieder ansteigt.
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5.2 DLTS—Messungen

Aus Channeling und SIMS-Experimenten kann als nachgewiesen gelten, dass die
Br-Sonden in GaAs einen substitutionellen Gitterplatz besetzen, solange die Br—
Konzentration unterhalb einiger 10*"cm 3 liegt [WEHNO96]. Dabei ist davon auszu-
gehen, dass das Gruppe V-Untergitter besetzt wird. Dort stellt Brag einen Doppel-
donator dar, der zwei Umladungsniveaus (0/+ und +/2+) in der Bandliicke besitzen
sollte. Die Lage der zu erwartenden Niveaus konnte jedoch bislang noch nicht fest-
gelegt, werden. Daher ist es von besonderem Interesse, die Lage dieser Niveaus zu
beobachten.

5.2.1 Die DLTS—Methode

Die Kapazititstransientenspektroskopie (Deep Level Transient Spectroscopy DLTS)
ist eine elektrische Messmethode zur Charakterisierung tiefer Storstellen in Halb-
leitern. Sie wurde 1974 von Lang vorgestellt [LANGT4]. Voraussetzung fiir die
Anwendung der Messmethode ist das Vorhandensein einer Raumladungszone im
zu untersuchenden Halbleiter. Diese ermdglicht ein Umladen der Storstellen. Eine
solche Raumladungszone kann z.B. durch einen Schottky-Kontakt realisiert wer-
den. Das Umladen der Stoérstellen durch einen Spannungspuls in Durchlassrich-
tung und die anschlieBende Riickkehr zum Ausgangszustand durch Ladungstriger-
emission aus den Storstellen, fiihrt zu einer Kapazititsinderung der Sperrschicht.
Bei der Kapazitits-DLTS wird die zeitliche Anderung der Sperrschichtweite als
Kapazititstransiente nachgewiesen. Durch eine temperaturabhingige Messung die-
ser Kapazitdtsinderung lassen sich dann die Aktivierungsenergie, der Einfang—
Wirkungsquerschnitt und die Konzentration der Storstellen bestimmen.

Fiir den Fall eines Schottky-Kontakts auf einem n-Typ-Halbleiter und Elektronen—
Haftstellen (Traps) wird das DLTS-Messprinzip schematisch erldutert. Als
Elektronen—Trap wird dabei eine tiefe Storstelle bezeichnet, deren Umladungsni-
veau in der oberen Hilfte der Bandliicke liegt. In diesem Fall ist dann der Austausch
von Elektronen mit dem Leitungsband dominant. Dargestellt wird das DLTS—
Messprinzip in Abbildung 5.5.

Abbildung 5.5 a) zeigt die schematische Darstellung des Spannungsverlaufs an einem
n-Typ-Schottky-Kontakt. Periodisch wechselnd werden Sperrspannung V. bzw.
Fiillpulsspannung V,, angelegt. In den darunterliegenden Teilabbildungen b)-d) sind
dazu korrelierend die verschiedenen Fille im Bénderdiagramm dargestellt.

Zunichst wird der Schottky-Kontakt in Sperrichtung betrieben (Abb. 5.5 b)), so-
dass im stationédren Zustand tiefe Storstellen nur bis x¢, besetzt sind. Nach Anlegen
des Fiillpulses V,, in Vorwértsrichtung sind die tiefen Storstellen bis zu einer Tiefe
von Xg, besetzt (Abb. 5.5 ¢)). Nach Wiederanlegen der Sperrspannung emittieren
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Abbildung 5.5: Teil a) zeigt schematisch den Spannungsverlauf an einem n—Typ—
Schottky—Kontakt. Zundchst wird die Sperrspannung V, angelegt. Im ndchsten Zeitin-
tervall wird dann der Fillpuls mit der Spannung V), angelegt. Im letzten Abschnitt ist
wieder die Sperrspannung V, angelegt. Die Teilabbildungen b)-d) korrelieren mit dem in
Teil a) gezeigten Spannungsverlauf und zeigen im Banderdiagramm die verschiedenen Be-
triebsbedingungen eines n—Typ Schottky—Kontakts. b): stationdarer Zustand bei angelgter
Sperrspannung V., c): stationdrer Zustand nach angelegter Fillpulsspannung V,, d): Un-
gleichgewichtszustand unmittelbar nach Wiederanlegen der Sperrspannung. x, und z, be-
zeichnen die Raumladungszonenenden bei den angelegten Spannungen V, bzw. V.. zf,
und zy, bezeichnen die Tiefen, bis zu denen die Storstellen unbesetzt sind.

die tiefen Storstellen Elektronen im Raumladungszonenbereich von xg, bis x in das
Leitungsband (Abb. 5.5 d)). Das Abklingen dieser Stérung der Gleichgewichtsbe-
setzung fiir angelegte Sperrspannung erfolgt exponentiell. Fiir die Emissionsrate e,
gilt:

1 Erp — B
en = — =0yt Nup - g~ - exp <_M> (5.8)
Te kT

Dabei bezeichnet 7, die Emissions—Zeitkonstante, o, den Elektronen—
Einfangquerschnitt, 14, die mittlere thermische Driftgeschwindigkeit der Elek-
tronen, Nip die effektive Zustandsdichte im Leitungsband, g die Entartung des
Trap—Niveaus und Ep g — Et die Lage des Energieniveaus der tiefen Storstelle.

Gleichung 5.8 zeigt die starke Temperaturabhéngigkeit der thermischen Emissions-
rate und somit der Zeitkonstanten. Aufgabe ist es, die Zeitkonstante aus dem zeit-
lichen Verlauf einer dufleren makroskopischen Messgrofie zu bestimmen. Dazu wird
die Kapazitit der Raumladungszone beobachtet. Als einfaches Bild kann man sich
dazu den Schottky-Kontakt als Plattenkondensator vorstellen. Dabei entspricht die
Verarmungszone dem im Kondensator eingebrachten Dielektrikum. Die Kapazitit
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wird dann durch die Breite der Verarmungszone x geméif C:% bestimmt. Da-
bei ist A die Fliche des Kontakts und € bzw. ¢, die Dielektrizititskonstante des
Halbleiters bzw. des Vakuums.

In der Abbildung 5.6 ist die Kapazitét eines Schottky—Kontakts in Abhéngigkeit des
Spannungsverlaufs dargestellt. Der obere Teil beschreibt den Verlauf der Spannung

V(t) a)
0 B = e - — T —— 8 T———— - ——— i —
Vp
Vi
-t
b)

exp( -t/tg)

Abbildung 5.6: Typische Zeitabhdngigkeit des Schottky-Kontakt-Kapazititssignals
(Teil b)) in Abhdangigkeit von der angelgten Spannung (Teil a)).

und zeigt das periodische Anlegen der Fiillpulse. Im unteren Teil ist die Anderung
der Kapazitit C dargestellt.

Im stationdren Fall der angelegten Sperrspannung ergibt sich so ein fester Wert
C,, der sich durch Anlegen des Fiillpulses stark erhoht. Denn die Elektronen—Traps
werden mit Elektronen besetzt und die Breite der Raumladungszone wird stark
vermindert. Der Anstieg der Kapazitit ist in Abbildung 5.6b) gezeigt. Unmittelbar
nach Wiederanlegen der Sperrspannung ist die effektive positive Raumladung und
damit die Kapazitdt minimal. Dies zeigt sich durch ein Absinken der Kapazitét
zeigt. Die anschlieBende thermische Emission der Elektronen fiihrt dann zu der
exponentiellen Anderung der Kapazitit nach exp(—}e).

Bei der betrachteten, klassischen DLTS wird die Anderung der Kapazitiit (DLTS-
Signal) zwischen zwei Zeitpunkten t; und ty gemessen. Betrachtet man den Emissi-
onsprozess fiir ein diskretes, tiefes Niveau, so nimmt das DLTS—Signal im Zeitfenster
to — t; wegen der Temperaturabhéngigkeit der Emissionszeitkonstanten (siehe Gln.
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5.8) fiir verschiedene Temperaturen unterschiedliche Werte an. Abbildung 5.7 zeigt
den Zusammenhang zwischen Kapazititstransiente und dem korrespondierenden
DLTS-Signal. Im linken Teil der Abbildung ist die gemessene Kapazititstransiente

Temperatur

Kapazitats-Transienten
verschiedener Temperaturen

Clt)-Clt)

Abbildung 5.7: Veranschaulichung der Bestimmung eines DLTS-Signals. Auf der lin-
ken Seite sind Kapazititstransienten — entsprechend C, — C(t) in Abb. 5.6 — fir ver-
schiedene Messtemperaturen gezeigt. Die Kapazititsdifferenzen der Transienten zur Zeit
t; und ts ergeben das im rechten Teil gezeigte temperaturabhdngige DLTS-Signal.

bei verschiedenen Messtemperaturen gezeigt. Die Auftragung C, — C(t) gegeniiber
der Zeit fiihrt zu einem gespiegelten Transientenverlauf im Vergleich zu Abbildung
5.6. Auf der rechten Seite sind die Kapazititsdifferenzen AC := C(t;) — C(t2) ge-
gen die Temperatur aufgetragen und ergeben so das DLTS-Messsignal. Das Signal
durchlduft bei einer bestimmten Temperatur ein Maximum, dabei ist die dem Ma-
ximum zugeordnete Relaxationszeit my = 7.(Ty) eindeutig mit dem gewihlten
Zeitfenster verkniipft. Es gilt:

ot b

™ — .
ln(z—2)

(5.9)

Wird das Ratenfenster (ti,ty) variiert, so fiihrt dieses zu einer Verlagerung der
Maximumslage. Werden In 7y und ﬁ in einem Arrhenius—Plot gegeneinander auf-
getragen, so ergibt sich nach Gleichung 5.8 eine Gerade, aus deren Steigung die
Aktivierungsenergie des tiefen Niveaus bestimmt werden kann. Aus dem Achsenab-
schnitt kann dann der Elektronen-Einfangquerschnitt o, berechnet werden.

Mithilfe der DLTS-Methode wurden zahlreiche tiefe Storstellen katalogisiert. Die
Zuordnung dieser Traps zu einem bestimmten Defektzentrum ist jedoch nur durch
Kombination mit anderen Messmethoden moglich, da die Methode auf die chemi-
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sche Zusammensetzung oder mikroskopische Struktur eines Defektes nicht emp-
findlich ist. Um diesen Nachteil zu iiberwinden, wurde die DLTS-Methode in
den letzten Jahren mit dem Einsatz radioaktiver Sonden kombiniert [PETE90],
[LANGY1]. Durch die mit dem Zerfall verbundene Elementumwandlung kann, bei
einem zeitabhéngigen Verhalten des DLTS-Peaks mit einer Zeitkonstante in der
Grofle der Halbwertszeit der eingebrachten Sonde, der Messpeak eindeutig einem
Element zugeordnet werden.

5.2.2 Messungen an “Br und "Br("’Se) in GaAs

Alle Messungen sind in Zusammenarbeit mit Frau F. Albrecht vom Institut
fiir Festkorperphysik der Friedrich—Schiller—Universitét in Jena durchgefiihrt wor-
den [ALBR99al], [ALBR99b] und setzen eine bereits bestehende Zusammenarbeit
auf diesem Gebiet mit Herrn N. Achtziger aus der gleichen Arbeitsgruppe fort
[WEHNO7].

Die Materialeigenschaften des Materials sind in Kapitel 3.1.2 zusammengefasst.
Zunichst wurden Untersuchungen an mit stabilem ™Br implantierten n-Typ-
GaAs-Proben durchgefiihrt. Die Implantationen wurden am ROMEO-Implanter
der Universitéit Jena mit einer Energie von 260keV durchgefiihrt. Die Proben waren
dabei halbseitig abgedeckt, um eine Vergleichsmessung mit einer nicht implantierten
Probe bei gleicher Probenbehandlung zu erméglichen. Bei der Implantationsenergie
handelt es sich um die Maximalenergie, mit der an der ISOLDE/CERN implantiert
werden kann. Sie wurde gewéhlt, um einen Vergleich von stabil und aktiv implan-
tierten Proben zu ermdglichen. Die Implantationsdosis lag bei 5-10" cm=2.

Damit liegt die Dotierung bei etwa einem Hundertstel der Grunddotierung und auf-
tretende Br-korrelierte Storstellen sollten zu beobachten sein. Die Ladungstriger-
konzentration des untersuchten Materials bestimmt die Ausdehnung der Raumla-
dungszone ohne duflere angelegte Spannung. Die Raumladungszone ist umso grofier,
je geringer die Grunddotierung ist. Storstellen, die im Bereich dieser Raumladungs-
zone liegen, kénnen daher nicht umgeladen und somit nicht untersucht werden.
Daher muss bei der Implantation von lonen, deren Storstellenniveaus untersucht
werden sollen, darauf geachtet werden, dass sie nicht in diesen Bereich hinein im-
plantiert werden. Abbildung 5.8 zeigt eine TRIM-Simulation fiir Br, welches mit
einer Energie von 260keV und einer Dosis von 5-10%cm ™2 in GaAs implantiert
wird. Es ist zu erkennen, dass bei den gewéhlten Bedingungen der grofite Anteil
der Br-Atome in einem nicht zugénglichen Bereich liegt. Allerdings ist die Br—
Konzentration im zugénglichen Bereich zwischen der minimalen Raumladungszone
ohne angelegte Spannung RLZyy ~ 140nm und der maximalen Raumladungszo-
ne bei angelegter Sperrspannung von -2V mit RLZ_sy = 230nm hinreichend gro$,
um eine vorhandene Br-Storstelle zu detektieren. Aus Diffusionsuntersuchungen
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Abbildung 5.8: TRIM-Simulation fir 5 - 10" em=? Br in GaAs, welches mit einer
Energie von 260keV implantiert wird. Fingetragen ist die mittlere Reichweite z,, von
105nm. Auferdem sind die Raumladungszonen ohne angelegte duflere Spannung RLZyy =
140nm und bei angelegter Sperrspannung von V,.=-2V RLZ sy = 230nm gekennzeichnet.

(Kapitel 6) ist bekannt, dass sich das Tiefenprofil bei diesen geringen Sondenkon-
zentrationen wihrend der fiir die DLTS-Untersuchungen durchgefithrten Wérmebe-
handlungen nur unwesentlich dndert. Jedoch konnten breitere Verteilungen als die
TRIM-simulierten beobachtet werden, was zu einer hohren Br-Konzentration im
zugénglichen Bereich fiihren wiirde.

Der beobachtbare Energiebereich in der Bandliicke hdngt nach Gleichung 5.8 sowohl
von der Aktivierungsenergie E=E;g — Et als auch dem Einfangquerschnitt o, ab.
Daher ist eine einfache Abschitzung iiber den beobachtbaren Energiebereich in der
Bandliicke nicht moglich. Wird jedoch in n— sowie p-Material gemessen, so wird von
beiden Bandkanten aus gemessen und so sollte der gesamte Bereich der Bandliicke
von GaAs mit der DLTS-Messung zugénglich sein. Liegt das gesuchte Elektron—
Trap-Niveau' jedoch sehr weit auf der p-Seite, so miisste man bei dem n-Typ-GaAs
mit sehr hohen Temperaturen arbeiten. Bei einem sehr geringen Einfangquerschnitt
fiir Locher bedeutet dieses im p—Typ—Material ebenfalls sehr hohe Temperaturen,
so dass ein solches Niveau nicht messbar ist.

Nach der Implantation sind die Proben bei 850°C fiir 120s ausgeheilt worden,
entsprechend den Ausheilparametern, wie sie bei PAC-Messungen zu einer 100%
einheitlichen Umgebung der eingebrachten Br-Sondenatome fithren [WEHN97].
Die Probenoberfliche wurde wihrend des Ausheilens durch ein Proximity—CAP
geschiitzt. Auf die Riickseite der Proben wurde AuGe (88:12) mit einer Dicke von
etwa 25nm flichig aufgedampft und anschlieend fiir 15min bei 450°C in einer Stick-
stoffatmosphire einlegiert. Es kommt so im Halbleiter zu einer diinnen Schicht, in
der eine hohe Konzentration von Ge-Atomen vorliegt. Solch ein Halbleiter-Metall-
Ubergang zeichnet sich durch eine lineare Strom-Spannungs-Charakteristik aus
(Ohmscher Kontakt). Die Schottky—Dioden wurden durch Aufdampfen von Gold-
punkten mit einem Durchmesser von 0,5mm und einer Dicke von etwa 80nm auf

L Fiir den Fall des Br geht man davon aus, dass es sich um einen Donator handelt und somit ein
Elektron—Trap zu erwarten ist.
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der Vorderseite der Probe realisiert.

Im n—Typ—GaAs konnten nach der Br-Implantation zwei neue tiefe—Zustédnde be-
obachtet werden. Das zugehorige DLTS—-Spektrum ist in der Abbildung 5.9 gezeigt.
Aufgetragen ist hier AC/C, um die aufgetretene Variation der Kapazitit im Ver-

0,015 - - - T T
e "By implantierter Bereieich
= « nichtimplantierte Referenz
0,010+
@)
D
@)
<1 0,005+
0,000 - ==

50 100 150 200 250 300 350
Temperatur [K]

Abbildung 5.9: DLTS-Spektrum von n-Typ-GaAs nach Implantation mit einer ™ Br
~Dosis von 510 cm=2 bei 260keV und einem Ausheilschritt fiir 120s bei 850°C. AC
entspricht hier C(t;) — C(t2) (entsprechend Abbildung 5.7) gefaltet mit einer Korrela-
tionsfunktion und C der Kapazitit ohne angelegte Spannung.

lauf mehrerer Messungen zu kompensieren. Eine mogliche Ursache dafiir ist ein
sich verschlechternder Kontakt, dieser &uflert sich in einer Verkleinerung der Kon-
taktflache, die einen Abfall der Kapazitét iiber verschiedene Messungen hervorruft.
Eine Verdnderung der Kapazitit konnte jedoch auch durch eine Variation der Do-
tierung hervorgerufen werden, wenn etwa durch den Zerfall des Radiotracers nen-
nenswert Ladungstriager entstehen oder kompensiert werden. Dies wiirde zu einer
Verdnderung der Raumladungszonenbreite fiihren, was dann zur Folge hitte, dass
jede Messung in einer anderen Tiefe in der Probe durchgefiihrt wiirde. Damit wéren
die verschiedenen Spektren nicht mehr miteinander vergleichbar. Im vorliegenden
Fall sollte die Konzentration der implantierten Atome mit 2-10'cm =2 gegeniiber der
Grunddotierung von 8-10'®cm™2 zu gering sein, um einen solchen Effekt zu bewirken.
Daher ist davon auszugehen, dass die Variation der Kapazitit auf die Verdnderung
der Kontakte zuriickzufiihren ist und durch die Auftragung von AC/C dieser Effekt
kompensiert wird.

Deutlich ist zu erkennen, dass bei der implantierten Probe zwei Peaks im Spektrum
erscheinen (Abbildung 5.9), die bei der nicht implantierten Referenzprobe nicht zu
beobachten sind. Die Lage der zugehorigen Niveaus und deren Einfangquerschnitte
ergeben sich daraus zu:

1: E1 = ELB — 0, 48(2)6\/
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o, =2-10 Bem?
2:Ey =Epg —0,59(2)eV

oy = T7-10"Mem?

Um eindeutig festzustellen, ob ein oder beide Niveaus dem Br zuzuordnen sind oder
durch einen Strahlenschaden verursacht sind, wurde radioaktives ""Br("’Se) an
ISOLDE/CERN implantiert. Die Probenbehandlung erfolgte identisch wie bei der
stabil implantierten Probe. DLTS—Spektren wurden wiederholt auf einer Zeitskala
von Tagen aufgenommen. Als Zeitnullpunkt wurde der Zeitpunkt nach dem Tem-
pern der Probe festgelegt, da dann das endgiiltige Tiefenprofil der Br—Atome aus-
gebildet ist. Das Ergebnis der Messreihe zeigt Abbildung 5.10. Das erste, nach der
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Abbildung 5.10: a) DLTS-Spektren an einer mit ”” Br implantierten n-Typ-GaAs—
Probe nach einem Ausheilschritt bei 850° C fiir 120s. Gezeigt sind Messungen zu verschie-
denen Zeiten nach der Implantation. b) Differenzspektren, die aus a) gewonnen wurden
durch Subtraktion des ersten aufgenommenen Spektrums von den folgenden Spektren. Fin-
getragen ist auflerdem die beobachtete Peakhdhe tiber der vergangenen Zeit.

Temperung aufgenommene DLTS-Spektrum — mit 1. bezeichnet — zeigt wie im
Fall der stabilen Implantation zwei Storstellen, deren Parameter mit denen der stabil
implantierten Probe iibereinstimmen. Die Peaks sind jedoch wesentlich schwécher
und werden von einem negativen Peak iiberlagert. Die weiteren Messungen zeigen
deutlich eine zeitliche Anderung der aufgenommen Peaks. Der in Abbildung 5.9
mit 1 bezeichnte Peak kann auch hier recht gut aufgelost werden und aus der Auf-
tragung des Referenzsignals? kann eine Peakhhenverteilung iiber der Zerfallszeit
aufgetragen werden. Aus dieser in Abbildung 5.10 b) zu sehenden Abhéngigkeit
kann eine Halbwertszeit der beobachteten Storstelle von 65(10)h bestimmt werden.
Im Rahmen der Fehler stimmt diese mit der Halbwertszeit des ""Br("’Se) von 57h
iiberein. Somit kann zumindest das Niveau 1 eindeutig dem Br—zugeordnet werden.

2

Der aus dieser Messung bestimmte Einfangquerschnitt o = 1-10~!* ¢cm? und die

2 Das Spektrum, welches zum Zeitnullpunkt aufgenommen worden ist, wird von allen nachfolgen-
den Spektren subtrahiert.
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Lage des Niveaus 1 von E = E; 5 -0,44(3)eV stimmen ebenfalls gut mit den aus der
stabilen Messung ermittelten Werten iiberein.

Dass wihrend der Messungen kein neuer Peak erscheint, zeigt, dass im betrach-
teten Bereich der Bandliicke kein Se-korreliertes Niveau vorhanden ist. Durch
den Zerfall des Br zum Se hitte sonst in gleicher Weise, wie der Peak 1 in
Abb. 5.10 abgenommen hat, ein weiterer Peak entstehen miissen. Fiir das GaAs
sind zwei Se-Umladungsniveaus bekannt. Ein sehr flaches Donator-Niveau bei
Erg — E1=0,0059¢V fiir ein auf dem As—Platz befindliches Se-Atom und ein tiefes
Donator—Niveau bei E; g — E1+=0,89eV [SZES81].

Der iiberlagerte negative Peak, der sich in Abbildung 5.10 zeigt, kann moglicher-
weise auf die Emission von Elektronen aus Storstellen, durch Verunreinigungen an
der Grenzfliche zwischen Epischicht und Substrat, zuriickgefiihrt werden. Ahnli-
ches konnte von S. Tanaka und H. Ishii [TANA99] und P. Bury et al. [BURY99]
beobachtet werden.

Nicht gezeigt sind Messungen an p—Typ-GaAs—Proben. Auch bei diesen wurden
Messungen nach der Implantation von ""Br(""Se) durchgefiihrt. Bei dieser Messung
hat sich kein zeitabhéngiger Peak gezeigt. Daraus ist zu schlielen, dass entweder
kein Br—korreliertes Niveau unterhalb von E;g —0, 57eV vorhanden ist, oder dass es
sich — wie bereits erldutert — um eine sehr flache Storstelle mit geringem Einfang-
querschnitt handelt, die im untersuchten Temperaturbereich nicht aufgenommen
werden kann.



Kapitel 6

Diffusion von Brom in InAs und

GaAs

Die Diffusion der eingebrachten Br-Sondenatome in den untersuchten Materialien
ist fiir die Interpretation der Messergebnisse nach thermischer Probenbehandlung
von besonderer Bedeutung. Fiir InAs sind bislang keine Kenntnisse iiber die Dif-
fusion vorhanden. Im Falle des GaAs gibt es nur geringe Kenntnisse, die sich aus
SIMS-Messungen von M. Wehner [WEHNO97] an Br implantiertem GaAs ergeben.
Daher sind einige grundlegende Untersuchungen beziiglich der Br-Diffusion durch-
gefiihrt worden.

Das System Br in InAs ist mithilfe der Sekundéirionen—-Massen—Spektroskopie
(SIMS) untersucht worden (Abschnitt 6.1). Untersuchungen mit im Verhiltnis dazu
geringeren Br—Konzentrationen sind mit der Radiotracer—Methode am GaAs durch-
gefithrt worden (Abschnitt 6.2).

6.1 SIMS—Messungen an Brom in InAs

6.1.1 Die SIMS—Messmethode

Die Sekundérionen-Massen—Spektroskopie (SIMS) beruht auf dem Sputter—Effekt.
Hierbei wird eine Probenoberfliche mit einem Strahl von Primérionen bombar-
diert. Die dabei aus der Probe ausgelosten Sekundirionen werden in einem Massen-
spektrometer untersucht. Diese massenspektroskopische Erfassung der Sekundér-
ionen ermoglicht eine Identifizierung der ,;abgesputterten® Teilchen aufgrund ihres
Verhéltnisses von Masse zu Ladung. Durch Aufnahme der entsprechenden Se-
kundérionen in Abhéngigkeit von der Sputterdauer, kann, bei Kenntnis der Sputter-
rate, die Tiefenverteilung der untersuchten Elemente ermittelt werden. Ausfiihrliche
Beschreibungen der Methode finden sich z.B. in [BENN87] oder [GRASS6].

87
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Beim Beschuss der Probenoberfliche mit lonen kommt es zu einem Impulsiibertrag
auf die Festkorperatome. Dieser bewirkt einen Platzwechsel der Targetatome. Ne-
ben der Fortbewegung der Targetatome in das Material hinein (,,Recoil Mixing*)
gibt es eine gewisse Wahrscheinlichkeit dafiir, dass Teilchen mit geringen Energien?
aus der Probenoberfliche austreten. Diese gesputterten Teilchen sind iiberwiegend
ungeladen, und es kann sich um Atome, Molekiile oder neutrale Cluster handeln.

Die Ausbeute? an geladenen Teilchen ist sehr gering, sie kann jedoch durch die ge-
eignete Wahl reaktiver Primiirionen gegeniiber dem Standard—Primérion Ar™ stark
erhoht werden. Bei diesem Reaktiv—Sputtern werden fiir Probenelemente mit nied-
rigen Ionisierungsenergien (1.—4. Gruppe des PSE) Primérionen hoher Elektronen-
affinitit eingesetzt. Im Allgemeinen wird Sauerstoff gewihlt, und man erhélt so ei-
ne erh6hte Ausbeute an positiven Sekundérionen. Bei Probenelementen mit hoher
Elektronenaffinitét (5.—7. Gruppe des PSE) finden Primérionen mit niedriger Ioni-
sierungsenergie Anwendung. Hier wird hiufig Caesium verwandt, um eine erhohte
Ausbeute an negativen Sekundérionen zu erreichen. In Tabelle 6.1 sind die ersten
Ionisierungsenergien und die Elektronenaffinitéiten der beiden héiufig benutzten re-
aktiven Primé&rionen Sauerstoff und Caesium angegeben. Ebenfalls eingetragen sind
die Werte fiir die in den untersuchten Proben enthaltenen Elemente, das implan-
tierte Br, As und In als Matrixelemente und die beiden Dotieratome S und Zn
der n— bzw. p—Typ—Proben. Ein Blick in die Tabelle zeigt, dass das Halogen Br

. Tonisierungs- Elektronen-
Element | Einsatz als
energie [eV] | affinitédten [eV]
O Primar- 13,6 1,5
Cs ionen 3,9 0,5
Br 11,8 3,4
As Target- 9,8 0,8
In 5,8 0,3
S Elemente 10,4 2,1
Zn 9,4 0

Tabelle 6.1: Erste Ionisierungsenergien und Elektronenaffinititen fiir die Primdrionen
O und Cs sowie fiir die Probenelemente (aus [GRAS86]).

sehr elektronegativ ist® und so eine hohe Sputterausbeute an negativen Ionen bei
dem Sputtern mit dem Primérion Cs™ erwartet werden kann. Fiir alle iibrigen auf-
gefiihrten Elemente ist dementsprechend eine geringere Ausbeute zu erwarten. Die
Ausbeute verschiedener Elemente weist Unterschiede von mehreren Zehnerpotenzen
auf (ca. 0,1 bis 1-.107%).

! Die Sekundéirionen zeigen eine Energieverteilung bis ca. 200eV fiir Atomionen und ca. 100eV
fiir Molekiilionen. Die wahrscheinlichste Energie (Intensitdtsmaximum) liegt bei ca. 5 bis 10eV
[GRASS6].

2 Die Sputterausbeute S ist definiert als die Anzahl der ausgeldsten Sekundéirionen pro eingestrahl-

tem Primdrion.
3Nur F (3,4eV) und Cl (3,6eV) sind noch elektronegativer.
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In der Abbildung 6.1 ist der Aufbau der verwandten SIMS—Anlage gezeigt. Es han-
delt sich um ein kommerzielles Spektrometer der Firma RIBER Typ MIQ 256. Es
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Abbildung 6.1: Aufbau des MIQ 256 SIMS-Spektrometers aus der Produktinformati-
on der Firma RIBER. Oben im Bild befindet sich die Caesium—Ionenquelle. Im unteren
rechten Teil sind der Energiefilter, das Quadrupol-Massenspektrometer sowie der Ionen—
Detektor gezeigt. Im Zentrum unten in der Abbildung befindet sich die Probe.

verfiigt iiber drei ITonenquellen: eine Gallium—Quelle, eine Duoplasmatron—Quelle
zur Erzeugung eines Sauerstoff-Primérionenstrahls und die verwandte Caesium—
Quelle. Die Primérionen gelangen durch ein Strahlfiihrungssystem auf die Probe
und tasten dort einen Bereich von etwa 0,25um? ab. Dabei konnen die Ionen auf
0,5-20keV bei einer Strahlstromdichte von 0,1402‘% beschleunigt werden. Der Cs—
Strahl kann in einem Winkel von 0-89° zur Oberflichennormale der Probe eingestellt
werden. Die ausgeschlagenen Sekundérionen werden mittels einer Extraktionsspan-
nung in einen elektrostatischen Energiefilter beschleunigt und fokussiert. Durch den
Energiefilter konnen Untergrundverunreinigungen durch Massen—Interferenzen aus-

geschlossen werden. Beispielsweise konnen so °Fet und ?®Si, getrennt werden. Die
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Ionen werden dann durch ein Quadrupol-Massenspektrometer* ihrer Masse nach
analysiert, um anschlieflend in einem Ionen—Detektor nachgewiesen zu werden. Die
Datenaufnahme erfolgt iiber einen Computer.

Die gesamte Anlage ist evakuiert, und es liegt in der Probenkammer ein Ultra-
hochvakuum von etwa 4-5-10"'%mbar vor. UHV-Bedingungen sind essentiell fiir
eine gute Analyse, da Verunreinigungen auf der Oberfliche die Ausbeute an Se-
kundérionen verdndern konnen. So wirken sich z.B. Sauerstoffverunreinigungen auf
der Oberfliche durch die recht hohe Elektronenaffinitit positiv auf die Erzeugung
positiver Sekundérionen aus, jedoch negativ, wenn negative Sekundérionen analy-
siert werden. Die erreichbare Nachweiswahrscheinlichkeit liegt im ppm—Bereich und
kann in giinstigen Féllen sogar den ppb—Bereich erreichen.

Die in der Anlage befindliche Elektronenkanone kann dazu verwandt werden, ein
Aufladen der Probe auszugleichen. Dieser Effekt tritt insbesondere bei Isolatoren
auf. Durch den Beschuss mit positiv geladenen Primérionen (Cs') und Aussendung
von negativen Sekundédrionen wird die Probe positiv aufgeladen, da die Ladun-
gen nicht abfliefen konnen. Durch Beschuss mit Elektronen kann diese Aufladung
ausgeglichen werden. Da die Ergebnisse bei diesem Verfahren nicht so leicht repro-
duzierbar sind, wurde bei der Untersuchung der InAs-Halbleitermaterialien auf die
Verwendung der Elektronenkanone verzichtet.

Die Austrittstiefe — und damit das theoretisch maximal erreichbare Tiefen-
auflosungsvermdégen von SIMS — betréigt ca. 3-5 Atomlagen. Diese Auflésung wird
in der Praxis durch das Recoil Mixing und eine statistische Aufrauhung der Ober-
fliche einer urspriinglich ebenen Probe durch das Sputtern noch verschlechtert.
AuBBerdem erfahrt der Festkorper durch die Implantation der Sputterionen eine
Verdnderung. Diese dufert sich in einer Anreicherung der Primérionen im Mate-
rial sowie einer Anderung der urspriinglichen Kristallstruktur. So kann es zu einer
Amorphisierung kommen. Dieser verinderte Bereich in der Probe wird als , alte-
red layer” bezeichnet. Die Dicke der Schicht entspricht etwa dem Doppelten der
mittleren projizierten Reichweite der Primérionen.

Weitere Effekte, die die Ergebnisse verfilschen, sind Kratereffekte. Beim Abtragen
der Probenoberfliche entsteht ein Krater. Zwei Beispiele von solchen Kratern zeigen
die Abbildungen 6.2 und 6.3. Es handelt sich hier um Querschnittsaufnahmen der
gesputterten Proben im abgetasteten Bereich. Die Aufnahme erfolgte mit einem
Alpha—Step—Profilmessgerét, welches eine Tiefenauflésung von 5nm besitzt. Von den
Wiinden des ausgebildeten Kraters werden ebenfalls Teilchen abgesputtert, die die
Tiefeninformation verfilschen. Es wird daher eine Gate-Technik angewandt, sodass
nur Informationen aus 10% des zentralen Bereichs des Kraters gezéhlt werden. Wenn
die Kraterbreite am Boden (b in Abbildung 6.2) jedoch kleiner als ein Drittel der

* Quadrupol-Massenspektrometer haben im Vergleich zu magnetischen Spektrometern ein gerin-
geres Auflsungsvermogen, ermoglichen jedoch eine hohere Scan-Geschwindigkeit.
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Breite oben (a in Abbildung 6.2) ist, sind die Kratereffekte durch die Gate—Technik
nicht mehr auszugleichen. Messungen, bei denen diese Bedingung nicht erfiillt ist,
sollten daher nicht betrachtet werden. Abbildung 6.3 zeigt einen solchen Messkrater.
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Abbildung 6.2: Vermessener Sputterkrater im Querschnitt. Die Tiefenskala auf der
Ordinate ist in kA angegeben, die Abszisse gibt die Linge in pm an.
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Abbildung 6.3: Vermessener Sputterkrater im Querschnitt. Die Tiefenskala auf der
Ordinate ist in kA angegeben, die Abszisse gibt die Linge in um an. Da hier b< éa ist,
kann diese Messung nicht in Betracht gezogen werden.

Die Festlegung der Tiefenskala (x;) erfolgt durch Umrechnung der Messzeit (t;) mit
der Sputterrate (o) iiber:

X;=t-0 0= - (61)

Die Sputterrate ergibt sich aus der gemessenen Kratertiefe k (siehe Abbildung 6.2)
und der Gesamtsputterdauer t. Bei der dynamischen SIMS, die die Tiefenverteilung
untersucht, liegt die Sputterrate typischerweise in der Gréflenordnung von 1 #%. Bei
statischen Oberflichen—Analysen liegt sie in der Grofie von 1-1073 22, Der Fehler
bei der Umrechnung in die Tiefenskala ergibt sich durch die Ungenauigkeit bei der
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Messung der Tiefe des entstandenen Sputterkraters und liegt bei 10nm bis zu einer
Tiefe von ca. 10um.

6.1.2 Messungen an Br in InAs

Alle SIMS—Messungen wurden wéhrend eines Forschungsaufenthaltes an der Re-
search School of Physical Sciences & Engineering der Australian National University
in Canberra in Zusammenarbeit mit Herrn P.N.K. Deenapanray durchgefiihrt. In al-
le vermessenen InAs—Proben wurde Br mit dem dortigen 150keV Tonen—Implanter
mit der Maximalenergie unter einem Winkel von 7° implantiert. Diese Energie wurde
gewidhlt, um einen Vergleich mit bereits von M. Wehner [WEHN97] durchgefiihr-
ten Messungen an mit 160keV "Br implantierten GaAs-Proben zu erméglichen. Es
sind Proben der drei unterschiedlichen InAs—Materialien untersucht worden, deren
Eigenschaften in der Tabelle 3.1 angegeben sind. Die Proben sind mit einer Dosis
von 2-10' cm™2 und 1-10* c¢m~2 implantiert worden. Es wurde jeweils eine Probe
wie implantiert gemessen und eine nach einem Ausheilschritt bei 750°C fiir 120s.
Das Ausheilen erfolgte mit einer Halogenlampen—RTA—-Anlage (siehe Abschnitt 3.5)
unter einem Stickstofffluss von 21/min bei Verwendung eines Proximity-CAP. Die-
ses Verfahren war durch die ortlichen Moglichkeiten vorgegeben. In der Tabelle 6.2
sind die vermessenen Proben aufgefiihrt.

Probe | Br-Dosis | mittlere Br—-Konzentration Messung aufgenommene Sputter-
[IF"I‘;J} [I;'“Ten] Elemente strom
InAs:S
I 2.1013 2.1018 wie implantiert 5 As, ™Br 15nA
II 2.1013 2.1018 nach 120s bei 750°C 5 As, ™Br 15nA
II 2.1013 2.1018 nach 120s bei 750°C | "®As, "Br, 328, 3¢S | 150nA
VI 1-1014 1-101° nach 120s bei 750°C 5 As, ™Br 15nA
VI 1-1014 1-101° nach 120s bei 750°C 5 As, Br, 325 150nA
InAs:Zn
X 2.1013 2.1018 wie implantiert 75 As, ™Br 15nA
XII 2.1013 2.1018 nach 120s bei 750°C 75 As, ™Br 15nA
XIV 1-1014 1-1019 wie implantiert 75 As, ™Br 150nA
XV 1-1014 1-1019 nach 120s bei 750°C 75 As, ™Br 150nA
InAs:Un
LI 2.1013 2.1018 wie implantiert 75 As, ™Br 15nA
LII 2.1013 2.1018 nach 120s bei 750°C 75 As, ™Br 15nA
LV 1-10™ 1-101° wie implantiert 5 As, Br 150nA
LVI 1-10™ 1-101 nach 120s bei 750°C 5 As, Br 150nA

Tabelle 6.2: Liste aller mit SIMS vermessenen InAs-Proben. Die Ausheilschritte er-
folgten alle fiir 120s unter einem Stickstofffluss von 2l/min mit einem Proximity—CAP.
Die Bestimmung der Br—-Dosen bzw. Konzentrationen erfolgte entsprechend Anhang B.2.

Die Energie der positiv geladenen Caesium—Sputterionen war in allen Fallen 10keV
bei einem Einfallswinkel von 50° zur Oberflichennormalen. Der Sputterstrom betrug
15nA bzw. 150nA.
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Aufgezeichnet wurden die Arsen—, Brom— und bei den n-Typ-Proben zum Teil
die Schwefelausbeuten. Angegeben werden die gemessenen Intensititen. Absolute
Konzentrationen kénnen nicht angegeben werden, da kein geeichter Standard mit-
gemessen wurde. Um die Ergebnisse an den unterschiedlichen Proben vergleichen
zu konnen, sind die gesamten Daten auf die Arsenausbeute der Probe I (Tabel-
le 6.2) normiert. Diese Normierung ist in der Abbildung 6.4 exemplarisch gezeigt.
Dargestellt sind die Messungen an der Probe LI und LIT aus der Tabelle 6.2. Die As—
Intensitét besitzt einen konstanten Wert, die Messwerte sind alle mit einem Faktor
multipliziert worden, sodass die Arsen—Intensitéiten aller Messungen iibereinstim-
men. Die zugehorigen Br— und S—Ausbeuten sind dementsprechend mit den gleichen
Faktoren multipliziert worden. In der Abbildung sind die Intensitéten gegeniiber der
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Abbildung 6.4: Beispiel der Normierung der SIMS—Profile auf die As—Ausbeuten. Die
Genauigkeit der Normierung erkennt man an der Uberlappung der As-Intensititen. Ein-
getragen ist die Tiefe von 28nm, bei der sich ein Gleichgewicht der Sputterbedingungen
eingestellt hat und ab der somit die Ergebnisse verwandt werden kénnen. Auferdem ist
die mittlere Reichweite @, der Br—Ionen eingetragen, die sich aus der TRIM-Simulation
zu 62nm ergibt.

Tiefe aufgetragen. Die Normierung auf die As—Intensitit ist gut gegeben, was die
beiden iibereinanderliegenden, nicht mehr auflésbaren Datenlinien zeigen. Die Dis-
kussion des Ergebnisses erfolgt weiter unten. Uber die oberflichennahen Schichten
konnen keine Aussagen getroffen werden, da erst einige Sekunden bend6tigt werden,
bis sich die Sputterrate eingeregelt hat. Der erkennbare Anstieg der Intensitéiten an
der Oberfliche ist also nicht physikalischen Ursprungs. Am As—Profil ldsst sich gut
erkennen, wann sich die konstante Ausbeute und somit das Gleichgewicht bei den
Sputterbedingungen eingestellt hat. Der nicht zu verwertende Oberflichenbereich
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ergibt sich damit zu 28nm und liegt damit noch vor dem Br-Implantationsmaximum
welches sich nach der TRIM-Simulation bei einer Tiefe von 62nm befindet. Es zeigt
sich hier auflerdem, dass es nicht sinnvoll ist, bei den SIMS-Messungen Implanta-
tionen mit geringer Energie durchzufiihren, da dann das Implantationsmaximum im
nicht zu verwertenden Oberflichenbereich liegen wiirde.

Die Sputterausbeute des Broms ist wesentlich hoher als die des Arsens, wie es auch
nach dem im vorherigen Abschnitt Diskutierten zu erwarten ist. Das aus der Ab-
bildung ablesbare Verhiltnis der Intensitdten von Brom zu Arsen betrdgt im In-
tensititsmaximum etwa 0,3. Da das Verhiltnis der Konzentrationen® nur 1-10~°
betriigt, ist somit die Ausbeute von Brom etwa um einen Faktor 10 hoher als die
von Arsen.

Die Abbildung 6.5 zeigt, dass die Sputterausbeute abhéingig vom gew#hlten Sputter-
strom ist. Die gezeigten Messungen sind an derselben Probe II mit unterschiedlichen
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Abbildung 6.5: 7 Br-Profile aus den SIMS-Messungen, die mit unterschiedlichen Cs—
Sputterstromen an Probe II (Tabelle 6.2) durchgefiihrt worden sind.

Stromen durchgefiihrt worden, einmal mit 15nA und einmal mit 150nA. Bei gleicher
Normierung zeigt sich bei der mit hoherem Strom gesputterten Messung eine erhohte
Intensitét, bei etwa gleicher Profilform. Da auch hier auf die Arsen—Intensitét nor-
miert worden ist, ist entweder die Sputterausbeute des Arsen bei hoherem Strom
geringer oder die Ausbeute des Br bei hoherem Strom grofier. Messungen, die mit
unterschiedlichen Sputterstromen durchgefiihrt wurden, kénnen daher nicht mitein-
ander verglichen werden.

5 Die As—Konzentration im InAs—Material ergibt sich aus:

6-10%3 _ 6-10%% _ 22 1
M(Tn)+M(As) 'p(InAS)_114,82g+74,92g +5,00555=2-10" 5.

Bei einer Br—-Konzentration von 2-1013(:# kann man daraus das Verhiltnis von 1-10~° berechnen.
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6.1.2.1 InAs:S

In der Abbildung 6.6 sind die Messungen gezeigt, die an InAs:S gewonnen wurden.
Betrachtet man zunéchst den Fall der geringeren Implantationsdosis (2-10" ¢cm~2),

wie implantiert:
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Abbildung 6.6: SIMS-Messungen an InAs:S, implantiert mit 150keV " Br, mit ei-
ner Dosis von 2-10'% em™2 und 1-10"% c¢cm~?. Eingetragen sind auferdem die TRIM-
simulierten Tiefenprofile fir die beiden Dosen sowie die dabei ermittelte mittlere Reich-
weite T, von 62nm.

so erkennt man, dass das Implantationsmaximum gut mit dem Maximum der
TRIM-Simulation bei 62nm iibereinstimmt. Jedoch ist die Verteilung zu gréfleren
Tiefen hin wesentlich breiter. Im Gegensatz zu der durch eine Gaussverteilung an-
passbaren TRIM—Verteilung wird das Implantationsprofil durch eine Lorentzvertei-
lung beschrieben. Aus den dabei ermittelten Breiten ergibt sich eine Verbreiterung
des Profils gegeniiber der Simulation von etwa 10%. Diese Verbreiterung konnte
man durch eine Diffusion wihrend der Implantation oder durch Gitterfithrungsetf-
fekte erkldren. Da die Proben unter einem Winkel von 7° implantiert wurden, kann
ein starker Gitterfithrungseffekt ausgeschlossen werden. Nach dem Ausheilschritt
bei 750°C ist die Verteilung im Maximum etwas schmaler, und es zeigt sich durch
die Erhohung des Profils im Inneren der Probe eine deutliche Diffusion in das Ma-
terial hinein. Integriert man beide Kurven, so kann man daraus schlieflen, dass nach
dem Ausheilschritt noch ca. 70% der eingebrachten Br-Atome in der Probe sind.

Fiir die hthere Implantationsdosis von 1-10'* em =2 wurde nur eine Probe nach einem
Ausheilschritt bei 750°C vermessen. Man erkennt, dass auch hier eine Diffusion in
die Probe stattgefunden haben muss. Ein Vergleich mit der TRIM-Simulation zeigt



96 Kapitel 6. Diffusion von Brom in InAs und GaAs

auBerdem, dass das Maximum des Profils in das Innere verschoben ist.

Bei den ausgeheilten Proben wurde auflerdem die Schwefel-Ausbeute vermessen.
Das Ergebnis ist in Abbildung 6.7 dargestellt. Dabei ist bei der Probe II mit der
Br-Dosis von 2-10'® em ™2 sowohl die Ausbeute des hiufigsten Isotops *2S (95,02%)
als auch die des 3*S (4,21%) vermessen worden. Bei der Probe VI mit der hoheren

Implantationsdosis ist nur die Ausbeute von *2S aufgenommen worden. Deutlich ist
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Abbildung 6.7: SIMS-Profile der Schwefelverteilung in InAs:S—Proben mit verschieden
implantierten Br-Dosen. Alle Proben sind fiir 120s bei 750°C mit einem Prozimity—CAP
unter Stickstofffluss ausgeheilt worden. Auferdem ist die TRIM-simulierte mittlere Reich-
weite T, von 62nm eingetragen.

zu erkennen, dass bei beiden Proben die Schwefel-Konzentration an der Oberfliche
angestiegen ist. In den ersten 300nm erkennt man bei der Probe II eine sehr stark
erhohte S-Intensitidt bei der Probe VI sogar bis zu einer Tiefe von 400nm. Das
entspricht genau dem Bereich, in dem das Implantationsmaximum des Br liegt.
In einer nicht getemperten Probe wurde die Schwefel-Ausbeute nicht vermessen,
sodass ein Vergleich nicht moglich ist. Daher kann nicht gekldrt werden, ob der
Anstieg durch die Implantation bedingt ist oder nicht.

Ein Isotopeneffekt kann nicht beobachtet werden, das Verhéltnis der S—Intensitéiten

im Bulk der Probe betrigt ig;g; =0,04. Die Isotopenhiufigkeiten haben ebenfalls ein

Verhiltnis von 0,04.

6.1.2.2 InAs:Zn

Die Abbildung 6.8 zeigt die Messungen, die am p—Typ-InAs gewonnen wurden. Bei
der Betrachtung der Probe X mit einer geringeren Implantationsdosis zeigt sich ein
analoges Verhalten wie bei dem n—Typ—InAs. Die Lage des Implantationsmaximums
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Abbildung 6.8: SIMS-Messung an InAs:Zn, implantiert mit 150keV " Br, und ei-
ner Dosis von 2-10'% em™2 und 1-10" ¢cm~2. Eingetragen sind auflerdem die TRIM-
simulierten Tiefenprofile fir die beiden Dosen sowie die dabei ermittelte mittlere Reich-
weite x,, von 62nm.

stimmt mit der in der TRIM-Simulation ermittelten gut iiberein. Jedoch ist auch
hier die gemessene Verteilung wesentlich breiter. Nach dem Ausheilschritt bei 750°C
ist keine weitere Diffusion in das Probeninnere zu beobachten. Allerdings bildet sich
in diesem Fall ein weiterer Peak bei etwa 150nm aus. Dieses Verhalten hat sich in
einer weiteren Messung bestétigt. Integriert man beide Kurven, so zeigt sich, dass
nach dem Ausheilschritt nur noch 60% der implantierten Br-Dosis in der Probe
verblieben ist.

Bei der hoheren Implantationsdosis (Proben XIV und XV) zeigt das Br-Profil der
wie implantiert gemessenen Probe XIV das gleiche Verhalten wie die anderen Pro-
ben, die direkt nach der Implantation vermessen wurden. Das Maximum des Profils
liegt auch hier bei den in der TRIM-Simulation ermittelten 62nm. Jedoch ist das
Profil breiter als simuliert. Nach dem Ausheilen ist jedoch das Maximum zu gréf8eren
Tiefen hin verschoben und es ist etwas schmaler. Im Gegensatz zu dem Verhalten
bei der geringen Implantationsdosis bildet sich hier kein zweiter Peak aus. Ab et-
wa 200nm zeigt sich eine Erh6hung der Br-Intensitéit. Dies bedeutet eine Diffusion
in das Probeninnere. Da die beiden vermessenen Proben nicht gleichzeitig implan-
tiert worden sind, ist es nicht sicher, dass in beiden Proben die exakt gleiche Dosis
implantiert worden ist. Ein Vergleich der Intensitétsintegrale fiir eine qualitative
Aussage ist daher nicht moglich. Bei den beiden nominell mit 1-10'* ¢cm=2 “Br im-
plantierten Proben ergibt sich so in der Tat bei der fiir 120s bei 750°C ausgeheilten
Probe eine groflere Gesamtintensitit als bei der Probe, die wie implantiert vermes-
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sen worden ist. Bei den bisher verglichenen Proben sind die Implantationen immer
gleichzeitig erfolgt.

Da die Ausbeute an negativ geladenen Zn—Sekundérionen aufgrund ihrer geringen
Elektronenaffinitit beim Cs-Sputtern sehr gering ist, erfolgte keine Messung der
Zn—Intensitéiten.

6.1.2.3 InAs:Un

Die am InAs:Un gewonnenen Ergebnisse sind in der Abbildung 6.9 gezeigt. Bei
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Abbildung 6.9: SIMS-Messungen an nicht vordotiertem InAs—Material, welches mit
150keV 7 Br und den Dosen 2-10'% ¢cm™2 und 1-10™ ¢cm™=2 implantiert worden ist. Ein-
getragen sind auferdem die TRIM-simulierten Tiefenprofile fiir die beiden Dosen sowie
die daraus erhaltene mittlere Reichweite %, von 62nm.

beiden Implantationsdosen zeigen die wie implantiert vermessenen Proben LI und
LV einen Implantationspeak bei der TRIM—-simulierten Tiefe von 62nm mit einem
verbreiterten Profil in das Probeninnere. Die Probe LII mit der geringeren Br—Dosis
zeigt nach dem Ausheilschritt ein schmaleres Profil in der Nidhe des Maximums.
Das Profil entspricht bis zu einer Tiefe von etwa 120nm dem Profil der TRIM-
Simulation. Dann stellt sich jedoch eine deutlich erhohte Konzentration ein. Eine
Integration beider Kurven zeigt, dass bei der geringen Implantationsdosis nach dem
Ausheilschritt noch etwa 69% der Br—Atome im Material sind. Bei der hoheren
Dosis (Probe LVI) zeigt sich nach dem Ausheilen ebenfalls eine Verschmélerung des
Peaks. Jedoch zeigt sich auch hier, wie bei den beiden anderen InAs—Materialien,
dass der Peak etwas in das Probeninnere verschoben ist. Auch hier ist eine deutliche
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Diffusion in das Probeninnere zu erkennen, die sich in der erhthten Intensitdt im
Probeninneren duflert. Ein quantitativer Vergleich der Intensitétsintegrale kann,
aufgrund der Tatsache, dass beide Proben nicht zusammen implantiert worden sind,
auch in diesem Fall nicht erfolgen.

6.1.3 Ergebnisse

Die SIMS-Messungen haben gezeigt, dass der iiberwiegende Teil der implantier-
ten Br—Atome von der thermischen Behandlung unbeeinflusst in der durch die Im-
plantation vorgegebenen Position verbleibt. Fiir eine bei einer Implantationsenergie
von 150keV eingebrachte Br—Dosis von 2-103¢m™2 liegt der Gesamtverlust der Br—
Atome, die iiber die Oberfliche aus dem Material hinaus diffundieren, bei 31%
(InAs:S, InAs:Un) bzw. 40% (InAs:Zn). Dieses Resultat stimmt gut iiberein mit
einer fritheren Untersuchung an GaAs. Dort wurde radioaktives %2Br mit 160keV
in GaAs implantiert und bei 850°C fiir 120s ausgeheilt. Der Verlust der Aktivitét
betrug dabei 28%. Aufler bei dem InAs:Zn, welches mit der geringeren Dosis im-
plantiert worden ist, konnte bei allen anderen Proben eine merkliche Diffusion in
das Probeninnere gefunden werden.

Auch SIMS-Messungen an GaAs, die nach der Implantation von ”Br mit 160keV
durchgefiihrt wurden [WEHNO7] zeigen, dass die Ergebnisse an InAs und GaAs
vergleichbar sind. Abbildung 6.10 zeigt SIMS-Messungen an si-GaAs mit einer Br—
Dosis von 3-10'3cm 2. Auch hier wird eine Diffusion in das Probeninnere sowie zur
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Abbildung 6.10: TRIM-Simulation und SIMS-Spektren von Br in GaAs, nach 160keV
Implantation (3-101% Br ecm %) und Ausheilen bei 850°C fiir 120s (aus [WEHNY7]).
Die Cs'™-Primdrionen hatten eine Energie von 10keV und es lag eine Stromdichte von
200nAcm™? wor. Eine Diffusion der Br-Atome beim Ausheilen ist deutlich zu erkennen.
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Probenoberfliche beobachtet. Dies zeigt sich — im Gegensatz zu den Messungen am
InAs — in einer Oberflichenverlagerung des Peaks nach thermischer Behandlung.
Das Profil direkt nach der Implantation ist auch hier breiter als es aus der TRIM—
Simulation erhalten wird, jedoch zeigt sich der Effekt hier weniger deutlich. Die Lage
des Peakmaximums stimmt weniger gut mit der simulierten mittleren Reichweite
iiberein als bei den InAs-Untersuchungen.

2 implantierten InAs:S— und InAs:Un—Proben

Die mit einer Br—Dosis von 2-10' ¢m ™~
zeigen nach der Ausheilung von 120s bei 750°C ein schmaleres Tiefenprofils ge-
geniiber den wie implantiert vermessenen Proben. Gleichzeitig kann eine Diffusion
in das Probeninnere beobachtet werden. Ein dhnliches Verhalten konnte von Ger-
asimenko et al. [GERA95] bei der Untersuchung von Beryllium in InAs beobachtet

=2 mit einer Energie von 200keV

werden. Dort wurde eine Be-Dosis von 1-10'° cm
implantiert. Die Proben wurden bei Temperaturen von 400°C - 800°C fiir 30min un-
ter Stickstoffatmosphére ausgeheilt. Die Oberflichen der Proben waren dabei durch
eine SiOy-Schutzschicht geschiitzt. Die aus SIMS-Messungen mit 13keV OF bei ei-

ner Abtragerate von 1%* gewonnenen Ergebnisse zeigt die Abbildung 6.11. Nach
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b
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Abbildung 6.11: SIMS-Spektren von Be in InAs nach 200keV Implantation (1-101°
Be ¢cm™%) (aus [GERAY5]). Die O —Primdrionen hatten eine Energie von 13keV. Gezeigt
sind Spektren nach unterschiedlichen Ausheilschritten bei den Temperaturen Ty.

der Implantation erhélt man ein recht breites Tiefenprofil, das sich bis zu Ausheil-
temperaturen von 400°C kaum verdndert. Dann tritt eine Diffusion in das Innere
der Probe und zum SiOs—InAs-Interface hin auf. Die Be-Konzentration bei der
mittleren Eindringtiefe nimmt nach einem Temperschritt bei 650°C fiir 30min um
eine Grolenordnung ab. Bei weiter steigender Ausheiltemperatur bildet sich jedoch



6.2. Radiotracer—Messungen an Br in GaAs 101

an derselben Stelle ein schmalerer, neuer Peak aus. Dieses merkwiirdige Verhalten
wird darauf zuriickgefiihrt, dass die bei der mittleren Eindringtiefe erzeugten Strah-
lenschéden nicht mit dem interstitiell eingebrachten Beryllium wechselwirken und so
das Beryllium zunéchst aus diesem Bereich iiber interstitielle Diffusion herausdiffun-
diert. Bei Temperaturen oberhalb von 700°C sollten dann diese nicht ausgeheilten
Strahlenschéden eine Getterschicht bilden und so eine Senke fiir das diffundierende
Beryllium darstellen und damit die Neubildung des Peaks bewirken.

Ob sich das Brom im InAs dhnlich verhélt und auch hier die Atome an einer Get-
terschicht ab einer bestimmten Ausheiltemperatur eingefangen werden, ldsst sich
anhand der vorliegenden Daten nicht feststellen, da nach niedrigeren Ausheiltem-
peraturen keine Untersuchungen durchgefiihrt wurden.

Bei den Messungen an Proben verschiedener Br—Dosen konnte ein konzentrations-
abhéngiges Verhalten beobachtet werden. Bei allen drei InAs-Materialien zeigten
die Proben mit der héheren Br—Dosis von 1-10'* ¢m~2 nach dem Ausheilen bei 750°C
fiir 120s eine Verlagerung des Peakmaximums in das Innere der Probe hinein. Diese

2 nicht beobachtet wer-

Verlagerung kann bei der geringeren Dosis von 2-10'% cm™
den. Jedoch zeigt sich dort beim p—Typ-InAs die Ausbildung eines zweiten Peaks

nach dem Ausheilschritt bei 750°C .

Fiir die Untersuchungen, die an Br—ionenimplantierten InAs— und GaAs—Proben
durchgefiihrt werden, bedeutet dieses Ergebnis, dass bei Br—Implantationen im Be-
reich von 5-10' ¢m~2 die Verteilung der eingebrachten Ionen nach der Implantation
geniigend gut durch eine entsprechende TRIM-Simulation gegeben ist. Nach einem
Ausheilschritt von 120s bei 750°C bei dem InAs bzw. bei 850°C im Fall des GaAs,
befindet sich der grofite Teil der eingebrachten Atome an der gleichen Position im
Material wie zuvor.

6.2 Radiotracer—Messungen an Br in GaAs

Fiir die Untersuchungen mit der SIMS-Methode benétigt man Proben mit ei-
ner relativ hohen Br-Konzentration im Vergleich zu den an ISOLDE-CERN
mit “"Br(""Se) implantierten und der PAC-Methode untersuchten Proben. Zudem
konnte bei den InAs-Materialien ein konzentrationsabhéingiges Verhalten beob-
achtet werden, sodass Messungen mit Br-Konzentrationen unterhalb der SIMS-
Nachweisgrenze von besonderem Interesse sind.

Die dazu verwandte Radiotracer-Methode zeichnet sich durch eine hohe Sensitivitét
aus und ermoglicht so die Untersuchung geringerer Konzentrationen. Alle Messun-
gen sind in Stuttgart am Institut fiir Theoretische und Angewandte Physik in Zu-
sammenarbeit mit Herrn S. Matics durchgefiihrt worden. Der Beginn der Kollabo-
ration lag zeitlich vor der Festlegung des Forschungsschwerpunktes InAs, sodass die
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Messungen alle an GaAs durchgefiihrt wurden. Die vorangehenden Untersuchun-
gen mit der SIMS-Methode haben jedoch gezeigt, dass die an GaAs gewonnenen
Ergebnisse in gewissem Mafle auf InAs iibertragen werden konnen. Es sind Mes-
sungen an semiisolierenden si-GaAs—Proben, deren Eigenschaften in Kapitel 3.1.2
aufgefiihrt sind, durchgefiihrt worden. Die Proben sind mit radioaktivem %?Br bei
60keV unter 7° am Bonner Isotopenseparator (Abschnitt 3.3) implantiert worden.
Dies entspricht der Implantationsenergie der PAC—Proben, die an ISOLDE-CERN
implantiert wurden.

6.2.1 Die Radiotracer—Methode

An den implantierten und thermisch behandelten Proben erfolgt zur Bestim-
mung der Br-Tiefenprofile eine Schichtenteilung der Proben mit einer Ionenstrahl-
zerstdubungsanlage. Der Vorteil dieses Verfahrens besteht in einer hohen Tiefen-
auflosung, die im Bereich von wenigen atomaren Schichten liegen kann. Abbil-
dung 6.12 zeigt schematisch den Aufbau der verwandten Anlage.

Arbeitskammer

geerdete
Plasmatron Anode

itEnst

/ Kathode Probenhalter
Argonauslass

Magnet

Abbildung 6.12: Schematische Darstellung der Ionenzerstiubungsanlage, eine genaue-
re Beschreibung befindet sich im Text.

Hauptbestandteile der Ionenstrahlzerstdubungsanlage sind die Ionenquelle (Plasma-
tron) und die Arbeitskammer. Im Plasmatron wird ein konstanter Argondruck von
2-10"2mbar aufrechterhalten. Eine mit Thorium legierte Wolframkathode, durch
die ein Strom von ungefihr 50A flielt, emittiert Elektronen durch Glithemission.
Durch das Anlegen einer Spannung werden diese in Richtung der als Zwischenan-
ode wirkenden Plasmatronwand beschleunigt, wobei sie durch St6e Argonatome
ionisieren. Dadurch wird zwischen Plasmatronwand und Zwischenanode ein Plas-
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ma geziindet. Um eine hohe Ionisationsrate zu erreichen, werden Elektronen und
Argonionen zusitzlich mittels eines Magnetfeldes auf Kreisbahnen gezwungen. Der
Plasmastrom kann in einem Bereich von 1,6 - 2,9A eingestellt werden.

Das Plasmatron ist durch eine kleine Offnung mit der Arbeitskammer verbunden. In
dieser herrscht ein Druck von 2-10~5mbar. Aufgrund dieser Druckdifferenz und eines
negativen Potentials zwischen Plasmatronwand und der geerdeten Anode gelangen
die Argonionen in die Arbeitskammer. Eine negative Hochspannung beschleunigt
diese zur Probe, wo sie ihre Energie auf die Probenatome iibertragen. Die Pro-
benatome konnen dann iiber Stofifolgeprozesse die Probe verlassen, die Probeno-
berfliche wird abgesputtert. Der Argon—Ionenstrom liegt dabei in der Groflenord-
nung von 200-300uA. Ist am Probenhalter eine Gleichspannung angelegt, so wird
die Probe einem kontinuierlichen Argon—lonenstrom ausgesetzt. Man spricht da-
bei vom Gleichspannungs-Sputtern. Bei diesem Abtragprozess kénnen sich nicht-
leitende Materialien aufladen, da die zugefiihrte positive Ladung der Argonionen
nicht abflieBen kann. Dies fiihrt zu einer Verringerung der Sputterrate und einer
Vertfilschung des Profils. Fiir solche Materialien wurde das Hochfrequenz—Sputtern
(HF) entwickelt [HORZ97]. Dabei wird zwischen der Plasmaquelle und der Probe ein
hochfrequentes Wechselfeld im GHz-Bereich angelegt. Auf einer Halbwelle werden
dann die Argonionen zur Probe hin beschleunigt und auf der anderen Halbwelle wer-
den die Ionen abgebremst und die im Plasmatron befindlichen Elektronen koénnen
zum Ladungsausgleich auf die Probe gelangen. Aufgrund der grofieren Tréigheit der
Argonionen wird jedoch auch bei diesem Verfahren effektiv mehr positive als nega-
tive Ladung auf die Probe gelangen.

Um eine iiber die Probe konstante Abtragrate zu erzielen, wird der Probenhalter
durch einen Motor gedreht. Hierdurch werden mikroskopische Unebenheiten, wie sie
bei Ionenbeschuss generell entstehen, reduziert. Die von den Argonionen abgetra-
genen Atome werden auf einer Folie gesammelt, die nach bestimmten, einstellbaren
Zeitabschnitten durch einen Motor weitergedreht wird. Eine Blende stellt sicher,
dass stets ein konstanter Bruchteil des abgetragenen Materials auf der Folie aufge-
sammelt wird. Eine genauere Beschreibung der Apparatur findet sich in [MAIET74].

Nach so erfolgter Schichtenteilung der Probe wird die Radioaktivitéit der einzelnen
Folienabschnitte bestimmt. Im Falle des verwandten ®?Br werden dazu die Folien-
abschnitte in kleine Flaschchen mit Fliissig—Szintillator gegeben und mittels eines
[B-Detektors® eine zur Aktivitit des Abschnitts proportionale Zihlrate aufgenom-
men. Diese ist proportional zur 8?Br-Tracer—Konzentration in der zugehorigen Pro-
benschicht. In Verbindung mit der genauen Kenntnis der abgetragenen Schichtdicke
erhilt man somit die Tiefenprofile der Tracer—Atome.

Um Tiefenprofile verschiedener Proben miteinander vergleichen zu kénnen, muss ei-
ne Anpassung der Ziahlraten erfolgen. Dazu wird die Zahlrate auf den Messzeitpunkt

6 Die ausgesandte 3-Strahlung des nachzuweisenden Isotops, regt das Szintillationsmaterial an und
fiihrt so zur Aussendung von Photonen, die dann mit einem Photomultiplier detektiert werden.
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einer Probe im [-Detektor normiert und so der radioaktive Zerfall beriicksichtigt.
Dies ist wichtig, wenn — wie bei dem verwandten %?Br — die Halbwertszeit mit
36h relativ kurz ist. Fiir einen Vergleich muss auflerdem die anfinglich eingebrachte
Aktivitdt normiert werden. Dazu ist nach der Implantation die Stérke jeder Probe
mit einem Zdhlrohr aufgenommen und auf den Wert einer Probe normiert worden.
Die so erhaltenen Tiefenprofile sind somit untereinander vergleichbar.

6.2.2 Messungen an “*Br in si-GaAs

Tabelle 6.3 gibt eine Ubersicht iiber alle untersuchten Proben.

Probe Br—Dosis mittlere Br—-Konzentration | Temperaturbehandlung | SizN4—Schicht | Sputtern
[cm—2] [cm—3] entfernt ?
5.D1 | <1-10%2cm~—2 <2.10%"c¢m =3 — — HF
2.D1 | <1-102cm—2 <2:10'7c¢cm—3 — ja HF
3.D1 | <1-102cm—2 <2:10'7c¢cm—3 850°C 120s RTA ja HF
10.D1 | <2-102cm—2 <4-1017cm—3 350°C 15,8h Rohrofen ja HF
1.D2 1-10Mcm—2 8.101%cm—3 850°C 120s ja HF
15.D2 | 4-10cm—2 8.1016cm—3 — nein GS 1,6A
6-D2 6-101cm—2 1-1017cm—3 1000°C 2h Rohrofen nein GS 1,6A
14.D2 | 4-10cm—2 8.1016cm—3 — nein GS 2,9A
7_D2 6101 cm—2 1-1017cm—3 850°C 14,5h Rohrofen nein GS 2,9A
16.D2 | 2-10''cm—2 4-10%cm—3 1000° C 46h Rohrofen nein GS 2,9A
8_D2 6-10' 1 cm—2 1-1017c¢m—3 1130°C 1,3h Rohrofen nein GS 2,9A

Tabelle 6.3: Tabelle aller Proben, die mit der Radiotracer—Methode untersucht worden
sind. In der letzten Spalte ist die Sputter—Methode angegeben. HF' bezeichnet dabei das
Hochfrequenz—Sputtern und GS das Gleichspannungs—Sputtern. Der angegebene Strom von
1,6 bzw. 2,9A entspricht dem Plasmastrom im Plasmatron. Aufer auf Probe 5_D1 wurde
auf alle Proben eine Sig N;-Schutzschicht aufgebracht. Bei allen HF-gesputterten Proben
wurde vor der Messung das SisN; entfernt. Bei dem Gleichspannungs—Sputtern wurde
es auf allen Proben belassen. Bei der Probe 1.D2 sind abwechselnd 82 Br und %' Br im-
plantiert worden ( %2 Br-Dosis ~ J - 10" em™?). Die Berechnungen der Br-Dosen und
Konzentrationen erfolgten entsprechend Anhang B.2.

Um einem méglichen Aufladen des semiisolierenden Halbleitermaterials GaAs entge-
genzuwirken, sind die ersten Proben alle mittels Hochfrequenz-Sputterns gesputtert
worden (siehe Tabelle 6.3). Zur Bestimmung der Tiefenprofile wurde neben der be-
reits geschilderten Normierung der Zihlraten die Tiefenskala mithilfe der aus der
gemessenen Sputterdauer ermittelten Sputterrate berechnet. Dazu wurde nach dem
Ende der Messung der Gesamtabtrag der Probe an unterschiedlichen Stellen, die
wahrend des Abtragens geschiitzt waren, mit einem mechanischen Héhenmessgerit
vermessen’. Mithilfe der gesamten Sputterdauer ergibt sich die Sputterrate und so
die Tiefe entsprechend Formel 6.1. Die Sputterrate lag bei allen Proben bei 11

nm
min”

" Der Fehler in der Tiefenskala betrigt etwa 9%.
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In Abbildung 6.13 sind die Ergebnisse der HF-gesputterten Proben grafisch dar-
gestellt. Zundchst wurden Messungen nach Ausheilschritten, die denen fiir typische

mit Si;N,-Schicht getempert:
""""" 850°C 120s RTA (3_D1)

—————— 850°C 120s RTA (1*10™ cm™ Br) (1_D2)

4 | r'_. AN wie implantiert (5_D1) i
10 Fo0ooN. Si,N, aufgebracht und abgelost (2_D1) 3
¥ BRSNS ----- 350°C 15,8h Rohrofen (10_D1)
T M L | TRIM-Simulation
3 N
10°%
Q 2|
= 10 %
(ﬁ I B
= I 3
T
= ] ie implantiert (5_D1)
. 4 | wie implantiert (5_ i
© 10'% ]
N

100 200 300 400

Tiefe [nm]
Abbildung 6.13: HF-gesputterte Radiotracer—Messungen an mit % Br implantierten
si-GaAs—Proben. Der Ubersichtlichkeit halber sind die Daten in zwei Spektren aufgeteilt.
Im oberen Teil ist ebenfalls die TRIM-Simulation der Tiefenverteilung, sowie die dar-

aus ermittelte mittlere Reichweite x,, mit 29nm eingetragen. Die fiir die Ausheilschritte
aufgebrachten Sig N, -Schutzschichten sind vor dem Sputtern jeweils entfernt worden.

29 nm

PAC—Messungen entsprechen, durchgefiihrt. Die Probe 5_D1 ist wie implantiert
vermessen worden. Ein Vergleich mit der in der Abbildung eingetragenen TRIM-
Simulation fiir mit 60keV unter 7° in GaAs eingeschossenes Br zeigt eine gute Uber-
einstimmung in der Lage des Peakmaximums bei 29nm. Dieses gilt auch fiir alle
anderen dargestellten Messungen. Jedoch zeigt sich auch hier, wie bei den mit der
SIMS-Methode untersuchten Proben, dass die gemessene Verteilung in das Innere
der Probe hinein eine groflere Br-Konzentration als bei der Simulation ergibt. Die
Implantationen erfolgten auch hier alle unter 7°, um einem Gitterfiihrungseffekt ent-
gegenzuwirken. Auflerdem kann eine starke Verschleppung® in das Innere der Probe
ausgeschlossen werden, da dieser Effekt bei der verwandten Anlage nicht bekannt
ist. Als Test dafiir wurden zusétzlich zwei Proben desselben GaAs—Materials mit
195 Au implantiert. Bei einer Probe ist das Implantationsprofil gemessen worden und

8 Unter Verschleppung ist hier zu verstehen, dass sich von der Probenoberfliche ausgeschlagene
Atome auf dem Probenhalter absetzen und spéter von dort wieder ausgeschlagen werden kénnen.
Dadurch wird ein Teil der Atome einer zu tiefen Schicht zugeordnet und es kommt zu einer
Erhohung der Konzentration im Inneren der Probe.
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es konnte nach Abtrag der gesamten Aktivitéit eine Nullrate gemessen werden. Bei
einer zweiten Probe ist nur ein Teil der aktiven Schicht abgetragen worden. An-
schlieflend ist eine nicht implantierte Probe gesputtert worden. Es zeigt sich, dass
nach wenigen Sputterschritten die Zdhlrate auf die Nullrate abgenommen hat. Eine
Abschétzung dieser beobachteten geringen Verschleppung kann daher keine solch
starke Verbreiterung des aufgenommenen Profils erkléren.

Bei der Probe 2_D1 wurde zunéchst bei 660°C fiir 15s eine SizsN4—Schutzschicht auf-
gebracht (siche Abschnitt 3.5) und vor dem Abtragen der Probe wieder entfernt. Die
maximale Zahlrate weist einen geringfiigigen Unterschied zu dem wie implantiert
vermessenen Profil auf. Dieser kann auf die Normierung beziiglich der Aktivitét
nach der Implantation und den statistischen Fehler zuriickgefiihrt werden. Die Un-
sicherheit hierbei betrigt etwa 10%. Dadurch konnten die Profile in ihrer Lage nach
oben bzw. nach unten verschoben sein, die Form der Profile bleibt davon jedoch
unbeeinflusst. Zudem scheint jedoch eine geringe Verlagerung des Peakmaximums
zur Oberflache hin aufgetreten zu sein.

Da bei PAC-Messungen an implantierten GaAs—Proben die beste Ausheilung bei
einem Temperschritt bei 850°C fiir 120s [WEHN97] auftritt, wurde eine ebenso
behandelte Probe (3.D1) nach Entfernen der SizN,—Schutzschicht untersucht (Ab-
bildung 6.13 unten). Die Lage des Peakmaximums liegt unverindert bei einer der
TRIM—-Simulation entsprechenden mittleren Reichweite von 29nm. Die Hohe des
Peaks entspricht auch hier nicht dem der wie implantiert vermessenen Probe 5_D1.
Zudem ist zu erkennen, dass die Form der Kurven nicht iibereinstimmt. Die beiden
Kurven schneiden sich. Das Profil nach dem Ausheilschritt ist zum Inneren der Pro-
be hin leicht erhéht. Man kann so eine geringe Diffusion in das Probeninnere bei
gleichbleibendem Profilmaximum beobachten. Der Verlust der Br-Konzentration bei
dem Tempern ergibt sich aus der Integration der beiden zugehorigen Messkurven zu
23%. Dieser Wert ist allerdings mit einem recht grofien Fehler aus der Unsicherheit
der Aktivitdtsnormierung behaftet. So ergeben sich z.B. bei einem Vergleich der
anderen thermisch behandelten Proben mit der wie implantiert gemessenen Probe
5_D1 Zuwiichse in der Br-Konzentration®.

Um einen Einfluss der Dosis auf die Diffusion zu beobachten, wurde in die Probe
1_D2 eine um zwei Zehnerpotenzen hohere Dosis implantiert. Dazu wurde abwech-
selnd der Radiotracer #2Br und das stabile ® Br implantiert. Die Tracer—Dosis lag im
Bereich der anderen untersuchten Proben und hatte einen gut handhabbaren Wert.
Die Normierung erfolgt auch hier nur auf den aktiven Anteil. Auch hier stimmt die
Lage des Peakmaximums gut mit dem der anderen vermessenen Proben iiberein.
Der Peak ist jedoch verbreitert gegeniiber der wie implantiert vermessenen Probe
5.D1. Auflerdem ist die Konzentration in grofleren Tiefen erhoht gegeniiber den
Proben geringerer Gesamtdosis.

9Bei der Probe 2_D1 ergibt sich ein Zuwachs um 3%, bei der Probe 10_.D1 um 16% und bei der
Probe 1_.D2 sogar um 37%.
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Da unter den bei PAC-Messungen iiblichen Ausheilschritten (Temperaturen bis zu
850°C bei Ausheildauern von 120s) keine nennenswerte Diffusion zu beobachten ist,
sind weitere Temperaturbehandlungen iiber einen lingeren Zeitraum und bei zum
Teil hoheren Temperaturen durchgefiihrt worden. Dazu sind die Proben unter Va-
kuum in eine Quarzampulle eingeschmolzen worden und dann in einem Rohrofen
ausgeheilt worden. Das Tiefenprofil der Probe 10_D1, die fiir 15,8h bei 350°C getem-
pert wurde, ist ebenfalls in Abbildung 6.13 gezeigt. Das Profil entspricht dem der
Probe 2_D1, auf die nur eine SizN,—Schicht aufgebracht und wieder abgel6st wurde,
und weist eine geringe Verlagerung des Peakmaximums zur Oberfliche hin auf, je-
doch zeigt sich keine Verdnderung gegeniiber dem wie implantiert aufgenommenen
Profil in groflere Tiefen des Materials.

Bei Proben, die bei hoheren Temperaturen fiir lingere Zeit getempert worden sind,
ergaben sich Probleme bei dem Entfernen der SizN,—Schutzschicht. Bei normalen
Verhéltnissen lésst sich eine SigN4—Schicht innerhalb von 5min durch Schwenken
in Flusssdure ablésen. Bei diesen Proben waren jedoch Zeitdauern von iiber einer
Stunde notwendig, um die Schicht abzulésen. Dabei konnte man jedoch nicht genau
feststellen, ob eine komplette Ablésung stattgefunden hat oder eventuell die GaAs—
Oberfliche angegriffen wurde. Im letzteren Fall wiren dann die Profile verfilscht.
Die Ergebnisse dieser Proben werden daher nicht weiter diskutiert. Die Probleme bei
dem Ablésen kénnen durch Kristallisierungen in der SizN,—Schicht hervorgerufen
worden sein. Ein solches Verhalten bei hoheren Ausheiltemperaturen wurde auch
von G. Marx [MARX90] beobachtet.

Aus diesem Grund ist bei einem weiteren Experiment die SizN,—Schutzschicht nicht
entfernt worden. Das Sputtern erlaubt es, Schichtsysteme abzutragen und es sollte so
eine mogliche Diffusion zum Interface beobachtet werden kénnen. Da bei den zuvor
untersuchten Temperschritten keine starke Diffusion beobachtet werden konnte, ist
bei dieser Probenserie bei hoheren Temperaturen und fiir lingere Zeiten ausgeheilt
worden. Alle Temperungen wurden in einem Rohrofen durchgefiihrt.

Wie bei der vorhergehenden Probenserie sollte auch hier das HF-Sputtern einge-
setzt werden, leider war dieses aber nicht moglich. Beim Versuch eine Probe mit
darauf befindlicher SigN,—Schutzschicht zu sputtern, konnte der Sputterstrom nicht
aufrechterhalten werden und die Messung musste abgebrochen werden. Aus diesem
Grund wurden alle weiteren Proben mit Gleichspannung gesputtert. Da fiir diese
Sputterart zuvor keine Tests an dem Material durchgefiihrt worden sind, mussten
beim Experiment geeignete Parameter gefunden werden. Daher ist mit zwei verschie-
denen Plasmastrémen von 1,6 und 2,9A gearbeitet worden. Die Proben sind eben-
falls in der Tabelle 6.3 aufgefiihrt. Da die Sputterraten vom Sputterstrom abhingen,
erfolgt die Auswertung fiir die unterschiedlichen Stréme getrennt.

Eine einfache Bestimmung der Tiefenprofile, wie sie bei der ersten Messserie ange-
geben ist, ist aufgrund der Zwei-Schichten—Struktur nicht moglich. Die Dicke der
SizN4—Schicht (dgi,n,) wurde mithilfe eines Ellipsometers [MEND96] bestimmt. Die
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gesamte abgetragene Dicke (dgesami) Wurde mit dem mechanischen Hohenmessgerat
ermittelt. Bei der bekannten Gesamt-Sputterdauer (tgesamt) und separat ermittel-
ten GaAs-Sputterrate (0gaas) sollten sich daher die SizsN,—Sputterrate (og,x,) und
somit die Tiefenskala (x;) wie folgt errechnen lassen:

. B dsigng
SisNa = _ (dgesams —dsign, )
gesamt TGans
Xj = OSigNy * tia Xi S dSi3N4 (62)
Xi = OGaas * bi, Xi > dSi3N4

Zu diesem Zweck sind nach den Messungen an zwei nicht implantierten GaAs—
Proben ohne Si3gN,—Schicht die GaAs-Sputterraten fiir die gleichspannungsgesput-
terten Proben bei beiden Plasmastromen bestimmt worden.

Leider hat sich die so durchgefiihrte Auswertung als nicht stimmig herausgestellt. So
lag z.B. bei der Probe die aufler des Aufbringens des SizN, keine Warmebehandlung
erfahren hat, der Peak der Aktivitdt komplett im Si3sN4. Da die vorhergehenden
Messungen jedoch gezeigt haben, dass bei den Proben, die bis zu 850°C fiir 120s
ausgeheilt wurden, der {iberwiegende Teil der eingebrachten Atome in der Probe
verbleibt, und das Profil dem der TRIM-Simulation recht nahe kommt, muss diese
Art der Auswertung verworfen werden.

Bei den beiden mit 1,6A gesputterten Proben 15_D2 (SizN, aufgebracht) und 6-D2
(SizNy aufgebracht und 2h bei 1000°C ausgeheilt) wurde die Auswertung daher wie
folgt durchgefiihrt. Unter der Annahme, dass in der Si3sN,—Schutzschicht keine Akti-
vitét vorliegt, ist das Maximum der Verteilung auf die aus den TRIM-Simulationen
bekannte mittlere Reichweite von 29nm festgelegt worden. Auflerdem sollte der Ver-
lauf des Profils am Schichtiibergang stetig sein. Die so erhaltenen Sputterraten
osisn, =1,2(0,1) 22 und 0aas=1,8(0,5) 2 sind dann fiir die Auswertung der Probe
6-D2 verwendet worden. Das Ergebnis der Auswertung zeigt die Abbildung 6.14.
Da die Si3gN4—Schicht nicht homogen die ganze Fliche der Probe bedeckt hat —
die ellipsometrisch ermittelte Dicke ist mit einem Fehler von 5nm behaftet — kann
auch in der gezeigten SizN4—Schicht noch ein geringer Anteil an Aktivitdt vorhanden
sein. Die logarithmische Auftragung macht jedoch deutlich, dass dieser Anteil sehr
gering ist. Der Fehler, der sich durch diese Auswertung ergibt, ist recht hoch und
liegt in der GréBenordnung von 35%. Der Ubersichtlichkeit halber sind diese Fehler
nicht in den Abbildungen eingetragen.

Deutlich ist zu erkennen, dass sich auch bei der Probe 6_D2 das Peakmaximum noch
in der gleichen Tiefe befindet. Jedoch ist der Peak wesentlich schmaler geworden.
Ein kleiner Teil der Tracer—Atome scheint auch hier in groflere Tiefen diffundiert zu
sein. Dies zeigt sich in der erhohten Konzentration im Probeninneren und kénnte
auf einen geringen Anteil interstitiell diffundierender Atome zuriickzufiihren sein.
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Abbildung 6.14: Gleichspannungsgesputterte Radiotracer-Messungen an mit %° Br
bei 60keV implantiertem si-GaAs. Bei beiden Messungen befand sich eine SigN; -
Schutzschicht auf der Probe. Der Plasmastrom betrug 1,6A.

Ein weiterer groflerer Anteil scheint zur Oberfliche diffundiert zu sein, was die
Verengung des Peaks zeigt.

Bei den Proben, die mit einem hoheren Plasmastrom von 2,9A gesputtert wurden,
sollte die Auswertung auf die gleiche Weise erfolgen. Ungliicklicherweise war jedoch
die eingestellte Zeit, in der auf einem Folienabschnitt die ausgeschlagenen Atome
aufgefangen werden, im Ubergangsbereich zwischen SisN; und GaAs recht lang.
Daher ist keine eindeutige Anpassung des Profils der Probe 14_D2, auf die nur das
SizNy aufgebracht worden ist, moglich. Die vorhergehenden, mit geringerem Plama-
strom durchgefiihrten Messungen haben jedoch gezeigt, dass sich selbst nach dem
Temperschritt von 2h bei 1000°C das Maximum des Profils noch an der gleichen
Stelle befindet. Mit der Annahme, dass dieses ebenfalls fiir die Probe 7_D2 gilt, die
fiir 14,5h bei 850°C getempert worden ist, erfolgt die Anpassung des Profils dieser
Probe. Die aus der Anpassung dieses Profils gewonnenen Sputterraten sind dann
auf die beiden iibrigen Proben 8_D2 (SizN, aufgebracht und 1,3h bei 1130°C aus-
geheilt) und 16 D2 (SizN, aufgebracht und 46h bei 1000°C ausgeheilt) iibertragen
worden. Als Sputterraten haben sich so ergeben:

Probe | osi;n, [255] | 0Gaas [3r]
14D2 | 1,1(4) 3(2)
7.D2 1,5(4) 4(2)
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Die so erhaltenen Tiefenprofile sind in der Abbildung 6.15 gezeigt. Trotz der groflen
Unsicherheit der Sputterraten, ist deutlich zu erkennen, dass bei den Proben 16_D2
und 8_D2 die Aktivitit fast vollstdndig aus den Proben hinausdiffundiert ist. Dieses
Ergebnis ist gesichert und unabhiingig von den angenommenen Sputterraten.

Si.N GaAs — (14 D2)

- ---14,5h 850°C (7_D2)
——— 46h 1000°C (16_D2)
-------1,3h 1130°C (8_D2)
------ TRIM-Simulation

Zahlrate

o —e

cemcc ="

.

29'nm Tiefe [nm]

Abbildung 6.15: Gleichspannungsgesputterte Radiotracer—Messungen an mit ° Br bei
60keV implantiertem si-GaAs. Bei allen Messungen befand sich eine Sig Ny —Schutzschicht
auf der Probe. Der Plasmastrom betrug 2,9A.

6.2.3 Ergebnisse

Bei Ausheilschritten bis zu 850°C scheint keine Br-Diffusion im GaAs aufzutreten.
Es konnte bei den Proben, bei denen nur die Si3sN,—Schicht aufgebracht und wieder
abgelost (2.D1) sowie bei 350°C fiir 15,8h (10_D1) geheizt wurde eine geringe Verla-
gerung des Peakmaximums zur Oberfléche hin beobachtet werden. Jedoch ist keine
Diffusion in das Material hinein beobachtet worden. Nach dem Schritt bei 850°C fiir
120s (3_D1) ist die Lage des Peakmaxiumums unverindert gegeniiber der wie im-
plantiert vermessenen Probe (5-D1), jedoch kann die Diffusion eines kleinen Anteils
der Br-Atome in das Probeninnere hin beobachtet werden. Daher kann angenom-
men werden, dass es sich bei der beobachteten Peakverlagerung zur Oberfliche um
einen Effekt handelt, der im Rahmen der Messgenauigkeit vernachlissigt werden
kann.

Die beobachtete Diffusion ist recht gering und es handelt sich bei Br in GaAs nicht
um einen schnellen Diffuser. Bei den Untersuchungen an den Proben, die fiir 46h



6.3. Ergebnisse aller Diffusionsmessungen 111

bei 1000°C (16-D2) bzw. fiir 1,3h bei 1130°C (8_D2) ausgeheilt wurden zeigt sich,
dass fast alles Brom aus den Proben hinaus diffundiert ist. Das Material wird bei
diesen Temperbedingungen stark geschidigt. Die bei 1130°C getemperte Probe sah
optisch stark verdndert aus. Daher kann man annehmen, dass durch die erzeug-
ten vielzahligen Defekte die Diffusion zur Oberfliche hin begiinstigt wird. Genaue
Aussagen iiber den Diffusionsmechanismus lassen sich daraus jedoch nicht ableiten.

6.3 Ergebnisse aller Diffusionsmessungen

Bei allen Messungen zur Br-Diffusion sind recht breite Tiefenprofile im Vergleich
zur angestellten TRIM—-Simulation beobachtet worden. Bei den Messungen mit der
Radiotracer-Methode zeigt ein Vergleich der HF-gesputterten Proben mit den Pro-
ben, die mit Gleichspannung gesputtert worden sind, dass die Profile bei dem HF-
Sputtern breiter sind. Daraus konnte man ableiten, dass bei dem HF-Sputtern die
Tracer in das Material hinein getrieben worden sind. Dem widerspricht die Tatsa-
che, dass bei den Experimenten mit Au in GaAs keine nennenswerte Verschleppung
beobachtet werden konnte. Eventuell weist dies auf einen Effekt hin, der sich durch
den geringeren Massenunterschied zwischen Brom und Argon als zwischen Gold und
Argon ergibt. Auch scheint es so zu sein, dass die Profile der mit hoherem Strom
beim Gleichspannungssputtern abgetragenen Profile etwas breiter sind als die der
mit geringerem Strom abgetragenen. Daraus liefle sich ableiten, dass auch die bei
den SIMS-Messungen erhaltenen breiten Profile durch die Messung selbst entstan-
den sind. SIMS-Messungen mit einem wesentlich geringeren Sputterstrom konnten
daher vielleicht schmalere Profile liefern.

Diffusionskoeffizienten fiir die Diffusion von Br in InAs und GaAs lassen sich aus den
durchgefiihrten ersten Messungen nicht ableiten. Aus den Radiotracer—Messungen
ist aufgrund der grofien Unsicherheit bei der Auswertung und der Tatsache, dass bei
den meisten Ausheilschritten keine nennenswerte Diffusion beobachtet werden konn-
te, keine Bestimmung des Diffusionskoeffizienten moglich. Bei den SIMS—-Messungen
sind dafiir ebenfalls zu wenig Untersuchungen durchgefiihrt worden.

Radiotracer-Messungen an InAs miissten noch durchgefithrt werden, um die Uber-
tragbarkeit der am GaAs gewonnenen Ergebnisse zu bestétigen.

Quantifiziert angegeben werden kann nur das aus den SIMS—Messungen gewonnene
Ergebnis der Ausdiffusion in InAs. Unterschiedlich vordotierte InAs—Materialien,
in die mit 150keV unter 7° mit 2:10'* ¢m ™2 Bromionen implantiert worden sind,
zeigen nach Ausheilen bei 750°C fiir 120s, dass etwa 30% (InAs:S, InAs:Un) bzw.
40% (InAs:Zn) der eingebrachten Br-Atome aus dem Material herausdiffundiert
sind.

Als wichtiges Ergebnis im Rahmen dieser Arbeit hat sich gezeigt, dass bei den fiir die
PAC-Messungen standardméflig verwandten Temperbedinungen nur eine geringe
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Diffusion der implantierten Atome auftritt. Und somit ist die Annahme, dass der
Grofteil der eingebrachten Sondenatome in der durch die Einbringung bestimmten
Position verbleibt gerechtfertigt. Auflerdem wird die Verteilung der implantierten
Sondenatome bzw. die Lage des Maximums sehr gut durch die TRIM-Simulationen
wiedergegeben.



Kapitel 7

Interpretation

7.1 Mbogliches Verhalten von Brom/Selen in
InAs, GaAs

Im Kapitel 1.2.1 wurde das V-I-Modell vorgestellt. Aus ihm leitet sich ab, dass je-
der in III-V-Halbleitern eingebrachte Donator oder Doppeldonator ein metastabi-
les Defektverhalten aufweisen sollte. Wird der eingebrachte ""Br(7’Se)-Sondenkern
auf einem As—Platz im InAs eingebaut, so bedeutet dies, dass sowohl fiir den Br—
Mutterkern als Doppeldonator als auch fiir den Se—Tochterkern als einfacher Do-
nator ein solches Defektverhalten erwartet werden kann. Die geometrische Struktur
sollte dann derjenigen fiir das DX-Zentrum GaAs:Sig, (sieche Abbildung 1.3) ent-
sprechen.

Aufgrund der elektronischen Struktur kann man davon ausgehen, dass der Ein-
bau des “"Br(""Se) auf dem Gruppe-V-Platz des As erfolgt. Diese substitutionelle
Situation ist auf der linken Seite der Abbildung 7.1 dargestellt. Die zu erwartende
relaxierte Situation des metastabilen Defektes ist auf der rechten Seite dieser Abbil-
dung gezeigt. Sie ergibt sich dadurch, dass ein dem eingebrachten ""Br(""Se)-Kern
benachbartes In-Atom entlang der <111>—Kristallachse in das Zwischengitter re-
laxiert. Es wird davon ausgegangen, dass bei den meisten dieser DX—Zentren in
ITI-V-Halbleitern das Atom des Gruppe-III-Platzes in das Zwischengitter relaxiert
[MOON90], unabhiingig davon, auf welchem Platz der Donator oder Doppeldonator
eingebracht worden ist. Im Fall des “"Br(""Se) im InAs wird daher ebenfalls davon
ausgegangen, dass bei der relaxierten Struktur ein dem ""Br(""Se) benachbartes
In-Atom in das Zwischengitter relaxiert.

Entsprechend den Ausfithrungen in Kapitel 1.2.1 kann die dargestellte metastabi-
le Defektsituation im Falle eines Donators nur fiir den einfach negativ geladenen
Zustand und im Falle eines Doppeldonators nur fiir den neutralen Ladungszustand
stabilisiert werden. Welche Situation jedoch stabil und welche metastabil ist, kann

113
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<111>-Achse
O As-Atome . In-Atome ‘ ) "Br("’Se)-Sondenkern

Abbildung 7.1: Mdgliche geometrische Strukturen fiir das in InAs eingebrachte
"TBr(77Se). Links: substitutionelle Situation, metastabile Konfiguration bei Se~. Rechts:
relazierte Situation, stabile Konfiguration bei Se~. Ein dem 7" Br(7” Se) benachbartes In—
Atom relaziert entlang der <111>-Achse in das Zwischengitter. Die Entscheidung, welche
Konfiguration stabil und welche metastabil ist, basiert auf den Messergebnissen.

nicht aus einfachen Argumenten abgeleitet werden und muss fiir den Einzelfall mit-
hilfe einer vollen Dichtefunktionalrechnung neu berechnet werden. In allen anderen
Ladungszusténden sollte die substitutionelle Sondensituation stabil sein.

Im Falle des untersuchten ""Br(7"Se) muss nun beriicksichtigt werden, dass die PAC-
Messungen an der elektronischen Struktur des Tochterkerns Se durchgefiihrt werden.
Zwar bestimmt der Mutterkern den Gittereinbau, jedoch wird die anschlieflende me-
tastabile Defektstruktur durch den Tochterkern bestimmt. Wiirde die beobachtete
Situation vom Br—Mutterkern dominiert sein, so miisste sie {iber die Messdauer von
etwa 50ns stabil bleiben®. Die bei einem Kernzerfall freiwerdende RiickstoBenergie
ist jedoch so grof3, dass diese Annahme sehr unwahrscheinlich ist.

Aufgrund dieser Uberlegungen geht die nachfolgende Interpretation von der einfa-
chen Donatorsituation des Se aus, fiir die die relaxierte metastabile Defektsituation
nur im einfach negativen Ladungszustand des Se stabilisiert werden kann.

Betrachtet man die beiden Strukturen in Abbildung 7.1, so ergibt sich fiir die substi-
tutionelle Situation (links), dass auf den Sondenkern kein EFG wirkt. Dies entspricht
dem ungestorten Anteil in Abschnitt 2.4.1.1 (oberste Darstellung in Abb. 2.9). Im
Fall der vorliegenden relaxierten Situation, wirkt ein einheitlicher axialsymmetri-
scher EFG in <111>-Richtung (entsprechend der zweiten Darstellung in Abb. 2.9).
Mit der PAC-Methode ist also eine gute Moglichkeit gegeben, die beiden zu erwar-
tenden Defekt—Strukturen zu detektieren und zu unterscheiden.

In Kapitel 4 sind die PAC-Messungen am System ""Br("’Se) in InAs vorgestellt
worden. Bei dem InAs:S— (Abschnitte 4.1.1 und 4.2) sowie dem InAs:Un—Material

! Der Ausgangszustand der y—y—Kaskade besitzt nur eine Halbwertszeit von 3,2ps.
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(Abschnitte 4.1.3 und 4.2) konnte dabei das Auftreten eines einheitlichen axialsym-
metrischen Anteils Ap mit vgp= 374MHz und einer EFG-Orientierung in < 111 >~
Richtung beobachtet werden. Dieser beobachtete Anteil lisst sich mit der relaxierten
Defektsituation beschreiben (Abbildung 7.1 rechts).

Die einheitliche Defektwechselwirkung tritt im InAs:S nach Sondeneinbringung und
Ausheilen in einem Temperaturbereich von 500 - 650°C auf (siehe Tabelle 4.2). Bei
dem nicht vordotierten InAs kann ein Auftreten des Anteils nach Ausheilschritten
von 550 - 600°C beobachtet werden (siehe Tabelle 4.6).

Bei dem Ubergang zu hoheren Temperaturen erhilt man in beiden Materialien ein
zum groflen Teil ungestortes Spektrum. Ein solcher ungestorter Anteil A, kann
im kubischen Zinkblende-Gitter entweder durch die Besetzung eines substitutio-
nellen Platzes oder durch Besetzung eines Tetraederplatzes erzeugt werden (Ab-
schnitt 2.4.1.1). Im GaAs wird das Br auf substitutionellen Gitterplitzen eingebaut
[WEHN96]. Geht man davon aus, dass der Einbau beim InAs ebenfalls auf einem
substitutionellen Platz erfolgt, kann A, mit der substitutionellen Defektsituation
identifiziert (Abbildung 7.1 links) werden. Somit kénnen die in den beiden InAs—
Materialien beobachteten Anteile A, und Ap mit der substitutionellen sowie der
relaxierten Defektsituation (Abb. 7.1) in Ubereinstimmung gebracht werden.

Anders ist der Fall beim p—Typ-InAs (Abschnitte 4.1.2 und 4.2). Hier tritt kei-
ne einheitliche Wechselwirkung auf. Jedoch kann auch hier ein grofler ungestorter
Anteil A, entsprechend der substitutionellen Situation beobachtet werden.

Wie bereits erldutert, ist eine notwendige Voraussetzung fiir eine mégliche Stabili-
sierung der relaxierten Defektsituation das Vorliegen des einfachen Se-Donators im
einfach negativen Ladungszustand. Das bedeutet, dass im Fall des InAs:S und des
InAs:Un der negative Ladungszustand des Se in dem Temperaturbereich, in dem
vop auftritt, eingenommen wird.

Bei elektrischen Messungen an den a-bestrahlten Proben (Kapitel 5.1) wurde ge-
zeigt, dass die Bestrahlung eine n-dotierende Wirkung hat. Das bedeutet, dass
das Ferminiveau bei der Bestrahlung angehoben wird und anschliefend bei dem
Ausheilen wieder abgesenkt wird. Dabei wird dann das negative Umladungsniveau
iiberstrichen, welches fiir die Stabilisierung des relaxierten Defekt—Zustands notwen-
dig ist. Mithilfe der aus den Halleffekt—Resultaten abgeleiteten Ferminiveau-Lagen,
kann daher das einfach negative Niveau des Se abgeschétzt werden. Diese Methode,
sowie die entsprechenden Ergebnisse, werden im Folgenden Abschnitt diskutiert.
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7.2 Abschitzung des einfach negativen Selen—
Niveaus

Aus den im Kapitel 5.1 gemessenen Ladungstrigerkonzentrationen sind die
Ferminiveau-Lagen nach a—Bestrahlung und anschlieBendem Ausheilen berechnet
worden (Anhang A). Eine Zusammenstellung der erhaltenen Werte gibt Tabelle 7.1.

Ausheiltemperatur T s n Er — Eip Er
C] [cm—?] [eV] [eV]
InAS'S
unbehandeltes Material | 6,5(3)-10'6 | -0,001(2) | 0,359(2)
400 2,4(1)-10'7 | 0,050(2) | 0,410(2)
500 2,1(1)-1017 | 0,044(2) | 0,404(2)
600 1,3(1)-1017 | 0,024(4) | 0,384(4)
750 5,6(3)-10%¢ | -0,005(3) | 0,355(3)
InAs. Un
unbehandeltes Material | 2,006(2)-10'¢ | -0,036(1) | 0,324(1)
RT 4,63(9)-10%7 | 0,088(1) | 0,448(1)
600 3,0(2)-1017 | 0,062(5) | 0,422(5)
700 1,80(5)-10'® | -0,039(1) | 0,321(1)
750 1,5(1)-10% | -0,044(2) | 0,316(2)
InAs:Zn
unbehandeltes Material | 3,3(1)-10 | -0,268(1) | 0,092(1)

Tabelle 7.1: Zusammenstellung der gemessenen Ladungstrdgerkonzentrationen n der
drei verschiedenen unbehandelten InAs—Materialien, sowie der a—bestrahlten und bei T'»y
ausgeheilten InAs:S— und InAs:Un—Proben. Angegeben sind die berechneten Ferminiveau—
Lagen relativ zur Leitungsbandkante (Ep — Erp) sowie in Bezug auf die Valenzbandkante
(Ep). Fir das p—-Typ—Material sind nur die Angaben fir das unbehandelte Material an-
gegeben, da aufgrund der gemischten Ladungstrdagerarten nach der a—Bestrahlung keine
einfache Berechnung des Ferminiveaus erfolgen kann und die Lagen fir die Abschdtzung

des Se” —Niveaus irrelevant sind.

Zur Abschitzung des einfach negativen Selen—Niveaus muss der Energiebereich der
Ferminiveau-Lagen bestimmt werden, in dem bei den PAC-Messungen die Wechsel-
wirkung von 374MHz beobachtet wird. Nur dann liegt die relaxierte Sondensituation
vor, die nur im negativen Ladungszustand stabilisiert werden kann. Dieser Sachver-
halt ist in Abbildung 7.2 dargestellt. Aufgetragen sind die aus den Ladungstriger-
konzentrationen berechneten Ferminiveau-Lagen relativ zur Valenzbandkante? in

2 Mit einer Bandliickenenergie von 0,36eV.
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Abbildung 7.2: Abschitzung des einfach negativen Se—Umladungsniveaus. Aufgetra-
gen sind die aus den Ladungstrigerkonzentrationen berechneten Ferminiveau—Lagen fiir
a-bestrahlte und fiir 120s ausgeheilte InAs:S— und InAs:Un-Proben (siehe Tabelle 7.1).
Bei der Ausheiltemperatur von (°C sind die Daten der unbehandelten InAs—Materialien
eingetragen. Die Temperaturbereiche, in denen die 37/ MHz—Wechselwirkung auftritt, sind
oberhalb der Grafik markiert. Ihr Fehler ergibt sich aus der Schrittweite der Ausheiltem-
peraturen, nach denen PAC-Messungen durchgefiihrt worden sind (siehe Tabelle 4.2 und
4.6). Die abgeschitzten Umladungsniveaus 0/- und -/2- sind ebenfalls eingezeichnet. Die

Energieachse ist durch den Achsenbruch verzerrt.

Abhéngigkeit von der Ausheiltemperatur nach a—Bestrahlung. Bei der Ausheiltem-
peratur von 0°C sind zusétzlich die Daten fiir die unbehandelten Proben eingetra-
gen. Zum Vergleich der urspriinglichen Ferminiveau-Lagen ist auch der Wert fiir
das InAs:Zn—Material eingetragen. Oberhalb der Grafik sind die Temperaturberei-
che markiert, bei denen nach entsprechendem Ausheilschritt in den PAC—Messungen
die einheitliche Wechselwirkung auftritt. Der angegebene Fehler ergibt sich aus den
Temperaturschritten, bei denen die Proben ausgeheilt wurden. So ist der Bereich
im Falle des InAs:S sehr gut bestimmt, da Messungen nach Ausheilschritten im
Abstand von 25°C durchgefiihrt worden sind (Tab. 4.2). Im Falle des InAs:Un ist
der Temperaturbereich wesentlich ungenauer bestimmt worden (Tab. 4.6).

Da die Lage des Se-Umladungsniveaus unabhéingig von der Vordotierung des InAs—
Materials ist, wird zur Abschétzung des -/2- -Umladungsniveaus ein mittlerer Wert
aus den InAs:S— und InAs:Un—Daten bestimmt. Es ergibt sich so eine Lage von
0,415(10)eV oberhalb der Valenzbandkante bzw. mit der Bandliickenenergie von
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0,36eV eine Lage von +55(10)meV oberhalb der Leitungsbandkante (Abb. 7.2). Das
0/- ~Umladungsniveau wird allein aus den Ergebnissen der Messungen im InAs:S
gewonnen, denn im Gegensatz zur -/2- —Niveauabschétzung ist die Variation der
ermittelten Fermienergien beim InAs:Un iiber den Bereich, in dem keine PAC-
Messungen durchgefiihrt worden sind, sehr grofi. Das 0/- ~Umladungsniveau wird
daher zu 0,374(5)eV relativ zur Valenzbandkante, entsprechend +14(5)meV relativ
zur Leitungsbandkante, bestimmt.

Es liegt somit der ungewohnliche Fall vor, dass sich das einfach negative Se-Niveau
im Leitungsband befindet. Solche im Leitungsband liegende Niveaus sind mit den
iiblichen Methoden zur Niveaubestimmung nicht zugédnglich. Bei DLTS-Messungen
(Kapitel 5.2) konnen sie nicht detektiert werden.

7.3 Gegeniiberstellung: V-I-Modell und
Indium-—Leerstelle

Nach Gleichung 2.6 kann der Betrag der EFG-Maximalkomponente V,, aus der
Quadrupolkopplungskonstanten v berechnet werden. Dazu muss das Kernquadru-
polmoment Q eingesetzt werden. Im Fall des ""Br(""Se) ist dieses jedoch nicht gut
bekannt (Abschnitt 2.2). Daher gestaltet sich ein Vergleich des experimentell er-
mittelten EFG mit Ergebnissen theoretischer Rechnungen recht problematisch. Aus
vop=374MHz kann V,, zu den in Tabelle 7.2 angegebenen Werten bestimmt wer-
den. In der Tabelle ist auBerdem das Ergebnis aus ersten ab initio Berechnungen

|V(Ze;cp. Vg:rechnet
Q=1,1(5)barn | Q=0,76(5)barn | In verlagert | In-Leerstelle
14(6)-10% 20(1)-102" || kein Ergebnis | -10,25-10%

Tabelle 7.2: EFG-Werte in Vm~™2: Links: berechnet aus der gemessenen Quadru-
polkopplungskonstanten vgop=374(1)MHz mit den beiden aus der Literatur bekann-
ten Quadrupolmomenten (|VS"P:|). Rechts: berechnet mit dem Programmpaket WIEN97
(V gerechnet) - Fiir den relazierten Fall, (entsprechend Abbildung 7.1), konnte bislang kein
kriftefreier Fall berechnet werden. Bei der Berechnung der In—Leerstelle ist das dem
7T Br(77 Se)-Atom entlang der <111>-Achse benachbarte In-Atom entfernt worden. Die
Atome, die die Leerstelle umgeben, sind so relazxiert, dass auf sie keine Krifte wirken.

der Elektronendichteverteilung in InAs:Se-Superzellen® eingetragen, die im Rahmen
der Dichtefunktionaltheorie mit dem Programmpaket WIEN97 [BLAH96] bestimmt
worden sind. Die Rechnungen sind von Herrn N. Ulbrich der Abteilung Nukleare

3 Die Superzelle wurde durch Verdopplung der Einheitszelle in alle drei Raumrichtungen erzeugt.
Die Dotierung der die As-Atome ersetzenden Se-Atome betrug dabei As:Se = 7:1
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Festkorperphysik der Universitéit Leipzig durchgefiihrt worden. Sie sollten zur Auf-
klarung der Defektstruktur beitragen.

Zuniéchst wurden Rechnungen durchgefiihrt, bei denen die Position des dem Se be-
nachbarten In—-Atoms entlang der <111>—Achse variiert wurde, entsprechend den
Rechnungen am GaAs:Sig, in Abbildung 1.4. Es konnte bei diesen Rechnungen kein
lokales Energieminimum aufler bei der unrelaxierten Situation gefunden werden. Je-
doch wurden die Rechnungen ohne Relaxation der weiteren benachbarten Atome
durchgefiihrt, auf die grofie Kréfte wirken. Die Berechnung der relaxierten Situation
ist noch nicht abgeschlossen und es kann kein EFG angegeben werden. Daher ist es
notwendig, weitere Rechnungen mit einbezogener Relaxation der weiteren Nachba-
ratome durchzufiihren.

Im Allgemeinen wird davon ausgegangen, dass das Element auf dem Gruppe-IIT-
Platz entlang der < 111 >-Achse in das Zwischengitter relaxiert [MOON90]. Be-
trachtet man die GroBenverhiltnisse der beteiligten Atome (Tabelle 7.3), so kénn-
te im vorliegenden Fall eine Verlagerung des eingebrachten ""Br(7"Se)-Atoms be-
vorzugt sein. Zur geometrischen Veranschaulichung ist der Fall eines verlagerten

Element Ga In Si As Se Br
Hauptgruppe III I11 v \Y VI VII
Atomradius [nm] || 0,126 | 0,144 | 0,117 | 0,121 | 0,117 | 0,114

Tabelle 7.3: Atomradien der beteiligen Atome im InAs:"" Br(7” Se). Angegeben sind die
Radien fiir die neutralen Atome. Zum Verglich der Gréffenverhdlinisse sind die Werte fiir
Ga und Si, die beim GaAs:Sigq DX—Zentrum beteiligt sind, ebenfalls angegeben.

"Br(""Se)~Atoms in Abbildung 7.3 dargestellt. Auch fiir diesen Fall der Verlage-
rung des "Br(""Se)-Atoms miissten Rechnungen der Gesamtenergie durchgefiihrt
werden. Zur experimentellen Kldrung dieses Sachverhaltes konnten z.B. Emission—
Channeling-Messungen an einem Se-Isotop (z.B. ™Se) durchgefiihrt werden. Bei
einer substitutionellen Platzbesetzung muss dann von einer Verlagerung des In—
Atoms ausgegangen werden.

Eine In—Leerstelle auf einem dem ""Br(""Se) benachbarten Gitterplatz wiirde
ebenfalls einen EFG in <111>- Richtung bewirken. Sie kénnte so das Auftreten
des einheitlichen Anteils Ap erkldren. Daher wurde bei weiteren Rechnungen das
dem ""Br(""Se) benachbarte In—-Atom aus dem Gitter entfernt und die benachbarten
Atome relaxiert, sodass sie kréftefrei sind. Der so theoretisch berechnete Wert fiir
die In—Leerstelle ist in Tabelle 7.2 eingetragen. Er ist geringer als der aus den Mes-
sungen errechnete Wert fiir V,,. Die Unsicherheit des Quadrupolmomentes gestaltet
den Vergleich jedoch recht problematisch.

Die In—Leerstelle konnte das Auftreten der beobachteten einheitlichen Wechselwir-
kung erkldren, jedoch kann sie den ungestérten Anteil A, nicht erkléren.
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Abbildung 7.3: Magliche geometrische Struktur fir das im InAs eingebrachte
"I Br(" Se) bei Verlagerung des auf dem Gruppe-V-Platz befindlichen Atom. Links: sub-
stitutionelle Situation, metastabile Konfiguration bei Se™. Rechts: relaxierte Situation,
stabile Konfiguration bei Se. Das eingebrachte " Br("" Se)-Atom relaziert entlang der
<111>-Achse in das Zwischengitter. Das interstitielle 7" Br("” Se); hinterldsst eine Leer-
stelle auf dem As—Platz (Vas).

Einen weiteren Fingerzeig fiir die Richtigkeit der Interpretation nach dem V-I-
Modell liefert die beobachtete Verteilung der auftretenden Anteile Ap und A, bei
den PAC—Messungen. So ist beim InAs:S sowie beim InAs:Un das Auftreten der
Wechselwirkung v¢p mit einer Abnahme des ungestérten Anteils verbunden. Dieses
entspricht gerade dem Ubergang von der substitutionellen zur relaxierten Defektsi-
tuation.

Die Tatsache, dass der ungestorte Anteil bei dem Auftreten des einheitlichen Anteils
nicht génzlich verschwindet, ldsst sich dadurch erkldren, dass die Probenbedingun-
gen nicht vollig homogen {iber den breiten Bereich der eingebrachten “"Br(7"Se)-
Sondenatome (siche Abb. 3.2 und 3.3) sind. Wiirde ein vollstéindig ausgeheilter
Kristall vorliegen und man wiirde den Ubergang der Defektsituation im negativen
Ladungszustand von der stabilen zur metastabilen Konfiguration beobachten, so
sollten bei geeigneter Anregung alle Sondenatome in der gleichen Situation vorlie-
gen. Zudem ist in Anhang E gezeigt, dass der ungestorte Anteil mit einem schwer
abzuschitzenden Fehler behaftet ist.

Die Frage, ob es sich bei dem beobachteten Defekt um den Einfang einer Leerstel-
le oder die relaxierte Situation eines DX-artigen Defektes handelt, konnte jedoch
noch nicht abschlieflend geklédrt werden. Alle Ergebnisse konnen im Rahmen des
V-I-Modells interpretiert werden. Durch die grofle Anzahl an Leerstellen, die bei
den Sondeneinbringungen erzeugt werden, konnte jedoch auch ein Leerstellenein-
fang vorliegen. Zur Klidrung dieser Frage sollten weitere, genauere Rechnungen und
Untersuchungen an Systemen, bei denen ein Ubergang zwischen den beiden Defekt-
konfigurationen extern induziert wird, beitragen.
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7.4 Ubergang im metastabilen Zustand

Im Abschnitt 7.1 ist das Auftreten der 374MHz Wechselwirkung im InAs:S und
InAs:Un mit der relaxierten, stabilen Konfiguration des metastabilen Defektes iden-
tifiziert worden. Bei geeigneter Anregung sollte der Ubergang dieser Konfigurati-
on in die metastabile Defekt-Konfiguration (substitutionelle Situation) beobachtet
werden kénnen.

Da kein Probenmaterial zur Verfiigung stand, in welchem das Ferminiveau im ermit-
telten Energiebereich des negativen Se-Niveaus liegt, musste das Ferminiveau des
vorhandenen Materials dahingehend variiert werden. Daher sind an einer InAs:S—
Probe, die fiir 120s bei 750°C ausgeheilt worden ist, PAC—Messungen bei tiefen
Temperaturen durchgefiihrt worden (Kapitel 4.1.1.3). Durch das Abkiihlen der Pro-
be wird das Ferminiveau angehoben (siehe Anhang A). Fiir den Fall einer La-
dungstriigerkonzentration von 5,6-10'% cm—* (siehe Tabelle 7.1) ist dieser tempe-
raturabhéngige Verlauf in Abbildung 7.4 gezeigt. Ebenfalls ist in der Abbildung

RT
0 45_‘ ILeitungsbalnd I I ]
% 020 Fomd oo i~ = - - -40,415(10)
_% 10,374(5)
@ 0351 0 )
c ]
Lu ]
0,0% : <
-0,5 Valenzband 5155K .
0 100 200 300

Temperatur [K]

Abbildung 7.4: Temperaturabhingige Ferminiveaulage im InAs—Material mit einer
konstanten Ladungstrigerkonzentration von 5,6-101% cm=% (Gleichung A.2).

die ermittelte Lage des negativen Se-Niveaus (Abschnitt 7.2) eingetragen. Zu er-
kennen ist, dass bei einer Temperatur von 165K das Ferminiveau das 0/- Niveau
iiberschreitet. Dies bedeutet, dass dann die relaxierte Defektsituation stabilisiert
werden sollte.

Bei den temperaturabhéingigen PAC-Messungen sollte bei Messtemperaturen un-
terhalb von 165K die 374MHz-Wechselwirkung zu beobachten sein. Die PAC-
Messungen haben jedoch gezeigt, dass keine Wechselwirkung auftritt und dass die
Spektren einen sehr hohen ungestorten Anteil 4, aufweisen (siehe Abbildung 4.6).
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Bei der Berechnung des Ferminiveaus ist davon ausgegangen worden, dass die La-
dungstrigerkonzentration im entsprechenden Temperaturbereich konstant ist. Diese
Annahme gilt fiir einen im Séttigungsbereich befindlichen Halbleiter. Der allgemeine
temperaturabhingige Verlauf der Ladungstrigerkonzentration in einem Halbleiter
ist im linken Teil der Abbildung 7.5 gezeigt. Der Verlauf kann in drei Bereiche ein-
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Abbildung 7.5: Links: Temperaturabhingigkeit der Ladungstrigerdichte bei einem n—
dotierten Silizium—Kristall (aus [SCHA91]). Rechts: Berechnete intrinsische Ladungs-
tragerkonzentration des InAs in Abhdngigkeit von der Temperatur. Eingetragen ist zudem
die S—Donatorkonzentration im vermessenen InAs:S—Material.

geteilt werden. Im Erschopfungsbereich bei tiefen Temperaturen liegt eine reine
Storstellenleitung vor. Die Steigung der logarithmisch dargestellten Kurve ist in
ELfBi_TED, wobei Ep die Lage des Donator-Storstel-
lenniveaus bezeichnet. Im Sattigungsbereich sind sdmtliche Donatoren ionisiert,

diesem Bereich gegeben durch —

d. h. die Ladungstrigerkonzentration ist in diesem Bereich konstant gleich der Do-
natorkonzentration. Im intrinsischen Bereich hoher Temperaturen dominiert mit
ansteigender Temperatur immer stirker die Eigenleitung gegeniiber der Storstellen-
leitung. Die logarithmische Kurve hat in diesem Bereich die Steigung —];k% mit der
Bandliickenenergie Egy, .

Entsprechend dazu ist im rechten Teil von Abbildung 7.5 die intrinsische La-
dungstrigerkonzentration des InAs eingetragen. Die Daten sind unter Bertick-
sichtigung der Temperaturabhéingigkeit der Bandliickenenergie (aus [LANDS84])
nach Gleichung A.11 berechnet worden. Ebenfalls eingetragen ist die Schwefel-
Donatorkonzentration von 5,6-10®cm 3. Die Lage des S—Niveaus im InAs ist nicht
bekannt, daher kann auch der Verlauf der Ladungstriigerkurve im Ubergangsbereich
vom Sattigungsbereich zum Erschopfungsbereich nicht weiter angegeben werden.
Durch das Ergebnis der durchgefithrten Messungen muss davon ausgegangen wer-
den, dass sich das InAs:S-Material im Temperaturbereich <165K im Ersch6pfungs-
bereich befindet. Mit verringerter Ladungstrigerdichte verringert sich dann auch
das Ferminiveau (sieche Abbildung A.1) und die Darstellung in Abbildung 7.4 ist
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nicht mehr giiltig.

Die Variation der Ladungstrigerkonzentration mit der Temperatur macht es somit
unmoglich, bei dem vorhandenen Probenmaterial durch Abkiihlung mit dem Fer-
miniveau in den Energiebereich des negativen S-Niveaus zu gelangen und somit
kann keine Anregung des metastabilen Zustands versucht werden. Es konnte kein
Ubergang von der stabilen (relaxierten) Defekt-Konfiguration zu der metastabi-
len (substitutionellen) Konfiguration beobachtet werden. Ein direkter, gesteuerter
Ubergang dieser beiden Defekt-Konfigurationen wiirde eine noch stiirkere Evidenz
fiir das Vorliegen eines metastabilen Defektes geben.
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Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurde das Donatorsystem ""Br("’Se) in den III-V-
Halbleitern InAs und GaAs mit unterschiedlichen Messmethoden n&her untersucht.

Es wurden PAC-Messungen mit der Sonde ""Br(""Se) an drei unterschiedlich do-
tierte InAs—Materialien (InAs:S, InAs:Zn und nicht vordotiertes InAs) durchgefiihrt.
Die Einbringung der Sonde erfolgte dabei auf zwei unterschiedliche Arten, zum einen
durch die Kernreaktion As(a, 2n)""Br und zum anderen durch [onenimplantation.
An allen Materialien erfolgten die Messungen nach einem isochronen Ausheilpro-
gramm. Zuséitzlich wurden Untersuchungen in Abh#ngigkeit von der Orientierung
der Probenkristalle relativ zum Detektorsystem sowie PAC—Messungen bei tiefen
Temperaturen durchgefiihrt.

Die Auswirkung der a—Bestrahlung auf die elektrischen Eigenschaften des Materi-
als wurde mittels Halleffekt— und Vierpunkt—Messungen untersucht. Im InAs zeigte
sich dabei eine n—dotierende Wirkung der a—Bestrahlung. Um Aussagen iiber die
Diffusion des fiir den Gittereinbau relevanten Mutterisotops *'Br im InAs machen zu
kénnen, wurden SIMS-Messungen an mit stabilem "Br implantierten InAs-Proben
unterschiedlicher Vordotierung durchgefiihrt. Bei allen drei InAs—Materialien blieb
der grofite Teil der eingebrachten Br-Atome in der durch die Implantation bestimm-
ten Umgebung. Die Lage des Implantationsmaximums konnte dabei gut durch eine
TRIM-Simulation beschrieben werden.

An GaAs wurden zur Bestimmung der Br-Niveaus DLTS-Messungen sowohl an mit
stabilem Br implantierten Proben, als auch an mit “"Br(7’Se) implantierten Pro-
ben, durchgefiihrt. Bei letzteren Messungen kann durch den Elementiibergang beim
Zerfall eine direkte Zuordnung beobachteter Niveaus zum Mutterisotop "Br sowie
zum Tochterisotop 7’Se erfolgen. Es konnten zwei Br—korrelierte Niveaus beobachtet
werden. Um auch bei diesem System Aussagen iiber die Br-Diffusion im Material
machen zu kénnen, wurden Radiotracer—Messungen an GaAs—Proben durchgefiihrt,
die mit ¥Br implantiert wurden. Bei den typischen Ausheilbedingungen trat keine
nennenswerte Diffusion der Br-Atome gegeniiber dem Implantationsprofil auf.

Bei den PAC-Messungen konnte im InAs:S und im nicht vordotierten InAs
bei beiden Arten der Sondeneinbringung nach Ausheilschritten in einem be-
stimmten Temperaturbereich eine einheitliche axialsymmetrische Wechselwirkung
(vq=374(1)MHz) mit einem EFG in <111>-Richtung beobachtet werden. Bei al-
len drei Materialien lag nach einem Ausheilschritt bei 750°C ein gréfitenteils un-
gestortes Spektrum vor und die einheitliche Wechselwirkung war verschwunden.
Im Rahmen des V-I-Modells konnte damit das Se als DX-&hnlicher Defekt im
InAs identifiziert werden. Mithilfe der Ergebnisse der Halleffekt— und Vierpunkt—
Messungen konnte aus den PAC-Ergebnissen die Lage des negativen Se-Niveaus
abgeschitzt werden. Entgegen den Erwartungen liegt das Niveau im sonst nicht
zuginglichen Leitungsband.



Anhang A

Berechnung elektronischer
Eigenschaften

A.1 Die Lage des Ferminiveaus

Elektronen und Locher verhalten sich im Leitungs- bzw. Valenzband wie freie Teil-
chen. Im thermischen Gleichgewicht wird die Verteilung zwischen den erreichbaren
Energieniveaus durch die Fermi-Dirac-Statistik beschrieben:

ng 1
Z(E)s B 1 + exp (%)

(A.1)

Dabei bezeichnet ng die Anzahl der Elektronen, die das Niveau der Energie Eg be-
setzten. Die Anzahl dieser Niveaus wird durch die Zustandsdichte Z(E)s beschrie-
ben. kg ist der Boltzmann-Faktor' und T die Gittertemperatur. Das Ferminiveau
Er wird beschrieben durch die Bandstruktur, die Dotierung des Materials und die
Temperatur. Die Zustandsdichte hingegen wird durch die Dispersion E(?) beschrie-
ben.

Fiir parabolische isotrope Biinder? ergibt sich daraus fiir die Berechnung der La-
dungstrigerkonzentration in Abhingigkeit von dem Ferminiveau, der effektiven
Masse m* sowie der Temperatur [NAG80], [KOPI92]:

n= [ Z(E)(E)E = Nup - Fy (Ey — Evp) (A.2)

ELs

Eve
b= " Z(E)(1 —HE)AE = Nyy - Fy (Evy — Er) (A3)
—00
Lkp=1,38-10"23J/K=2,208-10~%eV /K

2 Ein Band heift isotrop, wenn es sich im relevanten Energiebereich als Funktion von |E)| darstellen

lasst. Es heifit parabolisch, wenn E quadratisch von k abhéngt. Hier ist: E(k) = H;n'lkf
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126 Anhang A. Berechnung elektronischer Eigenschaften

Darin bezeichnet f(E) die Fermi—Funktion, F L (n) das Fermi—Integral und Ny sowie
Ny die effektiven Zustandsdichten im Leitungs— sowie im Valenzband.

1
exp (Ek;ETF) +1

Fi(n) = 1)/0oo Vi (A.5)

1+ exp(x — 1)

f(E) =

(A.4)

3
or - m - kT 2
N =2- <7THL+B> = 8,7-10%cm™ (fiir InAs) (A.6)

3

27 -m} - kgT)? .
Nyg = 2 - (h—LQB> =1,3-10"cm ™ (fiir InAs) (A7)
Im Falle negativer Er und |Ep| > kgT gehen die exakten Beziehungen A.2 und A.3
in die folgenden klassischen N&herungen iiber:

= Nig-exp <_M>
LB kT
N
und ELB — EF = kBT -In <£> (AS)
n
s o (B0 )
P VB * €Xp kgT
Nvs
und EF — EVB = kBT . lIl — (Ag)
p
Im Fall einer hohen Entartung (li—% > 0) ergibt sich:
4 (Ep\?
=Nigo—m= —F> A.10
RN (kBT (A.10)

In der Abbildung A.1 ist die Ladungstriagerkonzentration n in Abh#ngigkeit von der
Fermienergie fiir 300K dargestellt. Es ist sehr gut zu erkennen, dass die Ndherungen
in ihrem Giiltigkeitsbereich ein sehr gutes Resultat liefern.

Die im Rahmen der Arbeit gemessenen Ladungstrigerkonzentrationen liegen im Be-
reich von 1,5-10% - 4,63-10"cm 3 (Tabelle 7.1) und somit in dem Bereich, in dem
das Ferminiveau exakt berechnet werden muss. Da das Fermi-Integral (Gln. A.2)
nicht analytisch l6sbar ist, kann keine exakte Formel fiir die Abhéngigkeit der Fermi-
energie von der Ladungstrigerkonzentration angegeben werden. Die Werte konnen
aus Abbildung A.1 abgelesen werden.
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LA L L L L L L L L
Bandlicke 7 Leitungsband
18 |
10 I
| |
@
&)
[ 17 |
10" %
-
exakt
N klassische Naherungen fir:
! — — E<O|E|>>k.T
16 | ' F F B il
10 ' - - -EJ(k,T)>>0 :

L L L L L L L L
-0,10 -0,05 0,00 0,05 0,20 0,15 0,20
E.-E,_ [eV]

Abbildung A.1: Ladungstrigerkonzentration in Abhdngigkeit von der Ferminiveaulage
relativ zur Leitungsbandkante fiir 300K. Gezeigt sind die Ergebnisse aus: 1.) (durchgezo-
gen) der exakten Berechnung tber den gesamten Bereich nach Gleichung A.2 2.) (gestri-

chelt) der klassischen Niherung fir Ep < 0, | Ep |> kpT nach Gleichung A.8 3.) (ge-
punktet) der Losung fiir einen hoch entarteten Halbleiter ki—FT > 0 nach Gleichung A.10.

A.2 Die intrinsische Ladungstrigerdichte n;

Die intrinsische Ladungstrigerdichte n; lésst sich im nicht entarteten Halbleiter
mithilfe der effektiven Zustandsdichten berechnen nach RUDD95]:

] Er — Eip Evp — Ep

Im klassischen Grenzfall vereinfacht sich der Zusammenhang zu:

I E
n; = NLB . NVB - exp <— QkBI;[‘> (A12)
B

Dabei bezeichnet Egy, die Bandliickenenergie.




Anhang B

Bestimmung der eingebrachten
Sondenkonzentrationen

B.1 oa—Bestrahlung

Fiir die Berechnung der bei a—Bestrahlung fiir eine Bestrahlungsdauer t erhaltenen
Aktivitdt A erfolgt aus dem Zerfallsgesetz [MAY94]:

A(t) = ANo - 5 2 5 (exp(=At) — exp(—Aat)) (B.1)
) —
Die Zerfallskonstante A ist durch die Halbwertszeit t;/, gegeben, A = tl?_/i
Ay ist gegeben durch:
)\2 =0-® (BQ)

mit:

o= Wirkungsquerschnitt der Kernreaktion

® = Teilchenfluf} des Zyklotrons = A.L_q [le.z.s]
[=Strom [A]

A=Strahlfliche [cm?]

e=Elementarladung [C]

q=Ladungszahl (2 fiir ’s)

Ny gibt die Anzahl der zum Zeitnullpunkt vorhandenen Atome eines Isotops an und
ldsst sich berechnen aus:

1
NozAv'g'h'm'M (B:3)
mit:
Av=Avogadrozahl (6,02'1023ﬁ)

g=relativer Elementgehalt des Ausgangselements im Material
h=relative [sotopenh&ufigkeit
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m=effektive Targetmasse
M=Massenzahl im Target

Fiir den vorliegenden Fall, dass Ao < A und Ay-t < 1 vereinfacht sich Gleichung B.1
Zu:
A:i-1,6-10_13-(1>-0-m-g-h-(1—exp<—ln—2-t>> (B.4)
M 1/2
Die Groflen miissen dabei wie folgt angegeben werden:
M dimensionslos (" As: 75)
® in cm?-s
o in barn (fiir ®As(a, 2n)""Br-Reaktion: 0,7barn)
m in mg
g dimensionslos (As im InAs: 0,52)
hin % ("As: 100%)
tin h
ti/2 in h (""Br: 57h)

Der angegebene Wert von 0,7barn fiir den Wirkungsquerschnitt der («,2n)-Reaktion
ergibt sich aus der Annahme, dass die Anregungsfunktion (Abbildung 3.1) durch
ein Kastenpotential angendhert werden kann. Man geht dabei davon aus, dass der
Wirkungsquerschnitt im Bereich von 20MeV bis zu der Eintrittsenergie von 33MeV
konstant als 700mbarn angenommen werden kann. Die effektive Targetmasse ergibt
sich dann als die Masse in dem Probenvolumen, in dem eine Kernreaktion stattfin-
det. Dazu wird das Volumen aus der Strahlfliche und der Tiefe xogpey berechnet,
in der die a—Teilchen noch eine Energie von 20MeV besitzen. Nach Abbildung 3.2
ist dieses bei 180um der Fall. Somit gilt:

Flache - X20MeV
1%

m =

Dabei ist p die Dichte des Materials (5,66 g/cm?).
Die implantierte Dosis lidsst sich dann berechnen iiber:

#Atome  Aktivitat
Fliche )\ - Fliche

Dosis = (B.5)
Aus der Dosis lédsst sich dann die eingebrachte mittlere Sondenkonzentration be-

stimmen:
Dosis

Tiefe

Als Tiefe wird dabei der Wert von 200pm angenommen, bis zu dem das Sondenprofil
als anndhernd konstant angesehen werden kann (siche Abschnitt 3.2).

(B.6)

Sondenkonzentration =



130 Anhang B. Bestimmung der eingebrachten Sondenkonzentrationen
B.2 Ionenimplantation

Bei den Ionenimplantationen (Abschnitt 3.3) wird die eingebrachte Dosis iiber die
gemessene, implantierte Ladung bestimmt:

implantierte Ladung

Dosis = (B.7)

Elementarladung - Flache

Um auf die eingebrachte mittlere Sondenkonzentration zu kommen muss nun in
Gleichung B.6 als Tiefe die aus der TRIM—Simulation (Abb. 3.4) fiir die jeweilige
Energie ermittelte mittlere Breite des Implantationsprofils eingesetzt werden. Die so

abgeschitzten Werte fiir die verschiedenen verwandten Implantationsenergien zeigt
Tabelle B.1.

Implantationsenergie [keV] 60 150 260
mittlere Breite |pm] 0,05(1) | 0,10(5) | 0,15(5)

Tabelle B.1: Aus TRIM-Simulationen (Abb. 3.4) abgeschitzte mittlere Breiten der
Implantationsprofile.



Anhang C

Definition eines

axialsymmetrischen EFG fiir
NNfit

In Kapitel 2.4.1.3 wird das Programm NNfit vorgestellt, welches zur Anpassung der
theoretischen R—Wert—Funktion gemifl Gleichung 2.27 eingesetzt wird.

Die Orientierung des EFG-Tensors im Einkristall relativ zu den Detektoren wird
durch drei Winkel ©, ® und p festgelegt [BARR92]. © gibt den Winkel zwischen
der Detektorebene und der Hauptachse V,, des EFG an. ® bezeichnet den Winkel
zwischen der Projektion von V,, auf die Detektorebene und der Richtung des Start—
Detektors. Somit ist die Orientierung von V,, festgelgt. p beschreibt eine Rotation
der xy-Ebene um diese V,,~Achse und wird bei der Beschreibung von Einkristallen
nicht benotigt. Daher ist p=0.

Bei Messungen im kubischen Einkristall gibt es, wie in Kapitel 2.1.2.2 erldutert,
kristallographisch dquivalente Orientierungen von V,,, fiir die die oben genannten
Winkel und damit die theoretischen R—Wert—Funktionen unterschiedliche Formen
annehmen koénnen. Zur Berechnung des theoretischen Gesamtspektrums miissen
deshalb fiir jede dquivalente Orientierung von V,, und fiir alle moglichen Detektor—
Kombinationen die Winkel © und ® berechnet werden. Aufgrund der hohen Sym-
metrie des kubischen Systems fiihren i.A. jedoch nur wenige Winkelkombinationen
zu unterschiedlichen R(t)-Funktionen, iiber die gemittelt werden muss.

In Tabelle C.1 sind die zur Beschreibung des theoretischen Gesamt-R-Wert—
Spektrums erforderlichen verschiedenen Anteile mit den entsprechenden Winkeln ©
und @ fiir die wichtigsten Detektorgeometrien und Orientierungen der Hauptkom-
ponente V,, aufgefithrt. Um eine entsprechende Gewichtung der Einzelspektren zu
gewihrleisten, miissen alle aufgefithrten Anteile bei der Berechnung beriicksichtigt
werden.
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132 Anhang C. Definition eines axialsymmetrischen EFG fiir NNfit

Anteil 1 Anteil 2 Anteil 3 Anteil 4 Anteil 5 Anteil 6
Vzz | Det.
01 P, O3 Dy O3 P3 Oy Dy CH 33 SH D

A <100> 0 0 0 90 90 0

S [ <lo>|| o -45 0 45 90 0

\Y <111> 0 -54,75 45 35,26 -45 -35,26

A <100> 0 45 45 90 45 0

% <110> 0 0 0 -90 45 45 -45 -135 45 -45 -45 135
\Y <111>|| 35,26 | -19,5 | -35,25 90 90 0 0 35,26 | 35,26 | -90 | -35,26 | 160,5
A <100> || 35,26 45

o | <110> | 35,26 0 35,26 90

\Y <111> 0 0 0 70,53 | 54,74 | 125,27 | 54,74 | 305,26

Tabelle C.1: Die zur Berechnung von theoretischen R-Wert-Spektren eines azxialsym-
metrischen EFG im kubischen Einkristall notwendigen Winkel © und @ fir das Programm
NNfit. Angegeben sind die wichtigsten Orientierungen der Feldgradienten V,, (erste Spal-
te) fir verschiedene Detektororientierungen entlang der angegebenen Achsen.

Mit den angegebenen Werten fiir © und ® sind die entsprechenden theoretischen R~
Wert—Funktionen mit NNfit berechnet worden. Das Ergebnis zeigt Abbildung C.2.

Das untersuchte Probenmaterial hatte in allen Féllen eine (100)-Oberfliche und
Probenkanten entlang der <110>-Achsen. Fiir die Orientierungsmessungen miissen
die Proben daher entsprechend Abbildung C.1 eingebaut werden.

Detektoren entlang: <100> <110> <111>
Probe: Det. [ 1] [ ] L] |
(100) Oberflache T
Kanten: _:| 45°
<110> 2100>
45° 45°
o y &

Abbildung C.1: Probeneinbau fiir die Orientierungsmessungen. In der oberen Hilfte
der Abbildung ist die Aufsicht auf die PAC-Anlage gezeigt. Darunter ist in der Frontan-
sicht die Position der Probe beziiglich der Detektorebene gezeigt.
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Abbildung C.2: Verlauf der theoretischen R—Wert—Funktionen im kubischen Einkristall
fiir die Sonde 7" Br(7" Se) bei einem angenommenen Probe-Detektor Abstand von 2,55cm
(ASEF =-0,583). Gezeigt sind zwei Fille: 1) durchgezogene Linie: einheitlicher, azialsym-
metrischer EFG mit 100% 2) gepunktete Linie: einheitlicher, azialsymmetrischer EFG
mit 20% und einem zusdtzlichen ungestorten Anteil von 80%.



Anhang D

Liste aller PAC—Messungen

Die folgenden Seiten sind eine Zusammenstellung aller PAC-Messungen, die mit der
Sonde ""Br(""Se) in den unterschiedlichen InAs-Materialien durchgefiihrt worden
sind. Das untersuchte Material (entsprechend Tabelle 3.1) ist in der dritten Spal-
te aufgefiihrt. Spalte 4 gibt die Bezeichnung der Proben wieder, die auch bei der
Beschreibung der durchgefiihrten Messungen (Kapitel 4) angegeben worden sind.
Die darauf folgende Spalte gibt die Art der Sondeneinbringung, sowie die Art der
Isotopenproduktion an (siehe Kapitel 3.2 und 3.3).

Die Spalte Messprogramm gibt an, nach welchen Probenbehandlungen Messun-
gen durchgefiihrt worden sind. Die Angaben 3-Det (Drei-Detektor—Anlage) und
4-Det (Vier-Detektor—Anlage) in Spalte 7 beziehen sich auf die verwandte PAC-
Apparatur (siehe Kapitel 2.3). In den Spalten 8 und 9 sind Angaben iiber die Pro-
bengeometrie bei der Durchfiihrung der Messungen gemacht worden. Die Messgeo-
metrie entspricht den in Abbildung C.1 gezeigten Anordnungen. Die Angabe des
Detektorabstands beinhaltet im Fall der Drei—Detektor—Anlage zusétzlich zu dem
gemessenen Abstand eine Dicke von 1,5mm entsprechend der Messing—Abdeckung,
die den BaFy-Detektor umgibt (siehe Kapitel 2.3). Die letzte Spalte zeigt einige
Bemerkungen zum Verlauf der durchgefiihrten Messungen.
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Anhang E

Anisotropie—Fehler durch
Probengeometrie

E.1 PAC—-Messungen bei unterschiedlichen De-
tektorabstinden

Bei den meisten PAC-Messungen ist der Abstand zwischen Probe und Detektor auf
den minimal moglichen Wert von etwa 14mm eingestellt worden, um eine moéglichst
gute Statistik zu erhalten. Fiir die Orientierungsmessungen (siche Abschnitte 4.1.1.2
und 4.1.3.2) muss der Abstand jedoch aufgrund der Detektorgeometrie vergrofiert
werden, da bei den Messungen in <111>-Orientierung der Winkel zwischen zwei
Detektoren von 90° auf 70° verringert werden muss (sieche Abbildung C.1). Der
gednderte Abstand bewirkt eine Anderung der zu beriicksichtigenden apparativen
Anisotropiekoeffizienten AP, Die Anderung sollte dem in Abbildung 2.10 darge-
stellten Verlauf folgen. Eine alleinige Anderung des Probenabstandes darf daher bei
Beriicksichtigung der A}}? keine Auswirkung auf das gemessene R—~Wert-Spektrum
haben.

An dem InAs:Un—-Material sind an vier Proben Messungen nach einem Ausheil-
schritt bei 600°C durchgefiihrt worden. Dabei lag der Detektorabstand zwischen
14-25,5mm. Es wurde auflerdem in den drei unterschiedlichen Orientierungen ge-

messen. Eine Liste mit den verschiedenen Messungen und Messbedingungen ist in
Tabelle E.1 aufgefiihrt.

Bei der Auswertung der Daten wurden zunéchst alle Spektren einzeln gefittet. Le-
diglich die Ergebnisse fiir den einheitlichen Anteil Ap stimmen dabei gut iiberein.
Die Anteile des ungestorten Anteils sowie des stark gestorten Anteils variieren recht
stark. Auch die sich ergebenden mittleren Frequenzen vgy und Ddmpfungen oy vari-
ieren stirker als durch den aus dem Fit erhaltenen Fehler abgedeckt wird. Fits mit
gewichteten Mitteln fiir alle Parameter aufler den Anteilen liefern dennoch recht

138



E.1. PAC-Messungen bei unterschiedlichen Detektorabstéinden 139

Mess- Proben- Dauer Abstand Mess- Ay Ap Ay
nummer | nummer | a-Bestrahlung [mm)] orientierung (%] (%] (%]
1 BIAub_16 3h 14 <110> 33,9(7) | 21(1) | 45,4(7)
2 BIAu_18 3h 245 <110> 18,4(7) | 13(2) | 69(3)
3 24,5 <100> 9,1(5) | 20(1) | 71(6)
1 BIAu_21 3h 14 <110> 25,1(7) | 22(1) | 53(2)
5 25,5 <110> | 34,6(8) | 23(1) | 42(1)
6 25,5 <Il1> 43(1) | 16,8(8) | 41(1)
7 BIAua_22 ah 25,5 <Il1> 24,4(9) | 20(1) | 55(2)
8 25,5 <100> 20,1(8) | 26(1) | 54(5)
9 25,5 110> 25,709) | 23(2) | 52(2)
10 18,5 110> 193(8) | 25(2) | 56(2)
11 14 110> 12,5(5) | 24(3) | 63(a)

Tabelle E.1: Ubersicht diber alle Messungen an o-bestrahltem InAs:Un nach einem
Ausheilschritt fir 120s bei 600° C.

gute Anpassungen, sodass zur weiteren Betrachtung nur noch die drei Anteile (4,,
Ap und Ay ) angepasst worden sind. Das Ergebnis, welches diese Anpassung liefert,
ist in der Tabelle E.1 angegeben sowie in der Abbildung E.1 grafisch dargestellt und
in dessen Bildunterschrift beschrieben.

Deutlich zu erkennen ist, dass der einheitliche Anteil Ap fiir alle Messungen recht
konstant ist, wohingegen die beiden anderen Anteile stérker variieren. Es ist moglich,
dass bei unterschiedlichen Proben andere Bestrahlungsbedingungen am Isochronzy-
klotron vorgelegen haben, obwohl gleiche Bedingungen gefordert wurden. So kann
zum Beispiel ein heifler Kern des a—Strahls an einer Probe eine stirkere Schidigung
hervorrufen. Wie bereits im Kapitel 3.2 angemerkt wurde, fiihrt ein zu hoher Strahl-
strom zu einer starken Schidigung der Oberfliche. Bei den hier vermessenen vier
Proben, konnte auf den Oberflichen keine sichtbare Schidigung beobachtet werden.

Vergleicht man in der Abbildung E.1 die Ergebnisse fiir die Messungen mit den
laufenden Nummen 9, 10 und 11, die alle an der Probe BIAu_22 (in der Abbildung
mit P22 bezeichnet) bei Absténden von 25,5, 18,5 und 14mm durchgefiihrt wurden,
so erkennt man, dass sich der stark gestorte Anteil Ay um 11% absolut vergroflert
bei einem gleichzeitig um 13,2% verringerten ungestorten Anteil A,. Der einheit-
liche Anteil bleibt etwa gleich. Gleiches kann man bei der Probe BIAu_21 (in der
Abbildung mit P21 bezeichnet) bei den Absténden 14 und 25,5mm beobachten.
Eine Anderung der Messgeometrie fithrt dagegen nicht zu einer solch drastischen
Verdnderung der angepassten Anteile.

Dass der angepafite einheitliche Anteil Ap bei allen Messungen recht gut iiberein-
stimmt, ldsst sich dadurch verstehen, dass sich die Anpassung dieses Anteils recht
eindeutig aus dem Hub der Stérung im R-Wert—Spektrum ergibt und die Bestim-
mung der Frequenz nicht auf den vorderen, schlechter charakterisierten Zeitbereich
beschréinkt ist. Dieser vordere Teil der zeitabhédngigen R—Wert—Spektren ist im Fall
von mit der Sonde "Br(""Se) gewonnenen Daten durch einen prompten Peak iiber-
lagert (sieche Abb. 2.8). Abbildung E.2 zeigt dazu ein nach einem Ausheilschritt fiir
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Abbildung E.1: Angepasste Anteile Ay, Ap und Ay fiir die in Tabelle E.1 aufgeliste-
ten Messungen nach einem Temperschritt fir 120s bei 600°C. Alle tibrigen Fit—Parameter
waren identisch. Auf der Abszisse sind die in der ersten Spalte der Tabelle angegebenen
laufenden Nummern aufgetragen. Dabei markieren die eingekreisten Zahlen die Messun-
gen, die bei einem Abstand von 1/mm aufgenommen wurden. Die mit einem Quadrat
markierten wurden bei 24,5mm, die unterstrichene Messung 10 wurde bei 18,5mm und al-
le anderen wurden bei 25,5mm aufgenommen. Oberhalb des Diagramms ist die verwandte
Messgeometrie angegeben, wobei die unbeschrifteten Messungen in <110>-Orientierung
aufgenommen wurden. Die Messungen an unterschiedlichen Proben sind durch unter-
schiedliche Hintergrundwahl hervorgehoben. Es sind die Proben P16 (BIAub_16), P18
(BIAu_18), P21 (BIAu_21) und P22(BIAua_22) entsprechend Tabelle E.1 im Diagramm
gekennzeichnet.

120s bei 600°C aufgenommenes Spektrum (siehe Nr. 4 in der Tabelle E.1 bzw. Ab-
bildung E.1), in dem der Fit sowie dessen einzelne Komponenten eingetragen sind.
Man kann in dieser aufgeschliisselten Darstellung auflerdem erkennen, dass eine
Anderung des ungestorten Anteils A, gleichbedeutend ist mit einer Anderung der
Anisotropie. Denn entsprechend Gleichung 2.28 gibt die Anisotopie die Anbindung
an die R(t)—Achse an.

E.2 Auswirkung auf die apparativen Anisotropie-

koeflizienten

Im Abschnitt 2.4.1.1 wurde beschrieben, dass die bei der Auswertung einge-
setzten o6ffnungswinkelkorrigierten Anisotropieparameter durch eine Monte—Carlo—
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Abbildung E.2: PAC-Spektrum der Probe BIAu_21 nach Ausheilen bei 600° C fiir 120s
bei einem Detektorabstand von 14mm und einer <110>-Detektorgeometrie. Es sind die
drei angepassten Anteile Ay, Ap und Ay eingezeichnet. Die durchgezogene Linie ist die
Summe der einzelnen Anteile und identisch mit dem Gesamifit.

Simulation der Dampfungskoeffizienten in den BaF,—-Szintillationskristallen fiir die
entsprechenden Energien der y—y Kaskade bei unterschiedlichen Abstdnden be-
stimmt werden. Die so bestimmten apparativen Anisotropiekoeffizienten A}}? gelten
streng genommen nur fiir eine punktféormige Quelle. Bei den hier durchgefiihrten
Messungen handelte es sich jedoch immer um ausgedehnte Verteilungen der Quelle
in der Probe. Dies fiihrt zu zwei Effekten, die nachfolgend betrachtet werden.

Zum einen tritt eine Absorption der y—Strahlung in der Probe auf, die sich stirker
auf der Riickseite der Probe auswirkt als auf der Vorderseite (vom Detektor aus
betrachtet). Zum anderen #ndert sich die Absorption im BaFy—Kristall des Detek-
tors und dadurch die Nachweiswahrscheinlichkeit durch unterschiedlich lange Wege
der y—Quanten im Kristall bei verschiedenen Probe-Detektor—Abstdnden. In Ab-
bildung E.3 ist die Probengeometrie fiir die <110>—Orientierung (siehe Abb. C.1)
gezeigt.

E.2.1 Selbstabsorption in der Probe

Um den Effekt der Absorption in der Probe zu bestimmen, wurde angenommen,
dass die Sondenatome gleichmiflig in der dem Detektor abgewandten Seite verteilt
sind. In Abbildung E.3 sind der Strahlengang fiir die y—Quanten, die von den Kan-
ten der Probe in den Detektorkristall einfallen, fiir den kleinsten (14mm) und den
grofiten verwandten Abstand (25,5mm) eingezeichnet. In der Vergréferung kann
man dann erkennen, dass im Fall des kleineren Abstands (gestrichelte Linien) der
Weg durch das Probenmaterial groer ist als im Fall des grofieren Abstands (durch-
gezogene Linien). Das bedeutet, dass die Absorption in der Probe fiir einen kleineren
Detektorabstand grofier wird.
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Probe

45°

Sondenatome

Abbildung E.3: Probe-Detektor—-Geometrie fiir die <110>-Orientierung. Auf der rech-
ten Seite ist der BaFo—Szintillatorkristall entsprechend Abbildung 2.7 gezeigt. Links ist ei-
ne 500um dicke Probe eingezeichnet. In ihr ist bis in eine Tiefe von 250um eine homogene
Sondenverteilung auf dem der Detektor abgewandten Seite enthalten. Die durchgezogenen
Linien zeigen den Strahlengang fir eine im Abstand von 25,5mm befindliche, 8mm breite
Probe von den dufleren Kanten eine im Abstand von 1/mm befindliche Probe als gestri-
chelte Linien eingezeichnet. Im Kristall ist der parallelverschobene Strahlengang fiir den
bei 14mm befindlichen Kristall ebenfalls gestrichelt eingezeichnet.

Um diesen Effekt abzuschitzen, wird die Transmission durch die gesamte Probe
numerisch ermittelt. Da der Abschwichungsfaktor in InAs nicht bekannt ist, ist
zur Abschitzung zum einen die Rechnung mit dem Faktor fiir Germanium durch-
gefithrt worden und zum anderen als obere Grenze mit dem von reinem Indium. Die
Ergebnisse fiir unterschiedliche Probe-Detektor-Abstinde sind in der Tabelle E.2
aufgefiihrt.

Man erkennt in der Tabelle, dass der Effekt geringerer Transmission bei kleinerem
Probe-Detektor-Abstand in der Rechnung bestétigt wird. Jedoch liegt der Unter-
schied zwischen der Transmission vom grofiten zum kleinsten Abstand fiir gleiche
Probenorientierung bei nur 0,5%. Wesentlich grofier ist hingegen der Effekt, der
sich durch die Betrachtung der unterschiedlichen Probenseiten ergibt. So ist die
Abschwichung der Strahlung, die aus der Riickseite der Probe austritt, bei einem
Abstand von 14mm um 2,7% (fiir Ge) grofler als beim Austreten aus der Vorderseite.
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Transmission bei
~v—Energie | Abstand Probe-Detektor
Ge In
bestrahlte Seite von Detektor abgewandt
250keV 14mm 0,9622 | 0,9171
25,5mm 0,9658 | 0,9224
750keV 14mm 0,9793 | 0,9765
25,5mm 0,9808 | 0,9781
bestrahlte Seite auf Detektor zuweisend
250keV 14mm 0,9885 | 0,9732
25,5mm 0,9893 | 0,9751
750keV 14mm 0,9940 | 0,9928
25,5mm 0,9945 | 0,9933

Tabelle E.2: Fiir die beiden v-Energien der Kaskade berechnete Transmission durch
die gesamte Probe. Angenommen ist eine gleichmdfige Sondenverteilung tber eine Pro-
benbreite von 8mm. Die Berechnungen sind fir beide mdglichen Probenoberflichen—
Orientierungen beziiglich des Detektors durchgefithrt worden. Aufgrund der Unkenninis
tber das Transmissionsverhalten im InAs sind zur Abschdtzung die Werte fiir reines In
(als obere Grenze) und Ge berechnet worden. Deren Transmissionsverhalten ist [Philips/
entnommen.

Dieser Effekt ist ebenfalls um so grofler, je kleiner der Abstand ist. Fiir die Bestim-
mung der 6ffnungswinkelkorrigierten apparativen Anisotropiekoeffizienten wird die
Ungleichverteilung der Sonden in der Probe nicht beriicksichtigt. Dieser Effekt ist
bei jedem Abstand vorhanden, sollte sich aber wie gezeigt stéirker bei kleinerem
Abstand auswirken.

E.2.2 Absorption im BaF,—Szintillatorkristall

Ein weiterer abstandsabhingiger Effekt ist die Absorption im BaF,-
Szintillatorkristall. In der Abbildung E.3 ist auf der rechten Seite der duflerste
Strahlengang durch den Detektorkristall fiir die Abstédnde 25,5 und 14mm einge-
zeichnet. Es ist zu erkennen, dass bei einem kleineren Probe-Detektor—Abstand
der Weg der y—Quanten linger wird und somit eine héhere y—Absorption auftritt,
d.h. die Effizienz steigt. In der Zeichnung ist ebenfalls zu erkennen, dass bei einer
derart ausgedehnten Probe (der aktive Bereich ist mit einer Breite von 8mm
angenommen) die Strahlung vom oberen Bereich der Probe in einem zu grofien
Winkel auf die untere Kante des Detektor-Kristalls auftrifft, sodass sie nicht in
den Kristall eintritt. Die Absorption im BaF,-Kristall ist daher fiir unterschied-
liche Probe-Detektor-Abstédnde, sowie fiir unterschiedlich ausgedehnte Proben
berechnet worden. Fiir die Betrachtung dieses Effektes ist das hoherenergetische
71 (755keV) der Kaskade ausschlaggebend, da bei ihm eine geringere Absorption
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auftritt. Der Abschwichungskoeffizient Fiir BaF, ist [FARU70] entnommen und in
der Abbildung E.4 dargestellt.
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Abbildung E.4: Totaler linearer Abschwéichungskoeffizient o (E) sowie dessen einzel-

ne Komponenten fiphoto(E), thcompton(E£) und pipeer(E) fiir BaFy aus [FARU70]. Markiert
sind die Werte der Photoabsorption fir die v—y Kaskade des " Br(77Se).

Die Ergebnisse der Berechnungen sind in der Tabelle E.3 zusammengetragen. An
ihnen ist zu erkennen, dass sich die Absorption im Detektorkristall fiir geringere
Probenabstinde vergrofiert, dieser Effekt liegt mit etwa 2% im Fall der 750keV—
Strahlung auch um eine Groflenordnung hoher als der zuvor betrachtete Effekt der
Absorption im Probenmaterial. Jedoch ergibt sich dieser abstandsabhéingige Effekt
auch fiir eine punktférmige Quelle. Zum Vergleich sind die Ergebnisse dazu ebenfalls
in der Tabelle eingetragen.

Das bedeutet, dass in der Monte—Carlo—Simulation dieser Effekt bereits beriick-
sichtigt wird. Allerdings ist auch zu erkennen, dass fiir eine ausgedehnte Probe der
Unterschied der Absorption gréfler ist als bei einer punktférmigen Quelle. Dieser
Unterschied ist jedoch kleiner als 0,5%, und somit in der gleichen Groéfienordnung
wie der Unterschied aus der Betrachtung der Selbstabsorption in der Probe.

Aus den hier durchgefiihrten Uberlegungen liisst sich nicht schliefen, worin die Ut-
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- Breite Absorption im BaFy | Verhiltnis

Energie der beim Abstand j=

Quelle 14mm 25,5mm (%]

750keV 8mm 0,0794 0,0777 2,14

6mm 0,0793 0,0777 2,02

4mm 0,0792 0,0776 2,02

punktformig | 0,0791 0,0776 1,90

250keV 8mm 0,7252 0,7175 1,06

6mm 0,7247 0,7172 1,03

4mm 0,7241 0,7170 0,98

punktformig | 0,7237 0,7168 0,95

Tabelle E.3: Berechnete mittlere Absorption im BaFs-Kristall, entsprechend der Geo-
metrie in Abbildung E.3, in Abhdngigkeit von der Grifie der Quelle und dem Detektorab-
stand. In der letzten Spalte ist das Verhdltnis der Absorptionen fiir die beiden Abstinde
angegeben.

sache fiir die unterschiedlichen Anteile bei den Messungen bei unterschiedlichen
Probenabstédnden liegt. Jedoch ist gezeigt worden, dass aufgrund geometrischer Ge-
gebenheiten eine Ungenauigkeit beziiglich der verwandten 6ffnungswinkelkorrigier-
ten Anisotropieparameter vorliegt.

E.3 Auswirkung auf die Auswertung der PAC-
Messergebnisse

Um den Effekt der Unsicherheit in den verwandten apparativen Anisotropiekoeffi-
zienten auf die Auswertung der Messergebnisse zu betrachten, erfolgt eine weitere
Auswertung der Daten aus den abstandsabhéngigen Messungen. Im Fall der Mes-
sungen 9, 10 und 11, die bei unterschiedlichen Abstéinden an der Probe BIAub_22
durchgefiihrt worden sind (siehe Tabelle E.1), wurden die erhaltenen verschiedenen
Anteile gewichtet gemittelt und dann die Daten erneut mit festgehaltenen Parame-
tern gefittet; lediglich die additive und die multiplikative Konstante (siehe Kapi-
tel 2.4.1.3) wurden freigelassen. Tabelle E.4 fasst dieses Ergebnis zusammen.

Die Abbildung E.5 zeigt die drei Messungen. Es sind zum einen die Einzelfits einge-
tragen (durchgezogene Linien), die unabhéingig fiir jede Messung gewonnen wurden,
zum anderen die Fits bei denen alle Parameter auf die gewichtet gemittelten Wer-
te festgehalten wurden und nur die multiplikative und additive Konstante variabel
waren (gepunktete Linien). Man erkennt deutlich, dass die beiden unterschiedlichen
Fits in allen drei Féllen gut iibereinstimmen und die Daten gut beschreiben. Im
Wesentlichen liegt der Unterschied in der Anbindung an die y—Achse, die durch die
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Abstand | AZ5P | multiplikative additive % von
[cm] Konstante Konstante Ago
l4mm | -0,325 | 1,00(0,02) | 0,020(0,002) | 6
18,5mm | -0,356 1,00(0,01) 0,001(0,002) 0,4
25,5mm | -0,383 | 1,00(0,01) | -0,019(0,002) | 5

Tabelle E.4: Auswertung der in der <110>-Orientierung bei Raumtemperatur auf-
genommenen abstandsabhdngigen Messungen von Probe BIAub_22. Alle Parameter au-
Ber der multiplikativen und der additiven Konstante, die in der Tabelle angegeben
sind, sind als gewichtete Mittel der Einzelfits festgehalten. Es sind A,=19%, Ap=25%,
vop=374MHz, §p=0%, np=0, Ay =53%, vov=389MHz, &y =41% und ny=0. Der iff-
nungswinkelkorrigierte Anisotropieparameter ALY ist ebenso angegeben sowie das Verhilt-

nis der additiven Konstanten dazu.

freie additive Konstante verschoben wird. Dieser Teil ist vergréflert in den Spektren
dargestellt.

Abstand Probe-Detektor:
18,5mm

04t

o 1
4

0 10 20 30 40 500

10 20 30 40 500 10 20 30 40 50

Zeit [ng]

Abbildung E.5: In unterschiedlichen Abstinden aufgenommene PAC-Spektren der Pro-
be BIAua_22 nach einem Ausheilschritt fiir 120s bei 600° C. Die Messgeometrie war bei
allen Messung <110>. Als durchgezogene Linien (in der Legende mit a) bezeichnet) sind
die einzeln an die Messungen angepassten Fits eingetragen. Bei den gepunkteten Lini-
en (in der Legende mit b) bezeichnet) handelt es sich um den Fit, bei dem lediglich die
additive— und die multiplikative—Konstante variiert worden sind (siehe Tabelle E.J). In die
Spektren sind zusdtzlich Vergrofierungen des Anfangsbereichs eingetragen. Als gestrichelte
Linien eingetragen sind die AgL'—Werte.

Somit bleibt die Schlussfolgerung, dass die ermittelten Anteile fiir A, und Ay mit
einem apparativen geometrischen Fehler unbekannter Grofie behaftet sind. Der ein-
heitliche Anteil A, der zur weiteren Interpretation der Messergebnisse dieser Arbeit
betrachtet wird, ist hingegen gut bestimmbar.
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