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Zusammenfassung

In dieser Arbeit wird die Interdiffusion in selbstorganisierten Inseln im Materialsystem
Germanium/Silizium untersucht. Die elementaren Wachstums- und Interdiffusionspro-
zesse werden anhand von Inseln studiert, die durch Abscheidung von reinem Germa-
nium auf Si(001) bei verschiedenen Wachstumstemperaturen gewachsen wurden. Der
Im Rahmen dieser Arbeit untersuchte Temperaturbereich vor2880 C deckt alle
Wachstumstemperaturen ab, die Gblicherweise zur Herstellung von Ge Inseln verwen-
det werden.

Es wird gezeigt, dass bei hohen Wachstumstemperaturen vo@ 8 entstehen-
den Inseln nur noch einen Ge Gehalt von 25% haben. Das eindiffundierende Si gelangt
uber Oberflachendiffusion aus dem umliegenden Substrat in die Inseln und fuhrt zur
einer signifikanten Absenkung des Substratniveaus gegentber der Si/SiGe Grenzfla-
che unter der Insel. Weiterhin fuhrt die Eindiffusion von Si zur Bildung von kurz- und
langreichweitigen Graben um die Inseln.

Bei einer Wachstumstemperatur um 560zeigt sich, dass die bei dieser Tem-
peratur entstehenden pyramidenférmige Inseln in den Pyramidenecken am starksten
vermischt sind. Die Annahme, dass das eindiffundierende Si aus der unmittelbaren
Umgebung der Pyramide kommt, fiihrt rein geometrisch zu einer Si Anreicherung in
den Ecken. Eine einfache Wachstumssimulation basierend auf diesem Modell kann das
beobachtete Vermischungsprofil reproduzieren.

In freistehenden Inseln, die bei einer Temperatur vorf 60fewachsen wurden,
konnte eine messbare Interdiffusion mit Si erst nach langem Tempern beobachtet wer-
den. Wenn sich unter einer freistehenden Insel eine mit einer diinnen Si Deckschicht
vergrabene Insel befindet, ist die Interdiffusion stark erhdht. In gestapelten Inseln wird
eine reduzierte kritische Schichtdicke fir die Inselbildung beobachtet, die sich mit der
durch die vergrabenen Inseln generierten Verspannung korrelieren lasst.

Die Lumineszenz von bei 500 gewachsenen Inseln, die bei reduzierter Substrat-
temperatur mit Si iberwachsen wurden, verschiebt sich mit sinkender Deckschicht-
temperatur zu niedrigeren Energien. Bei einer Deckschichtemperatur von weniger als
360°C und niedriger Laseranregungsleistung liegt das Maximum der Inselphotolumi-
neszenz oberhalb einer Wellenlange vopr@. Aus der Temperaturabhangigkeit der
Photolumineszenzintensitat konnte geschlossen werden, dass die Lumineszenz bei ho-
hen Temperaturen durch die Evaporation von Elektronen limitiert ist.

Schlagworte: Selbstorganisierte Inseln, Silizium, Germanium



Summary

This work investigates the material interdiffusion of self-assembled islands in the sili-
con germanium material system. The elementary growth and interdiffusion processes
are studied on the basis of islands grown by deposition of pure Ge on Si(001) at diffe-
rent growth temperatures. The studied growth temperature range fréi@ 2850C
includes all temperatures commonly employed for the fabrication of self-assembled
islands.

It is shown that the islands grown at a high growth temperature gf@s0ntain
only 25% Ge. The Si is transported into the islands via surface-diffusion from the
surrounding substrate which leads to a significant lowering of the substrate surface
with respect to the Si/SiGe interface below the island. Furthermore the in-diffusion of
Si produces short- and long-range trenches around and between the islands.

For pyramid-shaped islands grown at 360the highest intermixing is found in
the pyramid corners. Assuming that the in-diffusing Si comes from the immediate
surrounding of the pyramid, the Si enrichment in the pyramid corners is explained by
a geometrical effect. A simple growth model based on this assumption reproduces the
observed composition profile.

In free-standing islands grown at a temperature of&08ignificant interdiffusion
can only be detected after prolonged annealing. If a buried island capped by a thin Si
spacer layer is present below the free-standing island, the interdiffusion is strongly en-
hanced. A reduced critical thickness for island formation is observed in stacked layers
and correlated with the strain field generated by the buried islands.

The luminescence of islands grown at 5G0s shifted to lower energies if the sub-
strate temperature during growth of the Si capping layer is reduced. At capping tem-
peratures below 36C and low laser excitation power, the island related luminescence
maximum is centered beyondidn. From temperature dependent measurements it is
deduced that the high temperature photoluminescence intensity is limited by the ther-
mal evaporation of electrons.

Key words: self-assembled islands, silicon, germanium






Kapitel 1
Einflhrung

Die Mikroelektronik hat die Entwicklung des ausgehenden 20. Jahrhunderts gepragt
und wird auch im 21. Jahrhundert eine Schliisseltechnologie bleiben. Da die Miniatu-
risierung integrierter Schaltungen ungebremst fortschreitet, werden in diesen Schaltun-
gen seit langerem Abmessungen im Nanometerbereich erreicht. Die Bezeichnung Na-
noelektronik wird fur dieses Feld daher zunehmend angemessener. Der allergrofite Teill
der weltweit produzierten hochintegrierten Bauteile benutzt Silizium als Ausgangsma-
terial. Seit vier Jahrzehnten verdoppelt sich die Integrationsdichte Si-basierter Schalt-
kreise alle 18 Monate. Das Ende dieses exponentiellen Wachstums ist unvermeidlich
und wurde in der Vergangenheit schon mehrfach falschlich fir die nahe Zukunft vor-
ausgesagt. Aus heutiger Sicht werden die Grenzen Si-basierter Elektronik auch in den
nachsten Jahren nicht erreicii{.[Doch in immer starkerem Mal3e sind Hindernisse

fur die fortschreitende Integration durch fundamentale Eigenschaften der eingesetz-
ten Materialien gegeben. Es gibt daher groRe Forschungsanstrengungen, Si basierte
Bauteile durch Kombination mit neuen Materialien zu verbessern. Ein seit langerem
beschrittener Weg ist der Einbau von SiGe Schichten in Si Bauelemente.

SiGe Schichten mit geringen Ge Anteilen im Bereich von 20% haben dem SiGe-
Heterobipolartransistor zum Durchbruch verholfen. Dieser hat sich in den letzten Jah-
ren bei Hochfrequenzanwendungen gegen andere Technologien, die nicht auf Si ba-
sierten, erfolgreich durchgesetzt.

Ge-reiche SiGe Schichten werden bisher nicht kommerziell in Si-basierten Bau-
teilen eingesetzt. Denn bei der Abscheidung von Ge-reichen SiGe Schichten oder gar
reinem Ge auf Si bilden sich durch einen Selbstorganisationsprozess kleine Inseln auf
dem Substratd, 3]. Anfangs wurde diesen Inseln wenig Beachtung geschenkt. Dies
anderte sich mit dem zunehmenden Interesse an Quantenpunkten. Quantenpunkte sind
kiinstlich hergestellte Objekte, die in allen drei Raumdimensionen so klein sind, dass
Quanteneffekte eine Rolle spielen. Selbstorganisierte Inseln sind ein einfacher Weg,
solche Quantenpunkte herzustellen und fur Si-basierte Quantenpunkte wurden bereits
verschiedene Konzepte fur neue Bauteile vorgeschlatyBrf]. Zur gezielten Herstel-
lung von selbstorganisierten Inseln ist es aber nétig, den Prozess des Inselwachstums
detailliert zu verstehen. Insbesondere die Interdiffusion in diesen Inseln spielt eine
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Kapitel 1. Einfihrung

wesentliche Rolle. Denn die strukturellen und elektronischen Eigenschaften der aus
einem Selbstorganisationsprozess resultierenden Inseln hangen entscheidend von der
chemischen Komposition der Inseln ab. Die Materialverteilung in den Inseln wiederum
wird von den Vorgangen wahrend des Wachstums bestimmt.

In dieser Arbeit wird die Interdiffusion in selbstorganisierten Inseln im Materi-
alsystem SiGe untersucht. Die elementaren Wachstums- und Interdiffusionsprozesse
werden anhand von Inseln studiert, die durch Abscheidung von reinem Ge auf Si(001)
bei verschiedenen Wachstumstemperaturen gewachsen wurden. Der im Rahmen die-
ser Arbeit untersuchte Temperaturbereich von°25850C deckt alle Wachstums-
temperaturen ab, die Ublicherweise zur Herstellung von Ge Inseln verwendet werden.
Analysiert werden sowohl die strukturellen Eigenschaften der Inseln, als auch ihre
elektronischen Eigenschaften. Die Darstellung der Ergebnisse ist nach Wachstums-
temperaturen geordnet, die Prasentation beginnt bei den hohen und endet bei den nied-
rigen Temperaturen. Diese Einteilung ergibt sich aus der Beobachtung, dass die Inseln
in gewissen Temperaturbereichen @hnliche Wachstumseigenschaften aufweisen.

In Kapitel 2 werden zunachst einige Grundlagen zur Bildung und zu den Eigen-
schaften von selbstorganisierten Inseln im Materialsystem SiGe zusammengestellt.
AuRerdem werden die experimentellen Methoden vorgestellt, die in dieser Arbeit ver-
wendet wurden. In Kapiteé3 wird das Wachstum von Dome Inseln untersucht, die in
einem Temperaturbereich von 6@Dbis 850C gewachsen wurden. Das folgende Ka-
pitel beschéftigt sich mit dem Wachstum im Temperaturbereich vonG0& 620C.

In den hier vorgestellten Experimenten tauchen neben den Dome Inseln auch Pyra-
miden auf. Diese Pyramiden wachsen gleichzeitig mit Dome Inseln und ihre Eigen-
schaften sind Hauptthema des KapitélBei Wachstumstemperaturen von weniger

als 550C wachsen ausschlief3lich Hut Cluster Inseln, deren Analyse die Kapitel

6 gewidmet sind. Kapiteb untersucht Hut Cluster Inseln in einzelnen und vertikal
gestapelten Schichten, die bei 3G@0gewachsen wurden. Kapit@kstellt Experimente

vor, bei denen die Hut Cluster bei Temperaturen von°€56is 500C Uberwachsen
wurden.
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Kapitel 2

Grundlagen und Methoden

In diesem Kapitel werden die grundlegenden Modelle zur Beschreibung selbstorgani-
sierter Inseln im Materialsystem Germanium/Silizium vorgestellt. Aul3erdem werden

die experimentellen Methoden erlautert, mit denen die in dieser Arbeit untersuchten
Proben hergestellt und analysiert wurden.

Abschnitt 2.1 widmet sich den Grundlagen selbstorganisierten Wachstums von
niedrigdimensionalen Strukturen, Abschrit® geht auf die Modellierung der Eigen-
schaften dieser Strukturen ein. Die in diesen ersten beiden Abschnitten vorgestellten
Modelle kénnen auf verschiedene Materialsysteme angewendet werden. Der Abschnitt
2.3 stellt die notwendigen materialabhangigen Parameter zur Anwendung fur das Ma-
terialsystem Ge/Si zusammen. Aul3erdem werden die speziellen Eigenschaften und
Phanomene, die beim selbstorganisierten Wachstum im SiGe System von Bedeutung
sind, dargestellt.

In Abschnitt2.4wird der Herstellungsprozess der Proben mittels Molekularstrahle-
pitaxie vorgestellt. Abschnif?.5 erlautert die experimentellen Methoden, die in dieser
Arbeit verwendet wurden, um die gewachsenen Proben strukturell und elektronisch zu
charakterisieren .

2.1 Selbstorganisiertes Wachstum niedrigdimensiona-
ler Strukturen

Dieser Abschnitt beschreibt die Wachstumskinetik dinner Schichten, die die physika-
lische Grundlage fir die Realisierung selbstorganisierter Strukturen sind. Diese durch
Selbstorganisation entstehenden Inseln haben so kleine Abmessungen, dass in einer
oder mehreren Dimensionen quantenmechanische Lokalisierungseffekte beobachtet
werden kdonnen. In diesen Strukturen ist die Annahme von Periodizitat, die in der Fest-
korperphysik normalerweise vorausgesetzt wird, nicht mehr in allen drei Dimensionen
gultig. Die Inseln kbnnen daher als niedrigdimensionale Strukturen bezeichnet werden.

11



Kapitel 2. Grundlagen und Methoden

m host lattice with smaller lattice constant
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Abbildung 2.1: Epitaktisches Wachstum zweier Materialien mit unterschiedli-
cher Gitterkonstante fuhrt zu Verspannungen. Beim pseudomorphen Wachstum
wird die Epitaxieschicht lateral komprimiert.

2.1.1 Inselbildung

Epitaxie (griech. epitaxis, “Anordnung”) bezeichnet das Aufwachsen diinner Schichten
eines Festkorpers auf einem kristallinen Substrat. Mit diesem Verfahren konnen Ein-
kristalle aus verschiedenen Materialien hergestellt werden, denn beim epitaktischen
Wachstum wird das Kristallgitter des Substratmaterials in der aufwachsenden Schicht
fortgesetzt. Eine glatte Epitaxieschicht, die parallel zur Substratoberflache die Gitter-
konstante des Substrats annimmt, nennt man pseudomorph. Wenn das aufwachsende
Material eine grof3ere Gitterkonstante als das Substratmaterial hat, wachst eine pseu-
domorphe Schicht lateral komprimiert. Es kommt deshalb zu Verspannungen. Das Git-
ter der Epitaxieschicht wird so deformiert, dass die Gitterkonstante in lateraler Rich-
tung der des Substrats entspricht. In vertikaler Richtung dehnt sich die Epitaxieschicht
aus, das heifl3t, die Gitterkonstante ist in dieser Richtung gro3er als im entsprechen-
den Volumenmaterial der Epitaxieschicht. Diese Deformation der Epitaxieschicht ist
in Abb. 2.1 illustriert. Die Verspannung in der Epitaxieschicht nimmt mit steigender
Dicke der Schicht zu. Die Verspannungenergie in einer pseudomorphen Schicht ist
= €2d, wobeie die Gitterfehlanpassung umbdie Dicke der Schicht angibt. Wenn

die Verspannung hinreichend grol} ist, relaxiert sie durch Bildung von Versetzungen
oder durch Bildung von Inseln. Im Volumen und in dicken Schichten wird die Ver-
spannung eher Uber Versetzungen relaxieren, wahrend in dinnen Schichten eher die
Rauigkeit der Schicht zunimmt und es zur Inselbildung kommt. In dreidimensionalen
Inseln kann die Verspannung elastisch relaxieren, wie Ai#tzeigt. Die Atome einer

Insel kdnnen sich in lateraler Richtung bewegen und so die Verspannung verringern
ohne Versetzungen zu generieren. Durch die von Schicht zu Schicht zunehmende late-
rale Verschiebung der atomaren Positionen gegeniuber dem Substrat kénnen die Atome
in den oberen Lagen die Gitterkonstante des Volumenmaterials der Epitaxieschicht er-
reichen.

12



2.1 Selbstorganisiertes Wachstum niedrigdimensionaler Strukturen

elastic strain relaxation

Abbildung 2.2: Wenn es zur Bildung von Inseln kommt, kann das Atomagitter in
den oberen Schichten der Inseln lateral expandieren. Die Atome kénnen so ihre
Verspannung elastisch relaxieren.

(a) (b) (c)

Abbildung 2.3: Je nach Oberflachenenergie und Verspannungsenergien der
Schichten wachsen gitterfehlangepasste Materialien in einem der folgenden
drei Wachstumsmodi auf: (a) RANK-VAN DER MERWE, (b) STRANSKI-
KRASTANOV und (c) VOLLMER-WEBER.

2.1.2 Wachstumsmodi diinner Schichten

Beim Wachstum von Kristallen lassen sich, wie in AbbilduB@ gezeigt, drei
verschiedene Wachstumsmodi unterscheiden: @ANK-VAN DER MERWE-, (b)
STRANSKI-KRASTANOV- und (¢) VOLLMER-WEBER-Wachstum. Beim pseudomor-
phen oder RANK-VAN DER M ERWE-Wachstum ] wachst das Material Monolage fur
Monolage planar auf. In Kristallsystemen ohne Verspannungen kénnen damit prinzipi-
ell epitaktische Schichten beliebiger Dicke aufgewachsen werden. Bei der Homoepita-
xie wird typischerweise RANK-VAN DER MERWE-Wachstum beobachtet. Ein Bei-
spiel ist das homoepitaktische Wachstum von Si auf Si(001) Substraten. BeinnS
skI-KRASTANOV-Wachstum §] wachst zunachst eine glatte Benetzungsschicht (engl.
wetting layer), ab einer kritischen Schichtdiakebildet das Material dann Inseln. Weil
beim Wachstum von Ge auf STEANSKI-KRASTANOV-Wachstum auftritt, ist dieser

Fall in der Abbildung2.2illustriert. Beim VOLLMER-WEBER-Wachstum 9] wachsen
direkt auf dem Substrat Inseln aus dem aufzuwachsenden Material, ohne dass es zur

13



Kapitel 2. Grundlagen und Methoden

Bildung einer Benetzungsschicht kommt. Ein Beispiel fionl VMER-WEBER Wachs-
tum ist das Wachstum von Ge Inseln auf einer Si Oberflache, die durch Deposition
einer Sub-Monolage Kohlenstoff modifiziert idtJ, 11].

Diese Wachstumsmodi lassen sich mit folgendem Grenzflachenmadeldrste-
hen, das im thermodnamischen Gleichgewicht giltig ist. Betrachtet werden dabei die
Energien von drei Grenzflachen: Die Oberflachenenergie des Substrates gegen das Va-
kuum yg, die Oberflachenenergie des aufzuwachsenden Films gegen das Vgkuum
und die Grenzflachenenergig- zwischen Film und Substrat. Im Allgemeinen hangen
die Energien des Films und der Grenzflache von der Anzdbl abgeschiedenen Mo-
nolagen ab. Die beiden Terme,, und 5, enthalten auch die bei der Heteroepitaxie
wichtige Verspannungsenergie. Nach Wachstum eines Filma Minolagen ist die
Anderung der Energie des Systems gegeben durch

Ay = YentYsen—Ys (2.1)

Gilt Ay, < 0 fur allen, dann ist die vollstandige Benetzung der Substratoberflache
mit dem Filmmaterial energetisch am ginstigsten, es liegt dasik-vAN DER MER-
WE Wachstum vor. Isf\y, > O fur allen, so ist die Benetzung ungtinstig und das Mate-
rial bildet im Vollmer-Weber-Wachstumsmodus Inseln auf der Substratoberflache. Das
STRANSKI-KRASTANOV-Wachstum tritt auf, wenAy;, einen Vorzeichenwechsel hat.
Hier istAy, bis zu einer gewissen Anzahl Monolagen negativ, das Material wachst ver-
spannt mit der Gitterkonstante des Substrates auf. Ab einer kritischen Schiclugicke
wird Ay, positiv und es ist energetisch gunstiger, Inseln zu bilden.

2.1.3 Modellierung des Inselwachstums

Fur die Nukleation einer Insel ist es entscheidend, wie das Verhéltnis der Oberfla-
chenenergie zur Verspannungsenergie ist. Eine Insel wird dann nukleieren, wenn die
Verspannungsenergie, die durch die Inselbildung relaxiert wird, gréf3er ist als die zu-
satzliche Oberflachenenergie der neu entstehenden Inseloberflache.
Ein einfaches Modell fur die Energiedifferenz zwischen einer pseudomorphen

Schicht und einer pyramidenférmigen, facettierten Insel wurde VBRSDFFet al.
[13] vorgestellt:

AE, = —6cVtand +4rv/3tant/3g. (2.2)

Hierbei stehV fur das Volumen der Insef, fir den Winkel zwischen Pyramidenfacet-

te und Oberflache fir die elastischen Eigenschaften der Epitaxieschichtfufinl die
Verhaltnisse der Oberflachenenergien. Der Teist definiert al = 6%(1—v) /27p,
wobeio die Verspannung parallel zur Oberflache einer homogen verspannten Epitaxie-
schicht ist,v bezeichnet das Poissonverhaltnis yndas Schubmodul des als isotrop
angenommenen Substrats. Die freie Energie der Oberflache in der normalen Orientie-
rung y, und in der Facettg; gehen inl" ein, das ald” = y; csch — y,cotd definiert

ist. Dieses Modell wurde im SiGe System benuti][ um den Ubergang zwischen
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2.1 Selbstorganisiertes Wachstum niedrigdimensionaler Strukturen

zwei verschiedenen Inselformen zu erklaren, die durch unterschiedliche Verhéaltnisse
von Hohe zu Breite und damit durch unterschiedliche Wirtkgekennzeichnet sind.

Die bei epitaktischem Wachstum entstehenden Inseln haben die interessante Eigen-
schaft, dass sie eine relativ homogene GroRRenverteilung zeigen. NorsaveaOp-
Reifung [L5] kann eine solche GrolRenhomogenitéat nicht erklaren, da bei diesem Pro-
zess groRRere Inseln auf Kosten von kleineren Inseln wachsen, ohne dass es einen Me-
chanismus gibt, der das Grol3enwachstum der grofdten Inseln beschrénkt. Dies fihrte
SHCHUKIN et al.[16] dazu, ein Modell vorzuschlagen, mit dem die Energieanderung
durch die Inselbildung als

AE, (n) = —cntan@ + 4rn?3tan/26 + An/3In(ac/n/3) (2.3)

parametrisiert werden kant]. Hierbei bezeichnet die Anzahl der Atome in der In-

sel,A unda. sind Konstanten, die den Einfluss von Verspannungen am Rand der Inseln
charakterisieren. Wenn man die Energie der Insel unter der Nebenbedingung, dass die
insgesamt deponierte Materialmengeerhalten bleiben muss, minimiert, fuhrt dies
dazu dass Inseln mit einer gewissen Anzahl Atayenergetisch bevorzugt sind. Fir

ein Inselensemble adé/n Inseln, das sich nach der Deposition Wéitomen bildet,

gibt es also ein Volumenya,, bei dem die Inseln stabil sind.

Ein anderes Modell, bei dem das Wachstum der Inseln kinetisch beschrankt ist,
wurde von GHEN et al.[18] vorgeschlagen. Bei diesem Modell ist das Inselwachstum
dadurch beschrankt, dass die Anlagerung weiterer Atome am Rand der Insel behindert
wird, weil diese Zone mit steigender Inselgrof3e immer starker verspannt ist.

Das Modell von $ICHUKIN et al. setzt den standigen Austausch grof3er Material-
mengen zwischen den Inseln voraus. Zur Einstellung der wahrscheinlichsten Insel-
groen, bei einer Thermalisierung muss namlich der Ubergang von einer InselgréRe
n zu einer anderen Grof¢ hinreichend wahrscheinlich sein. Erfillt ist diese Bedin-
gung zum Beispiel beim Wachstum von Inseln aus der Flissigphase (engl. liquid phase
epitaxy, LPE) L9]. Das Modell von GiEN et al. sagt tendenziell eine Abnahme der
auf der Oberflache diffundierenden Atome im Laufe der Zeit voraus, da die starke Ver-
spannung am Rand der Inseln eine Diffusionsbarriere darstellt und damit den Transport
von Atomen von einer Insel zur ndchsten behindert.

Sowohl das von S8CHUKIN als auch das von iEN vorgeschlagene Modell wur-

den benutzt, um experimentelle Ergebnisse im SiGe System zu erklaf,e20[21,

22,23]. Die von beiden Modellen vorausgesagte Inselverteilung beruht aber auf ganz
unterschiedlichen Ursachen. Aul3erdem ziehen beide Modelle eine Vermischung von
Inseln wahrend des Wachstums nicht in Betracht. Selbstorganisierte Inseln, die durch
Deposition von reinem Ge gewachsen wurden, besitzen ein inhomogenes SiGe Profil
und vermischen wahrend des Wachstums mit dem Substratma®& 2] Dies kann

mit den vorliegenden Modellen nicht erklart werden. Der reale Wachstumsmechanis-
mus ist daher als in wesentlichen Teilen ungeklart zu betrachten.
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Kapitel 2. Grundlagen und Methoden

2.2 Eigenschaften niedrigdimensionaler Strukturen

In diesem Abschnitt werden die Ansatze vorgestellt, mit denen die Eigenschaften diun-
ner Schichten und selbstorganisierter Inseln modelliert werden kdnnen. Im Folgenden
werden die in dieser Arbeit verwendeten Modelle fiir die Verspannung, die Interdiffu-
sion und fur die elektronischen Eigenschaften prasentiert.

2.2.1 \erspannung

Der Verspannungszustand selbstorganisierter Inseln ist von grof3er Wichtigkeit, denn
die Verspannungsrelaxation in Inseln ist die treibende Kraft fir deren Bildung. Durch
Modellierung und Messung der Verspannung kann festgestellt werden, inwieweit die
Inseln elastisch relaxiert sind und welchen Einfluss kinetische Faktoren auf die im
Experiment beobachtete Inselmorphologie haben. AuRerdem hat die Verspannung ent-
scheidende Auswirkungen auf die elektronischen und optischen Eigenschaften der In-
seln.

Da die Simulation der Inselverspannung auf atomarer Ebene sehr aufwandig ist
[26,27,28,29], wurde in dieser Arbeit auf kontinuumsmechanische Naherungen zu-
rickgegriffen. Hier wird der Einfluss der atomaren Struktur des Kristalls und die Re-
konstruktion der Oberflache vernachlassigt. Insbesondere die Rekonstruktion hat ent-
scheidenden Einfluss auf die Verspannung an der Inseloberfla8hé®je Aussage-
kraft der im Folgenden vorgestellten Modelle ist im Bereich der Oberflachenverspan-
nung also begrenzt. Die Verspannung im Volumen der Insel bzw. in der Inselumgebung
sollte aber mit hinreichender Genauigkeit auch mit Kontinuumsmechanik berechenbar
sein. Fur die in dieser Arbeit untersuchten Fragestellungen ist die kontinuumsmecha-
nische Naherungen daher eine gute Approximation.

Elastische anisotrope Kontinu8(J gehorchen bei infinitesimalen Verzerrungen
dem verallgemeinerten ®bkeschen Gesetz:

Gij = ;Cijkl gq (,.k1 =123 (2.4)

Dabei isto;; der Spannungstensay, der Verzerrungtensor ungl,, der Tensor
der Elastizitatsmoduln. Wenn das betrachtete Material kubische Symmetrie hat, kann
diese Beziehung in folgender verkirzter Form aufgeschrieben werden:

Oxx Ci1 Cp Gy O 0 0 Exx
Oyy Cip Cy Cp O 0 0 Eyy
Ozz | _ | C2 C2 Cpy 0 0 0 &7 2.5)
Gy 0 0 0 x, 0 O £xy
Oxz 0 0 0 0 Z, O £z
Oyz 00 0 0 0 2,/\e&
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2.2 Eigenschaften niedrigdimensionaler Strukturen

Die elastische Verspannungsenergiedichte
1 1
Ee|:§_% Giiki €ij € :Ezcijgij (2.6)
1] 1]
kann in kubischen Materialien in folgende For&1] gebracht werden:

1 2 .2, .2
Eq = 3C11(8&+ &yt €5,) + 1o (Exxeyy + Exxeyy + Eyy€z7)

(2.7)
+2C, 4 (ExyExy + ExzExz+ EyzEyz) -

Zunachst zur Verspannung in glatten Schichten, die in kontinuumsmechanischer
Néaherung recht einfach zu berechnen ist. In pseudomorphen Schichten nehmen diinne,
epitaktische Filme auf einem Substrat parallel zur Grenzflache die Gitterkonstante des
Substrats anag; ., | = agypsira)- Di€ Einheitszelle im Film ist tetragonal verzerrt. In
diesem Fall bezeichnet die Verzerrung in Wachstumsrichtung u.fhd:iie Verzerrung

in der Ebene des Films. Fﬁﬁ gilt

Senkrecht zur Grenzflache ist die Verzerrung in einem kubischen Kristall gegeben

durch
£ = €&7=—2 <§i2> g (2.9)
11

Verspannungen in einer dreidimensionalen Struktur lassen sich mit Finite-
Elemente-Methoden (FEM) berechnen. Urspringlich flr Berechnungen in der Inge-
nieurmathematik entwickelt, wurde diese Methode zuerst vaRIETIANSEN et al.

[32] fur selbstorganisierte Inselstrukturen angewendet. Bei finiten Elemente Rechnun-
gen wird die vorgegebene Strukur in diskrete (finite) Elemente aufgeteilt, die aufgrund
vorgegebener Belastungen und zusatzlicher Randbedingungen deformiert werden. Ein-
zelne Elemente werden als elastische Kontinua betrachtet. Knotenpunkte verbinden
angrenzende Elemente und somit flhrt die Deformatiion eines Elements nattrlich zur
Deformation weiterer Elemente. Ziel der Rechnung ist, die Verschiebungen und Ver-
zerrungen fur alle Elemente zu finden, bei denen die Gesamtstruktur die minimale
Verspannungsenergie hat. Die durch Benutzung desstschen Gesetzes gegebene
lineare Naherung ist nur gerechtfertigt, wenn die auftretenden Verzerrungen klein sind.
In stark verspannten Gebieten missen die Einzelelemente hinreichend klein gewahlt
werden, damit die Verzerrung jedes einzelnen Elements nicht zu grof3 wird.

Zur Durchfuihrung der Simulation wird zunachst die zu simulierende Struktur aus
einzelnen Teilen zusammengefiugt, die jeweils aus nur einem Material mit konstanter
Zusammensetzung bestehen. Da die FEM eine kontinuumsmechanische Methode ist,
haben die Materialien keine Gitterkonstante und die durch eine Gitterfehlanpagsung
hervorgerufene Verspannung ist nicht direkt simulierbar. Daher werden Substrat- und
Epitaxieschichtmaterial als Materialien mit unterschiedlichen Warmeausdehnungsko-
effizienten definiert. Der Warmeausdehnungskoeffizient wird so gewahlt, dass nach
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Abbildung 2.4: Dreidimensionale Darstellung der Geometrie eines der berech-
neten Modelle innerhalb demPRAN/NASTRAN Programmumgebung.

einer Temperaturerhdhung um 1 K das Epitaxieschichtmaterial um die Gitterfehlan-
passung grof3er ist als das Substratmaterial. Wenn fur den definierten Korper die Tem-
peratur in der Simulation um ein Kelvin erhdht wird, erhalt man als Ergebnis die durch
die Gitterfehlanpassung hervorgerufene Verspannung.

Die Simulation wurde mit dem kommerziellen Programmpaken- P
TRAN/NASTRAN durchgefuhrt. Dieses Programm erwartet als Eingabedaten die
Geometrie der zu simulierenden Struktur und die elastischen Eigenschaften der
beteiligten Materialien. Die Geometrie wird in folgenden vier Schritten aus Punkten,
Linien, Flachen und Koérpern definiert: Zunachst werden Punkte in einem dreidimi-
nensionalen Koordinatennetz definiert. Dann werden jeweils zwei oder mehr Punkte
zu einer Linie verbunden. Zwei Linien, die nicht auf einer Gerade liegen, spannen
eine Flache auf. Je zwei Flachen, die nicht in derselben Ebene liegen, begrenzen einen
Korper. Jedem Korper wird ein Material zugewiesen und aus diesen Koérpern wird
dann die Struktur zusammengesetzt. Abbilduhg zeigt die Geometriedefinition
fur eine der in Kapitel.2.2berechneten Strukturen (Modell A, vgl. Abb.7, Seite
76). Fur einzelne Kanten oder Flachen der Struktur konnen Randbedingungen gesetzt
werden, zum Beispiel, dass an der Basisflache der Struktur keine \Verzerrungen
auftreten durfen.

In dieser Arbeit wurden die fir die Erstellung der Geometrie ndtigen Daten mit Hil-
fe von MATLAB berechnet. Die Umsetzung in das vosTRAN/NASTRAN bendtigte
Format wurde dann mit einer in MLAB geschriebenen Programmroutine vorgenom-
men, die an der Universitat Linz entwickelt wurde. Die Umsetzungsroutine definiert
auch die Materialeigenschaften fur beliebige SGe, Legierungen. Dazu werden Ge
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Abbildung 2.5: Graustufenabbildungen der Zug- und Druckverspannungen um
eine Hut Cluster Insel.

und Si als kubische Materialien mit den zugehdrigen Elastizitatskonstanten des Vo-
lumenmaterials definiert. Fur die Legierungen werden die bendétigten Elastizitatskon-
stanten linear interpoliert. Die Gitterfehlanpassung fur Ge auf Sijist 4,2%, die
Gitterfehlanpassung der Legierungen wird nichtlinear interpol&sjt Mor der Simu-

lation wird zusatzlich ein Netz bendttigt, das die Struktur ausfillt und die einzelnen
Korper verbindet. Aus dem Netz werden die fir die Rechnung bendtigten finiten Ele-
mente generiert. Dazu wird aus jeweils vier oder mehr linear unabhéngigen Knoten-
punkten dieses Netzes ein Vierflach oder ein Element mit héherer Symmetrie erstellt.
Die Erstellung des Netzes erfolgt automatisch, nachdem die gewiinschte Netzdich-
te (und damit die Elementgroe) definiert wurde. Indem bei der Geometriedefinition
manuell Bereiche definiert werden, an denen die Netzdichte héher sein soll, kann in
bestimmten Bereichen die Berechnungsgenauigkeit verfeinert werden.

Nach der Simulation wird das an der Universitat Linz entwickelte Programm X
benutzt, um die Ausgabedaten von Nastran auszulesen. Dieses Programm berechnet
fur jedes in der Simulation benutzte Material einzeln die in diesem Material auftre-
tende elastische Verspannungsenergie. Aul3erdem werden mit dem Programm die be-
rechneten Daten auf ein regulares Gitter abgebildet, die in den eigentlichen Ausgabe-
daten von RTRAN/NASTRAN nur fir die einzelnen, unregelmafig geformten finiten
Elemente vorliegen. Die weitere Auswertung der varrRgelieferten Daten erfolgte
dannin MATLAB.

Da die Berechnung der Verspannung mittels finiter Elemente sehr aufwandig ist,
wurde fur vergrabene Inseln eine Methode aus der Kontinuumsmechanik verwendet.
Diese Methode basiert auf der Integration des Greenschen Tensor fur anisotrope Ver-
spannung. Die Integration des Greenstensor wird Uber das Volumen der Insel durchge-
fuhrt und liefert die elastische Verspannuggan einem beliebigen Punkx,y, z) der
umgebenden Matrix. Fur das Integral lautet die Formel:

&q(X.Y,2) = /VGﬁl(x—x’,y—y/,z—z’)dV(x’,)/,z’).

Hierbei istG}, der Greensche Tensor fur anisotrope Elastizitat. Die Komponenten
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Kapitel 2. Grundlagen und Methoden

dieses Tensor wurden vomEx und REARSON[34] in Form einer Reihenentwicklung
berechnet. Das Integral wird Uber das Voluméder eingebetteten Insel ausgefihrt.

Da das Volumen jede beliebige Form annehmen darf, ist dieses Verfahren fir beliebige
Inselgeometrien anwendbar. In die Formel fur den Greenschen Tensor gehen die ela-
stischen Konstanteny ;, ¢, undc,, des Matrixmaterials und die Gitterfehlanpassung

g, der eingebetteten Insel ein. Durch Variation der Gitterfehlanpassung innerhalb der
Insel liel3e sich prinzipiell auch eine inhomogene Komposition der Insel simulieren. In
dieser Arbeit wurden allerdings nur Inseln mit homogenem SiGe Gehalt berechnet. Als
Beispiel ist in Abb.2.5 die Verspannung um eine Hut Cluster Insel beziehungsweise
eine langgezogene Pyramide, aufgezeichnet. Die hier gezeigt Insel hat eine rechtecki-
ge Grundflache und ist in der Ebene senkrecht zur Abbildungsebene langgezogen, sie
ist 1,5 nm hoch, 15 nm breit und 40 nm lang. Gezeigt ist der Querschnitt durch die
Mitte der Insel parallel zur kurzen Seite der Grundflache.

2.2.2 Interdiffusion

Bei der Betrachtung von Diffusionsph&anomenen wird in dieser Arbeit meist als ein-
faches Modell Fcksche Diffusion angenommeBY]. Die Ficksche Diffusionsglei-
chung

dC/dt =DAC

lasst sich bei der Beschrankung auf eine Dimension vereinfachen zu
dC/dt = DA’C/ax? (2.10)

wobei C die Konzentrationsverteilung und den Diffusionskoeffizient bezeichnet.
Gleichung2.10liefert ausgehend von vorgegebenen Anfangsbedingungen die zeitli-
che Entwicklung der KonzentrationsverteiluGx,t).

Die Losungen fur verschiedene Anfangsbedingungen lassen sich analytisch ange-
ben. Fur die Anfangskonzentration

C— Co, x<0
0, x>0

ist die Losung fur die Konzentratidd nach einer Zeit gegeben durch

C= %erfc(x/(z\/ﬁ)).

Hiermit kann zum Beispiel im Dreidimensionalen die Diffusion an einer Hetero-
grenzflache beschrieben werden.

Fir eine endliche Schicht mit der Dické,dlie in zwei unendliche Substrate ein-
geschlossen ist, ist durch

1 0, x<-—hoderx>h
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2.2 Eigenschaften niedrigdimensionaler Strukturen

die zugehorige Anfangskonzentration gegeben. Fir diese Anfangsbedingungen liefert
die Losung der FEkschen Diffusionsgleichung fur die KonzentratiGhnach einer

Zeitt die Formel
C h+ X h—x
C=29(erf(—= +erf(—)).
2( (Zﬁ) 2./Dt

Diese Losung kann auf eine Halbachse beschrankt werden, da bei x=0 kein Diffusi-
onsstrom auftritt. Dann beschreibt sie die Diffusion einer endlichen Schicht der Dicke
h mit einem unendlich dicken Substrat.

2.2.3 Elektronische Eigenschaften

Wenn eine diinne Epitaxieschicht eine kleinere Bandliicke als das Substratmaterial hat,
werden durch die Bandspringe in der Schicht Ladungstrager lokalisiert. Bei einem
Typ | Bandkantenverlauf werden sowohl Elektronen als auch Locher in der Schicht
lokalisiet, bei einem Typ Il Bandverlauf kommt es nur zu Lokalisierung von einer
Sorte Ladungstrager, wahrend die anderen Ladungstrager ein abstol3endes Potential
erfahren. In diesem Fall werden durch die Heterostruktur die Ladungstrager raumlich
getrennt.

Um die Lokalisierungsenergie von Ladungstragern in selbstorganisierten Inseln
zu berechnen, kann man verschiedene Naherungen anwenden. In Inseln, die in einer
Raumrichtung wesentlich weniger ausgedehnt sind als in den anderen Richtungen, ist
es ausreichend, die Lokalisierungsenergie nur fur diese Raumrichtung auszurechnen.
Dazu wird die Lokalisierungsenergie eines Teilchens in einem Quantentopf berech-
net, dessen Breite der minimalen Ausdehnung entspricht und dessen Tiefe durch den
Bandkantensprung an einer homogen verspannten Heterogrenzflache gegeben ist.

Eine realistischere Naherung lasst sich erreichen, indem die Schrddingergleichung
in Effektivmassenndherung fir das dreidimensionale Potential der Insel geldst wird.
Hier ist aber zu beachten, dass der Bandverlauf durch die inhomogene Verspannung
um die Insel modifiziert werden kann. Diese Naherung setzt also die Kenntnis der
Deformationspotentiale voraus, die den Einfluss einer Verspannung auf den Bandver-
lauf angeben. Aul3erdem ist nattrlich die Berechnung des Verspannungsfeldes notwen-
dig [36).

Eine weitere Verbesserung lasst sich erreichen, wenn die Lokalisierungsenergien
der Ladungstrager nicht einzeln mit festem Potentialverlauf ausgerechnet werden, son-
dern selbstkonsistent unter Einbeziehung der durch die Ladungstrager erzeugten elek-
trischen Felder, d.h. in der Hartree Naheru8g BS).

Noch genauer lassen sich Lokalisierungsenergien berechnen, indem man zur Be-
rechnung der Ladungstragerwellenfunktionen in oder an einer Inselkz.@BMetho-
den benutzt39,40].
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\ Symbol\ Silizium \ Germanium\

Gittertyp Diamant| Diamant
Gitterkonstante a 5431A| 5,657A
elastische Konstanten c;; | 166 GPa] 128 GPa

c,, | 64GPa| 48GPa
C,s | 81GPa| 68GPa

Tabelle 2.1: Materialparameter von Silizium und Germanium (4R.[

2.3 Das Materialsystem Germanium/Silizium

In diesem Abschnitt werden die fir diese Arbeit relevanten Eigenschaften des
Germanium/Silizium-Systems zusammengefasst.

2.3.1 Strukturelle Eigenschaften

Silizium und Germanium haben den gleichen Gittertyp, die Gitterfehlanpassung ist
4,2%, wie man Tabellg.1 entnehmen kann. Si und Ge lassen sich in allen Konzentra-
tionen mischen, die Gitterkonstante eines SiGe-Volumenkristalls &ndert sich praktisch
linear mit dem Germaniumanteil. In den meisten Féallen ist es ausreichend die Gitter-
konstante nach dem Vergardschen Gesetz zu interpolieren:

Asige= agit (aGe_ aSi)X

Hierbei stehergg;, as, und ag;g, flr die Gitterkonstanten von Si, Ge und der Le-
gierung,x bedeutet den Ge Anteil. Fir genauere Rechnungen ist es notwendig, die
Gitterkonstanten eines SiGe Kiristalls nichtlinear zu interpolied&h [

Dunne SiGe-Schichten zeigen auf (001) orientierten Siliziumsubstrateans
SKI-KRASTANOV-Wachstum. Das heil3t, aufgrund der Verspannung im SiGe System
kdnnen glatte Schichten nur bis zu einer bestimmten Dicke gewachsen werden. Die kri-
tische Schichtdicke einer Si, Ge-Schicht, oberhalb der die Schicht relaxiert, hangt
vom Germaniumantei ab. Mittels Molekularstrahlepitaxie ist es mdglich, Schichten
aufzuwachsen, die nicht im thermodynamischen Gleichgewicht stehen. Die Schichten
relaxieren erst bei hoheren Schichtdicken, die kritische Schichtdicke ist in diesem Fall
auch von der Wachstumstemperatur abhéngig. Die untere Kurve in Abbildéngar-
kiert die von Matthews und Blakesle43] berechnete Grenze im thermodynamischen
Gleichgewicht, die obere Kurve gibt die maximale Schichtdicke metastabiler Schich-
ten beim MBE-Wachstum mit 55C Substrattemperatur an. Bei passenden Wachs-
tumsbedingungen relaxiert die Schicht oberhalb der kritischen Schichtdicke durch Bil-
dung selbstorganisierter, defektfreier Insetrgj.
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\ Symbol\ Silizium | Germanium

indirekte Bandliicke

bei 1,5K Eg 1,170eV| 0,744eV

bei 10K 1,155eV| 0,741eV

bei Raumtemperatur 1,113 eV| 0,664 eV
dielektrische Konstante & 11,9 16,2

effektive Elektronenmassen| my 0,19 m 0,08 m
m, 0,91 m, 1,59 my

Valenzbandparameter A -4,26 -13,27
B -0,63 -8,63
IC| 4,93 12,4
experimentell bestimmte Myy | 0,53 m, 0,28 m
effektive Lochmassen an der m,; | 0,15 m, 0,04 m
Bandkante

Mgy | 0,23 m, 0,09 m,

Tabelle 2.2: Ausgewahlte elektronische Parameter von Silizium und Germanium im
Volumenkristall (aus41)).

2.3.2 Elektronische Eigenschaften

Tabelle2.2 prasentiert die elektronischen Parameter von Silizium und Germanium im
Volumenkristall, die fur diese Arbeit von Bedeutung sind. Sowohl Si als auch Ge sind
indirekte Halbleiter, das heil3t, die energetisch niedrigsten Zustande im Valenz- und
Leitungsband befinden sich an unterschiedlichen Stellen im k-Raum. Die Abbildungen
2.7und2.8zeigen die fur Si und Ge berechneten Bandverlaufe entlang ausgezeichneter
Richtungen im k-Raum. Wie man sieht, liegt das Valenzbandmaximum in Si und Ge im
Zentrum der Brillouin-Zone anm-Punkt. In Ge liegt das Leitungsbandminimum auf
der<111> Achse am L-Punkt, in Si liegt es auf der <100> Achse, beﬁf‘ﬂ%ﬁahe dem
A-Punkt. Aufgrund der kubischen Kristallsymmetrie sind die Leitungsbandminima im
Volumenkristall sechsfach entartet. Die Flachen konstanter Energie sind Ellipsoide um
die <100> Achsen in Si bzw. um die <111> Achsen in Ge. Am Leitungsbandminimum
ist die Energiedispersion gegeben durch

Ke+ki K2
_ 2 [ X 2
E_Ec+ﬁ< om +2m| :

Hierbei sindk, ky undk; die einzelnen Komponenten des Quasiimpulsvekiorslie
longitudinale effektive Masse entlang der Achsen ungddie transversale effektive
Masse in den Richtungen senkrecht zu den <100> bzw. <111> Achsen.

Die Valenzbandmaxima am Punkt bestehen in beiden Elementen aus drei wech-
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Abbildung 2.7: Mittels empirischer, lokaler (gestrichelte Linien) und nichtlo-
kaler Pseudopotentiale (durchgezogene Linien) berechnete Si Bandstruktur (aus

[44]).

selwirkenden Bandern, dem LH-Band (engl. light hole “leichtes Loch”), dem HH-
Band (engl. heavy hole “schweres Loch”) und einem aufgrund von Spin-Bahn (engl.
spin-orbit) Kopplung abgespaltenen SO-Band. Die Attribute “schwer” und ”leicht”
beziehen sich auf die effektive Masse an der Valenzbandkante im Volumenmaterial.
Im elementaren Halbleiter sind das HH-Band und das LH-Band @wankt entartet

und das SO-Band liegt um 44 meV (Si) bzw. 240 meV (Ge) darunter. Die Valenz-
bander sind nicht parabolisch, sondern die Bandkrimmung andert ihren Wert mit der
Kristallrichtung. Man spricht von Bandern mit Verwerfungen. Die Energiedispersion
der Valenzbander wird mit Hilfe der drei Bandparameter A, B und C folgendermal3en
beschrieben:

E = 5T s [rs Clae e e 2.11

HHLH = B o +F( 7Kg + kgks + koks) (2.11)
A2

Eso = EV—A—W]OAkZ (2.12)

Das “+"-Zeichen beschreibt das LH-Band, das “-"-Zeichen das HH-Band./Das
steht fiir die Energieliicke zwischen SO- und HH/LH-Batfchezeichnet das Betrags-
quadrat des Quasiimpulsvektors ugdk, undk; die einzelnen Komponenten des Vek-
tors. Die berechneten effektiven Massen parallel zu den <100> Kristallrichtungen sind
in Tabelle2.3angegeben. In vielen Fallen ist es zu aufwandig, die effektiven Masse in
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Abbildung 2.8: Mittels empirischer, nichtlokaler Pseudopotentiale berechnete
Ge Bandstruktur (augi]).

’ H Germanium| Silizium

mZ,/my=(—A—B) " 0,05 0,2
M, /my=(—A+B) " 0,2 0,28
m&Jmy=(—A)* 0,07 0,23

Tabelle 2.3: Effektive Lochmassen parallel zu den <100> Richtungen des Kristalls.
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2.3 Das Materialsystem Germanium/Silizium

Silizium/Germanium
AE, | 0,844+0,05eV [45
AE. <0,020 eV A2

Tabelle 2.4: Bandkantenspriinge an der Si/Ge-Grenzflache in verspannten pseudo-
morph gewachsenen Ge-Schichten auf Si.

einer bestimmten Richtung mit Hilfe von GleichuBdL1zu berechnen. Eine skalare
effektive Masse lasst sich angeben, wenn die effektiven Massen Uber alle Kristallrich-
tungen gemittelt werden. In TabeRe2 sind die experimentell bestimmten, gemittelten
effektiven Massen angegeben.

Die Verspannung hat entscheidende Auswirkungen auf den Bandverlauf in SiGe-
Heterostrukturen. Die Bandkantenoffsets im SiGe-System unter Einbeziehung der Ver-
spannung wurden vovaN DER WALLE und MARTIN [45] berechnet. Sie fanden her-
aus, dass der gewichtete Mittelwert des Valenzbandkantensphljjsur schwach
von der Verspannung abhangt und linear mit dem Germanium Anteitiiert [46].
Ausgehend von diesem Mittelwert konnen die Bandkanten aller Bander des Leitungs-
und Valenzbandes beschrieben werden, indem die Korrekturen durch die Spin-Bahn-
Aufspaltung, Bandlicken und die Deformationspotenziale fur jedes Band hinzuge-
nommen und zW\EZY addiert werden. Die Verspannung hebt sowohl die Entartung
zwischen HH und LH-Bandern an der Valenzbandkante, als auch die Entartung im
Leitungsband auf. Das Leitungsband spaltet in zweund vierA, Minima auf. Das
energetisch am héchsten liegende Band bestimmt den relevanten AE{seh Va-
lenzband, im Leitungsband bestimmt das am niedrigsten liegende/H&andie Lei-
tungsbandkante in pseudomorph verspannten SiGe Schichten auf Si wird durch das
A,-Band gegeben, die Valenzbandkante stammt vom HH-Band. Ein wichtiges Ergeb-
nis der Rechnungen ist, dass pseudomorphe SiGe-Strukturen auf Silizium so gut wie
keinen Offset im Leitungsband zeigen, die Werte liegen innerhalb der Fehlergrenzen
der Rechnung von ungeféahr 100 meV. Die Ergebnisse sind in Tabéliér tetragonal
verspanntes Ge auf Si(001) zusammengefasst. Abbildigekizziert den Verlauf der
Bandliicke in verspanntem SiGe. Gezeigt ist das Kristallgitter mit einer in Silizium ein-
gebetteten, pseudomorphen SGe-Schicht und der zugehdrige Bandkantenverlauf.
Experimentell wurde ein Typ II-Bandverlauf beobach#f][ das heil3t die Leitungs-
bandkante liegt im Silizium tiefer als im SiGe-Film.

2.3.3 Optische Eigenschaften von Ge/Si Volumenkristallen

Die Leitungsbandminima und Valenzbandmaxima liegen sowohl im Si als auch im Ge
an unterschiedlichen Punkten in der ersten Brillouin-Zone. Wegen des sehr geringen
Impulseshk = E/c eines Photons ist eine strahlende Rekombination von Ladungstra-
gernim Valenz- und Leitungsband nur mdglich, wenn der Imgdigrch die gleichzei-

tige Aussendung eines Phonons mit geringer Energie aber groRem Wellenvektor erhal-
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Abbildung 2.9: Skizze der Valenz- und Leitungsbandkanten in verspannten
Si;_,Ge-Schichten. Das Leitungsbandminimum ist durch dgsBand festge-
legt, das Valenzbandmaxmimum ist durch das HH-Band gegebernAgus [

ten bleibt. Die Strahlungsenergie der ausgesendeten Photonen ist daher im Vergleich
zur indirekten Bandlucke des Halbleiters zu niedrigeren Energien hin verschoben. Die
moglichen Phononenenergien der bei der Rekombination erzeugten impulserhaltenden
Phononen ergibt sich aus der Phononendispersion am Leitungsbandminimum, wobei
im SiGe-System Rekombinationen unter Beteiligung von Phononen aus den longitu-
dinalen Zweigen der Phononendispersion nicht vorkommen. Aul3erdem werden Re-
kombinationen beobachtet, bei denen ein Phonon aus dem optischen Zwéig am
Punkt ausgesendet wird. Da es sich bei phononenassistierter Lumineszenz um einen
Mehrteilchenprozess handelt, sind die Ubergangswahrscheinlichkeiten fiir strahlende
Rekombination wesentlich geringer als bei direkten Halbleitern, bei denen Leitungs-
bandminimum und Valenzbandmaximum am gleichen OrkiRaum sind und bei
denen Ladungstrager direkt unter Aussendung eines Photons rekombinieren kénnen.

Eine haufig angewandte Methode zur Untersuchung der optischen Eigenschaften
von Halbleitern ist die Photolumineszenz (PL). Bei Photolumineszenzmessungen wer-
den Elektronen/Lochpaare durch Absorption von Strahlung erzeugt, deren Energie
weit oberhalb der Bandlicke des Halbleiters ist. Die erzeugten Ladungstrager rela-
xieren zunéchst zu den Bandkanten und rekombinieren spater wieder. Gemessen wird
die bei dieser Rekombination ausgesendete Strahi@§().

Abbildung2.10zeigt ein typisches PL-Spektrum eines Si Einkristalls. Beobachtet
wird nur phononenassistierte Lumineszenz. An der Stelle, an der die indirekte Band-
licke liegt, wird keine Lumineszenz gemessen. Die Energien der beteiligten Phononen
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Abbildung 2.10: Typisches Photolumineszenzspektrum eines Si Kristalls. Es
wird ausschlie3lich phononenassistierte Lumineszenz beobachtet. An der Ener-
gieposition, an der bei der Messung die indirekte Bandlticke liegt, wird keine Lu-
mineszenz gemessen.
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Name Ephonon EPL:Egap,Si'Ephonon
Si-TA2 18 meV 1.137 eV
Si-TOA 58 meV 1.097 eV

Si-Of 64 meV -

Si-TOA+0O" | 122 meV 1.033 eV

Tabelle 2.5: Si Phononenenergien, die fir die Zuordnung phononenassistierter Uber-
gange im Si Substrat benutzt wurdéi].

und die Energien der jeweiligen PL Maxima, die im Spektrum zu sehen sind, sind in
Tabelle2.5aufgefihrt.

2.3.4 Inselwachstum

Fur reines Ge auf Si existieren mindestens drei verschiedene Typen von Inseln, die
durch selbstorganisiertes Wachstum entstehen kénnen: GrofRe multi-facettierte Do-
mes P], {105} facettierte Pyramiden mit quadratischer Grundflachd und recht-
eckige Hut Clusterd], die ebenfalls von {105} Facetten begrenzt werden. Die Domes
haben Durchmesser von 50-300 nm und &hneln in ihrem Aussehen Kugelabschnit-
ten (2. Pyramiden wachsen im gleichen Temperaturbereich wie Domes und kénnen
sich reversibel in diese umwandeln. Die Hut-Cluster sind kleine, langgezogene Pyra-
miden mit einer Breite in der Gré3enordnung von etwa 10-15 nm und einem typischen
Verhédltnis Lange zu Breite von 3:1 oder meb8[54).

Ob Domes oder Huts gebildet werden, hangt von der Substrattemperatur wahrend
des Wachstums ab, zwischen beiden Inseltypen existiert ein Phaseniibergang bei 560-
600°C. Oberhalb dieser Temperatur bilden sich Domes, darunter B&its [

Abbildung 2.11zeigt AFM-Aufnahmen von drei Proben, bei denen jeweils nomi-
nell etwa 6 ML Germanium bei verschiedenen Temperaturen abgeschieden wurde und
in denen alle beschriebenen Wachstumstypen zu sehen sind: AbbidLin@) zeigt
Huts mit einer Flachendichte von®L0° cm2. In Abbildung2.11(b) sind Domes mit
einer Flachendichte von ungefahx30° cm~2 und Pyramiden zu sehen. Die Domes
in Abbildung?2.11(c) zeigen, welche Variabilitat der Inselgrdf3en bei Domes beobach-
tet wird. Die Inseln haben einen Durchmesser von etwa 300 nm und eine Flachendichte
von nur 3x 108 cm2,

Wenn SiGe Legierungen anstatt reinem Ge abgeschieden werden, hat dies zur
Folge, dass die Inseln aufgrund der kleineren Gitterfehlanpassung grof3er werden
[56, 57, 58]. Bei sehr kleiner Gitterfehlanpassung, d.h, SGe, Legierungen mit
X < 25%, &ndert sich auch der Bildungsmechanismus der Inseln. Die Inseln entstehen
dadurch, dass die Schicht kontinuierlich welliger wird und ohne dass ein Nukleations-
prozess stattfindebp, 60].
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Abbildung 2.11: Die Bildung von selbstorganisierten Quantenpunkten hangt
empfindlich von der Temperatur des Substrates beim Probenwachstum ab. (a) Bei
500°C wachsen Huts, (b) bei 580 wachsen Domes und Pyramiden in einer bi-
modalen Verteilung, und (c) bei 850 wachsen ausschlief3lich groRe Domes.
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2.3.5 Uberwachsen von Inseln

Zur Untersuchung der elektrischen und optischen Eigenschaften der Inseln ist es meist
notig, die Inseln mit Si zu tberwachsen um sie zu passivieren und das Oxidieren der
Inseln zu vermeiden. Beim Uberwachsen mit Si verandern die Inseln ihre Form, sie
werden viel flacher und bilden eine {100} Facette an der Oberflagh&p, 63]. Die-

se Form ist verursacht durch eine Umlagerung des@3g6f, 65 und gleichzeitige
Vermischung mit Si¢6] wahrend des Uberwachsens. Wenn die Substrattemperatur
beim Uberwachsen wesentlich niedriger ist als beim Wachstum der Inseln, lasst sich
die Form der freistehenden Inseln erhaltéi £8].

Wenn die Inseln durch Uberwachsen in Silizium eingebettet werden, entsteht ein
ausgedehntes Verspannungsfeld oberhalb der Inseln, das die Grof3e der Inseln weit
Ubersteigt. Experimentell stellt man fest, dass die Inseln sich vertikal anordnen, wenn
die dazwischen gewachsenen Siliziumbarrieren nicht zu dick §@d0,71,72] und
die Si Oberflache zwischen zwei aufeinander folgenden Insellagen ausreichend pla-
narisiert wird [/ 3, 74]. Dies fuhrt auRerdem dazu, dass die kritische Schichtdicke fur
Inselwachstum bei erneutem Aufwachsen von 36, vermindert wird, solange die
Deckschicht eine bestimmte Dicke unterschreif&f.[

2.3.6 Optische Eigenschaften von niedrigdimensionalen Struktu-
ren

In diinnen Schichten aus SiGe kénnen strahlende Ubergange ohne Phononenbeteili-
gung (engl. no-phonon, NP) beobachtet werde® T7, 78, 79, 80]. Denn in diesen
Schichten gelten die Erhaltungsregeln fir den Quasiimpuls nicht mehr streng.

Zeitweilig wurde in der Literatur diskutiert, ob diinne, verspannte SiGe Schich-
ten in Si einen Typ-I oder Typ-1l Bandkantenverlauf zeig8t][ Einige Experimente
zeigen eine Typ l-artige Lumineszenz, bei der sowohl Elektronen als auch Ldcher in
den SiGe Schichten lokalisiert sinélZ, 83]. Der Bandkantensprung im Leitungsband
ist so klein, dass Elektronen bei h6heren Ladungsdichten durch die ladungsinduzierte
Bandverbiegung in den SiGe Bereich gelangen kdnnen und der Bandverlauf somit von
der Anregungsdichte abhangig wird. Bei sehr niedrigen Anregungsdichten wurde ein
Typ-1l Bandverlauf in verspannten SiGe Schichten gemes&gndas heifl3t, die Elek-
tronen befinden sich im Leitungsband im Si, wahrend die Locher im SiGe lokalisiert
sind.

Elektronen sind an diinnen SiGe Schichten auf Si nur sehr schwach lokalisiert, die
Lokalisierung basiert auf der exzitonischen Bindung mit Lochern. Eine bessere Loka-
lisierung der Locher wird in Strukturen erreicht, in denen sowohl die SiGe Schicht als
auch das umliegende Si verspannt sind. Die Verspannung fuhrt zu einer Absenkung
des Leitungsbands im Si. In einer sogenannten “neighboring confinement structure”
(NCS) [84] wird eine dinne Si ,Gg, Schicht zwischen zwei dliinnen Si Schichten ge-
wachsen. Die gesamte Struktur wird auf einem relaxierten Sig, Puffer mitx >y
gewachsen. Dies fuhrt dazu, dass die dinne SiGe Schicht einen Quantentopf fir die
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Abbildung 2.12: Typische PL von Ge Schichten, die bei 6a@0gewachsen wur-
de. Ab einer Schichtdicke von 6 ML ist die niederenergetische PL selbstorgani-
sierter Inseln sichtbar.

Locher darstellt und die Si Schicht einen Quantentopf fur die Elektronen bildet. Die
effektive Ladungstragerlokalisierung erhodht die Intensitat strahlender Rekombinatio-
nen, da weniger Ladungstrager durch konkurrierende Prozesse verloren gehen.

In Proben mit selbstorganisierten Inseln wurde Lumineszenz im Bereich von 0,75
bis etwa 0,9 eV beobachtet, die den Inseln zugeordnet wBEj@q,87,88,89,47]. Die
wichtigsten Ergebnisse dieser Studien zur Photolumineszenz selbstorganisierter Inseln
konnen anhand von Abbildung.12 illustriert werden. Beim Wachstum dunner Ge
Schichten unterhalb der kritischen Schichtdicke fur Inselbildung zeigt die Benetzungs-
schicht zunéchst die typische Quantentopflumineszenz, die mit zunehmender Schicht-
dicke und damit zunehmender Topfbreite zu niedrigeren Energien hin verschiebt. Ab-
bildung2.12a) zeigt eine solche typische PL einer Benetzungsschicht.

Nach dem Ubergang vom zweidimensionalen Wachstum der Benetzungsschicht
zum dreidimensionalen Inselwachstum wird ein zusatzliches niederenergetisches Lu-
mineszenzmaximum sichtbar. Das breite Maximum in Abbild@ritAb) bei etwa
0,83 eV wird den strahlenden Ubergangen in den Inseln zugeordnet. Durch die groRe
bei der PL-Messung angeregte Flache mittelt das Signal Uber ein grol3es Ensemble
von Inseln. Die Breite des Maximums ist daher durch die Inhomogenitat der Inseln
gegeben, welche leicht unterschiedliche Rekombinationsenergien verursacht.

Bei Wachstumstemperaturen um 8Q0und hdher lasst sich das Maximum in zwei
Anteile zerlegen, die NP- und TO-phononenassistierten Ubergdngen in den Inseln
zugeordnet wurden. In Abbildung.12b) zeigt das Maximum eine tiefenergetische
Schulter, die dem erwahnten phononenassistierten Ubergang zugeordnet werden kann.
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Abbildung 2.13: PL Spektrum einer typischen Probe mit selbstorganisierten In-
seln, die bei 500C gewachsen wurden.

TEM-Aufnahmen haben gezeigt, dass die untersuchten Inseln nach dem Uberwach-
sen sehr flach und breit sind, was die beobachtete Quantentopf-ahnliche Lumineszenz
mit NP- und TO-Maximum erklaren kann. Erwahnenswert ist, dass einige Autoren
die tiefenergetische Schulter anders interpretie8h [Aus strukturellen Messungen

ist bekannt, dass bei 600 Pyramiden mit Dome Inseln koexistieren (vgl. Abschnitt
2.3.4). Die beiden Lumineszenzmaxima werden daher den unterschiedlichen Inselfor-
men zugeordnet.

Ferner wurde beobachtet, dass sich die Lumineszenz der Benetzungsschicht mit
Auftreten der Insellumineszenz zu héheren Energien hin verschiebt, in2AtKb)
liegt die Lumineszenz der Benetzungsschicht beispielsweise etwa 30 meV hoéher als in
Abbildung2.12a). Dies wurde als Beleg interpretiert, dass die Dicke der Benetzungs-
schicht abnimmt, wenn Inseln wachsen, da Material aus der Benetzungsschicht in die
Inseln transportiert wird.

Nach weiterer Deposition von Ge verschieben sich die Positionen der Lumines-
zenzmaxima zu niedrigeren Energien, wie in ABL2c) gezeigt. Die Lumineszenz
der Benetzungsschicht erreicht wieder dieselbe energetische Position wie vor dem Ein-
satz des Inselwachstum. Die Insellumineszenz verschiebt sich zu niedrigeren Energien,
da die durchschnittliche Inselgréf3e zunimmt.

Bei hohen Wachstumstemperaturen bleibt die Lumineszenz der Benetzungsschicht
sichtbar, auch wenn die Gesamtschichtdicke erhéht wird. Abbilduagc) zeigt
Lumineszenz sowohl von der Benetzungsschicht als auch von den Inseln. Die Lu-
mineszenzmaxima sind gegenuber ABALZAb) durch das zusatzlich abgeschiedene
Material zu niedrigeren Energien hin verschoben. Bei Wachstumstemperaturen klei-
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ner als 580C verschwindet die Lumineszenz der Benetzungsschicht mit zunehmen-
der Schichtdicke, da die Inseldichte stark zunimmt und generierte Ladungstrager vor
der Rekombination von der Benetzungsschicht in die Inseln diffundieren kénnen. Bei
niedrigen Wachstumstemperaturen sind die selbstorganisierten Inseln sehr klein, eine
Naherung als Quantentopf ist nicht mehr gerechtfertigt und die Erhaltungsregeln fir
den Quasiimpuls gelten nicht mehr. Das Lumineszenzmaximum enthalt dann auch kei-
nen TO Anteil mehr, die Lumineszenz lauft ohne Phononenbeteiligung ab. Dies wird
in Abbildung 2.13illustriert. Abbildung2.13 zeigt ein typisches PL Spektrum einer
Probe mit selbstorganisierten Inseln, die bei BD@ewachsen wurde. Die PL Maxi-

ma oberhalb von 1 eV lassen sich phononenassistierten Ubergangen im Si Substrat
zuordnen, das PL Maximum der Inseln liegt etwas utber 0,8 eV und zeigt eine fast
gaul3férmige Intensitatsverteilung.

2.4 Probenherstellung mittels Molekularstrahlepitaxie

Alle untersuchten Proben wurden mittels Molekularstrahlepitaxie am Max-Planck-
Institut fur Festkorperforschung in Stuttgart hergestellt. Mit Molekularstrahlepitaxie
(engl. molecular beam epitaxy, MBE) ist es méglich, im Ultrahochvakuum (UHV)
kontrolliert einzelne Atomlagen eines Materials auf ein Substrat aufzuwachsen. In die-
sem Abschnitt wird der zur Herstellung der Proben verwendete Prozess beschrieben.

2.4.1 Waferpraparation

Die in dieser Arbeit untersuchten Proben wurden auf 100 mm (4 Zoll) Silizium-
Substraten mit (001)-Oberflachenorientierung gewachsen. Alle Proben waren nominell
undotiert (p~) mit einem spezifischen Widerstand von mehr als 408t bei Raum-
temperatur. Vor dem Einbau in die Ultrahochvakuumkammer der MBE-Anlage wurden
die Wafer gereinigt90]. Die Reinigungsprozedur besteht aus folgenden Schritten:

1. 3 Min. Eintauchen in Flusssaure (HF-Dip) zum Entfernen des Siliziumoxids
(Si0,),

2. 2 Min. Abspulen in deionisiertem Reinstwasser,

3. 8 Min. Atzen in einer Losung aus430,(60%) : H,0,(10%) : H,0 (30%), um
organisches Material zu entfernen und die Oberflache mit einer gleichmafigen
Oxidschicht zu versehen,

4. 2 Min. Abspilen in deionisiertem Reinstwasser.

Diese Prozedur wird dreimal wiederholt, wobei nach dem zweiten Durchgang die Che-
mikalien erneuert werden. Nach dem letzten Schritt werden die Wafer in Methanol
getaucht, um eine Verunreinigung wahrend des Transports zur MBE-Anlage zu ver-
hindern.

35



Kapitel 2. Grundlagen und Methoden

Main chamber
[

Load-lock

“n Lloooou | Ti Subl. Turbo-
= Pump  pump

Abbildung 2.14: Schemazeichnung der SiGeC MBE-Anlage, die zum Wachstum
aller in dieser Arbeit untersuchten Proben benutzt wurde.

2.4.2 Aufbau der MBE-Anlage

Die MBE-Anlage, in der die Proben hergestellt wurden, ist in Abbild@rig} sche-
matisch dargestellt. Es handelt sich dabei um eine modifizierte ULS(Ultra Large
Scale)-400 Feststoffquellen-MBE der Firma Balzers. Die UHV-Kammer der MBE-
Anlage wird mit einer LEYBOLD RGD210 Kryopumpe, einer PFEIFFER TPU450
HPS Turbopumpe und einer Titan Sublimationspumpe auf einen Basisdruck von etwa
1x 10 %mbar gepumpt. Wahrend des Wachstums war der Druck typischerweise im
Bereich von 510 °mbar.

Das Si-Substrat wird tGiber eine Schleusenkammer eingebracht, die vorher ebenfalls
auf UHV Druck gepumpt wird. Vor dem Wachstum wird der Wafer in der Hauptkam-
mer ausgeheizt, damit Gbriggebliebene Verunreinigungen Zeit haben, zu desorbieren.

Die Molekularstrahlen werden auf zwei verschiedene Weisen erzeugt: Das Haupt-
material Silizium wird mit einem ESQ407U-Elektronenstrahlverdampfer erhitzt. Die-
ser ist zur Regelung der Flussrate an ein QMG421-Massenspektrometer riickgekoppelt.
Die anderen Materialien fur die Epitaxie befinden sich in Effusionszellen, die wider-
standsbeheizt sind und die tber Temperaturregler auf die gewlnschte Verdampfungs-
rate eingestellt werden. Es sind vier Effusionszellen vorhanden (Ge, C, B, GaP). Die
Germaniumzelle und die Kohlenstoffzelle werden fur das Wachstum von Heterostruk-
turen verwendet, die Borzelle zur p-Dotierung und die Galliumphosphidzelle zur n-
Dotierung der Proben mit Phosphor. Der Materialfluss auf das Substrat kann fur jede
Zelle tber mechanische Blenden ein- und ausgeschaltet werden. Die Ratenkalibrierung
sowohl fur Si und Ge erfolgt mittels RGntgenmessungen an SiSg; Ubergittern
oder mit einer dicken $i ,Gg, Schicht. Das gemessene Rontgenbeugungsbild um den
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(004) Substratreflex wird dazu mit simulierten Beugungsmustern in Ubereinstimmung
gebracht. Aus den Simulationsdaten lasst sich die Schichtdicke ejngG8j Schicht

und der Ge Gehalt unabhangig voneinander bestimmen. Aus den Depositionszeiten er-
geben sich dann die Raten sowohl fiir Si als auch fiir Ge. Bei einem Ubergitter ergibt
sich der durchschnittliche Ge Gehalt aus der Verschiebung des Ubergittermaximums
nullter Ordnung im Vergleich zum Si Substratmaximum. Die Ubergittermaxima erster
Ordnung entsprechen der Periode einer $i/$6; Doppelschicht. Aus den Informa-
tionen durchschnittlicher Ge Gehalt und Gitterperiode lassen sich ebenfalls die Raten
bestimmen.

2.4.3 MBE-Wachstum

Die MBE-Anlage wird beim Wachstum Uber einen PC ferngesteuert. Dazu wird far
jede Probe ein individuelles Steuerungsprogramm erstellt, das von einer spezialisier-
ten MBE-Steuerungssoftware abgearbeitet wird. Das Wachstum der in dieser Arbeit
untersuchten Proben folgt folgendem grundsatzlichen Schema:

1. Der Wafer wird zunachst bei 90C deoxidiert.
2. Die Substrattemperatur wird zum Anwachsen agF#60° C zurtickgefahren.

3. Als Pufferschicht wird 30-100 nm undotiertes Silizium mit einer Rate von
0,1 nm/s gewachsen. Wahrend des Wachstums dieser Schicht wird die Substrat-
temperatur auf 70@ hochgefahren, um eine moglichst gute Kristallqualitat des
Puffers zu erreichen. Erst kurz vor dem Wachstum der aktiven Schicht wird die
Substrattemperatur auf den gewinschten Wert eingestellit.

4. Die aktive Schicht wird gewachsen, das sind je nach Probe eine oder mehrere
Schichten mit Inseln.

5. Bei Proben, an denen Photolumineszenzmessungen vorgesehen sind, werden die
gewachsenen Strukturen zum Schluss mit einer 30 nm - 100 nm dicken, undo-
tierten Siliziumschicht passiviert.

Die Wachstumsparameter der letzten beiden Schritte unterscheiden sich von Probe zu
Probe. In den folgenden Kapiteln werden die aktiven Schichten und die eventuell vor-
handene Si Deckschicht daher jeweils direkt vor den experimentellen Ergebnissen ge-
nauer erlautert.

2.4.4 Ausheilschritt im RTA-Ofen

Nach dem Ausbau aus der MBE-Anlage wurden einige Proben in einer mit Halogen-
lampen geheizten SHS 100vac Rapid-Thermal-Annealing (RTA) Anlage getempert.
Dieser Prozessschritt heilt Punktdefekte aus, die dadurch entstehen, dass Silizium-
oder Germaniumatome aufgrund der niedrigen Wachstumstemperatur nicht an ihre
richtigen Kristallpositionen gelangen, sondern auf Zwischengitterplatzen sitzen.
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Kapitel 2. Grundlagen und Methoden

(a) Si

(b) Ge Huts

Abbildung 2.15: Typische RHEED Muster, die beim Wachstum selbstorganisier-
ter Ge Inseln auf Si beobachtet werden. (a) RHEED Muster einer Si Oberflache
nach dem Deoxidationsschritt, (b) RHEED Muster nach dem Wachstum von Hut
Cluster Inseln.

2.5 Analysemethoden

In diesem Abschnitt werden die in dieser Arbeit benutzten Analysemethoden vorge-
stellt, mit denen die strukturellen und elektronischen Eigenschaften der mittels MBE
gewachsenen Proben untersucht wurden.

2.5.1 RHEED

Wahrend des Wachstums liefert ein RHEED-System (Reflection High Energy Elec-
tron Diffraction) der Firma STAIB-Instrumente (STAIB EK-35) Informationen Uber

die Oberflachenmorphologie. Beim RHEED-Verfahren werden unter kleinem Win-
kel zur Probenoberflache einfallende, hochenergetische Elektronen reflektiert und
gebeugt. Das entstehende Beugungsmuster wird auf einem Schirm abgebildet und
gibt Aufschluss Uber die Oberflachenbeschaffenheit. In dieser Arbeit diente es nur
zur Kontrolle des Wachstumsmodus, denn der Einsatz V®n8sKI-KRASTANOV-
Inselwachstum oberhalb der kritischen Schichtdicke wird begleitet durch eine typi-
sche Anderung des RHEED-Bildes: Die mit RHEED abgebildete Rekonstruktion ei-
ner 2x 1 Oberflache besteht aus einem parallelen Streifenmuster (streaky pattern), das
beim Ubergang zum 3D-Inselwachstum in ein Punktmuster (spotty pattern) wechselt.
In Abbildung2.15sind typische RHEED Muster gezeigt, wie sie hach dem Deoxidie-
ren (Abb.2.15a)) und nach dem Wachstum einer Inselschicht mit Hut Clustern (Abb.
2.15Db)) beobachtet werden.
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2.5 Analysemethoden

Abbildung 2.16: TEM-Aufnahme von zwei vertikal gestapelten Dome Inseln,
die bei 850C gewachsen wurden.

2.5.2 Transmissionselektronenmikroskopie

Die Struktur von freistehenden und auch von mit Si Uberwachsenen Inseln lasst
sich mittels Transmissionselektronenmikroskopie (TEM) untersuchen. Fur TEM-
Aufnahmen werden die zu untersuchenden Proben soweit gedinnt, dass sie fir Elek-
tronen teilweise transparent werden. Gemessen wird dann das beim Durchstrahlen der
Probe entstehende Beugungsmuster der Elektronen. Au3er durch das Material wird
die Beugung der transmittierten Elektronen auch von der Verspannung beeinflusst. In
transmissionselektronenmikroskopischen Aufnahmen ist daher meistens auch das Ver-
spannungsfeld sichtbar.

Abbildung 2.16 zeigt eine Beispielaufnahme mit einer freistehenden und einer
uberwachsenen Insel, die beide bei einer Substrattemperatur v6@ gévachsen
wurden. Oben links ist die freistehende, linsenférmige Insel zu erkennen. Das durch
die Insel erzeugte Verspannungsfeld im darunterliegenden und umgebenden Si Sub-
strat ist sehr auffallig sichtbar. Im unteren rechten Bildteil ist die Uberwachsene In-
sel zu identifizieren, Uber der ebenfalls ein leichtes Verspannungsfeld sichtbar ist. Die
uberwachsene Insel ist von einer klar erkennbaren Benetzungsschicht umgeben, die
Linie der Benetzungsschicht verlauft parallel zur Substratoberflache.
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2.5.3 Rasterkraft- und Rastertunnelmikroskopie

Zur strukturellen Charakterisierung von Halbleiteroberflachen eignet sich die Raster-
kraftmikroskopie, die Messungen unter Atmospharendruck erlaubt. Die in dieser Ar-
beit gezeigten Aufnahmen mit dem Rasterkraftmikroskop (engl. atomic force mi-
croscope, AFM) stammen von einem “digital instruments Nanoscope llla Multimode
AFM”, das im “Tapping Mode” betrieben wurde. In vertikaler Richtung lassen sich
mit diesem Mikroskop atomare Stufen auflosen. Die laterale Auflésung ist dadurch be-
schrankt, dass das gemessene Profil eine Faltung der Spitzengeometrie mit der Ober-
flachenstruktur darstellt.

AulRerdem wurden eine Reihe Proben auch in einem Rastertunnelmikroskop (engl.
scanning tunnelling microscope, STM) untersucht. Es handelt sich dabei um ein vollig
separates, speziell konstruiertes STM, das Probentransfers zwischen MBE und STM
im Ultrahochvakuum (<10°mbar) erméglicht. Dazu wird ein UHV Transportkoffer
an die Ladekammer der MBE-Anlage angebaut und nach dem Probenwachstum wird
die Probe in den Transportkoffer transferiert, ohne das Vakuum zu brechen. Der Koffer
wird dann mit einem Ventil verschlossen, von der MBE Transferkammer abgebaut und
an das STM angebaut. Zwischen Transportkoffer und STM sitzt ein zunachst auf At-
mospharendruck befindliches Transferstiick, das vor dem Transfer der Probe ins STM
auf UHV Druck gepumpt wird. Da die STM-Aufnahmen relativ aufwandig sind, wur-
den im Rahmen dieser Arbeit nur ausgewahlte Proben mit STM vermessen, um die mit
AFM gewonnenen Messwerte zu verifizieren. Es zeigte sich, dass die AFM-Messdaten
fur die in dieser Arbeit bendtigten Zwecke hinreichend genau sind. Alle im Folgenden
vorgestellten strukturellen Messreihen basieren daher auf AFM Daten.

2.5.4 Nasschemisches Atzen

Zur Untersuchung der Zusammensetzung von selbstorganisierten Inseln wurden die-
se in verschiedenen nasschemischen Atzlosungen geatzt. Im SiGe System existieren
mehrere Atzlosungen, die hochgradig selektiv sind und je nach chemischer Zusam-
mensetzung des Materials extrem unterschiedliche Atzraten haben. AFM-Aufnahmen
nach einem Atzschritt erlauben Riickschliisse auf Zusammensetzung einzelner selbst-
organisierter Inseln. Gleichzeitig ist es moglich, Statistiken Gber grol3e Inselensembles
zu erstellen und so zu testen, wie reprasentativ die an einer einzelnen Insel gefundenen
Kompositionsprofile sind und welchen Schwankungen die Zusammensetzungen unter-
worfen sind. Dazu ist nur die detaillierte Auswertung grof3flachiger AFM-Aufnahmen
notwendig, deren Erstellung sehr einfach ist und die in akzeptabler Zeit analysiert wer-
den kdnnen.

In dieser Arbeit wurden zwei verschiedene selektive Atzlosungen verwendet. Die
Eignung fur Volumenkristalle und zugehdrige Atzraten sind aus der Literatur bekannt,
die Eignung dieser Atzlosungen fur Strukturen im Nanometerbereich wurde im Rah-
men dieser Arbeit untersucht und wird in den Abschni@eh3und4.2 genauer dis-
kutiert.
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Abbildung 2.17: Atzrate von 31% Wasserstoffperoxid als Funktion des Ge Ge-
halt der geatzten SiGe Legierungen.
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Die erste benutzte Atzldsung ist 31%®,. Diese Wasserstoffperoxidlésung atzt
selektiv Ge 92], aber keine siliziumreichen SiGe Legierungen und kein Si. Um die
genaue Selektivitat von Wasserstoffperoxid zu testen, wurden dicke, relaxierte SiGe
Schichten auf Si Substraten geatzt. Bei SiGe Schichten mit einem Ge Gehalt bis 60%
wurde auch nach mehreren Stunden in der Atzlosung kein Atzeffekt festgestellt. Dage-
gen konnte auf einem relaxierten Puffer mit 70% Ge eine Atzrate vort@.03nm/s
bestimmt werden. Daraus lasst sich der Schluss ziehen, dass die Atzlésung effektiv bei
einem Ge Gehalt von 65% stoppt. Mit zunehmendem Ge Gehalt steigt die Atzrate
stark an, wie Abbildun@.17zeigt.

Die zweite AtzIosung ist eine Mischung aus 1 HF : 234 : 3 CH;COOH [91,93].
Als benutzte Chemikalien kommen dabei 49% HF, 319@kiund 98% CHCOOH in
VLSI Qualitat zum Einsatz. Diese Atzlosung atzt sowohl Si als auch SiGe Legierun-
gen. Allerdings ist die Atzrate schon bei einem Ge Gehalt von 10% um den Faktor 30
hoher als auf Si. Abbildung.18zeigt die in P1] veroffentlichten Atzraten in Abhan-
gigkeit vom Ge Gehalt.

2.5.5 Photolumineszenz

Zur Untersuchung der elektronischen Eigenschaften der Inseln wurden
Photolumineszenz-Messungen (PL) durchgefiihrt. Hierbei wurde eine Proben-
oberflache in der GréRenordnung von 1 famit einem Laser beleuchtet und

die spontane Emission bei Temperaturen unter 15 K gemessen. Es wurden zwei
experimentelle Aufbauten benutzt.

Beim ersten Aufbau wird das Anregungslicht von einem Argon Laser mit 70 mW
Ausgangsleistung (SPECTRA PHYSICS Series 2000) bei einer Wellenlange von
488 nm geliefert. Das Laserlicht wird Uber eine drehende Schlitzscheibe moduliert.
Die Proben befinden sich in einem Durchflusskryostaten, der mit Flissighelium ge-
kuhlt wird. Das PL Signal wird mit einem 1 m Monochromator (Jobin Yvon THR1000)
spektral analysiert. Das spektral aufgeldste Signal wird mit einem Ge Detektor (Nor-
thcoast EO-817L) aufgenommen, der mit Flissigstickstoff auf 77K gekuhlt wird. Das
modulierte Detektorsignal wird mit einem Lock-In Verstarker demoduliert und zum
Auslesen Uber die PC-Software SPECTRAMAX digitalisiert. Mit diesem Aufbau wird
typischerweise bei einer Temperatur von 8-10 K gemessen, der Messbereich ist im In-
fraroten durch den Ge Detektor auf Energie®, 75 eV beschrankt.

Der zweite Aufbau benutzt Fourier-Transformations-Infrarot-Spektroskopie
(FTIR) und ermdglicht Messungen unterhalb von 0,75 eV. Dort wird ein Argonlaser
mit 10mW Ausgangsleistung benutzt. Die Proben befinden sich in einem Helium-
Kryostaten, der auf 1,4 K gekuhlt werden kann. Das PL Signal wird mit einem
Fouriertransformspektrometer (Bruker Equinox 55) und einem mit Flussigstickstoff
gekuhlten InSb Detektor aufgenommen und mit einem PC ausgelesen.
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2.5.6 Weitere experimentelle Methoden: Transport, Réntgenmes-
sungen und Ramanspektroskopie

Einige Proben, die im Laufe dieser Arbeit gewachsen wurden, sind noch mit ande-
ren Methoden vermessen worden. Zu nennen sind Transportmess@4ges, 96

an Intra- und Interbandtunneldioden, die selbstorganisierte Inseln enthalten. Weiter-
hin wurden Rontgenbeugungsexperime®d ind Ramanmessunge@q] an den In-

seln durchgefuhrt. Die mit diesen Messmethoden gemessenen Ergebnisse stimmen,
soweit sie vergleichbare Informationen liefern, gut mit den hier vorgestellten Ergeb-
nissen Uberein.
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Kapitel 3

Interdiffusion bel hohen
Wachstumstemperaturen: Dome
Inseln

Im Folgenden werden Dome Inseln untersucht, die bei einer Substrattemperatur zwi-
schen 660C und 850C gewachsen wurden. Die Inseln wurden gewachsen, indem
reines Germanium auf Si abgeschieden wurde. Beim Wachstum wurden hohe Sub-
strattemperaturen zusammen mit einer niedrigen Ge-Wachstumsrate gewahlt, um eine
maoglichst homogene Verteilung der Inselgréf3en zu erreichen. Die so produzierten In-
seln stellen, soweit dies moglich ist, einen Gleichgewichtszustand dar und sind nur
wenig durch kinetische Beschrankungen wahrend des Wachstums beeinflusst.

In Abschnitt3.1werden Inseln, die bei 88C gewachsen wurden, detailliert unter-
sucht. Es wird gezeigt, dass die Inseln stark mit Si vermischt sind und beim Wachstum
durch die Bildung von Graben Si aus dem umliegenden Substrat in die Inseln transpor-
tiert wird [99, 100. Abschnitt3.2 zeigt, dass sich dieser Wachstumsmechanismus auf
alle in Kapitel3 untersuchten Wachstumstemperaturen verallgemeinern lasst. Aul3er-
dem wird ein Wachstumsmodell fur Inseln erlautert, die Versetzungen gebildet haben.

3.1 Experimente zum Inselwachstum bei einer Sub-
strattemperatur von 850°C

Innerhalb dieser Messreihe wurde die beste Homogenitat der Inseln bei einer Sub-
strattemperatur von 88Q erreicht. Die strukturellen Parameter dieser Inseln werden

in diesem Abschnitt analysiert und die sich daraus ergebenden Riickschliusse zu ihrer
Entstehung werden diskutiert.

Die Wachstumsprozedur der in diesem Abschnitt gewachsenen Inseln war dabei
wie folgt: Zunachst wurde eine Si Pufferschicht von 150 nm gewachsen. Danach wur-
den 6 Monolagen reinen Germaniums mit einer Rate von 0,011 nm/s auf Si abgeschie-
den, die zur Bildung von Inseln fuhrten. Die erste Inselschicht, die fir Photolumines-
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15 4 <100>

Abbildung 3.1: AFM-Aufnahme von Dome Inseln, die bei einer Substrattempe-
ratur von 850C gewachsen wurden.

zenzexperimente gedacht war, wurde mit 150 nm Si tlberwachsen. Zum Schluss wurde
eine zweite, nominell identische Inselschicht an der Oberflache gewachsen, die fur
strukturelle Messungen genutzt wurde.

3.1.1 Rasterkraftmikroskopie: Abschatzung des Vermischungs-
zustands

Abbildung 3.1 zeigt eine typische AFM-Aufnahme der Probenoberflache, auf der zu
erkennen ist, dass die Dome Inseln eine recht homogene Gré3enverteilung zeigen. Die
Auswertung der AFM-Aufnahme ergibt, dass die Domes im Durchschnitt einen Durch-
messer von 300 nm, eine Héhe von 45 nm und eine Dichte v@xr 18cm2 haben.

Diese Werte werden durch Vergleich mit TEM-Aufnahmen bestatigt (Abka)).
Aufgrund des grof3en Inseldurchmessers ist es nicht notwendig, die endliche Grolie
der AFM-Spitze in Betracht zu ziehen. Der Vermischungszustand der untersuchten In-
seln kann durch Vergleich des in den Inseln enthaltenen Volumens mit der deponierten
Ge-Menge abgeschatzt werden. Die Inseln haben annédhernd die Form eines Kugelab-
schnitts, wie Abb3.2(a) zeigt. Das Volumen einer Insel ist soit= 2zh(3d2 + h?)

[101], wobeih die Hohe undl den Durchmesser bezeichnet (ABI(b)). Durch Mul-
tiplikation mit der Inseldichte erhalt man das Inselvolumen pro Einheitsflache. Dieses
ist &quivalent zu einer Schichtdicke von 23 ML Si. Da aber nur 6 ML Ge abgeschieden
wurden, mussen 17 ML des Inselvolumens aus Si sein, was einem durchschnittlichen
Si Anteil in den Inseln von 74% entspricht. Dieser extrem hohe Si Anteil ist sehr tGber-
raschend, wenn man in Betracht zieht, dass beim Wachstum reines Ge abgeschieden
wurde. Sehr ahnliche Ergebnisse wurden auch von anderen Forschungsgruppen mit
anderen experimentellen Methoden erzié®Z, 103, so dass davon auszugehen ist,
dass diese starke Vermischung eine grundsatzliche Eigenschaft selbstorganisierter Si-
Ge Inseln ist, die bei hoher Temperatur gewachsen werden. Es ist auch einsichtig, dass
das Inselwachstum einen signifikanten Einfluss auf die Oberflachenmorphologie der
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3.1 Experimente zum Inselwachstum bei einer Substrattemperatur vo@ 850

Abbildung 3.2: (a) Querschnitts-TEM-Aufnahme einer bei 8&0gewachsenen
Dome Insel. Zur Volumenberechnung wurden die Inseln, wie in (b) skizziert, als
Kugelabschnitte angenéhert.

Si-Oberflache haben muss, da das Volumen, das insgesamt in die Inseln transportiert
wird, einer Schichtdicke von 2,3 nm Si entspricht.

3.1.2 Photolumineszenz

Photolumineszenzspektren von Dome Inseln zeigen typischerweise neben der von den
Inseln verursachten Lumineszenz auch Lumineszenzlinien, die der Benetzungsschicht
zugeordnet werden. Dies ist auch bei den hier untersuchten Proben der Fall. Das Pho-
toluminesenzspektrum einer Probe, die bei“€@ewachsen wurde, ist in AbB.3
aufgezeichnet. Abgesehen von den Linien des Si-Substrats sind vier breite Maxima
im PL-Spektrum erkennbar. Die beiden Maxima oberhalb von 1 eV werden der Lumi-
neszenz aus der Benetzungsschicht zugeordnet. Die Differenz der beiden Maxima ent-
spricht ungefahr der Energie des impulserhaltendeg TOPhonons (58 meV104)

in einer Si-reichen SiGe Schicht. Die Insellumineszenz ist auch in zwei Maxima auf-
gespalten. Der Vergleich mit TEM-Aufnahmen (Al#h5a), s. Seitesl) zeigt, dass
Uberwachsene Inseln sehr breit und flach sind. Da die Breite grol3 gegen den Exzi-
tonenradius in SiGe~ 5 nm) ist, kdnnen die Inseln als Quantentopf ohne laterale
Lokalisierung betrachtet werden. Das energetisch niedrigere Maximum bei 859 meV
wird daher als TO-phononenassistierter Ubergang in den Inseln und das héhere Maxi-
mum bei 916 meV als no-phonon (NP) Linie identifiziert. Eine einfache Absché&tzung
zeigt, dass die Inseln stark mit Si vermischt sein missen. Die PL Energie ist in erster
Naherung gegeben durch die Differenz zwischen der Leitungsbandkante im Si und der
Energie des tiefsten HH-Zustands in einem SiGe Quantentopf, der mit Si Barrieren
eingeschlossen ist. Die Dicke des Quantentopfs entspricht der Héhe der vergrabenen
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Abbildung 3.3: PL Spektrum einer Probe mit Dome Inseln, die bei €5@e-
wachsen und mit Si iberwachsen wurden.
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Inseln. Fir eine einfache Abschatzung ist es ausreichend, wenn man die Dicke mit 10
nm ansetzt, da die Lokalisierungsenergie fur Topfdicken dieser Gréf3enordnung nur
im Bereich weniger meV liegt. Die PL-Energie eines Quantentopfs dieser Dicke aus
purem Ge musste bei 350 meV liegen, die beobachtete PL Energie kann nur durch
Annahme eines Si Gehalts von mehr als 66% in den Inseln erklart werden.

Im vorigen Abschnitt wurde gezeigt, dass die freistehenden Inseln einen durch-
schnittlichen Si Gehalt von 74% enthalten. Der mittels PL bestimmte Si Gehalt weicht
davon deutlich ab, da die obige, einfache Auswertung der PL Messungen an Dome
Inseln nur eine sehr ungenaue Abschatzung fur den Ge Gehalt in den Inseln liefern
kann. TEM Messungen an Dome Inseln, die bei’@@ewachsen wurden, haben eine
inhomogene Vermischung innerhalb der Insdl@g, 106 gezeigt. Ein solches inhomo-
genes Konzentrationsprofil wurde auch in tberwachsenen Inseln gefurgjendl ist
folglich auch in den hier untersuchten Proben zu erwarten. Fir die PL bedeutet dies,
dass die Ladungstrager hauptsachlich in dem Bereich lokalisiert sein werden, in dem
die Ge Konzentration am hdchsten ist. Die PL Energie wird dann dadurch bestimmit,
wie grol dieser Kernbereich ist und wie hoch die Germanium-Konzentration dort ist.
Ein Ruckschluss auf den durchschnittlichen Ge Gehalt im Gesamtvolumen der Insel
ist also nur sehr eingeschrankt moglich. Die AFM und PL Ergebnisse sind aber inso-
weit konsistent, als sie zeigen, dass die durch Deposition von purem Ge gewachsenen
Inseln zum Uberwiegenden Teil aus Si bestehen.

3.1.3 Grabenbildung um Inseln, die bei 850C gewachsen wurden

In diesem Abschnitt werden Atzexperimente an Inseln vorgestellt, die beiC850
gewachsen wurden. Die Proben wurden mit einer Losung aus 1 HF ;8 H3
CH;COOH geatzt, die hochgradig selektiv SiGe atzt. Das selektive nasschemische
Atzen der mit Inseln dekorierten Probenoberflache erlaubt es, die unter den Inseln lie-
gende Si Oberflache freizulegen und die zwischen den Inseln liegende Si Oberflache
einfacher zu vermessen. Eine Untersuchung der Si-Oberflache kann zeigen, woher das
Siin den Inseln stammt, und somit helfen, die wahrend des Wachstums wichtigen Dif-
fusionsphanomene zu identifizieren. In Abbildutg(a) sind nochmals Dome Inseln
direkt nach dem Wachstum dargestellt. Abbilduhig(b) zeigt dieselbe Oberflache
nach 30 s in der Atzlésung, man beachte die gestreckte Farbskala. Die durchschnitt-
liche Inselh6he ist von 45 nm vor dem Atzen auf 15 nm nach dem Atzen reduziert
worden. Man erkennt, dass die Inseln durch das Atzen auch im Durchmesser kleiner
geworden sind. Um die Inselreste herum werden Gréaben sichtbar, welche ungefahr den
Durchmesser der urspringlichen Inseln nachzeichnen. Nach einer Atzzeit von 2 Min.
ist alles SiGe Material entfernt und die Si Oberflache freigelegt. Anstelle der Inseln
sind nun runde Erhebungen in der Si Oberflache sichtbar, die vorher die Grenzflache
zwischen SiGe und Si bildeten und die von Graben umgeben $0%108 109. In
Abbildung 3.4(c) ist nun die genaue Form der Graben deutlich erkennbar. Die Gra-
ben sind in den <110> Kiristallrichtungen breiter als in den <100> Kristallrichtungen,
wodurch sich eine quadratische Form mit Seitenréandern parallel zu den <100> Kristall-
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Abbildung 3.4: AFM-Bilder einer bei 850C gewachsenen Probe mit Dome In-
seln (a) direkt nach dem Wachstum, (b) nach einer Atzzeit von 30 s, (c) nach einer
Atzzeit von 1 Min., (d) nach einer Atzzeit von 80 Min.
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Abbildung 3.5: Querschnitts-TEM-Aufnahme von bei 88D gewachsenen Do-

me Inseln. (a) TEM-Aufnahme einer freistehenden und einer mit 200 nm Si tber-
wachsenen Insel (am unteren Bildrand). (b) VergréfRerung des in (a) markierten
Ausschnitts, der zeigt, dass die Grenzflache zwischen Si und Insel (gepunktete
Linie) Gber dem Substratniveau liegt. Der weil3e Pfeil markiert das Minimum des
Grabens, der die Insel umgibt.

richtungen ergibt. Langeres Atzen andert die Oberflachenmorphologie kaum noch, da
reines Si von der AtzIGsung nur mit einer Rate voi®, 1 nm/s geéatzt wird. In Abbil-
dung3.4(d) ist die Oberflache nach einer Atzzeit von 80 Min. dargestellt. Die Ober-
flachenrauigkeit in dieser Probe ist héher als die in AbbildB4¢c) und das gesamte

Bild wirkt verwaschener. Es sind aber keine qualitativen Unterschiede in der Oberfla-
chenbeschaffenheit zu erkennen.

Zwei wichtige Beobachtungen, die mit Hilfe der Atzmethode gemacht wurden,
konnen durch TEM-Aufnahmen direkt bestéatigt werden. Abbild@riga) zeigt ein
Querschnitts-TEM entlang der <110> Kristallrichtung. Im unteren Teil der Aufnah-
me ist die vergrabene Insel zu erkennen, die fur PL-Messungen benutzt wurde. Die
vergrabene Insel ist viel flacher als die freistehende Insel, sie hat nur eine Hohe von
etwa 16 nm. Diese Form ist verursacht durch eine Umlagerung des Ge und gleichzei-
tige Vermischung mit Si wahrend des Uberwachsdiisq4, 65). Die Inseln sind in
vertikaler Richtung angeordnef9, 72, 110, ansonsten hat die vergrabene Insel kei-
nen Einfluss auf die Oberflachenmorphologie, da die Oberflache vor dem Wachstum
der zweiten Inselschicht planar ist, wie mit Referenzproben bestétigt wurde. Abbil-
dung3.5b) zeigt den Randbereich um die freistehende Insel, der vergrolierte Bereich
ist in Abbildung3.5a) mit einem schwarzen Rahmen markiert. In der Vergréf3erung
wird deutlich, dass die Grenzflache zwischen Si und der Insel (markiert durch eine
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gepunktete Linie) hoher liegt als die Si Oberflache weit weg von der |16&gI Au-
Berdem ist zu erkennen, dass der niedrigste Punkt der Oberflache (gestrichelte Linie,
das Minimum ist mit einem Pfeil markiert) nahe bei der Insel liegt, die Insel also
von einem Graben umgeben ist. Es kdnnte sein, dass der Atzvorgang die beobachte-
te Form der Graben beeinflusst und die dargestellte Oberflache somit nicht genau die
Si Oberflache nach dem Inselwachstum widerspiegelt. Dass dies nicht so ist, wird im
Folgenden durch einen direkten Vergleich zwischen der Oberflachenmorphologie vor
und nach dem Atzen verifiziert. Hierzu wurde eine Probe mit einem kleinen Kratzer
markiert und die Oberflache etwas entfernt vom Kratzer im AFM gemessen. Dabei
wurden einige Inseln, die zuféllig in markanter Weise angeordnet waren, als Fixpunk-
te festgelegt. Nach dem Atzen wurde durch Vergleich der Verteilung der Graben mit
der Inselverteilung vor dem Atzen die gleiche Stelle an der Oberflache identifiziert.
Die in Abbildung3.6 gezeigten Bilder sind auf diese Weise von exakt derselben Stelle
vor und nach dem Atzen aufgenommen worden. Die AFM-Aufnahme vor dem Atzen
(Abb. 3.6(a)) zeigt drei Inseln, der Abstand zwischen der mittleren und der linken Insel
ist kleiner als der zwischen der mittleren und der rechten Insel. Die Aufnahme nach 2
Min. Atzzeit ist in Abb.3.6(b) gezeigt. Abbildung.6(c) zeigt Oberflachenprofile vor

dem Atzen (gestrichelte Linie) und nach dem Atzen (durchgezogene Linie) entlang
der in Abb3.6(a) und (b) eingezeichneten Linien. AufRerhalb des Bereichs, der von
den Inseln bedeckt wird, stimmen die Oberflachenprofile exakt Gberein. Damit ist ge-
zeigt, dass die Si Oberflache durch den Atzvorgang nicht wesentlich beeinflusst wird.
Die Bereiche zwischen den Inseln sind in AlBb5(d) und (e) vergrolRert dargestellt.
Wahrend die Graben in AbB.6(e) durch ein klares Maximum in der Mitte getrennt
sind, ist eine Unterscheidung der Graben der einzelnen Ins&l&(uh) nicht maglich.

3.1.4 Modell zur Grabenbildung kurzreichweitiger Graben um
einzelne Inseln

Wie in vorigen Abschnitt gezeigt, sind die um selbstorganisierte Dome Inseln her-
um gebildeten Grében stark anisotrop, obwohl die Inseln selbst eine fast kreisférmige
Basis haben. Dies wird anhand eines repréasentativen Grabens i.Agenauer dis-
kutiert. Der gezeigte Graben stammt von einer Insel, die beéi@B@wachsen wurde.

Abb. 3.7(a) zeigt eine AFM-Aufnahme, durch die zwei Schnittlinien gelegt wurden,
die in Abb. 3.7(b) gezeichnet sind. Die durchgezogene Linie verlauft entlang einer
<110> Kristallrichtung und man erkennt, dass die Grabenbreite in dieser Richtung
etwa 180 nm betrégt. Entlang der <100> Kristallrichtung hat der Graben nur eine Aus-
dehnung von 150 nm, wie der mit einer gestrichelten Linie gezeichnete Schnitt zeigt.
Gemessen wurde die Breite des Grabens von der Stelle aus, deren Hohe in der Mitte
zwischen maximaler Hohe des Plateaus und maximaler Grabentiefe liegt. Eine stati-
stische Auswertung zeigt, dass es sich hierbei um ein generelles Phdnomen handelt,
das beim Wachstum von Dome Inseln bei verschiedenen Temperaturen auftritt (vgl.
Abschnitt3.2).
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Abbildung 3.6: AFM-Bilder von drei in einer Linie angeordneten Inseln (a) vor
dem Atzen, (b) nach dem Atzen. (c) Querschnittsprofile entlang der in (a) und (b)

eingezeichneten Linien. Die Ausschnitte (d, e) zeigen, dass die Substratoberflache
zwischen den Inseln vor und nach dem Atzen exakt gleich ist.
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Abbildung 3.7: (a) AFM-Bild eines einzelnen Stumpfs, der nach dem Atzen
einer Dome Insel zuriickgeblieben ist. (b) Querschnittsprofile entlang einer <110>
Kristallrichtung (durchgezogene Linie) und entlang einer <100> Kristallrichtung
(gestrichelte Linie). (c) Berechnetes Verspannungsprofil im Si in der Umgebung
der unteren Grenzflache einer als Kugelabschnitt angenaherten SiGe Insel.
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Dies wirft naturlich die Frage nach der Ursache flr diese Anisotropie der Graben-
breite auf. Die erste moégliche Erklarung beruht darauf, dass die Graben entstehen, um
die Verspannung um eine selbstorganisierte Insel zu verrin@@811[11]. Der Bereich
um die AuBenkanten einer Insel ist hochgradig verspalt$tflZ und die Atome in
diesem Bereich kénnen durch Diffusion aus diesem Bereich heraus die Verspannung
effektiv verkleinern. Aufgrund der Anisotropie der elastischen Eigenschaften des ku-
bischen SiGe Kristalls wird das Verspannungsfeld selbst fiir eine Insel mit kreisfor-
miger Basisflache eine vierzahlige Symmetrie aufweisen. Dies soll anhand von Abb.
3.7(c) illustriert werden. Hier wurde die Verspannungsenergiedichte um eine in einer
Si Matrix eingeschlossene Ge Insel aufgezeichnet. Gezeigt ist ein Schnitt parallel zur
Grundflache der Insel, die Verspannung in der Insel selbst wurde nicht berechnet, die
Grundflache ist daher in weil3 dargestellt. Die Form der Insel wurde als Kugelabschnitt
angendhert und das Verspannungsfeld durch Integration des Greenschen Tensors fur
anisotrope elastische Kontinua tuiber das Inselvolur@ditjerechnet. Die Linien glei-
cher Energiedichte haben in einigem Abstand von der Insel fast quadratische Form.
Entlang der <100> Kristallachsen ist das Verspannungsfeld weniger weit ausgedehnt
als in den <110> Richtungen. Diese Ubereinstimmung mit der beobachteten Form der
Graben fuhrt zu dem Schluss, dass die Grabenbreite durch verspannungsinduzierte
Diffusion verursacht sein kénnte und die Breite der Graben die Verteilung der Ver-
spannungsenergie widerspiegelt.

Eine weitere mogliche Interpretation der Grabenform ist, dass die Inseln zuerst
als Pyramiden entstanden sind und sich erst spéater in Dome Inseln umgewandelt ha-
ben. Bei einer Pyramide ist ein quadratischer Graben selbstverstandlich zu erwarten.
TEM [21] und STM Untersuchungen zeigen, dass die Umwandlung von Pyramiden
zu Domes Uber die Bildung abgerundeter Kanten an den Pyramidenecken beginnt. Die
beobachteten Domes kénnten also aus Pyramiden entstanden sein, deren Ecken in die
Ecken der Graben hineingereicht haben. Nach dem Umwandlungsprozess kénnen die
Domes aufgrund ihres hoheren Aspektverhaltnisses weiteres Material aufnehmen oh-
ne ihre Grundflache wesentlich zu vergré3ern. Gegen diese Interpretation spricht aller-
dings, dass in der untersuchten Probe auch bei gro3flachigen AFM-Aufnahmen keine
Pyramiden zu finden sind. Bei hbheren Wachstumsraten sind allerdings Pyramiden be-
obachtet worden, so dass nicht ausgeschlossen werden kann, dass die Pyramiden als
metastabile Strukturen auch in der vorliegenden Probe wahrend des Wachstums vor-
handen waren.

3.1.5 Taler zwischen benachbarten Inseln

Abgesehen von den Grédben um einzelne Inseln sind in der béC8§@wachsenen
Probe auch Taler zwischen benachbarten Inseln zu erkennen.

Ein Beispiel fur ein solches Tal ist in AbB.8 gezeigt. In der AFM-Aufnahme
(Abb. 3.8(@)) ist zu erkennen, dass zwischen den Inseln auf dieser Aufnahme Graben
verlaufen. Die Tiefe dieser Graben ist auf der Verbindungslinie zwischen den Inselmit-
telpunkten maximal; auf dem Bild sind die Verbindungen zwischen den Inseln daher
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Abbildung 3.8: (a) AFM Bild zweier nahe beieinander liegender Graben, die
durch ein Tal verbunden sind, das in der AFM-Aufnahme als leicht dunklere Ver-

bindungslinie sichtbar ist. Die Hohenprofile (b) und (c) zeigen ebenfalls deutlich
die Absenkung zwischen den Graben.
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abgedunkelt. Durch die AFM-Aufnahme wurden zwei senkrechte Schnitte gelegt, die
in Abb. 3.8(a) als gepunktete Linien eingezeichnet sind. Der in AbB(b) gezeigte
Schnitt verlauft ungeféahr durch die Mittelpunkte der beiden Inseln. Die Inselkanten
haben eine Entfernung von 400 nm. Zwischen dem Plateaumaximum und der grof3ten
Grabentiefe liegt ein Hohenunterschied von 6.8 nm. An der mit M markierten Stelle
in der Mitte zwischen beiden Inseln ist das Oberflachenniveau 3.7 nm tiefer als das
Plateau. Dagegen liegt die mit N markierte Stelle deutlich héher. Entlang der Linie
sind in dieser Richtung auf3erhalb des Bildbereichs erst in grélerem Abstand Inseln
zu finden. Das zwischen den beiden Inseln entstandene Tal wird noch deutlicher im
Schnitt, der durch die Punkte L und M verlauft und in ABIB(c) gezeigt ist. Hier ist

zu sehen, dass der Punkt M weit tiefer liegt als der Rest des Schnittprofiles. Dass das
Hohenprofil zum linken Rand hin und rechts von Punkt L abféllt, liegt an den Inseln,
die in den Ecken der AFM-Aufnahme teilweise zu sehen sind. Eine genaue Betrach-
tung grofl3flachiger AFM-Aufnahmen zeigt, dass die Oberflache komplett von Graben
durchzogen ist (AblB.4(c) und (d), siehe $0).

Wie gezeigt wurde, sind die Inseln hochgradig mit Si vermischt und dieses Si
stammt aus den Bereichen zwischen den Inseln. Da es verninftig ist anzunehmen, dass
das Si aus der Substratoberflache in der unmittelbaren Umgebung der Inseln stammt,
ist es klar, dass es bei eng benachbarten Inseln zu einer Konkurrenz um das eindiffun-
dierende Si kommt. Mithilfe dieser Annahme kann die beobachtete Tiefe der Téler in
einem einfachen Diffusionsmodell beschrieben werden.

In Abb. 3.9a) sind die Tiefen Abhangigkeit vom Abstand zur nachsten Insel auf-
getragen. Bei der Auswertung wurden nur Inseln bertcksichtigt, die parallel zu den
<100> Kristallrichtungen angeordnet waren. Die Messwerte fur die maximale Gra-
bentiefe sind mit ausgefillten Symbolen gezeichnet, die weiRen Symbole zeigen die
Absenkung des Substratniveaus genau in der Mitte zwischen zwei Inseln an. Wahrend
die maximale Grabentiefe keine Korrelation mit dem Abstand aufweist, liegt der Mit-
telpunkt zwischen zwei Inseln umso tiefer, je enger die Inseln beieinander liegen. Dies
ist in Abb. 3.9(b) fur die <110> Richtung gezeichnet, auch hier ergibt sich derselbe
Trend, nur dass die absoluten Werte der Grabentiefe in dieser Richtung héher sind. Fur
Inselabstande unter 300 nm Uberlappen die kurzreichweitigen Graben so stark, dass
nicht mehr von einem Tal zwischen den beiden Inseln gesprochen werden kann. Wie in
Abbildung 3.4 zu sehen, existieren kaum Inseln, die einen so geringen Abstand haben.
Das einzige gemessene Inselpaar mit einem Abstand unter 300 nm ist in Abbildung
3.9(b) als gemischtes schwarz/weil3es Symbol eingetragen.

Die Diffusion wird mit einem 1D Modell beschrieben. Betrachtet wird eine Si
Schicht der Hohé,, deren Hohen' durch die Eindiffusion des Si in die Inseln ab-
nimmt. Die Abnahme der Si Schichthéhe korrespondiert in diesem Modell mit einer
Konzentrationsabnahme in einer dinnen Schicht, die zwischen zwei unendlichen Halb-
raumen eingeschlossen ist und in diese hineindiffundiert. Die Inseln fungieren als Sen-
ken, in die das Si hineindiffundiert und entsprechen den Halbraumen. Die Did&e
dunnen Schicht ist gegeben durch den Abstand zwischen den Inseln. Die Lésung der
Fickschen Diffusionsgleichung fir eine endliche Schicht der Ditke:
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Abbildung 3.9: Maximale Tiefe der kurzreichweitigen Grében (gefillte Symbo-

le) und der langreichweitigen Téler (offene Symbole) als Funktion des Abstands
zwischen den Inselkanten, gemessen (a) parallel zu den <100> Richtungen und (b)
parallel zu den <110> Richtungen. (c) Skizze eines Modells, das die Abnahme der
Tiefe der langreichweitigen Taler mit zunehmendem Abstand beschreibt.
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In den Messdaten wurde nur der Punkt in der Mitte zwischen den Inseln betrachtet.
Fur den betrachteten Punkt bek O reduziert sich die Gleichung zu:

d
I
h' = hoerf(z(Dt)l/Z) .

Die in Abbildung3.9(c) eingezeichnete Streckehat die Langeh, —H, die let-
zendlich benutzte Formel lautet daher wegen erfc— erf:

d

h= hoerfc(Z(Dt)l/z) :

In dieser Formel wirdd, die Distanz zwischen benachbarten Inseln, als Variable
betrachtet. Gegeben ist die Zei: 400 s, die zur Deposition der Inseln bendtigt wird.
D ist der gesuchte Diffusionskoeffizient. Die durch die weiRen Symbole gezeichneten
Linien sind Fits, die mit diesem Modell berechnet wurden. Der Pararhgigibt die
maximale Dicke der Si Schicht an, die an dem Diffusionsprozess beteiligt sein kann.
Eine sinnvolle Wahl fiir diesen Parameter ware die maximale Grabentiefe um einzel-
ne Inseln, da das Silizium bis zu dieser Tiefe mit Sicherheit an der Diffusion beteiligt
ist. Um die Rechnung nicht durch zu viele Annahmen einzuschréanken, \yiaiser
als freier Parameter betrachtet. Es zeigt sich, dass der durch Kurvenanpassung berech-
nete Parametdr, vergleichbar mit der beobachteten maximalen Grabentiefe ist. Dies
bestatigt, dass ein enger Zusammenhang zwischen den Grében um die einzelnen In-
seln und der Absenkung des Substrats weit weg von den Inseln besteht. Fir Inseln,
die entlang der <100> Kristallrichtungen angeordnet sind, wurde ein Diffusionskoef-
fizient D von 0,8 x 10~*'cm?/s und eine Diffusionslange, = 2/Dt von 1120 nm
berechnet. Fur Inseln, die in <110> Richtungen angeordnet sind, ist der Diffusions-
koeffizient erheblich héher, namlidh = 1,2 x 10~ ten?/s undL 4, = 1380 nm. Diese
Diffusionskoeffizienten sind mehrere GrofRenordnungen kleiner als die bekannten Dif-
fusionskoeffizienten fur Si Diffusion auf atomar glatten OberflacHetg[ Dies ist
nicht erstaunlich, da die Si Oberflache in den hier untersuchten Proben nicht atomar
glatt ist. Die H6henunterschiede auf der Si Oberflache zwischen den Inseln lagen hier
bei mehr als 2 nm. Die grof3e Zahl atomarer Stufen kann mit grol3er Wahrscheinlich-
keit als Ursache fur die hier gefundenen Diffusionsléangen gelten. Der Unterschied der
Diffusionslangen in den <100> und <110> Kristallrichtungen lasst sich wahrschein-
lich auf dieselben Grinde zurtckfiihren, die auch zur Bildung der kurzreichweitigen,
anisotropen Graben fuhren. Es ist interessant anzumerken, dass die Diffusionslangen
von 1380 nm und 1120 nm vergleichbar mit dem mittleren Inselabstand von 730 nm
sind, der sich aus der Inseldichte und dem Inseldurchmesser errechnen lasst.
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Abbildung 3.10: AFM Bilder von Proben mit bei 75@ gewachsenen Dome
Inseln (a) vor dem Atzen und (b) nach dem Atzen.

3.2 Wachstumstemperaturen von 660C-800°C

Die bei 850C Wachstumstemperatur beobachtete Grabenbildung lasst sich auch bei
niedrigeren Wachstumstemperaturen nachweisen. Allerdings wird die Auswertung
durch das Auftreten von versetzten Superdomes und, bé58&chstumstempera-

tur, von Pyramiden erschwert. Die folgenden Abschnitte zeigen die Skalierungseigen-
schaften der Inseln und der umgebenden Graben als Funktion der Wachstumstempera-
tur. Der Zusammenhang mit der Vermischung der Inseln wird diskutiert.

3.2.1 Grabenbildung um versetzungsfreie Inseln

In Abb. 3.10sind AFM-Aufnahmen von einer Probe dargestellt, die bei einer Substrat-
temperatur von 75@ gewachsen wurde. Abbildurgy1(@a) zeigt die Probenoberfla-

che vor dem Atzen. Die Oberflache ist groRtenteils bedeckt von Dome Inseln mit ei-
nem durchschnittlichen Durchmesser von 160 nm. AulRerdem sind vereinzelte Inseln
mit Durchmessern von mehreren hundert Nanometern zu erkennen. Aus TEM Mes-
sungen ist bekannt, dass diese sogenannten Superdomes grundsatzlich Versetzungen
enthalten114]. Da in diesen Inseln die elastischen Verspannungen geringer sind als in
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Abbildung 3.11: (a) AFM Bild von bei 660C gewachsenen Inseln, das eine bi-
modale Verteilung von Dome und Pyramid Inseln zeigt. (b) Nach dem Atzen sind
tiefe Graben sichtbar, die den Dome Inseln zugeordnet werden. Die mit wei3en
Pfeilen markierten, flachen Graben werden den Pyramiden zugeordnet.

den kohérenten Inseln, sind sie bessere Senken fur Ge und erreichen daher ein wesent-
lich groReres Volumen als die nicht versetzten Inseln. Um die einzelnen Superdomes
herum sind deutlich Bereiche zu erkennen, in denen keine kohéarente Insel zu finden
ist. Dies kann dadurch erklart werden, dass das chemische Potential einer versetzten
Insel geringer ist als das einer Insel ohne Versetzun@é#f|.[ Nach Bildung einer
Versetzung kommt es zusIwALD-Reifung kdnnen, das heil3t, die Superdomes kon-
nen auf Kosten benachbarter Inseln Ge Material ansammeln. Nach dem Atzen zeigt die
Oberflache in Abb3.1Qb) die auch bei 85TC gefundenen Graben, die sich um die ko-
harenten Inseln herum gebildet haben. Auch hier sind die Graben leicht in den <100>
Richtungen elongiert. Um die inkoharenten Superdomes herum sind wesentlich gréfie-
re Graben zu erkennen als um die Dome Inseln. Wé&hrend die durchschnittliche Tiefe
der Graben um die koharenten Inseln etwa 2 nm ist, haben die Graben um die gréf3ten
versetzten Inseln eine Tiefe von mehr als 15 nm. Bei einer Wachstumstemperatur von
660°C wird, wie in Abb.3.11zu sehen ist, eine bimodale Inselverteilung beobachtet.
Neben den Dome Inseln sind in AbB.11(a) auch Pyramiden zu sehen. Nach dem
Atzen zeigen sich in AbtB.11(b) deutlich die runden Graben um die Dome Inseln.
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Abbildung 3.12: Durchschnittswerte fir Inseldurchmesser (Dreiecke), Graben-
breite parallel zu den <110> Kristallrichtungen (Kreise) und Grabenbreite parallel
zu den <100> Kristallrichtungen (Quadrate) als Funktion der Temperatur.

Graben mit eckigen inneren Kanten, die den Pyramiden zugeordnet werden konnten,
sind nicht eindeutig zu erkennen. Im Bild sind aber mehrere schwach ausgebildete
Grében zu sehen. Zwei dieser Graben sind in Abbl(b) mit Pfeilen markiert. Die

Dichte der flachen Graben ist vergleichbar mit der Pyramidendichte und daher werden
diese Graben als von Pyramiden verursacht angesehen. Fur diese Interpretation spricht
auch folgende Betrachtung: Der Beriihrungswinkel von Pyramiden mit der Oberfla-
che ist kleiner als der von Dome Inseln, und die Verspannungsenergie am Rand einer
Insel nimmt mit dem BerUhrungswinkel an der Inselkantelfif]. Bei kleineren Be-
rahrungswinkeln ist daher die treibende Kraft fiir die Grabenbildung geringer und die
Grabentiefe sollte daher kleiner sein.

In Abb. 3.12sind die Messergebnisse der gezeigten Probenserie im Temperaturbe-
reich von 660C bis 850C zusammengefasst. Bei der Auswertung wurden nur kohéa-
rente Dome-Inseln betrachtet. Die Durchmesser der Dome Inseln sind im Diagramm
mit Dreiecken gezeichnet, der Durchmesser erhdht sich mit steigender Wachstumstem-
peratur stetig von 90 nm bei 680 bis 300 nm bei 85C. Da die Inseln bei hGheren
Temperaturen signifikant mit Si vermischt sintllp, 117, 62], wurde dieser Anstieg
der Inseldurchmesser mit einer zunehmenden Vermischung der Inseln mit Si korre-
liert [118. Die Breite der Graben, welche die Inseln umgeben, steigt ebenfalls stetig
an. Grabenbreiten parallel zu den <110> Richtungen sind im Diagramm als Kreise dar-
gestellt, parallel zu <100> sind die Grabenbreiten als Quadrate gezeichnet. Wahrend
die Graben bei 66 in den <110> Richtungen durchschnittlich eine Breite von etwa
40 nm haben, ist die Grabenbreite bei 85@210 nm. Die Grabenbreite parallel zu den
<100> Richtungen ist bei allen Temperaturen zwischen 10% und 25% kleiner.
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3.2 Wachstumstemperaturen von 666800 C

Height image Amplitude image

0.4uym (Oc—==Max.
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Abbildung 3.13: AFM-Aufnahme versetzter Inseln. Links ist die Hoheninforma-
tion und rechts die Amplitude des Messsignals aufgezeichnet.

3.2.2 Gréaben bei Inseln mit Versetzungen

Eine genauere Untersuchung der nach dem Atzen sichtbaren Graben um versetzte In-
seln zeigt, dass diese Graben eine interessante Struktur besitzen. In AbldldGng
wird diese Struktur besonders deutlich im rechten Teil der Abbildung, in der die Am-
plitude des Messsignals im “Tapping Mode” gezeigt wird. Die Amplitude hat in glatten
Bereichen der Probe einen mittleren Wert, wahrend sie an Kanten, je nach Vorzeichen
der Steigung an dieser Stelle, groRer bzw. kleiner wird. Dadurch werden Stufen in der
Probe hervorgehoben und man erkennt, dass die Graben in den versetzten Proben eine
Ringstruktur ausbilden. Der innerste Ring hat in etwa die Gro3e des inneren Bereichs
bei nicht versetzten Inseln, um diesen innersten Ring herum sind mehrere, mehr oder
weniger kreisférmige, konzentrische Ringe erkennbar. Durch die groRen H6henunter-
schiede in der Probe sind diese Ringe im linken Bild, das die Hoheninformation zeigt,
weniger gut zu sehen.

Die Graben um versetzte Inseln lassen Riuckschliusse auf die Entstehung der Inseln
zu. Abbildung3.14zeigt den Graben um eine einzelne versetzte Insel. In 2ldl(b)
ist das in Abb.3.14a) eingezeichnete Hohenprofil dargestellt. Im H6henprofil sind
mehrere Stufen zu erkennen, die Breite einer Stufe liegt typischerweise im Bereich
von 10 nm. Wobei natirlich zu beachten ist, dass die Stufen eine recht unregelmafige
Form haben, wie auch in AbB.13zu erkennen ist.

Ein Wachstumsmodell zur Entstehung dieser Stufen ist in kb skizziert. In
Abb. 3.15a) ist eine Dome Insel gezeigt, die einen Graben gebildet hat. Diese Insel
hat keine Versetzung und ein hohes Aspektverhéaltnis. Die grol3en Berihrungswinkel
an den Kanten der Insel sorgen fur eine starke Verspannung an dieser Stelle und behin-
dern die weitere Anlagerung von SiGe Material an dieser Stelle. Nach Bildung einer
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O—==m15 nm =100 nm 0 100 200 300 400 500 600

Distance (nm)

Abbildung 3.14: (a) AFM-Aufnahme des Grabens unter einer versetzten Insel
und (b) Hohenprofil entlang der in (a) eingezeichneten schwarzen Linie.

(@) (b) (c)

Abbildung 3.15: Modell zur Entstehung der Ringstruktur. (a) Seitenansicht einer
Insel vor dem Einbau einer Versetzung, (b) unmittelbar nach Nukleation einer
Versetzung und (c) langere Zeit, nachdem die Versetzung gebildet wurde.
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3.3 Zusammenfassung dieses Kapitels

Versetzung ist die Verspannung an den Kanten reduziert und weitere Materialanlage-
rung sorgt fur ein rapides Wachstum der Insel in die Breite, wie in Adi(b) gezeigt
wird. Durch die schnelle Ausdehnung des Durchmessers begréabt die Insel einen Teil
des Grabens unter sich. Wie in Aldhl12gezeigt wurde, nimmt die Grabenbreite mit
zunehmender Inselgréf3e zu, so dass beim weiteren Wachstum der Insel sich ein ent-
sprechend gréf3erer Graben bilden wird. Wie in den vorherigen Abschnitten diskutiert,
ist die Interdiffusion an der Si/SiGe Grenzflache vernachlassigbar klein gegen Ober-
flachendiffusionsprozesse, so dass unterhalb der Insel die Oberflachenmorphologie vor
Bildung der Versetzung konserviert wird. Der tiefere Graben um die versetzte Insel in
Abb. 3.15c) fuhrt nun dazu, dass die Si Oberflache eine Stufe ausbildet. Weitere Ver-
setzungen fuhren dann jeweils wieder zu weiteren Stufen, die dann letztendlich das
Muster auf der Si Oberflache bilden, das nach dem Atzen der Inseln beobachtet wird.
Dieses Wachstumsmodell basiert auf der Annahme, dass die Inseln nach Einbau ei-
ner Versetzung sehr schnell in die Breite wachsen. Genau dies wurde bei in-situ TEM
Untersuchungen beobachtétlp, 120, 121]. Dort wurden Dome Inseln mit sehr ge-
ringer Rate gewachsen. Mittels Video-Aufnahmen wurde gezeigt, dass Dome Inseln
nach Bildung einer Versetzung in wenigen Sekunden ihren Durchmesser um 20 nm
erhohten, wahrend sie vorher fir Zeitraume im Bereich von 30 Minuten nicht messbar
gewachsen waren. Da bei diesen Experimenten kontinuierlich Material deponiert wur-
de, wurde angenommen, dass die Inseln zwischen den Phasen des Breitenwachstums
in die HOhe wachsen, was im TEM experimentell nicht nachweisbar war. Die Breite
einzelner Stufen in den geatzten Proben ist vergleichbar mit der Zunahme in der Brei-
te, die bei den TEM Untersuchungen gefunden wurde. Der Wachstumsmodus wurde
als “zyklisches Wachstum” bezeichnet. Auch bei den in dieser Arbeit geatzten Pro-
ben drangt sich der Vergleich mit Jahresringen geradezu auf. Die Erklarung fur die
Ringstruktur ist also, dass ein solches zyklisches Wachstum, nur um GrofRenordnun-
gen schneller, auch in den hier vorgestellten Proben stattgefunden hat.

3.3 Zusammenfassung dieses Kapitels

In diesem Kapitel wurde die Interdiffusion in stark mit Si vermischten Dome Inseln un-
tersucht. Es wurde gezeigt, dass die Inseln bei einer Wachstumstemperatur ¥6n 850
nur noch einen Ge Gehalt von etwa 25% haben. Das eindiffundierende Si gelangt tiber
Oberflachendiffusion aus dem umliegenden Substrat in die Inseln. Dies lasst sich aus
einer signifikanten Absenkung des Substratniveaus gegentiber der Si/SiGe Grenzflache
unter der Insel schliel3en.

Weiterhin fiihrt die Eindiffusion von Si zur Bildung von Graben um die Inseln. Das
Si in der unmittelbaren Umgebung einer Insel ist stark verspannt und die Bildung von
kurzreichweitigen Graben ist ein effektiver Mechanismus zur Verspannungsreduktion.
Die GroRRe der Graben skaliert mit der Grof3e der Inseln und nimmt fur koharente In-
seln mit sinkender Wachstumstemperatur ab. Zwischen benachbarten Inseln werden
langreichweitige Taler beobachtet, die sich bilden, weil die Inseln um das eindiffun-
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Kapitel 3. Interdiffusion bei hohen Wachstumstemperaturen: Dome Inseln

dierende Si konkurrieren. Bei Inseln mit Versetzungen werden besonders tiefe Graben
mit ringférmigen Strukturen beobachtet. Diese Ringstrukturen lassen sich durch eine
abrupte Zunahme der Inselbreite nach Bildung einer neuen Versetzung erklaren.
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Kapitel 4

Interdiffusion bei mittleren
Temperaturen: Koexistenz von Domes
und Pyramiden

In diesem Kapitel wird die Interdiffusion in Inseln untersucht, die im Temperaturbe-
reich von 520C bis 620C gewachsen wurden. In diesem Bereich ist im SiGe Sy-
stem ein Ubergang zwischen verschiedenen Inselformen zu beobachten. Oberhalb von
560°C wachsen Domes und Pyramiden, unterhalb dieser Temperatur werden haupt-
sachlich Hut Cluster beobachtet. In Abschditt wird die Vermischung der Inseln na-

he der Ubergangstemperatur untersucht. In Abschrittvird das Vermischungsprofil

in pyramidenformigen Inseln gezeigt und ein Modell vorgeschlagen, um den Vermi-
schungsmechanismus in diesen Inseln zu klaren. Es zeigt sich, dass die Entstehung des
Vermischungsprofils in diesen Inseln nicht verspannungsgetrieben sein kann. Das Pro-
fil lasst sich mit einem einfachen Modell erklaren, das die Vermischung wahrend des
Wachstums simuliert.

4.1 Der Ubergang von der Koexistenz von Domes und
Pyramiden zu Hut Cluster Inseln

In diesem Abschnitt wird die Vermischung von Dome Inseln, Pyramiden und Hut Clu-
stern untersucht. Durch nasschemisches Atzen wird gezeigt, dass freistehende Domes
und Pyramiden mit Si vermischt sind, wahrend bei Hut Clustern keine Vermischung
nachgewiesen werden kann. Dazu wird in Abschhitt1zunachst die Vermischung

von Inseln untersucht, die direkt nach dem Wachstum abgekuhlt wurden; im folgen-
den Abschnitt wird dem Einfluss eines Temperschritts nachgegangen. In allen Proben
wurden nach Wachstum eines Si Puffers 6 ML Ge bei einer Rate von 0,008 nm/s ab-
geschieden.

67



Kapitel 4. Interdiffusion bei mittleren Temperaturen: Koexistenz von Domes und Pyramiden

4.1.1 Vermischungszustand freistehender Inseln

Abbildung 4.1 zeigt Ge Inseln, die bei Temperaturen von 82Mis 580C gewach-

sen wurden. Bei Temperaturen unter 95&ind ausschlief3lich Hut Cluster Inseln mit
Kanten entlang der <100> Richtungen zu sehen. Die b&iG2@wachsenen Hut Clu-
ster (Abb.4.1(a)) sind kleiner als die bei hbherer Temperatur gewachsenen Inseln (Abb.
4.1(c)), die Inselgrél3e nimmt mit der Temperatur also zu.

Um die Vermischung in diesen Inseln zu untersuchen, wurden die Proben in Was-
serstoffperoxid geatzt. Wasserstoffperoxid atzt 3be, Legierungen miix > 65%.
Nach dem Atzen sind alle Inseln, die bei 320und 540C gewachsen wurden, ver-
schwunden (Abb4.1(b) und (d)). Dies zeigt, dass der Ge Gehalt bei diesen Tempera-
turen in der gesamten Insel gréf3er als 65% ist. In den Abbildungen ist eine Feinstruk-
tur erkennbar, die darauf hindeuten kénnte, dass bei diesen Temperaturen schon eine
gewisse Vermischung stattgefunden hat. Die Vermischung ist aber noch nicht stark
genug, so dass keine erkennbaren Inselreste zurtickbleiben.

Ein ganz anderes Bild zeigt sich in der Versuchsreihe, in der die Inseln bei Tempe-
raturen zwischen 56C und 620C gewachsen wurden (Abd.1(e)-(h) und Abb4.2).
Hier sind in allen Bildern Dome Inseln zu sehen. In ABLl(e) koexistieren sie mit
Hut Cluster Inseln, wahrend in Ab#.1(g) und Abb.4.2(a) eine bimodale Verteilung
von Domes und Pyramiden zu sehen ist. AbB(b) zeigt eine monomodale Verteilung
mit ausschlie3lich Dome Inseln.

Das Atzen in Wasserstoffperoxid zeigt, dass die Inseln alle signifikant mit Si ver-
mischt sind. Von allen Inseln sind nach dem Atzen Reste zu sehen, die darauf hinwei-
sen, dass die Inseln an dieser Stelle mit mehr als 35% Si vermischt waren. Wahrend die
Reste der langgezogenen Hut-Cluster in AbK(f) kaum eine Struktur zeigen, sind
bei den Resten der Dome Inseln deutliche Ringstrukturen zu sehen. Dies weist darauf
hin, dass die Si Vermischung in den Domes gréf3tenteils am Rand stattfand. Die mei-
sten Ringe sind nicht perfekt, sondern zu einer Seite hin abgeflacht. Diese recht grol3e
Inhomogenitat der Strukturen scheint auf zuféllige Fluktuationen wahrend des Wachs-
tums zurtickzufihren sein, da keine besondere RegelmaRigkeit zu erkennen ist. Die-
selben grundséatzlichen Merkmale sind in ABbl(h) zu erkennen. Auch hier werden
die Dome Inseln durch das Atzen angegriffen und haben nachher eine unsymmetrische
Form. Allerdings ist durch die hohere Wachstumstemperatur die Si Vermischung star-
ker und die Atzlosung hat nur noch einen relativ geringen Effekt. In den Pyramiden
ist nach dem Atzen eine kreuzférmige Struktur zu erkennen, diese wird im Folgenden
noch genauer untersucht.

Bei den beiden héchsten Wachstumstemperaturen (Al&xc) und (d)) ist auf
den ersten Blick kaum ein Unterschied zwischen den nicht geatzten und den geéatz-
ten Strukturen zu sehen. Durch Vergleich der Durchschnittshéhen der Inseln lasst sich
aber zeigen, dass auch diese Proben geétzt werden. Die Durchschnittshéhe der Inseln
nimmt bei 620C von ca. 15 nm auf ungefahr 10 nm ab.
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4.1 Der Ubergang von der Koexistenz von Domes und Pyramiden zu Hut Cluster Inseln

As grown Etched
31% H,0,: 69% H,O; 2 min.

(@) (b)

520°C

540°C

560°C

580°C

O 5nm

Abbildung 4.1: AFM-Aufnahmen von Ge Inseln, die bei Temperaturen zwischen
520°C und 580C gewachsen wurden, direkt nach dem Wachstum (linke Spalte)
und nach einem Atzschritt in einer Wasserstoffperoxidldsung (rechte Spalte).
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As grown Etched
31% H,0,: 69% H,0; 2 min.

600°C

620°C

OEE 5nm

Abbildung 4.2: AFM-Aufnahmen von Ge Inseln, die bei Temperaturen von
600°C und 620C gewachsen wurden. (a),(b) Direkt nach dem Wachstum und
(c),(d) nach einem Atzschritt in einer Wasserstoffperoxidlosung.
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4.1 Der Ubergang von der Koexistenz von Domes und Pyramiden zu Hut Cluster Inseln

As grown Etched
31% H,0,: 69% H,0; 2 min.

No anneal

500 s Anneal

O W 5nm v 300 Nm <100> —>

Abbildung 4.3: AFM-Aufnahmen von Ge Inseln, die bei 58D gewachsen wur-
den, (a) direkt nach dem Wachstum, (b) nach einem in-situ Temperschritt von
500 s, (c) nach einem Atzschritt in Wasserstoffperoxid und (d) nach Tempern und
Atzen.

4.1.2 Temperversuche

Die in diesem Abschnitt vorgestellten Proben wurden ber86fewachsen, der nied-
rigsten Temperatur, bei der Dome Inseln beobachtet wurden. Mit einem Temperschritt,
bei dem die Substrattemperatur nach dem Wachstum fir 500 s atE Hf#halten
wurde, wurde die Stabilitat der Inselverteilung und die zeitliche Entwicklung der Ver-
mischung untersucht. Die Ergebnisse sind in den AFM-Aufnahmen in Al3bzu
sehen.

Abb. 4.3(a) zeigt die Oberflache vor einem Temperschritt. Zu sehen sind Dome In-
seln und gleichzeitig langgezogene Hut Cluster Inseln. Nach dem Temperschritt sind
die Hut Cluster komplett verschwunden, wie Aldb3(b) zeigt. Stattdessen sind nur
noch Pyramiden mit quadratischer Grundflache zu sehen und die Durchschnittsgro-
Re der Dome Inseln hat gleichzeitig zugenommen. Dies bestatigt, dass bei den hier
gewahlten Wachstumstemperaturen Hut Cluster instabil si@d und nach kurzer
Temperzeit durch Pyramiden und Domes ersetzt werden, die relativ stabill3jnd [
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Kapitel 4. Interdiffusion bei mittleren Temperaturen: Koexistenz von Domes und Pyramiden

Der Atzschritt in Wasserstoffperoxid zeigt, dass die Komposition der Inseln durch
den Temperschritt signifikant gedndert wurde. Ohne den Temperschritt bleiben nach
dem Atzen nur sehr flache Strukturen zuriick (ABI%(c)). Die Dome Inseln zeigen
eine leichte Ringstruktur im Innern, wéahrend von den Hut Clustern ein mehr oder
weniger strukturloser Rumpf zurtickbleibt. Nach dem Tempern (At8§d)) sind die
zuruckbleibenden Strukturen véllig anders. Die Dome Inseln werden kaum noch ge-
atzt, was damit erklart werden kann, dass diese wahrend des Temperschritts stark mit
Si vermischen.

Zumeist wird in die Domes nur eine Ecke hineingeétzt. Diese lateral sehr inho-
mogene Vermischung ist eine Fortsetzung eines Trends, der schon vor dem Tempern
zu beobachten war. Auch vor dem Tempern sind die dort beobachteten Ringstrukturen
sehr inhomogen, was darauf hindeutet, dass das Si nicht gleichmaRig von allen Sei-
ten her in die Inseln gelangt. Wahrscheinlich hat diese Inhomogenitat mit dem Uber-
gang zwischen Pyramiden und Domes zu tun. STM-Aufnahrti@d zeigen Uber-
gangsstrukturen zwischen Pyramiden und Domes, die zuvor schon bei Echtzeit TEM-
Aufnahmen beobachtet wurde®i]. Im AFM sind diese Ubergangsstrukuren kaum
von Dome Inseln zu unterscheiden. Die Facettierung der Ubergangsstrukturen ist nicht
so symmetrisch wie bei Domes. Die Basisflache der Pyramiden ist noch erkennbar,
aber die Spitzen dieser Inseln liegen nicht in der Mitte der Basisflache. Es ist zu erwar-
ten, dass in diesen unsymmetrischen Ubergangsstrukturen die Si Verteilung ebenfalls
unsymmetrisch ist. Auch nach der vollstandigen Umwandlung einer Ubergangsstrukur
zu einer Dome Insel bleibt die unsymmetrische Materialverteilung in der Inseln er-
halten, da die Diffusion im Volumen bei der Wachstumstemperatur sehr klein ist. Die
Materialverteilung in geatzten Inseln spiegelt damit den Ubergangsprozess wider, den
die Inseln bei der Umwandlung in Dome Inseln durchlaufen haben.

4.2 Lateral inhomogene Zusammensetzung in Pyrami-
den

Die chemische Zusammensetzung von Pyramiden wurde mit Hilfe einer Probe genauer
untersucht, die bei 56€ gewachsen wurde und selbstorganisierte Inseln aus 6 ML Ge
enthalt. Diese Probe wurde nach dem Wachstum fiir 500 s getempert. Wie in Abschnitt
4.1.2erlautert, ist in dieser Probe eine bimodale Verteilung von Pyramiden und Domes
zu beobachten.

4.2.1 Experimentelle Ergebnisse

Die Abbildung4.4(a) zeigt eine AFM-Aufnahme der Probenoberflache (unten) und
eine vergrolRerte dreidimensionale Darstellung einer reprasentativen Pyramide. Diese
Probe wurde fur zwei Minuten in Wasserstoffperoxid geatzt und nochmals gemessen.
Das Ergebnis ist in Abbildungd.4(b) zu sehen. Insbesondere féllt die Form der geatz-
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4.2 Lateral inhomogene Zusammensetzung in Pyramiden

Abbildung 4.4: AFM-Aufnahmen von Pyramid Inseln (a) direkt nach dem
Wachstum und (b) nach einem zweiminiitigen Atzschritt in Wasserstoffperoxid.
Die dreidimensionalen Darstellungen in der oberen Zeile stellen die in der unte-
ren Zeile mit gestrichelten Linien umrahmten Pyramiden vergrél3ert dar.
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Abbildung 4.5: Schematische Darstellung der mittels FEM simulierten Geome-
trie. Es wurde die Verspannung in einem Modell berechnet, das aus einer frei-
stehenden Pyramide, einer darunterliegenden SiGe Benetzungsschicht und einem
Si Substrat besteht. Aufgrund von Symmetrieeigenschaften konnte der Berech-
nungsaufwand auf ein Achtel des Modells reduziert werden.

ten Pyramiden auf. Diese haben ein deutlich sichtbares Kreuz in der Mitte, das dadurch
zustande kommt, dass die Mitte der Basiskanten und das Zentrum der Pyramiden stark
geatzt wurde. Die dreidimensionale Vergréf3erung zeigt besonders deutlich, dass von
der Pyramide nach dem Atzen vier Erhebungen zuriickgeblieben sind, die den Ecken
der vormaligen Pyramide entsprechen. Dieses Ergebnis deutet darauf hin, dass die Py-
ramidenecken stark mit Si vermischt sind, so dass die Atzldsung in den Ecken das
Material nicht entfernen kann, wéhrend der Rest der Pyramide komplett weggeatzt
werden kann. Dies wirft die Frage auf, wie es zu dieser Si Anreicherung in den Ecken
kommt. In Abschnit4.2.2wird der Frage nachgegangen, ob die beobachtete Kompo-
sition die Verspannung der Pyramiden minimiert und somit energetische Ursachen hat.
Dazu wird die Verspannung von Pyramiden mit verschiedenen Kompositionsprofilen
(einschlie3lich des beobachteten) simuliert. Aus den Daten der Simulation werden die
Verspannungsenergien fur die verschiedenen Kompositionsprofile berechnet und ver-
glichen. In Abschnit#.2.3wird ein einfaches kinetisches Modell vorgestellt, mit dem

die Vermischung wahrend des Wachstums einer Pyramide simuliert werden kann. Die
Ergebnisse dieser Simulation sind Kompositionsprofile, die mit den experimentellen
Daten verglichen werden kdnnen.

4.2.2 \Verspannungsfeld einer freistehenden Pyramide

Zur Untersuchung der Verspannung einer mit Si vermischten Pyramide wurden FEM
Rechnungen durchgefihrt, in denen verschiedene 3D Profile fur die Si Verteilung in-
nerhalb der Pyramide verglichen wurden. Die Geometrie der simulierten Pyramide ist
in Abb. 4.5 gezeigt. Die Pyramide hat eine Hohe von 5.6 nm und sitzt auf einer Be-

netzungsschicht von 1 nm Dicke. Darunter befindet sich das Si Substrat, das in der
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4.2 Lateral inhomogene Zusammensetzung in Pyramiden
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Abbildung 4.6: Seitenansicht dreier Vermischungsprofile innerhalb der Pyrami-
de, fur welche die resultierende Verspannung berechnet wurde. Profil A ist eine
homogene Vermischung, B ein vertikaler Gradient und C ein horizontaler Gradi-
ent, bei dem der Ge Anteil zu den Ecken hin abnimmt, wie in der Aufsicht gezeigt.

FEM Rechnung wesentlich gréf3er als in der Skizze war, damit die Randbedingungen
keine Ruckwirkungen auf die Verspannung der Pyramide haben. Die Randbedingun-
gen fur das Si Substrat waren, dass an der Unterseite und der Aul3enseite des Substrats
keine Verspannungen auftreten dirfen. Fir die Benetzungsschicht war die Randbedin-
gung an den Aul3enseiten, dass nur rein biaxiale Verspannung erlaubt war. Aufgrund
der Symmetrieeigenschaften der Struktur konnte die FEM Rechnung auf eine Achtel-
pyramide beschrankt werden, wie in der Skizze mit gepunkteten Linien gezeigt. Die
dazu notwendige Randbedingung war die Forderung nach Spiegelsymmetrie entlang
der Symmetrieachsen. Nach Beendigung der Rechnung wurden dann die Ubrigen Teile
der Pyramide durch Spiegel- und Translationsoperationen rekonstruiert. Simuliert wur-
den drei verschiedene Vermischungsprofile, die in AbBgezeigt sind. Die gezeigte
Seitenansicht ist jeweils ein diagonaler Schnitt durch die Pyramide, wie er ird&bb.
durch die quer durch die Pyramide verlaufende, gestrichelte Linie angedeutet wird. In
allen drei Profilen besteht die Pyramide insgesamt aus 77% Ge und 23% Si. Im Profil
A wurde die Verspannung flr eine Pyramide aus einer homogeggsGsi, ,; Legie-

rung berechnet. Im Profil B nimmt die Ge Konzentration von der Basis zur Spitze hin
zu. Es wurde ein linearer, vertikaler Gradient angenommen, beginnend bei 70% Ge
hinauf bis 100% Ge an der Spitze. Im Profil C schlief3lich wurde eine Si Anreicherung
in den Ecken der Pyramiden berechnet, die Komposition &ndert sich zu den Ecken hin
linear von reinem Ge zu reinem Si. Dieses Kompositionsprofil ist zusatzlich zur Seiten-
ansicht auch in der Aufsicht gezeigt. Fir alle Pyramiden wurde mit FEM Simulationen
die dreidimensionale Verspannungsenergiedichte berechnet. Abbiddungigt Mo-

dell A, die Pyramide mit konstantem Ge Gehalt im gesamten Volumen. Dargestellt ist
die Energiedichte entlang verschiedener Schnitte. Ablfa) zeigt einen vertikalen
Schnitt durch die Mitte der Pyramide parallel zu den Basiskanten. Die Abbildungen
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Abbildung 4.7: Verspannungsenergiedichte einer Pyramide mit konstantem Ge
Anteil. Gezeigt sind (a) eine Seitenansicht und verschiedene dazu senkrechte
Schnitte. Die Aufsichten (b)-(d) sind Schnitte durch die Pyramide, (e) ist ein
Schnitt durch die Benetzungsschicht und (f) ein Schnitt durch das Si-Substrat.
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4.2 Lateral inhomogene Zusammensetzung in Pyramiden
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Abbildung 4.8: Verspannungsenergiedichte einer Pyramide mit zur Spitze hin
zunehmender Ge Konzentration. Gezeigt sind (a) eine Seitenansicht und verschie-
dene dazu senkrechte Schnitte. Die Aufsichten (b)-(d) sind Schnitte durch die Py-
ramide, (e) ist ein Schnitt durch die Benetzungsschicht und (f) ein Schnitt durch
das Si-Substrat.

4.7(b) bis (d) zeigen horizontale Schnitte durch die Pyramide in verschiedenen Hohen.
Abb. 4.7(d) schneidet die Pyramide knapp oberhalb der Oberflache der Benetzungs-
schicht. Die Abb4.7(e) zeigt einen Schnitt durch die Benetzungsschicht unterhalb der
Pyramide und Abb4.7(f) zeigt einen Schnitt im Si Substrat. Die vertikale Position der
Schnittebenen ist in Ablal.7(a) skizziert. Die Verspannungsfelder in Alsb7(e) und

(f) zeichnen sehr klar die Umrisse der Pyramide nach. Die Pyramidenspitze ist flr das
Modell mit konstantem Ge Gehalt der Bereich, in dem die grof3te Verspannungsrela-
xation beobachtet wird. Dies ist an der niedrigen Verspannungsenergie der Spitze in
Abb. 4.7(a) und (b) zu sehen.

Abb. 4.8 zeigt die Verspannungsenergiedichte fur Modell B, die Pyramide mit Ge
Gradient in vertikaler Richtung. Die Verteilung der Energiedichte ist qualitativ sehr
ahnlich zu Modell A. Bei genauerer Betrachtung fallt aber auf, dass die Abbildungen
4.8(d) und (e) dunkler sind, das heif3t, die maximalen Werte der Energiedichte sind
kleiner. Die Seitenansicht der Pyramide in ABIB(a) macht deutlich, dass die Pyra-
midenspitze in diesem Modell weniger relaxiert ist als im Modell A. Diese Beobach-
tungen sind unmittelbar plausibel: Im unteren Teil der Pyramide ist durch den hohen
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Abbildung 4.9: Verspannungsenergiedichte einer Pyramide mit zu den Ecken

hin zunehmender Si Konzentration. Gezeigt sind (a) eine Seitenansicht und ver-
schiedene dazu senkrechte Schnitte. Die Aufsichten (b)-(d) sind Schnitte durch
die Pyramide, (e) ist ein Schnitt durch die Benetzungsschicht und (f) ein Schnitt

durch das Si-Substrat.

Si Gehalt die Verspannungsenergie geringer, da die Gitterfehlanpassung zum Substrat
reduziert ist. Dagegen ist in der Spitze die Gitterfehlanpassung grof3er als in Modell A
und die Relaxation des Materials fallt gegeniiber Modell A kleiner aus.

Abb. 4.9 zeigt die Verteilung der Verspannungsenergie in Modell C, in dem eine
zunehmenden Si Anreicherung zu den Ecken hin simuliert wurde. Im Vergleich zu den
ersten beiden Modellen stellt sich diese Energieverteilung vollig anders dar. Die Ecken
sind, wie durch den hohen Si Anteil zu erwarten, nur sehr gering verspannt. Daflr sind
allerdings starke Maxima der Verspannungsenergiedichte durch die horizontale und
vertikale Mittellinie der Pyramide zu erkennen. Hier besteht die Pyramide aus reinem
Ge, das entsprechend stark verspannt ist. Besonders stark ist die Verspannung in den
Mitten der Basiskanten, da hier das Ge keine Mdglichkeit hat, elastisch zu relaxieren.

Fir einen quantitativen Vergleich wurde die Uber das Volumen integrierte Verspan-
nungsenergi€, = f, 1/2c;, &, &, dV der drei Modelle berechnet. Dabei wurden ver-
schiedene Volumin® ausgewertet: In einer Rechnung wurde die Auswertung auf die
Pyramide selbst beschrankt, wahrend bei einer zweiten Rechnung das Substrat und die
Benetzungsschicht mit einbezogen wurden. In beiden Fallen ist das Ergebnis gleich:
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4.2 Lateral inhomogene Zusammensetzung in Pyramiden

Die Gesamtenergie ist fir Modell B minimal, wahrend Modell C keine Verringerung
der Verspannungsenergie gegenuber Modell A liefert. Dass dieses Ergebnis plausibel
ist, zeigt auch ein Vergleich der Abbildungdn7 und 4.8. In Modell B ist nur ein
vergleichsweise kleiner Bereich nahe der Pyramidenspitze gegenuber Modell A star-
ker verspannt, wahrend das gro3e Volumen nahe der unteren Basis merklich weniger
verspannt ist. Die kleinere Verspannung nahe der Basis ist besonders gut im direkten
Vergleich der Verspannung in der Benetzungsschicht (Abbildudg) und4.8(e)) zu

sehen. Modell A zeigt, dass die Verspannung in den Ecken nicht besonders stark ist,
die maximalen Verspannungswerte werden bei konstanter Komposition der Pyramide
in den Mitten der Kante erreicht (Abbildung7(e)). Dies macht klar, dass die An-
reicherung von Si in den Ecken die Gesamtverspannung nicht verringern kann. Die
relativ schwache Verspannung der Ecken in Modell C wird mit einer sehr grof3en Ver-
spannung in der Mitte der Kanten erkauft. In dieser Betrachtung verspricht die beob-
achtete Si Anreicherung in den Ecken also schon vom Ansatz her keine Verringerung
der Gesamtverspannung. Aus energetischen Grinden erscheint die beobachtete Si Ver-
teilung nicht bevorzugt, daher muss fur die experimentellen Ergebnisse eine kinetische
Erklarung gefunden werden.

4.2.3 Wachstumsmodell zur Erklarung der beobachteten Vermi-
schung

Das in diesem Kapitel vorgestellte Modell zur Erklarung der Si-Vermischung in Ge
Pyramiden ful3t auf der Annahme, dass die Vermischung allein durch Oberflachendif-
fusion verursacht wird. Die Wachstumstemperaturen in den Experimenten sind relativ
gering und erheblich niedriger als bei typischen Experimenten, in denen Volumendif-
fusion untersucht wurdelp4, 125. Aul3erdem ist kein Grund ersichtlich, warum das

Si aus dem Substrat nur in die Ecken der Pyramide diffundieren sollte und nicht in die
Mitte der Pyramide. Ferner ist im Experiment eine deutliche Vertiefung in der Mit-

te der Insel zu sehen und somit ist klar, dass dieser Teil der Insel nicht stark mit Si
vermischt sein kann. Dies zeigt, dass die Volumendiffusion an der unteren Grenzfla-
che vernachlassigbar ist. Diese Schlussfolgerung wird auch dadurch untermauert, dass
sehr scharfe Grenzflachen zwischen dem Si des Substrats und dem SiGe der Insel in
TEM Messungen (vgl. Abschni&.1.3 und in Réntgenmessungetd8 25] beobach-

tet wurden.

Im Fall der Oberflachendiffusion ist unmittelbar ersichtlich, dass die Pyramiden-
kanten starker mit Si vermischen als der zentrale Bereich der Pyramide. Wenn nun die
Diffusionslange des eindiffundierenden Si hinreichend klein ist, werden die Ecken der
Pyramide starker mit Si vermischen als die Seiten, da in den Ecken das Si von zwei
Seiten eindiffundieren kann. Auf dieser Grundidee wurde ein Wachstumsmodell fir
die Pyramide entworfen, das in Abb.10illustriert ist. Abb.4.10(a) zeigt eine Sei-
tenansicht mit den betrachteten atomaren Prozessen. Die Pyramide wéchst tber den
Eintrag von Material, das aus zwei unterschiedlichen Quellen stammt und mit zwei
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Abbildung 4.10: Skizze eines Wachstumsmodells zur Si Anreicherung in den Py-
ramidenecken. Die Seitenansicht (a) zeigt die beteiligten Prozesse: Ge-Wachstum
mit einer Rate g, und Diffusion aus der Benetzungschicht mit einer Ratg, -

Die Aufsicht (b) zeigt einige exemplarische Si Atome aus der Benetzungsschicht
zusammen mit ihrer Diffusionslangs,.

Rateny g undrpy, in die Pyramide gelangt. Die erste Ratg ist die Rate, mit der

Ge deponiert wird. Diese Ge Atome erreichen die Oberflache, diffundieren und werden
in der Pyramide eingebaut. Zusatzlich wachst die Pyramide mit derRatetber die
Eindiffusion von Material aus der vor dem Inselwachstum vorhandenen Benetzungs-
schicht. Die Benetzungsschicht ist zu einem gewissen Teil mit Si vermis26t das

auf diese Weise in die Pyramide gelangen kann. Die Diffusionslapgies Si ist in

Abb. 4.1Q@) und (b) eingezeichnet. In der Aufsicht in Algb1Qb) wird deutlich, dass

eine Diffusionslange kleiner als die Seitenlange der Pyramide . dazu flhrt, dass

sich das Si in den Ecken ansammelt. Dies geschieht einfach deswegen, weil die Atome
von zwei Seiten kommen kénnen, wahrend sie sich in der Mitte der Basiskante nur von
einer Seite der Pyramide nahern kénnen.

Aufbauend auf diesem Modell wurde ein Programm erstellt, dass die Si Vermi-
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4.2 Lateral inhomogene Zusammensetzung in Pyramiden

schung wahrend des Wachstums einer Pyramide simuliert. Die Simulation wurde auf
einem kubischen Gitter durchgefihrt, die Pyramide wéachst mit einem festgelegten
Kontaktwinkel von 11,3, der zu den experimentell beobachteten {105} Facetten kor-
respondiert. Der Wachstumszyklus wurde wie folgt simuliert: Die Ge Atome, die bei
der Pyramide ankommen, werden gezahlt und es wird der Pyramide jeweils eine voll-
standige Atomlage hinzugeflugt, sobald genug Atome durch Deposition oder Eindiffu-
sion hinzugekommen sind. Zwischen dem Wachstum sukzessiver Ge Schichten wird
die Si Eindiffusion an der Oberflache simuliert, indem zuféllig eine Position an einer
Stufenkante der Pyramide ausgewahlt wird und als néchstes isotrop ein Atom in einem
Abstandr von der Anfangsposition ausgesucht wird. Dabei ist die Wahrscheinlich-
keit P(r), ein Atom in einer Distanz zu wéahlen, durchiP(r) = expg(—r/Lp) gegeben.
Wenn das ausgesuchte Atom sich in der Benetzungsschicht befindet, wird es der Pyra-
mide hinzugefugt. Wenn es ein Si Atom ist, wird es an der Position an der Stufenkante
eingebaut, wenn es ein Ge Atom ist, wird es benutzt, um die nachste Atomlage zu
vervollstandigen. Jeder Wachstumslauf ergibt also eine Pyramide mit einer bestimm-
ten Verteilung der Si Atome innerhalb der Pyramide. Fur die Auswertung wurden eine
grof3e Anzahl Wachstumslaufe simuliert und fur jede Position in der dreidimensiona-
len Pyramide die Wahrscheinlichkeit bestimmt, an dieser Stelle ein Si Atom zu finden.
In der Simulation wurde isotrope Diffusion angenommen, obwohl die Diffusion auf ei-
ner rekonstruierten Oberflache sicherlich zu einem gewissen Grad anisotrop sein wird.
Es ist auch mdglich, dass die Diffusion auf der {105} Facette der Pyramide anders
ist als auf deM x N rekonstruierten Benetzungsschicht. Was die Benetzungsschicht
betrifft, so ist zu erwarten, dass die Anisotropie der Diffusion relativ gering ist. Auf
reinen Si Oberflachen wird einex2l Rekonstruktion beobachteitg7], in der je zwei

Si Atome an der Oberflache ein Dimer bilden. Die Dimere sind in langen Reihen an-
geordnet, was dazu fihrt dass es eine Vorzugsrichtung gibt. Die Diffusionlangen sind
sehr unterschiedlich, je nachdem ob die Diffusionsrichtung entlang oder orthogonal zu
den Dimerreihen ist. Dagegen besteht Blie<c N Rekonstruktion aus einem dichten,
zweidimensionalen Gitter orthogonaler “dimer vacancy lines” (DVL) und “dimer row
vacancies” (DRV). Hier gibt es also keine so ausgepragte Vorzugsrichtung. Fiur das
vorliegende, einfache Modell ist die Annahme einer isotropen Diffusion daher ausrei-
chend.

Die Abb. 4.11 zeigt die Konturflache innerhalb der Pyramide, an der die Wahr-
scheinlichkeit, ein Si Atom zu finden, 35% oder gréRer ist. Die Ahnlichkeit mit dem
Oberflachenprofil der geatzten Pyramiden ist offensichtlich, auch in der Simulation
zeigt sich eine tiefes Minimimum in der Mitte der Pyramide und Einschnitte jeweils
in der Mitte der Seitenflachen. Das tiefe Minimum in der Mitte der simulierten Pyra-
mide ist eine Folge des anfanglich schnellen Wachstums der Pyramide. Aufgrund des
kleinen Volumens am Anfang gelangen nur wenige Si Atome Uber Diffusion in die Py-
ramide bevor die nachste Monolage der Pyramide komplettiert ist. In spateren Phasen
des Wachstums wird eine grof3ere Anzahl Si Atome in die Pyramide eingebaut, bevor
die ndchste Monolage fertiggestellt wird. Aufgrund der inhomogenen Verteilung des
Si kann dann die Si Konzentration an einigen Stellen Gber 35% steigen.
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Abbildung 4.11: Simulierte Konturflache 35%iger Si Konzentration innerhalb
einer Pyramide mit 360 Atomen Basislange.

Fur die Berechnung des in Abl.11gezeigten Profils wurde eine Lange der Py-
ramidenbasis von 360 Atomen, eine Diffusionslange von 90 Atomen und eine Si Kon-
zentration in der Benetzungsschicht von 20% angenommen. Das Pyramidenwachstum
wahrend der Ge Deposition wurde simuliert indegy = 100r,,,, gesetzt wurde.

Zur Simulation der Wachstumsunterbrechung nach der Ge Déposition vaydach
Erreichen eines festgelegten Volumens kontinuierlich reduziert. Am Ende der Simu-
lation warrg, ~ rp\y ., das heifdt die Rate der noch nicht eingebauten Ge Atome, die
auf der Oberflache diffundieren, wurde im Vergleich zur Rate der aus der Benetzungs-
schicht eindiffundieren Atome stark verringert. Kompositionsprofile wurden auch fir
eine Reihe anderer Raten und Diffusionslangen berechnet, bei einigen Simulationen
wurde das Verhaltnis von,, undrp,,, wahrend des ganzen Wachstums fixiert. Es
stellte sich heraus, dass die grundsatzliche Form des Kompositionsprofils unabhangig
von der konkreten Parameterwahl ist, solange die Diffusionslange des Si klein gegen
die Lange der Pyramidenbasis ist.

Eine im Verhaltnis zur Inselgrof3e kleine Diffusionslange fiir Si ist also eine wich-
tige Annahme fir das Modell. Eine physikalische Begriindung fur diese kurze Diffusi-
onslange lasst sich folgendermalRen geben: Wie in Kapielkzeigt wurde, entstehen
beim Wachstum von selbstorganisierten Inseln Graben um die Inselbasis herum, deren
Breite wesentlich kleiner ist als der Inseldurchmesser. Zwar konnte die Grabenbildung
bei Pyramiden in Abschni@.2 nicht unzweifelhaft bewiesen werden, aber vieles deu-
tet darauf hin, dass auch um Pyramiden herum flache Gréaben entstehen. Selbst wenn
diese Grében bei den in diesem Abschnitt benutzten Wachstumsbedingungen nur we-
nige Monolagen tief sind, fuhrt dies zu einer Si-reichen Benetzungsschicht in unmit-
telbarer Umgebung der Pyramide. Denn die Vermischung in der Benetzungsschicht
nimmt zur Grenzflache zum Si hin z@46. Eine Reduktion der Benetzungsschicht-
dicke um die Pyramiden kann also dazu fuhren, dass Si nur aus der unmittelbaren
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Umgebung in die Inseln hineindiffundiert.

Es sei darauf hingewiesen, dass im Modell nur die Diffusionslange des Si klein
gegen die Inselgrél3e ist, die Diffusionslange des Ge geht nicht direkt in das Modell
ein. Es wird nur angenommen, dass die Diffusionslange fur Ge grol3 genug ist, um
das Wachstum perfekter Inselfacetten zu ermdglichen. Bei der Nukleation von selbst-
organisierten Inseln muss die Diffusionslange des Ge mindestens so grof sein wie der
mittlere Inselabstand, also viel gro3er als die Inselgrof3e beim Ende des Wachstums.
Hier ist allerdings zu beachten, dass bei der Nukleation einer Insel normalerweise das
Ge beteiligt ist, das wahrend des Wachstums neu auf der Oberflache auftrifft. Da dieses
Ge aus einer heissen Effusionszelle stammt, hat es eine héhere Energie als Atome, die
aus der Benetzungsschicht heraus zu diffundieren beginnen. Es scheint daher plausi-
bel, dass beim Wachstum sehr unterschiedliche Diffusionslangen gelten, je nachdem
woher die diffundierenden Atome stammen. Beim Si ist klar, dass dieses aus der Be-
netzungsschicht stammen muss, da im vorliegenden Experiment nach dem Pyramiden-
wachstum kein neues Si abgeschieden wurde. Fir das Ge lasst sich diese Vermutung
dagegen nur schwer experimentell belegen, da sich nicht feststellen Iasst, ob die Atome
schon einmal in der Benetzungsschicht eingebaut waren oder nicht.

Das Modell ist mit Sicherheit eine starke Vereinfachung der realen Prozesse wah-
rend des Ge Wachstums, aber es reproduziert sehr gut die im Experiment beobachtete
Vertiefung in der Mitte der Pyramide und die Erh6hungen in den Ecken. Dies deutet
darauf hin, dass die entscheidenden Mechanismen wéhrend des Wachstums mit diesem
einfachen Modell gut wiedergegeben werden.

4.3 Zusammenfassung dieses Kapitels

In diesem Kapitel wurde die Interdiffusion von Hut Cluster, Pyramiden und Dome
Inseln untersucht, die im Temperaturbereich von°&20is 620C gewachsen wur-

den. Fur Pyramiden und Domes konnte eine Si Vermischung experimentell fur alle
Temperaturen nachgewiesen werden, bei denen diese Inseln wachsen. Das gefunde-
ne Vermischungsprofil ist lateral nicht homogen und oft unsymmetrisch. Fur Pyrami-
den zeigt sich, dass die starkste Vermischung in den Ecken der Pyramiden beobachtet
wird. Diese Si Anreicherung in den Ecken lasst sich nicht durch verspannungsinduzier-
te Diffusion erklaren, welche die Verspannungsenergie der Inseln minimieren wirde.
Die Annahme, dass das eindiffundierende Si aus der unmittelbaren Umgebung der
Pyramide kommt, fihrt rein geometrisch zu einer Si Anreicherung in den Ecken. Ei-
ne einfache Wachstumssimulation basierend auf diesem Modell kann das beobachtete
Vermischungsprofil reproduzieren.
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Kapitel 5

Wachstum bei niedrigen
Temperaturen: Hut Cluster Inseln

In diesem Kapitel werden Hut Cluster Inseln untersucht, die bet GGfewachsen
wurden. Hut Cluster Inseln haben typischerweise die Form langgezogener Pyramiden.
Die Oberflachen dieser Pyramiden sind {105} Facetten, die Grundflachen der Pyra-
miden sind entlang der <100> Achsen des Kristalls orientiert. Schon in der ersten
Veroffentlichung zu diesen Inseln wurde vermutélt dass Hut Cluster Inseln meta-
stabile Strukturen sind, die durch kinetisch limitiertes Wachstum bei niedrigen Tem-
peraturen entstehen. Es ist also zu erwarten, dass die Interdiffusion in diesen Inseln
sich erheblich von den Vermischungsphdnomenen unterscheiden wird, die bei hdherer
Temperatur gefunden wurden.

In diesem Kapitel wird zunachst in Abschniitl die Interdiffusion einer einzel-
nen Lage von Hut Cluster Inseln untersucht. Abschhi® beschaftigt sich mit der
Untersuchung von Proben, in denen zwei Insellagen vertikal gestapelt wurden. Au-
Rerdem wird ein Vergleich zwischen Einzellage und Zweifach-Inselschicht gezogen.
In Abschnitt5.3 werden Proben vermessen, in denen die Inseln in bis zu neun Lagen
vertikal gestapelt wurden.

5.1 Charakterisierung einer einzelnen Insellage

In diesem Abschnitt werden typische Ergebnisse von AFM- und PL-Messungen an
Hut Cluster Inseln vorgestellt. Zum Wachstum der Inseln wurde reines Ge bei einer
Substrattemperatur von 50D auf Si abgeschieden. Fiur die PL-Messungen wurden
die Inseln mit 100 nm Si bei 50C Substrattemperatur iberwachsen.

5.1.1 Rasterkraftmikroskopie und Photolumineszenz

Abbildung5.1 zeigt zwei AFM-Aufnahmen, in denen die Menge des abgeschiedenen
Ge variiert wurde. Ablb.1(a) zeigt die Probenoberflache nach Deposition von 6,4 ML
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OB 2.6 M =— 500 nM <100> —>

Abbildung 5.1: Repréasentative AFM-Aufnahmen von Hut Cluster Inseln, bei
denen (a) 6,4 ML und (b) 7,4 ML Ge deponiert wurde. Der Vergleich zeigt, dass
mit zunehmender Ge Deposition die Anzahl der Inseln rasch zunimmt, wahrend
die Form der einzelnen Inseln sich nur wenig andert.

Ge. Es sind langgezogene Hut-Cluster Inseln zu erkennen. Das Verhéltnis Lange zu
Breite ist etwa 3:1 und die durchschnittliche Inselhéhe ist 1 nm. Die Inseldichte in die-
ser Probe ist ungefahr 8x 10° Inseln/cn?. In Abb. 5.1(b) ist zu sehen, dass sich an

der Form der Inseln wenig &ndert, wenn 1 ML mehr Ge abgeschieden wird, allerdings
nimmt die Inseldichte drastisch zu. Die Inseldichte ist ungefahd8'° Inseln/cn?.

In Abb. 5.2 sind Photolumineszenzspektren von Proben gezeigt, in denen genauso
viel Ge abgeschieden wurde, wie bei den Proben von denen AFM-Aufnahmen gemacht
wurden. Die durchgezogene Linie zeigt ein Spektrum, bei dem 6,4 ML Ge abgeschie-
den wurden, die gestrichelte Linie zeigt ein Spektrum bei 7,4 ML Ge Deposition. In
beiden Spektren ist ein breites Maximum bei etwa 800 meV zu erkennen, das den Hut
Cluster Inseln zugeordnet wir89]. Wenn 6,4 ML Ge deponiert werden, liegt das Ma-
ximum bei 820 meV, bei einer Deposition von 7,4 ML verschiebt sich das Maximum
zu kleineren Energien und liegt dann bei 780 meV. Diese Verschiebung zu niedrigeren
Energien ist wahrscheinlich dadurch zu erklaren, dass die Inseln einen etwas hdheren
Ge Gehalt haben, wenn mehr Ge deponiert wird. In AbscBrtvird nachgewiesen,
dass die letztendliche Zusammensetzung der Inseln entscheidend durch die Interdiffu-
sion wahrend des Uberwachsens mit Si bestimmt wird. Es ist plausibel anzunehmen,
dass diese Interdiffusion leicht unterschiedlich ausfallt, je nachdem wie grof3 die Dich-
te der Inseln ist, mit denen das ankommende Si interdiffundiert.

5.1.2 Inseldichte als Funktion des deponierten Germaniums

Wenn mehr Ge abgeschieden wird, bleibt die Form der Hut Cluster etwa gleich, wah-
rend die Dichte stark zunimmiRg. Diese Zunahme der Inseldichte mit der Menge
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Abbildung 5.2: Typische Photolumineszenzspektra einer Einzellage Hut Cluster
Inseln. Das mit einer durchgezogenen Linie gezeichnete Spektrum stammt von
einer Probe, in der 6,4 ML Ge abgeschieden wurden. Das gestrichelte Spektrum
wurde bei einer Probe gemessen, bei der 7,4 ML Ge deponiert wurden.
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Abbildung 5.3: Die Anzahl der Hut-Cluster Inseln auf der Oberflache nimmt im
Bereich um 6 ML stark zu und erreicht bei etwa 7 ML eine Sattigung.
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des deponierten Ge ist in Abb.3aufgezeichnet. Unterhalb einer Ge Schichtdicke von
etwa 6 ML findet man nur eine sehr geringe Dichte an Inseln. Ab etwa 6 ML steigt die
Inseldichte stark an. Die Dichte nimmt annahernd linear mit der Ge Schichtdicke zu
und erreicht bei etwa 7 ML eine Séttigungsdichte von mehr alsl6'° Inseln/cnf.

In diesem Bereich ist die Oberflache quasi vollstandig mit Inseln belegt. Bei groReren
Ge Schichtdicken kommt es zur Nukleation von versetzten Clus3grDie versetzten
Cluster haben zunachst nur eine geringe Dichte aber sie sind sehr grof3 im Vergleich zu
den Hut Clustern und kdnnen daher das zusétzliche Ge aufnehmen.Fur die folgenden
Abschnitte wurde eine Ge Schichtdicke von 6,4 ML als Ausgangspunkt gewahlt. Bei
dieser Schichtdicke sind ausreichend grol3e Teile der Oberflache frei von Inseln, um
eine zuverlassige Bezugsebene flr die Bestimmung der Inselh6he zu ergeben.

5.1.3 Chemische Zusammensetzung vor und nach Temperversu-
chen

Die Vermischung in Hut Cluster Inseln wurde mit einer Versuchsreihe untersucht, in
der die Inseln nach dem Wachstum flr verschiedene Zeiten auf Wachstumstemperatur
gehalten wurden. Dabei zeigt sich, dass die Form der Inseln sich auch nach Temper-
zeiten von bis zu 20 Stunden nicht grundsétzlich andert (Ab#fa) und (b)). Die

Inseln behalten die Form langgestreckter Pyramiden, wobei sich durch das Tempern
das Langen- zu Breitenverhaltnis vergroRert. Die zunehmende Elongation der Inseln
l&sst sich dadurch erklaren, dass die Energiebarriere flr das Hinzufligen einer Atomla-
ge auf der kleineren Facette niedriger ist als auf der gro3en Fat28d 9. Durch
wiederholtes Hinzuflgen einer kleinen Facette wachsen die Inseln dann in die Lan-
ge. Die Inselh@he steigt nicht wesentlich. Trotzdem &andert sich die Komposition der
Inseln signifikant, wie ein Atzschritt in Wasserstoffperoxid zeigt. Wasserstoffperoxid
atzt Si_, Ge, Legierungen mik > 65%. Ohne einen Temperschritt werden die Inseln
komplett weggeatzt, wie Abla.4(c) zeigt. Bei der Probe, die mehr als 13 Stunden auf
Wachstumstemperatur gehalten wurde, werden die Inseln nicht mehr komplett durch
den Atzschritt entfernt. Der Vergleich zwischen Alib4(b) und (d) zeigt, dass die
Strukturen auf der Oberflache die gleiche Grundflache und Dichte wie die Inseln ha-
ben und daher als Inselreste nach dem Atzen identifiziert werden konnen. Allerdings ist
die Hohe durch das Atzen mehr als halbiert. Die Inselreste bestehen aus eineedi
Legierung, deren Ge Konzentration geringer als etwa 65% ist. Ein weiterer Atzversuch
wurde mit einer SiGe Atze (HF:}0,:CH;COOH) durchgefiihrt, die Ge bis hinunter

zu einer Konzentration von 10% mit einer Rate von 3 nm/Min. &#}. [Nach einem
Atzschritt von nur 5 Sekunden sind die Inseln in beiden Proben komplett entfernt (Abb.
5.4(e) und (f)). Wenn man die publizierten Atzraten zugrunde legt, kann die minimale
Ge Konzentration in den getemperten Inseln auf mindestens 15% abgeschatzt werden.
Zusammenfassend kann also gefolgert werden, dass sich die freistehenden Hut Cluster
Inseln mit einer endlichen, aber sehr geringen Rate mit dem Si Substrat vermischen.
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5.1 Charakterisierung einer einzelnen Insellage

no annealing

48 000 s anneal

Etched Etched
As grown 31% H,0,: 69% H,O; 2 min. 1 HF:2 H,0,:3 CH,COOH; 5 s
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Abbildung 5.4: AFM-Aufnahmen vor (obere Reihe) und nach (untere Reihe)
einem Temperversuch. Verglichen mit (a) den Inseln direkt nach dem Wachstum
sind (b) die getemperten Inseln etwas langgestreckter. Atzen in Wasserstoffper-
oxid zeigt, dass (c) die nicht getemperten Inseln komplett weggeatzt werden, wah-
rend von (d) den getemperten Inseln Reste zurlickbleiben. Atzen in BPA Lésung
entfernt sowohl (e) die nicht getemperten als auch (f) die getemperten Inseln.
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Abbildung 5.5: Die Oberflachenrauigkeit einer mit Si lberwachsenen Lage Hut
Cluster Inseln als Funktion der Si Deckschichtdicke. Bereits bei einer Schicht-
dicke von 3 nm Si sind keine Rauhigkeiten auf der Oberflache zu erkennen, die
mit den Inseln in Zusammenhang gebracht werden kdnnten.

5.2 Vergleich zwischen Einzellage und zweifach gesta-
pelten Inseln

In diesem Abschnitt werden Proben mit einer Einzelschicht Hut Cluster Inseln mit
Proben verglichen, in denen zwei Lagen Hut Cluster gewachsen wurden. Die Wachs-
tumsprozedur fir diese Proben war wie folgt: Zunachst wurde nach einer 60 nm Si
Pufferschicht eine Lage Ge Inseln gewachsen, dann wurde diese Inselschicht mit 3 nm
Si iberwachsen und zum Schluss wurde eine zweite Ge Schicht gewachsen. Zwischen
den einzelnen Wachstumsschritten wurden Wachstumspausen von 50 s eingelegt, in
denen die RHEED Muster analysiert wurden.

5.2.1 Bestimmung der minimalen Deckschichtdicke zur Planari-
sierung der Probenoberflache

Als Vorversuch zum vertikalen Stapeln von Hut-Cluster Inseln wurde eine Reihe Pro-
ben gewachsen, in denen die Hut-Cluster Inseln mit einer Si Schicht Uberwachsen wur-
den. Hierbei wurde die Planarisierung der Oberflache in Abh&ngigkeit der Dicke der Si
Deckschicht untersucht. Die Si Schicht wurde in dieser Probenreihe in einem Bereich
von 0,4 bis 12 nm variiert und ist in Abbildurig5 dargestellt. Nach dem Abscheiden
einer Si Schicht von 0,4 nm sind noch deutlich die Formen der Hut-Cluster Inseln zu
erkennen, wie die entsprechende AFM-Aufnahme in Abbildbirfigzeigt. Die RMS-
Oberflachenrauigkeit ist mit 0,5 nm sogar etwas hoher als bei freistehenden Inseln. Ab
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5.2 Vergleich zwischen Einzellage und zweifach gestapelten Inseln

einer Schichtdicke von etwa 1 nm Si erfolgt eine rasche Planarisierung der Oberfla-
che. Bei einer Schichtdicke von 3 nm Si weist die Oberflache eine Rauigkeit von etwa
0,13 nm auf. Die Si Oberflache ist damit etwas rauer als bei sehr dicken Si Schichten,
die eine Rauigkeit von unter 0,1 nm haben. Wie die AFM-Aufnahme fir die 3 nm Si
Deckschicht aber zeigt, ist keinerlei Struktur auf der Oberflache mehr zu erkennen,
die mit den tberwachsenen Inseln korreliert werden kdnnte. Daher wurde eine Deck-
schicht von 3 nm als ausreichend angesehen, um die Oberflache zu planarisieren.
Das Messergebnis bei einer Deckschichtdicke von 0,4 nm scheint zunachst sehr
Uberraschend. Ein dhnliches Verhalten wurde aber bei h6heren Wachstumstemperatur-
en (550C) beim Uberwachsen von Pyramiden bereits beobacB8t Dort wurde
gezeigt, dass gréfRere Pyramiden trotz Deposition von Si flr eine gewisse Zeit ihre
Form behalten. Dies wurde damit erklart, dass es abhéngig von der Ge Konzentra-
tion ein kritisches Volumen gibt, ab der die Inseln ihre Form andern. Freistehenden
Inseln &ndern ihre Form wahrend des Si-Wachstums zunachst nicht, wenn das Volu-
men der Inseln weit unter dem kritischen Volumen ist. Wie in Abschnittgezeigt,
behalten Hut Cluster Inseln ihre Form, auch wenn sie sich teilweise mit Si vermi-
schen. Es scheint also plausibel, dass auch beim Uberwachsen erst bei einer gewissen
Si Konzentration eine Anderung der Inselform einsetzt. Sobald genug Si auf der Ober-
flache vorhanden ist, setzt eine rapide Verflachung der Inselri8bh [Das Si lagert
sich vorwiegend zwischen den Inseln 43]] und sorgt damit flr eine beschleunigte
Einebnung der Oberflache. Dies erklart, warum schon bei einer geringfiigig grél3eren
Deckschichtdicke die Oberflache weitgehend planarisiert ist.

5.2.2 Zweifach gestapelte Inseln: Rasterkraftmikroskopie

Abbildung 5.6 zeigt die AFM-Aufnahme einer Einzelschicht im Vergleich mit zwei
gestapelten Schichten. In AbbilduBdi(a) ist die Einzelschicht zu sehen, die Hut Clu-

ster Inseln mit einer Inseldichte von ungefaht 3010 Inseln/cnt zeigt. Zwischen den
Inseln sind Bereiche zu erkennen, in denen die Oberflache frei von Inseln ist. Dies ist
anders in der Zweifachschicht in Abb.6(b), dort ist die Oberflache komplett mit In-

seln belegt. Aulzerdem istim unteren, rechten Teil der AFM-Aufnahme ein grol3er Clu-
ster zu erkennen, der weil3 dargestellt ist, da er die angezeigte H6henskala Ubersteigt.
Solche Cluster wachsen an Stellen, an denen sich Versetzungen gebildet 3jaben [
In Einzellagen entstehen diese versetzten Cluster erst ab einer kritischen Schichtdicke
eyt gisr di€ deutlich Gber der kritischen Schichtdiatkg, |, , fur die Bildung von Hut
Cluster Inseln liegt. Die Beobachtung dieser versetzten Cluster zusammen mit der ho-
hen Inseldichte flhrt also zu der Schlussfolgerung, dass sich die kritische Schichtdicke
sowohl fur die Insel- als auch fur die Versetzungsbildung durch das Stapeln verrin-
gert. Die Verringerung der kritischen Schichtdicke fur die Inselbildung wurde mittels
RHEED auch direkt experimentell nachgewiesen. Der Umschlag des RHEED Musters
in ein fur Inseln typisches “spotty pattern” wurde in der zweiten Schicht deutlich fri-
her beobachtetl32. Dieses Phanomen ist fir Dome Inseln wohl bekam® pnd

wurde dort durch die Verspannungsfelder der vergrabenen Inseln erklart. Direkt ober-
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Abbildung 5.6: Vergleich einer (a) einzelnen Schicht Hut Cluster Inseln mit ver-
tikal gestapelten Inseln, bei denen (b) zweimal dieselbe Menge Ge abgeschieden
wurde und (c) die Ge Menge in der zweiten Schicht reduziert wurde. Vergleichba-
re Inseldichten lassen sich nur durch Reduktion der Ge-Deposition in der oberen
Schicht erreichen.

halb einer vergrabenen Insel ist das Si an der Oberflache dehnungsverspannt, was zu
einer bevorzugten Migration von Ge an diese Stellen und damit einhergehend zu einer
frGheren Nukleation von Inseln fuhrt.

In Abb. 5.6(c) wurde die Ge Deposition in der zweiten Schicht soweit reduziert,
dass die Inseldichte in der ersten und zweiten Schicht gleich ist. Auf diese Weise wurde
die Reduktion der kritischen Schichtdicke durch das Vorhandensein der vergrabenen
Inseln quantitativ bestimmt, sie betragt 1,2 ML flr die hier benutzte Si Zwischen-
schichtdicke von 3 nm.

5.2.3 Einfluss der Segregation auf die Reduktion der kritischen
Schichtdicke

Die beobachtete Reduktion der kritischen Schichtdicke in gestapelten Inselschichten
kann auch durch Ge Segregation beeinflusst S86|] Um diesen Einfluss zu unter-
suchen, wurde eine Ge Benetzungsschicht unterhalb der kritischen Schichtdicke ge-
wachsen, diese mit 3 nm Si bedeckt und eine Inselschicht mit 6,4 ML Ge gewachsen.
Diese Probe wird in Ablb.7 mit einer Einzelschicht Hut Cluster Inseln verglichen, in

der ebenfalls 6,4 ML Ge abgeschieden wurde. Ablia) zeigt die AFM-Aufnahme

der Einzelschicht zum direkten Vergleich mit der in ABb/(b) gezeigten Schicht, in

der vorher eine Benetzungsschicht deponiert wurde. Die Inseldichte inbAlfa) ist

etwas geringer als in Abl.7(b). In Abb.5.7(c) ist die in Abb.5.7(b) gemessene In-
seldichte als weil3es Quadrat gezeigt, im Vergleich dazu sind nochmals die Daten aus
Abb. 5.3 eingetragen. Aus der Inseldichte ergibt sich eine Differenz in der kritischen
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Abbildung 5.7: Hut Cluster Inseln, die (a) direkt auf Si und (b) Uber einer ver-
grabenen Benetzungsschicht gewachsen wurden. Der Vergleich der Inseldichten
zeigt, dass die kritische Schichtdicke etwa um 0,3 ML unterschiedlich ist.
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Schichtdicke von etwa 0,3 ML zwischen der einzelnen Hut Cluster Schicht und der
Probe, in der vorher eine Benetzungsschicht deponiert wurde. Durch Segregation von
Ge ware also ein Unterschied der kritischen Schichtdicke von 0,3 ML in den gesta-
pelten Schichten zu erklaren, die beobachtete Anderung der kritischen Schichtdicke
ist aber 1,2 ML. Die kritische Schichtdicke wird also selbst bei einer Si Deckschicht
von nur 3 nm hauptsachlich durch die Verspannungsfelder der vergrabenen Inseln und
nicht durch Segregation bestimmt.

5.2.4 Vergleich der Interdiffusion in einer Einzellage und einer
Zweifachschicht

In diesem Abschnitt wird die Si Vermischung anhand von verschiedenen Proben un-
tersucht, die zweifach gestapelte Hut Cluster Inseln enthalten. Der Vergleich dieser
Experimente mit denen, die in Abschrittl vorgestellt wurden, zeigt, dass die Si Ver-
mischung durch das Vorhandensein vergrabener Inseln stark erhdht wird. Abbildung
5.8 zeigt AFM-Aufnahmen einer Probenserie, in denen zwei Inselschichten gestapelt
wurden; die Wachstumsprozedur entspricht der in Abschritt2 Abb. 5.8(a) zeigt

die Oberflache einer Probe, in der in beiden Schichten dieselbe Menge Ge abgeschie-
den wurde. Die Inseldichte der zweiten Schicht ist daher hdher als die der vergrabenen
Schicht. In Abb.5.8(b) ist die Inseldichte in der zweiten Schicht identisch mit der in
der vergrabenen Schicht. Die Probe in ABIB(c) wurde genauso gewachsen wie die

in Abb. 5.8(b), zusétzlich wurde diese Probe nach Abscheiden der zweiten Ge Schicht
aber fur 400 s auf der Wachstumstemperatur getempert. Wie der Vergleich der bei-
den Abbildungen zeigt, wird die aul3ere Form der Inseln nicht wesentlich durch den
Temperschritt beeinflusst.

Ein Atzschritt in Wasserstoffperoxid gibt Einblick in die Komposition der gesta-
pelten Inseln. Abb5.8(d) zeigt, dass nach dem Atzen Inselreste sichtbar sind. Die
Vermischung der Inseln mit Si ist im Vergleich zu einer Einzelschicht stark beschleu-
nigt, da vergleichbare Strukturen in einer Einzelschicht erst nach einem langen Tem-
perschritt beobachtet werden. Allerdings sind nicht alle Inseln mit Si vermischt. Die
Inseldichte der nicht geatzten Probe in ABt8(a) ist wesentlich hdher als die in Abb.
5.8(d). Eine mogliche Erklarung daflr ist, dass nur diejenigen Inseln starker mit Si ver-
mischen, die einen Vorganger in der vergrabenen Schicht haben. Diese Interpretation
wird durch Abb.5.8(e) unterstutzt. Hier wurde die Probe geatzt, die einen Zweifach-
stapel mit identischer Inseldichte in beiden Lagen enthalt. Die beobachtete Inseldichte
nach dem Atzen stimmt mit derjenigen vor dem Atzen (AhB(b)) und auch mit der
Inseldichte in Abb5.8(d) tberein. Die Dichte der vergrabenen Inseln ist identisch mit
der in Abb.5.8(d) gezeigten Probe, da die Wachstumsprozedur der ersten Inselschicht
fur beide Proben gleich war. Dies ist ein starker Hinweis darauf, dass die Dichte der
vermischten Inseln von der Inseldichte der vergrabenen Inseln bestimmt wird.

Abb. 5.8(f) zeigt die getemperte Probe nach dem Atzen. Die Atzlésung zeigt kei-
nen erkennbaren Effekt bei den getemperten Inseln. Ein Vergleich der Inselhéhen vor
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Abbildung 5.8: AFM-Aufnahmen von zweifach gestapelten Inseln (a) mit glei-
cher Ge Deposition in beiden Schichten, (b) gleicher Inseldichte in beiden Schich-
ten und (c) nach einem Temperschritt. Dieselben Proben nach einem Atzschritt in
Wasserstoffperoxid (d)-(f) und in HFJ&,:CH;COOH (g)-(i).
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Abbildung 5.9: Vergleich der Inselhdhe einer einzelnen Insellage (Kreise) mit
einer Zweifachschicht (Quadrate) als Funktion der Temperzeit. Die offenen Sym-
bole stellen die Proben direkt nach dem Wachstum dar, die gefillten Symbole die
geétzten Proben.

und nach dem Atzen bestatigt, dass keine Atzwirkung messbar ist. Daraus lasst sich
schliel3en, dass nach einem Temperschritt von nur 400 s Lange die Inseln so weit mit
Si vermischt sind, dass die Atzlosung die Inseln nicht mehr angreifen kann. Damit ist
klar, dass die Si Vermischung wesentlich schneller ablauft, wenn vergrabene Inseln
vorhanden sind. Aufgrund dessen muss auch der Abkihlvorgang der Proben beim Be-
rechnen der Temperzeit berticksichtigt werden. Die maximale Abkihlrate der Proben
in der MBE betragt etwa 1-2 K/s, das heifl3t, dass auch die Proben, die direkt nach dem
Wachstum abgekuhlt wurden, effektiv einem kurzen Temperschritt unterworfen sind.
Wie in Kapitel6 gezeigt wird, kann durch Reduktion der Substrattemperatur um 50 K
die Interdiffusion mit Si wahrend des Uberwachsens bereits deutlich reduziert werden.
Die Si-Interdiffusion in freistehenden Inseln sollte eher starker reduziert werden, da
in diesem Fall die Si Atome nicht aus einem einfallenden Si-Strahl stammen, sondern
aus dem Substrat in die Inseln transportiert werden mussen. Daher erscheint das Einbe-
rechnen einer zusatzlichen Temperzeit in allen Proben von etwa 50 s als ausreichend,
um der durch das Abkuhlen verursachten Verlangerung der nominellen Temperzeit
Rechnung zu tragen.

In Abbildung5.9ist die durchschnittliche Inselh6he als Funktion der Temperzeit
aufgetragen. Die offenen Symbole stehen dabei fir die ungeatzten, die gefullten Sym-
bole fir die geatzten Proben. Die Hohen in der Einzelschicht sind durch Kreise, die in
der Zweifachschicht durch Quadrate dargestellt. In der ersten Insellage wurde in allen
Proben gleich viel Ge abgeschieden. In den Zweifachschichten wurde in der zweiten
Lage die Ge Deposition so angepasst, dass die Inseldichte mit der in der ersten Schicht
ubereinstimmt.
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5.2 Vergleich zwischen Einzellage und zweifach gestapelten Inseln

Die Hohe der nicht geatzten Proben bleibt fir Temperzeiten bis 24 Stunden
konstant. Bei noch langeren Temperzeiten nimmt die Inselhdhe leicht zu, es kann
aber nicht ausgeschlossen werden, dass dabei Oberflachenkontaminationen eine Rol-
le spielen. Die Hohe der geatzten Proben zeigt die Geschwindigkeit, mit der die Si-
Vermischung vonstatten geht. Um diese Geschwindigkeit zu quantifizieren, wurde fur
beide Probenserien ein Diffusionskoeffizient ausgerechnet. Dazu wird als einfaches
Modell Ficksche Diffusion an einer Si/Ge Heterogrenzflache angenommen. Die Si-
KonzentratiorC nach einer Zeit ist gegeben durch

C(x,t) = 0,5erfox/(2v/Dt)). (5.1)

Da die Atzl6sung bei einer Si-Konzentration von 35% und mehr stoppt, entspricht die
Hohe der geéatzten Inseln der Hohe, an der die Si Konzentration in den Inseln diesen
Wert erreicht. Wenn die Konzentration in Gleichung als festgelegt betrachet wird,
lasst sichx als Funktion vort angeben. Fur eine KonzentratiGg,,= 35% ergibt sich

x = 2kv/Dt, (5.2)

wobeik ~ 0,2723 ist. Mit Hilfe der Formeb.2 kann aus den gemessenen Daten der
DiffusionskoeffizientD bestimmt werden, wobeider Hohe der geéatzten Inseln und

der Temperzeit entspricht. In Abbilduigd sind die so berechneten Wurzelfunktionen
durch die doppelt logarithmische Auftragung Geraden mit der Steigung 0.5. Der Wert
des Diffusionskoeffizienten i€ = 1,8 x 10~1° cné/s fur die Einzelschicht un® =

7,5 x 10717 cné/s fir die Zweifachschicht. Durch die vergrabenen Inseln wird die
Eindiffusion von Si also um mehr als zwei Grél3enordnungen beschleunigt.

Fur pseudomorphe Schichten wurde eine verspannungsinduzierte Erhdhung der Ge
Diffusion berichtet 134,135 136 137,138. Durch Interdiffusion kann lokal die Ver-
spannung reduziert werden, aber die durch die Diffusion eines Atoms erreichte Re-
laxation der Verspannungsenergie ist klein gegenuber typischen Aktivierungsenergien
fur Diffusionprozessel39. Aul3erdem ist ein Einfluss der Verspannung auf die Ver-
mischung bei freistehenden Pyramiden nicht nachzuweisen, wie in Kédmgeteigt
wurde. Es erscheint daher nicht konsistent, die Verspannungsrelaxation als treibende
Kraft fur die beobachtete Vermischung zu betrachten. Eher wahrscheinlich ist es, dass
durch die Verspannung das Wachstum der Si Deckschicht und der gestapelten Inseln
modifiziert wird. Die vergrabenen Inseln kdnnten eine lokal hohere Anzahl Punktde-
fekte induzieren 140 138. Da Diffusion in Si [141], Ge [142 und SiGe Legierun-
gen [143 144, 145 Uber diese Defekte vermittelt wird, ist eine hdohere Interdiffusion
die natlrliche Folge einer erhohten Anzahl Punktdefekte.

5.2.5 Photolumineszenz

Abb. 5.10zeigt die PL Spektren von drei Zweifachschichten, in denen die Ge Depo-
sition in der zweiten Insellage variiert wurde. Die erste Inselschicht enthielt in allen
Proben 6,4 ML Ge. In der zweiten Schicht wurden 5,2 ML (durchgezogene Linie),
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Abbildung 5.10: PL Spektren zweifach gestapelter Hut Cluster Inseln. Die Insel-
dichte in der oberen, zweiten Lage war dabei kleiner (gepunktete Linie), identisch
(durchgezogene Linie) oder groRer (gestrichelte Linie) als in der unteren, ersten
Lage.

3,1 ML (gepunktete Linie) und 6,4 ML (gestrichelte Linie) Ge abgeschieden. Solange
die Inseldichte in der zweiten Schicht kleiner (gepunktete Linie) oder gleich (durch-
gezogene Linie) der Inseldichte in der Einzelschicht ist, befindet sich das PL Maxi-
mum an derselben energetischen Position wie das Maximum der einzelnen Inselschicht
mit 6,4 ML Ge. Ein Vergleich der PL Spektren mit denen einer Einzelschicht (siehe
Abb.5.2) zeigt, dass die Spektren bemerkenswert ahnlich aussehen, obwohl die Proben
strukturell deutlich unterschiedlich sind. Eine Erklarung daftir kbnnte das Tunneln von
Ladungstragern zwischen den Inselschichten sein. Wie in Abséhaittgezeigt, sind

die Inseln in der oberen Schicht eines Stapels mit Si vermischt. Daher ist der Band-
kantensprung in der oberen Insellage kleiner und die Ladungstrager relaxieren vor der
Rekombination in die untere Insellage. Da auf diese Weise nur die unterste Insellage
in der PL sichtbar ist, ist das Spektrum quasi identisch zu dem einer Einzellage Inseln.

Fur Dome Inseln wurde blauverschobene PL aus den oberen Lagen eines Insel-
stapels experimentell beobacht&l(]. Allerdings waren in diesen Experimenten die
Si Zwischenschichten 15 nm oder dicker, so dass die Ladungstrager nicht in die unte-
re Insellage tunneln konnten. Bei einer Zwischenschichtdicke von 10 nm wurde auch
bei Dome Inseln keine blauverschobene PL mehr gemessen, da in diesem Fall die La-
dungstrager tunneln kénnen. Aufgrund der geringeren Dimensionen der Hut Cluster
Inseln haben vergrabene Hut Cluster, die mit 15 nm Si oder mehr bedeckt sind, keinen
Einfluss auf die nachste Inselschicht. Blauverschobene PL kann daher bei Hut Clustern
nicht beobachtet werden.
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5.3 Mehrfach gestapelte Hut Cluster Inseln

Eine hohere Inseldichte verursacht eine signifikante Rotverschiebung der PL, wie
das Spektrum einer Einzellage mit 7,4 ML Ge (s. SBif2Abb. 5.2, gestrichelte Linie)
zeigt. Sehr ahnlich diesem Spektrum ist das Spektrum der Zweifachschicht mit 6,4 ML
Ge in beiden Lagen (Abl.1Q gestrichelte Linie). In beiden Proben wird eine héhere
Inseldichte als in der Einzelschicht mit 6,4 ML Ge beobachtet. In der Einzelschicht mit
7,4 ML ist die Dichte hoher, weil mehr Ge deponiert wurde, in der Zweifachschicht ist
die Inseldichte in der zweiten Lage gro3er, weil die kritische Schichtdicke reduziert ist.
Aufgrund der héheren Inseldichte ist die Interdiffusion mit Si wahrend des Uberwach-
sens etwas niedriger, was zu einer Verschiebung der PL zu niedrigeren Energien fuhrt.
Die Beobachtung, dass einige freistehende Inseln in der oberen Schicht von vornher-
ein mit Si vermischt sind, steht dazu nicht in Widerspruch. Denn wie in Al#xs.
Seite 95) gezeigt wurde, ist die Uberwiegende Zahl der freistehenden Inseln in der
oberen Schicht nicht mit Si vermischt, da keine Vorgéanger in der vergrabenen Schicht
existieren. Die rotverschobene PL der Zweifachschicht wird daher der oberen Lage
zugeordnet.

5.3 Mehrfach gestapelte Hut Cluster Inseln

In diesem Abschnitt werden Hut Cluster Inseln untersucht, die in vertikalen Stapeln
aus bis zu neun Inselschichten gewachsen wurden. Der Einfluss des Stapelns auf die
strukturellen und optischen Eigenschaften der Inseln wird diskutiert. In den Abschnit-
ten5.3.1 5.3.2und 5.3.3werden Inselstapel untersucht, die mit einer 3 nm dicken

Si Zwischenschicht gewachsen wurden. Abschnidt4 zeigt den Einfluss verschie-
dener Zwischenschichtdicken. In Abschrit8.5wird ein Modell vorgestellt, das die

in gestapelten Inseln beobachtete Reduktion der kritischen Schichtdicke mit der durch
vergrabene Inseln erzeugten Verspannung in Zusammenhang bringt.

5.3.1 Strukturelle Messungen und Photolumineszenz

In Abbildung 5.11 werden AFM-Aufnahmen verglichen, in denen die Inseln in bis

zu neun Schichten vertikal gestapelt wurden. Die Si Zwischenschicht war dabei immer
3 nmdick. Abbildungs.11(a) zeigt nochmals eine typische Einzelschicht. Im Vergleich
dazu sind in Abb5.11(b) eine finffach gestapelte Schicht und in (c) eine neunfach ge-
stapelte Schicht dargestellt. Man erkennt, dass die gestapelten Inseln im Gegensatz zu
der Einzelschicht eine fast quadratische Grundflache haben, Langen- zu Breitenver-
haltninsse von mehr als zwei treten in den gestapelten Inseln nicht auf. Dadurch sind
in den gestapelten Proben auch die Grol3enunterschiede zwischen den grof3ten und
kleinsten Inseln kleiner als in der Einzelschicht. In der Einzelschicht grenzen viele In-
seln direkt aneinander, wahrend andere Bereiche der Oberflache frei von Inseln sind.
Dagegen sind in den gestapelten Proben die Inseln viel gleichmafiger Gber die Ober-
flache verteilt. Eine solche Homogenisierung der Inselgré3e und eine gleichméafiigere
Inselverteilung in gestapelten Schichten wurde bereits fur Inseln beobachtet, die durch
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Abbildung 5.11: Vergleich von Hut Cluster Inseln, die in (a) einer einzelnen
Lage gewachsen wurden, mit (b) funffach und (c) neunfach gestapelten Insein.
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Abbildung 5.12: Ge Deposition, die zum Wachstum gestapelter Inseln mit 3 nm
Si Zwischenschichten benutzt wurde.

Deposition einer $i,;Gg, ;5 Legierung gewachsen wurdeldd. Als Ursache fur die
Homogenisierung der Inselverteilung wurde die Uberlagerung der Verspannungsfelder
der vergrabenen Inseln vorgeschlagen. Diese Erklarung lasst sich auch auf das Wachs-
tum von elementarem Ge Ubertragen, nur dass im hier vorliegenden Fall die Gréf3en
der Inseln aufgrund der héheren Verspannung kleiner sind.

Wie die AFM-Aufnahmen zeigen, ist die Inseldichte in allen Proben etwa gleich.
Dies konnte nur durch Anpassen der Ge Deposition in jeder Schicht erreicht werden.
Wie in Abschnitt5.2.2erlautert, andert sich die kritische Schichtdicke durch das Sta-
peln der Inseln. Gegenluber einem Zweifachstapel nimmt die kritische Schichtdicke in
Mehrfachstapeln noch weiter ab. Mit zusatzlichen Inselstapeln andert sich die kriti-
sche Schichtdicke aber immer weniger, und ab einer Stapelhthe von etwa funf Inseln
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Abbildung 5.13: Photolumineszenzspektren einer Einzelschicht und einer finf-
fach gestapelten Ge Schicht im Vergleich. (a) Photolumineszenz gestapelter In-
seln, (b) PL von Benetzungsschichten.

bleibt die kritische Schichtdicke konstant. Die Ge-Deposition in jeder Inselschicht ist
fur eine Zwischenschichtdicke von 3 nm Si in Adh12 aufgetragen. Es wurde in

allen Schichten eine definierte Menge Ge mehr (etwa 1 ML) als die kritische Schicht-
dicke abgeschieden, so dass die angegebene Ge Deposition in allen Schichten eine
konstante Inseldichte ergibt. Man erkennt, dass die notwendige Ge Menge zwischen
erster und zweiter Insellage stark abnimmt und dann recht schnell eine Sattigung er-
reicht. Die Photolumineszenzspektren einer funffach gestapelten Ge Schicht wird in
Abb. 5.13mit einer Einzelschicht verglichen. Wie bei den Zweifachschichten ist die

in Abb. 5.13a) gezeigte PL aus den gestapelten Inseln sehr @hnlich zur Einzelschicht.
Auch hier ist davon auszugehen, dass die Ladungstrager in die unterste Inselschicht
tunneln, bevor sie rekombinieren. In Aldb13b) wurde in allen Lagen 10% weniger

Ge abgeschieden. Die Schichtdicke liegt in diesem Fall in allen Lagen unterhalb der
kritischen Schichtdicke fur die Bildung von Hut Cluster Inseln. Die Photolumineszenz-
spektren zeigen daher die typische Struktur einer pseudomorphen SiGe Schicht: Zwei
schmale Maxima, die der dem TO-Phonon assistierten und dem NP Ubergang in der
Benetzungsschicht zugeordnet werden. Auch hier zeigt sich, dass die Ladungstrager
in die unterste Schicht tunneln, da die dinneren Benetzungsschichten in den oberen
Lagen des Stapels in der PL nicht sichtbar sind.
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Abbildung 5.14: PL Spektren einer (a) Funffachschicht und einer (b) Einfach-
schicht vor und nach ausgewéahlten Temperschritten von zwei Minuten Lange.

5.3.2 Temperversuche: Photolumineszenz

Um die Photolumineszenz der einzelnen und gestapelten Hut Cluster Schichten im
direkten Vergleich genauer zu untersuchen, wurden diese Proben bei verschiedenen
Temperaturen fir kurze Zeit getempert. Dabei wurde ein RTA Ofen und Temperaturen
zwischen 600C und 800C benutzt, die Temperzeiten lagen jeweils bei zwei Minu-
ten. In Abb.5.14sind die Spektren gezeigt, die oberen Spektren zeigen die PL einer
Funffach-Schicht, die unteren die PL einer Einzelschicht. Mit steigender Temperatur
verschiebt sich die PL zu hoheren Energien, da die Inseln sich zunehmend mit dem
sie umgebenden Si vermischen. Bei Temperung Ubet®8Paltet sich die Lumines-
zenz in zwei Maxima auf, da die Ge Inseln durch die zunehmende Vermischung den
Charakter einer pseudomorphen, inhomogenen SiGe Schicht annebtiieiDje Po-
sitionen der Maxima in Einzel- und Funffach-Schicht sind bei gleicher Temperung
nahezu identisch.

Abb.5.15a) zeigt die Position des NP Maximums als Funktion der Temperatur des
Temperschritts, die Quadrate stellen die Funffach-Schicht, die Kreise die Einzelschicht
dar. Die Messergebnisse der nicht getemperten Proben sind bei der Wachstumstempe-
ratur von 500C eingetragen. Nur bei 80Q ist eine kleine Differenz in der Position
des Maximums erkennbar. Dagegen zeigt sich zwischen Einfach- und Mehrfachschicht
ein deutlicher Unterschied in der Intensitat der Lumineszenz. Die Lumineszenz der bei
800°C getemperten Finffach-Schicht wurde um den Faktor funf auf der Y-Achse ge-
streckt, damit die PL Maxima erkennbar bleiben.

In Abb. 5.15Db) ist die relative PL Intensitat der Einzel- und Funffach-Schicht vor
und nach dem Tempern gezeigt. Dazu wurde fir jede Probe die PL vor und nach dem
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Abbildung 5.15: Einfluss eines zweiminutigen Temperschritts auf die PL einer
Einzellage Hut Cluster (Kreise) und eines Flnffach Stapels (Quadrate). Gezeigt ist
(a) die Position des PL Maximums und (b) die relative PL Intensitat als Funktion
der Temperatur.

Temperschritt gemessen und das integrierte PL Signal im Bereich von 0.7 bis 1 eV
ins Verhaltnis gesetzt. Wahrend die PL Intensitat bei der Einfachschicht na€& 800
Temperung um 46% abnimmt, nimmt sie in der Finffach-Schicht um 92% ab.

Diese Beobachtungen lassen sich wie folgt erklaren: Der grundsatzliche PL-
Mechanismus bleibt in allen Proben gleich, die Ladungstrager tunneln weiterhin in
die unterste Schicht. In einem Inselstapel ist die Verspannung der untersten Insellage
durch die dartber liegenden Inseln erhd. Daher sollte das Maximum der ge-
stapelten Probe eine grofRere Blauverschiebung zeigen als die Einzelschicht, falls Ver-
spannung eine Rolle bei der Volumeninterdiffusion spielt. Eine verspannungsinduzier-
te Erhdhung der Interdiffusion wird in den vergrabenen Inseln aber nicht beobachtet.
Die htéhere Verspannung in der gestapelten Schicht fihrt allerdings zu einer héheren
Defektdichte 149. Durch das Stapeln der Inseln tberlagern sich die Verspannungs-
felder und daher kann es sein, dass an vielen Stellen die Verspannung grol3 genug ist,
um die Nukleation eines nichtstrahlenden Defekts zu erméglichen, sobald durch das
Tempern eine ausreichende Aktivierungsenergie daftir vorhanden ist. In der Umgebung
eines nichtstrahlenden Defekts wird die Rekombination von Ladungstragern tber die-
sen Defekt ablaufen, so dass die Lumineszenzintensitat sinkt. Die im Vergleich zu
einer Einzelschicht geringere Lumineszenz mit steigender Temperatur wahrend des
Temperschritts wird also einer verspannungsinduzierten hoheren Defektdichte in den
getemperten Proben zugeordnet.
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Abbildung 5.16: Durchschnittliche Inselhéhe vor (Quadrate) und nach (Krei-
se) einem Atzschritt in Wasserstoffperoxid als Funktion der Anzahl gestapelter
Inseln.

5.3.3 Interdiffusion in Mehrfach-Stapeln

Die Interdiffusion in freistehenden, gestapelten Hut Cluster Inseln wurde durch At-
zen in Wasserstoffperoxidldsung untersucht. Die Ergebnisse sind irbAlizusam-
mengefasst. Die Hohe sowohl der nicht geatzten Inseln (als Quadrate gezeichnet) als
auch der geatzten Inseln (Kreise) nimmt mit der Anzahl der gestapelten Insellagen
zu [19]. Die durchgezogenen und gestrichelten Linien sind lineare Regressionen durch
die Datenpunkte. Beim Neunfach-Stapel werden die Inseln nicht mehr geéatzt. Die In-
seln vermischen also zunehmend mit Si, je mehr vergrabene Inseln vorhanden sind.
Die Zunahme der Inselhdhe bei nicht geatzten Inseln lasst sich ebenfalls mit der zu-
nehmenden Vermischung erklaren. Die durchschnittliche Inselgréf3e von Inseln ohne
Versetzungen wachst mit kleiner werdender Gitterfehlanpass{ibg], dass heif3t, ei-

ne weniger verspannte Insel kann ein grof3eres Volumen erreichen. Dies wird sehr gut
bei der Deposition von SiGe Legierungen auf Si sichtbar. Wenn kein reines Ge abge-
schieden wird, ist die durchschnittliche Inselgrdl3e deutlich grof3er als im elementaren
Si/Ge System15(0. Die vermischten Hut Cluster Inseln sind &hnlich zu den Inseln,

bei denen von vornherein SiGe abgeschieden wurde. Daher ist eine Gro3enzunahme
zu erwarten, da die Verspannung durch die Interdiffusion abnimmt und die maximale
InselgrofRe wachst.

5.3.4 Funffach-Stapel mit verschiedenen Zwischenschichtdicken

Die zunehmende Vermischung in mehrfach gestapelten Hut-Cluster Inseln wurde in
den vorhergehenden Abschnitten der zunehmenden Verspannung durch Uberlagerung
der Verspannungsfelder vergrabener Inseln erklart. Da das Verspannungsfeld einer ver-
grabenen Insel mit zunehmender Deckschichtdicke abnimmt, sollte die Vermischung
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Abbildung 5.17: AFM-Aufnahmen von flinffach gestapelten Hut Cluster Inseln
mit Si Zwischenschichten von (a) 6 nm und (b) 9 nm Dicke. Nach dem Atzen in
Wasserstoffperoxid sind im Stapel (c) mit 6 nm Si Inselreste zu erkennen wahrend
die Inseln bei der Probe (d) mit 9 nm Si Schichten verschwunden sind.

auch abnehmen, wenn das Si dicker gewachsen wird. Dies wurde mit einer Probenserie
untersucht, in der die Si Zwischenschichtdicke von 3 bis 12 nm variiert wurde. Die An-
zahl der Inselstapel wurde hier auf funf fixiert.

Die AFM-Aufnahmen in Abbildungs.17 zeigen funffach gestapelte Hut Cluster
Inseln, die durch Si Zwischenschichten von unterschiedlicher Dicke getrennt sind. In
Abb. 5.17a) ist die Si Schicht zwischen aufeinander folgenden Inselschichten 6 nm
dick, in (b) ist sie 9 nm dick. Wie man in der Abbildung sieht, sind die Inseln direkt
nach dem Wachstum sehr dhnlich. Dagegen zeigt ein zweiminutiger Atzschritt in Was-
serstoffperoxid, dass die Si Vermischung in den Inseln verschieden ist. Die Probe mit
6 nm Si Zwischenschichten weist nach dem Atzen noch deutlich sichtbare Inselreste
auf (Abb.5.17c)). Die Hohe der Inseln ist durch das Atzen etwa halbiert, trotzdem
zeigt dies, dass die Inseln messbar mit Si vermischt sind. Dagegen ist die Oberflache
der Probe mit 9 nm Si Schichten fast glatt (ABLL7d)). Es sind zwar noch schwach
sichtbare Strukturen erkennbar, die von den Inseln stammen kdnnten, aber eine Insel-
hoéhe ist nicht mehr definierbar. In Abb.18ist die durchschnittliche Inselhdhe vor

105



Kapitel 5. Wachstum bei niedrigen Temperaturen: Hut Cluster Inseln

€15 -
= 1ol \ as grown |
E,’ o $—+\+ _
g 0.0l ftchedl {. ______________ {. |

3 6 9 12
Si spacer (nm)

Abbildung 5.18: Ho6he der Inseln direkt nach dem Wachstum (Quadrate) und
nach einem Atzschritt in Wasserstoffperoxid (Kreise) fiir fiinffach gestapelte Hut
Cluster als Funktion der Si Zwischenschichtdicke.

und nach dem Atzen als Funktion der Si Zwischenschichtdicke aufgetragen. Die Qua-
drate zeigen die nicht geétzten Inseln, die Kreise nach Atzen in Wasserstoffperoxid.
Man erkennt, dass die Vermischung mit zunehmender Dicke der Si Schicht schnell ab-
nimmt. Schon bei einer Si Schicht von 9 nm sind nach dem Atzen keine Inseln mehr
zu identifizieren. Fur Si Schichtdicken von 9 nm ist die Inselhéhe daher Null. Wie in
Abschnitt5.3.3gezeigt wurde, nimmt die Hohe der nicht geéatzten Inseln mit zuneh-
mender Vermischung zu. Bei dem Stapel mit 3 nm Si Zwischenschichten ist die Hohe
am grof3ten, mit zunehmender Dicke des Si, und damit gleichzeitig abnehmenden Ver-
spannungsfeldern durch vergrabene Inseln, nimmt die Hohe ab. Dieses Ergebnis stitzt
die in den vorigen Abschnitten vorgestellte Interpretation, dass die Vermischung durch
die Verspannungsfelder der vergrabenen Inseln beschleunigt wird. Durch das Atzen
konnte in den Proben mit 9 nm Zwischenschichten keine Vermischung nachgewiesen
werden, allerdings ist durch das Atzen in Wasserstoffperoxid auch nur ein signifikanter
Si Anteil von etwa 35% nachweisbar. Aus dem Versuchsergebnis kann daher nicht ge-
schlossen werden, dass die Ge Inseln mit 9 nm Si Zwischenschichten Gberhaupt nicht
mit Si vermischt sind. Im Gegenteil, es scheint sehr wahrscheinlich, dass auch die In-
seln mit 9 nm Si Schichten vermischt sind, da die durchschnittliche Inselh6he zu den
12 nm Zwischenschichten hin noch abnimmt. Die Vermischung ist in diesem Fall aber
nur indirekt nachweisbar.

Abb. 5.19zeigt TEM-Aufnahmen der gestapelten Schichten. In der Aufnahme zei-
gen die Pfeile und die gestrichelten Linien die Position der Inselstapel an. Fur Zwi-
schenschichten von 3 und 6 nm ist deutlich eine perfekte vertikale Korrelation der
Inseln zu sehen. Die vertikale Korrelation konnte fiir 3 nm dicke Zwischenschichten
auch mittels Ramanspektroskopie gezeigt werd). [Diese Messmethode mittelt
Uber eine grol3e Anzahl Inselstapel und stellt damit sicher, dass die im TEM gefunde-
nen Inselstapel reprasentativ fur die Probe sind. Wie in Abschiit gezeigt wurde,
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Abbildung 5.19: TEM-Aufnahme flinffach gestapelter Inseln mit Si Zwischen-
schichten zwischen 3 und 12 nm.
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wird die Oberflache durch eine 3 nm Si Deckschicht planarisiert. Die vertikale An-
ordnung muss daher durch das Verspannungsfeld der vergrabenen Inseln verursacht
sein [L51]. Die Verspannungsmodulation an der Oberflache induziert eine bevorzugte
Inselnukleation direkt Giber den vergrabenen Inseln, trotz des grol3en Einflusses kineti-
scher Effekte wahrend des Wachstums von Hut Cluster In§28).[

Far die dickeren Zwischenschichten I&asst sich leider keine eindeutige Aussage tref-
fen, da die Inseln zu schlecht erkennbar sind. Bei Dome In&Syv, 152 und in
grolR3en SiGe Pyramideri46, 150 wurde eine perfekte vertikale Korrelation bis zu
Zwischenschichtdicken von etwa 70 ndbp| beobachtet. Allerdings sind Dome In-
seln groRer und haben eine geringere Dichte als Hut Cluster Inseln. Das Verspannungs-
feld einer einzelnen Dome Insel reicht daher wesentlich weiter in das umgebende Sub-
strat als das einer Hut Cluster Ins&Bp). Es ist daher plausibel anzunehmen, dass die
vertikale Korrelation in gestapelten Hut Cluster Inseln abnimmt, wenn die Zwischen-
schichten 9 nm oder gréf3er sind.

5.3.5 Modellierung der verspannungsinduzierten Reduktion der
kritischen Schichtdicke

Die kritische Schichtdicke, ab der die Inselbildung einsetzt, andert sich, wenn vergra-
bene Inseln vorhanden sind. Die Ge Deposition muss daher in gestapelten Inseln fur
jede Insellage angepasst werden. Die nétigen Ge Schichtdicken fur finfmal gestapel-
te Inseln mit gleicher Inseldichte wurden in einem Vorversuch ermittelt. Dabei wurde
fur jede Si Zwischenschichtdicke eine Serie gestapelter Inseln, beginnend bei einem
Zweifachstapel, gewachsen und die nétige Ge Deposition in der jeweils obersten In-
sellage bestimmt. Dazu wurde die Ge Deposition so optimiert, dass das RHEED Bild
nach Deposition des Inselstapels méglichst gut mit dem RHEED Bild nach Deposi-
tion der ersten Insellage Ubereinstimmi&y. Zusatzlich wurden AFM-Messungen

an den Proben durchgefiihrt, da RHEED nicht sehr sensitiv auf die Bildung von Hut
Cluster Inseln ist. Mittels Vergleich von STM-Aufnahmen und RHEED Messungen ist
gezeigt worden, dass der Beginn des Hut Cluster Wachstums nicht genau mit RHEED
bestimmt werden kanrip4. Denn damit die Beugungssignale der Hut Cluster Inseln

im RHEED sichtbar werden, muss erst eine gewisse Inseldichte auf der Probenoberfla-
che vorhanden sein. An ausgewahlten Inselstapeln wurde daher anschliel3end mittels
AFM kontrolliert, welche Inseldichte die Proben habe. Es zeigte sich, dass die Inseln
die gewunschte konstante Dichte in allen Schichten haben. Eine feste Inseldichte lasst
sich also mit RHEED recht gut reproduzieren, auch wenn der Beginn des Inselwachs-
tums und der Absolutwert der Inseldichte damit nicht festgestellt werden kann.

Eine Erklarung fur die Reduktion der kritischen Schichtdicke bei Vorhandensein
vergrabener Inseln ist, dass das Ge bevorzugt in die Bereiche Uber einer vergrabenen
Inseln diffundiert, in denen das Si dehnungsverspannt & jund sich dort dann eher
ein kritischer Nukleus fur eine Insel bildet, weil lokal mehr Ge vorhandenlig|[

In diesem Fall sollte die gemessene Reduktion der kritischen Schichtdicke von der
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Abbildung 5.20: Verspannung parallel zur Pyramidenbasisflache, berechnet fur
eine abgeschnittene Pyramide. Die Geometrie der Pyramide und die gezeigte
Schnittlinie ist im Einsatz skizziert.

Verspannung an der Oberflache abhangen. Um dies zu tberprifen, wurde ein Modell
aufgestellt, das die kritische Schichtdicke als Funktion der tangentialen Verspannung
der vergrabenen Inseln beschreibt, und getestet, ob die experimentellen Daten mit die-
sem Schichtdickenmodell in Ubereinstimmung gebracht werden kénnen. Wie in den
Abschnitten5.3.3und5.3.4gezeigt, haben die Inseln in den Stapeln eine unterschied-
liche Komposition.

Das Schichtdickenmodell berticksichtigt daher auch eine verspannungsinduzierte
Vermischung der Inseln. Die Verspannusagdie auf eine Insel wirkt, unter der sich
vergrabene Inseln befinden, wird wie folgt berechnet:

S = z bkcrH(z).
K=1

Dabei istoH(z) die tangentiale Verspannungj durch eine Ge Insel in der Tiete

. Der Koeffizientb, ist definiert alsb; = 1 undb, = (1—-cs_,) fir k > 1. Damit
wird die beobachtete Si Vermischung der Ge Inseln einbezogen, die die Verspannung
verglichen mit puren Ge Inseln reduziert. Die Vermischung der lkég&ngt von der
Verspannung ab, die wahrend des Wachstums dieser Insel galt. Die Definitidi) von
ist deswegen rekursiv, da die Verspannung der obersten Insel von der Vermischung der
vergrabenen Inseln abhéngt. Die Relation zwischen Verspannung und Vermischung ist
durch einen freien Parametegegeben, der flr allg, gleich ist. Es wird angenommen,
dass die Anderung der kritischen Schichtdidid;; , ; in der Lagen+1 linear von
der Verspannung, durch die vergrabenen Inseln abhangt, das &}, | ; = as,
wobeia ein freier Parameter ist.

Fur die konkrete Rechnung wird die Verspannm‘rptangential zur Oberflache
direkt Uber einer vergrabenen Insel als Funktion der Si Zwischenschichtdicke ben6-
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Abbildung 5.21: Experimentelle Daten zur Reduktion der kritischen Schicht-
dicke in gestapelten Inseln mit Si Zwischenschichtdicken von 3 nm (Quadrate),
6 nm (Kreise) und 9 nm (Dreiecke). Die Kurven zeigen die berechnete Anderung
der kritischen Schichtdicke fur drei verschiedene Verspannungsmodelle, deren Pa-
rameter an die experimentellen Daten fiir 3 nm Schichtdicke angepasst wurden.

tigt. Hierfur werden drei verschiedene Verspannungsmodelle aus der Literatur benutzt,
die fur unterschiedliche Geometrien vergrabener Inseln entwickelt wurden. Das er-
ste Verspannungsmodell ist aus der Kontinuumsmechanik abgeleitet und gilt ftr eine
Punktquelle oder eine sphéarische Insel in einem elastischen Medium. In diesem Fall
skaliert die VerspannungH ~ 1/2% [155,156¢. Das zweite Verspannungsmodell be-
nutzt eineoH ~ 1/z Skalierung, die von Makee2§] flr eine pyramidenférmige Insel
berechnet wurde. Es ist unwahrscheinlich, dass die Hut Cluster die ideale Form einer
Pyramide mit {105} Facetten wahrend des Uberwachsens bé&&Gbehalten7], wie
in den Abschnitterb.2.1und 6.1 ausfuhrlicher diskutiert wird. Daher wurde als drit-
tes Verspannungsmodell die Verspannung einer abgeschnittenen Pyramide berechnet.
Dazu wurde zunachst mit der vomEx und REARSON [34] entwickelten Methode
die durch die Pyramide verursachte Verzerrggderechnet. AnschlieRend wurde die
tangentiale Verspannung, = oxx+- oyy mit der Relationo;; = ¢ &, und den elasti-
schen Konstanten),,, fir Si aus der berechneten Verzerrung abgeleitet. Die berechnete
Geometrie war ein Pyramidenstumpf mit 1°lg&neigten Seitenkanten, dies entspricht
{105} Facetten an den Kanten und einer {100} Facette an der Oberseite. In der kom-
pletten Pyramide hétte die Spitze eine Héhe 1 nm, der Pyramidenstumpf ist auf
einer HOhe vort = 0,8 nm abgeschnitten.

Die Verspannung des Si Substrats in der Umgebung der Insel ist in5Abauf-
gezeichnet. Gezeigt ist die tangentiale Verspanrtquntlang einer Linie durch das

Zentrum der Pyramide. Die Schnittlinie ist im Einsatz, der die berechnete Geometrie
illustriert, mit einem Pfeil eingezeichnet.
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5.4 Zusammenfassung dieses Kapitels

Die Parameter des Schichtdickenmodells wurden so angepasst, dass die Uberein-
stimmung zwischen berechneter und gemessener Anderung der kritischen Schicht-
dicke fur eine Si Zwischenschicht von 3 nm méglichst gut war. Die Anpassung wurde
fur alle drei Verspannungsmodelle durchgefihrt, die Ergebnisse sind in6Ahtzu-
sammen mit den experimentellen Daten gezeigt. Anderungen in der kritischen Schicht-
dicke wurden nur bis zu einer Si Zwischenschichtdicke von 9 nm gemessen. Die ex-
perimentellen Daten fur 3, 6 und 9 nm Si Schichten sind als Quadrate, Kreise und
Dreiecke eingezeichnet, digZA Skalierung ist als diinne gepunktete Linie, djz 1
Skalierung als diinne durchgezogene Linie und das Pyramidenstumpf-Modell als dicke
durchgezogene Linie gezeigt.

Es ist offensichtlich, dass dig/2® Skalierung nicht mit den experimentellen Ergeb-
nissen tbereinstimmt. Fir die 3 nm Si Zwischenschichten sagt dieses Modell eine sehr
groRe Anderung der kritischen Schichtdicke zwischen erster und zweiter Insellage und
dann nur noch sehr geringe Anderungen mit zunehmender Anzahl gestapelter Inseln
voraus. Die experimentellen Ergebnisse deuten dagegen auf eine graduelle Sattigung
mit zunehmender Anzahl Inselstapel hin. Fiir dickere Si Schichten sagf fiSka-
lierung nur minimale Anderungen der kritischen Schichtdicke voraus, ein klarer Wi-
derspruch zum Experiment. DieASkalierung produziert fur kleinere Si Zwischen-
schichten akzeptable Resultate. Die graduelle Abnahme der kritischen Schichtdicke fr
3 nm und 6 nm Si Schichten wird hier gut wiedergegeben. Fir eine Si Schichtdicke von
9 nm sagt das Modell ebenfalls eine graduelle Abnahme der kritischen Schichtdicke
voraus, die im Experiment aber nicht beobachtet wird. Das Pyramidenstumpfmodell
ergibt fur alle Messpunkte eine etwas bessere Ubereinstimmung mit dem Experiment.
Obwohl die Ubereinstimmung besser ist, wenn die realistische Geometrie eines Pyra-
midenstumpfs benutzt wird, zeigt der Vergleich doch, dass die einfg@ekalierung
fur die Interpretation experimenteller Daten nutzlich sein kann. Insbesondere fir Si-
Schichtdicken, deren GréRenordnung vergleichbar mit der Inselhdhe ist, liefert diese
einfache Skalierung eine sehr gute Ubereinstimmung .

5.4 Zusammenfassung dieses Kapitels

In diesem Kapitel wurde die Interdiffusion in Hut Cluster Inseln untersucht, die bei
einer Temperatur von 50Q gewachsen wurden. In freistehenden Inseln konnte eine
messbare Interdiffusion mit Si erst nach langem Tempern beobachtet werden. Daraus
l&sst sich schlussfolgern, dass diese Inseln direkt nach dem Wachstum aus reinem Ge
bestehen. Wenn sich unter einer freistehenden Insel eine mit einer dinnen Si Deck-
schicht vergrabene Insel befindet, ist die Interdiffusion stark erhéht. Experimentell
wurde fir eine 3 nm Si Zwischenschicht eine Erh6hung des Diffusionskoeffizienten
um zwei GroRenordnungen nachgewiesen. Diese Interdiffusion steigt mit der Anzahl
gestapelter Inselschichten und nimmt mit zunehmender Dicke der Si Zwischenschicht
ab. Wegen der Vermischung der Inseln in den oberen Lagen eines Stapels ist in Photo-
lumineszenzmessungen nur die unterste Insellage direkt sichtbar.
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Kapitel 5. Wachstum bei niedrigen Temperaturen: Hut Cluster Inseln

In gestapelten Inseln wird eine reduzierte kritische Schichtdicke fur die Inselbil-
dung beobachtet. Die Reduktion der kritischen Schichtdicke lasst sich mit der durch
die vergrabenen Inseln generierten Verspannung korrelieren. Dazu muss allerdings
die Geometrie der vergrabenen Inseln beriicksichtigt werden. Eine Modellierung als
punktférmige bzw. spharische Verspannungsquelle ist nicht ausreichend, dagegen flhrt
die Annahme der Form einer Pyramide oder eines Pyramidenstumpfs zu einer akzep-
tablen Ubereinstimmung zwischen Modell und Experiment.
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Kapitel 6

Reduzierte Interdiffusion in
selbstorganisierten Inseln durch
Uberwachsen bei verminderter
Substrattemperatur

Wie in Kapitel5 gezeigt wurde, sind freistehende Hut Cluster Inseln direkt nach dem
Wachstum nicht mit Si vermischt. Die fundamentalen optoelektronischen Eigenschaf-
ten von Ge Inseln werden normalerweise anhand von Inseln untersucht, die in einer Si
Matrix eingeschlossen sind. Fiur diese Messungen missen die freistehenden Inseln mit
einer Si Deckschicht Gberwachsen werden. Bei diesem Schritt kann es auch zur Inter-
diffusion mit Si kommen. Daher wird im Abschnfitl zunachst der Einfluss der Sub-
strattemperatur wahrend des Deckschichtwachstums auf die strukturen Eigenschaften
der Hut Cluster untersucht. In Abschnit2 wird die PL von Proben verglichen, die

bei verschiedenen Temperaturen Gberwachsen wurtiEd. [Es zeigt sich, dass die
Inseln stark mit Si vermischen, wenn die Substrattemperatur nicht vor dem Bedecken
der Inseln abgesenkt wird. Die anfangliche Temperatur wahrend des Wachstums der
Deckschicht hat entscheidenden Einfluss auf die Energie, bei der die Inseln emittieren.
In Abschnitt6.3wird gezeigt, dass die bei niedriger Deckschichttemperatur gefunde-
ne Lumineszenzenergie in guter Ubereinstimmung mit den Voraussagen theoretischer
Modelle fur diese Inseln ist. In Abschnfit4 wird gezeigt, dass, auch wenn das Insel-
wachstum bei htheren Temperaturen ablauft, die Substrattemperatur beim Uberwach-
sen eine wichtige Rolle spielt.

6.1 Strukturelle Messungen an Hut Cluster Inseln
Die Oberflachenmorphologie nach dem Uberwachsen von Ge Hut Clustern mit Si ist
sehr stark von der Temperatur wahrend des Si Wachstums abh&ngig, wi&.Abb.

zeigt. In Abb.6.1(a) ist eine AFM-Aufnahme gezeigt, die die Oberflache einer Probe
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Kapitel 6. Reduzierte Interdiffusion in selbstorganisierten Inseln durch Uberwachsen bei
verminderter Substrattemperatur

Capped Capped
3nm @ 500°C

C)

Abbildung 6.1: AFM-Aufnahmen von Hut Cluster Inseln, die bei (a) 3G0und
(b) 250 C Uberwachsen wurden.

zeigt, in der die Hut Cluster mit 3 nm Si bei 5@D uberwachsen wurden. Auf der
Aufnahme sind keine Spuren der Inseln zu sehen und wie in Abséhgiftgezeigt,

ist die Oberflache von ahnlicher Rauigkeit wie nach dem Wachstum einer dicken Si
Schicht bei 500C. Ganz anders sieht dagegen die Oberflache aus, wenn das Si bei
250°C deponiert wurde. In Abls.1(b) wurden 40 nm Si abgeschieden, trotzdem sind
die Formen der Hut Cluster Inseln im AFM deutlich erkennbar. Die durchschnittliche
Hohe der Si Stukturen ist vergleichbar mit der Héhe der freistehenden Ge Inseln. Diese
Ergebnisse zeigen, dass die Diffusionslange des Si bei dieser Temperatur so klein ist,
dass die Si Schicht nicht mehr planarisiert, sondern an allen Stellen mit gleicher Dicke
wéchst. Dadurch wird das Oberflachenprofil der vergrabenen Inseln trotz der gro3en
Si-Schichtdicke konserviert. Dies lasst erwarten, dass die Interdiffusion zwischen den
Ge Hut Clustern und dem ankommenden Si bei dieser Wachstumstemperatur sehr klein
sein wird.

6.2 Photolumineszenz von Hut Cluster Inseln

In diesem Abschnitt werden PL-Messungen an Hut Cluster Inseln vorgestellt, die bei
verschiedenen Temperaturen mit Si iberwachsen wurden. Die Hut Cluster selbst wur-
den in einem zweistufigen Prozess gewachsen, der zu einer htheren Lumineszenzin-
tensitat fuhrt 158. Dazu wurden zunachst die ersten 2,6 ML der Benetzungsschicht
bei einer Substrattemperatur von 360gewachsen, dann wurde die Substrattempera-

tur auf 500C erhoht und weitere 2,2-3,7 ML Ge deponiert. Die benutzten Substrat-
temperaturen beim Uberwachsen mit Si lagen zwischeAQ&@d 500C. Vor dem Si
Wachstum wurde eine Wachstumspause eingelegt, um das Substrat auf der gewtinsch-
ten Temperatur zu stabilisieren. Diese Pause betrug 400 s fir die Inseln, die 1@i 360
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6.2 Photolumineszenz von Hut Cluster Inseln
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Abbildung 6.2: PL Spektren von Hut Cluster Inseln, die bei 260bis 500C
Uberwachsen wurden. Einsatz: Position der maximalen PL Intensitat als Funktion
der Deckschichttemperatur.

bis 500C Uberwachsen wurden, und 800 s fur die Inseln, die betQ5(hd 300C
Uberwachsen wurden. Aus Griinden der Vergleichbarkeit wurde eine Wachstumspause
auch bei der Probe eingelegt, in der die Substrattemperatur konstant gehalten wurde.
Der Vergleich mit den in Abschnith.1 vorgestellten Spektren zeigt aber, dass diese
Wachstumspause keinen wesentlichen Effekt auf die PL hat.

6.2.1 Einfluss der Substrattemperatur wahrend des Uberwach-
sens

In Abb. 6.2sind die bei 1,4 K gemessenen PL Spektren zusammengefasst. Alle Spek-
tren wurden normiert, dabei wurde die Intensitéat der TO-Phonon Linie des Si Substrat
bei 1,097 eV als Referenz genommen. Die bei einer Temperatur vécalierwach-

sene Probe zeigt ein breites Maximum bei 0,8 eV, der den Inseln zugeordnet wird
(vgl. Kap. 5.1). Die Halbwertsbreite des Maximums (engl. full width at half maxi-
mum, FWHM) ist 70 meV. Mit sinkender Deckschichttemperatur verschiebt sich die
Insellumineszenz systematisch zu niedrigeren Energien. Die maximale Intensitat liegt
schon fir eine Deckschichttemperatur von 2dinterhalb der Ge Bandkante im Vo-
lumenkristall (0,74 eV bei 1,4 K Messtemperatur). Bei Deckschichttemperaturen unter
360°C werden nur noch minimale Verschiebungen beobachtet und das Lumineszenz-
maximum sattigt bei 0,63 eV oder 1,96n bei einer FWHM von 56 meV. Bei jeder
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Abbildung 6.3: PL Spektren dreier Proben mit Hut Cluster Inseln, in denen die
Ge Deposition variiert wurde. Alle Proben sind bei 36diberwachsen.

Deckschichttemperatur wurden mehrere Proben untersucht, in denen die Ge Schicht-
dicke zwischen 5,4 und 6,3 ML variierte. Dabei wurde beobachtet, dass die Lumines-
zenz sich mit zunehmender Ge Schichtdicke zu niedrigeren Energien hin verschiebt,
maximal etwa um 30 meV. Abbildung 3 zeigt drei Proben, die bei 360 Uberwach-
sen wurden und in denen unterschiedlich viel Ge abgeschieden wurde. Das PL Ma-
ximum liegt bei der Probe mit 5,1 ML Ge bei 0,66 eV, die Probe mit 5,5 ML hat ihr
Maximum bei 0,64 eV und die Probe mit 6,3 ML zeigt maximale Lumineszenz bei
0,63 eV.

Die Lumineszenzmaxima der beiden bei 26Qund 300C gewachsenen Proben
sind signifikant kleiner als die der anderen Proben. Dieser Intensitatsunterschied wird
der langen Wachstumsunterbrechung zugeordnet, die zum Erreichen dieser aul3erge-
wohnlich niedrigen Substrattemperaturen nétig war. Die niedrigen Wachstumstempe-
raturen selbst haben nur einen geringen Einfluss, denn der Intensitatsunterschied zwi-
schen der Probe, die bei 28D Gberwachsen wurde, und derjenigen, die bei°800
uberwachsen wurde, ist nur klein.

6.2.2 Laseranregungsabhangige PL

Abb. 6.4 zeigt die PL einer bei 36 tberwachsenen Probe bei verschiedenen Laser-
anregungsdichten. Mit zunehmender Laserleistung verschiebt sich das PL Maximum
zu hoheren Energien. Diese Blauverschiebung wurde sowohl bei SiGe Quantentopf-
strukturen 81] als auch bei selbstorganisierten SiGe Inséls peobachtet und wird
durch einen Typ-ll Bandverlauf an den Si/SiGe Grenzflachen erklart. Durch den Typ
Il Verlauf sind die Ladungstrager an unterschiedlichen Stellen im Ortsraum lokalisiert.
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6.2 Photolumineszenz von Hut Cluster Inseln
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Abbildung 6.4: PL Spektren einer bei 380 Uberwachsenen Probe bei Anre-
gungsdichten zwischen 12.5 mW/gemd 0.5 W/crs.

Diese Trennung der Ladungstréager induziert bei hoheren Anregungsdichten eine Band-
verbiegung, die wiederum dazu fihrt, dass die Rekombinationsenergie grof3er wird. Ei-
ne Blauverschiebung kann auch beobachtet werden, wenn héhere angeregte Zustande
zur Lumineszenz beitragen. In diesem Fall miusste die Halbwertsbreite der Lumines-
zenz aber zunehmen, da die niedrigsten Zustédnde ja weiterhin emittieren. Wie Abb.
6.4 zeigt, nimmt die Breite des Maximums bei den vorliegenden Proben mit zuneh-
mender Anregung nicht zu. Daher wird die Blauverschiebung Bandbiegungseffekten
zugeordnet.

Bei der niedrigsten Anregungsdichte liegt das Lumineszenzmaximum bei 616 meV
bzw. 2,01um. Die gestrichelten Linien sind Gaul3funktionen, die an die PL Maxi-
ma angefittet wurden. Im Bereich oberhalb des Maximums ist die Ubereinstimmung
zwischen gefitteter Funktion und PL Spektrum sehr gut, im niederenergetischen Be-
reich gibt es eine systematische Abweichung vom gauf3férmigen Verlauf. Hier nimmt
die Intensitat exponentiell ab. Diese Asymmetrie des PL Maximums wird bei allen
Deckschichttemperaturen (vgl. Abb®.2) beobachtet und ist auch unabhangig von der
Temperatur wahrend der PL-Messung (vgl. ABlg). Messungen an Hut Cluster In-
seln aus anderen Probenserien zeigen ebenfalls denselben Verlauf. Die Asymmetrie
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Abbildung 6.5: (a) Position des PL Maximums und (b) integrierte Intensitét als
Funktion der Laseranregung.

muss also eine intrinsische Eigenschaft der PL des Inselensembles sein. Zur Zeit kann
nur eine spekulative Erklarung fir diese Asymmetrie gegeben werden: Die Lokali-
sierung der Ladungstrager ist hauptsachlich durch die Hohe der Inseln bestimmt. Mit
Auswertung von AFM-Aufnahmen konnte bestétigt werden, dass die Hohenverteilung
ungefahr einer Gaul3verteilung folgt. Zusatzlich gibt es aber noch eine laterale Lo-
kalisierung in den Inseln. Die Breite der Inseln ergibt sich aus der Inselhthe, da die
Inseln von {105} Facetten begrenzt sind. Die Lange der Inseln dagegen héngt nicht
von der HOhe ab, sondern variiert wegen der Elongation der Inseln Gber einen gro3en
Bereich. Fir stark elongierte Inseln sind die Ladungstrager in Richtung der Insellange
praktisch nicht lokalisiert, wahrend flr quadratische Inseln ein Beitrag der Insellan-
ge zur Lokalisierungsenergie zu erwarten ist. Die Verbreiterung des PL-Maximums zu
niedrigeren Energien hin wird daher der Lumineszenz elongierter Inseln zugeordnet,
die verglichen mit quadratischen Inseln einen kleinere Lokalisierungsenergie fir die
Ladungstrager haben und daher bei niedrigeren Energien emittieren.

In Abb. 6.5ist die Position des Maximums und die integrierte Intensitat des PL Si-
gnals zwischen 0,5 und 1 eV als Funktion der Laseranregungsdichte aufgetragen. Die
Datenpunkte der bei 36Q Giberwachsenen Probe sind als offene Kreise gezeichnet. Im
Vergleich dazu sind die Daten der bei 3@0liberwachsenen Referenzprobe als gefull-
te Quadrate eingezeichnet. Mit zunehmender Anregungsdichte schiebt die Position des
Maximums 11 meV pro Dekade zu hdheren Energien, die entsprechende Verschiebung
der Referenzprobe ist praktisch identisch. Die Gesamtintensitat zeigt eine sublineare
Abhangigkeit von der Anregungsleistung. Der Kurvenfit mit einer FunktiBergibt
einen Exponenten von m=0.7 fir die Referenzprobe und m=0.76 fur die beC360
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Abbildung 6.6: PL Spektren einer bei 28C Uberwachsenen Probe bei verschie-
denen Temperaturen zwischen 1,4 K und 185 K. Einsatz: Integrierte PL Intensitét
als Funktion der Temperatur und daran angepasste Kurve, aus der eine Anregungs-
energie von 40 meV abgeleitet wurde.

uberwachsene Probe. Diese Exponenten sind vergleichbar mit denen, die fir Dome
Inseln gefunden wurderl$9 160 161. Wenn die PL durch konkurrierende Auger-
Rekombinationsprozesse beschrankt ist, ist ein Exponent von 0,66 zu erv&diten [
Andererseits nimmt die Lumineszenz von Ge-Inseln bei extrem niedriger Anregungs-
dichte linear mit der Anregungsleistung zu, da keine Augerrekombination mdglich ist,
wenn nur ein einziges Elektron-Loch Paar an einer Insel lokalisiert ist. Es ist zu ver-
muten, dass die hier benutzten Anregungsdichten in einem Ubergangsbereich liegen
und bei hdherer Anregung die PL durch Augerprozesse begrenzt ist.

6.2.3 PL-Messungen im Temperaturbereich 1,4K-185K

Abbildung 6.6 zeigt die PL-Spektren einer Messreihe, in der die Temperatur wahrend
der Messung von 1,4 K bis 185 K variiert wurde. Die Inseln zeigen eine messbare
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Abbildung 6.7: Integrierte PL Intensitat der bei 500 Uberwachsenen Referenz-
probe als Funktion der Temperatur.

PL bis zu einer Temperatur von 185 K, wahrend das Signal des Si-Substrats schon
bei Temperaturen Uber 30 K nicht mehr detektiert wird. Das PL-Maximum verschiebt
sich zwischen 1,4 K und 185 K um etwa 25 meV zu niedrigeren Energien hin. Die
integrierte PL-Intensitat der Inseln zwischen 0,5 und 1 eV ist im Einsatz von@\6b.

als Funktion der Temperatur eingezeichnet. Die Abnahme der Intensitat wurde mit der
Formel

|(To)/1(0) = (1+Cexp(—Ea/KTp )

gefittet, die Ubergange zwischen zwei Zustanden in quasi-thermischem Gleichgewicht
beschreibt, die durch eine Enerdgig getrennt sind. Die beiden beteiligten Zustande
sind im hier vorliegenden Fall ein gebundener Zustand, bei dem ein Exziton an der In-
sel lokalisiert ist, und ein freier Zustand, bei dem kein gebundenes Exziton an der Insel
vorliegt. Die weiteren Variablen der Formel haben folgende Bedeut@gbezeich-

net die Anfangsintensitat der PL(T,, ) bezeichnet die Intensitét bei der Temperatur
Tp, undC ist eine Konstante, die das effektive Verhaltnis zwischen strahlenden und
nicht strahlenden Ubergdngen angibt. Die aus der Formel abgeleitete Aktivierungs-
energie betragt 40 meV. Fir die in Abb.7 gezeigte Referenzprobe, die bei 3G0
uberwachsen wurde, betragt die entsprechende Aktivierungsenergie nur 25 meV.

6.2.4 PL-Messungen an getemperten Proben

In einer weiteren Versuchsreihe wurde die thermische Stabilitat der Hut Cluster Lu-
mineszenz untersucht. Dazu wurden zwei Serien mit Proben bei Temperaturen zwi-
schen 400 und 80C fur 30 Minuten getempert. Die Proben der ersten Serie wurden
bei 250C Uberwachsen, die zweite Serie waren Referenzproben, die &l Sh@r-
wachsen wurden. Die Position der PL Maxima nach dem Tempern ist inGABhls
Funktion der Temper-Temperatur aufgezeichnet. Die gefillten Quadrate stehen fur die
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Abbildung 6.8: Position des PL Maximums nach ex-situ Temperversuchen in bei
500°C (offene Kreise) und bei 25C (gefillte Quadrate) tberwachsenen Proben.

bei 250C uberwachsenen Proben, die offenen Kreise fur die Referenzproben. Man
erkennt eine systematische Blauverschiebung der PL Maxima mit zunehmender Tem-
peratur. Nach Temperung bei 7@ oder hoéher spaltet sich das breite PL Maximum
in zwei schmalere Maxima auf, die 58 meV voneinander entfernt sind. Bei diesen ho-
hen Temperaturen geht die dreidimensionale Lokalisierung der Ladungstrager durch
die starke Interdiffusion wéahrend des Temperschritts verloren. Die Struktur der Inseln
wird verschmiert und nach der Temperung ahnelt die Probe einer pseudomorphen SiGe
Schicht mit Dickenvariationernlpg. Die beiden Maxima werden daher den NP und
TO Linien zugeordnet, die typischerweise in SiGe Quantentopfstrukturen beobachtet
werden [9]. In den Spektren sind B und D,-Linien zu sehen, wenn die Temperung
bei 600 C oder héher durchgefiihrt wird. Diese Linien weisen auf Kristalldefekte im Si
hin und Uberlagern bei 70Q teilweise das TO Maximum. Bei niedrigerer Temperung
wird dagegen keine Defektlumineszenz beobachtet. Es ist also davon auszugehen, dass
die bei 250C Uberwachsenene Schicht metastabil ist und durch das Tempern bei hoher
Temperatur Defekte entstehen kénnen.

Die Positionen der PL Maxima sind deutlich verschieden, wenn die Temperung bei
700°C oder weniger durchgefihrt wird. Nach einem Temperschritt beiG0egt das
PL Maximum der bei 250C tberwachsenen Probe immer noch knapp 120 meV nied-
riger als das der Referenzprobe, die bei etwa 0,8 eV emittiert. Die Verschiebung durch
den Temperschritt betragt nur etwa 40 meV. Dies beweist eindeutig, dass die Position
des PL Maximums hauptsachlich durch die Interdiffusion zu Beginn des Uberwach-
sens bestimmt wird. Die Temperzeit ist deutlich langer gewéhlt als die Zeit, die zum
Wachsen der Si-Deckschicht bendtigt wird (400 s). Wenn Volumendiffusion wahrend
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des Uberwachsens einen signifikanten Einfluss auf die Position des PL Maximums
hatte, sollte die Position des PL Maximums durch das ex-situ Tempern mindestens
bis 0,8 eV verschoben werden. Dies wird nicht beobachtet. Die Position des PL Ma-

ximums ist daher hauptsachlich durch die Vermischung wahrend des Wachstums der
ersten Si Monolagen bestimmt. Nachdem die Inseln mit Si zugedeckt sind, ist die In-

terdiffusion klein.

In der hier vorgestellten Versuchsreihe wurden die Inseln mit konstanter Tempera-
tur iberwachsen. Dies fuihrt dazu, dass die Oberflache bei den niedrigsten Deckschicht-
temperaturen nicht mehr glatt wachst. Eine glatte Si-Oberflache ist aber fur viele Ex-
perimente winschenswert. Die Temperexperimente zeigen, dass eine Temperatur unter
600°C die PL Eigenschaften nicht wesentlich verandert, wenn die Inseln eingebettet
sind. Es ist also prinzipiell problemlos méglich, eine glatte Si Oberflache zu erhalten,
indem wahrend des Wachstums die Substrattemperatur heraufgesetzt wird.

Zum Schluss dieses Abschnitts sei noch darauf hingewiesen, dass Si Schichten mit
schlechter Kristallqualitat ebenfalls ein breites Lumineszenzmaximum unterhalb 1 eV
zeigen. Die Zuordnung der Lumineszenz zu den Inseln kann daher nicht einfach aus
der Existenz eines PL Maximums unterhalb der Si Bandkante gefolgert werden, son-
dern erfordert eine systematischen Untersuchung der PL Eigenschaften. Die gezeigte
Blauverschiebung durch das Tempern und die Rotverschiebung mit zunehmender Ge-
Deposition beweisen, dass die Lumineszenz von den Ge-Inseln hervorgerufen wird
und Defekte in den hier vorgestellten Proben keine Rolle spielen.

6.3 \Vergleich mit theoretischen Voraussagen fir SiGe
Inseln

Die in den vorigen Abschnitten vorgestellten Messungen sollen in diesem Ab-
schnitt mit vorhandenen Modellen zur Photolumineszenz in niedrigdimensionalen Si-
Ge Strukturen verglichen werden.

Verspannte SiGe Heterostrukturen auf Si(001) Substraten zeigen einen Typ-ll
Bandverlauf §8], dies fiihrt an den Grenzflachen dazu, dass sich dort Exzitonen bil-
den konnen, in denen die Ladungstrager an unterschiedlichen Stellen im Ortsraum
lokalisiert sind. Sogenannte neighboring confinement structures (NCS) wurden auf re-
laxierten Sj_,Ge, Puffern demonstriert und zeigten dort eine intensive PL. In diesen
Quantentopf Strukturen sind die Elektronen in verspannten Si Schichten lokalisiert.
Die Locher befinden sich in angrenzenden, verspanntenGe, Schichten, die einen
hoheren Ge AnteW als die Puffer haben. Trotz des indirekten Ubergangs sowohl im
Orts- als auch im K-Raum lasst sich in den NCS eine hohere PL messen, da beide
Ladungstrager lokalisiert sind. In SiGe Topfen auf Si(001) sind nur die Locher lokali-
siert, wahrend die Elektronen nur durch die Coulomb-Wechselwirkung an die Locher
gebunden sind.

Die Ubergangsenergie der PL in den Ge Hut Clustern kann in einem einfachen Mo-
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Abbildung 6.9: Bandschema zur Berechnung der PL Energie von Hut Cluster
Inseln in einer Quantentopf-Naherung.

dell berechnet werden, indem man annimmt, dass die Locher in einem verspannten Ge
Quantentopf auf Si(001) lokalisiert sind und dass die Rekombination dieser Locher mit
Elektronen im umgebenden Si stattfindet. Dieses Modell ist schematisch ir6Abb.
gezeigt. Die Inseln werden als Quantentopf aus puren, verspannten Ge angendahert. Die
untersuchten Hut Cluster haben eine durchschnittliche Hohe von 0,8 nm und wachsen
auf einer Ge-Benetzungsschicht von etwa 4 MIO(5 nm) Dicke. Die Dicke des Quan-
tentopfsh = 1,3+ 0,3 nm ist die Summe aus Inselhéhe und Benetzungsschicht. Ge
Segregation kann selbst bei den niedrigsten benutzten Wachstumstemperaturen nicht
ausgeschlossen werdel6p, 163 133. Die Unsicherheit in der Dicke ist daher hin-
reichend grof3 gewahlt, um madgliche Segregationseffekte mit einzuberechnen. Der Va-
lenzbandkantensprung zwischen Si(001) und tetragonal verspanntem Ge auf diesem
Substrat isAEV,Si/Ge: 0,84+0,05 eV [45]. Der Grundzustand eines schweren Lochs

mit einer effektiven Massey; = 0,2 m, in einem Ge Quantentopf der Dickehat

eine Lokalisierungsenergie vdf, ,; = 0,344 0,09 eV. Die Rekombination der in

den Inseln lokalisierten Locher mit den in den Si-Barrieren befindlichen Elektronen
flhrt damit zu einer PL-Energie vy = B g~ AE, g g1+ Econs = 0,67+0,14 €V.

Die beobachtete PL Energie stimmt im Rahmen der Unsicherheiten des Modells mit
der zu erwartenden PL Energie Uberein. Wie in ABI2 (s. Seitel15 gezeigt, ist

die beobachtete PL Energie unterhalb von°&@raktisch unabh&angig von der Deck-
schichttemperatur. Wie die einfache Rechnung zeigt, ist dies wahrscheinlich dadurch
zu erklaren, dass durch das Uberwachsen bei tiefer Temperatur reines Ge in den Inseln
konserviert wurde.

Im einfachen Quantentopfmodell sind die Elektronen nur sehr schwach gebunden,
da das Si nicht verspannt ist. Durch die inhomogene Verspannung in der Umgebung
einer in einer Si-Matrix eingeschlossenen Insel kommt es zu einer verstarkten Bin-
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Abbildung 6.10: Bandverlauf durch die Spitze einer in einer Si Matrix einge-
schlossenen Ge-Pyramide und Wahrscheinlichkeitsdichte der Elektron- und Loch-
wellenfunktionen eines Exzitons (au&]).

dung der Elektronen. Die Dehnungsverspannung im Si induziert eine Absenkung der
A(2) Minima im Leitungsband J48. Die dreidimensionale Verspannung einer Ge-
Pyramide mit {105} Facetten, die in einer Si Matrix eingeschlossen ist, wurde von
mehreren Autoren berechn&7] 36, 38]. Mittels der vonvaN DE WALLE und MAR-

TIN [45] berechneten Deformationspotentiale l&sst sich aus der Verspannung der Band-
verlauf ableiten. Es zeigt sich, dass der Leitungsbandverlauf stark durch die Verspan-
nung an der Pyramidenspitze beeinflusst ist und sich ein Dreieckspotentialtopf fur die
Elektronen bildet. In Abb6.10ist der Bandverlauf entlang einer Linie durch das Zen-
trum einer 1,5 nm hohe Ge Pyramide zu sehen. Die Aufenthaltswahrscheinlichkei-
ten eines Elektrong¥e| und eines Loch$LPh\ sind ebenfalls eingezeichnet. Band-
verlauf und Aufenthaltswahrscheinlichkeiten wurden durch selbstkonsistente Losung
eines Sets gekoppelter Effektivmassen-Schrodingergleichungen mit Hilfe der Hartree-
Naherung berechneBf]. Die Wahrscheinlichkeitsdichte der Loch- und Elektronwel-
lenfunktionen entlang eines Querschnitts durch die Pyramide ist in@bbgezeigt.

Die Energiedifferenz zwischen der Grundzustandsenergie des Elektrons und des Lochs
wurde mit 629 meV berechne®y]. Diese Energiedifferenz entspricht der zu erwarten-
den Rekombinationsenergie fiir NP-Ubergénge und stimmt recht gut mit der beobach-
teten PL Energie Uberein. Die Differenz mit der experimentell bestimmten Energie ist
kleiner als die Unsicherheit durch den nicht genau bekannten Bandkantensprung zwi-
schen Si und Ge. Eine weitere Voraussage aus der Rechnung ist die Bindungsenergie
des Elektrons an der Pyramide, die 38 meV betragt Diese Energie stimmt bemer-
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Abbildung 6.11: Wahrscheinlichkeitsdichte eines Elektron/Loch Paares, das an
einer Ge Pyramide lokalisiert ist (au37]).

kenswert gut mit der experimentell bestimmten Anregungsenergie tberein, die aus der
Temperaturabhangigkeit der PL bestimmt wurde. Daraus lasst sich schlie3en, dass die
PL Effizienz bei htheren Temperaturen dadurch begrenzt ist, dass die relativ schwach
gebundenen Elektronen durch thermische Anregungen von den Inseln wegdiffundieren
und die zurlickbleibenden Ldcher durch fehlende Elektronen nicht strahlend rekombi-
nieren konnen. Friihere Experimente an pseudomorphen SiGe Strukturen kamen zum
Ergebnis, dass die Lumineszenz auch in diesen Strukturen durch die Evaporation von
Elektronen beschrankt is8]. In Quantentopfstrukturen hat das Leitungsband aller-
dings praktisch den in Abl6.9 skizzierten, flachen Verlauf, welcher nur eine sehr
schwache Bindung des Elektrons zur Folge hat. Die gefundenen Anregungsenergien
waren daher mit 3 meV sehr viel kleiner als hier.

Die Anregungsenergie von nur 25 meV fiur die Referenzprobe l&sst sich dadurch
erklaren, dass in der bei htheren Temperaturen tUberwachsenen Probe durch Inter-
diffusion die Verspannung kleiner ist und dadurch auch das Lokalisierungspotenti-
al fur die Elektronen verringert wird. Aul3erdem kann es durch Interdiffusion zu ei-
ner groReren Separation zwischen Elektronen und Lochern kommen, was die Cou-
lomb Anziehung zwischen den Ladungstréagern verringert. Der Messpunkt bei 185 K
liegt bei beiden Proben unterhalb der Fitkurve. Dies kénnte durch das schlechte Si-
gnal/Rauschverhéltnis bei dieser Temperatur verursacht sein, méglicherweise hat diese
Abweichung aber eine systematische Ursache. Es kdnnte sich hier um einen Prozess
mit groBerer Anregungsenergie handeln, der erst bei hoheren Temperaturen in der PL
sichtbar wird und der zu einem beschleunigten Abfall der PL mit steigender Tempera-
tur fahrt.
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Abbildung 6.12: PL Maximum selbstorganisierte Ge Inseln als Funktion der
Wachstumstemperatur. Alle Inseln wurden bei 3D@der weniger mit Si Uber-
wachsen.

6.4 Photolumineszenzmaxima von Inseln, die bei hGhe-
ren Temperaturen gewachsen wurden

In den vorhergehenden Abschnitten wurden niedrige Temperaturen wahrend des
Wachstums der Si Deckschicht nur fur Hut Cluster Inseln beP608enutzt. In ei-

ner Probenreihe wurden Inseln bei verschiedenen Wachstumstemperaturen gewachsen
und dann anschlieRend bei 3@oder weniger mit Si tberwachseltd]. Abbildung
6.12zeigt die Ergebnisse dieser Studie. Die Abbildung zeigt die Energie des PL Ma-
ximums in Abhangigkeit von der Temperatur wahrend des Wachstums der Inseln. Bei
Wachstumstemperaturen Uber 6Q0st zusatzlich die Position der PL Linien einge-
zeichnet, die durch die Benetzungsschicht verursacht werden. Es ist zu sehen, dass die
Inseln bis zu einer Wachstumstemperatur von°@0aQnterhalb der Bandlicke eines

Ge Volumenkristalls emittieren. Bei h6heren Wachstumstemperaturen verschiebt sich
das PL Maximum stark zu héheren Energien. Dies ist nach den in K&8pitetestell-

ten Ergebnissen auch zu erwarten. Dort wurde gezeigt, dass die freistehenden Inseln
bei 850C Uberwiegend aus Si bestehen, was dazu fuhrt, dass die Interdiffusion wéh-
rend des Uberwachsens nur noch geringe Auswirkungen hat. Unterhalb v, 300
zeigen es die Messungen, wird die Position des PL Maximums entscheidend von der
Interdiffusion wahrend des Uberwachsens dominigBt 165, 166]. Bei extrem gerin-

gen Wachstumstemperaturen unter 4D@immt die Energie des PL Maximums wie-

der zu. Die bei weniger als 400 wachsenden Inseln sind extrem kleld}] und die
Zunahme der Lokalisierungsenergie im Vergleich mit Hut-Clustern, die bei hdheren
Temperaturen gewachsen wurden, erkléart die Blauverschiebung des PL Maximumes.
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6.5 Zusammenfassung dieses Kapitels

In diesem Kapitel wurde die Lumineszenz von Inseln untersucht, die bei reduzier-
ter Substrattemperatur mit Si Uberwachsen wurden. Es wurde eine Probenserie mit
bei 500C gewachsenen Hut Clustern vermessen, in der die Temperatur wahrend des
Wachstums der Deckschicht bis 280abgesenkt wurde. Es zeigte sich, dass die In-
terdiffusion wahrend des Uberwachsens entscheidende Auswirkungen auf die opti-
schen Eigenschaften der Inseln hat. Die maximale Photolumineszenz-Intensitat ver-
schiebt sich mit sinkender Deckschichttemperatur zu niedrigeren Energien und sattigt
fur Deckschichttemperaturen kleiner als 36Mei etwa 0,63 eV. Bei niedriger Anre-
gungsleistung liegt das Maximum der Inselphotolumineszenz oberhalb einer Wellen-
lange von Zum.

Aus der Temperaturabhangigkeit der Photolumineszenz konnte geschlossen wer-
den, dass die PL durch die Evaporation von Elektronen limitiert ist, die bei héheren
Temperaturen durch thermische Anregung von den Inseln wegdiffundieren kénnen und
nicht mehr fir strahlende Rekombination zur Verfiigung stehen. Nachtragliche Tem-
perversuche haben ergeben, dass die Komposition der vergrabenen Inseln sich erst bei
weit hoheren Temperaturen als 3@andert. Fur die Zusammensetzung der Inseln
ist daher entscheidend, wie grof3 die Interdiffusion wahrend des Wachstums der ersten
Atomlagen Si ist.

Die Deckschichttemperatur hat auch bei Inseln, die bei héherer Temperatur ge-
wachsen wurden, einen grof3en Einflufl3 auf die Lumineszenzeigenschaften. Es wurde
gezeigt, dass die Inseln bis zu einer Wachstumstemperatur v 10@erhalb der
Bandliicke eines Ge Volumenkristalls emittieren.
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Kapitel 7

Schlussbemerkungen und Ausblick

Die Ergebnisse dieser Arbeit zeigen, dass die Interdiffusion in selbstorganisierten In-
seln im Materialsystem Germanium/Silizium eine entscheidende Rolle spielt. Sowohl
die strukturellen und als auch die elektronischen Eigenschaften der Inseln werden
durch die Interdiffusion stark beeinflusst. Als Fazit dieser Arbeit kann gelten, dass
bei der Analyse von Experimenten Interdiffusionseffekte unbedingt mit einbezogen
werden sollten.

Es wurde gezeigt, dass freistehende Inseln, die durch Deposition von reinem Ge
gewachsen wurden, signifikant mit Si vermischt sind. In allen Proben, die bei Wachs-
tumstemperaturen gro3er als 860gewachsen wurden, konnte eine Vermischung mit
Si direkt nachgewiesen werden. Ferner wurde gezeigt, dass die Vermischung nicht ho-
mogen ist, sondern der Si Gehalt innerhalb der Inseln variiert und statistischen Schwan-
kungen unterworfen ist. Diese Ergebnisse wurden aus Experimenten abgeleitet, in de-
nen die Inseln selektiv nasschemisch geatzt wurden. Das Atzen der Inseln liefert, wie
hier gezeigt wurde, reproduzierbare Ergebnisse und eignet sich aufgrund seiner einfa-
chen Anwendung flr die Standardcharakterisierung von selbstorganisierten Inseln.

Bei Hut Cluster Inseln, die bei niedriger Temperatur gewachsen wurden, ist die
Interdiffusion in freistehenden Inseln sehr schwach. Es wurde gezeigt, dass die Pho-
tolumineszenzeigenschaften dieser Inseln durch die Vermischung mit Si wahrend des
Uberwachsens bestimmt werden. Durch Uberwachsen bei niedriger Substrattempera-
tur lasst sich die Interdiffusion weitgehend unterdriicken. Die Ergebnisse der Photo-
lumineszenzmessungen zeigen, dass die Inseleigenschaften gut mit vorhandenen theo-
retischen Modellen firr reine Ge Inseln beschreibbar sind, vorausgesetzt die Annahme
reinen Ge ist infolge der Wachstumsbedingungen auch gerechtfertigt.

Durch Uberwachsen bei tiefer Temperatur konnten sehr hohe Ge Gehalte in den
Inseln erreicht werden. Dies eroffnet neue Perspektiven flr den Einbau dieser Inseln in
komplexere Strukturen. So sind mit diesen Inseln wesentlich starkere Lokalisierungs-
energien und auch gréRere Verspannungen erreichbar als bisher. Alternativ kdnnte das
Uberwachsen bei tiefer Temperatur auch genutzt werden, um die Gestaltungsfreiheit
fur inselbasierende Bauteile zu vergrofRern. Zum Beispiel kann das thermische Budget
fur das nachtragliche Prozessieren der Inseln erhdht werden. Dazu werden die Inseln
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zunachst so gewachsen, dass die Ge Gehalte héher sind als gewtinscht. Der gewiinsch-
ten Ge Gehalt wird dann erst durch die Interdiffusion wahrend des Prozessierens er-
reicht.

Das Verstandnis der atomaren Prozesse, die wahrend des Wachstums ablaufen,
steht erst am Anfang. Eine interessante Frage ist zum Beispiel, inwieweit der viel dis-
kutierte Ubergang von Pyramiden zu Dome Inseln durch die Komposition beeinflusst
wird. Au3erdem bleibt zu klaren, welchen Einfluss die Graben, die sich um die Inseln
bilden, auf die GroRenverteilung der Inseln haben.

Ein Hauptziel fur das Wachstum selbstorganisierter Inseln wird es in Zukunft sein,
die Inseln in lateraler Richtung anzuordnen. Eine gezielte Adressierung und Messung
einzelner Inseln ist nur moglich, wenn diese an definierten Positionen auf dem Sub-
strat wachsen. Experimente im SiGe System haben perfekte laterale Anordnung in
einer Dimension demonstriert. Dabei konnten geordnete Inseln auf Si Oberflachen er-
zeugt werden, die vor dem Wachstum glatt waren. Die Anordnung entlang von vor-
gegebenen Linien wurde durch vergrabene SiGe Schichten hervorgerufen, die einer
Verspannungsmodulation auf der Oberflache erzeugd.[Im III/V System wur-
den vor kurzem perfekte, zweidimensional angeordnete Inselfelder gewadiégkn |
Dies lasst erwarten, dass auch im SiGe System die komplett kontrollierte Anordnung
in lateraler Richtung machbar ist.
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Anhang A

Abkurzungsverzeichnis

A.1 Allgemeine Abklrzungen

AFM : Rasterkraftmikroskop (atomic force microscope)

FTIR : Fourier-Transformations-Infrarot-Spektroskopie

FEM : Finite Elemente Methoden

Ge : Germanium

MBE : Molekularstrahlepitaxie (molecular beam epitaxy)

ML: Monolage

NCS: Lokalisierung in angrenzenden Schichten (neighboring confinement structure)
NP : Ohne Phononenbeteiligung (no phonon)

PL : Photolumineszenz

RBS : Rutherford Ruckstreuung (Rutherford backscattering)

REM : Raster-Elektronen-Mikroskopie

RHEED : Beugung hochenergetischer Elektronen unter streifendem Einfall (reflection
high energy electron diffraction)

RMS : Wurzel aus Summe der quadratischen Mittelwerte (root mean square)

RTA : Kurzzeit-Temperprozeld mit sehr steilen Heizrampen (rapid thermal annealing)
Si: Silizium

SIMS : Sekundarionen-Massenspektrometrie

STM : Rastertunnelmikroskop (scanning tunelling microscope)

TEM : Transmissions-Elektronenmikroskopie

TO : Transversal-optisch

UHYV : Ultrahochvakuum

VLSI/ULSI : Hochintegration (very large scale integration/ultra large scale integration)
XRD : Réntgenbeugung (X-ray diffraction)
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Anhang A. Abkirzungsverzeichnis

A.2 In Formeln verwendete Symbole und Abklrzun-
gen

a: Gitterkonstante

D : Diffusionskonstante [cRis]

d; : kritische Schichtdicke (critical thickness) [nm]

E : Gesamtenergie eines Systems [eV]

Gijii - Tensor der Elastizitatsmoduln [GPa]

Cy1,C1, C44- Elastizitatsmoduln in kubischen Kristallen [GPa]
Ea : Aktivierungsenergie [eV]

Ephoton: Energie eines Photons [eV]

Eg: Bandlicke des Halbleiters [eV]

Econs- LOKalisierungsenergie (confinement energy) [eV]
AE,: Bandkantensprung im Valenzband [eV]

¢ : Gitterfehlanpassung{ = 0,042 Fehlanpassung zwischen Si und Ge)
&j - Komponenten des Verzerrungstensors

h: Plancksche Konstante [1,054572660 3% Js]

h : Schichtdicke bzw. Breite eines Quantentopfes [m]
| : Intensitat

kg : Boltzmann Konstante [1.380658.0 23 J/K]

k : Impuls eines Elektrons [kg m/s]

L, : Diffusionslange

m,: Ruhemasse des Elektrons [9.10938916 34 kg]
m: effektive Masse eines Ladungstragers [kg]

W: Elektronische Wellenfunktion der Schrddingergleichung
o,,- Komponenten des Spannungstensors

T : Temperatur [K]

Ts, Tcap - Substrattemperatut €]

X : Ge Anteil in einer §j_, Gg, Legierung
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