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* Die Positronenannihilation als Methode zum Defektnachweis
- Techniken: Lebensdauer-Spektroskopie
- Dopplerverbreiterung der Annihilationslinie

* Einige Beispiele
* Zusammenfassung
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Positroneneinfang durch Kristalldefekte

e’ source thermalization

= diffusion
OQ O OO O i

vy Quant diffusion
(1.27 MeV) length:

oo,: 000 A=100 nm

trapping ¥ Quant (511 keV)

Positronenwellenfunktion wird im Defekt lokalisiert
Annihilationsparameter dndern sich, wenn Positron im Defekt zerstrahlt
Defekte kénnen nachgewiesen werden (Identifizierung und Quantifizierung)
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Das Einfangpotential von geladenen Leerstellen

e /ol

A pos1tlve charge
4 V +

=
= Rydberg states

——————— 1 .
81 Fe----- y©O neutra / due to negative charge
o
2 Ry

"""" negative charge

>
X

Attraktives Potential durch fehlendes Atom (abstoBender Kern fehlt)
in Halbleitern: Zusatzlicher Coulomb-Anteil (x 1/r - ist weit ausgedehnt)

kein Positroneneinfang durch positive Leerstellen
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Die Positronenlebensdauer-Messung

Birth y—ray o
1.27 MeV annihilation
At ® 0.511 MeV

el

1. Positron lifetime
I

Sample
po.sitron source
i
\
22-Na / T~
diffusion (100 nm)
100 pm

Thermalization
(1 ps)
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Die Messung der Positronenlebensdauer

SCA
?’Na Source | 1.27 MeV
aVAVA: - sart [| PM
1.27 MeV ! [ Start ‘ BB
5 Sample AC Ld=
(@)]
Re!

e | Stop j\
Y €N\~~~ Vswop| [| PM |., l :
511 keV 511 keV SCA

Scintillator 511 keV

* Positronenlebensdauer wird als Zeitdifferenz gemessen zwischen 1.27 MeV
Gammaquant (8*-Zerfall) und einem 0.511 MeV Quant (Annihilationsprozef)

+ PM=Sekundarelektronenvervielfacher; SCA=Einkanalanalysator (Constant-Fraction
Typ); TAC=Zeit-Impulshéhen-Konverter; MCA= Vielkanalanalysator
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Positronenlebensdauer-Spektren

Lebensdauerspektren bestehen
aus exponentiellen
Zerfallstermen

’|O6 F | ' | ' | ' |
[ As—grown Cz Si ]
Plastically deformed Si |

Einfang von Positronen in
Defekte mit of fenem Volumen
fiihrt zu langen Komponenten im
Spektrum

Spektrenanalyse wird mittels
nicht-linearer Anpassroutinen
nach Subtraktion von
Untergrund und Quellanteil
durchgefiihrt

Counts

Ergebnis: Lebensdauern 7, und
Intensitdten I,

Time [ng]




Defekte in Ge nach Elektronenbestrahlung

* Elektronenbestrahlung induziert Frenkelpaare
* Ausheilstufe bei 200 K
* bei hohen Bestrahlungsdosen bilden sich Doppelleerstellen

290

Average positron lifetime [ps]
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Defekte in Eisen im Zugversuch und nach Ermudung

* ausgedehnte Studie von Defekten in mechanisch geschddigtem Eisen und Stahl

* Positronen sind sehr empfindlich fiir Nano-Defekte: Nachweis der
Defektgeneration bereits im Hookschen Bereich der Spannungs-Dehnungs-Kurve

average positron lifetime in
pl\jre i?on%fter tenslsilelstralin I 130 H——r— E —_
ol
T (ps) G (N/mm2) I % ] IE
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L—u—l 150 =
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€ (% of fracture strain)

(Somieski et al., 1996) fatlgue CyCleS
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Laserhirtung von Stahl

relative Position [mm]
10 5 0 & 10

& ] - oberfldchliche Hédrtung von Stahl
L ' 6 "= :
E 160 1 | ‘5:, mit Laserpulsen
< | 1 |5 = - Laserleistung 1330 W, 16 mm/s
= 150 } %
S . 4 E - Hdrtung durch mikrostrukturelle
% 140 } ~ Umwandlung des Stahl und durch
L - 3 E Bildung von Versetzungen
130 p =

% , % * Positronen sind nicht fir Hdrte
§ 120 b {12 = empfindlich, aber fiir Nanodefekte
< - ;

: I

T
5 ,! i ; . Steel
40 5 0 5 10
Laser Trace

(Somieski et al., 1996)
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Die Dopplerverbreiterung der Annihilationslinie

Birth y—ray
1.27 MeV

—g

At ©

1. Positron lifetime

/

positron source
o -

22-Na

Sample

b2 b

RN
o

o
o
T

o
®»
T

Normalized intensity

'\
diffusion (100 nm)

100 um

Thermalization
(1 ps)
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3. Doppler broadening

0.511 MeV £ AE, AE= pzc/2

Halle

e" annihilation

506

508

510

in GaAs ?7% T. .\'\%Sr
;defect- .I .\.
free ./ \
A
AR
| FWHM = 2.6 keV \-\ FWH

512 514 516
y-ray energy [keV]

518

520



Messung der Dopplerverbreiterung der Annihilationslinie

22-Na source

4+ Sample
© Ge Stabilizer] MCA
e _Detector
AR NVAVAISENVAVA b4 > ADC Memory
511 keV 511 keV

» Elektronenimpuls in Ausbreitungsrichtung der 511 keV y-Quanten fiihrt
zur Dopplerverbreiterung der Annihilationslinie

* kann mittels Energie-dispersiver Ge-Reinstdetektoren gemessen werden
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Linienform-Parameter

Intensity [arbitrary units]

I
504 506 508

éaA.s

e Plastically deformed

A Reference

513 514 515

510 512 514 516
y—ray energy [keV]
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S-Parameter:
S = AS/AO

W -Parameter:
W = Aw/Ao

W-Parameter hauptsdch-
lich durch Annihilation
mit Core-Elektronen
bestimmt (chemische
Information)




Die Doppler-Koinzidenz-Spektroskopie
22
N
SOUI’Cg \

N Sample
Ge = Ge

detector A . detector B .

VAR VAYALL EVAVA

511 keV 511 keV o

LN, Annihilationsquantes

koinzidenter Nachweis des

zZweiten

reduziert den Untergrund

] - Benutzung eines zweiten Ge-
\v/ \4 Detektors verbessert die
L Energieauflosung
ADC ADC
Coincidence
— Memo —
MCA i
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Doppler-Koinzidenz-Spektren

Normalized intensity

LI 69><10 -50x1o -28X10 -69X1051O

525 j'f Al
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Relative intensity
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10°FS R

ohne

/ Koinzidenz

mit einfacher

E2 Detector B y-ray energy [keV]

500 505 510 515 520 525
E Detector A v-ray energy [keV]
1

=1022 keV
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Informationstiefe der Positronenmessung

10

1

102 107 10

2

10

3

10

4

10° 108

Positron energy [eV]

breites Emission-
Spektrum bis 540 keV

tiefe Implantation in
Probe

ungeeignet fir
Untersuchung diinner
Schichten

monoenergetische
Positronen nétig

Moderation mittels
Metallfolien

Si: 50pm (770pm)

GaAs: 22pum (330um)

mittlere (maximale) Implantationstiefe von unmoderierten Positronen (1/e 0.999):

PbS: 15um (220um)
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Moderation von Positronen

W (110) single crystal foil
(negative workfunction)

«— 2upym —— fraction

annihilation =13%

— -

8 E .

; » thermalization diffusion

] > |

7 4 mor:ttoenergetzc - 0, 05%
positrons

= fast e'l-)

E E=3 eV

= >

S

- fast positrons =g79,

—
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Effektivitit der Moderation: ~10™

up to several 100 keV

i



Das Positronenstrahlsystem in Halle

source [ExB filter  collimator accelerator sample

/

= |
7_))J - f((((f I

av=0..50 kV 0..5pum
penetration depth

moderator
magnetic
ExB  guidance field

- Spot Durchmesser: 5mm
- Zeit fir eine Doppler-Messung: 20 min
» Zeit fiir Tiefenscan: 8 h
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Laterale Auflosung

-.:||-"r’ mittels Positronen-
Do,

Munich Positron Raster-Mikroskop

. //'\ Microscope

* laterale Auflosung ca. 1 ym

* Auflésung durch Positronen-
diffusion limitiert (ca.
100nm)

* anderes System an Univ.
Bonn

1

o )
. . (A
Specimen Manipulator \
fa

! i

0 1m
W. Triftshauser et al., NIM B 130 (1997) 265
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Beispiel: Mikroharteeindruck in GaAs

* Vergleich von Rasterelektronenmikroskopie (SEM), Kathodolumineszenz (CL)
und dem Minchener Raster-Positronen-Mikroskop; Problem hier: Intensitdt

—
=

EBRBHEHERS

-~
(=]

sg284 KL 1888x posi MHE 31.87.82 38pn sg28s SE 188Bx posi MHE 31.87.82 38¢m

(Krause-Rehberg et al., 2002)
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* Defekte mit offenem Volumen:
- Leerstellen & ihre Agglomerate

- Versetzungen (Defekte auf der
Versetzungslinie)

- Korngrenzen (fir Korner < 1uym)
* Defekte ohne offenes Volumen:
- Ausscheidungen

- negativ geladene Defekte, z.B.
akzeptorartige Verunreini-
gungen in Halbleitern

Welche Defekte?

Positron lifetime [ps]

400
380

360

340

320

300

280

260
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Positroneneinfang in/an Ausscheidungen
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Leerstellencluster in S1 .- a

- theoretical calculation by

g= —8— Saito, Oshiyama (1996)

’ ---B-- Hakala et al. (1997)
---0-- Puska, Corbel (1988)

| | | | | | | | | | |

0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
Vacancy cluster size




Positroneneinfang durch einen Defekttyp

Positron source

dn, (t)
I Thermalization gt == (}“b T Ky )nb (¢)
Defect-free bulk dn.(t
C ) o ):—/’tdnd(t)+lcdnb(t)
- dt
l Kq Trapping
Defoct Losung ist das Zerfalls-
spektrum der Positronen:
Y 7Lb ?Ld Annihilation t t
C Annihilation radiation ) D(t)=1, eXP[_T_l) + 1, eXP(_ z]
Abkiirzungen: Die 7, und I, werden gefittet = Ergebnis:
Einfangrate «
T, = : T, = 1
S/ Y P :]2[1_1]
[ =1-1, I =—"1d L7, 74
A, — Ay + K,
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Bestimmung absoluter Defektkonzentrationen

* Der Einfangkoeffizient u

10° 10" 10° 10° 10" 10° 107
T'_'1011 |=- T P 7 .
10 :Sensitivity range . d
10 / E

Trapping rate [s

Average positron lifetime

%

Vacancy concentration
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Kk =uC

muss durch eine unabhdngige
Methode bestimmt werden

Positroneneinfang kann stark

von Temperatur abhdngen = p

=1(T)
Defekt in Sizooc| 1 (1019 s71)
V- 1
vV 2
Vo 0.5
V—I—
Versetzung
Leerstellen-
cluster




Identifikation von V., -Si.,-Komplexen in GaAs:Si

occupied empty states
LI | L | R
— ¢ Positrons -c___ ]
5 10" E ® STM-[Si -Vl I_
c 3
0 )
©
£ 10" z
'€0.2
%0 1 o 100"F = 3
20.0 o
123456789 123456789 o o L
lattice spacing in [110] direction = 108 10

* Rastertunnelmikroskopie an GaAs-(110) Spaltfldchen

Si concentration (cm'3)

* Defekt als Vg,-Sig, Komplex identifiziert  ° Quantifizierung —
\ Ubereinsyimmung

Einfachleerstellen in GaAs:Si sind V- Si;,-Komplexe

Gebauer et al., Phys. Rev. Lett. 78, 3334-3337 (1997)
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GaAs undot. mit 6e18 Cu: abgeschreckt
Diffusion von Cu in GaAs temperaturabhiingige Messungen
400 K | nach verschiedenen Ausheilschritten

v
280 ¥ 500K ——T1——T1—
* In GaAs:Cu sowohl Interstitial-Loops als auch 0K
Leerstellenagglomerate gefunden (Kooperation Dr. ¢ 600K
Leipner) 650K
2100 m 700K -
* Vermutung: dhnliche Verhdltnisse wie bei Zn- ® 750K
Diffusion (TEM, Luysberg et al., 1992) 1 e 30K
°* Experiment mit Positronen: a A 350K
1. 30 nm Cu-Schicht aufgedampft 2 A 90K i
2. Temperung bei 1100°C (unter As- 3
Druck) -
3. Abschrecken zu RT é 250 L -
4. Anlassen zu verschiedenen T 2
5. Positronenmessung o
* Cuist bei RT ibersdttigt, beginnt Ausscheidung § 240 - i
* Ergebnis: Bildung von leerstellenartigen S

Defekten bei erneuter Cu-Diffusion

230_% _
2 5
BB o ¥

0 100 200 300 400 500

measurement temperature (K)
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Bestimmung des Defekttyps

Bildung dieser Cluster ist
unabhdngig von Dotierung (Te)

identisches Verhalten auch in
undotiertem GaAs

zundchst ist Defekt-LD bei ca. 250
ps (Einzelvakanz)

bei Temperung wird LD groéfer: 320-
350 ps entspricht etwa
Doppelvakanz

bei 800 K: T, > 450 ps: grofe
Leerstellenagglomerate (n > 10)

Martin-Luther-Universitat Halle

defect-related

2
(72] - .
£ 270t -
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© 240 i
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500 B | ! | ! | ! | ! | |

®  undoped GaAs
40T o GaasTe ]
@ 400 | -
2

o 3950 F =
E 300f )
£ 250 -

1 ’O II .' II .' II .' II .' II

measurement temperature; 466 K
.g’ 05} . -
c
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0’0 | 2 | 2 | 2 2 |

500 600 700 800 900

annealing temperature (K)



Ll ]

T

| ] | | I ] I ] I ) ] T I
/l\."acancy chain in <121 }-direction‘

°

* mittels molekulardynamischer
Clusterrechnungen wurde Energie-
gewinn durch Clusterung von
Einzelleerstellen berechnet

N

|Vacancy Clusterl B

Energy Gain AE [eV]

IIIIIILIIIIIIIIIIIIIi[IlIl

Relaxation wurde beriicksichtigt -5
450

‘unrelaxed crusier|

besonders glinstig: 12 Leerstellen

Positronenlebensdauer wurde 400

berechnet

relaxed clusterl

350

stabiler 12-er Cluster zeigt

Positronenlebensdauer von ca. 450 SRR axea ohan
ps

Ubereinstimmung mit Experiment

300

[sd] ewney uosnisod

250

aber: Cu-Dekoration nicht T T B

beriicksichtigt 0 5 10 15
Number of Vacancies

]
Q

TEM Staab et al., Physica B 273-274 (1999) 501-504
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Doppler-Koinzidenzmessungen an GaAs:Cu

* im Hochimpulsbereich (>10-2 myc)
dominiert die Annihilation mit
Core-Elektronen

* Impulsverteilung dieser Elektronen
entspricht der der Atome

®* ist relativ einfach auszurechnen

* im Beispiel: durch Lebensdauer
detektierte Leerstellencluster
haben Cu-Atome als ndchste
Nachbarn in unmittelbarer
Umgebung

Martin-Luther-Universitat Halle

Ratio to bulk GaAs

1,00

0,75

-3
p, (107" mc)

| | |
o %, |
[ . R Mwmm.o“’. M’“§ “# #%#
X ‘,o" Cu ‘
— | |
Py ® A
%o e A
of 00 . A
:AABfAA A A“;....Z...:.. .32&. ZfAAgé. PY .02
BANR, P 2 2 AAAAZ oL °
] A Vi A.
g + . /N m
L] ++++++++ N m
i " +++ |
Vea-Sie, '-_ﬂ'#*:ﬂ.
Sl-GaAs:Cu (annealed, at 500 K)
° SI-Ga,IAs:Cu (as quc?nched, at 30 IK)
0 10 20 30

K. Petters, 2001, unverdffentlichte Ergebnisse




Zn-Diffusion in GaP

’g\ 300 [ T 'k T T T T T
o 275 | vYYV¥Yyvyvyvy |
£ * T X
= L v A i, A I
L 0¥ A S A2 4 % -
* Experimente in Kooperation mit Univ. 5 | 1
Minster % 225 |- a ® intrinsic -
)] | 1 ® undoped anngaled
* Zn wurde bei unterschiedlichen 200 |t & 2 L e
Bedingungen in GaP eindiffundiert : v Zn69 - ann. with pure Zn
. 280 |- -
* sehr deutliche Effekte i vV,
. . m v A
* Leerstellenkonz. teilweise > 1018 cm-3 & 270 - v e
(] L
* offenes Volumen: Einfachleerstelle % 260 |- v -
° inProbe Zn86 ist detektiertes offenes ¢ [ _ 7
. . S 250F Vv -
Volumen kleiner als in Zn69 = v
2 !
* Untergitter der Leerstelle ?? o 240 - .
% i A A A,
* isolierte P-Leerstelle sollte nicht O H30 | LA Ya, -
detektierbar sein (ist positiv) D o
220-‘.::=.'...l-l--- i
1 l 1 l 1 l 1 l 1 l
0 100 200 300 400 500
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* Dopplerkoinzidenz-Messungen zeigen keinen Hinweis auf Vac-Zn-Komplexe

2,5 I - I - I - I - I - annealed

Zn69 - Zn diffusion
Zn86 - Zn diffusion | -
Zn85 - without Zn
Zn - pure Zn

N
o

|
7

\

4 ronm

Ratio to bulk GaP
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GaAs: Temperung unter definiertem As-Partialdruck

- Zweizonen-Ofen: Kontrolle der s=1-2x _ congruent point
Propentemperatur und des As ax10° oM 4xt0S
!DartlaldrUCk_S ) o 16004 Liquid phase+gas —

- ist notwendig fur definierten i s ;
Zustand im Dampfdruckdiagramm 14004 1100

1200 +liquid \ [ooo =
. 160 mm ¢ | +gas I &
10 mm b . T =
1000 - i
! -/700
:I (- = . 1 GaAs B
: 8004  *liquid (-
Gahs Metallic 1 +gas Gans |
| g ] +As =
Samples Arsenide 600 - e
L & {] l
= 408 7 100
":_DJ_ 00 02 04 06 08 10
= y = [As]/([Ga]+[As])
L
f H. Wenzl et al., J. Cryst. Growth 109,
. o 191 (1991).
Torope: 1100° C o

bestimmt As-Druck
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Experimente in n-GaAs

S iGa'VGa TeAs'VGa

] GiAsSi | A 'GaAs:TeI

HEH
N
o_l

©

N < [Te]in cm®
& e [ 1250
£ G 6x10"
~ C 7y
c ) 1245 &
e} © vt
© S 107 e
S 10" [ 1240 o
c 3 o
g = o
c S 235 ®
3 > i >
> @
2 — Linear fit § 16 i
@© c 10
(&)
S >
>
0.01 o1 T 01 ] "'10231
Arsenic pressure (bar) " Arsenic pressure (bar)

Thermodynamische Reaktion: J. Gebauer et al.,

1/4 As 95 & As as T VGa Physica B 273-274, 705 (1999)

Massenwirkungsgesetz: Fit: [Vg,-Dopant] ~ p,"

[Vl = Kyg % Pas™ —>n=1/4
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Vergleich zu undotiertem GaAs

L) | UL RUL UL | UL IRLALRLILY) | LILISLLILAUILILY
B S|-GaAs
A GaAs:Si -

—
o
-
-l
|

Concentration (cm'3)

Thermodynamische Reaktion:
As,, &>V, + 1/4As 928

Massenwirkungsgesetz:

[Vasl = Kyas X Pas™

Fit: [V-complex] ~ p,®

—>n=-1/4

0,01
Arsenic pressure (bar)
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0,1 1 10

l

As Leerstelle




Defekte nach Selbstimplantation in Si - der R,/2 Effekt

* nach Hochenergie-Selbstimplantation von Si (3.5 MeV; 5 x101® cm-2) und RTA
Ausheilung (900°C, 30s): zwei neue Getterzonen bei R, und R,/2 (R, = projected
range of Si*)

* findet man mit SIMS nach Cu-Kontamination von der Rickseite und Diffusions-
Temperung

TEM image by P. Werner, MPI Halle

. * bei R, gettern durch interstitielle
Versetzungsringe (gebildet durch
Uberschuss-Si wdhrend RTA-

: Ausheilung)
o {  ° aber keine Defekte mit TEM bei R,/2
g ‘ sichtbar
~ 17
g 107 / i 3 ° Welcher Natur sind diese Defekte?
R S
b of “o‘ . Fo3Y
= 16le . . A g
L 10 F Koo A £ S k “ E
= e 3 L%
SOF R R,
U 1015 ¢ | , | e o e
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positron

lifetime (ps)

Verbesserte Tiefenauflosung mit dem

f

Miinchener Positronen-Raster-Mikroskop

efect depth

10 um

positron
microbeam
E =8 keV * Probe wird keilformig poliert

(0.5..2°)

* Defektprofil von 10 ym wird
auf 1 mm
.auseinandergezogen”

—> scan direction

lateral resolution
.2 pm * Tiefenauflosung kann optimal
eingestellt werden

>

B Tdefect

" Thulk
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0 scan width I mm




0 1 2 3 4 5 6

078 ! I ! | ! I | I ! I ! I ! I
Erstes Defekt-Tiefenprofil mit ol ey T
. . oF 1 _gee® o’ ' rapped positrons
dem Positronenmikroskop =L e * ]
| [, i PN I ..“?"?"1"'.“‘."'."‘
F 1 ' 1 t —
450 '?....o defect-related .
* 45 Lebensdauer-Spektren entlang Keil a0l ./ . \. retime )
entsprechen Tiefenauflosung von 155 nm & 1 e I S DR
(oo = 0.81°) T 3OL °\.. L divacancytype -
* Positronenenergie 8 keV = mittlere —
Eindringtiefe 400 nm 0 o | silicon self-implantation ||
* ergibt optimale Tiefenauflosung g 360 Lu i 26130908% _
* beide Defekt-Regionen gut sichtbar: & - Cu contaminated
S 340} .
* Leerstellencluster mit ansteigender g | -
Dichte bis 2 um (R, /2 region) é 300 | — i
* in R, Region: Lebensdauer t, = 330 ps; = L Cu SIMS-Profil
offenes Volumen entspricht dem einer s 2O . )
Doppelleerstelle; muss durch 280' | , ) '
Versetzungsringe stabilisiert werden Yy ‘ ﬂ bulkesilicon . 7]
260 R R SR . 1|

R. Krause-Rehberg et al., Appl. Phys. Lett. 77 (2000) 3932
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Zusammenfassung und Ausblick

* Positronen sind besonders empfindlich fiir leerstellenartige Defekte
* untere Nachweisgrenze beginnt etwa bei 1015 cm-3 (in Si)

* viele weitere Anwendungsfelder: Polymere, Defekte beim Sintern,
Keramiken, ...

* in der Zukunft brauchen wir intensivere Positronenquellen fir
Nutzergruppen

* FRM-II in Garching und EPOS am FZ Rossendorf

Vortrag als PDF-File:
http://positron.physik.uni-halle.de
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