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1. Einleitung

1. Einleitung

InxGaixAs-Quantengraben finden bei der Herstellung von Halbleiterlasern fur den
nahen Infrarotbereich (A » 1um) wegen der Méglichkeit, die gewlinschte Emissions-
wellenldnge gezielt einstellen zu kdnnen, weitverbreitete Anwendung. Insbesondere
werden solche Laser als Pumpquellen fiir optische Faserverstarker genutzt, wobei
optische Ausgangsleistungen des Pumplasers im Bereich > 200 mW im Monomode-
Betrieb gefordert werden. Anwendung finden In,Gai.,As-Laser mit einer Wellenlange
von 1060 nm auch zur Abstands- und Langenmessung (Laserradar). Fur diese An-
wendungen werden Laser-Lebensdauern von mehr als 10* Stunden erwartet. Um
eine solche Langzeitstabilitat des Bauelements zu gewahrleisten, ist eine besonders
hohe kristalline Perfektion des Halbleitermaterials erforderlich. Das bedeutet, dass
keine Kristallbaufehler wie Versetzungen oder Punktdefektansammlungen, die zum
Ausgangspunkt fur Degradationsprozesse werden kénnen, im Bauelement vorhan-
den sein dirfen.

Die gewinschten optischen Eigenschaften lassen sich durch Variation der
Schichtdicke und der Zusammensetzung des Quantengrabens einstellen. Da jedoch
InkGaixAs je nach eingebauter Indium-Konzentration eine gréRere Gitterkonstante
als das als Substrat verwendete GaAs aufweist, kommt es beim Aufwachsen zu
mechanischen Verspannungen in der Schicht. Erreicht die dabei akkumulierte
elastische Energie den zur Versetzungsbildung erforderlichen Wert, kommt es zur
plastischen Verformung, das heil3t zur Relaxation der Schicht. Will man
Emissionswellenlangen > 1 ym erreichen, ist es erforderlich, einen hohen Indium-
Anteil (x > 0.3) in die Schicht einzubauen, was zu einer hohen Verspannung fihrt.
Deshalb ist die Untersuchung der Bedingungen des Einsetzens der Relaxation fir
Laserbauelemente von besonderer Bedeutung.

Ein weiteres Anwendungsgebiet verspannter In,Gai.,As-Quantengraben ist die Her-
stellung von pseudomorphen High-Electron-Mobility-Transistoren (HEMTSs), bei de-
nen die Héhe des Bandkantensprunges durch die Variation der Dicke und der Zu-
sammensetzung der In,Gas.As-Schicht definiert werden kann. Auch hier werden
hohe Anforderungen an die Perfektion der Schicht gestellt, weil das Bauelement

beim Betrieb einer hohen Strombelastung ausgesetzt wird.
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Zur Herstellung von hochreinen und perfekten In,GaixAs-Schichten werden Ziich-
tungsverfahren wie die Molekularstrahlepitaxie (MBE) und die Abscheidung aus der
Gasphase metallorganischer Verbindungen (MOVPE) genutzt. Letztgenanntes Ver-
fahren bietet sich insbesondere fir die industrielle Anwendung an, weil es die kos-
tengiinstigste Beschichtung von GaAs-Substraten mit bis zu 4 Zoll Durchmesser er-
mdglicht. Deshalb kommt der Optimierung des MOVPE-Ziichtungsprozesses durch
gezielte Beeinflussung der Zichtungsparameter eine besondere Bedeutung zu. Ziel
dieser Arbeit ist es, den Einfluss einiger wichtiger Ziichtungsparameter, wie der Ab-
scheidungstemperatur und der Zusammensetzung der Gasphase, auf den Relaxati-
onsprozess zu untersuchen und somit den Parameterraum fir defektfreies MOVPE-
Wachstum von In,Gaq.As-Quantengraben mit mdglichst langwelliger Emissionswel-

lenlange zu definieren.

2. Stand der Forschung

Ausgehend vom bereits 1949 von Frank und van der Merwe /1/ entwickelten Konzept
des pseudomorphen Wachstums war das Relaxationsverhalten von In,Gaq.,As-
Schichten, die auf GaAs-Substrat aufgewachsen wurden, in den letzten Jahren Ge-
genstand zahlreicher Verdéffentlichungen.

Pseudomorphes Wachstum einer Monolage eines Materials mit einer von der des
verwendeten Substrates verschiedenen Gitterkonstanten findet dann statt, wenn sich
die wachsende Schicht mit ihrer parallelen Gitterkonstanten a;; an die Gitterkonstan-
te des Substrates angleicht. Fur Material mit kubischer Kristallsymmetrie, wie z. B.
InGa1.xAs, wird dabei das ehemals kubische Gitter der Schicht tetragonal verspannt.
Ist die Gitterfehlanpassung Aa/a zwischen Schicht und Substrat > 14%, wachst die
Monolage mit ihrer natirlichen Gitterkonstanten auf. Die Gitterfehlanpassung rela-
xiert in diesem Fall Uber Anpassungsversetzungen und fuhrt zur Ausbildung eines
Versetzungsnetzwerkes an der Grenzflache Schicht/Substrat. Je groRer die Gitter-

fehlanpassung ist, desto geringer muss der Abstand s der Versetzungen sein (1).
s = b/( Aa/a), (1)

b ist dabei der Betrag der Stufenkomponente des Burgers-Vektors der Anpassungs-

versetzung und Aa/a die Gitterfehlanpassung.
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1974 entwickelten Matthews und Blakeslee eine allgemeine Theorie zur Beschrei-
bung der Bedingungen fur die Entstehung von Anpassungsversetzungen in ver-
spannten Multischichten /2/, deren Gitterkonstante unterschiedlich, die Dicken der
die Multischicht bildenden Einzelschichten aber gleich sind. Sie gingen dabei von
einem Gleichgewicht der auf eine durchgehende Versetzung wirkenden Krafte aus,
die zum Umbiegen dieser Versetzung und zur Ausbildung von zwei in den Grenzfla-
chen zwischen den verschiedenen Materialien liegenden Anpassungsversetzungen

fuhren. Sie definierten die kritische Dicke zur Bildung von Anpassungsversetzungen

h; als die Dicke, bei der die Kraft F¢, die durch die Gitterfehlanpassungsverzerrung

ausgeibt wird (2), gleich dem Doppelten der Dehnung der Versetzungslinie F) ist

(F:=2F, ). Da die Versetzungen, die zum Abbau der Spannungen fuhren kénnen,

Ublicherweise 60°-Versetzungen sind, gilt (3, 4).

2G(1+v)

- d-g- (2)
Fe 1-v) b-d-e-cos i

G ist dabei der Schermodul der Schicht, v die Poisson-Zahl, b die Komponente des
Burgers-Vektors in der (001)-Ebene, d die Schichtdicke, € die Verzerrung (strain) und
cos A =1/2.

2
Gb (1- v cos? oc)(lng+ 1) 3)

Fi= 4n(1-v) b

o ist der Winkel zwischen der Versetzungslinie und dem Burgers-Vektor (60°). Fir

die kritische Schichtdicke gilt dann

2
. b _(1—vcos o) Inh—°+1) @
2nf (1+v)cos i b '

wobei f die Gitterfehlanpassung Aa/a darstellt. Sind die Schichtdicken im Multi-

schichtsystem gleich, verteilt sich die Verspannung auf beide Materialien gleich, so
dass emax = f/2 ist. Wenn dann F, > 2 F) ist, kommt es zur Bewegung der durchge-

henden Versetzung und zur Ausbildung von zwei oberhalb und unterhalb der ver-

spannten Schicht liegenden Anpassungsversetzungen. Der in Gleichung (4) berech-

3
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nete Wert fur die kritische Schichtdicke ist 4 mal gréf3er als der fir eine Einzelschicht
auf einem Substrat /2/.

Matthews beschrieb auch einen anderen méglichen Entstehungsmechanismus von
Anpassungsversetzungen, namlich den Uber die Bildung von Versetzungshalbschlei-
fen an der Probenoberflache, die dann zur Grenzflache gleiten kénnen /3/. Ein sol-
cher Oberflachenmechanismus muss zur Beschreibung der Anpassungsverset-
zungsbildung herangezogen werden, wenn das Substrat weitgehend versetzungsfrei
ist. Die experimentelle Bestatigung fur einen solchen Oberflachenmechanismus lie-
ferten Petroff und Sauvage /4/. Matthews wies darauf hin, dass bei einer Relaxation
Uber Versetzungsschleifen in jedem Fall die Aktivierungsenergie zur Ausbildung der
Versetzungshalbschleife an der freien Oberflache aufgebracht werden muss. Diese
Energie ist bei hdheren Zichtungstemperaturen schneller erreicht.

Fritz u. a. /5/ bestatigten die mit der Matthews/Blakeslee-Theorie vorhergesagten
kritischen Dicken experimentell fir In,Ga.xAs/GaAs-Supergitter.

Das Modell von People und Bean /6/ geht von einer Balance der Grenzflachenener-
gie E, (5) mit der Energie Ep, die zur Ausbildung einer Versetzung in der Tiefe h be-

zuglich einer freien Oberflache aufgewendet werden muss (6, 7), aus.

(1+v)
(1-v)

£, = (%J (1) ©)

a_ ist der Gitterparameter der freien Schicht. Somit ergibt sich fir die kritische
Schichtdicke

1 (1-v) b2(1 hcj
Mo = T6nv2 (1) a le(bj (7)

Die gefundene Abhangigkeit beschreibt das Verhalten von GexSiq-x/Si-

=2G——-h-f? (5)

Heterostrukturen sehr gut. Grundmann u. a. /7/ zeigten jedoch, dass im Falle von
GaAs/InyGa1-xAs/GaAs-Doppelheterostrukturen die mit Transmissionselektronen-

mikroskopie (TEM) und Kathodolumineszenz (KL) ermittelte kritische Dicke gut mit
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der Theorie von Matthews und Blakeslee Ubereinstimmt, wahrend der aus dem Peo-
ple-und-Bean-Modell berechnete Wert etwa um den Faktor 2 zu hoch lag.

Weiterhin wurde von ihnen festgestellt, dass eine Degradation der optischen Eigen-
schaften der InyGaq.xAs-Schicht in Bezug auf die Versetzungsbildung verzdgert auf-
tritt. Es muss also erst eine gewisse Dichte von Versetzungen vorliegen, bevor es zu
einem Absinken der Photolumineszenz(PL)-Intensitat und zum Ansteigen der Halb-
wertsbreite kommt. Allein aus dem Absinken der PL-Intensitat bestimmte kritische
Schichtdicken vermitteln einen zu hohen Wert und widerspiegeln den Sachverhalt
nicht adaquat. Das ist einer der Griinde fir die grolen Abweichungen, die bei der
experimentellen Bestimmung von kritischen Dicken in der Literatur zu finden sind.

So stellten z. B Yoon u. a. /8/ mit PL eine um den Faktor 3 héhere kritische
Schichtdicke fest als mit dem Matthews/Blakeslee-Modell vorhergesagt. Dagegen
berichteten Reitmaier u. a. /9/, dass auch mit TEM bestimmte kritische Dicken im

InxGaxAs/GaAs-System etwa um den Faktor 3 héher liegen kénnen, als die mit dem
Matthews/Blakeslee-Modell berechneten he. Sie fuhrten die gefundene hdhere

kritische Dicke auf die verwendeten MBE-Wachstumsbedingungen, insbesondere
auf die niedrige Abscheidungstemperatur (Tg = 535°C) zurliick. Die gefundenen
Unterschiede basieren also nicht allein auf Differenzen in der Methodik der
Bestimmung der kritischen Dicke, sondern kdénnen auch von den verwendeten
Wachstumsbedingungen abhangig sein.

1987 wurde von Dodson und Tsao ein Modell zur Beschreibung der Relaxation unter
Einbeziehung der Kinetik der Versetzungsentstehung und -bewegung vorgelegt /10/.
Sie fuhrten aus, dass die Gleitgeschwindigkeit v der Anpassungsversetzungen von

der Temperatur und von der effektiven Spannung (stress) 6 abhangt

_EAJ
=B- —= 8
V=B84 exp( T (8)
wobei B eine Konstante, 3.+ die effektive mechanische Spannung, Ea eine Aktivie-
rungsenergie (fur SiGe/Si gleich 2.2 eV), k die Boltzmann-Konstante und T die Tem-
peratur darstellen.

Sie leiteten unter Berlcksichtigung der Bedingungen fir die Versetzungsmultiplika-

tion folgende Formel zur Beschreibung des Relaxationsgrades her:
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dy(t
A < ¢ &ty -~y -r@f ) ©)

Dabei stellen t die Zeit, y(t) den zeitabhangigen Relaxationsgrad, G den Schermodul,
fo die urspriingliche Gitterfehlanpassung und r(d) die elastische Restverzerrung des
Gitters bei bereits erfolgter Versetzungsbildung dar. C ist eine Konstante, die die
Temperaturabhéangigkeit der Versetzungsgleitgeschwindigkeit enthalt.

Dodsen und Tsao beschreiben die Relaxation als einen Prozess, der in zwei Stufen
ablauft. Die ersten Versetzungen bilden sich wahrend des Wachstums der Schicht,
wenn das thermodynamische Gleichgewicht erreicht wird (Matthews/Blakeslee-
Modell). In diesem Stadium ist die effektive mechanische Spannung (stress) gering
und die Versetzungsdichte steigt exponentiell mit der Zeit an. Daraus resultierend
wird die effektive Spannung o abgebaut und es kommt zum Erliegen des Prozes-
ses. Erst bei weiterer Erhéhung der effektiven Spannung, z. B. durch Erhéhung der
Schichtdicke, kommt es zu einer vermehrten Versetzungsbildung. Sie definierten
damit eine zweite kritische Dicke, die wesentlich hoher als die Gleichgewichtsdicke
(Matthews/Blakeslee-Dicke) sein kann.

Bei der Untersuchung der Relaxationsphdnomene miissen also die duleren Bedin-
gungen des Wachstums, insbesondere die Temperatur, aber auch andere Abschei-
dungsbedingungen wie z. B. Flussraten oder Wachstumspausen an den Grenzfla-
chen, d. h. die Wachstumskinetik insgesamt, beriicksichtigt werden.

Whaley und Cohen /11/ fanden fur MBE-geziichtetes Material einen deutlichen Ein-
fluss der Substrattemperatur auf die kritische Dicke, die aus der Anderung des Git-
terparameters mit RHEED bestimmt wurde. Sie untersuchten den Temperaturbe-
reich von 470 - 510°C und stellten fest, dass nur bei Tg = 510°C die gemessene kriti-
sche Dicke mit der aus dem Matthews/Blakeslee-Modell berechneten Dicke tberein-
stimmte. Je geringer die Zichtungstemperatur war, desto héher lag die kritische Di-
cke. Sie berichteten daruber hinaus tber ein Umschlagen des Ziuchtungsmodus vom
zwei- zum dreidimensionalen Wachstum bei Erhéhung der effektiven Spannung
durch erhdhten Indium-Einbau. Dieser Umschlag des Wachstumsmodus wurde auch
von Ballingall u. a. /12/ bei MBE-gezichteten HEMT-Strukturen mit In,Ga;.As-
Quantengraben gefunden. Sie stellten mittels TEM eine deutliche Aufrauung der
Grenzflachen, aber keine Ausbildung von Anpassungsversetzungen bei hohen Indi-

um-Konzentrationen fest.



2. Stand der Forschung

Dunstan u. a. /13/ wiesen darauf hin, dass der Zusammenhang zwischen der Kriti-
schen Schichtdicke und der Relaxation der Schicht in der Literatur unterschiedlich
gedeutet wird. So ist nach ihrer Auffassung die Bildung von Anpassungsversetzun-
gen allein noch kein ausreichendes Kriterium fir eine Relaxation der Schicht, die
sich in einer Anderung des Gitterparameters ausdriickt. Auch sie definierten eine
zweite kritische Dicke t;, die durch das Einsetzen langreichweitiger Relaxation der
Schicht gekennzeichnet und mit einem plétzlichen Ansteigen der Versetzungsdichte
verbunden ist. Diese zweite kritische Dicke ist indirekt proportional zur Verzerrung ¢

te = g0 - (10)
K ist dabei eine empirische Konstante, deren Betrag experimentell mit 0.8 nm be-
stimmt wurde und die im wesentlichen fur alle lll/V-Halbleitermaterialien gilt. Zwi-
schen der Restverzerrung ¢(d) der Schicht und der Schichtdicke (d > t;) wurde ge-

funden

) - K (11).

d

Den Zustand einer InsGai.xAs-Schicht mit einer Dicke zwischen der ersten und zwei-
ten kritischen Dicke bezeichneten sie als semikoherent. In ihrem Modell wurde aller-
dings kein Bezug auf die Ziichtungsbedingungen genommen.
Die Situation erscheint noch komplizierter, wenn man bericksichtigt, dass die Ver-
setzungsbildung nicht isotrop verlaufen muss. So beschrieben z. B. Grundmann u.
a. /7] eine Anisotropie der Versetzungsdichte bezlglich der beiden in der (001)-
Ebene liegenden orthogonalen <110>-Richtungen. Bereits Abrahams u. a. /14/ fan-
den 1972 fur Materialien der Zinkblendestruktur eine solche Anisotropie fiir 60°-
Versetzungen und begriindeten sie mit der unterschiedlichen chemischen Struktur
des Versetzungskerns. Sie wiesen darauf hin, dass unterschiedliche Gleitsysteme
fur die beiden Versetzungstypen vorliegen.
Von Maree u. a. /15/ wurde bemerkt, dass der Versetzungskern von 60°-
Versetzungen eine geringere Verzerrungsenergie als der von Stufenversetzungen
beinhaltet. Diese beiden Versetzungstypen sind prinzipiell in der Lage, die
Gitterfehlanpassungs-Spannungen an der (001)-Heterogrenzflache abzubauen,
wahrend Schraubenversetzungen dafir nicht geeignet sind. Deshalb bilden sich in

llI-V-Halbleiterschichtsystemen bevorzugt 60°-Versetzungen zum Abbau von

7
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Gitterfehlanpassungs-Spannungen. Sie fiuhrten aus, dass die Bildung von
Versetzungsschleifen bevorzugt an einer freien Oberflache stattfindet, da die Bildung
im Inneren des Kristalls, z. B. an der Grenzflache, eine doppelt so hohe Energie
erfordert. Nach lhren Erkenntnissen liegen diese 60°-Versetzungen in der Gleit-
Konfiguration vor und sind im Fall von kompressiven Spannungen in der Schicht,
z.B. beim InGas,As/GaAs-System, nicht in die Shockley-Partial-versetzungen
dissoziiert.

Von Grundmann u. a. /7/ wurde festgestellt, dass die Anpassungsversetzungen be-
vorzugt parallel zur [110]-Richtung liegen, wenn eine (001)-orientierte Substrat-
Oberflache vorliegt. Ebenso beobachteten Hiesinger u. a. /16/ mittels KL die Verset-
zungen bevorzugt parallel [110]. Sie fuhrten aus, dass es sich bei den bevorzugten
Versetzungen um a-Versetzungen handelt. o-Versetzungen sind in der Gleit-
Konfiguration am Versetzungskern mit As-Atomen besetzt und gleiten auf {111}B-
Flachen, wahrend p-Versetzungen mit Ga-Atomen besetzt sind und auf {111}A-
Flachen gleiten. Green u.a. /17/ fanden dagegen bei in-situ-Réntgentopographie an
MBE-geziichteten In,Gai.,As-Schichten als bevorzugte Versetzungsrichtung [1-10]
beim Wachstum auf (001)-Substrat und begriindeten diese Richtung als Schnittlinie
der {111}B-Flachen mit der Wachstumsebene. Kéhler u. a. /18/ berichteten, dass die
Richtungsabhangigkeit des Versetzungswachstums stark von der Dotierung der
Schicht abhangt. So fanden sie fur p-dotierte Schichten eine Gleichverteilung der
Dichten in beiden Richtungen, wahrend bei n-Dotierung die Anisotropie sehr stark
ausgepragt war.

Es wird also deutlich, dass, obwohl eine Vielzahl von Arbeiten die im Zusammen-
hang mit der Relaxation beobachteten Phdnomene beschreiben, die Vorgange sehr
komplex und noch nicht generell verstanden sind. Zwar existieren fur MBE-
geziichtete In,Gai.xAs-Schichten schon relativ klare Vorstellungen zum Einfluss der
Zichtungsparameter auf die Relaxation, aber fur die MOVPE sind die Vorgénge bis-
her wenig untersucht.

Das Anliegen der vorliegenden Arbeit ist es, den Einfluss der Wachstumsparameter
der MOVPE auf die Relaxation von In,Gai.As-Quantengraben zu untersuchen.
Durch gezielte Variation der Ziichtungsparameter sollen Bedingungen fir ein defekt-
freies Wachstum gefunden werden. Dabei wird insbesondere der Einfluss der Ab-
scheidungstemperatur auf die Relaxation betrachtet, da das Wachstum in der
MOVPE ublicherweise bei héheren Temperaturen (600 - 750°C) als bei der MBE

8
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(500 - 600°C) stattfindet. Neben der Abscheidungstemperatur wird auch der Einfluss
des V/llI-Verhaltnisses und der Einfluss des In-Angebots in der Gasphase auf die
Kristallperfektion untersucht. Hier wird besonders der Umschlag vom zwei- zum drei-
dimensionalen Wachstum und die Auswirkung dieses Prozesses auf die Relaxation
betrachtet.

Durch Kombination mehrerer Analysemethoden soll ein méglichst umfassendes Bild
Uber die Relaxationsprozesse gewonnen werden, wobei auch der Anisotropie Auf-
merksamkeit geschenkt wird.

Als Analysemethoden werden besonders hochauflésende Rd&ntgenbeugung
(HRXRD) und Kathodolumineszenz verwendet, da die strukturellen und optischen
Eigenschaften der InGaAs-Quantengraben mit diesen Methoden gut zu bestim-
men sind. Flankierend werden Ergebnisse der Photolumineszenz, der Auger-
Spektroskopie, der Sekundarionenmassenspektroskopie (SIMS), der Rasterkraftmik-

roskopie (AFM) und der Transmissionselektronenmikroskopie vorgestellt.
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3. Zichtungsverfahren und Analysemethoden
3.1 Metallorganische Gasphasenepitaxie (MOVPE)

Als Zichtungsverfahren wurde die Abscheidung aus der Gasphase unter Verwen-
dung metallorganischer Verbindungen der Ill. Hauptgruppe und den Hydriden der V.
Hauptgruppe genutzt. Es wurde eine Zichtungsanlage AIX 200 der Fa. Aixtron mit
horizontalem Reaktor und einem rotierenden Substrathalter fur 2“-Scheiben verwen-
det (Abb.1).

70 hPa H 2 -Tragergas

Arsin

™~

TMGa,TMIn

nsgrenzschight

InGaAs

GaAs-Substrat

Abb. 1 Schematische Darstellung der MOVPE

Die Zuchtungstemperatur wurde mit Hilfe eines Thermoelements, das sich unter dem
Subtrathalter befindet, eingestellt. Das Tragergas fur die metallorganischen Verbin-
dungen und Hydride war Wasserstoff. Der Arbeitsdruck im Reaktor betrug ca.
70 hPa (Niedrigdruckregime). Als Ausgangskomponenten zur Bereitstellung von Ga,
In und As wurden Trimethylgallium (TMGa) - Ga(CHs)s, Trimethylindium (TMIn) -
IN(CH3); und Arsin - AsHs verwendet. Auf dem heillen Substrat (Zichtungs-
temperatur Tz > 600°C) reagieren diese Verbindungen bzw. ihre Dissoziationspro-
dukte zu In,Gai.xAs, Methylgruppen und Wasserstoff. Die Reaktion zur Bildung von
GaAs lauft z. B. gemal (12) ab:
TMGa + AsH, = GaAs + 3CH, (12)
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3. Zichtungsverfahren und Analysemethoden

Die Wachstumsrate wird vom Anteil der lll-er-Komponente (TMGa + TMIn) im Gas-
gemisch und der Zichtungstemperatur bestimmt. Sie ist nahezu unabhangig vom
Anteil der V-er-Komponente (AsH3), solange diese im Uberschuss angeboten wird.
Die kristallographischen Eigenschaften der abgeschiedenen Schichten werden von
den Wachstumsbedingungen wie der Zichtungstemperatur, den Partialdriicken der
Ausgangskomponenten, dem V/IlI-Verhaltnis, den Gas-Umschaltprozessen und e-
ventuellen Wachstumsunterbrechungen an den Grenzflachen bestimmt.

Als Modellstruktur zur Untersuchung der Abhangigkeit des Relaxationsverhaltens
von InGaiAs-Quantengraben von den Zichtungsparametern wurde ein
Dreischichtsystem genutzt. Auf ein GaAs-Substrat wurde eine GaAs-Pufferschicht
mit einer Dicke von 300 nm aufgewachsen. Darauf wurde unter Variation der
Zuchtungsbedingungen (Einzelheiten s. folgende Kapitel) eine dinne verspannte
In,GaxAs-Schicht aufgewachsen. Es folgte die Abscheidung einer GaAs-Deck-

schicht, deren Dicke je nach Untersuchungsanliegen variiert wurde.

3.2 Hochauflésende Rontgenbeugung (HRXRD)

Zur Untersuchung der Schichtdicke d und der Zusammensetzung x von In,Gai.,As-
Quantengraben eignet sich die HRXRD besonders deshalb, weil es damit mdglich
ist, beide Parameter gleichzeitig zu bestimmen. Es kénnen auch Quantengrében, die
in ein Schichtsystem von mehreren Schichten verschiedener Dicke und Komposition
eingebettet sind, charakterisiert werden. Voraussetzung dafir ist die Linearitat der
Intensitdtsmessung des gebeugten Réntgenstrahls Gber 6 Gréflenordnungen, da die
Reflektivitat der einzelnen Schichten je nach ihrer Dicke sehr unterschiedlich sein
kann. Weiterhin erlaubt es die HRXRD als zerstérungsfreie Methode, vollstédndige
Substratscheiben nach der Epitaxie zu untersuchen. Die charakterisierten Scheiben
kénnen danach zu Bauelementen prozessiert werden.

Fir die Untersuchungen wurde ein Philips-MRD-Diffraktometer verwendet, das be-
sonders hohen Anforderungen an das Signal/Rausch-Verhaltnis genigt. Abb. 2 zeigt

den Aufbau eines solchen hochauflésenden Réntgendiffraktometers. Unmittelbar
hinter der Cu-K,-Réntgenquelle ist ein 4-Kristall-Barthels-Monochromator ange-

bracht, der in der Ge-(220)-Konfiguration einen monochromatischen Réntgenstrahl

mit einer Winkeldivergenz von < 10 Winkelsekunden und einer Intensitat im Primar-

11



3. Zichtungsverfahren und Analysemethoden

strahl von 500000 cps erzeugt. Als Detektor wird ein Xe-Proportionalzahlrohr ver-

wendet.

Detektor

S

Quelle
Cu-Ka

Monochromator  Netzebenen

Abb.2  Aufbau des benutzten hochauflésenden Réntgendiffraktometers

In den Strahlengang des von der Probe reflektierten Strahls kann ein Analysator, der
aus einem Ge-Doppelkristall in (220)-Reflexion besteht und einen Akzeptanzwinkel
von etwa 15 Winkelsekunden besitzt, eingeflgt werden. Diese sogenannte Drei-

Achsen-Geometrie wird genutzt zur Aufnahme von zweidimensionalen Intensitatsver-

teilungen I(gx, gz) in der Umgebung bestimmter fundamentaler Bragg-Reflexe im

reziproken Raum, wobei qx und gz die Koordinaten im reziproken Raum sind. Sie

kann aber auch zur Trennung besonders eng benachbarter Bragg-Winkel bestimm-
ter Schichten verwendet werden.

Zur Bestimmung von d und x werden (004)-Q/20—Rockingkurven gemessen, wobei
die Bragg-Winkel von Schicht und Substrat hintereinander angefahren werden. Pro-
be und Detektor werden dabei im Verhaltnis 1:2 bewegt. Um mdéglichst viel reflektier-
te Intensitat zu sammeln, wird mit einen 0.75 mm breiten Spalt vor dem Detektor
gemessen.

Aus dem (004)-Reflex berechnet man gemald der Braggschen Gleichung (13) den
Abstand der Gitterebenen d(004) senkrecht zur (001)-Substratoberflache

Nk = 2d(004)sin®g, (13)

12



3. Zichtungsverfahren und Analysemethoden

wobei A = 1.54056 A die Wellenléange des einfallenden Réntgenstrahls und ®g der

Bragg-Winkel ist. Aus dem Abstand der Gitterebenen wird die Gitterkonstante der
verspannten Schicht senkrecht zur (001)-Flache a; = 4d(004) berechnet.

Unter Verwendung der Poisson-Zahl v kann aus dem Gitterparameter der deformier-

ten Schicht a, der Gitterparameter der unverspannten Schicht a;

a_ =ay [1-2v/(1+v)*(ai-a;)fay ] (14)
berechnet werden, wobei a, die Gitterkonstante der Schicht parallel zur (001)-Flache
ist. Bei vollstandig verspannten Schichten gilt a, = ag ( ag: Gitterkonstante des

GaAs-Substrates).
Der Indium-Anteil x ergibt sich gemaR der Vegard’'schen Regel, die fur ternares Ma-
terial einen linearen Verlauf des Gitterparameters zwischen den bindren Endkompo-

nenten postuliert, aus dem berechneten a, :
a (x) =ag +0.405x . (15)

Infolge der Interferenz der an der Schichtober- und Unterseite reflektierten Réntgen-
wellen kommt es zu Oszillationen der reflektierten Intensitat. Aus dem Winkelab-
stand A® der Oszillationsmaxima kann die Dicke der In,Ga,_,As-Schicht d nach (16)

d = AM(2AG-cosOR) (16)
berechnet werden.
Die obigen Formeln sind anwendbar, solange klar ausgepragte Schichtoszillationen
sichtbar sind. Das ist im allgemeinen bis zu Schichtdicken > 25 nm der Fall /19/.
Eine genauere Analyse der gemessenen Rockingkurven ist méglich, wenn man Si-
mulationsrechnungen, denen der Takagi-Taupin-Formalismus zugrunde liegt, mit
den Messungen vergleicht. Der Takagi-Taupin-Formalismus bericksichtigt dynami-
sche Effekte wie Vielfachreflexionen an den Grenzen der einzelnen Schichten sowie
die Absorption /20/. Letzteres ist besonders fir Vielschichtstrukturen mit unterschied-
lichen Dicken der Einzelschichten und einer Gesamtschichtdicke in der Nahe der
Extinktionslange von Bedeutung. Darauf wird in Kap. 4 genauer eingegangen.
In einem trial-and-error-Verfahren werden die Parameter fir die Simulation solange

geandert, bis sich eine befriedigende Ubereinstimmung zwischen Simulation und

13



3. Zichtungsverfahren und Analysemethoden

Messkurve ergibt. Bei d < 25 nm kann sowohl x als auch d nur aus der Simulation
der Rockingkurven mit ausreichender Genauigkeit bestimmt werden (s. Kap. 4).

Zur Untersuchung des Relaxationsgrades R der In Ga, As-Schicht wurden fir a-

symmetrische Reflexe wie {115} und {224} die Intensitatsverteilungen 1(qx,q;) im re-
ziproken Raum mit Hilfe der Drei-Achsen-Geometrie gemessen. Aus den Koordina-
ten des Schichtreflexes beziglich denen des Substratreflexes wurden die Gitterkon-
stanten parallel und senkrecht zur (001)-Ebene ermittelt. Daraus wurde der Relaxa-
tionsgrad gemaf}

R=(a,- (17)

aGaAs)/(aL B aGaAs)
bestimmt. Aus diesen Messungen konnte auch eine eventuell vorhandene

makroskopische Verkippung £ der Schicht gegeniiber dem Substrat aus
g = és - E_,L (18)
ermittelt werden, wobei &g = arctan (qu/qu) und § = arctan (q,, /q,, ) sind. s und

d,q sind die Koordinaten des Substrates und q,, und q,, die der Schicht im rezipro-

ken Raum. Die mikroskopische Verkippung von Netzebenen in der Nahe von Defek-

ten kann aus der diffusen Streuung bestimmt werden (s. Kap. 5)

3.2 Methoden zur Bestimmung der Defektstruktur
3.2.1 Kathodolumineszenz

Die Kathodolumineszenz (KL) entsteht in direkten Halbleitern als Folge der Wech-
selwirkung des einfallenden Elektronenstrahls mit dem Probenmaterial. Dabei ent-
stehen Elektronen-Loch-Paare, die nach einer materialspezifischen Lebensdauer
unter Aussendung von Lichtquanten rekombinieren kénnen. An Kristallbaufehlern
kann es in Konkurrenz zur Lumineszenz zu nichtstrahlender Rekombination kom-
men.

In einem Rasterelektronenmikroskop JSM 840A wurden die Proben bei einer Elekt-

ronenstrahlbeschleunigungsspannung von 10 bis 25 kV und Strahlstrémen von etwa
1*10-7 A bei Raumtemperatur zur Lumineszenz angeregt. Als Empfanger der von

der Probe emittierten Strahlung diente ein Photoempfanger, der im Infrarotbereich
fur Wellenlangen bis zu 1.2 ym empfindlich ist. Der Elektronenstrahl traf senkrecht

zur (001)-Probenoberflache auf. Die KL-Abbildungen wurden integral gewonnen, d.
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3. Zichtungsverfahren und Analysemethoden

h. der gesamte von der Probe emittierte Wellenlangenbereich der Strahlung wurde
zur Abbildung benutzt. Zur Bestimmung der spektralen Verteilung der Strahlung wur-
de das Oxford-System Mono-CL am gleichen Mikroskop verwendet. Bei etwa 110 K
wurden Spektren gemessen und festgestellt, dass die Intensitat der Wellenlange des
Quantengrabens sehr viel gréRer als die Intensitat des umgebenden GaAs ist. Damit
wurde klar, dass die beobachteten Defekte dem Quantengraben zuzuordnen sind.

Die in der Probe enthaltenen Defekte werden aufgrund ihrer nichtstrahlenden Re-
kombinationsaktivitat als dunkle Linien (dark line defects - DLDs) oder dunkle Punkte
(dark spot defects - DSDs) abgebildet. Die Natur dieser DLDs bzw. DSDs muss dann
mittels TEM identifiziert werden. Als Ursachen kommen Versetzungen, Versetzungs-
schleifen (loops), Mikrodefekte oder Punktdefektcluster in Frage. Man kann aber be-
reits aus dem KL-Bild erkennen, ob in einer Probe Anpassungsversetzungen enthal-
ten sind, da diese in charakteristischer Weise als DLDs abgebildet werden. Auch
durchgehende Substratversetzungen sind erkennbar, da sie aufgrund ihrer Cottrell-
Wolke meist als ovale DSDs mit der fur das eingesetzte Substrat charakteristischen
Dichte auftreten. Darlber hinaus vorhandene DSDs bedurfen der TEM-
Untersuchung. Bei der Bestimmung der Dichte von Anpassungsversetzungen muss
bertcksichtigt werden, dass nahe beieinanderliegende Versetzungen oft nicht als
getrennte DLDs zu sehen sind und somit ihre Dichte unterschatzt werden kann. Ein
Vergleich der mittels TEM und KL bestimmten Dichten /7/ zeigte, dass bei niedrigen
Dichten KL- und TEM-Wert Ubereinstimmten, d. h. alle auftretenden Anpassungsver-

setzungen auch rekombinationsaktiv und somit einzeln erkennbar sind. Erst bei Li-

niendichten > 4-103 cm'1 wird die Dichte mittels KL als zu niedrig ermittelt.

3.2.2 Transmissionselektronenmikroskopie

Zur Bestimmung der Schichtdicken und der Lage der Defekte bezlglich der Schicht-
grenzen wurden Querschnitte von den GaAs/In,Gai.,As/GaAs-Proben hergestellt.
Dazu wurden die Proben in ca. 1mm x 1mm groRBe Blécke zerteilt. Jeweils zwei BI6-
cke wurden dann mit den Epitaxieschichtseiten zusammengeklebt. Danach wurden
die Proben mit der (110)-Flache nach oben in einen Aluminium-Ring eingeklebt und
mittels lonenstrahlatzen in einer RES 010-Anlage der Fa. BAL-TEC in einem Pen-
delhalter von beiden Seiten bis zur Elektronenstrahltransparenzdicke von ca. 500 nm
abgedinnt. Die Untersuchungen wurden in einem Transmissionselektronenmikro-
skop CM 20 der Fa. Philips bei 200 kV Beschleunigungsspannung durchgefuhrt.
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3. Zichtungsverfahren und Analysemethoden

3.3 Elektronenstrahlmikroanalyse zur Bestimmung der Zusam-
mensetzung

Die quantitative Elektonenstrahlmikroanalyse (ESMA) ist ein Verfahren zur Bestim-
mung der Zusammensetzung von Stoffgemischen. Mit dem Elektronenstrahl werden
die in der Probe vorhandenen Atome zur Emission charakteristischer Réntgenstrah-
lung angeregt. Die Intensitat der entsprechenden Linien der charakteristischen Rént-
genstrahlung des Elementes A in einer Standardprobe 1a° wird mit der Intensitat der
von der Probe emittierten Strahlung N verglichen und so die Konzentration des E-

lementes A in der Probe ca bestimmt /21/

1P
WS ca-f(ca) (19),

wobei f(ca) eine Korrekturfunktion ist, die die Tiefenverteilung der lonisation, die Ab-

sorption und die Fluoreszenz bertcksichtigt.

[ (p2)- exp(-K” - p2)d(p2)
f(cp) = 2 (20)

[%(p2)- exp(-K® - p2)d(p2)
0

Dabei stellt pz die Massentiefe dar. K = (u/p)cosecg, wobei ¢ der Winkel zwischen
der Probenoberflache und dem Detektor und p/p der Massenabsorptionskoeffizient
ist.

Diese Methode bietet den Vorteil, dass sie von den in der Probe vorhandenen me-
chanischen Spannungen und Gitterverzerrungen nicht beeinflusst wird. Ohne Be-
rucksichtigung des Relaxationsgrades oder bei inhomogen relaxierten Proben kann
es z. B. bei der HRXRD zu Verfalschungen des Ergebnisses kommen. Die Genau-
igkeit der hier angewendeten energiedispersiven ESMA betréagt + 0.5 At%. Es wurde
ein Li-gedrifteter Si-Detektor mit ultradiinnem Fenster der Fa. KEVEX verwendet. Zur
Bestimmung der Zusammensetzung wurde das Programm ®PZ der gleichen Firma
verwendet.

Allerdings ist die konventionelle ESMA auf Schichtdicken beschrankt, die durch die
zur Messung notwendige Anregungsenergie definiert werden und im Bereich einiger
Hundert nm liegen. Zur Bestimmung der Zusammensetzung von In,Gaj.,As-
Einzelschichten auf GaAs-Substrat wurden die charakteristischen L-Linien fur Ga, As
und In ausgewertet (Eas-L, = 1.282 keV, Ega-L, = 1.096 keV, Ejn-L, = 3.287 keV). Als
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Standard fiur die Bestimmung der In-Konzentration wurde eine 1 ym dicke In,Gas.
«As-Schicht auf InP-Substrat mit x = 0.557 verwendet. Zur Bestimmung von Ga und
As wurde ein GaAs-Substrat als Standard benutzt. Um eine hinreichend grof3e In-
tensitat der Linien zu gewahrleisten, wurde mit einer Elektronenstrahlbeschleuni-
gungsspannung von 7 kV gearbeitet. Dabei muss die Dicke der zu untersuchenden
Schicht > 500 nm betragen um sicherzustellen, dass die aus der Probe austretende
Roéntgenstrahlung ausschlieBlich von der In,Ga1.xAs-Schicht stammt.

1990 entwickelten Pouchou und Pichoir ein Verfahren zur Bestimmung der Zusam-
mensetzung von dinnen Schichten /22/, das die Erzeugung von Réntgenstrahlung
im Substrat und die Absorption in der dartiber liegenden Schicht bei der Berechnung
der Intensitat einer bestimmten charakteristischen Linie bericksichtigt. Dieser For-
malismus liegt dem Programm STRATA zugrunde, mit dem die In-Konzentration von
InyGaxAs-Schichten mit Dicken < 500 nm bestimmt werden konnte /23/.

Dieses Verfahren ist allerdings sehr zeitaufwendig, da bei mehreren Anregungs-
energieen ESMA-Messungen sowohl an der Probe als auch an den Standards
durchgefiihrt werden missen. Ein weiteres Problem besteht darin, dass nur an Ein-
zelschichten oder Schragschliffen gemessen werden kann. So kénnen die ESMA-
Ergebnisse nur an speziellen Proben zum Vergleich mit der HRXRD herangezogen

werden.

3.4 Photolumineszenz

Die optischen Eigenschaften der InGa As-Quantengraben wurden mit Photolumi-
neszenz (PL) untersucht (Abb. 3). Die Anregung der Proben erfolgte mit einem Ar'-
Laser, wobei sowohl bei 10 K Probentemperatur als auch bei Raumtemperatur ge-
messen wurde. Die emittierte Strahlung wurde beziglich der Wellenlangen mit ei-
nem 1m-Gittermonochromator analysiert, der eine Auflésung von 0.1 nm gewahr-
leistet. Bis zu Wellenlangen von 1000 nm wurde die Photolumineszenz mit einem
Photomultiplier (InGaAs-Kathode) und Photonenzahlung detektiert. Bei Wellenlan-
gen oberhalb 1000 nm wurde ein mit flissigem Stickstoff gekuhlter Ge-Detektor und
lock-in Technik verwendet. Auf diese Weise erfolgte die Bestimmung der Emissi-
onswellenlange des Quantengrabens (L—-PL), der Intensitat und der Halbwertsbreite.
Die verwendete experimentelle Anordnung zur Messung der Photolumineszenz ist in
Abb. 3 dargestellt.
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Abb. 3 Experimentelle Anordnung zur PL-Messung
Bei Kenntnis der strukturellen Parameter x und d, die die Form des Quantengrabens
definieren, kann die Ubergangsenergie des Quantengrabens berechnet werden. Zu
diesem Zweck berechnet man die Energieeigenwerte (e1, hh1, hh2 usw.) fur die E-

lektronen und Lécher im Quantengraben mit Hilfe der Schrédinger-Gleichung

__h - A¥(2) + V(2)¥(2) = e,¥(2), (21)
4mm

wobei m™ die effektive Masse der betrachteten Ladungstrager, h die Plancksche
Konstante, ¥(z) die Wellenfunktion, V(z) das Potential (d. h. der Verlauf der Lei-
tungs- bzw. Valenzbandkante in Wachstumsrichtung z) und e, der Energieeigenwert
sind. Bei Kenntnis der Energieeigenwerte und der Breite der verbotenen Zone E4
(Bandliicke) des Quantengrabens kann dann die Ubergangsenergie der Rekombina-
tionsstrahlung (e1 - hhy), die mit der PL-Wellenlange korreliert ist (Ap. = 12349/(e/ -
hh,)), bestimmt werden. Das Bandschema eines In,Ga;.,As-Quantengrabens, der in
GaAs eingebettet ist, ist in Abb. 4 dargestellt.

Effekte, wie die Schrumpfung der Bandlicke infolge der Auffillung der Bander bei
hoher Anregung, die zu einer Abweichung der PL-Wellenlange von der hier berech-
neten Ubergangswellenlange filhren kénnen, brauchen nicht beriicksichtigt zu wer-
den, da die experimentellen Bedingungen entsprechend gewahlt wurden (Bereich

niedriger Anregung).
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Unter diesen Voraussetzungen sind drei Einflisse auf die Lage der Energieniveaus
zu beachten:
1. Die Abhangigkeit der Bandliicke Eog von der Zusammensetzung des In,Gas.,As flr

das kompakte Material /24/ ist zu bertcksichtigen
E% = 1425-1501x+ 0.436x%(eV) (23).

2. Die Verspannung bewirkt eine zusatzliche Verschiebung der In,Gai.As-
Bandkanten beziglich des GaAs im Vergleich zu unverspannten Quantengraben.
Sie aulert sich ebenso in einer Veranderung der effektiven Massen der Elektro-
nen und L&cher, sowie in einer Aufhebung der Entartung des Valenzbandes fir

die schweren und leichten Locher /25/.

3. Es muss der quantum-size-Effekt, der durch die geringe Dicke des Quantengra-
bens verursacht wird und zu einer Verschiebung der Zustdnde gegenuber dicken

Schichten fuhrt, berticksichtigt werden.

GaAs InGaAs GaAs
Y A
el AE
\ \ L
\
E (GaAs) E (InGaAs)
g g
Y hh1 }{
AE
hh2 v

Abb. 4 Bandschema eines GaAs/In,Ga1.xAs/GaAs-Quantengrabens

Das Problem besteht darin, die Verlaufe der Leitungs- und Valenzbandkanten (d. h.
das Potential, in dem sich die Ladungstrager bewegen), insbesondere die Bandkan-
tenspriinge an den Heterogrenzflachen (band-offsets) AE_ und AEy, in Abhéngigkeit
von der Verspannung mdéglichst genau zu kennen.

Experimentell wurde gefunden, dass das band-offset-Verhaltnis AQ,/AQy von der

Zusammensetzung x abhéngt (AQy) = AE /AEg, AE4 = E4(GaAs) - E4(InxGaxAs)).
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In der Literatur gibt es verschiedene Ansatze /24, 28/ zur Berlicksichtigung der Ver-
spannung bei der Berechnung der Bandkantenverlaufe.
Die Leitungbandkante wird flr den unverspannten Fall wie folgt definiert /26/
A

EL(0)=Ey(0)+ 5 +E% . (24)
wobei Ey(0) die absolute Lage der mittleren Valenzbandkante und A, die Spin-Bahn-
Aufspaltung ist.
Fur das Leitungsband gilt dann unter Berlicksichtigung der Verspannung

E (e) =E_(0)-3E , (25)

wobei 3E; vom hydrostatischen Deformationspotential =, fur das Leitungsband ab-
hangt (OEL = - EL-g). exx, &yy UNd &, sind die Diagonalelemente des Deformationsten-
sors, wobei e = gyy = € = (Agaas - Aincaas)/@incaas ist. Flr das Valenzband der schwe-

ren Lécher erhalt man unter Berticksichtigung der Verspannung
Ag 1
Ev(8)= EV(O)+?+8EV_58ESh' (26)

Dabei ist 8Ey = - Ey-€ und 3Eg, = -4b-c. Ey ist das hydrostatische Deformationspoten-
tial des Valenzbandes und b ist das Scherdeformationspotential (£, Zy und b sind
negativ).

Bei dem in dieser Arbeit verwendeten Programm QUANTSCH /27/ zur Bestimmung
der Ubergangsenergie werden wahlweise entweder die von Ahrent /24/ oder die von
Van de Walle /26/ beschriebenen Konstanten benutzt. Abb. 5 zeigt den Einfluss der
Verspannung auf die Bandlicke und die daraus berechnete PL-Wellenlange ohne
Beriicksichtigung des quantum-size-Effektes. Die Beruicksichtigung der Verspannung
bewirkt eine deutliche Blauverschiebung der Ubergangswellenléange gegeniiber dem
unverspannten Fall. Der Vergleich der beiden Modelle zeigt eine wachsende Diffe-

renz in der PL-Wellenlange bis zu 10 nm bei x = 0.5.
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Abb. 5 Einfluss der Verspannung auf die Bandlicke und die PL-
Wellenlange

Die Abhangigkeit der mit beiden Modellen berechneten PL-Wellenlange von der Di-
cke des Quantengrabens ist in Abb. 6 fur zwei x-Werte dargestellt. Bezieht man den
quantum-size-Effekt und den in beiden Modellen unterschiedlich berlicksichtigten
Einfluss der Verspannung auf die effektiven Massen in die Berechnung ein, werden
die Differenzen in der berechneten PL-Wellenldnge besonders bei geringen Dicken
und hohen x-Werten signifikant (d = 5 nm und x = 0.5, AA-PL = 19 nm).

Im Folgenden werden In-Gehalte mit x-Werten < 0.3 betrachtet. In diesem Bereich
betragen fur Schichtdicken von 5 nm < h < 15 nm die Differenzen der aus beiden
Modellen berechneten Wellenlangen aber héchstens + 5 nm, so dass man von einer
ausreichend guten Ubereinstimmung sprechen kann. Auch die mit dem Programm
TOSCA berechneten Ubergangswellenléngen liegen innerhalb dieses Fehlerberei-
ches /28/.
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Abb.6  Abhangigkeit der PL-Wellenlange von der Quantengrabendicke

Sowohl Van de Walle als auch Ahrent gehen in ihren Modellen von idealen, d. h.
abrupten Grenzflachenlibergéngen aus. Kristallographische Stérungen, wie Verset-
zungen und Punktdefekte, und ihr Einfluss auf die Verspannung in der In,Ga.,As-

Schicht bleiben dabei unbericksichtigt.

3.5 Methoden zur Bestimmung von Grenzflaicheniibergangs-
schichten

3.5.1 Auger-Elektronenspektroskopie (AES)

Bei der Auger-Elektronenspektroskopie wird die Energie der infolge der Auger-
Wechselwirkung der Atome mit den Primérelektronen des anregenden Elektronen-
strahls aus einer Festképerprobe austretenden Elektronen ausgewertet. Diese Ener-
gie ist charakteristisch fur die in der Probe enthaltenen Atome. Damit eignet sich die-
se Methode zur quantitativen Analyse der Zusammensetzung von Halbleitermaterial.
Der Vorteil gegeniiber der ESMA besteht darin, dass infolge der geringen Austritts-
tiefe der Elektronen die Information Uber die Zusammensetzung aus einem auf eini-

ge nm unterhalb der Oberflache beschrankten Bereich stammt. In Kombination mit
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lonenstrahlabtrag kann somit ein Tiefenprofil der Zusammensetzung in der Probe
erzielt werden.

Die Genauigkeit der Tiefenauflésung wird durch die Sputterenergie (< 1keV) und die
Oberflachenrauhigkeit begrenzt und betragt ca. 2 nm /29/. Bei Verwendung eines mit
lonenstrahlatzen hergestellten sehr flachen Schragschliffs (Schliffwinkel < 0.1°) kann
auf das Sputtern verzichtet werden. Dann ist die Tiefenauflésung durch die Austritts-
tiefe der Auger-Elektronen, den Durchmesser der Elektronensonde und den Schiliff-
winkel definiert und betragt ebenfalls 2 nm /30/. AES-Tiefenprofile wurden mittels
einer Physical Industries-Anlage PHI 595 bei 10 KeV Anregungsenergie und 2 nA

Strahlstrom gewonnen.

3.5.2 Réntgenbeugung unter streifendem Einfall

Die Réntgenbeugung unter streifendem Einfall (grazing incidence diffraction-GID)
bietet den Vorteil, den lateralen Gitterparameter a; und das In-Konzentrationsprofil
tiefenaufgeldst untersuchen zu kénnen /31, 32/. Dabei wird die Probe mit einem pa-
rallelen monochromatischen Réntgenstrahl unter sehr flachem Einfallswinkel o; > o,
(e - kritischer Winkel der Totalreflexion) bestrahlt. Die Probe wird um die Oberfla-
chennormale gedreht, bis eine senkrecht zur Oberflaiche stehende Netzebene unter
dem Winkel ©g die Bragg-Bedingung erfillt. An der Winkelposition ®g werden mit
Hilfe eines ortsauflésenden Detektors flr verschiedene «; die Reflexionsprofile (o)
aufgenommen (o - Ausfallwinkel, s. Abb. 7). Diese Reflexionsprofile enthalten die
Information Uber das vertikale Dichteprofil und damit Gber die Zusammensetzung.
Bei o < o dringt der Réntgenstrahl nur etwa 5 bis 7 nm in die Oberflache der Probe
ein. Bei schrittweiser VergréRerung von «; tragen nach und nach tiefer liegende Pro-
benbereiche zur Braggreflexion bei. Auf diese Weise erhélt man eine Tiefenaufl6-
sung.

Da die Intensitat des gebeugten Strahls sehr gering ist und demzufolge eine hohe
Intensitat im Priméarstrahl benétigt wird, wurden diese Untersuchungen am Elektro-

nenspeicherring in Hamburg (HASYLAB) an der beamline D 4.1 durchgefihrt.
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spekularer Strahl einfallender Strahl

- beugende Netzebenen
gebeugter Strahl

positionsempfindlicher Detektor

Abb. 7 GID-MeRaufbau

Die bei unterschiedlicher Informationstiefe, d. h. verschiedenen o; gemessenen Re-
flexionsprofile des gebeugten Strahls wurden mit einer semikinematischen Theorie
simuliert /32, 33, 34/, wobei der Parametersatz fiir die Simulation aller an einer Pro-

be gemessenen I(a;, o) konstant gehalten wurde.
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4 Bestimmung der strukturellen Parameter von GaAs/InGaAs/GaAs-Quantengraben

4. Bestimmung der strukturellen Parameter von
GaAs/InGaAs/GaAs-Quantengraben

4.1 Bestimmung der Zusammensetzung und Schichtdicke mittels
HRXRD

4.1.1 Theoretische Grundlagen

Wie bereits unter 3.2 dargestellt, werden (004)-Rockingkurven mit Simulationsrech-
nungen verglichen, denen der Takagi/Taupin-Formalismus zugrunde liegt. Diese Theo-
rie berucksichtigt neben den dynamischen Effekten wie Absorption im Kristall und
Mehrfachstreuung des Réntgenquants zwischen intrinsischen Grenzflachen insbeson-
dere den Einfluss der elastischen Deformation des Kristallgitters auf die Réntgenbeu-
gung /35, 36, 37, 38, 39/. Sie unterscheidet sich in diesem Punkt von der dynamischen
Theorie der Réntgenbeugung ebener Wellen, bei der nur kleine Deformationen be-
schrieben werden kénnen. Im Gegensatz zu letzterer Theorie, bei der die Amplituden
der einfallenden und gebeugten Welle als ortsunabhangig betrachtet werden, werden
bei der Takagi/Taupin-Theorie die Amplituden der einfallenden und gebeugten Wellen
im Kristall als langsam veranderliche Funktion vom Ortsvektor beschrieben. Die einfal-
lende Welle wird als Wellenbiindel betrachtet, das auf der Kristalleintrittsflache als Ver-
teilung von Punktquellen charakterisiert werden kann. Die sich im Kristall ausbreiten-

den Wellen kénnen als Summe modulierter Wellen betrachtet werden:

D = > Dy (r) exp(-2niK,, -r), (27)
h

wobei D die Wellenamplitude und Dy( r) eine langsam veranderliche Funktion vom
Ortsvektor ist, in die der langsam veranderliche Phasenterm eingeht. Dabei gilt Ky, = Kq
- h, wobei Ky, der Wellenvektor der gebeugten Welle, K, der Wellenvektor der einfal-
lenden Welle und h der reziproke Gittervektor ist. Die Summierung erfolgt Gber alle
reziproken Gitterpunkte, die in der Nahe der Ewald-Kugel liegen.
Wenn man die elastische Deformation des Gitters betrachtet als
r=r-u(r'), (28)

wobei r der Ortsvektor eines bestimmten Gitterpunktes vor, r” der Ortsvektor nach
der Deformation und u(r’) der Verschiebungsvektor ist, kann man die elektrische
Suszeptibilitét als Fourierreihe zerlegen und erhalt
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1= 2 %n exp{2mih[r—u(r' )]} (29)
h

Indem man r” durch r ersetzt, kann man diesen Ausdruck schreiben als die in der
klassischen Theorie der dynamischen Réntgenbeugung bekannte Zerlegung der e-

lektrischen Suszeptibilitat in die Fourierreihe

%= 2. %'h exp(2mih-r), (30)
h

wobei aber die Fourier-Koeffizienten y ", die Deformation enthalten und die Form ha-
ben

%'n = xn exp[-2zih-u( )], (31)
v ist mit dem Strukturfaktor Fy, Uber (32) verknlpft

RA%F,
- _ 32
%h Ry (32)

Dabei ist A die Wellenlange, V das Volumen der Elementarzelle und R der klassi-
sche Elektronenradius.

In diesen Sinne sind die Fourier-Koeffizienten keine Konstanten mehr, sondern vari-
ieren mit den Ortskoordinaten. Nun kann man die Ausdriicke (27) und (29) in die
Wellengleichung

V2D + rotrot(yD) + 4n%k?D = 0, (33)

einsetzen, wobei k die Wellenzahl der einfallenden Welle im Vakuum ist. Die Wel-
lengleichung besteht dann aus einer unendlichen Summe von Termen. Es kann ge-
zeigt werden, dass die Lésungen dieser Gleichung gleich der Summe der Lésungen
von zwei Gleichungssystemen mit unendlich vielen (wegen der Ortsabhangigkeit der
Koeffizienten) partiellen Differentialgleichungen ist. Betrachtet man den Zweistrahl-
fall, das heildt jeweils zwei sich im Kristall ausbreitende Wellen (die einfallende und
die gebeugte) und unter Bertcksichtigung der grundlegenden Annahme der Takagi-
Taupin-Theorie, dass die zweiten Ableitungen der langsam veranderlichen Funktio-

nen Dy( r) verschwinden, vereinfacht sich dieses System partieller Differentialglei-

chungen zu:
% = —inkCy', (r)Dp(r)
0
(34)
oD :
ﬁ:’) = —ink[Cy'y (Do (r) — 264Dp(r)]
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Der Koeffizient C ist der Polarisationsfaktor, wobei C = 1 fir den Fall ist, dass die

Komponenten des D-Vektors senkrecht zu der von Ky und Ky aufgespannten Flache

sind und C = cos 20 fur den Fall ist, dass sie in der Ebene liegen. sp und sy, sind die

Koordinaten des Ortsvektors parallel zum einfallenden und gebeugten Strahl und By, ist

e[ —k2(1+ %)
2k?

Die Gleichungen (34) und (35) sind die Takagi-Gleichungen, deren Lésungen Do( r)

Br = : (39)

und Dp( r) nur in Spezialfallen analytisch zu finden sind /39/.

Far den Bragg-Fall kann man die Gleichungen (34) und (35) kombinieren /36/ und
erhalt nur eine Differentialgleichung fiir das Verhaltnis X der Amplituden der gebeug-
ten und einfallenden Welle. Halliwell u.a. /20/ fanden eine analytische L&sung fir
den Fall symmetrischer Reflexe. Barthels u. a. /40/ verallgemeinerten diesen Ansatz
fur beliebige Reflexe und beliebig viele Schichten auf einem Substrat, indem sie eine
Rekursionsformel flr die Beugung an jeder Grenzflache ableiteten. Die Taka-

gi/Taupin-Gleichungen kann man fur das Amplitudenverhaltnis X in der Form (36)

schreiben:
~dX 2
—|dT_X -2nX+1, (36)
wobei
_Fone 12 Dp
X=(g " lvel (37)
] 1
—b(@)—@B)sm 2®B _§X0(1_b)
n= (38)
b2 Cyp
und
nCyph
T=—"" (39)
%‘YoYh‘

ist. Die Grélen yo und y, sind die Richtungskosinusse der einfallenden und gebeug-
ten Welle beziglich der Oberflachennormalen. Der Abweichungsparameter n be-
schreibt die Differenz der einfallenden Welle zum Bragg-Winkel und beinhaltet im
zweiten Term die Absorption. Die Differentialgleichung (37) kann flr Schichten mit

konstantem m und beliebiger Dicke gelést werden. Es kann eine Rekursionsformel
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fur das Amplitudenverhaltnis X; an der Schichtoberseite in Abhangigkeit vom Ampli-

tudenverhaltnis an der Schichtunterseite X, abgeleitet werden (40)

X¢=n+(n?- 1)1/2[(81 +87)1(81-S,)] (40),
wobei

Sy = {xo —n+(n2- 1)1/2} exp[— - T(n? - 1)1/2} 41)
und

S, = {xo ~n-(n?- 1)1/2} exp{i T(n? - 1)1/2} (42)

ist. Fur Schichtsysteme mit mehreren Schichten kann dieser Formalismus angewen-
det werden, wenn in jeder Einzelschicht (oder Lamelle) n = const. betrachtet werden
kann. Dieser Formalismus liegt den Programmen HRS und EPITAXY /41/ zugrunde,
die zur Simulation von Rockingkurven benutzt wurden. Dabei kénnen sowohl beliebig
viele Schichten mit homogener Zusammensetzung als auch Zusammensetzungs-
gradienten simuliert werden, indem die gradierte Schicht als Summe mehrerer sehr

dinner homogener Schichten betrachtet wird.

4.1.2 Bestimmung der strukturellen Parameter aus visuellem Vergleich

Der Vergleich der simulierten mit der gemessenen Rockingkurve erfolgte zunachst
visuell, indem versucht wurde, durch Variation der Schichtparameter eine méglichst
gute Ubereinstimmung zwischen beiden Kurven zu erzielen.

Diese Methode wurde zur Bestimmung der Parameter x und d einer Probenserie
verwendet, bei der die Dicke des In,GaAs-Quantengrabens variiert wurde. Der
Quantengraben wurde zwischen einer GaAs-Deckschicht mit einer Dicke von ca. 100
nm und einer GaAs-Pufferschicht eingebettet, die auf ein exakt (001)-orientiertes
GaAs-Substrat aufgewachsen wurde. Die Indium-Konzentration in der Gasphase
wurde konstant gehalten und die Abscheidungszeit von 6 s bis 45 s variiert. Die Ab-
scheidungstemperatur betrug 750°C.

In Abb. 8 sind Messkurven und Simulationen unter Verwendung eines idealen Quan-
tengrabenprofils fur die Grenzwerte 6 s (oben) und 45 s Abscheidungszeit (unten)
dargestellt. Abb. 8 (unten) zeigt die charakteristischen Merkmale einer (004)-

Rockingkurve eines GaAs/In,GaAs/GaAs-Schichtsystems. Die Intensitdt des
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GaAs-Substratpeaks bei Q = ©g(GaAs) = 33.024° betragt ca. 200000 cps und liegt
damit 4 GroéRenordnungen Uber der Intensitat der Iny,GaiAs-Schicht. Wegen der
Mehrfachreflexionen an den Grenzflachen erhalt man sowohl von der GaAs-
Deckschicht hochfrequente als auch von der In,GayAs-Schicht niederfrequente Di-
ckenoszillationen, die bei bestimmten Winkellagen zu einer Schwebung aufgrund der

Uberlagerung beider Oszillationen filhren.
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Abb. 8  Vergleich zwischen Messung und Simulation von (004)-
Rockingkurven fiur Quantengrében gleicher Zusammenseztzung
und unterschiedlicher Dicke

Aus dem Winkelabstand zwischen Schicht- und Substratpeak kann die Zusammen-
setzung der In,Gaq.xAs-Schicht gemafl (13 - 15) eindeutig bestimmt werden. Dabei
muss allerdings noch der Fewster/Curling-Effekt /42/ berlicksichtigt werden, der fur
geringe Schichtdicken (< 0.5 pym) bei gleicher Zusammensetzung eine Verschiebung
des Schichtpeaks in Richtung Substratpeak beinhaltet. Im Simulationsprogramm ist
dieser Effekt enthalten. Gemal (16) kann die Dicke der GaAs- und der In,Ga . As-
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Schicht berechnet werden. Die charakteristischen Merkmale der Simulationskurve
andern sich signifikant mit der Wahl der Parameter d und x fir die InsGaAs-
Schicht. Fir den Fall ,dicker Schichten® ist demnach die Eindeutigkeit der Parameter
fur eine optimale Kurvenanpassung aufgrund der ausgepragten lokalen Maxima und
Minima gegeben.

Far den Fall sehr geringer Schichtdicke (Abb. 8 oben) ware die Bestimmung der Pa-
rameter der In,Ga4.xAs-Schicht ohne Simulation nicht mdglich, da in der Rockingkur-
ve kein der In,Gai.xAs-Schicht zuzuordnender Peak mehr vorhanden ist. Zwar sind
die deutlich ausgepragten, der Deckschicht zuzuschreibenden Oszillationen ein Indiz
fur das Vorhandensein einer Schicht mit von GaAs verschiedenem Brechungsindex
zwischen GaAs-Deckschicht und GaAs-Pufferschicht/Substrat, die als Phasenschie-
ber fur die in Substrat und Deckschicht gebeugten Teilwellen wirkt, die Eindeutigkeit
der Wahl der Parameter ist aber nicht mehr ohne weiteres gegeben.

Von Tapfer und Ploog /43/ wurde zur Beschreibung der Phasenverschiebung durch
eine dinne Schicht, die in GaAs eingebettet wurde, ein Phasenverschiebungspara-
meter eingefiihrt, der dem Produkt aus Schichtdicke und Verspannung proportional
ist (d-e,). Folglich erhalt man bei konstanter GaAs-Deckschichtdicke die gleiche Pha-
senverschiebung fur verschiedene Kombinationen der In,Gai.,As-Parameter d; und x;
solange das Produkt aus beiden konstant gehalten wird. Auf dieses Problem wurde
auch von Finkelstein u. a. /44/ hingewiesen, die bei ihrer Auswertung von Rocking-
kurven sehr dunner In,Gai.,As-Quantengraben den Parameter d festlegten, indem
sie die Dicke der GaAs-Deckschicht aus dem Abstand der Oszillationen bestimmten
und die Dicke der InyGaixAs-Schicht d mit der Abscheidungszeit korrelierten. Die
Zusammensetzung der In,Gai.xAs-Schicht wurde aus dem besten Fit der Intensitat
der Oszillationen in der Nahe des Substratpeaks bestimmt und somit aus den mdégli-
chen Parameterkombinationen d;, x; ein einziges Wertepaar festgelegt. Das Problem
besteht aber darin, dass insbesondere bei geringen In-Konzentrationen der Einfluss
der Zusammensetzung auf die Form der Rockingkurve bei InyGai.As-Dicken <3 nm
gering ist (Abb. 9).

In Abb. 9 ist die experimentelle Rockingkurve eines 2.5 nm dicken Quantengrabens
zusammen mit zwei Simulationen dargestellt, bei denen die GaAs- und In,Ga.,As-
Schichtdicken konstant gehalten, die Zusammensetzung aber deutlich variiert wurde

(x = 0.135 und 0.16). Der Unterschied zwischen beiden Simulationskurven besteht
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nur in einer geringfiigig héheren Intensitat der ersten Oszillation rechts vom Sub-

stratpeak fiir x = 0.16.

— Messung
x=0.135
x=0.16

Intensitat (cps)

) | ) | ) | ) | ) | )
327 328 329 33.0 33.1 33.2 33.3
Q (grd)

Abb. 9  Einfluss der Indium-Konzentration auf die Form der Rockingkur-
ve flir sehr diinne Schichten

Bei geringer Verspannung (. < 1.5%) und geringer In,Ga4.xAs-Schichtdicke (d < 5
nm) wird der Fehler bei der Bestimmung des x-Wertes gréRer und kann bis zu Ax = +
0.02 betragen. Bei groReren Quantengrabendicken kann der x-Wert dagegen mit
einer Genauigkeit von Ax = + 0.005 bestimmt werden.

Umgekehrt kann bei Kenntnis der Zusammensetzung (z. B. aus den Zichtungsbe-
dingungen einer Serie, in der die Zusammensetzung von dickeren Schichten genau
bekannt ist und unter der Voraussetzung, dass die Zusammensetzung im Quanten-
graben homogen ist) die Dicke auch eines sehr dinnen Quantengrabens mit einer
Genauigkeit von + 1 Monolage (0.28 nm) bestimmt werden. Ein Beispiel dafiir zeigt
Abb. 10.
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Abb. 10  Einfluss der Quantengrabendicke auf die Form der Rockingkurve

Wahrend die Differenz fur Dicken von 2.75 nm und 3.0 nm und identischem x-Wert
sehr gering ist und visuell nicht mehr entschieden werden kann, welche Simulation
die ,bessere” ist, weicht die Simulation mit d = 2.25 nm insbesondere um den Sub-
stratpeak herum, aber auch im Hub der Oszillationen, signifikant ab. Die gleiche Si-
tuation ergibt sich fir d = 3.25 nm (nicht in Abb. 10 dargestellt). Somit liefern 2.25 nm
und 3.25 keine gute Ubereinstimmung mit der Messkurve und sind auszuschlieRen.
Die Unsicherheit bei der Dickenbestimmung betragt folglich + 1ML.

Fur die oben genannte Probenserie ergeben sich aus den Simulationen unter Ver-
wendung eines idealen Kastenprofiles fir den Quantengraben, d. h. abrupten Uber-
gangen an den Grenzflachen und homogener Indium-Konzentration, folgende in

Tab. 1 zusammengestellte Parameter.
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Probe Abscheidungs- | d-In,Gaj4As X
zeit (s) (nm)

20008 6 3.0 0.135
20009 12 6.0 0.135
20010 18 9.0 0.132
20011 25 13.0 0.135
20012 36 18.0 0.132
20013 45 21.5 0.137

Tab. 1 Ergebnisse der Simulation der (004)-Rockingkurven fiir Proben-
serie 20008 - 20011

Daraus kann mit linearer Regression eine Wachstumsrate von 0.48 nm/s ermittelt

werden.

4.1.3 Methode der kleinsten Quadrate zur Bestimmung von d und x

Um den subjektiven Faktor bei der Bewertung der Simulationen zu eliminieren, wur-
de die Minimierung der quadratischen Abweichung zwischen Messkurve und Simula-
tion als objektives Kriterium zur Begutachtung der Gute der Anpassung verwendet.
Die Messkurve wurde angenommen als Summe der Intensitaten an den einzelnen
Winkeln Q; gemal (40)

N
y =2 i) (40).
i=1
Die Simulation wurde entspechend betrachtet als
N
a(x.h) = > a;(;, x,d) (41).

i=1

Die mittlere quadratische Abweichung zwischen beiden Kurven wurde berechnet als

N
c = \/ﬁ 2 [Yi(Qi) - a(€y;, x, d)]2 (42).
i=1

Da bei der Messung der Rockingkurve eines solchen Systems die Intensitat Uber
mehrere GréRenordnungen variiert und die dinne In,Gaq.,As-Schicht nur eine um

mehrere GréRenordnungen kleinere Intensitat im Vergleich zum GaAs-Substrat lie-
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fert, sind die Auswirkungen der Variation der Parameter x und d nur fiir den Bereich
geringer Intensitaten relevant. Deshalb wurde eine Gewichtsfunktion w(i) eingefuhrt,
um den Einfluss grol3er Intensitatsdifferenzen am Substatpeak zu eliminieren.
(1,1 & [imax -, imax *+]]
(i) = 1 (43),

LO, i€ [imax ‘j, imax +J]

wobei j die wahlbare Anzahl der Melschritte, die ausgeschlossen werden kénnen,
ist.

Dann verandert sich (42) entsprechend

1 2
o =[5 2 (@) -a(@.x d)]" o) (44).
i=1

Da beim visuellen Vergleich der Messkurve mit der Simulation in der logarithmischen
Darstellung gearbeitet wird, um die geringen Intensitdten um den In,GaAs-
Schichtpeak sichtbar zu machen, wurde auch in der mathematischen Beschreibung

der Logarithmus der Intensitaten verwendet und entsprechend o4 definiert als

1 N
Glog = \/N;[In yi©@) - Inay @, x ) o ) (45).

Die GréRen o und ojg wurden zur Begutachtung der Perfektion des Fits verwendet
/45/. Beispielhaft dafir ist die Auswertung einer Messkurve, bei der durch visuelle
Begutachtung als beste Ubereinstimmung mit der Simulation fiur die InGaq.,As-
Schicht eine In-Konzentration von x = 0.215, eine Quantengrabendicke von 9 nm
und eine GaAs-Deckschichtdicke von 108 nm ermittelt wurde. Das Parameterfeld fur

die Simulationen wurde wie folgt definiert:

Dicken: 7.5, 8.0, 8.5,8.75, 9.0, 9.25, 9.5, 10.0, 10.5 nm
x-Werte: 0.2, 0.205, 0.21, 0.215, 0.22, 0.225, 0.23

Die Dicke der GaAs-Deckschicht wurde nicht in die Variation der Parameter einbe-
zogen und fir alle Simulationen konstant gehalten. Fir alle méglichen Kombinatio-
nen x, h wurde eine Simulation erstellt und sowohl ¢ als auch cjq berechnet. In Abb.
11 ist das Ergebnis der Berechnung von o4 in Abhéngigkeit von x und d dargestellt.

Fir die quadratische Abweichung des Logarithmus der Intensitaten c,g wurde ein
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absolutes Minimum bei folgenden Parametern gefunden: x = 0.22, d = 9.0 nm. Fir
die lineare quadratische Abweichung ¢ wurden zwei lokale Minima ermittelt (c-1: x =

0.20,d = 9.5 nm und c-2: x = 0.225, d = 8.5 nm, siehe Abb. 12).

Abb. 11 Quadratische Abweichung des Logarithmus der Intensitaten o
in Abhé&ngigkeit von x und d
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500

s-linear (w. E.)

300

200

Abb. 12 Lineare quadratische Abweichung o in Abhangigkeit von x und d
In Abb. 13 sind die gemessene Rockingkurve, die visuell als beste Simulation ermit-

telte und die den obigen Wertepaaren entsprechenden Simulationen dargestellt.
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Abb. 13  Vergleich der gemessenen Rockingkurve mit den entsprechen-
den Simulationen fir die Minima der quadratischen Abweichung
(s. Text)

Es wird deutlich, dass sich im Fall der aus der kleinsten quadratischen Abweichung
der Logarithmen der Intensitdten ermittelten Parameter (Abb. 13 oben) eine sehr
gute Ubereinstimmung zwischen gemessener und simulierter Kurve ergibt. Alle fir
die Einschatzung der Gite des Fits wesentlichen Eigenschaften der Kurve wie Win-

kellage des Minimums, Winkellage des der InyGa.,As-Schicht zuzuordnenden loka-
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len Maximums, Krimmung der Kurve, Ubergang zum Untergrund und Intensitatsver-
teilung der Oszillationen in der Ndhe des Substratpeaks werden exakt wiedergege-
ben.

Das ist nicht der Fall fir die aus den lokalen Minima der linearen quadratischen Ab-
weichung o-1 und o-2 ermittelten Parameter (Abb. 13 unten). Als wichtig erweist sich
hierbei die Winkellage des lokalen Maximums, die ein direkter Ausdruck der Ver-
spannung der InGa.xAs-Schicht und somit des x-Wertes ist. Die Simulation fir c-1
zeigt eine deutliche Verschiebung des lokalen Maximums hin zum Substratpeak.
Damit ist die Verspannung der Schicht im Vergleich zur Messung zu gering. Das lo-
kale Maximum der -2 entsprechenden Simulation ist zu weit zu kleinen Winkeln
verschoben, d. h. die Verspannung der Schicht ist gréRer als in der gemessenen
Kurve.

Die lineare quadratische Abweichung o eignet sich also fir dieses Schichtsystem
nicht zur Einschatzung der Gite des Fits, da die zahlenmaRig geringen, fur die Be-
wertung der Kurve aber wesentlichen Abweichungen im Bereich des InyGajAs-
Schichtpeaks nicht hinreichend bericksichtigt werden.

Die quadratische Abweichung der Logarithmen der Intensitaten o4 ist, da sie Diffe-
renzen im Bereich groRer Intensitdten weniger berucksichtigt, gegenuber Abwei-
chungen im Bereich kleiner Intensitaten empfindlicher und erweist sich als geeignet
zur Bewertung der Gute des Fits.

Wie bereits beschrieben, kann die Dicke der In,Ga.,As-Schicht aus den zugehdérigen
Dickenoszillationen ermittelt werden. Bei dickeren Schichten (> 15 nm) sind mehrere
solche Oszillationen zu sehen (siehe Abb. 8 unten). Bei geringeren Dicken (ca. 5 -12
nm) tritt nur noch ein lokales Minimum auf, dessen Winkellage sowohl vom x-Wert,
als auch von der Schichtdicke beeinflusst wird (Abb. 13). Bei geringen Schichtdicken
(£ 7 nm) und/oder geringer Verspannung (Aa,/a < 1.5%) tritt in der Rockingkurve
kein lokales Minimum mehr auf. In diesem Fall ist, wie bereits diskutiert, die Eindeu-
tigkeit der Parameterwahl nicht mehr gegeben, da es mehrere Wertepaare (d;, x)
gibt, deren Simulationskurven nahezu identisch sind. In diesem Fall ist auch die Be-
gutachtung der Gute des Fits mit 6jq problematisch.

Als Beispiel dient ein Quantengraben, dessen Parameter aus der visuellen Betrach-
tung der Simulationen mit 7 nm und x = 0.125 festgelegt wurden. Aus dem Parame-

terfeld 55 nm <d <85 nmund 0.11 <x <0.15 wurde ein absolutes Minimum fir
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Glog bei h = 6.0 nm, x = 0.145 und ein lokales Minimum fir d = 6.5 nm, x = 0.13 ermit-
telt (s. Abb. 14).

Abb. 14  Quadratische Abweichung o4 flr eine Rockingkurve ohne ein
lokales Minimum

Fir o wurde ein absolutes (c-1: d = 6.5 nm, x = 0.145) und ein lokales (c-2: d =
6.75 nm, x = 0.13) Minimum gefunden. Die zugehdrigen Simulationskurven sind in
Abb. 15 im Vergleich zur Messkurve und dem visuellen Fit dargestellt. In Abb.15 o-
ben ist erkennbar, dass die Simulation fur cj,g-Min. bei kleinen Winkeln eine bessere
Ubereinstimmung mit der Messkurve als der visuelle Fit zeigt, der Kurvenanstieg je-
doch eine starkere Krimmung als die Messkurve aufweist. Es kann hier objektiv
nicht mehr entschieden werden, welche der beiden Simulationskurven ,wahrheits-
gemaler” ist.

Da aber fur jeden x-Wert genau eine Dicke existiert, fur die ein cjog-Minimum gefun-
den werden kann, wird der mégliche Wertebereich eingeschrankt. Diese Wertepaare
genigen dem bereits diskutierten x-d = const.- Kriterium. Wenn z. B. die Schichtdi-
cke aus der TEM-Abbildung des Querschnitts bekannt ist, kann auch eine eindeutige

Zuordnung der Zusammensetzung erfolgen (und umgekehrt).
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Abb. 15 Simulationen fir eine Rockingkurve ohne ein lokales Minimum

Anhand dieses Beispiels zeigt sich die allgemeine Schwierigkeit fur die Erstellung
von Fit-Programmen fiir die Parameteranpassung. Ein Fit-Programm ist im allgemei-
nen nicht in der Lage, die bei Parametervariation und visuellem Vergleich der Simu-
lationen erkennbaren Tendenzen zu quantifizieren. Nur bei sehr einfachen Schicht-
strukturen, wie im Fall des oben beschriebenen Zweischichtsystems ist ein solcher
Zugang moglich.
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Der Vergleich der aus den Simulationen der Rockingkurven gewonnenen Parameter
mit den TEM-Ergebnissen ist fir einige Quantengraben in Tab. 2 dargestellt. Es zeigt
sich eine sehr gute Ubereinstimmung bei der Bestimmung der Dicke des Quanten-

grabens.

Probe d-HRXRD d-TEM x-HRXRD
(nm) (nm)
20453 10.0 9.9 0.23
MBE 583 10.0 10.3 0.16
20474 14.5 15.0 0.16
20476 24.0 23.8 0.16

Tab. 2 Vergleich der mit HRXRD und TEM ermittelten In,Gas.As-
Schichtdicken

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass fir ideale, d. h. rechteckige Quan-
tengraben die strukturellen Parameter d und x aus der Simulation bestimmt werden
kénnen, wobei sich die Ermittlung der kleinsten quadratischen Abweichung der Loga-
rithmen der Intensitaten oo als hilfreiches Kriterium zur Bestimmung des ,besten”
Fits erweist. Bei geringen Dicken der InyGaiAs-Schicht wird die Genauigkeit der
Bestimmung des x-Wertes geringer und es ist keine eindeutige Lésung fir ein Wer-

tepaar (x, d) mehr gegeben.

4.2 Untersuchung von Grenzflaicheniibergangsschichten mit
HRXRD und AES

In Abhangigkeit von den Ziichtungsbedingungen bei der MOVPE kann das Indium-
Profil des Quantengrabens von der idealen Kastenform abweichen und es kénnen
sowohl Ubergangsschichten an den Grenzflachen als auch Inhomogenitaten im Indi-
um-Gehalt in Zichtungsrichtung auftreten. Aus der MBE sind Segregationseffekte fur
InGai.xAs-Quantengraben bekannt /46, 47, 48, 49/. Um zu prifen, ob solche Effekte
bei der MOVPE eine Rolle spielen und ob die HRXRD empfindlich genug ist, um sie

nachzuweisen, wurde eine Probenserie hergestellt, bei der die Abscheidungszeit der
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InkGaixAs-Schicht konstant gehalten wurde wund jeweils 2zwei Indium-
Konzentrationen bei zwei Temperaturen gezichtet wurden. Um das Indium-
Tiefenprofil mit AES untersuchen zu kénnen und Memory-Effekte auszuschlie3en,
wurde eine GaAs-Deckschicht von nur 10 nm Dicke auf den InGaAs-
Quantengraben abgeschieden. Abb. 16 zeigt die gemessenen Rockingkurven. Es
wird deutlich, dass bei einem nominellen x-Wert von 0.24 die Form der Rockingkur-
ven fir die Zichtungstemperaturen 650°C und 750°C nahezu identisch ist (Abb. 16
oben), wahrend sie bei x = 0.3 voneinander abweicht (Abb. 16 unten). Die Rocking-
kurven der bei 750°C gezichteten Proben weisen hochfrequente Oszillationen mit
einer der Pufferschicht zuzuordnenden Dicke auf. Das ist auf eine Kontamination der

Grenzflache Substrat/Pufferschicht mit Indium zurtickzufihren.
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Abb. 16  Rockingkurven fir verschiedene Zichtungstemperaturen und x-
Werte

Die aus der Simulation der experimentellen Rockingkurven ermittelten Parameter

sind in Tab.3 zusammengestellt:
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Probe T ta x-nom. |d-InsGaiAs | x-Sim. dy d-GaAs
(°C) (s) (nm) (nm) (nm)
20365 750 30 0.24 15.5 0.16 - 11
20366 650 ” 0.24 15 0.16 - 11
20367 750 ” 0.3 14 0.24 5 9
20364 650 ” 0.3 16.7 0.24 - 12

Tab. 3 Ergebnisse der Simulation der (004)-Rockingkurven der Proben-
serie 20364 - 20367

Die Rockingkurve der Probe 20367 konnte nur erfolgreich simuliert werden, wenn
eine Ubergangsschicht zwischen In,Ga;As-Quantengraben und GaAs-Deckschicht
mit einem (linearen) Indium-Gradienten angenommen wurde. In Abb. 17 sind die
AES-Tiefenprofile der Proben 20 367 und 20364 dargestellt.

x-Wert
30

| A
15 / |
m / \
5 / \
o o

0 200 400 600 800 1000
Sputterzeit (s)

Abb. 17  AES-Tiefenprofil fur bei verschiedenen Temperaturen geziichte-
te Quantengraben mit einem nominellen x-Wert von 0.30

Es ist eine Indium-Verschleppung Uber die obere In,GaAs/GaAs-Grenzflache zu
beobachten, deren Gréfienordnung mit der aus der Simulation bestimmten Dicke der

Ubergangsschicht iibereinstimmt. Ebenso entspricht der mittlere x-Wert im Quanten-
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graben dem aus der Simulation ermittelten (x = 0.24). In Abb. 18 sind Messung und
Simulation fur die Rockingkurven der Proben 20364 (oben) und 20367 (unten) dar-
gestellt.
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Abb. 18 Messung und  Simulation far  GaAs/InyGasAs/GaAs-
Quantengraben mit Ubergangsschicht (Simulationsparameter s.
Tab. 3)

Man erkennt das Vorhandensein einer Ubergangsschicht an den Grenzflachen eines

InxGaxAs-Quantengrabens insbesondere an der schwachen Ausbildung bzw. dem
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Fehlen der Schwebungen, die sich aus der Uberlagerung der Dickenoszillationen
von GaAs-Deckschicht und InGai.xAs-Quantengraben ergeben (Abb. 18 unten). Es
muss allerdings aus Untersuchungen der Defektstruktur gewahrleistet sein, dass
nicht andere Ursachen wie z. B. Kristalldefekte fir das Fehlen der Schwebungen
verantwortlich sind.

Das Problem besteht darin, dass bei einer Abweichung vom Kastenprofil zwei Para-
meter mehr in die Simulation eingehen, namlich die Dicke der Ubergangsschicht und
die Indium-Verteilung in der Ubergangsschicht. In diesem Fall ist die Eindeutigkeit
der Wahl dieser Parameter nicht gegeben und es lassen sich mehrere Parameter-
kombinationen finden, die einen guten Fit liefern. Es ist daher ratsam, die Ergebnis-
se der Simulation anhand einer anderen Analysenmethode (AES, SIMS) zu verifizie-
ren.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass man mit Hilfe der HRXRD prinzi-
piell in der Lage ist, das Vorhandensein von Ubergangsschichten zu erkennen, vor-
ausgesetzt, in der Rockingkurve sind geniigend signifikante lokale Minima und Ma-
xima vorhanden und die Dicke der Ubergangsschicht ist geniigend groR (s. folgen-
den Abschnitt). Es wird deutlich, dass auch bei der MOVPE in Abhéngigkeit von den
Zuchtungsbedingungen Effekte wie die Indium-Segregation, aber auch parasitare
Abscheidungen vom Suszeptor wahrend des Hochheizens des Substrates auf die
Zuchtungstemperatur oder wahrend einer Wachstumsunterbrechung an den Grenz-

flachen eine Rolle spielen. Auf diese Phanomene wird in Kap. 6 ndher eingegangen.

4.3 Bestimmung des Quantengrabenprofils aus vergleichenden
Untersuchungen mit HRXRD, PL und GID

Nicht immer |48t sich aus der Form der Rockingkurve entscheiden, ob eine Uber-
gangsschicht an einer oder beiden Grenzflachen des Quantengrabens vorhanden ist
oder nicht. Das trifft insbesondere dann zu, wenn in der Rockingkurve keine lokalen
Minima und Maxima vorhanden sind (s. Abschnitt 4.1.3). Abb. 19 zeigt eine solche
Rockingkurve und die zugehdrigen Simulationen unter der Annahme eines Kasten-
profils fur die Indium-Verteilung (a) und unter der Annahme eines linearen Indium-
Gradienten an der oberen In,GaiAs/GaAs-Grenzflache (b). Dabei wurde das Pro-

dukt x-d konstant gehalten. Wie bereits in 4.1.2 diskutiert, erhalt man in diesem Fall
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den gleichen Phasenverschiebungsparameter und die Differenzen zwischen beiden

Simulationen sind marginal. Es ergibt sich nur fur sehr kleine Q-Winkel eine geringe

Differenz in den Intensitaten. Die HRXRD ist in diesem Fall nicht empfindlich genug,

um die Frage nach dem Quantengrabenprofil fir diinne Schichten zu beantworten.

Die Réntgenbeugung unter streifendem Einfall (GID) wurde, wie in 3.5.2 vorgestellt,

zur Charakterisierung von Ubergangsschichten genutzt. Die bei verschiedenen Ein-

fallswinkeln o; gewonnenen Reflexionsprofile I(oy) wurden mit der in /32/ und /33/ be-

schriebenen Theorie unter der Annahme des gleichen Parametersatzes fir alle [(oy)

simuliert.
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Abb. 19  Vergleich von HRXRD-Messung und Simulationen mit verschie-

denen Quantengrabenprofilen: (a) Kastenprofil, (b) linearer In-
dium-Gradient an der In,Ga.,As /GaAs-Grenzflache
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In Abb. 20 sind die gemessenen GID-Intensitatsprofile der gleichen Probe (20242)
wie in Abb. 19 mit den entsprechenden Simulationen dargestellt. Es wurde gefun-
den, dass unter Annahme eines Kastenprofils (homogene Indium-Konzentration im
Quantengraben und abrupte Grenzflachenibergange) ebenso wie bei der HRXRD
eine Uberlagerung der GaAs-Deckschichtoszillationen mit denen des In,Gaj,As-
Quantengrabens in Form einer Schwebung auftritt (s. Pfeil in Abb. 20 Mitte). Infolge
der Nahe zur Oberflache sind die Intensitatsdifferenzen der Dickenoszillationen gré-
Rer als bei der HRXRD.

—— Simulation

o (grd)

Abb. 20 GID-Messung fir verschiedene Einfallswinkel o; und zugehérige
Simulationen

Demzufolge ist die GID gegenlber Grenzflachen empfindlicher, da die Schwebun-
gen starker ausgeprégt sind. Eine solche Schwebung wurde in der Messung aber
nicht beobachtet. Nur unter Annahme einer Ubergangsschicht verschwindet die

Schwebung in den Simulationen und es konnte eine gute Ubereinstimmung zwi-
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schen Messung und Simulation erzielt werden. Die Ergebnisse der HRXRD- und

GID-Untersuchungen fir die Probe 20242 sind in Tab. 4 zusammengefasst.

Schicht d-HRXRD d-GID x-HRXRD
(nm) (nm)
Kastenprofil | mit Gradient Kastenprofil | mit Gra-
dient
Oxid auf GaAs-OF - - 4 - -
GaAs-Deckschicht 118 118 118 - -
Ubergangsschicht - 1 1 - 0.23-0
InxGaiAs 5 4 4 0.21 0.23

Tab. 4 Vergleich der HRXRD- und GID-Ergebnisse

Bei der Simulation der GID-Reflexionsprofile wurde der mit HRXRD gefundene mitt-
lere x-Wert verwendet. Zwar ist die GID sehr empfindlich gegeniber Schichtdicken
und Gradienten an den Grenzflachen, jedoch ist die Genauigkeit bei der Bestimmung
der Indium-Konzentration geringer /33/.

Es kann aus der Simulation der GID-Messungen prinzipiell nicht entschieden wer-
den, ob die obere oder die untere Grenzflache des In,Gai.,As-Quantengrabens eine
Ubergangsschicht aufweist. Aus TEM-Untersuchungen an entsprechenden Struktu-
ren ist bekannt, dass die GaAs/ In,Gai As-Grenzflache eine Rauhigkeit von 1 - 2
Monolagen aufweist /50/, also als abrupt betrachtet werden kann. Daraus folgt, dass
die Ubergangsschicht an der Grenzflache In,Gai,As/GaAs lokalisiert ist. Zum glei-
chen Ergebnis kommen auch Frigeri u. a. /51/.

Es kénnen ebenso keine Aussagen dartber gemacht werden, ob es sich bei der be-
obachteten Ubergangsschicht um ein Indium-Konzentrationsprofil oder um eine mitt-
lere Rauhigkeit der Grenzflache handelt. Bei der GID wird eine Probenflache von
einigen cm? bestrahlt, so dass die gewonnenen Aussagen als Mittelwert Uber diese

Flache zu verstehen sind.
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Da die mit HRXRD und TEM ermittelten Schichtdicken eine sehr gute Ubereinstim-
mung zeigen und die gesamte Schicht mit von GaAs unterschiedlichem Brechungs-
index zur Beugung beitragt, kann angenommen werden, dass die mit HRXRD be-
stimmte Dicke des Quantengrabens als die Gesamtdicke von homogenem und gra-
diertem Schichtanteil zu verstehen ist. Demzufolge reprasentiert der x-Wert ebenso
einen Mittelwert aus dem x-Wert des homogenen und des gradierten Teils. Aus dem
x-d = const.-Kriterium 1aRt sich der x-Wert im homogenen Teil des Quantengrabens
x1 berechnen:

x-d

RN “

X4

wobei x und d die aus der Simulation mit dem Kastenprofil ermittelten Parameter
sind und d4 die aus der GID bestimmte Dicke der Ubergangsschicht ist.

Wie in 3.4 dargestellt, kann aus den mittels HRXRD und GID gewonnene Parame-
tern x und d die theoretische PL-Wellenlange (A-theo) berechnet werden. In Tab. 5
sind die berechneten A-theo fir drei Proben dargestellt, bei denen mit GID eine U-
bergangsschicht gemessen wurde. Die aus der Simulation der HRXRD-
Rockingkurven mit einem Kastenprofil ermittelten Werte fir Dicke und Zusammen-
setzung ergeben eine theoretische PL-Wellenlange (A-theo), die im Vergleich zum
Messergebnis (A-PL) zu kirzeren Wellenlangen verschoben ist. Die Differenz AL
zwischen beiden Wellenldngen betrégt ca. 10 nm. Unter Verwendung der Ergebnis-
se der GID und des aus (46) berechneten x-Wertes wurde eine gute Ubereinstim-

mung zwischen theoretischer PL-Wellenlange (A-theo*) und A-PL erzielt (s. Tab. 5).

Probe A-PL d X A - AL d- d- X4 A- AN*

theo hom | grad theo*

A 978.0 5 [021966.0|120| 4.0 1.0 | 0.235 | 973.2 | 438

B 996.5 13 [ 0.18 | 986.1 | 10.4 | 11.5 1.5 | 0190 | 9925 | 4.0

C 10055 | 20 [ 0.18 | 994.8 | 10.7 | 18.0 20 | 0.190 | 1002.7 | 2.8

Tab.5 Vergleich der berechneten und gemessenen PL-Wellenlénge fur
verschiedene Formen des Quantentopfes (alle Wellenlangen-
und Dickenangaben in nm)
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Es muss erwahnt werden, dass insbesondere bei gréleren Quantengrabendicken
(215 nm) und héheren Indium-Konzentrationen (x >0.2) die Abweichungen zwischen
den gemessenen und berechneten PL-Wellenlangen einige 10 nm betragen kdénnen,
wobei die gemessenen A-PL immer eine Rotverschiebung zu den berechneten auf-
weisen. Um eine Ubereinstimmung beider Wellenlangen zu erzielen, muss man bei
der Berechnung von A-theo einen um ca. 0.02 - 0.03 héheren x-Wert annehmen, als
aus der HRXRD ermittelt. Der Einfluss der Verspannung auf die Bandliicke und die
damit verbundene Blauverschiebung der PL-Wellenlange wird offensichtlich im Mo-
dell zu stark bertcksichtigt indem angenommen wird, dass die gesamte Verspan-
nung nur in der InGa;,As-Schicht lokalisiert ist und die umgebenden GaAs-
Schichten als vollstdndig unverspannt betrachtet werden kénnen. Diese Bedingung
ist bei dinnen Quantengraben erflllt. Je dicker aber der Quantengraben wird und je
mehr Indium er enthalt, desto mehr strebt das System nach einem Ausgleich der
Verspannung, indem die umgebenden GaAs-Monolagen tensil verspannt werden
und somit einen Teil der Verspannung aufnehmen. Zu diesem Ergebnis kommen
auch Jones u. a. /52/. Sie schreiben diese Erscheinung einer elastischen Relaxation
zu, die zu einer Probenkrimmung und somit zu einer lokalen Vergréferung von a;
fuhrt. Zur Beschreibung dieses Phanomens wurde ein Faktor y fur die pseudomor-
phe |dealitat eingefuhrt, wobei gilt

8¢=%8u'y, (47)

C11 und C42 sind die elastischen Konstanten fur InyGaixAs. In der betreffenden
InyGa.xAs -Schicht wurden keine Anpassungsversetzungen beobachtet.

Man kann aber auch argumentieren, dass die beobachteten Diskrepanzen auf einen
insgesamt zu hohen Einfluss der Verspannung auf die Bandlicke im verwendeten
Modell zuriickzufiihren sind. Zou u. a. /53/ benutzten in ihrer Berechnung von A-theo
auf der Grundlage der HRXRD-Schichtparameter die Bandlicke unter Berlcksichti-
gung der Verspannung als Fit-Parameter und konnten so eine gute Ubereinstim-

mung zwischen A-PL und A-theo flir verschieden dicke Quantengraben erzielen.
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4.4 Zusammenfassung

Es kann festgestellt werden, dass die HRXRD gut geeignet ist, die strukturellen Pa-
rameter von idealen In,Ga.,As-Quantengraben, die in GaAs eingebettet wurden, zu
ermitteln. Insbesondere fur Rockingkurven, die mindestens ein oder mehrere lokale
Minima und Maxima enthalten, kbnnen auch Aussagen Uber die Qualitat der Grenz-
flachen getroffen werden, wenn man die bei idealen Grenzflachen auftretenden
Schwebungen durch die Uberlagerung der Oszillationen von GaAs-Deckschicht und
InyGai.xAs-Quantengraben betrachtet. Das Fehlen solcher Schwebungen in der
Messkurve deutet auf einen Zusammensetzungsgradienten an der Heterogrenzfla-
che oder eine starke laterale Rauhigkeit hin. Zwischen diesen beiden Erscheinungen
kann nicht unterschieden werden. Die Einfuhrung eines Zusammensetzungsgradien-
ten an der InGai.,As/GaAs-Grenzflache in das Simulationsmodell ermdéglicht es in
vielen Fallen, die gemessenen Rockingkurven erfolgreich anzupassen. Da aber da-
bei die Eindeutigkeit der Parameterwahl nicht mehr gegeben ist, empfiehlt es sich,
die Ergebnisse mit einer anderen Methode zu Uberprifen.

Zur Analyse von Grenzflachenliibergangsschichten kann die AES verwendet werden,
wobei beachtet werden muss, dass die Tiefenauflésung dieser Methode 2 nm be-
tragt und somit Ubergangsschichten mit einer Dicke < 2 nm nicht mehr gemessen
werden kénnen. Die Ergebnisse der HRXRD und der AES zeigten eine sehr gute
Ubereinstimmung fiir dickere Ubergangsschichten.

Mit der GID hat man eine Methode zur Verfligung, die auch gegeniber Grenzfla-
chenlibergangsschichten < 2 nm empfindlich ist. Sie ist insbesondere dazu geeignet,
InyGa1xAs-Schichtdicken < 5 nm zu bestimmen. Die Kombination mit der HRXRD
ermdglicht eine sichere Bestimmung der Form des Quantengrabens, wenn beide

Messungen mit dem selben Parametersatz simuliert werden kénnen.
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5. Relaxationsprozesse bei moderater Indium-Konzen-
tration (x <0.2)

5.1 Zusammenhang zwischen In,Ga;As-Schichtdicke, Zusam-

men-setzung und Relaxation bei konstanter Ziichtungstempe-

ratur

5.1.1 Modellvorstellungen

Wie in Kap.2 dargestellt, war das Relaxationsverhalten von InGa;.As-
Quantengraben bereits Gegenstand zahlreicher Untersuchungen /1 - 18/. Schon
Matthews und Blakeslee /2,3/ unterschieden verschiedene Relaxationsmechanis-
men, die zu unterschiedlich groRen kritischen Schichtdicken fur die Versetzungsent-
stehung flihren (Abb. 21).

Relaxationsmechanismen

single kink double kink Versetzungs -
halbschleife

Abb.21  Bildungsmechanismen von Anpassungsversetzungen im GaAs/
InyGai.xAs /GaAs-System

Fir eine einzelne verspannte Schicht auf einem Substrat gilt fir das Kraftegleichge-
wicht zum Umbiegen einer durchgehenden Versetzung F. = F;. Dieses Modell wird
als single-kink-Modell bezeichnet. In diesem Fall wird h, beschrieben durch

20) h

B b (1-vcos he
“anf vy pth (48)

he
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Diese Gleichung unterscheidet sich von der fur ein Multischichtsystem mit Schichten
gleicher Dicke, aber unterschiedlicher Zusammensetzung (4) durch den Faktor 1/4,
da bei der Herleitung von (4) vorausgesetzt wurde, dass die Verspannung & = /2 ist
und an jeder Grenzflache Anpassungsversetzungen gebildet werden.

Fur ein Zweischichtsystem kann angenommen werden, dass sich ebenfalls an jeder
Grenzflache Anpassungsversetzungen ausbilden (double-kink-Modell), die Krafteba-
lance also F. = 2F, betragen muss. Die Verspannung ist in diesem Fall ¢ = f. Die kriti-
sche Dicke wird demnach durch

b (1-vcos?a)  h

_ . _c
e =0 ey p D (49)

beschrieben. Eine weitere Méglichkeit zur Ausbildung von Anpassungsversetzungen
ergibt sich durch die Erzeugung einer Versetzungshalbschleife an der Probenober-
flache, die dann auf den {111}-Ebenen zur Grenzflache gleiten kann. In /3/ wurde
unter Betrachtung der Energiebalance zwischen der Energie zur Erzeugung einer
solchen Versetzungshalbschleife Eg und der freigesetzten elastischen Energie ein
Ausdruck fur den kritischen Radius R; einer solchen Versetzungsschleife hergeleitet.
Unter Vernachlassigung der Beitrage der Oberflachenspannung und der Stapelfeh-
lerenergie zur Energiebalance kann dieser Ausdruck vereinfacht werden und nimmt
folgende Form an:

50
N )

~ 8nf (1+v)-0.5878

8R,

Re b

(In +2) -
Der so berechnete kritische Radius ist mit der kritischen Schichtdicke h. tGber die Be-
Ziehung

he =R, -cos @ (51)
verbunden, wobei ® der Winkel zwischen den Oberflachennormalen der Gleitebene
und der Ebene der Grenzflache ist. Die Vernachlassigung der Stapelfehlerenergie ist
gerechtfertigt, da die 60°-Versetzungen in kompressiv verspannten Systemen nur
sehr gering dissoziiert sind /54/.
In Abb. 22 sind die aus der Matthews/Blakeslee-Theorie flr verschiedene Relaxati-
onsmodelle berechneten kritischen Dicken fur ein GaAs/InsGai.,As/GaAs-

Zweischichtsystem in Abhéngigkeit von der Indium-Konzentration dargestellt. In die-
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sem Modell werden Einfliisse der Zichtungstemperatur nicht betrachtet und es wird

eine homogene Verteilung der Verspannung vorausgesetzt.

804 o —0o— single-kink-Modell
; —e— double-kink-Modell
70+ \ersetaungshalbschleife
E 60-
o |
S 50
5 |
_-F_J 40
< b (m] [ )
B 30-
E 4
S 20+ '\
E 10 _ D\ ‘\.\
| D\D\ .\-\_\-\“
04 o O O O | B

005 010 015 020 025 030 035 040 045 050
x-InAs

Abb. 22 Berechnung der kritischen Schichtdicke nach der Mat-
thews/Blakeslee-Theorie flr verschiedene Relaxationsmecha-
nismen

5.1.2 Untersuchung der kritischen Schichtdicke in Abhangigkeit von den

strukturellen Parametern des Quantengrabens

Um die Abhangigkeit des Relaxationsprozesses von der Indium-Konzentration expe-
rimentell zu dberprifen, wurden bei einer Abscheidungstemperatur von 750°C
InyGaixAs-Quantengraben mit drei verschiedenen Indium-Konzentrationen (x = 0.14,
0.16, 0.18) und jeweils drei Schichtdicken auf exakt (001)-orientierten GaAs-
Substraten abgeschieden. Die Substrate wurden mit dem horizontalen Bridgman-
Verfahren geziichtet und hatten Versetzungsdichten von 5.10° bis 1-10° cm™?. Die
GaAs-Deckschichtdicke betrug ca. 400 nm fir die Serie bei x = 0.145 und ca. 100
nm fir x = 0.16 und 0.18. Die strukturellen Parameter x und d wurden mit der
HRXRD unter der Annahme idealer Grenzflachen bestimmt. Die Defektstruktur wur-

de mit KL untersucht. In Abb. 23 sind die sich mit zunehmender Schichtdicke ausbil-
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denden Anpassungsversetzungen als dunkle Linien (DLDs - dark line defects) zu

sehen.

28KV Xeen 188K %288 188Kn

Abb. 23  KL-Abbildung der Defektstruktur fur In,Ga.,As-Quantengraben
mit x=0.145,d = 16.5 nm (links), d =21 nm (Mitte) und d =
35 nm (rechts)

Fir die moderate Indium-Konzentration von x = 0.145 (f = 1.06%) sind in der KL-
Abbildung bei geringen Schichtdicken nur DSDs mit der fir das GaAs-Substrat typi-
schen Dichte zu sehen (Abb. 23 links). Mit zunehmender Dicke des Quantengrabens
wird zuerst das Gleitsystem fir o-Versetzungen aktiviert (Abb. 23 Mitte, Versetzun-
gen parallel [1-10]), dann zusatzlich auch das Gleitsystem flir p-Versetzungen (Abb.
23 rechts, Versetzungen parallel zu beiden orthogonalen <110>-Richtungen). Deut-
lich ist die auch von anderen Autoren /3, 7, 16/ beschriebene Anisotropie der Verset-
zungsdichte in den orthogonalen <110>-Richtungen zu sehen. Die Ursache fir die
Anisotropie ist die fir a- und B-Versetzungen unterschiedliche Energie zur Erzeu-
gung der Versetzung und die fir beide Versetzungstypen unterschiedliche Gleitge-
schwindigkeit /55/.

Die Dichte der parallel zu [1-10] verlaufenden Versetzungen ist bereits so grof3, dass
sich Versetzungsbiindel ausbilden (sichtbar am unterschiedlichen Kontrast der
DLDs). Bei Variation der Beschleunigungsspannung des Elektronenstrahls von 7 bis
30 kV und der entsprechenden Variation der Eindringtiefe von 0.4 bis 3.6 ym /56/
verandert sich die Defektdichte nicht. Das ist ein Hinweis darauf, dass die beobach-
teten Versetzungen nur an einer Grenzflache lokalisiert sind. Das Maximum der Tie-
fenverteilung der Priméarelektronen und somit auch der erzeugten Elektronen-Loch-
Paare liegt bei ca. 1/3 der Eindringtiefe (z. B. bei 130 nm fur 7 kV) und die GaAs-
Deckschichtdicke betragt 400 nm.
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Dieser Befund wird durch die TEM-Analyse an ionengeatzten Querschnitten bestatigt
(Abb. 24).

Abb.24  TEM-Querschnittsabbildung der Anpassungsversetzungen in ei-
nem GaAs/In,Ga.As/GaAs-System (Probe 20082)

In Abb. 24 links sind nahezu aquidistante Anpassungsversetzungen mit einem Ab-

stand von ca. 500 nm zu sehen. Das ergibt eine Liniendichte von 2:10* em™. Mit Hilfe
der Formeln (1) und (17) errechnet sich daraus ein Relaxationsgrad von R = 7.4%.
Die Dicke der GaAs-Deckschicht wurde zu 400 nm und die des Quantengrabens zu
40 nm bestimmt. Aus Abb. 24 rechts ist ersichtlich, dass die Anpassungsversetzun-
gen in die GaAs-Pufferschicht hinein verschoben sind. Es wurden keine Versetzun-
gen an der oberen In,Ga.,As/GaAs-Grenzflache beobachtet.

Die HRXRD-Rockingkurven der Proben dieser Serie sind in Abb. 25 zusammen mit
den Simulationsergebnissen dargestellt. Mit zunehmender Schichtdicke und damit
steigender Defektdichte verschlechtert sich die Qualitat der Rockingkurven. So sind
z. B. in der Rockingkurve der Probe 20082 (x = 0.145, d = 35 nm) keine Deck-
schichtdickenoszillationen mehr sichtbar und der In,Ga;.As-Schichtpeak der Mess-
kurve ist gegeniber der Simulation verbreitert.

Die Ergebnisse der KL- und HRXRD-Untersuchungen fur die drei Probenserien sind
in Tab. 6 dargestellt. Die Dichte der parallel zur [1-10]-Richtung liegenden Anpas-
sungsversetzungen (a-Versetzungen) ist immer gréRer als die der parallel zur [110]-
Richtung liegenden B-Versetzungen. Dieser Befund deckt sich mit den in der Litera-
tur beschriebenen Vorzugsrichtungen fir die Relaxation in kompressiv verspannten
Schichten /17, 57/.

Bei der Bestimmung der Defektdichte muss beachtet werden, dass das laterale Auf-

I6sungsvermdgen der KL bei Zimmertemperatur und der zur Abbildung verwendeten
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Beschleunigungsspannung von 20 kV bei > 2um liegt (laterale Verteilung der Pri-
marelektronen + Diffusionslange der Minoritatsladungstrager). Damit betragt die ma-
ximal bestimmbare Defektdichte 5-10° cm™. Naher als 2 pm beieinanderliegende
Versetzungen werden nicht mehr getrennt, so dass die reale Defektdichte wesentlich
grolRer als die mit KL beobachtete sein kann, insbesondere trifft das dann zu, wenn

sich Versetzungsbindel ausbilden.
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Abb. 25 Vergleich der Rockingkurven und Simulationen fir die Serie x =
0.145 fir verschiedene In,Ga.xAs-Schichtdicken
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Auf diesen Umstand ist auch die grof3e Diskrepanz der mit TEM und KL bestimmten
Defektdichten fir Probe 20082 zuriickzufithren (2:10* cm™ bzw. 2.8:10° cm™). Von
Fitzgerald u. a. /58/ wurde fir sehr dicke In,GaAs-Schichten (d ~ 1 ym) gefunden,
dass nicht alle Anpassungsversetzungen, die mit TEM beobachtet wurden, auch in
der KL rekombinationsaktiv waren. Durch die grof3e Versetzungsdichte in den Pro-
ben hatten schon zahlreiche Versetzungsreaktionen stattgefunden, so dass nicht nur
60°-Versetzungen, sondern auch Stufenversetzungen beobachtet wurden. Demge-
geniuber fanden Grundmann u. a. /7/ fur In,GasAs-Quantengraben besonders bei
geringen Versetzungsdichten eine 1:1-Korrespondenz der mit TEM und KL bestimm-
ten Dichten. Die KL ist insbesondere bei geringen Dichten zur Abbildung von Defek-
ten geeignet, wenn mit TEM infolge des geringen Gesichtsfeldes keine Defekte mehr

beobachtet werden. In diesem Sinne sind beide Methoden komplementar.

Probe d- In,Ga;.As X d-GaAs- Dichte * Dichte ** Gesamt-
Deckschicht | II[110] | l[1-10] | dichte
(nm) (nm) @) | em) | ™)
20 080 16.5 0.145 412 0 0 0
20 081 21 0.145 407 16.10° 0 ;
20 082 35 0.145 - 2.810° 1.6-10° 45.10°
20 468 15 0.16 120 0 0 0
20 469 20 0.16 120 3810° | 0910 | 3.3.10°
20 578 235 0.16 120 3.2.10° 9.10? 2.910°
20 105 13 0.175 86 0 0 0
20 106 20 0.18 87 1710° | 2310 | 3.910°
20122 26 0.18 85 3410° | 2610° | 8810°

Tab. 6 Strukturelle Parameter und KL-Defektdichte fur InsGai.As-
Quanten-gréaben mit moderater Indium-Konzentration (x < 0.2), *
Versetzungslinie parallel zu [1 -1 0] (a-Versetzungen), ** Verset-
zungslinie parallel zu [1 1 0] (B-Versetzungen)
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In Abb. 26 ist dargestellt, wie sich die experimentellen Ergebnisse beziglich der Mat-
thews/Blakeslee-Modelle einordnen. Es wurden fir den jeweiligen x-Wert die
Schichtdicken eingetragen, bei denen zuerst Anpassungsversetzungen beobachtet
wurden. Da die Dicke, bei der die ersten Versetzungen entstehen, in den hier vorge-
stellten Untersuchungen experimentell nicht genau getroffen werden konnte, be-
schreiben die in Abb. 26 eingetragenen Fehlerbalken die Unsicherheit bei der Be-
stimmung der experimentellen kritischen Dicke. Es wird deutlich, dass die mit dem
single-kink-Modell berechneten kritischen Dicken gegeniiber dem Experiment etwa
um den Faktor 2 zu gering sind. Da die Versetzungen nur an der unteren Hetero-
grenzflache beobachtet wurden, scheidet das double-kink-Modell zur Beschreibung
der Relaxation aus, obwohl die damit berechneten Dicken das Experiment gut be-
schreiben. Auf die gute Ubereinstimmung der experimentell beobachteten kritischen

Schichtdicken mit dem double-kink-Modell verwies bereits Ballingall /12/.

35 single-kink-IVbdell
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Abb. 26 Experimentelle Ergebnisse fir die Bestimmung der kritischen
Schichtdicke (Tz = 750°C)

Whitehouse u. a. /59/ untersuchten mit in-situ-Réntgentopograpie MBE-In,Ga.,As-
Schichten. Diese zeigten bei Substraten mit moderater Versetzungsdichte die ersten

Anpassungsversetzungen durch das Umbiegen von Substratversetzungen bei der
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Matthews/Blakeslee-single-kink-Dicke. Dartber hinaus beobachteten sie bei einer
etwa um den Faktor 2 hoéheren Schichtdicke eine besonders verstarkte Verset-
zungsbildung. In Probenbereichen, die frei von Substratversetzungen waren, begann
die Versetzungsbildung erst bei dieser Dicke. Das bedeutet, dass ein Versetzungs-
bildungsmechanismus, der unabhangig von Substratversetzungen wirkt, aktiviert
wurde.

Da die in der vorliegenden Arbeit gefundene kritische Dicke mit der von Whitehouse
gefundenen zweiten charakteristischen Dicke Ubereinstimmt, wird deutlich, dass die
hier beobachteten Anpassungsversetzungen durch eine andere Versetzungsquelle
als Substratversetzungen entstanden sind. Barnett u. a. /60/ berichteten, dass die
Vorzugsrichtung fir die Versetzungsbildung vom Burgers-Vektor der in der Probe
vorhandenen durchgehenden Versetzungen abhéngt. Diese Abhangigkeit wurde fir
die Anpassungsversetzungen, die bei der zweiten charakteristischen Dicke entste-
hen, nicht beobachtet.

Da in der vorliegenden Untersuchung die Gesamtdichte der Anpassungsversetzun-
gen wesentlich gréRer ist als die Dichte der durchgehenden Substratversetzungen,
erscheint ein Bildungsmechanismus Uber Versetzungshalbschleifen als wahrschein-
lich. Die mit dem Modell der Relaxation Uber Versetzungshalbschleifen berechneten
kritischen Dicken liegen am unteren Rand des Fehlerbalkens in Abb. 26 und be-
schreiben somit das Relaxationsverhalten der bei 750°C gezichteten In,Gai.,As-
Quantengraben mit hinreichender Genauigkeit. Auch von Meshkinpour u. a. /61/
wurde gefunden, dass Nukleationspunkte an der Oberfliche der wachsenden
Schicht als Quellen fur die Bildung von Anpassungsversetzungen wirken.

Von Méck u. a. /62/ wurde fiir das Einsetzen einer sogenannten substantiellen Rela-
xation, die mit einem drastischen Absinken des Gitterparameters a, verbunden ist,
eine um den Faktor 4 gréf3ere Dicke als die mit dem Matthews/Blakeslee-single-kink-
Modell berechnete gefunden. Dieses Phdnomen wurde von ihnen auf den Beginn
eines Versetzungsmultiplikationsmechanismus, wie er von Beanland /63, 64/ fur Spi-
ral- und Frank-Read-Quellen berechnet wurde, zuriickgefiihrt. Die in dieser Arbeit
gefundene kritische Dicke liegt aber unter der fur die substantielle Relaxation und ist
demzufolge auf die Generation von Anpassungsversetzungen und noch nicht auf
eine Versetzungsmultiplikation zuriickzufuhren. Ebenso auszuschlieRen ist die Ver-
setzungsmultiplikation Uber den Hagen-Strunk-Mechanismus /65, 66/, da fur diesen

Prozess orthogonale Versetzungen mit identischem Burgers-Vektor vorliegen mis-
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sen und z. B. im Fall der Probe 20081 Versetzungen nur parallel einer Richtung

gefunden wurden.

5.1.3 Untersuchung des Relaxationsgrades mit HRXRD

Zur Berechnung des Relaxationsgrades reicht die Genauigkeit der Bestimmung der
Defektdichte mit der KL nicht aus, da sich fast eine GréRenordnung Unterschied zu
den mit TEM ermittelten Werten ergeben kann. Aus diesem Grund wurde mit
HRXRD die Intensitatsverteilung 1(qx,q;) um bestimmte Bragg-Reflexe im reziproken

Raum (im Folgenden area maps genannt) gemessen (Abb. 27).
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Abb. 27 Reflexe im reziproken Raum fir eine vollstandig verspannte
In,GaixAs-Schicht (oben) und fir eine vollstdndig relaxierte
InyGaj.xAs-Schicht (unten)
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Aus der Winkellage von GaAs- und In,GaAs-Peak kénnen die Koordinaten des
reziproken Raumes qx, q; fUr Schicht bzw. Substrat gemaf (51, 52) bestimmt wer-

den:

dy = ko -[cos Q- cos(20 - Q)] (51)

9z = ko -[sinQ +sin(20 - Q)] (52)
wobei ko = 2n/A der Betrag des Wellenvektors der einfallenden Welle ist. Zur Be-
stimmung der reziproken Koordinaten des Quantengrabens wurde das Intensitats-
maximum des In,Ga1.,As-Schichtpeaks genutzt.
Fur asymmetrische Reflexe kénnen aus den reziproken Koordinaten des In,Gaq.As-

Schichtpeaks qx, g, die Gitterkonstanten a; und a, berechnet werden. Es wurden

area maps am (115)- und am (-2 -24)-Reflex gemessen. Fur den (115)-Reflex ergibt

sich:
21-/2 5.2
ay == V2 , a == (53)
Qx dz
und fur den (-2 -24)-Reflex
4r-~/2 2-4
a = mey2 , a = —=". (54)
Qx dz

Daraus kann dann der Relaxationsgrad R gemaR (17) berechnet werden. Abb. 28
zeigt einen (115)-area map der Probe 20122 in reziproken Koordinaten, der mit dem
Programm MRD der Fa. Philips erstellt wurde. In diesem Programm sind die Koordi-
naten x, y auf eine Ewald-Kugel mit dem Durchmesser 1 bezogen. Die Koordinaten
des reziproken Raumes qy, g, kdnnen daraus berechnet werden (qx = (4n-X)/A, q; =
(4m-y)/L).
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Abb. 28 (115)-area map eines teilrelaxierten In,Gai.,As-Quantengrabens

Die Relaxation zeigt sich in einer Verschiebung des In,Ga.,As-Schichtpeaks gegen-
Uber dem GaAs-Peak in gx. Bei Verwendung der Drei-Achsen-Geometrie mit ihrer
Winkelauflésung von 13 arcsec sind die Intensitaten des In,Gai.As-Schichtpeaks
sehr gering (einige cps) und bei Proben mit hohen Defektdichten ist kein Schicht-
peak mehr melbar. Deshalb wurde in einigen Fallen der area map mit einem 0.45
mm breiten Spalt gemessen (Akzeptanzwinkel 0.08°).

Die Intensitaten und zugehérigen Winkel wurden aus den mit der MRD-software
erstellen Contour-Plots mit einer Schrittweite von AQ = 0.0015° und A26 = 0.0005°
ausgelesen. Das filhrt zu einer Abweichung bei der Bestimmung der Gitterkonstan-
ten von + 0.0002 A. Folgende Parameter wurden bei der Berechnung verwendet:
Acaas = 5.65353 A, ajpas = 6.0585 A, v = 0.325. In Tab. 7 sind die Ergebnisse der
Messungen fur die Probe 20081 zusammengefalit, wobei ¢ der azimutale Drehwinkel

ist.
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Reflex ) a a, a_ X R
) (A) (A) (A) (%)
(-2 -24) 0 5.6546 5.7621 5.7104 0.14 1.8
90 5.6525 5.7615 5.7091 0.137 0
(115) 0 5.6558 5.7609 5.7100 0.14 4.0
90 5.6526 5.7653 57111 0.142 0

Tab.7 Ergebnisse der Bestimmung der Gitterkonstanten und des Rela-
xationsgrades fur Probe 20081 aus den (115)- und (-2 -24)-area
maps

Fir die beiden orthogonalen <110>-Richtungen (¢ = 0° bzw. 90°) wurden unter-
schiedliche parallele Gitterkonstanten a; ermittelt.

Das bestatigt die KL-Beobachtung, dass die Anpassungsversetzungen nur parallel
einer Richtung auftreten. Die Elementarzelle ist in diesem Fall nicht mehr tetragonal
sondern orthorhombisch verspannt /7, 67, 68/. Die Gitterkonstante der freien Schicht

a_ wird in diesem Fall aus (55) berechnet /68/.

Aa, 1-v (Aa \Y Aa Aa
ag 1+via/, 1+v|la a/\11-10]

Da die Messungen fur den (115)- und den (-2 -24)-Reflex an unterschiedlichen Pro-

1[110]

benstiicken vorgenommen wurden, kann die fur den Relaxationsgrad beobachtete
Differenz einer inhomogenen Versetzungsverteilung zugeschrieben werden. Die Zu-
sammensetzung wurde fur beide Reflexe Ubereinstimmend mit 0.14 ermittelt. Dieser
Wert deckt sich innerhalb der Fehlergrenzen mit dem aus der Simulation bestimmten
x von 0.145. Der Relaxationsgrad von 1.8% entspricht einer Versetzungsdichte von
4.5*10° cm™ (aquidistante 60°-Versetzungen). Dieser Wert ist etwa um den Faktor 2
grol3er als der mit KL bestimmte (s. Tab.6). Die mit der KL bestimmte Versetzungs-
dichte ist somit nur ein Anhaltspunkt fir die untere Grenze der wirklich in der Probe
vorhandenen Dichte von Anpassungsversetzungen.

Fir die Probenserie mit x = 0.18 (f = 1.3%) wurden mit HRXRD folgende Werte er-

mittelt:
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Probe d Reflex ) ay a, X R
(nm) (*) (A) (A) (%)
20106 | 20.0 | (004) 0 5.786627 0.17
90 5.77951 0.165
(115) 0 5.655619 5.78020 0.165 3.1
90 5.656172 5.78558 0.172 3.8
20122 | 26.0 | (004) 0 5.78590 0.17
90 5.78532 0.17
(115) 0 5.66165 5.78577 0.18 11.2
90 5.66303 5.78842 0.184 12.7

Tab. 8 Bestimmung der Gitterkonstanten, der Zusammensetzung und
des Relaxationsgrades aus den (004)- und (115)-area maps

Die Anisotropie der beiden <110>-Richtungen ist nicht mehr so stark ausgeprégt, wie
fur geringere Verspannungen, aber auch hier werden fir die orthogonalen <110>-
Richtungen unterschiedliche parallele Gitterkonstanten und somit Relaxationsgrade
gemessen. Diese Beobachtung deckt sich mit den Resultaten von Breen u. a. /69/
sowie Dixon u. a. /70/, die ebenfalls eine Verringerung der Anisotropie mit zuneh-
mender Verspannung feststellten. Die geringe Differenz des Relaxationsgrades in
den orthogonalen Richtungen fur Probe 20106 von nur 20% im Vergleich zu der im-
merhin um eine Grélenordnung unterschiedlichen Defektdichte (s. Tab. 6) kann
daruber hinaus mit dem Ansatz aus /57, 70/ erklart werden, dass nicht alle Verset-
zungen parallel [1 -1 0] zum Abbau der Gitterfehlanpassung beitragen, da einige die-
ser Versetzungen einen antiparallelen Burgers-Vektor, der nicht zum Abbau der Ver-
spannung fihrt, besitzen kénnen. Die Defektstruktur dieser Probenserie ist in Abb.

29 dargestellt.
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Abb. 29 KL-Abbildung der Defektstruktur der Probenserie mit x = 0.18 (d
=13 nm links, d = 20 nm Mitte, d = 26 nm rechts, vergl. Tab. 6)

Durch die 60°-Anpassungsversetzungen kommt es sowohl in der GaAs-Pufferschicht
als auch in der InyGa.,As-Schicht in der Nahe der Grenzflache zu einer Verkippung
der Netzebenen senkrecht zur Wachstumsebene wegen der out-of-plane-
Komponente des Burgers-Vektors. Die verkippten Netzebenen erfillen die Bragg-
Bedingung bei einem etwas anderem Einfallswinkel Q als dem Bragg-Winkel der
unverkippten Netzebene. Damit aulert sich die Verkippungsverteilung in der Verbrei-
terung des In,Gaq.xAs-Schichtpeaks in der Rockingkurve (s. Abb. 25 unten) und fiihrt
zu verschiedenen Halbwertsbreiten desselben in den orthogonalen <110>-
Richtungen /68/.

Im (004)-area map fuhrt die Netzebenenverkippung zu einer Verschmierung sowohl
des In,Gaq,As- als auch des GaAs-Peaks in qx und q, /71, 72, 73/. Die in /72/ be-
schriebene Entkopplung der Wellenfelder in der InyGaixAs-Schicht und dem GaAs-
Substrat durch die bereits Uberlappenden Verzerrungsfelder der Versetzungen fuhrt
dariiber hinaus zum Verschwinden der Deckschichtoszillationen in der Rockingkurve
und im area map. In Abb. 30 sind die (004)-area maps der Probe 20081 fiir die bei-
den azimutalen Drehwinkel 0° und 90° gezeigt. In dieser Probe wurden nur parallel

zur [1-10]-Richtung verlaufende Versetzungen beobachtet.
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Abb. 30a Area map am (004)-Reflex der Probe 20081, ¢ = 0°

Nach Drehung der Probe um 90° ergibt sich folgendes Bild (Abb.
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Abb. 30b Area map am (004)-Reflex der Probe 20081, ¢ = 90°
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Die area maps sind im Winkelraum dargestellt, wobei auf der Abszisse die Abwei-
chung fir die 1:2-Rocking-Kurve (AQ/A20) von der Mitte des Messbereichs und auf
der Ordinate die Abweichung des Einfallswinkels AQ aufgetragen ist. Im 0°-area map
(Abb. 30a) sind der GaAs- und der In,Gai.,As-Peak zu sehen, darliber hinaus der
infolge der endlichen Ausdehnung der Probe in g« auftretende Oberflachenstreak
[73/. Deutlich ist eine Aufweitung beider Peaks in Q (d. h. gx) sichtbar. Diese Aufwei-
tung ist eine Folge der oben beschriebenen Verkippung der Netzebenen aufgrund
der Versetzungsbildung. Es wurde festgestellt, dass die InsGai.As-Schicht gegen-
Uber dem Substrat keine makroskopische Verkippung aufweist, d. h. die Verkippun-
gen nur im Mikrobereich in der unmittelbaren Umgebung der Anpassungsversetzun-
gen vorhanden sind. Da bei der Probe 20081 nur in einer Richtung Versetzungen zu
beobachten sind, erfolgt auch die Netzebenenverkippung nur in einer azimutalen
Richtung (Abb. 30b).

Aus diesen area maps kann man die Intensitdt des InyGaiAs-Peaks Uber Q/20
summieren und auf die Q-Achse projizieren (Abb. 31). Aus den Projektionen lassen
sich durch Anfitten mit einer Gauss-Verteilung (56) die Halbwertsbreiten fir die In-

tensitatsverteilung tber Q bestimmen.

In (56) ist y(QQ) die Gauss-Verteilung, yo der y-Offset, A die Flache unter der Kurve,

y(Q2) =yp +

Q. die Lage des Peak-Maximums beziglich Q und w die Halbwertsbreite (FWHM).
In Abb. 31 links ist die Summation und Projektion auf die Q-Achse fir ¢ = 0° darge-
stellt. Die Kurve weist nur ein Maximum auf und kann mit nur einer Gauss-Verteilung
angefittet werden, wobei die Halbwertsbreite 14.3 arcsec betragt. Dieser Wert ist
charakteristisch fur die Beugung im Bragg-Fall fir einen nahezu idealen GaAs-
Kristall unter Beriicksichtigung der Geratefunktion des Diffraktometers (Halbwerts-
breite der Darwin-Prince-Kurve ca. 10 arcsec).

Fir den 90° gedrehten area map findet man in der Intensitatsverteilung des
In,GaixAs-Peaks einen Hauptpeak mit der gleichen Halbwertsbreite wie oben und
einen Nebenpeak mit einer grofleren Halbwertsbreite (Abb. 31 rechts). Es erfolgt
also keine Aufweitung des gesamten Schichtpeaks, wie er fiir vollstandig relaxierte

Schichten von Kaganer u. a. /74/ beschrieben wurde. Dieser Nebenpeak ist auf die
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starke Gitterverzerrung in der Nahe der Versetzungen zurtickzufiihren und hat eine

Halbwertsbreite von 56 arcsec.

Gauss-fit Gauss-fit
- 1500 -
""""" peak 1
25004 /1 |- peak 2
2000 - FVWHM = 0.0039° FVWHM 1 = 0.0036°
8_ 1 1000 4 FWHM 2 =0.0158°
O
B 1500 -
% 1000
E i 500
500
0 -
0-
' I ' I ' I ' I ' I
32.80 32.82 32.84 32.86 32.80 32.82 32.84
Q (grd) Q (grd)

Abb. 31 Summation der Intensitat des In,Gaq.As-Schichtpeaks und Pro-
jektion auf die Q-Achse aus dem (004)-Reflex der Probe 20081
fur die orthogonalen <110>-Richtungen (¢ = 0° links, ¢ = 90°
rechts)

Daruber hinaus ist zu sehen, dass das Maximum der Intensitatsverteilung des Ne-
benpeaks gegeniiber dem Intensitatsmaximum des Bragg-Peaks des ungestérten
Kristalls verschoben ist. Daraus ergibt sich, dass die Netto-Mikroverkippung ver-
schieden von Null ist. Das ist ein Hinweis auf bereits abgelaufene Versetzungsreak-
tionen, die zur Herausbildung einer Vorzugsrichtung der Verkippung gefiihrt haben.
Die Mikroverkippung betragt 0.006°.

Die Auswirkung von Versetzungsreaktionen auf die Verkippungverteilung wurde von
Fewster /75/ qualitativ. mit einer Verringerung der Halbwertsbreite der
Verkippungsverteilung und der Herausbildung einer Korrelation zwischen den
einzelnen Mosaikblécken beschrieben. Quantitativ wurde diese Korrelation von
Kaganer u. a. /76/ fur gleich verteilte Anpassungsversetzungen mit hoher Dichte

behandelt und bestétigt. In der gleichen Arbeit wurde auch der Fall niedriger
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Versetzungsdichte betrachtet. Es wurde festgestellt, dass aufgrund der grofien
Abstande zwischen den Versetzungen die von der Schicht reflektierte Intensitat in
einen koharenten und einen diffusen Anteil zerlegt werden kann. Der koharente
Anteil stammt aus dem ungestérten Kristall zwischen den Versetzungen und der
diffuse Anteil stammt aus der unmittelbaren Umgebung der Versetzungen und
widerspiegelt die groRen Gitterverzerrungen. Der diffuse Anteil fuhrt in der
Betrachtung fur 60°-Versetzungen zu symmetrischen Nebenmaxima in qy aufgrund
der Annahme der gleichen Dichte von Versetzungen in beiden Richtungen. Da im
vorliegenden Fall die Versetzungen nur in einer Richtung vorlagen, wurde
experimentell nur ein Nebenmaximum beobachtet, das bei einer azimutalen Drehung
der Probe um 180° auf der anderen Seite des Hauptpeaks erschien. Demzufolge
kann man das beobachtete Nebenmaximum auf die von Kaganer beschriebene
diffuse Streuung zurtckfihren.

Zusammenfassend kénnen folgende Schlussfolgerungen aus den Ergebnissen der

in diesem Kapitel untersuchten Probenserien mit moderaten Indium-Konzentrationen

im Quantengraben gezogen werden:

1. Der RelaxationsProzess verlauft fir x < 0.2 und Tz = 750°C uber die Bildung von
Anpassungsversetzungen. Die Versetzungen wurden nur an der unteren GaAs/
InGaixAs-Grenzflache des Quantengrabens, meist in die Pufferschicht hinein
verschoben, beobachtet.

2. Die mit dem Matthews/Blakeslee-single-kink-Modell berechneten kritischen Dicken
sind im Vergleich zu den experimentell bestimmten um den Faktor 2 zu klein. Das
Modell der Versetzungshalbschleifenbildung liefert kritische Dicken, die nur wenig
unter den experimentellen Werten liegen.

3. Die Versetzungsbildung verlauft anisotrop mit der Vorzugsrichtung [1-10]. Die Ani-
sotropie wird geringer mit ansteigender Indium-Konzentration im Quantengraben.

4. Es wurde keine makroskopische Verkippung der InyGaiAs-Schicht gegeniber
dem Substrat festgestellt. Die mikroskopische Verkippung der Netzebenen in der
Nahe der Anpassungsversetzungen filhrt zu einer diffusen Réntgenstreuung. Es

existiert eine Vorzugsrichtung fiir die mikroskopische Verkippung.
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5.2 Abhangigkeit der Relaxation von der Ziichtungstemperatur

5.2.1 Untersuchung der Defektstruktur

Bei der Betrachtung der Relaxation von InGa;.,As-Quantengraben wurde der Ab-
hangigkeit von den Ziuchtungsbedingungen in der Literatur nur wenig Aufmerksam-
keit geschenkt. Fur das MBE-Wachstum wurde von Whaley und Cohen /11/ eine
Abhangigkeit der kritischen Schichtdicke von der Zichtungstemperatur (470°C -
510°C) fur relativ hohe Indium-Konzentrationen (x > 0.26) gefunden. In ihrer Arbeit
wurde die Anderung des Gitterparameters a; mit RHEED untersucht, ohne dabei die
Defektstruktur explizit zu betrachten. Es wurde festgestellt, dass die InyGaiAs-
Schichten bei héheren Zichtungstemperaturen schneller relaxieren.

Welchen Einfluss die Ziichtungstemperatur auf die Relaxation im Falle des MOVPE-
Wachstums hat, das ja im Vergleich zur MBE bei héheren Temperaturen stattfindet,
wurde anhand folgender Probenserie untersucht: Die Indium-Konzentration des
Quantengrabens wurde in der Serie konstant gehalten (x = 0.16) und bei vier unter-
schiedlichen Substrattemperaturen (600°C, 650°C, 700°C und 750°C) wurden je-
weils drei verschiedene InGai.xAs-Schichtdicken (15 nm, 20 nm und 25 nm) abge-
schieden. Die Zichtung erfolgte auf einem exakt (001)-orientierten GaAs-Substrat
mit geringer Versetzungsdichte (< 10° cm'z). Das Partialdruckverhaltnis der V-er zur
Ill-er Komponente (V/III-Verhaltnis) betrug fur alle Schichten 150. Auf dem Quanten-
graben wurde eine ca. 100 nm dicke GaAs-Deckschicht abgeschieden. Die kritische
Schichtdicke fur die Bildung von Anpassungsversetzungen liegt fir x = 0.16 bei 15.5
nm (Matthews/Blakeslee-Modell fir Versetzungshalbschleifen).

Mit HRXRD wurden die strukturellen Parameter des GaAs/In,Ga.xAs/GaAs-Schicht-
systems unter der Annahme idealer Grenzflachen bestimmt. Die optischen Eigen-
schaften wurden mit PL untersucht. Die Ergebnisse sind in Tab. 9 zusammenge-
fasst. Von den mit * gekennzeichneten Proben wurden HRXRD-area-maps gemes-
sen. Die Werte in Klammern wurden bei der TEM-Untersuchung am Querschnitt ge-
funden. Wiederum zeigt sich eine gute Ubereinstimmung der mit HRXRD und TEM
bestimmten Quantengrabendicken. Bei allen Zuchtungstemperaturen konnten durch
eine entsprechende Wahl der Wachstumsbedingungen die gleichen Dicken und In-

dium-Konzentrationen eingestellt werden.
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Probe T, d- In,Ga,As X d- A-PL FWHM-PL I-PL
GaAs
(°C) (nm) (nm) (nm) (w. E.)
(hm)
20 468 750 15 0.16 120 934 3.2 6.8
20471 700 15 0.16 120 932 22 9.1
20474 650 14.5 (15) 0.16 116 933 3.8 4.1
20 477 600 14 0.16 114 943 6.2 0.43
20 469* 750 20 0.165 120 940 2.9 6.7
20 472* 700 19 0.16 120 936 23 8.2
20 475 650 19 0.16 115 937 3.6 0.83
20478 600 19 0.16 114 956 7.6 0.22
20 470* 750 237 0.162 120 946 3.8 1.1
20473 700 24 0.16 120 941 2.0 4.0
20 476* 650 24 (23.8) 0.16 116 945 3.9 0.48
20 479* 600 24 0.162 114 952 6.9 0.31

Tab. 9 Ergebnisse der HRXRD- und PL-Untersuchung an
GaAs/InyGaixAs/GaAs-Quantengraben, die bei verschiedenen
Abscheidungstemperaturen geziichtet wurden

Die Rockingkurven wiesen bei allen Temperaturen (bis auf 600°C) Schichtdickenos-
zillationen auf dem In,Gai,As-Schichtpeak auf, was auf eine gute
Grenzflachenqualitat schlieen laldt. Darliber hinaus gab es keine Hinweise auf eine
Indium-Verschleppung an den Grenzflachen. Abb. 32 zeigt einen Vergleich der
Rockingkurven der bei 750°C und 600°C geziichteten Proben 20469 und 20478. Fur
die bei 600°C geziichteten Quantengraben wurde eine Verbreiterung des In,Gaq.,As-
Schichtpeaks und das Verschwinden der GaAs-Schichtdickenoszillationen festge-
stellt (Abb. 32 b). Wie bereits in Abschnitt 5.1 diskutiert, existieren zwei Ursachen fur
diese Erscheinung: Gitterdefekte, wie z. B. Versetzungen, oder rauhe Grenzflachen.
Die PL-Halbwertsbreiten sind gréRer und die PL-Intensitaten deutlich geringer. Das
ist charakteristisch fur eine Verschlechterung der kristallinen Qualitadt des Quanten-
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grabens. Die besten PL-Ergebnisse (geringe Halbwertsbreiten und hohe Intensita-

ten) wurden fr die bei 700°C geziichteten Proben erzielt (s. Tab. 9).

Intensitat (cps)

10 dnGas = 20nm T,=750°C (a)

10°d  « = 0.165

10* d-Gafs =120nm

10° d-InGaAs = 19nm
104 X =0.16
d-GaAs =114nm

T,=600°C (b)

*10

I ' I ' I(\/‘\JH

325 33.0 335
Q (grd)

Abb. 32  (004)-Rockingkurven fur GaAs/In,Ga.xAs/GaAs-Quantengréaben,
die bei 750°C (a) und 600°C (b) geziichtet wurden, Messung:
obere Kurve, Simulation: untere Kurve

Die Defektstruktur wurde mit integraler KL bei 300 K untersucht (Abb. 33).
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Abb. 33  Defektstruktur von 24 nm dicken In,Gai.,As-Quantengraben, die
bei verschiedenen Temperaturen gezichtet wurden, in der KL-
Abbildung

Es wurde festgestellt, dass die Proben keine anderen Defekte als DLDs enthalten.
Die Dichte der DLDs wurde bestimmt und ist in Tab. 10 zusammengefal’t.

Es ist ein deutliches Absinken der DLD-Dichte und ein Ansteigen der kritischen Dicke
mit sinkender Zichtungstemperatur festzustellen (vergl. auch Abb. 34). Die Relaxati-
on findet, wie bereits in Abschnitt 5.1 beobachtet, bevorzugt tber a-Versetzungen
mit Linien Il [1 -1 0] statt. Demnach erfolgt die Hauptrelaxation in der [110]-Richtung.
Aus den (-2 -2 4)- und (115)-area maps wurde der Relaxationsgrad R bestimmt und
betragt fur die Probe mit der héchsten Versetzungsdichte (20470) 2.9 % in [110]-
und 1.0 % in [-110]-Richtung. Fur die Probe 20473 wurde 1.2 % in [110]- und 0.5% in
[-110]-Richtung gefunden. Fir alle anderen Proben wurde mit HRXRD keine Relaxa-
tion gemessen. Das bestatigt die im vorigen Abschnitt getroffene Aussage, dass sich
das Auftreten der ersten Versetzungen noch nicht in einer Veranderung des Gitter-
parameters a; aullert. Erst bei einer Versetzungsdichte pro Richtung > 10% ecm™ er-
folgt der Ubergang von der lokalen Relaxation zu einer Relaxation der gesamten
Schicht.
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Probe Tz d-In,Ga,As DLD-Dichte DLD-Dichte
1[110] * I[1-10] **

(°C) (nm) (cm™1) (cm™1)

20 468 750 15 - -

20 469 " 20 3.7-102 0.9-102

20 470 " 23.7 3.5.103 1-103

20 471 700 15 - -

20 472 " 19 0.5-102 0.15.102

20 473 " 24 2.1.103 3.9-102

20 474 650 14.5 - -

20 475 " 19 - -

20 476 " 24 8.1-102 0.52-102

20 477 600 14 - -

20 478 " 19 - -

20 479 " 24 0.8-102 -

Tab. 10 Abhangigkeit der DLD-Dichte von der Zuchtungstemperatur (*

Versetzungslinie Il [1-10], ** Versetzungslinie Il [110])
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Abb. 34 Abhéngigkeit der Dichte der Anpassungsversetzungen von der
Zichtungstemperatur

Bei gleicher InGaiAs-Schichtdicke nimmt die Anisotropie der Versetzungsdichte
mit steigender Abscheidungstemperatur in den orthogonalen [110]-Richtungen zu.
Die hochste Anisotropie der Versetzungsdichte wird fur die héchste Abscheidungs-
temperatur (750°C) beobachtet.

5.2.2 Ursachen der Temperaturabhangigkeit der Versetzungsdichte

Da die Indium-Konzentration in allen Quantengradben dieser Serie identisch war,
kommt als Ursache fir die Temperaturabhangigkeit der Versetzungsdichte die unter-
schiedliche Gitterfehlanpassung f(Tz) fur die verschiedenen Abscheidungstempera-
turen in Frage. Ausgehend von den thermischen Ausdehnungskoeffizienten fur GaAs
(o = 6.86:10° K) und InAs (o = 4.52:10° K") /77/ kann man unter Annahme der
Gultigkeit der Vegard'schen Regel den Ausdehnungskoeffizienten fur x = 0.16
bestimmen (o = 6.487-10° K. In Abb. 35 ist die Temperaturabhangigkeit der Gitter-

fehlanpassung fir verschiedene Indium-Konzentrationen dargestellt.
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Abb. 35 Abhangigkeit der Gitterfehlanpassung f von der Temperatur fur
verschiedene Indium-Konzentrationen im Quantengraben

Aus Abb. 35 ist ersichtlich, dass die Gitterfehlanpassung mit ansteigender Tempera-
tur sinkt. Die Differenz der Gitterfehlanpassung ist aber fiir das betrachtete Intervall
der Abscheidungstemperaturen (600°C - 750°C) sehr gering und betragt fir x = 0.16
nur 5:10° (fzs0:c = 0.01119 und fegec = 0.01124). Damit ist die Differenz der Ver-
spannung zu gering, als dass sie die Ursache fir die beobachteten Unterschiede in
der Defektdichte sein kdnnte.

Maigne /78/, der das Relaxationsverhalten dicker In,GaAs-Schichten untersuchte,
fand fur ein etwas kleineres Temperaturintervall (625°C bis 680°C) keine Abhangig-
keit des Relaxationsgrades von der Zichtungstemperatur und begriindete das mit
der Versetzungswechselwirkung bei hohen Defektdichten, die die Auswirkungen der
Temperatur auf die Versetzungsgeschwindigkeit herabsetzt und zu einer einheitli-
chen Relaxation fuhrt. Da hier aber der Fall der beginnenden Relaxation bei Schicht-
dicken in der Nahe der kritischen Dicke betrachtet wird, brauchen wegen der gerin-
gen Versetzungsdichten Versetzungswechselwirkungen noch nicht in die Uberlegun-
gen einbezogen zu werden.

Dodsen und Tsao /10/ schlugen als einfachstes Modell zur Beschreibung eines

thermisch aktivierten Gleitprozesses als Ursache der Relaxation die Beziehung
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_a-a (_E_A)
R_aL_aS—C expl — T (97)

vor. Dabei sind R der Relaxationsgrad, Ex eine Aktivierungsenergie, k die Boltz-
mann-Konstante und C eine Konstante, die von der Verspannung abhangt. Der Re-

laxationsgrad R ist unter Verwendung von (1) proportional zur Versetzungsdichte

b-
R PV as , (58)
a_-asg

b ist dabei der Burgers-Vektor und py die Versetzungsdichte.

In erster Naherung kann man unter Betrachtung der in Abb. 34 dargestellten Defekit-
dichten fur einen 24 nm dicken Quantengraben (x = 0.16) einen Arrhenius-Plot der
Abhangigkeit des naturlichen Logarithmus der Versetzungsdichte von der inversen

Temperatur erstellen und daraus die Aktivierungsenergie bestimmen (Abb. 36).
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Abb.36  Abhéngigkeit der Versetzungsdichte von der Zichtungstempera-
tur fur einen 24 nm dicken InyGas As-Quantengraben (Arrheni-
us-Plot)

Die experimentellen Daten wurden mit linearer Regression angepaldt (s. unterbro-
chene Linien in Abb. 36). Der Anstieg der Geraden beschreibt die Aktivierungsener-
gie fur die Versetzungsbildung. Fir o-Versetzungen wurde Ex = 1.9 eV und fir p-
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Versetzungen wurde Ex = 2.4 eV ermittelt. Die Aktivierungenergie fur o-Versetzun-
gen ist demnach geringer als die fur -Versetzungen und erklart somit die Beobach-
tung, dass zuerst a-Versetzungen gebildet werden und ihre Dichte groer als die der
B-Versetzungen ist.

Da fur In,Ga4.xAs in der Literatur keine Angaben Uber Aktivierungsenergien von Ver-
setzungsgleitprozessen bekannt sind, wurden die in dieser Arbeit ermittelten Werte
mit denen an In-dotiertem GaAs (N = 1-10?° cm™) verglichen. Yonenaga und Sumino
/79/ untersuchten die Bewegung von frisch erzeugten Versetzungen in GaAs und
stellten fest, dass die Versetzungsgeschwindigkeit von der Probentemperatur, der
angelegten mechanischen Spannung (stress) und den in der Probe enthaltenen Do-
tierungselementen abhangt. Aus der Temperaturabhangigkeit wurde die Aktivie-
rungsenergie der Versetzungsbewegung (Eai-GaAs) fir beide Versetzungstypen
bestimmt. Durch Tempern der Proben wurden die frisch erzeugten Versetzungen mit
Dotierungsatomen kontaminiert. In Abhangigkeit von der dabei verwendeten Tempe-
ratur wurde die mechanische Spannung gemessen, die notwendig war, um die Ver-
setzungen von ihrer Cottrell-Wolke zu 16sen und gleitfahig zu machen. Auch fir die-
sen Prozess bestimmten sie die Aktivierungsenergie (Ea2-GaAs). In Tab. 11 sind die
Ergebnisse aus /79/ im Vergleich zu den in dieser Arbeit ermittelten Aktivierungs-

energien (Ea-InGaAs) zusammengestellt.

Versetzungstyp Ea-GaAs Exo-GaAs EA-InGaAs
(eV) (eV) (eV)
o-Versetzung 1.4 3.0 1.9
B-Versetzung 1.4 3.8 2.4

Tab. 11 Aktivierungsenergien fir Indium-dotiertes GaAs im Vergleich zur
Aktivierungsenergie in Ing 16Gag s4As-Quantengraben

Aus /79/ ist bekannt, dass die Gleitprozesse mit den geringsten Aktivierungsenergien
in undotiertem Material ablaufen. Die hier untersuchten In,GaiAs-Quantengraben
waren undotiert, so dass der Einfluss der Dotierung in diesem Fall nicht berticksich-
tigt werden muss. Da sich das Indium im In,Ga1.xAs auf Gitterplatzen befindet, ist die

Kontamination von frisch an der Oberfache erzeugten Versetzungen gering und
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braucht ebenfalls nicht betrachtet zu werden. So erklart es sich, dass die in dieser
Arbeit gefundenen Aktivierungsenergien kleiner als Ea» sind. Sie sind aber gréRer als
Ea1 und somit groRer als die Aktivierungsenergie zur Bewegung bereits erzeugter
Versetzungen. Das lasst den Schluss zu, dass die hier gefundenen Aktivierungs-
energien der Summe der Energien zur Erzeugung und Bewegung einer Versetzung
entsprechen.

Fur das Sip;Geg 3/Si-System wurde von Dodsen und Tsao /80/ eine Aktivierungs-
energie von 1.03 eV berechnet und mit den experimentellen Resultaten von Hull u.a.
/81/ verglichen, die 1.1 eV fanden. Damit liegen die in dieser Arbeit gefundenen Akti-
vierungsenergien in der Nahe der fir andere Zinkblendestrukturen gefundenen Wer-
te. Dagegen fanden Whaley und Cohen /11/ bei der Untersuchung der Anderung des
Gitterparameters a; mittels RHEED fiur MBE-geziichtetes (470°C < Tz < 510°C)
InGaixAs mit x = 0.43 eine Aktivierungsenergie von 4.4 eV. Da dieser Wert viel gr6-
Rer als der normalerweise fur das Versetzungsgleiten beobachtete ist, wurde er von
ihnen dahingehend interpretiert, dass in ihren Experimenten ein anderer Relaxati-
onsmechanismus wirksam war. Die Natur dieses Mechanismus wurde nicht genauer

beschrieben.

5.2.3 Temperaturabhédngigkeit der kritischen Schichtdicke

In den letzten Jahren wurde der Abh&ngigkeit der kritischen Schichtdicke von der
Temperatur verstarkt Aufmerksamkeit geschenkt. Von Kim und Lee /82/ wurde auf
der Grundlage des Energiebalance-Modells von People und Bean /6/ eine Theorie
entwickelt, die die Nukleation einer 60°-Versetzungshalbschleife betrachtet. Dabei
wird die Temperaturabhéngigkeit der Verzerrung tUber den thermischen Ausdeh-
nungskoeffizienten bertcksichtigt. Die kritische Dicke h. wird dann folgendermalen
beschrieben (59):

2
b (2 - v) | In(h, /b) + 167 59)

h. =
¢ 323 -n2a(x)\1+v

1
£2 4 2fuAT + ( 1 +2vv)oc2AT2

Hierbei ist o der thermische Ausdehnungkoeffizient der In,Ga.xAs-Schicht, f die Git-

terfehlanpassung bei Raumtemperatur, AT = Tz - T3p0 k Und a(x) die Gitterkonstante

der Schicht (ebenfalls bei Raumtemperatur). Dieser Zusammenhang kann durch
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Formel (60) ersetzt werden, weil damit der Kurvenverlauf hy(x, Tz), wie er durch For-
mel (59) gegeben ist, sehr gut angepasst wird /82/
ho(x,T) = 3.5[x + 7.94-10° (T2 - Ta00k)]>>" . (60)
Eine andere, von Képf u. a. /83/ aufgestellte empirische Formel, die die experimen-
tellen Resultate fur die kritische Dicke von Maigne /84/ (Tz = 380°C, x = 0.4),
Dunstan /85/ (Tz = 520°C, x = 0.2 und 0.05) und Krishnamoorthy /86/ (Tz = 625°C,
0.06 < x < 0.24) beschreibt, hat folgende Form:
ho(Tz)
fo - (1= fin (T2))

Dabei ist fy die Gitterfehlanpassung bei Raumtemperatur und ho(Tz) und fmin(TZz) sind

he(Tz) = (61)

GroRen, die aus dem Fit der experimentellen Daten enthommen wurden. lhre Grélke
wurde folgendermalien ermittelt:

ho=0.73 - 0.0011-(Tz - 520), ho in nm, Tz in °C (62)

fmin = 0.09 - 7.62:10°.(Tz - 520) + 2.721-10°.(Tz - 520)° (63)
In Abb. 37 sind diese beiden Modelle mit den in dieser Arbeit gefundenen experi-

mentellen Daten fir x = 0.16 verglichen.
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Abb. 37 Vergleich der experimentellen Resultate fir die kritische Schicht-
dicke mit den Theorien von Képf u. a. (1997) und Kim und Lee
(1995)
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Dabei wurde jeweils die Schichtdicke fir die entsprechende Ziichtungstemperatur
eingetragen, bei der noch keine Anpassungsversetzungen beobachtet wurden (A fir
d < h¢) und die Schichtdicke, bei der zuerst Anpassungsversetzungen auftraten (¢
fur d > hg). Die Differenz zwischen beiden entspricht der Unsicherheit bei der Be-
stimmung der experimentellen kritischen Schichtdicke. Aus Abb. 37 ist ersichtlich,
dass die von Kim und Lee vorgestellte Theorie die kritische Schichtdicke fur Tz =
750°C gut beschreibt und mit der von Képf u. a. Ubereinstimmt. Daraus kann man
schlussfolgern, dass der Ansatz der Beschreibung der Relaxation Uber 60°-
Versetzungshalbschleifen den experimentellen Resultaten entspricht und auch mit
der Matthews/Blakeslee-Theorie fur Versetzungshalbschleifen Ubereinstimmt. Bei
geringeren Abscheidungstemperaturen wird aber bei der Kim/Lee-Theorie der Ein-
fluss der Temperatur auf den Relaxationsprozess nicht ausreichend bertcksichtigt,
da die thermische Ausdehnung, wie bereits im Abschnitt 5.2.2 beschrieben, einen
sehr geringen Einfluss auf die Verzerrung hat. Das empirische Modell von Képf u. a.
beschreibt dagegen die kritische Schichtdicke bei geringen Ziichtungstemperaturen
sehr gut. Der Nachteil dieses Modells ist aber, dass keine Aussagen uber die Natur
der Temperaturabhéangigkeit getroffen werden. Dabei bleiben auch andere experi-
mentelle Bedingungen, wie z. B. die Ziichtungsrate, unbertcksichtigt.

Da nicht die Temperaturabhangigkeit der Gitterfehlanpassung der ausschlaggeben-
de Faktor der Relaxation bei niedrigen Temperaturen ist, muss die Versetzungsbil-
dung und -kinetik der entscheidende Punkt fir das beobachtete Verhalten sein. Mit
den gemessenen Aktivierungsenergien kann man gemal Dodsen und Tsao /80/ die

Versetzungsgeschwindigkeit bestimmen:
=
—A.gM _—A
v=A-3 exp( ) (64)

Dabei ist v die Versetzungsgeschwindigkeit, A eine Konstante, 6 die Scherspannung
und m eine Konstante (m ~ 1). Die Scherspannung & kann fir eine gegebene
Schichtdicke und Verzerrung als konstant betrachtet werden. In Abb. 38 ist die Ver-
setzungsgeschwindigkeit dividiert durch A.c unter Verwendung der Aktivierungs-
energien flr o- und B-Versetzungen dargestellt. Deutlich ist die starke Temperatur-
abhangigkeit fur die Bewegung von a-Versetzungen zu erkennen. Die Geschwindig-
keit von B-Versetzungen ist um 2 GréRenordnungen geringer als die von o-

Versetzungen. Das Ansteigen der Differenz der Geschwindigkeiten der beiden Ver-

84



5. Relaxationsprozesse bei moderater Indium-Konzen-tration (x ( 0.2)

setzungstypen mit ansteigender Temperatur ist also die Ursache flir das beobachte-
te Ansteigen der Anisotropie der Versetzungsdichten mit ansteigender Temperatur.
Selbst wenn bei niedrigen Ziichtungstemperaturen infolge der Verzerrung geniigend
Versetzungshalbschleifen erzeugt werden, kénnen sich diese Versetzungen nur sehr
langsam bewegen und erzeugen in der Grenzflache nicht genligend lange Anpas-

sungsversetzungssegmente.
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Abb. 38 Abhangigkeit der Versetzungsgeschwindigkeit v von der Tempe-
ratur

Ahnliche Resultate fanden Yonenaga und Sumino fiir In-dotiertes GaAs, allerdings
unterscheiden sich die Versetzungsgeschwindigkeiten von o-und p-Versetzungen
dort nur um eine GréRenordnung.

Somit kann die Relaxation als metastabiler Prozess verstanden werden, der nicht nur
von der Energie zur Erzeugung einer Versetzung abhangt, sondern auch von deren
Bewegungsgeschwindigkeit. Whaley und Cohen /11/ fanden, dass eine Schicht, die
bei niedrigen Temperaturen (470°C) einen geringen Relaxationsgrad zeigte, bei Er-
héhung der Temperatur (in-situ annealing) einen héheren Relaxationsgrad aufwies.
Um den Einfluss einer Temperaturerhéhung im vorliegenden Fall zu priifen, wurden
die bei 650°C und 600°C geziichteten Proben 20474, 20475, 20477, 20478 und
20479 (s. Tab. 9) nochmals in den Zichtungsreaktor eingebracht, im gleichen

Temperaturregime wie bei der Ziichtung aufgeheizt und bei Arsin-Gegendruck 5 min
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bei 750°C getempert. Die Temperzeit entspricht der Gesamtziichtungszeit der
InxGaxAs-Schicht und der GaAs-Deckschicht. Danach wurden die Proben erneut
mit PL und KL untersucht. Es wurde festgestellt, dass sich die
Emissionswellenldngen und die Halbwertsbreiten der PL nicht von denen vor der
Temperung unterschieden. Ebenso war die Defektdichte fiir alle Proben unveréandert.
Es trat also keine verstarkte Versetzungsbewegung mit Erhéhung der Temperatur
auf.

Unter Beachtung der Ergebnisse von Cohen und Whaley /11/ kann daraus geschlos-
sen werden, dass die Relaxation der In,GaAs-Schicht wahrend der Ziichtung er-
folgt und die darauf abgeschiedene GaAs-Deckschicht diesen metastabilen Zustand
,einfriert’. Die Temperaturerhbhung wahrend der Temperung bei 750°C war nicht
ausreichend, um eine Veranderung des Gesamtsystems (Quantengraben und Deck-

schicht) herbeizufihren.

5.2.4 Untersuchung der Kristallqualitidt in Abhédngigkeit von der Ziichtungs-

temperatur

Der Einfluss der Ziichtungstemperatur auf die Kristallperfektion der dicksten in dieser
Probenserie geziichteten In,Ga As-Quantengrédben (Proben 20470, 20473, 20476,
20479, d = 24 nm)) wurde mit HRXRD-area maps am (004)-Reflex untersucht. In
Abb. 39 sind die area maps der Proben 20473 (Tz = 700°C, Probe mit der geringsten
PL-Halbwertsbreite und héchsten PL-Intensitat) und 20479 (Tz = 600°C, Probe mit
der groften PL-Halbwertsbreite und niedrigsten PL-Intensitat, s. Tab. 9) dargestellt.
Obwohl die Probe 20479 nur eine sehr geringe Dichte von Anpassungsversetzungen
aufweist (80 cm'1) und die Probe 20473 eine deutlich héhere Versetzungsdichte be-
sitzt (s. Tab. 9), fallt die geringe Intensitat und die Verschmierung des In,Gaj. As-
Peaks fur Probe 20479 auf.

Die Ursache fur dieses Verhalten kann hier nicht die Verkippung der Netzebenen
infolge der Versetzungsbildung sein, wie sie im vorigen Paragraphen untersucht
wurde. Die area maps sind im Winkelraum dargestellt. Qy und 20y sind die Mittel-
punktgrofRen des ausgewahlten MeRbereichs. Da die Verschmierung des In,Gai.,As-
Schichtpeaks in diesem Fall nicht die Folge einer erhéhten Defektdichte sein kann,
kommt als Ursache fir dieses Verhalten nur eine rauhe Grenzflache in Frage. Auf

diese Erscheinung wird in Kap. 6 noch genauer eingegangen.
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Abb. 39 (004)-area maps der Proben 20473 (oben) und 20479 (unten)
mit einer Quantengrabendicke von 24 nm (® = const.)

In Abb. 40 sind aus den (004)-area maps aller vier Proben mit d = 24 nm die Sum-

mationen der Intensitaten des InyGa . As-Schichtpeaks lber alle Scans und ihre Pro-
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jektion auf die Q-Achse dargestellt. Die Intensitdten wurden auf eine Substratpeak-

Intensitat von 80000 cps normiert.

400

Intensitat (cps)

200

32.21 32.22 30.23 30.24 30.25 3026
Q (grd)

Abb. 40 Summation der Intensitdt des InGaiAs-Peaks und Projektion
auf die Omega-Achse

Die durch Anpassen der Kurven mit einer Gauss-Verteilung bestimmten Peak-

Intensitaten und -Halbwertsbreiten sind in Tab. 12 dargestellt.

Probe T, [-GaAs I-InGaixAs | FWHM-In,GaqAs
(°C) (cps) (cps) (arcsec)

20470 750 48 800 18.5 21.6

20473 700 64 900 31.5 13.0

20476 650 84 500 40.7 13.0

20479 600 68 100 8.1 14.4/56.9*

Tab. 12 Intensitaten und In,Ga.,As-Peak-Halbwertsbreiten im (004)-area
map fir 24 nm dicke Quantengraben (x = 0.16), * mit zwei
Gauss-Kurven angepasst (s. Text)

Probe 20470 zeigt fur den InyGa1.,As-Schichtpeak eine hohe Halbwertsbreite, da sie

die hochste Versetzungsdichte aufweist. Mit abnehmender Versetzungsdichte und
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somit zunehmender Kristallperfektion nimmt die Intensitat des Schichtpeaks zu und
die Halbwertsbreite ab. Das heil3t, bei Ziichtungstemperaturen von 650°C und 700°C
wird die beste Kristallqualitat erreicht. Das kommt auch in den PL-Daten dieser Pro-
ben zum Ausdruck (Tab. 9). Fur Probe 20479 musste die Messkurve mit zwel
Gauss-Kurven mit unterschiedlicher Halbwertsbreite angepasst werden. Die geringe
Perfektion von Proben, die bei einer Temperatur von 600°C gezuchtet wurden, hangt
mit einer Verschlechterung der Grenzflachen- bzw. Oberflachenqualitdt zusammen.
Das wird durch die Rasterkraftmikroskopie (AFM) bestatigt. In Abb. 41 sind die Ober-
flachen der Proben 20473 (Tz = 700°C) und 20479 (Tz = 600°C) in einer dreidimen-
sionalen (3D) Darstellung gezeigt. Im Gegensatz zur Oberflache der Probe 20473,
die Stufen von einer Monolage Héhe (0.28 nm) und ca. 250 nm Breite und somit ein
ideales zweidimensionales Stufenfluss-Wachstum aufweist, sind die Héhenunter-
schiede auf der Probe 20479 vom maximal 24 nm und die RMS (root mean square)-
Rauhigkeit von 7.3 nm nur mit einer Umwandlung des Wachstumsmodus vom zwei-

zum dreidimensionalen Wachstumsregime zu erklaren.

X 2.000 pm/div
Z 50.000 nm/div

Abb. 41 AFM-Abbildung der Oberflachenmorphologie bei unterschiedli-
cher Zuchtungstemperatur

Die Oberflachenmorphologie wird von der Grenzflache In,Gai.,As/GaAs bestimmt,
da das GaAs auch auf einer rauen Unterlage im 2D-Modus wachst. Beleg dafur sind
die als Feinstruktur auf der Oberflache vorhandenen Monolagenstufen (Abb. 42).

Die hohe Grenz- und Oberflachenrauhigkeit der Probe 20479 ist der Grund fiur die
Streuung der reflektierten Réntgenintensitdt im area map, das Verschwinden der
Dickenoszillationen in der Rockingkurve und die Verbreiterung des In,Gaj.,As-

Schichtpeaks.
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Abb. 42

X 0.500 pw/div
Z 5.000 nm/div

ML-Stufen

X 0.500 pm/div
Z 50.000 nm/div

AFM-3D-Darstellung der Oberflache der Proben 20473 (Tz =

700°C) mit Monolagenstufen (links) und 20479 (Tz = 600°C) mit
Monolagenstufen auf den Wachstumsinseln (rechts)

In Tab. 13 sind die Ergebnisse der AFM-Untersuchung zusammengefasst. Die O-

berflache der bei 750°C und 700°C geziichteten Proben ist eben und weist eine sehr

geringe RMS-Rauigkeit auf. Die Oberflache der bei 650°C gewachsenen Probe lasst

neben den Monolagenstufen der Terrassen noch eine Uberlagerte Hohenmodulation

mit einem charakteristischen Abstand von ca. 1.6 ym erkennen. Das Erscheinungs-

bild der bei 600°C geziichteten Probe weicht drastisch von den anderen Proben ab.

Das charakteristische Merkmal ist eine starke Welligkeit der Oberflaiche mit Héhen-

unterschieden im Bereich der Schichtdicke der In,Ga,.,As-Schicht. Die Ursache fir

dieses Verhalten ist, wie in Kap. 6 ndher untersucht wird, die Herausbildung von

Wachstumsinseln.

Probe Tz (°C) Stufenhéhe (nm) | Stufenabstand (nm) | RMS-Rauigkeit (nm)
20470 750 0.42 250 0.14
20473 700 0.32 250 0.11
20476 650 0.7 /0.28* 1600 / 90* 0.20
20479 600 10-20/0.34* 2000 / 55* 7.3

Tab. 13 Ergebnisse der AFM-Untersuchung der Probenserie 20468 -
20479, * jeweils zwei charakteristische Stufenhdéhen bzw. -
Abstande

Die geringste Rauhigkeit und somit beste Qualitat der Grenz- und Oberflachen weist

die bei 700°C gezichtete Probe auf. Diese Probe zeigt auch die héchste PL-
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Intensitat und die geringste PL-Halbwertsbreite. Da diese Probe aber eine relativ ho-
he Dichte von Anpassungsversetzungen besitzt (s. Tab. 10), ist die HRXRD-
Halbwertsbreite des InGa.xAs-Schichtpeaks etwas gréfier als die der bei 650°C ge-
zichteten Probe. Die PL-Eigenschaften werden also von einer nicht zu hohen An-
zahl von Defekten nicht beeintrachtigt und hangen starker von der Ebenheit der
Grenzflachen ab. Somit eignet sich die PL nicht zum Nachweis von Anpassungsver-
setzungen. Die hochauflésende Réntgenbeugung ist empfindlicher gegeniber Kris-
tallbaufehlern, wie z. B. Anpassungsversetzungen, wird aber von geringen Unter-
schieden in der Grenzflachenrauhigkeit nur schwach beeinflusst.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass die Abscheidungstemperatur
starke Auswirkungen auf die Kristallqualitat hat. Zur Verhinderung der Bildung von
Anpassungsversetzungen muss die Zichtungstemperatur abgesenkt werden. Dabei
muss aber sichergestellt werden, dass das Wachstum noch im zweidimensionalen
Modus ablauft. Damit sind der Temperaturabsenkung Grenzen gesetzt. Als optimal

erwies sich eine Abscheidungstemperatur von 650°C /87/.
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6. Relaxation bei hoher Indium-Konzentration in der Gas-
phase

6.1 Ubergangsbereich von moderaten zu hohen Indium-
Konzentrationen in der Gasphase und ihre Auswirkung auf die
Defektstruktur

Um die Frage zu klaren, wie der Relaxationsprozess bei hoéheren Indium-
Konzentrationen im Quantengraben ablauft, wurden bei konstanter Ziichtungstempe-
ratur von 750°C folgende zwei Probenserien geziichtet: Serie A (21107-21112) mit
einer Indium-Konzentration in der Gasphase von x, = 0.3, wobei die angezielte
InGai.xAs-Quantengrabendicke von 6 nm bis 25 nm variiert wurde, und Serie B
(21007-21011) mit x, = 0.4 und einer Variation der angezielten Quantengrabendicke
von 4 nm bis 23 nm. Die Indium-Konzentration in der Gasphase x, wurde folgender-

mafen definiert

frMin
Xy, =—"_—, (65)
Y frvin + frvca

wobei fryin der TMIn-Flu® und fryga der TMGa-FIuR ist.

Fr beide Serien wurden die Schichtdicken und Zusammensetzungen aus der Simu-
lation der HRXRD-Rockingkurven bestimmt. Die optischen Eigenschaften der Quan-
tengraben wurden aus PL-Messungen ermittelt. Der Relaxationsgrad wurde aus (-2-
24)-area maps bestimmt. Die Ergebnisse dieser Untersuchungen sind fiir Serie A in
Tab. 14 zusammengefasst.

Bei der Simulation der Rockingkurven konnte fur alle Proben (auler 21112) ein
rechteckiges Quantengrabenprofil angenommen werden, d. h. die Grenzflachen wa-
ren nahezu ideal. Aus dem linearen Zusammenhang zwischen Abscheidungszeit
und Quantengrabendicke konnte eine Wachstumsrate von 0.5 nm/s ermittelt werden.
Die Zusammensetzung war fir alle Proben dieser Serie mit x = 0.225 konstant.

Die PL-Halbwertsbreiten waren fur die Proben 21107 bis 21109 nahezu identisch.
Die ansteigende PL-Intensitdt kann auf die mit der ansteigenden Dicke des Quan-
tengrabens ansteigende Zustandsdichte zuriickgefiihrt werden. Diese Proben zeigen

keine Relaxation.
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Probe d X A-PL PL-FWHM | PL-Intensitat R
(nm) (nm) (nm) (w. E)) (%)
21107 5.50 0.225 985 9 4.0 0
21108 8.25 0.225 1021 10 253 0
21109 11.50 0.225 1040 11 52.3 0
21110 15.00 0.225 1055 14 65.7 0
21111 18.50 0.2275 1064 20 14.1 0.8/0
21112 23.00 0.225 - - - 12.0/3.3

Tab. 14  Ergebnisse der HRXRD- und PL-Untersuchungen fiir Probense-
rie A mit x, = 0.3, PL bei 300 K

Auch Probe 21110 weist mit d = 15 nm noch einen Relaxationsgrad von R = 0 auf,
obwohl fur x = 0.225 die nach dem Matthews/Blakeslee-Modell fir Versetzungshalb-
schleifen berechnete kritische Dicke fiir das Einsetzen der Versetzungsbildung 10.5
nm betragt. Fir diese Probe ist bereits ein Ansteigen der PL-Halbwertsbreite zu ver-
zeichnen, wobei aber die PL-Intensitat die héchste in dieser Probenserie ist. Fur
Probe 21111 fallt die Intensitat der PL drastisch und die Halbwertsbreite steigt stark
an. Gleichzeitig wird eine Relaxation in [110]-Richtung mit einem Relaxationsgrad
von 0.8% beobachtet. In der [-1 10]-Richtung ist dagegen keine Relaxation zu ver-
zeichnen. Fir die Probe 21112 mit der héchsten Schichtdicke dieser Serie (23 nm)
kann bei Raumtemperatur keine Lumineszenz mehr gemessen werden. Der Relaxa-
tionsgrad ist fur die beiden orthogonalen <110>-Richtungen stark unterschiedlich. Er
betragt fur die [110]-Richtung 12% und fir die [-110]-Richtung 3.3%.
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6. Relaxation bei hoher Indium-Konzentration in der Gasphase

Abb. 43 Defektstruktur der Probenserie A, beobachtet mit KL bei Raum-
temperatur (21109 links, 21110 Mitte, 21111 rechts)

Diese starke Anisotropie weist bereits auf eine Relaxation Uber Anpassungsverset-
zungen hin. In Abb. 43 ist die mit KL beobachtete Defektstruktur fur diese Probense-
rie dargestellt. Die Proben 21107 bis 21109 zeigen keinerlei Defekte. Die Defektdich-
te der Probe 21112 ist so hoch, dass bei Raumtemperatur keine KL mehr detektiert
werden konnte.

Zusatzlich zu den bereits im vorigen Kapitel beschriebenen parallel zu den <110>-
Richtungen verlaufenden Anpassungsversetzungen treten in der KL-Abbildung der
Proben 21110 und 21111 groRe DSD-Defekte auf, die ihrerseits wieder zum Aus-
gangspunkt von Versetzungen werden. Die Dichte dieser DSDs wachst mit anstei-
gender Schichtdicke. Die von den DSDs ausgehenden Versetzungen verlaufen na-
hezu parallel zu <100>-Richtungen. Es wird also ein zusatzliches Versetzungssys-
tem aktiviert. Da diese Versetzungslinien Kinks aufweisen, kann man von einem
Kletter-Prozess zur Versetzungsentstehung ausgehen, wie er von Ueda bereits flr
parallel zu <100>-Richtungen verlaufende DLDs im AlGaAs-System beschrieben
wurde /88/. Obwohl die Probe 21110 mit einer Anpassungsversetzungsdichte von
1.10° cm™ und 2.8-10% cm’™ entlang der orthogonalen <110>-Richtungen bereits eine
relativ hohe Versetzungsdichte aufweist, ist mit HRXRD noch keine Relaxation zu
beobachten. Ebenso zeigt sie die héchste PL-Intensitat dieser Serie. Nur in der et-
was groReren PL- Halbwertsbreite im Vergleich zu den defektfreien Proben ist ein

Hinweis auf eine verminderte Kristallperfektion zu finden. Hier zeigt sich wieder der
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6. Relaxation bei hoher Indium-Konzentration in der Gasphase

bereits im vorigen Abschnitt erwahnte Effekt, dass eine gewisse Dichte von Verset-
zungen noch nicht zur Degradation der optischen Eigenschaften fuhrt. Die Ursache
dieser Erscheinung liegt darin, dass die Versetzungen als Senken fir die intrinsi-
schen Punktdefekte wirken und somit das umgebende Material ,sauberer” wird. Das
fuhrt zu einer Erhéhung der PL-Intensitat /89/.

Probe 21111 zeigt dagegen eine hohe Defektdichte (8-103 cm™ und 5.4-10° cm™ ent-
lang der orthogonalen <110>-Richtungen). Hier wurde auch mit HRXRD eine Relaxa-
tion festgestellt und die PL-Eigenschaften sind deutlich verschlechtert (s. Tab. 14). In
diesem Fall Uberwiegt die nichtstrahlende Rekombination an der grolen Anzahl von
Versetzungen den Effekt der Sauberung des Materials und es kommt zu einer De-
gradation der optischen Eigenschaften. Wie bereits auch von Grundmann u. a. /7/
beobachtet, kommt es bezuglich der Versetzungsbildung zu einer verzégerten Ver-
schlechterung der PL-Eigenschaften.

Um festzustellen, welcher Wachstumsmechanismus bei der Ziichtung vorlag, wurde
die Oberflachenstruktur der Probenserie A mit dem AFM untersucht (Abb. 44).

Terrassen

Terrassen _ Versetzungen

\

X 2.000 pn/div X 2.000 pm/div
Z 5.000 nW/div Z 5.000 nW/div

Abb. 44 Oberflache der Proben 21110 (links) und 21111 (rechts) in der
AFM-Abbildung

Die Oberflache der Probe 21110 ist extrem eben (RMS-Rauhigkeit < 1 Monolage
(ML)) und zeigt im Abstand von etwa 200 nm parallele Terrassenkanten mit einer
Stufenhdhe von einer Monolage. Obwohl die Probe, wie in Abb. 43 sichtbar, bereits
Anpassungsversetzungen enthalt, sind deren Abstande noch so grof3 (> 10 um),

dass im gewahlten Bildausschnitt (10 x 10 pmz) in Abb. 44 kein Hinweis darauf zu
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finden ist. Die Ebenheit der Oberflache und die Ebenmaligkeit der Terrassen lassen
auf ein perfektes 2D-Wachstum schlielRen.

Far die Probe 21111, deren Defektdichte bereits hoch ist, sind ebensolche Terras-
sen mit einem Abstand von etwa 200 nm und 1 ML H6he zu beobachten. Daneben
treten zusatzliche Stufen auf, deren Richtung parallel <110> verlauft (Bildkante). lhr
Abstand von ca. 800 nm korreliert mit der Dichte der Anpassungsversetzungen. Die
Stufenhdéhe betragt ebenfalls eine Monolage. Neben diesen Stufen sind auch die
parallel zur <100>-Richtung verlaufenden Versetzungen als Stufen sichtbar. Aus der
Oberflachenmorphologie kann geschlossen werden, dass unabhangig von der De-
fektbildung immer noch ein 2D-Wachstum stattgefunden hat. Da die Anpassungs-
versetzungen an der unteren GaAs/ In,GaixAs-Grenzflache lokalisiert sind, ist der
Einflussbereich der Defekte auf den Bereich des Verzerrungsfeldes begrenzt. Ober-
halb dieses Bereiches erfolgt in Wachstumsrichtung wieder ein perfektes 2D-
Wachstum. Die Anpassungsversetzungen sind als Monolagenstufen auf der Ober-
flache nachzuweisen.

Die Probenserie B mit x, = 0.4 weist dagegen eine véllig andere Defektstruktur auf.

Wie in Abb. 45 dargestellt, sind keine Anpassungsversetzungen zu beobachten,

sondern es treten bereits bei der niedrigsten Schichtdicke dieser Serie (Probe
21011) DSDs auf, deren Dichte mit ansteigender In,Ga.,As-Schichtdicke steigt. Die-
se DSDs sind zufallig verteilt und weisen somit keine Vorzugsrichtung auf.

Abb. 45 Defektstruktur der Probenserie B (x, = 0.4) in der KL-Abbildung
bei Raumtemperatur, (21011links, 21007 Mitte, 21008 rechts)
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Die Dichte der DSDs betragt 2.9-10° cm™ fur 21011, 6.6-10° cm™ fir 21007 und
9-10° cm™ fir 21008 und liegt damit deutlich héher als die Versetzungsdichte des
verwendeten Substrates von < 10° cm™. Diese DSDs kénnen demnach nur wahrend
des Wachstums des In,Gai.,As-Quantengrabens entstanden sein. Auf die Natur die-
ser DSDs wird im nachsten Abschnitt nédher eingegangen. Die Oberflachenstruktur
der Serie B ist in Abb. 46 dargestellt.

X 5.000 pu/div 8 X 2.000 pm/div
nM/div [ Z 20.000 nn/div

Z 20.000

Abb. 46 Oberflachenstruktur der Probenserie B (x, = 0.4) in der AFM-
Abbildung (21011 links, 21009 rechts)

Die Oberflache der Probe 21011, die die geringste In,Gai.,As-Schichtdicke dieser
Serie aufweist, ist bis auf einige konvexe Domanen, deren Dichte der der DSDs in
der KL-Abbildung entspricht, eben. Sie besitzt die fur den 2D-Stufenflu3-
Wachstumsmodus charakteristische Terrassenstruktur, wobei die Stufenhéhe einer
Monolage entspricht. Daraus kann die Verkippung des Substrates gegenuber der
exakten [001]-Richtung bestimmt werden. Sie betragt 0.28°. Die H6he der konvexen
Domaéanen betragt ca. 3 - 5 nm. Mit ansteigender In,Ga.xAs-Schichtdicke werden
diese Doméanen zum charakteristischen Merkmal der Oberflache und es entwickelt
sich eine starke Welligkeit. Die H6he der Domanen steigt mit steigender Abschei-
dungszeit an. In Tab. 15 sind die aus der KL-Abbildung bestimmten DSD-Dichten mit
den AFM-Dichten der Doméanen verglichen. Es wird festgestellt, dass beide Dichten

identisch und somit dem selben Phanomen zuzuordnen sind.
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Probe Abscheidungs- DSD-Dichte Domanen-Dichte | H6he der Domanen
zeit (s) (cm?) (cm?) (nm)

21011 4 3-10° <5.10° 3-5

21007 7 6.6-10° 8.10° 3-5

21008 10 8.5-10° 9.10° 3-5

21009 15 * 210’ 10

21010 23 * >1.10° 10-25

Tab. 15 Vergleich der DSD-Dichten mit den Dichten der konvexen Do-
manen flr Probenserie B ( * Bestimmung der Defektdichte we-
gen zu geringer KL-Intensitat nicht mdglich)

Die Bestimmung der strukturellen Parameter aus der Simulation der (004)-
Rockingkurven gestaltete sich fir die Serie B schwieriger als fur Serie A, da mit idea-
lem Quantengrabenprofil keine befriedigende Ubereinstimmung mit der Messung
erzielt wurde. Es musste in jedem Fall eine Ubergangsschicht an der oberen Grenz-
flache des Quantengrabens angenommen werden. Abb. 47 zeigt als Beispiel fur die-
se Probenserie die gemessene Rockingkurve der Probe 21007 im Vergleich zur
,besten* Simulation mit idealen, abrupten Grenzflachen (d = 7 nm, x = 0.27) und ei-
ner Simulation mit einer Ubergangsschicht an der oberen InGaiAs/GaAs-
Grenzflache (Dicke der Ubergangsschicht 7 nm, die Indium-Konzentration fallt linear
von x = 0.18 auf x = 0 ab). Abgesehen von der in der Messung im Vergleich zur ,ide-
alen” Simulation fehlenden Schwebung weist auch der Intensitatsverlauf bei kleine-
ren Winkeln groRe Abweichungen zur Messkurve auf. Die Simulation mit der Uber-
gangsschicht liefert eine deutlich bessere Ubereinstimmung mit der Messung, aller-
dings ist die Eindeutigkeit der Parameter allein aus der Simulation nicht gegeben (s.
Kap. 3). Zur Verifizierung der bestimmten Parameter miissen Vergleichsmessungen

mit der SIMS herangezogen werden.
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—— Messung
— 7 nm/0.27
5 nm/0.29 + 7 nm/0.18-0

Schwebung

33.0 335 34

Intensitat (cps)

305 31.0 315 320 325

Q (grd)
Abb. 47 Vergleich der gemessenen Rockingkurve fur Probe 21007 mit
einer Simulation mit idealem Quantengrabenprofil und einer Si-

mulation mit einer Ubergangsschicht an der oberen InGa.
As/GaAs-Grenzflache

Fur alle Proben der Serie B erfolgt also eine Verschleppung von Indium in die GaAs-
Deckschicht hinein. Weiterhin muss mit steigender Abscheidungszeit (und damit
InGa1.xAs-Schichtdicke) ein noch komplizierteres Indium-Profil des Quantengrabens
angenommen werden, um die Form der Rockingkurve erfolgreich simulieren zu
kénnen. Fur die Proben 21009 und 21010 konnten aus den (004)-Rockingkurven
keine Parameter bestimmt werden, da keine Oszillationen mehr erkennbar sind und
offensichtlich bereits eine Relaxation eingetreten ist. Der In,Ga.,As-Schichtpeak ist
fur Probe 21010 in Richtung GaAs-Peak verschoben (Abb. 48). Die starke
Oberflachenwelligkeit der Proben (s. Tab. 15) und die hohe Defektdichte fihren zum
Verschwinden der Oszillationen.

Der Relaxationsgrad wurde aus dem (-2-24)-area map bestimmt. Es wurde bei einer
Drehung der Proben um 90° keine Anisotropie der Relaxation festgestellt. Das korre-
liert mit dem bereits mit der KL konstatierten Befund, dass die vorhandenen Defekte

isotrop verteilt sind.
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Abb. 48 Verschlechterung der (004)-Rockingkurven der Serie B mit stei-
gender Abscheidungszeit t

In Tab. 16 sind die Ergebnisse der HRXRD-Untersuchung und der PL bei Raumtem-

peratur zusammengefasst. Es besteht kein linearer Zusammenhang mehr zwischen

Abscheidungszeit und Schichtdicke des Quantengrabens, insbesondere auch wegen

der Verschleppung von Indium in die GaAs-Deckschicht.

Probe t Profil | dy (nm)/x4 | da (nm)/xz | d3 (nm)/x3 A-PL PL- R
(s) (nm) '%ﬂgft %

21011 | 4 |_|/ 2.75/0.29 - 4/0.18—0 997 0.5 0

21007 | 7 |_|/ 5.0/0.29 - 7/0.18—0 1059 3.0 0

21008 | 10 |_‘_/ 5.0/0.29 | 4.0/0.2 | 8/0.18—0 1060 1.0 0

21009 | 15 * * * 4.0

21010 | 23 * * * 14.5
Tab. 16 HRXRD- und PL-Ergebnisse fir Serie B (x, = 0.4)
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Aus diesem Grund konnte auch keine Wachstumsrate angegeben werden. Das Indi-
um-Profil des Quantengrabens wird mit steigender Abscheidungszeit zunehmend
inhomogen. Dies kommt auch in der geringen Differenz der PL-Wellenléangen fur die
Proben 21007 und 21008 zum Ausdruck. Fur die Proben 21009 und 21010 ist die
Kristallqualitat bereits so schlecht, dass keine PL bei Raumtemperatur gemessen
werden kann. Obwohl die Probe 21008 mit 8.5-10° cm™ bereits eine sehr hohe De-
fektdichte aufweist, konnte keine Relaxation festgestellt werden. Allerdings sinkt die
PL-Intensitat aufgrund der hohen Defektdichte. Obgleich die Probe 21008 eine na-
hezu identische PL-Wellenlange wie die Probe 21111 (Serie A, Tab. 14) aufweist, ist
die Defektstruktur und die Oberflachenmorphologie fur beide Proben deutlich ver-
schieden. Im Fall der Probe 21111 wurde trotz beginnender Relaxation ein 2D-
Wachstumsmechanismus mit homogener Indium-Konzentration im Quantengraben
festgestellt.

Ein solcher Mechanismus kann fir Probe 21008 wegen der Welligkeit der Ober- und
Grenzflachen nicht angenommen werden /90/. Die inhomogene Indium-Verteilung ist
auf einen Ubergang vom 2D-StufenfluR- zum dreidimensionalen Stranski-Krastanow-
Wachstumsmodus /91/ zurlickzufiihren. Dabei tritt nach anfanglichem 2D-Wachstum
einer Benetzungsschicht eine Inselbildung auf, die die Ursache fir die beobachteten
DSDs und konvexen Domanen ist. Auf diesen Mechanismus wird im nachsten Ab-
schnitt ndher eingegangen.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass bei relativ hoher Ziichtungstem-
peratur (Tz = 750°C) bereits eine moderate Erhéhung des Indium-Gehaltes in der
Gasphase von x, = 0.3 auf x, = 0.4 zu starken Anderungen der Defektstruktur und
der Oberflachenmorphologie fiihrt. Die erhéhte Indium-Konzentration in der Gaspha-
se fiuhrt nicht notwendigerweise zu einer Erhéhung der Indium-Konzentration in der
festen Phase, sondern zu einem inhomogenen Indium-Einbau und einem Umschlag
vom 2D- zum 3D-Wachstum. Dieser Umschlag fuhrt zu einer Abnahme der Kristall-
qualitat, die sich in einem Absinken der PL-Intensitat und einer Relaxation der
Schicht, festgestellt mit HRXRD, auf3ert. Die Relaxation wird erst dann beobachtet,
wenn Dichte und Dimensionen der Wachstumsinseln so groB sind, dass sie zusam-

menstoflRen.
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6.2 Abhéangigkeit der Relaxation von der Gasphasenzusammen-

setzung

6.2.1 Abhéngigkeit der Defektbildung vom In/Ga-Verhéltnis in der Gasphase
Zhang und Pashley /92/ studierten das MBE-Wachstum von In,Ga.,As-Schichten

auf GaAs-Substraten verschiedener Orientierung. Sie teilten dabei das Wachstum in
zwei Gruppen ein. Fur x < 0.25 stellten sie, wie auch in dieser Arbeit gefunden, einen
Abbau der Spannungen durch Anpassungsversetzungen fest. Fir x > 0.5 konstatier-
ten sie den Spannungsabbau durch Bildung von dreidimensionalen Inseln, die ihrer-
seits teilrelaxiert sind. Bereits 1975 hatten Matthews u. a. gefunden, dass fur hoch-
verspannte Epitaxieschichten die Energie eines Systems, das aus einer diinnen
pseudomorphen Unterlage und darauf inkohdrent wachsenden Inseln besteht, gerin-
ger ist als die einer homogenen Schicht /93/. Goldstein u. a. /94/ berichteten tUber
eine Inselbildung und den Ubergang vom 2D- zum 3D-Wachstum fiir InAs auf GaAs
und Guha u. a. /95/ bestatigten den Spannungsabbau durch die freie Oberflache der
Inseln experimentell fur In,Ga4.,As-Schichten mit x = 0.5. Sowohl von ihnen als auch
von anderen Autoren /96, 97/ wurde festgestellt, dass diese Inseln bis zu einer ge-
wissen GréRe koharent zur Unterlage wachsen, d. h. noch keine Anpassungsverset-
zungen ausbilden. Spater wurde dieser Effekt fir das Wachstum selbstorganisieren-
der Strukturen, sogenannter Quantenpunkte, ausgenutzt /98, 99/.

Die theoretische Beschreibung dieses Wachstumsmechanismus lieferten Snyder u.
a. /100/ und Tersoff u. a. /101/. Wie im vorigen Abschnitt beschrieben, setzt eine sol-
che Inselbildung beim MOVPE-Wachstum von In,Ga1.As bereits bei x ~ 0.29 ein.
Welchen Einfluss das In/Ga-Verhéltnis auf diesen Prozess hat, wurde anhand der
Probenserie 20945 - 20949 untersucht. Dabei wurde der In-Flu® im Reaktor konstant
gehalten (frmin = 180 ml/min) und bei einer Abscheidungszeit von 7s der Ga-Fluf fir
verschiedene Proben verringert und somit x, erhéht. Die Abscheidungstemperatur
dieser Serie betrug 750°C. Die Zuchtungsbedingungen sind in Tab. 17 zusammen-
gestellt. Die Erhéhung der Indium-Konzentration der Gasphase Uber die Reduzie-
rung des TMGa-Flusses wurde deshalb gewahlt, um die Gesamtzahl der an der

Wachstumsoberflache ankommenden Indium-Atome konstant zu halten.
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Probe 20 945 20 946 20 947 20 948 20 949
Xy 0.3 0.4 0.5 0.6 0.71
frmea (MI/Min) 35 23 15 10 6
Tab. 17  Variation der Indium-Konzentration in der Gasphase durch Re-

duzierung des TMGa-Flusses

Der den Einbau der Indium-Atome in das Gitter bestimmende Faktor ist in diesem

Fall nur die Verspannung an der Oberflache, nicht aber eine steigende Anzahl von

Indium-Atomen, wie es bei einer Erh6hung von x, mit konstantem TMGa-Fluf3 und

steigendem TMIn-Flu® der Fall ware. Unter den gewahlten experimentellen Bedin-

gungen sinkt der GesamtfluB mit dem Anteil der lll-er Komponente der Gasphase,

was zu einer Reduzierung der Wachstumsgeschwindigkeit und somit zur Reduzie-
rung der In,Ga1.,As-Schichtdicke fuhrt.

2588  18Mm

Abb. 49 Defektstruktur

der

Probenserie

mit

20KV

steigender

X908 1@wm

Indium-

Konzentration in der Gasphase bei konstantem TMIn-Flu3 und
verringertem TMGa-Fluf (20945 - 20949)
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Zunachst wurde die Defektstruktur in dieser Probenserie mit KL bestimmt, um fest-
zustellen, welcher Mechanismus zur Minimierung der Spannungen wahrend des
Wachstums stattgefunden hat. Das Ergebnis dieser Untersuchung ist in Abb. 49
dargestellt. Es wird das Ergebnis der im vorigen Abschnitt beschriebenen Probense-
rien bestatigt. Bei einer Indium-Konzentration in der Gasphase von x, > 0.4 treten die
bereits beschriebenen DSDs auf. Somit verlauft die Relaxation in der MOVPE bei
steigender Indium-Konzentration in der Gasphase immer Uber den Stranski-
Krastanow-Wachstumsmechanismus ab, d. h. Uber die Bildung von Inseln auf einer

zunachst pseudomorph abgeschiedenen In,Gai.xAs-Schicht.

6.2.2 Bestimmung der strukturellen Parameter mit HRXRD und Vergleich zur
PL

Bei der Bestimmung der strukturellen Parameter der InyGaiAs-Schicht und der
GaAs-Deckschicht mit HRXRD traten wiederum die bereits in Abschnitt 6.1 fur die
Serie B beschriebenen Schwierigkeiten auf. Nur die bei x, = 0.3 abgeschiedene

InyGai.xAs-Schicht konnte mit einem rechteckigen Quantengrabenprofil simuliert

werden.
10°] —— Messung
1 ——— Simulation 1 |
104'5 Simulation 2 |
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Abb. 50 Vergleich der gemessenen Rockingkurve flur Probe 20946 mit
zwei Simulationen mit unterschiedlichem Parametersatz (s.
Text), aber nahezu identischer Simulationskurve
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6. Relaxation bei hoher Indium-Konzentration in der Gasphase

Fur die Simulation der Rockingkurven aller anderen Proben musste eine Ubergangs-
schicht mit variierender Indium-Konzentration an der oberen Grenzflache des Quan-
tengrabens angenommen werden mit der Konsequenz, dass kein eindeutiger Para-
metersatz zur Beschreibung der Rockingkurve gefunden werden kann. In Abb. 50
sind zwei Simulationen der Rockingkurve fiir Probe 20946 dargestellt, deren x-d-
Produkt nahezu den gleichen Wert liefert und die fast identisch sind. Die Parameter

der Simulationen 1 und 2 sind in Tab. 18 dargestellt.

Profil | ¢ | d-hom. | xs-hom. d-grad. x-grad. x-d d-GaAs
(nm) (nm) (nm)
Simulation 1 4 0.3 7 0.24-0 0.204 103
Simulation 2 5 0.29 7 0.18-0 0.208 103

Tab. 18 Simulationsparameter fiir Probe 21946 (x, = 0.4)

Fur beide Simulationen gilt, dass die Ubergangsschicht eine erhebliche Dicke (7 nm)
aufweist. Das ist aus der hohen Intensitat der Oszillationen in der Nahe des Sub-
stratpeaks ersichtlich. Ebenso kann davon ausgegangen werden, dass die Uber-
gangsschicht mit einem geringeren Indium-Gehalt beginnt, als der Quantengraben
selbst. Es lalt sich keine befriedigende Simulation mit einem linearen Abfall der In-
dium-Konzentration ausgehend vom x-Wert des Quantengrabens finden. Die Fehler-
grenze der Bestimmung der Schichtdicke des homogenen Anteils des Quantengra-
bens steigt wegen der fehlenden signifikanten Merkmale in der Rockingkurve auf +/-
0.5 nm.

Alle Rockingkurven dieser Serie konnten mit einem solchen Profil simuliert werden.
Dieses Modell ist aber nicht das einzige, mit dem die Rockingkurven erfolgreich si-
muliert werden kénnen. Unter Verwendung eines Stufenprofils fir die Indium-
Verteilung im Quantengraben (QW) und einer Ubergangsschicht an der oberen
Grenzflache kann ebenso ein befriedigender Fit erzielt werden. Die Sinnfalligkeit ei-
nes solchen Modells wird spater diskutiert. In Tab. 19 sind die Ergebnisse der Simu-
lation fur alle Proben dieser Serie aufgelistet.

Es wird deutlich, dass zunachst mit ansteigender Indium-Konzentration in der Gas-
phase der Einbau von Indium in die feste Phase ansteigt. Mit weiter zunehmender

Indium-Konzentration in der Gasphase wird jedoch nicht mehr Indium eingebaut,
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sondern es kommt zu einer Verminderung der Indium-Konzentration in der festen
Phase (Profil Typ A und B).

Xy idealer QW QW mit In-Gradient Stufenprofil fur QW mit In-Gradient
Typ A Typ B Typ C
d X dhom X dgrad. X dhom1 X dhom2 X dgrad. X
(nm) (nm) (nm) (nm) (nm) (nm)

0.3 9 0.22 - - - - - - - - - -

0.4 - - 5 |029| 7 |018-50| - - - - - -

0.5 - - 5 023 9 (01850 25 |029| 3 |018| 9 |0.18-0
0.6 - - 5 |020| 10 {0.1850| 2.0 |0.29| 3 |0.18| 10 | 0.18-0
0.7 - - 5 |019| 10 [0.18-0| 1.5 |0.29| 3 [0.18| 10 | 0.18-0

Tab. 19 Ergebnisse der Simulation der Rockingkurven der Probenserie
20945 - 20949 unter der Annahme verschiedener Quantengra-
benprofile

Dieser Prozess ist begleitet von einer Zunahme der DSD-Dichte (vergl. Abb. 49). Die
Verminderung des Indium-Einbaus wird durch die PL-Ergebnisse bestatigt (Abb. 51).
Mit ansteigendem x, steigt die PL-Wellenldnge zunéachst an, mit weiterer Zunahme
von X, wird aber eine Blauverschiebung der Wellenlange beobachtet. Eine solche
Blauverschiebung kann durch ein Absinken der Indium-Konzentration oder durch
eine Verringerung der In,Ga4.xAs-Schichtdicke verursacht sein. Da wegen der absin-
kenden Wachstumsrate bei der Reduzierung des TMGa-Flusses eine geringere
Schichtdicke als Ursache nicht ausgeschlossen werden konnte, wurde eine weitere
Probenserie geziichtet, bei der ein Ansteigen von x, durch einen konstanten TMGa-
FluR und eine Erhéhung des TMIn-Flusses und damit auch der Wachstumsrate er-
zielt wurde. Diese Probenserie zeigte das gleiche Verhalten der PL-Wellenldnge mit
ansteigendem x,, wie in Abb. 51 dargestellt. Somit ist tatsachlich ein Absinken der
Indium-Konzentration im Festkdrper mit steigendem x, die Ursache der Blauver-

schiebung.
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Abb. 51  Indium-Konzentration in der festen Phase xs und PL-
Wellenlange in Abhéangigkeit von der Indium-Konzentration in der
Gasphase xy

Da zur Réntgenbeugung nur Probengebiete mit hinreichend guter kristalliner Perfek-
tion beitragen, kann argumentiert werden, dass das Uberschissige Indium, das in
der Einbaubilanz fehlt, sich in den Inseln oder Clustern befindet, die durch die DSDs
gekennzeichnet sind. Um diesen Umstand zu prifen, wurde die Indium-Konzen-

tration mit Sekundarionenmassenspektroskopie untersucht.

6.2.3 Sekundéidrionenmassenspektroskopie (SIMS)

Bei diesem Verfahren werden die von der Probenoberflache durch lonenstrahlabtrag
abgeldsten lonen nach ihrer Masse getrennt und ihre jeweilige Anzahl bestimmt.
Hierbei spielt es keine Rolle, an welcher Stelle innerhalb des Abtragskraters die lo-
nen entstanden sind. Da der Abtragskraterdurchmesser einige Hundert um betragt,
befindet sich eine groRe Zahl von Inseln in diesem Gebiet. Somit hat man eine Me-
thode zur Verfigung, die unabhangig von der Kristallqualitat die Anzahl der in einem
bestimmten Probenvolumen enthaltenen Indium-Atome bestimmen kann. Sollte in
den Inseln mehr Indium enthalten sein, als im Gbrigen Material, misste das zu einem
Anstieg der gemessenen Indium-Konzentration gegenuber der mit HRXRD ermittel-
ten fuhren. In Abb. 52 sind die mit SIMS gemessenen Indium-Konzentrationen fir
die Probenserie 20945 - 20949 dargestellt.
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Abb. 52  SIMS-Tiefenprofile der Indium-Konzentration fir die Probenserie
20945 - 20949

Es sind zwei Tendenzen zu beobachten. Die maximale Indium-Konzentration im
Festkorper zeigt in Abhangigkeit von der Indium-Konzentration in der Gasphase
(dargestellt als Scharparameter in Abb. 52) den gleichen Verlauf wie mit HRXRD und
PL festgestellt. Die maximal gemessenen Indium-Konzentrationen xs sind etwa um
Ax = 0.05 geringer als die mit HRXRD bestimmten.

Nach Erreichen des xs-Maximums fir x, = 0.4 nimmt die maximale Indium-
Konzentration im Festkdrper mit weiter ansteigendem x, ab. Gleichzeitig erfolgt ein
Ansteigen der Halbwertsbreite der Kurve und der Kurvenverlauf wird zunehmend
asymmetrisch in Richtung der GaAs-Deckschicht. Dies ist eine Bestatigung fir die
bereits mit HRXRD gefundene Ubergangsschicht mit variierendem Indium-Gehalt an
der oberen Grenzflache des Quantengrabens.

Um den Gesamt-Indium-Einbau im Schichtsystem In,Gai.xAs-Quantengraben/GaAs-
Deckschicht zu bestimmen, wurde das Flachenintegral der Indium-Konzentration aus
den in Abb. 52 dargestellten SIMS-Kurven ermittelt (Abb. 53). Hierbei wird auch das

in die Ubergangsschicht eingebaute Indium mit beriicksichtigt.
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Abb. 53 Vergleich des mit SIMS bestimmten Maximums der eingebauten
Indium-Konzentration und des totalen Indium-Einbaus (Xs-
Flachenintegral) in Abhangigkeit von der Indium-Konzentration in
der Gasphase (20945 - 20949)

Das xs-Flachenintegral hat ein Maximum bei einer etwas héheren Gasphasenkon-
zentration von x, = 0.5 als der maximale Indium-Gehalt im Quantengraben ( xs =
0.192 bei x, = 0.4). Das bedeutet, dass bei dieser Gasphasenkonzentration ein deut-
licher Teil des Indiums in die Inseln und in die Ubergangsschicht eingebaut wird. Bei
weiterer Erhéhung der Indium-Konzentration in der Gasphase sinkt jedoch der totale
Indium-Einbau. Dieses Phanomen ist auf die wachsende mechanische Verspannung
an der Wachstumsfront zuriickzufiihren, die einen weiteren Indium-Einbau verhin-
dert. Zu bericksichtigen sind dabei auch Phanomene wie die Desorption von Indium
bei hohen Zichtungstemperaturen. Auf diese Erscheinungen wird im nachsten Ab-

schnitt naher eingegangen.

6.2.4 Einfluss der mechanischen Verspannung auf den Indium-Einbau

Wegen der wachsenden mechanischen Verspannung wird bei gleichen Ziichtungs-
bedingungen in eine verspannte Schicht weniger Indium eingebaut als in eine dicke
relaxierte InyGaq.,As-Schicht. Abb. 53 zeigt einen Vergleich der mit EDS an dicken
InkGaixAs-Schichten (> 500 nm) ermittelten Indium-Konzentrationen zur Indium-

Konzentration in pseudomorph verspannten In,Ga;.,As-Schichten.

109



6. Relaxation bei hoher Indium-Konzentration in der Gasphase

0.6
—=— relaxiertes InGaAs
—a— verspanntes InGaAs
0.5
0.4-
> .

N

0.2- T

02 03 04 05 08 07

Abb. 54 Vergleich des Indium-Einbaus in verspannte und relaxierte In,.
GaqxAs-Schichten bei einer Abscheidungstemperatur von 750°C

Fur relaxierte In,Ga.xAs-Schichten wird ein linearer Zusammenhang zwischen der
Indium-Konzentration in der Gasphase und im Festkdrper beobachtet. Mit linearer
Regression kann ein Anstieg von 0.922 berechnet werden. Ein Anstieg von 1 bedeu-
tet, dass Indium und Gallium im gleichen Verhaltnis in den Festkdrper eingebaut
werden, wie es in der Gasphase voliegt. Da bei der relativ hohen Ziichtungstempera-
tur von 750°C das Indium stéarker als das Gallium von der Oberflache desorbiert, wird
ein Kurvenanstieg <1 festgestellt.

Der Einbau von Indium in eine verspannte Schicht verlauft dagegen anders. Selbst
bei geringen Indium-Konzentrationen in der Gasphase wird in eine verspannte
Schicht weniger Indium eingebaut als in eine relaxierte. Ein dhnliches Resultat wurde
auch von Lutgen u. a. /102/ berichtet, die den Einbau von Indium in spannungskom-
pensierte In,Gai.,As/GaAsP-Supergitter untersuchten. Allerdings wurde von ihnen
nur der Bereich moderater Indium-Konzentrationen x, < 0.25 betrachtet. Fur diesen
Bereich wurde ebenfalls ein linearer Anstieg des Indium-Einbaus in Abhéngigkeit von
der Indium-Konzentration in der Gasphase festgestellt, aber mit einem deutlich ver-
mindertem Anstieg der Einbaukurve von 0.5. Es wurde von ihnen keine Sattigung

des Indium-Einbaus beobachtet.
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Bei den in diesem Abschnitt beschriebenen MOVPE-Ziichtungsbedingungen betragt
der Anstieg der Indium-Einbaukurve 0.7 fir den Bereich x, < 0.4 und liegt damit et-
was hoher als der in /102/ beschriebene. Das kann auf den Einfluss der unterschied-
lichen Wachstumsraten zurtickzufiihren sein. Aus den Abb. 53 und 54 wird aber
deutlich, dass nicht nur eine Sattigung des Indium-Einbaus bei x, > 0.4 erfolgt, son-
dern sogar ein leichter Riickgang (auf 95%) zu verzeichnen ist, selbst wenn man das
in die Ubergangsschicht eingebaute Indium mitberiicksichtigt. Es existiert unter den
gegebenen Ziichtungsbedingungen eine prinzipielle Grenze fir den Indium-Einbau in
die feste Phase, solange die Schicht pseudomorph wéchst. Uber die Inselbildung
wird zwar ein lokaler Spannungsabbau erreicht (x, = 0.5), aber dieser Mechanismus
fuhrt nicht zu einer vollstandigen Relaxation der Schicht. Messungen von (-2-24) a-
rea maps an den Proben ergaben noch keine Anderung des Gitterparameters ay,.

Die Untersuchung der Oberflachenmorphologie mit dem AFM erbrachte das gleiche
Resultat, wie schon im vorigen Abschnitt beschrieben. Die DSD-Dichte entspricht der
Dichte der konvexen Doménen auf der Oberflache. Die Ergebnisse der AFM-

Untersuchung sind in Tab. 20 zusammengestellt.

Probe Xy Domanenhéhe | Domanen-& | Doméanendichte | Terrassenhthe
(nm) (um) (cm?) (nm)
20945 0.3 - - - 0.28
20946 0.4 1.7-5.0 1.2-1.8 1.5.10° 0.28
20947 0.5 2.3-48 1.5-1.9 1.0-10’ 0.29
20948 0.6 26-47 1.5-2.2 1.18-10’ 0.29
20949 0.7 6.0-71 16-2.2 1.2.10’ 0.27

Tab. 20 AFM-Ergebnisse der Probenserie 20945 — 20949

Fur x, > 0.5 andert sich die Dichte der Domanen nur sehr wenig, ebenso der Doma-
nendurchmesser. Das heil3t, dass im Bereich der Sattigung bzw. des leichten Riick-
ganges des Indium-Einbaus beim Ubergang vom 2D- zum 3D-Wachstum die Anzahl
der Keime (bzw. Inseln oder Doméanen) gleich bleibt. Das heil3t ebenso, dass bei ei-
ner Ubersattigung der Indium-Konzentration in der Gasphase die Dichte der dreidi-
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mensionalen Keimbildung beim Stranski-Krastanow-Wachstum thermisch bestimmt
ist und nicht vom Grad der Uberséttigung abhéngt. Ein solcher thermisch aktivierter
Keimbildungsmechanismus wurde auch von Seifert u. a. /103/ vorgeschlagen. Es
andert sich aber die Domanenhdhe. Das ist ein Hinweis darauf, dass die 3D-
Keimbildung bei ansteigender Indium-Gasphasenkonzentration bereits bei einer ge-
ringeren Dicke der Benetzungsschicht beginnt (vergl. Tab. 19, Profil Typ C).

Um die strukturelle Natur der DSDs bzw. Domanen aufzuklaren, wurden elektronen-
strahltransparente Querschnitte der Proben hergestellt und im TEM untersucht. Da-
bei wurde festgestellt, dass die DSDs Gebiete mit héherer Indium-Konzentration als

die Umgebung kennzeichnen, die von Versetzungsschleifen umschlossen sind. In

Abb. 55 ist ein Querschnitt dargestellt, der Pfeil weist auf ein Indium-reiches Gebiet
hin.

1, 4 114} 88 T Vi
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Abb. 55 TEM-Abbildung des Querschnitts einer Probe mit x, = 0.7 (links)
und EDS-Spektren derselben Probe (rechts), Kurve oben: Gebiet
mit Defekt, Kurve unten: Gebiet ohne Defekt

In Abb. 55 rechts sind EDS-Spektren gezeigt, die im TEM mit einem EDAX-System
von einem Probengebiet mit Defekt und von einem Probengebiet ohne Defekt regist-
riert wurden. Es sind die Ga-, As- und In-L,-Linien zu sehen. Die unterschiedliche
Intensitat der beiden Spektren wird von der unterschiedlichen Dicke des Querschnit-
tes der beiden Gebiete verursacht. Deshalb ist eine quantitative Analyse mit Hilfe

von Standards nicht méglich. Da aber die Arsen-Konzentration in beiden Gebieten
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50 At% betragt und sich nur das Ga/ln-Verhaltnis dndern kann, kann man beide
Spektren auf die Intensitat der As-Linie normieren. Danach betragt das Verhaltnis
der beobachteten In-L,-Linienintensitaten aus dem Defektgebiet und dem Gebiet
ohne Defekte 1.6. Aus der HRXRD-Untersuchung dieser Probe wurde fiir das defekt-
freie Gebiet ein x-Wert von 0.17 ermittelt. Eine Abschatzung ergibt dann fir das Ge-
biet mit Defekten einen x-Wert von 0.27, er liegt damit also deutlich héher als die
Umgebung. Die Versetzungsschleifen um das Gebiet mit dem héheren x-Wert sind
ein Hinweis darauf, dass diese Inseln (Doméanen) zur Unterlage relaxiert sind.

Bei einer Verringerung der Abscheidungstemperatur von 750°C auf 650°C bleibt der
generelle Trend des Indium-Einbaus wie oben beschrieben erhalten. Wegen der ge-
ringeren Desorption des Indiums von der Oberflache wird aber in den Festkérper

mehr Indium eingebaut, der maximale x-Wert erhéht sich um Ax = 0.03 /104/.

6.2.5 Modell fiir den Indium-Einbau in den Festkérper bei hohem Indium-

Angebot in der Gasphase

Um die beobachteten Phdnomene zu erklaren, wurde ein Modell entwickelt /104/,
das die Koexistenz von relaxierten Inseln, verspannter In,Gas.,As-Schicht und einer
oberflachennahen InAs-Schicht beinhaltet.

Auf der Oberflache der wachsenden InGaAs-Schicht bildet sich eine dunne
Schicht von Metallatomen (In, Ga) und ihrer organischen Verbindungen wie Mono-
methylindium (MMIn) und Monomethylgallium (MMGa) aus. Da diese Atome noch
nicht chemisch an Atome der Oberflache gebunden sind, kann diese Schicht als
Flussigkeit verstanden werden. Die Zusammensetzung der wachsenden In,GaqAs-
Schicht hangt von der Zusammensetzung dieser oberflachennahen Schicht ab.

Da, wie experimentell beobachtet, eine Barriere fir den Einbau des groRen und
schweren Indium-Atoms durch die an der Oberflache der wachsenden In,Gai.,As-
Schicht akkumulierte elastische Energie existiert, reichert sich die oberflachennahe
Schicht mit Indium an. Gleichzeitig wachst mit steigender Indium-Konzentration in
dieser Schicht auch die Desorption, da Indium und seine organischen Verbindungen
leicht fliichtig sind (Abb. 56).

Bei moderater Indium-Konzentration in der Gasphase (x, < 0.3) steigt die Konzentra-
tion im Festkdrper linear mit x,, wobei in Abhangigkeit von der Ziichtungstemperatur
wie beschrieben ein Teil des Indiums aus der oberflachennahen Schicht desorbiert.

Bereits hier macht sich aber die spannungsinduzierte Barriere fir den Indium-Einbau
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bemerkbar, da nicht alles angebotene Indium in den Festkérper eingebaut wird (xs/xy
= 0.7 fur 750°C). Unter den hier beschriebenen Bedingungen wird nicht mehr als xs =

0.3 im Festkdrper erreicht.

In + Ga In + Ga
Zufuhr In-Desorption  Zufuhr In-Desorption

N N

I E— e inGa)as

InGaAs v

InGaAs
GaAs GaAs
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Abb. 56 Modell des Indium-Einbaus in eine verspannte Schicht

Mit steigendem x, wird das Uberschissige Indium an der Oberflache akkumuliert, wo
es eine sehr dinne InAs-Schicht bildet. Wenn die kritische Dicke fur InAs auf GaAs
von ~ 1.7 Monolagen /105/ erreicht wird, erfolgt der Umschlag vom zwei- zum drei-
dimensionalen Wachstum und es bilden sich Inseln (Domé&nen). Die kritische Gas-
phasenkonzentration wird unter unseren Wachstumsbedingungen bei x, = 0.4 er-
reicht. Die In(Ga)As-Inseln wachsen relaxiert zur Unterlage, demzufolge existiert kei-
ne Barriere mehr fur den Indium-Einbau.

Es bildet sich ein Gleichgewicht zwischen den Inseln, der zwischen ihnen weiter
pseudomorph wachsenden In,GaiAs-Schicht und der oberflachennahen Flissigkeit
heraus. Es erfolgt also ein selbstorganisiertes Wachstum, wobei sich die Zusam-
mensetzung der pseudomorphen In,Ga4.xAs-Schicht andert und weniger Indium ein-
gebaut wird. Aus diesem Grund ist das im Abschnitt 6.2.2 beschriebene Simulati-
onsmodell Typ C sinnvoll, weil es davon ausgeht, dass bei steigendem x, die kriti-
sche Dicke fur das InAs bereits bei einer geringeren Dicke des In,Gai.,As erreicht
wird. Somit erfolgt der Umschlag zur dreidimensionalen Inselbildung je eher, je gré-

Rer die Indium-Konzentration in der Gasphase ist.
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Der Umschlag zum dreidimensionalen Wachstum erfolgt lokal und die Anzahl der
Inseln ist bei x, = 0.4 zunachst noch gering, wachst aber schnell mit steigendem x,
(s. Tab. 20) und geht in eine Sattigung Uber.

Da die In-As-Bindung im Vergleich zur Ga-As-Bindung schwacher ist, ist auch die
Desorption des Indiums aus den Inseln erleichtert und kann wahrend des gesamten
Abscheidungsprozesses erfolgen, insbesondere aber wahrend der Wachstumspau-

se vor der Abscheidung der GaAs-Deckschicht.

Ga-Zufuhr In-Des orption

InGaAs- %a)As

Gradient
InGaAs

GaAs

x>04

Abb. 57 Bildung einer Ubergangsschicht mit variierender Indium-
Konzentration wahrend des Wachstums der GaAs-Deckschicht

Das in der oberflaichennahen Flussigkeit verbliebene und aus den Inseln
desorbierende Indium kann wahrend des Wachstums der GaAs-Deckschicht in den
Festkérper eingebaut werden (Abb. 57) und ist somit die Ursache fur die mit HRXRD
und SIMS beobachtete Ubergangsschicht an der oberen Grenzflache des In,Gas.
xAs-Quantengrabens.
Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass der von Zhang und Pashley /92/
beschriebene Umschlag der Relaxationsmechanismen fir In,Gai.As-Schichten, die
mit MBE gewachsen wurden, in Abhangigkeit von der Indium-Konzentration auch fur
das MOVPE-Wachstum, das ja bei héheren Temperaturen stattfindet, beobachtet
wird. In dieser Arbeit wurde die Indium-Konzentration, bei der dieser Umschlag
erfolgt und die Faktoren, die ihn beeinflussen, genauer untersucht. Dabei wurde
festgestellt, dass unter den gewahlten Zichtungsbedingungen eine prinzipielle, von
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der Verspannung verursachte Grenze fur den Indium-Einbau in eine pseudomorphe
InyGa1xAs-Schicht existiert. Das vorgeschlagene Modell zum Indium-Einbau in eine
stark verspannte Schicht ist in der Lage, die im Zusammenhang mit dem Indium-

Einbau beobachteten Phdnomene zu erklaren.
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7. Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurde das Relaxationsverhalten von In,Gaj.As-
Quantengraben im Schichtsystem GaAs/InGai.xAs/GaAs in Abhangigkeit von den
Wachstumsbedingungen der MOVPE untersucht. Motivation fur diese Fragestellung
war die technologische Forderung nach Halbleiterlaserdioden mit Emissionswellen-
langen > 1000 nm und langer Lebensdauer. Um dieses Ziel zu erreichen, dirfen
wahrend des MOVPE-Wachstums keine oder nur méglichst wenig Kristallbaufehler
in die aktive InyGa4.xAs-Schicht eingebaut werden, da diese zum Ausgangspunkt von
Degradationsprozessen werden kénnen.

Zu diesem Zweck mussten zunachst die strukturellen Parameter der Quantengréaben
(Schichtdicke d und Zusammensetzung x) bestimmt werden. Das wurde mit der Si-
mulation von (004)-Rockingkurven, die mit hochauflésender Réntgenbeugung
(HRXRD) gemessen wurden, erreicht. Diese Methode hat, da sie zerstérungsfrei ist,
fur die Charakterisierung von technologierelevanten Mehrschichtstrukturen besonde-
re Bedeutung. Damit konnte die Dicke von InGai.As-Schichten bis hinunter zu
2.5nm mit einer Genauigkeit von besser als + 0.5 nm, sowie die Indium-
Konzentration x mit einer Genauigkeit von + 0.005 bestimmt werden. Mit Hilfe der
Methode der kleinsten Quadrate der Logarithmen der Intensitaten, die erstmals auf
ein solches System angewendet wurde, konnte ein objektives Kriterium fir die Be-
wertung der Gute der Kurvenanpassung eingefiihrt werden. Mit der HRXRD konnten
Ubergangsschichten an den Grenzflaichen des Quantengrabens mit Dicken > 2 nm
erkannt werden. Vergleichende Untersuchungen mit AES und SIMS bestétigten die
Richtigkeit der verwendeten Simulationsmodelle. Zum Nachweis von Ubergangs-
schichten mit einer Dicke < 2 nm war die HRXRD nicht mehr empfindlich genug. Mit
Hilfe von GID-Messungen konnten jedoch auch dinnere Ubergangsschichten er-
kannt und quantifiziert werden. Die GID-Messungen fihrten zu einer Verfeinerung
der Modellvorstellung tber das Quantengrabenprofil. Aus den mit HRXRD und GID
gewonnenen strukturellen Parametern konnte die Ubergangsenergie des Quanten-
grabens mit Hilfe eines die Verspannung und den Quantum-size-Effekt berucksichti-
genden Modells berechnet werden. Die aus der Ubergangsenergie berechneten
Wellenlangen zeigten eine gute Ubereinstimmung mit den gemessenen PL-

Wellenlangen.
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Basierend auf der Kenntnis der strukturellen Parameter der InGaqAs-
Quantengraben wurde der Einfluss von Schichtdicke und Indium-Konzentration auf
die Relaxation untersucht. Die Defektstruktur und die Defektdichte wurden mit Hilfe
der integralen KL bei Raumtemperatur bestimmt. Es wurde gefunden, dass zwei
fundamentale Mechanismen fir den Abbau der wahrend des pseudomorphen
Wachstums der In,Gas.xAs-Schicht auf einem GaAs-Substrat akkumulierten elasti-
schen Energie existieren. Das sind zum einen der klassische Relaxationsmechanis-
mus Uber die Bildung von Anpassungsversetzungen und zum anderen die Ausbil-
dung von dreidimensionalen Inseln, die ihrerseits relaxiert zur Unterlage wachsen.
Diese Relaxationsmechanismen sind mit dem Wachstumsmodus eng verbunden. Im
Fall der Relaxation Uber Anpassungsversetzungen wurde immer ein 2D-Wachstum
im StufenfluBmodus beobachtet, wohingegen bei der Relaxation Uber Inseln der
Stranski-Krastanow-Modus das Wachstum und die Oberflachen- sowie Grenzfla-
chenmorphologie bestimmte. Beide Relaxationsmechanismen wurden naher unter-
sucht und erstmalig der Ubergangsbereich zwischen ihnen in Abhangigkeit von den
Zichtungsbedingungen definiert. Es wurde gefunden, dass der Umschlag zwischen
beiden Mechanismen bei einer Indium-Konzentration in der Gasphase x, zwischen
0.3 und 0.4 erfolgt. Bei x, < 0.3 wurde immer eine Relaxation Glber Anpassungsver-
setzungen beobachtet, fir x, > 0.4 erfolgte die Relaxation immer Uber die Bildung
von dreidimensionalen Inseln, die als DSDs in der KL beobachtet werden.

Die gewonnenen Ergebnisse fur die Relaxation Gber Anpassungsversetzungen wur-
den mit den von Matthews und Blakeslee vorgeschlagenen Relaxationsmodellen
verglichen. Dabei wurde festgestellt, dass die beste Ubereinstimmung mit dem Mo-
dell der Relaxation Uber die an der Oberflache der wachsenden In,Ga4.As-Schicht
generierten und zur unteren Grenzflache des Quantengrabens gleitenden Verset-
zungshalbschleifen erzielt wurde. Dieses Modell beschreibt das Relaxationsverhalten
bei hoher Ziichtungstemperatur (750°C) mit hinreichender Genauigkeit, beriicksich-
tigt aber nur die auf die Versetzung wirkenden Krafte, nicht aber die Abhangigkeit
der Versetzungsentstehung und -bewegung von der Ziichtungstemperatur. Andere in
der Literatur vorgeschlagene Relaxationsmodelle wie das von People und Bean lie-
fern viel zu hohe kritische Schichtdicken fir das In,Ga.,As/GaAs-System.

Fir den hier untersuchten Fall der beginnenden Relaxation wurde festgestellt, dass
diese zunachst nur lokal in der Nahe der Versetzungen erfolgt und erst bei einer

Versetzungsdichte > 1000 cm” eine Anderung des Gitterparameters a; mit Hilfe von

118



7. Zusammenfassung

HRXRD-area maps in der Nahe asymmetrischer Reflexe wie (115) und (-2 -2 4) ge-
messen wird. Das heil3t, erst dann, wenn sich die Verzerrungsfelder der Versetzun-
gen Uberlappen, ergibt sich eine Relaxation der Schicht, die sich in einer VergroRe-
rung des Gitterparameters a; aufdert. Die in der Literatur zu findenden unterschiedli-
chen Angaben zur kritischen Schichtdicke beruhen neben den unterschiedlichen
Nachweisgrenzen der verwendeten Methoden auch auf einer unscharfen Definition
des Begriffes "kritische Dicke fir die Relaxation".

Wird dieser Begriff im Sinne von Matthews und Blakeslee verwendet, namlich zur
Definition der Schichtdicke, bei der die ersten Anpassungsversetzungen beobachtet
werden, ist nicht die Veranderung des Gitterparameters a; gemeint. Aber auch hier
werden in Abhangigkeit von der Versetzungsdichte des Substrates unterschiedliche
kritische Dicken gefunden. Dieser Unterschied ist auf den Bildungsmechanismus der
Anpassungsversetzungen zuriickzufihren, nédmlich einmal Uber das Umbiegen von
Substratversetzungen an der Heterogrenzflache und zum anderen bei Verwendung
weitgehend versetzungsfreier Substrate Gber Versetzungshalbschleifen. Fir die Pra-
xis der Bauelementeherstellung ist die Verwendung von Substraten mit niedrigen
Versetzungsdichten (< 10° cm'z) relevant. Die in dieser Arbeit berichteten kritischen
Dicken beziehen sich auf diesen Fall und liegen damit etwa um den Faktor 2 héher
als die fur die Relaxation von In,Ga1.,As auf Substraten mit hoher Versetzungsdichte
genannten.

Somit sind die bei Dodsen und Tsao /10/, Whaley und Cohen /11/, sowie Dunstan u.
a./13/ angegebenen kritischen Dicken, die die Anderung des Gitterparameters zur
Grundlage haben, als eine weitere, héhere "kritische Dicke" zu verstehen, wobei gilt:
he (mit Substratversetzungen) < h (ohne Substratversetzungen) < h. (Anderung des
Gitterparameters ay)).

Es wurde im Falle der Relaxation Uber Anpassungsversetzungen (x, < 0.3) eine star-
ke Anisotropie der Relaxation in den orthogonalen, in der (001)-Ebene liegenden
<110>-Richtungen gefunden und auf die unterschiedliche Energie zur Versetzungs-
bildung und -bewegung fur a- und B-Versetzungen zuriickgefuhrt.

Aus der beobachteten Temperaturabhangigkeit der Versetzungsdichten von o~ und
B-Versetzungen wurden erstmalig die Aktivierungsenergien zur Versetzungsbildung
und -bewegung fur beide Versetzungstypen fur InsGai.xAs-Schichten mit x = 0.16
bestimmt. Die Temperaturabhangigkeit der kritischen Schichtdicke konnte mit einem

empirischen Modell von Képf u. a. /83/ gut beschrieben werden, nicht jedoch mit
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dem von Kim und Lee /82/ hergeleiteten Modell auf der Grundlage der unterschiedli-
chen thermischen Ausdehnungskoeffizienten fir GaAs und InAs. Die Differenzen der
Gitterkonstanten, die auf der Grundlage dieser Ausdehnungskoeffizienten fur die
verschiedenen Abscheidungstemperaturen berechnet wurden, sind viel zu klein, um
die beobachteten Unterschiede in der kritischen Dicke zu erklaren. Somit wurde in
dieser Arbeit ein thermisch aktivierter Prozess der Versetzungsentstehung und
-bewegung als Ursache fir die bei niedrigen Zichtungstemperaturen beobachteten
héheren kritischen Schichtdicken und niedrigeren Versetzungsdichten ermittelt.

Far x, > 0.4 lauft die Relaxation Uber die Bildung von dreidimensionalen Inseln auf
einer pseudomorphen Benetzungsschicht (Stranski-Krastanow-Wachstumsmecha-
nismus) ab. Es wurde nachgewiesen, dass in eine pseudomorphe Schicht aufgrund
der mechanischen Spannungen an der Wachstumsoberflache weniger Indium in den
Festkérper eingebaut wird, als in eine relaxierte Schicht. Es existiert eine obere
Grenze fur den Indium-Einbau beim MOVPE-Wachstum einer verspannten Schicht.
Hohere Indium-Konzentrationen werden in der festen Phase nur dann erreicht, wenn
die In,Ga1xAs-Schicht relaxiert zur Unterlage wachst. Ferner wurde festgestellt, dass
bei héherer Ziichtungstemperatur aufgrund der Indium-Desorption von der Oberfla-
che weniger Indium in den Festkdrper eingebaut wird als bei niedrigerer Temperatur.
Auf der Grundlage der experimentellen Ergebnisse wurde ein Modell fir die Vorgan-
ge bei der Abscheidung von In,Gai.,As mit hoher Indium-Konzentration auf einem
GaAs-Substrat entwickelt.

Aus den gewonnenen Erkenntnissen tUber die Relaxationsmechanismen konnten die
Zichtungsbedingungen fir defektfreies MOVPE-Wachstum von In,GaqAs-Quanten-
graben mit méglichst groRer PL-Wellenlange definiert werden. Das Wachstum sollte
bei einer Temperatur von 650 - 700°C erfolgen und die Indium-Konzentration in der
Gasphase sollte < 0.4 betragen. Diese Kenntnisse finden bei der Zuchtung von La-

serstrukturen fir Emissionswellenlangen bis zu 1060 nm Anwendung.
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Verzeichnis einiger haufig verwendeter Symbole

Verzeichnis einiger haufig verwendeter Symbole

a Gitterkonstante
ay Gitterparameter parallel zur (001)-Ebene
a, Gitterparameter senkrecht zur (001)-Ebene
Betrag des Burgers-Vektors
Schichtdicke
Gitterfehlanpassung
h reziproker Gittervektor
kritische Schichtdicke

Boltzmann-Konstante

>
o

Wellenvektor

3 X =

effektive Masse der Ladungstrager
Ortsvektor

-

Jx, 9z Koordinaten des reziproken Raumes

v Versetzungsgleitgeschwindigkeit
X Zusammensetzung
C Polarisationsfaktor

D Lésung der Wellengleichung
Ean  Aktivierungsenergie

Fn Strukturfaktor

G Schermodul

Tz Zuchtungstemperatur

d mechanische Spannung

€ Verzerrung (Deformation)

\% Poisson-Zahl

c mittlere quadratische Abweichung

elektrische Suszeptibilitat
Wellenlange
Bragg-Winkel

Einfallswinkel der Réntgenstrahlen

£ 0 0 = X

Wellenfunktion
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