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Untersuchungen an reinen und mit Wasserstoff bedeckten
SiC(100)-Oberfiächen mit Hochauflösender Elektronenenergie-
verlustspektrosko ie

An der kubischen SiC(100)-Oberfläche ist das Ferrniniveau aufgrund von akzeptorartigen
Defektzuständen innerhalb der Bandlücke fixiert, was im n-dotierten Halbleiter zur Ausbil-
dung einer Verarmungsrandschicht führt . Mit hochauflösender Elektronenenergieverlustspek-
troskopie sind die kollektiven Anregungen an der SiC(100)-Oberfläche mit (2x1)- und c(2x2)-
Rekonstruktion in Abhängigkeit von der Dotierung, der Temperatur und der Bedeckung der
Oberfläche mit Wasserstoff beobachtet worden. Die kollektiven Anregungen sind das longi-
tudinal optische Phonon w a in der Verarmungsrandschicht und die gekoppelten Anregungen
der Plasmonen und des longitudinal optischen Phonons, die auch als Plasmaronen ui+ be-
zeichnet werden. Mit klassisch oder durch selbstkonsistentes Lösen der Schrödinger- und der
Poissongleichung berechneten Dichteprofilen der freien Elektronen in den. Leitungsbändern
für die Verarmungsrandschicht ist eine Simulation und Anpassung der gemessenen Spektren

ahmen der Dipolstreutheorie durchgeführt worden.
Der Peak der elastisch reflektierten Elektronen ist durch das Plasmaroh u;_ bei Raurot

verbreitert, wobei das Plasrnaron aufgrund der hohen effektiven Zustanc
dichtemasse und der geringen Elektronenbeweglichkeit nicht als einzelner Verlustpeak zu be-
obachten ist . Die Phononenverluststrukur bei etwa 9,50 cm -1 , die allgernein als Fuchs-Kliewer-
Phonon bezeichnet wird, setzt sich aus denn LO-Phonon der Verarinungsrandschicht E7 , dem
Plasmaron W + und denn Kombinationsverlust von w' 1} und dein Plasmaron zusannnen . Aus
der Anpassung der Spektren erhält man freie Elektronenkonzentrationen von 2,2-10 13 crn 3
und 3,0 . 10 1 ` cm- 3 für eine hoch- und niedrigdotierte Probe bei Raumtemperatur . Weitere Pa-
rameter wie Dichte der negativ geladenen Oberflächenzustände, Bandverbiegung, EIektronen-
beweglichkeit und Plasnionendämpfung werden durch die Rechnung ebenf lls bestimmt . Die
Beobachtung einer Fermikante in UPS-Messungen deutet auf ein durch 15 : . ' .te verursachtes,
2-dimensionales Elektronengases (2DEG) hin, das ein weiteres, uberdami pft, Plasinon direkt
an der Oberfläche verursacht . Die Annahme dieses 2DEG-Pla,smon verl,t

	

Anpassung
der gemessenen Spektren der beiden Rekonstruktionen.

Die Adsorption von atomarem Wasserstoff reduziert die Dichte der geladenen Oberflächen-
zustände, die Bandverbiegung und die mittlere Dicke der Verarmungsrandschicht der (2 x1)-
und der c(2x2)-Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche,, wodurch die Intensität des Plasma-
rons

	

zunimmt.
Durch Kühlen mit flüssigem Helium sinkt die freie Elektron enkonzentration im Volumen

von SiC, was zu einer Verringerung der Frequenz und der Intensität, des Plasmarons und
somit der Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks führt . Die in den Spektren bei 35K
zusätzlich beobachteten Moden bei 625 cm -1 für die (2x1) und bei 243 und 687 cm -1 für die
('(2x2)-Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche werden zurückgefalteten, akustischen Ober-
flächenphononen zugeordnet . Nach dem Angebot von atomarem Wasserstoff verschwinden
diese Moden, und die charakteristischen. Eigenschwingungen dies Wasserstoffes können nach-
gewiesen vrden. An der (2 x 1)-rekonstruierten Oberfläche beobachtet man bei 2140 cm- 1 die
Silizii .n -V 'i <toff-Streckschwingung. Die c(2 x 2)-rekonstruierte Oberfläche zeigt bei nied-
rigen Angeboten für eine Verlustenergie von 2940 cm-1 die CH-Streckschwingung eines Mo-
nohydrides. Aus der Beobachtung der symmetrischen CH 2 -Streckschwingung bei 2900 cm-1
der antisymmetrischen Streckschwingung bei 3000 cm- 1 , der symmetrischen Scherenschwin-
gung bei 1514 cm -1 und der Wedelschwingung bei 1230 cm -1 folgt, daß das Monohydrid durch
weitere Adsorption von atomarem Wasserstoff in ein Dihydrid über





Investigations of clean and hydrogen covered SiC(100) surfaces
by high resolution electron energy loss spectroscopy

At the cubic silicon carbide (100) surface the fermilevel is pinned mithin the bandgap hy accep-
torlike defect states, which are responsible for the creation of a depletion lauer in n-doped se-
miconductors . Collective surface excitations of Si-terminated (2x 1) and C-terminated c(2 x 2)
reconstructions of the SiC(100) surface, i .e . the longitudinal optical phonon of the depletion
lauer wa and the coupled oscillations of the plasmon and the longitudinal optical phonon
in the bulk w + , the so-called plasmarons, were studied by means of high-resolution electron
energy loss spectroscopy. Electron energy loss spectra are cnlculated from classical and seif-
consistent electron density profiles in the framework of dielectric tlieorv and compared to the
measured spectra.

The peak of the elastically reflected electrons is asymmetrically broadened at room
perature hy excitation of the plasmaron w - , that could not be resolved as a single loss
peak due to the high density-of=states effective mass of cubic silicon carbide and the low
electron mobility . The phonon loss structure around 950 cin - , commonly referred as Fuchs-
Kliewer-phonon, consists of the LO-phonon of the depletion lauer, the plasmaron ;.v + and the
comhination Ioss of w a and the plasmaron

	

The free electron concentration of the bulk
could be estimated from the calculation with 2 .2x1018 (111- ' 3 and 3 .0x 10 1. i cm -3 for a
and a low doped sarnple at room temperature . Other important paraineiters like the density
of negatively charged surface states, band bending, electron mobility and plasmon damping
factor are determined from the fitted spectra for both reconstructions . The observation of a
fermilevel with UPS indicates the existence of a 2-dimensional electron gas (2DEG) at the
surface, that generates an additional overdamped plasmon in the outerrnost surface lauer.
This 2DEG-plasmon irnproves the fit of the spectra Ihr both reconstructions.

Adsorption of atoinic hydrogen an the SiC(100) surface reduces the density of negatively
charged surface states, the band bending and the thickness of the depletion lauer of the (2x1)
al~d the c(2x2) reconstruction and leads to an increase of the intensity of the plasmaron w + .

The free electron concentration of the bulk is lowered by cooling with liquid helium . This
decreases the frequency and the intensity of the plasmaron w - . that is responsible for the
observed reduction of the FWHI\1 of the quasielastic peak . In the spectra at 35 K additional
modes at 625cm-i for the (2x 1) and at 243 and 68 em --1 for the c(4x2) reconstruction are
observed, vvhich could be assigned to backfolded accoustical surface phonons . After exposure
of the surface to atomic hydrogen those inodes disappear for both reconstructions and the cha,-
racteristical vibrations of adsorbed hydrogen are found . At the (2x1) reconstructed SiC(100)
surface the SiH stretching vibration at 2142 cm -1 is observed . For the c(2x2) reconstruction
the CH stretching vibration of a rnonohydride is found at 2940 cm -1 after lower exposures.
From the observation of the symmetric CH2 stretching vibration at 2900 cm - 1 , the antisym-
metric stretching vibration at 3000 cm -1 , the syrnrnetric scissor vibration at 1514 cm- 1 and
the wagging vibration at 1230 cm -1 it is concluded, that the rnonohydride is transformed into
a dihydride after additional hydrogen exposures .
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In den vergangenen Jahren sind die Halbleiter mit großer Bandlücke wie z .B. SiC, Diamant

und GaN aufgrund verbesserter Wachstumsmethoden erneut in den Blickpunkt der Forschung

und Entwicklung gerückt . Für SiC existieren über 200 verschiedene Polytypen [77, 145], die

sich durch die unterschiedliche Stapelfolge von hexagonalen Lagen unterscheiden . Die bekann-

testen sind. die kubische oder Zinkblendemodifikation, die auch als 3C- oder d-SiC bezeichnet

wird, die hexagonalen (2H . 4H . 6H) und rhomboedrischen Polytypen (15R., 21R), deren Ge-

samtheit in der Literatur auch unter a-SiC zu finden ist.

Einige wichtige Eigenschaften wie Bandlücke, maximale Elektronenbeweglichkeit und ther-

mische Leitfähigkeit sind in Tabelle 1 .1 im Vergleich zu anderen Halbleitern mit. indirekter

Bandlücke angegeben . Die hohe Schaltfrequenz von einigen Gigahertz ermöglicht die Entwick-

Eigenschaft Si 3C-SiC 6H-SiC 4H-SiC Diamant

Bandlücke (eV) 4 K 1,17 2,417 3,023 3,263 5,50

max. Elektronen-

beweglichkeit (em2 (Vs)

	

1 ) 1350 1000 300 600 2000

therm . Leit-

fähigkeit (Wem I K ') 1,56 3,2 3,6 3,7 20,0

Debyetemperatur (K) 645 1430 1200 1200 1860

Härte EI

	

(kg mm 2 ) 1150 3300 2950 2950 10000

Tabelle

	

,erialeigenschaften von SiC im Vergleich zu Silizium und Diamant 58, 111

hing von Hochgesehwindigkeitsscha.ltern auf der Basis von SiC 125 . 23 . 131 . SiC-MOSFETs

arbeiten bis zu Temperaturen von 900 K [125 . 87 , während Silizium-Bauelemente schon ab

etwa 430K ihre Funktion verlieren, In der Optoelektronik wird SiC zur Herstellung von UV-

Photodioden 44] verwendet.

In der Regel finden oberflächenphysikalische Messungen von 3C-SiC an SiC-Schichten auf

Silizium bzw . 6H-SiC-Einkristallen statt, so daß in den Untersuchungen das Verständnis der

Wachstumsprozesse von SiC-Einkristallen einen besonderen Rauen einnimmt 137 . 122, 139.

195 . 103] . Zur Herstellung von SiC-Schichten wird die Gasphasenepitaxie (CVD) verwen-

det, bei der Wasserstoff als Trägergas und Reaktionsmittel angewandt wird [137, 122 . Die
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KAPITEL 1 . EINLEITUNG

Kenntnis der Stöchiometrie,, der Morphologie, der elektronischen Struktur und des Adsorp-

tionsverhaltens von Gasen an der SiC(100)-Oberfläche sind daher sowohl für das Verständnis

der Wachstumsprozesse wichtig als auch im Rahmen der Grundlagenforschung interessant.

Die Ziele dieser Arbeit sind die Bestimmung der elektronischen Halbleiterparameter an der

SiC(100)-Oberfläche wie Bandverbiegung und Elektronendichteprofil durch die Untersuchung

der kollektiven Anregungen, der optischen Oberflächenphononen und der Plasmonen, mit

Hilfe der hochauflösenden Elektronenenergieverlustspektroskopie und die Simulation der ge-

messenen Spektren durch Rechnungen im R .ahrnen der Dipolstreutheorie von Elektronen an

dielektrischen Oberflächen . Damit werden die Veränderungen der Verarmungsrandschicht an

der (100)-Oberfläche von n-dotiertem 3C-SiC in Abhängigkeit von der Rekonstruktion, der

Dotierung, der Temperatur und der Bedeckung mit Adsorbaten verme- dn . Durch die für

(las Substratatom charakteristischen Eigenschwingungen adsorbierter 1_ ;toffatome, die

zugleich als Reaktionsmittel und Sondenatome fungieren, erfolgt der Na(1 weis der Terrninie-

rung der (2x1)- und der c(2 x2)-Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche.

Inr zweiten Kapitel werden die theoretischen. Grundlagen fair die elektronischere und

nischen Eigenschaften des Volumens und der Oberfläche von Halbleitern am Beispiel von

3C-SiC(100) erläutert . In den Abschnitten zur Streutheorie von niederenergetischen Elek-

tronen an Oberflächen von dielektrischen Festkörpern werden die kollektiven Schwingungen

des Elektronengases und der optischen Oberflächenphononen und ihre Kopplung betrachtet.

Außerdem werden die Auswahlregeln der Vibrationsmoden adsorbierter 1 a :

	

ofiatorne an

der SiC(100)-Oberfläche vorgestellt.

Im dritten Kapitel wird die Apparatur, das ve

die Präparation der reinen m l mit blasse

Durchführung der Experimente beschrieben, wobei gesondert auf' die Messungen bei tiefen

Temperaturen eingegangen wird.

Die Ergebnisse in der Literatur für die Morphologie und die elektronische Struktur der (2 x 1)-

und der c(2 x2) -Rekonstruktion der 3C-SiC(l00)-Oberfläche werden irn vierten Kapitel zu-

nengefaßt . Außerdem werden anhand der Untersuchungen mit Rarnanspektroskopie di.e

plarng zwischen Phononen und Plasmonen im Voltnasen des Halbleiters diskutiert.

In Kapitel 5 werden die Ergebnisse der Messungen mit hochaufgelöster Elektronenenergie-

verlustspektroskopie dargestellt und der Einfluß der Rekonstruktion, der Dotierung, von ad-

sorbiertem Wasserstoff und der Temperatur auf die kollektiven Anregungen an der SiC(100)-

Oberfläche diskutiert . Die vibronischen Anregungen der SiC(100)-Oberfläche bei tiefen Tem-

peraturen und die Adsorbatschwingungen des Wasserstoffes werden in Kapitel 6 unter

Eine Zusammenfassung der Ergebnisse der Untersuchungen und ein Ausblick auf zukünftig€

Messungen werden in Kapitel i gegeben .

endete Elektronenenergieverlustspektrometer.

bedeckten 3C-SiC(1 .00)-Oberflächen und die



Theoretische Grundlagen

Irn diesem Kapitel werden die theoretischen Grundlagen der Raumladungsschichten von Halb-

leitern, der irrelastischen Streuung von niederenergetischen Elektronen an Oberflächen und

der kollektiven Anregungen an Oberflächen am Beispiel von kubischem SiC untersucht.

2 .1 Raumladungsschichten an Halbleiteroberflächen

2.1 .1 Elektronische Volumeneigenschaften von Halbleitern

Das Atomgitter von SiC in der Zinkblendestruktur besteht aus zwei, um eine Viertel Einheits-

zelle in Richtung der Raumdiagonalen gegeneinander verschobenen, kubisch flächenzentrier-

ten Gittern. Die Plätze der Untergitter werden jeweils von Silizium- und Kohlenstoff`atomen

besetzt . Anhand der Bandstruktur von 3C-SiC können die Flächen konstanter Energie, die

effektiven Massen für Elektronen in den Leitungsbändern und Löcher im Valenzband und

die Zustandsdichte in den Bändern bestimmt werden . Aus diesen wird die Konzentration

der freien Ladungsträger im thermodynamischen Gleichgewicht im Volumen des Halbleiters

berechnet.

Die Bandstruktur von 3C-SiC

In Abbildung 2 .1 sind die 1 . Brillouinzone des kubisch flächenzentrierten Gitters (a) und

das in der Dichtefunktionaltheorie gerechnete Bä.nderschema . von 3C-SiC (b) von Willatzen

et al . [184 dargestellt . In der Brillouinzone sind die Hochsymmetriepunkte F im Zonenzen-

trum, X . W. L und K auf den Zonenrändern und die Richtungen E . :A und A zu erkennen.

Weitere Rechnungen für die Bandstruktur, die auf der Dichtefunktionaltheorie in der lokalen

Dichtenäherung basieren, sind von verschiedenen Gruppen _144 . 82. durchgeführt worden.

Der Nullpunkt der Energie befindet sich im Maximum des aus 3 Subbändern bestehenden
Valenzbandes irn F-Punkt der Brillouinzone . Da das Minimum des Leitungsbandes in [100]-

Richtung in der Nähe des X-Punktes der Brillouinzone liegt, besitzt kubisches SiC aus Sym-

metriegründen 6 äquivalente Minima . 3C-SiC hat bei einer Temperatur von 4 K eine indirekte

Bandlücke von 2,417+0, 001 eV 124 und 2 .33 + 0, 01 eV bei 300K '26 Die direkte Bandlücke

am F-Punkt hat einen Wert von 6,0 eV (F ., - UI ) 111

3
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KAPITEL 2. THEORETISCHE GRUNDLAGEN

Abbildung 2 .1 : Erste Brillouinzone des kubisch fl _' r1; ntrierten Gitters (a) und gerechne-

tes, reduziertes Bänderschenma (b) für 3C-SiC von zen et al . 184] . Das Maximum des

Valenzbandes befindet sich am F-Punkt der Brillouinzone, das Minimum des Leitungsbandes

e des X-Punktes.

Die Temperaturabhängigkeit der Bandlücke kann mit cler empirischen Formel nach

vindra und Srivastava [143] erfaßt werden

E(ap(T) = EGa3 (0) -
A . T2
T+B

(2.

Bei tiefen Temperaturen ist die indirekte Bandlücke prol zu T 2 . bei höheren Tem-

peraturen zu T. Aus Experimenten von Dalven [31ist im Bereich von 295 K bis 700 K.

A = (5, 8 ± 0,3) • 10- eV/K bestimmt worden . Damit erhält man für B den Wert von

352, 5 K.

Die Zustandsdichte von Elektronen und Löchern im Modell der effektiven Masse

Aus den Bänderrechnungen kann neben cl er Bandlücke und der Lage der Extremna der Leitungs-

und Valenzbänder auch die Zustandsdichte entnommen werden, die für die Berechnung der

Anzahl der freien Elektronen und Löcher notwendig ist . Im Fall des Leitungsbandes ist es

möglich, den Verlauf des Bandes in der Nähe des linirnums E, j; t3o (ko ) als quadratische Funk-

tion von k zu nähern 88_

Die effektive Masse * ist dabei ein Tensor mit der Definition:

	

1

	

a 2 E

	

111*

	

3kdk

Nach der Diagonalisierung und Inversion erhält man

Richtung der Hauptachsen des Ellipsoids (1nm = m.1i.

t 2 1
ELB = EL~3a + m* (k k 0

ß22	- k, .o ) 2	(k y - yc

2

EL B O +
112 m

	

11122

(2 .2)

(2 .3)

2 = 111 22 1

se in

3 = 71733) . das aus



2.1 . RA UMLAD UNGSSCHICHTEN AN HALBLEITEROBERFLÄCHEN

Flächen konstanter Energie in 3C-SiC

(a) Leitungsband

(c) schwere Löcher

Abbildung 2 .2 : Schematische Darstellung der Flächen konstanter Energie (a) der Lei-

tungsbänder und der Valenzbänder (b) mit „leichter" und (c) „

	

rschwere" effektiver Masse von

3C-SiC . Die Energieflächen der Leitungsbänder sind Rotationsellipsoide, die der Valenzbänder

deformierte Kugeln.

den Flächen konstanter Energie gebildet wird . Für Halbleiter mit indirekter Bandlücke in

Diamant- bzw. Zinkblendestruktur wie B . 3C-SiC sind die Flächen konstanter Energie Ro-

tationsellipsoide, die in Abbildung 2 .2 zusammen mit den beiden, im folgenden ausführlicher

behandelten Subbändern des Valenzbandes 0).0 dargestellt sind . Die großen Halbachsen der

Rotationsellipsoide liegen in der 100], _010] und 001 -Richtung der Brillouinzone . Damit gilt

für die effektiven Massen :

7701 =112.2=Mt � 17

Die Werte für die effektive Masse, die für 3C-SiC in der Tabelle 2 .1 aufgeführt sind, können

Berechnungen . 184 Experiment [95, 85

7n. t 0 .29 tra f 0,24i r27, e.

trag 0,60 n7. e 0,667 m

Tabelle 2 .1: Werte für die longitudinale und transversale effektive Masse aus theoretischen

Berechnungen und Experimenten mit Elektronenzyklotronresonanz.

der Bandstruktur berechnet 184] oder mit Elekt.ronenzyklotronresonanz [95,

werden.

Die Zustandsdichte der Elektronen N(E) setzt sich zusammen aus der Dichte der Zustär

im k-Raum (178x3 ) und dem Integral über die Flächen konstanter Energie [88].

C'(E)=2	
r

873 JE=con .st

du
C% kEJ

(2 .4)



KAPITEL 2 . THEORETISCHE GRUNDLAGEN

Hilfe der effektiven Masse kann für die Leitungsbänder die Zustandsdichte N(E) der

Elektronen unter Zuhilfenahme von Gleichung (2 .4) und (2.2) berechnet werden 188 1

',r (E) = 11 27r [ r	 ,a

I

	

E - EjBo

777 d = ~~rrrt rrt~ = 0 .. 346 rn e

Durch die effektive Zustandsdichtemasse m,d werden die 6 Rotationsellipsoide (M = 6) mit

m t und 7r2 1 auf eine Kugelform zurückgeführt.

Das Maximum des aus 3 Subbändern bestehenden \ %alenzbandes befindet sich im F-

Punkt der Brillouinzone, was in der berechneten Bandstruktur von Willatzen et al . 184

in Abbildung 2 .1 zu erkennen ist . Die Maxima der beiden oberen Bänder fallen zusammen,

während (las Maximum des dritten Subbandes infolge der Spin-Bahn-Wechselwirkung um

~E,so = o . 0144 e4' 184 unterhalb der beiden anderen liegt . Nach dem Modell von Dres-

selhaus et al . und Luttinger [39, 109] kann die Energie der beiden oberen Subbänder als

Funktion. von k aufgestellt werden.

Z

Evier (k) =
ti	

{da - 2 +

	

12(i
2rn e

Die dimensionslosen hohn-Luttinger-Parameter für 3C-SiC [184 betragen 8,.r = 1,820, -.7 2 =

0.155 und j3 = 0, 648 . Die Flächen konstanter Energie sind aufgrund der zwei Lösungen

deformierte Kugeln, wie sie In Abbildung 2 .2 zu erkennen sind . Es existieren damit zwei

verschiedene Werte für die effektive Masse der .,schweren'" und , .leichten" Löcher . die sehr

stark von k abhängig sind . Durch eine Näherung irt Form von Kugelflächen erhält man für

die effektiven Massen für leichte Löcher ins und schwere Löcher tit skalare Größen 188,. 194 :

1 /7_

	

2

7n
5

	

1 . 254 7n

0,352 rrr f>

Die effektive Masse des durch Spin-Bahn-Wechselwirkung abgespaltenen ., unteren Subbandes

beträgt rlr 5'( = 0 . 545 in ., 184 . Die Zustandsdichte für Löcher lautet analog zu den Elektronen

des Leitungsbandes für die einzelnen Subbänder :

)(k,z k2+ k,z k,2

X ,4.(E) = 27r

'1 (E) = 27r

Nso(E) = 2r

:3

/27n1

h 2

2rrt SO
17 2

\/EFVß - E

	

(2 .8)

v/EI ,g - E

	

(2 .9)

Ego-E

	

(2.10)

In Abbildung 2.3 sind die Zustandsdichten der Subbänder der schweren und leichten Löcher

und des durch Spin-Bahn-Wechselwirkung abgespaltenen Subbandes des \'alenzbandes sowie

des Leitungsbandes zu erkennen . Mit, zunehmender Energiedifferenz von den Extrempunkten

der° Bänder kann die Zustandsdichte nicht mehr über die Wurzelfunktion beschrieben werden.

was durch die gestrichelte Linie angedeutet wird .



2.1 . RAUMLADUNGSSCHICHTEN AN HALBLEITEROBERFLÄCHEN

Zustandsdichte für 3C-SiC in der effektiven Massenäherung
3,5x10"

3,0x 10

2,5x10

1,5x102'

1,0x10"

5,0x 1020

0,0

-0,6

Abbildung 2 .3: Zustandsdichte des aus 3 Subbändern bestellenden Valenzbandes, der Akzep-

toren und Donatoren sowie des Leitungsbandes.

In der Bandlücke sind durch die vertikalen Linien die Zustände der Störstellenatorne darge-

stellt, deren Gesamtzahl bei einer einfach ionisierbaren Störstelle der Dichte der Dotieratome

im Kristall entspricht . Unter der Annahme diskreter Niveaus für die Ionisierungsenergie läuft

die Zustandsdichte gegen unendlich, was mit der Dirac b-Funktion ausgedrückt wird [88

VD (E)

	

_ ND b(E - EI) ) (2.11)

(E) Nab(E - E,A) (2 .12)

Stickstoff wirkt in 3C-SiC als wasserstoffähnliche, flache Donatorstörstelle, wobei die Stick-

stoffatome die Kohlenstoffatome des SiC-Kristalles ersetzen . Mit Hilfe von Photolumineszenz-

messungen von Dean et al . und Freitas et al . 34, 74] bzw . Infrarottransmissionsspektren durch

Moore et al . [119] ist die Ionisierungsenergie von Stickstoff mit 53,6 meV bestimmt worden.

Aus temperaturabhängigen Halleffektmessungen von n.-dotierten 3C-SiC-Proben folgen für

die Ionisierungsenergie von Stickstoff Werte. von 14 bis 48 meV 2, 168, 155, 156 . 1 .87, 169,

130, 181 . Aus diesen Messungen gehen hohe Kompensationsgrade (ND /NA 0,4 - 0, 9) für

die Donatoren hervor . Hallmessungen von Segall et al . .155 , zeigen für die Ionisierungsenergie

in Abhängigkeit von der Stickstoffkonzentration die folgende Beziehung.

Ecu(-Vt}) =482.6 . 10 - ;,	meV]

	

(2 .13)

Bei einer Stickstoffkonzentration von 6,3 . 10 18 cm-3 ist die Ionisationsenergie der Störstelle

gleich Null . Die maximale Konzentration von Stickstoffatomen in 3C-SiC, die bei 35 bar Druck

und 2725 K Probentemperatur [150] erreicht wird, beträgt 2,610 20cm- :3 .

Schwere Löcher

	

Leitungshand

Donator

Stickstoff

-0,2



KAPITEL 2 . THEORETISCHE GRUNDLAGEN

Die Konzentration der freien Elektronen und Löcher

Die Leitfähigkeit einer Substanz wird durch die Konzentration der frei beweglichen Ladungs-

träger und deren Beweglichkeit bestimmt. Die Konzentration läßt sich aus der Zustandsdichte

2N(E) und der Besetzungswahrscheinlichkeit, die durch die Fermi-Dirac-Verteilungsfunktion

fo(E,T) gegeben ist, berechnen . Für die Konzentration der Elektronen (2.14) und der Löcher

(2 .15) 88 erhält man :

, T) • ,'t" (E) d F,

(E, T)

	

(E)dE

(2 .14)

(2.15)

n = n(T)

Dabei ist fop die Verteilungsfunktion für Löcher, die aus der Fermi-Dirac Verteilung mit

.for, = 1 - fo berechnet wird.

Während im Falle eines eigen lialbleitenden Materials nur frei bewegliche Elektronen und

Löcher vorhanden sind, kommen bei dotierten Halbleitern ionisierte Akzeptoren ra .4 mit ne-

gativer und Donatoren pI mit positiver Ladung hinzu . Die Verteilungsfunktionen der Elek-

tronen fD und f, 4 und Löcher fDp und f4p für einfach ionisierte Donatoren (2 .16) und Ak-

zeptoren (2 .17) lauten 88u

.fD(E,T) =

	

.f j,(E .T)

T) = 1 - fa,(E,T) =

1
E X -E

e 'R T +1
1

t',1 - EF

2e k B T +1

(2.46)

(2 .17)fi

Mit Hilfe der Verteilungsfunktion (2 .16, 2 .17) uncl der Zustandsdichte für die Störstellen

(2.11, 2 .12) kann nun. die Konzentration der ionisierten Donatoren pj und Akzeptoren rr=~ in

Abhängigkeit von der Temperatur bestimmt werden.

I (T ) = L ND(E)fD j,(E,T)c

,f=oo

Inr thermodynamischen Gleichgewicht gilt die Ladungsneutralität, d .h. die Gesamtkonzen-

tration all r Ladungsträger ist gleich Null [88

_ ND
E - j F; U

2e kB7 + 1

1,,((T) =

	

.4(E),f.4(E,T)dE =

	

E, EF.

	

(2 .19)
2e k B T + 1

(2 .18)

+

T) + p ) (T) - n (T )

(2 .20)

(2 .21)

Die positiven Ladungen werden durch die Löcher irrt Valenzband und die sierten Dona-

toren p+ (T) = (p(T) + p }(T))co .. die negativen durch die Elektronen im Leitungsband und

die negativ geladenen Akzeptoren p+ (T) = (-n(T) - rr T))co bestimmet . Diese Gleichung

kann mittels numerischer Intervallschachtelungsverfahren [142 gelöst werden, wodurch das

Ferminiveau implizit ermittelt wird . Im Fall von 3C-SiC mit Stickstoff als Donator bilden

die freien Elektronen irn Leitungsband die Major itätsladungsträger, während die Dichte der
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Löcher im Valenzband bei 300 K vernachlässigt werden kann . Daraus folgt, daß die Dichte

der freien Elektronen der Dichte der positiv geladenen Donatoren entspricht.

In Abbildung 2 .4 ist die Konzentration der freien Elektronen in Abhängigkeit von der Tem-

peratur im Arrheniusauftrag dargestellt . Mit zunehmender Stickstoffkonzentration nimmt die

T (K)
50

	

35

	

20300 100

Abbildung 2 .4 : Berechnete Konzentration der freien Elektronen im Leitungsband in

Abhängigkeit von der Temperatur für verschiedene Stickstoffkonzentrationen.

Ionisationsenergie der Störstelle (Gleichung 2 .13) ab, was zu einer flacheren Kurve und damit

zu einer geringeren Abnahme der Elektronendichte bei tieferen Temperaturen führt . Mit stei-

gender Temperatur geht der Halbleiter in die Störstellenerschöpfung, d .h. die Donatoren sind

vollständig ionisiert, und die Elektronendichte steigt nicht weiter an . Bei Raumtemperatur

sind die Donatoren jedoch noch nicht vollständig ionisiert . Für höhere Stickstoffkonzentra-

tionen verschieben sich die Störstellenniveaus in das Leitungsband, so (laß der Halbleiter

langsam entartet und metallisches Verhalten zeigt.

Aufgrund der Ladungsneutralität ist das Ferminiveau im Volumen des Halbleiters von der

Temperatur abhängig . In der nachfolgenden. Abbildung ist der Verlauf des Ferminiveaus für

die in den Rechnungen verwendeten Stickstoffkonzentrationen gezeigt . Bei 0K liegt das Fer-

miniveau im nichtefitarten Fall um den Betrag ED/2 unterhalb des Minimums des Leitungs-

bandes . Nach dem Durchlaufen eines Maximums, das mit höherer Stickstoffkonzentration bei

höheren Temperaturen liegt, senkt sich das Ferminiveau immer weiter ab . Außerdem nähert

s Ferminiveau Immer stärker dem Leitungsbandmininiuni und überschreitet es mit

a

	

er Ionisierungseiiergie des Donators.

In diese Betrachtungen gehen noch nicht die durch Hallmessungen ermittelten, hohen

Kompensationswerte von ND/N 4 - 0.4 - 0 .9 155, 181] ein, die eine Verschiebung des Fer-

-eaus in Richtung des Valenzbandes und eine Reduzierung der freien Elektronenkonzen-
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Lage des Ferminiveaus in 3C-SiC

Temperatur (K)

ildung 2 .5 : Lage des Ferminiveaus in Bezug azzf` das Minimum des

	

für

verschiedene Donatorkonzentrationen in Abhän

	

ur Temperatur.

tration bewirken.

2.L2 Randschichten von Halbleitern

An Oberflächen von Halbleitereinkristallen kommt es aufgrund des Bruches der 3-dimensio-

nalen Translationssymmetrie des Volumens und der Ausbildung einer 2-dimensionalen Band-

struktur zu einer Veränderung der freien Ladungsträgerkonzentration und Ausbildung einer

Raumladungsschiclzt.

Befinden sich in der Bandlücke intrinsische (Rekonstruktion) oder extrinsisclze (Defek-

te,Adsorbate) Oberflächenzustände, so sind diese im Vergleich zu den. projizierten Volu-

menbändern sehr schmal und besitzen eine hohe Zustandsdichte [194] . Das führt zu einer

hohen Ladungsdichte in den Oberflächenzuständen (etwa 10 12 cm-z ) und damit zu einer Fi-

xierung des Ferminiveaus an der Oberfläche, was auch als „Pinningbezeichnet wird . Da

die Lage des Ferrni.niveaus im Inneren des Halbleiters durch die Bedingung der Ladungsneu-

tralität (2 .20) festgelegt ist, muß es zu einer Verschiebung der Minima . des Leitungsbandes

und des Maxiznurn des alenzbandes an der Oberfläche kommen .. die als Bandverbiegung

bezeichnet wird.

Die Ladung in. den Oberflächenzuständen Qss verursacht eine Raumladurzgszone der mitt-

leren Dicke 1d mit einer von Null verschiedenen Raumladung p(c) zur Kompensation der

Oberflächenladung 117 1

d`

	

(9 22)

Damit ist der Festkörper auf Entfernungen .. die wesentlich größer als die Dicke der Raum -

ladungszoneladungszone sind, elektrisch neutral 14
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Die Randschichten werden je nach Verhalten der Dichte der Majoritätsladungsträger in

Anreicherungs- oder Verarmungsrandschichten unterteilt . Eine besondere Form ist die In-

versionsschicht, bei der die Anzahl der Majoritätsladungsträger unter die der Minoritäts-

ladungsträger absinkt . Wie in Abbildung 2 .6 (a) zu erkennen ist, führen akzeptorartige Zu-

Überschußladungen positive
an der Oberfläche

	

Donatori nen

	 E
f

	

f

(a) Verarmungsrandschicht im (b) Potentialverlauf in der
Schottkymodell

	

Verannungsrandschicht

ildung 2 .6 : Verarmungsrandschieht im Schottkymodell (a) und Potentialverlauf (b)

der Oberfläche eines n-dotierten Halbleiters.

stände an der Oberfläche mit negativer Ladung in einem n-dotierten Halbleiter zur Ausbil-

dung einer Verarmungsrandschicht mit einer Aufwärtsbandverbiegung. In der Verarmungs-

randschicht befinden sich die positiv geladenen Donatorionen, die zu einer Verringerung des

Potentials führen, dessen Verlauf unter (b) dargestellt ist . Die charakteristischen Größen an

der Oberfläche eines Halbleiters sind die Austrittsarbeit , die Elektronenaffinität k, die

Ionisationsenergie 1 und die Bandverbiegung Irnj, . Mit E ,ss sind Oberflächenzustände in der

Bandlücke, mit ELBBI und EVBn.1 das Leitungsbandminimum und das Valenzbandmaximum

bezeichnet . Durch die Änderung der Bindungsenergie der Rumpfniveaus ERum,P,fniveau wird

die Änderung der Bandverbiegung mit Hilfe der Photoelektronenspektroskopie ermittelt . Die

Größe der Bandverbiegung an der Oberfläche VN) wird aus der Differenz der Bandlücke EGap,

der Lage des Ferminiveaus im Volu ;lmen ECBA7-E F und der Pinningposition des Ferminiveaus

an der Oberfläche EF - E~ ~1 l .E t,irnmt.

I'bb = E'c,az,-( EF-Efr~,r)v=o-(EcB ;r

	

) v _,

1
ELB\J( )i =

	

[EviBnr - EViB1,r
eo

Dieses Potential ist mit der Ladungsträgerkonzentration p( ) in der Raurnladungszone durch

die Poissongleichung verbunden.
dz o _ p(v)

(2 .25)
d Ei c b

Die räumliche Variation der Bandverbiegung V(v) kann durch ein elektrostatisches Po

0(z) [117 beschrieben werden.

(ry) V(	 )
o

2 .23)

(2 .24)



12

	

KAPITEL 2 . THEORETISCHE GRUNDLAGEN

Klassische Rechnungen

Im Schottkv-Modell [153 . (siehe auch Abb. 2.6 a) wird die Ladung in den Oberflächen-
zuständen Q ,S . durch die Raumladung p mit konstanter Dichte von vollständig ionisierten
Donatoren in der Verarmungsrandschicht der Dicke l D kompensiert.

Q5s _ -p1D = -C O DID

	

(2 .26)

Daraus folgt eine quadratische Abhängigkeit des Potentials von der Tiefe z innerhalb der
Verarmungsrandschicht .

e~( .J}

	

_

	

2F~~F(c)) (

	

ln)'

	

(2 .27 )

c D

2q)

Aus dem Potential o~o an der Stelle = 0 kann der Wert für die Bandverbiegung V bb ermittelt

werden.
Durch die numerische Integration der Poissongleichung ergibt sich ein „Verschmieren" der

Randschicht, wie es in Abbildung 2 .7 für 3C-SiC mit ii = 2, 5 • 10 1s cm - 'i bei verschiedenen

Werten für die Bandverbiegung zu erkennen ist . Direkt, unterhalb der Oberfläche wird der

Potentialverlauf für Bandverbiegungen größer als 100 meV durch die vollständig ionisierten
Donatoren bestimmt und hat nahezu quadratischen V( lauf, während im Bereich des
ges der Konzentration der freien Elektronen eine geringere Abnahme der Extrema der Bänder

3,0x10 '8

n=2,5x10 18

' (0) > 0 = 1'',b=
2
D (2 .28)

2,5x10 '8

2,0x10

1,5x1O '

1,Ox lO 18

5,0x10 17

0,0

os

Bandverbiegung

V 66
0,20 eV

- 0,45 eV
-- 0,70 eV

-sen - 0,95 eV

10

.o

os

S aa

e
04

0

	

10

	

20

	

30

	

40

z (nm)

Abbildung 2 .7: Dichteprofil der freien Elektronen und Verlauf des Leitungsbandrniniminns

(eingefügtes Bild) in der Velariniii~gsrandschicht einer 3C-SiC-Probe mit n = 2 .5
für unterschiedliche Bandverbiegungen aus klassischen Rechnungen .
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zu erkennen ist . Bei geringer Dotierung erhöht sich die Größe der Verarmungsrandschicht.

da nun weniger Donatoren zur Kompensation der Ladung in den Oberflächenzuständen zur

Verfügung stehen.

Selbstkonsistente Rechnungen

Zur exakten Berechnung des Verlaufes der Konzentration der freien Elektronen an der Ober-

fläche muß die Schrödingergleichung in der effektiven Massenäherung und die Poissonglei-

chung (2 .25) selbstkonsistent [136 - gelöst werden . Durch Separation der Schrödingergleichung

parallel und senkrecht zur Oberfläche erhält man eine 1-dimensionale Gleichung in der effek-

tiven Massenäherung [136

He i (
7 h2 a2

2111:*a2
+ 1' eff 9

Das effektive Potential Ve f f in der Schrödingergleichung setzt sich aus dem Hartreepotential

VH und dem Austausch-Korrelationspotential V,. c zusammen [136].

i(z) = €A(z)

reff( - ) = 1 +( ) + 1'ec( }

Das Hartree-Potenial ist ein selbstkonsistentes Potential, das aus der Poissongleichung (cgs-

System) folgt [136] .

[PD

tential ist der Ausdruck von Hedin und Lundquist [62] verwendet worden.

11
CI 2	Fx

ird aus der Summe der Dichte der vollständig ionisierten Donato-

ren und der Elektronen im Leitungsband gebildet . Für das Austausch- und Korrelationspo-

Die Ladungsträgerdiclute

7r c u ' s
1 + 0 .77341n 2.30)

aB und a* sind der Bohrsche Radius des Wassert offa ld der Radius unter Berück-

sichtigung der Abschirmung im Kristall und der effektiven Masse der Elektronen im Lei-

tungsband . Das Austausch-Korrelationspotential hat für ii = 10 1 ' cm-3 einen Wert von

1 re 6,0 meV und nimmt mit steigender, freier Elektronenkonzentration zu . Die freie Elek-

tronenkonzentration berechnet sich mit Hilfe der Eigenwerte der Energie E, und der Eigen-

funktionen t , 136

Dabei ist c _ A4/97r

energie im Halbleiter

der Wechselwirkungsradius der Elektronen und Ry* die Rydberg-

E(ho)rn
in *

4,9A

	

Ry*=Ry
rt

	

=49,5meV
E(x) 2 m,

J2( ) = Tu
.* k13T
7r/7-'

(2 .31)2
ei( z )

Das chemische Pot

der quantenmech

ist über die Ladungsneutralität des Festkörpers bestim

ien Rechnung werden zur Verrir

	

3g des Rechenaufwandes beide

Grenzflächen betrachtet .

3
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Diese Rechnungen führen im Fall hoher Ladungsträgerkonzentrationen (n > 1017 cm-3 ) und

geringer Oberflächenladungsdichte (Q88 < 1010 cm 3 ) zu Korrekturen gegenüber der klassi-

schen Rechnung. Eine niedrige Oberflächenladungsdichte bewirkt eine geringe Bandverbie-

gung bis zum Erreichen von Flachbandbedingungen . bei dem die Wechselwirkung der Elek-

tronen mit dem Potential an der Oberfläche eine Reduzierung der Elektronendichte in den

ersten Monolagen verursacht.

2 .2 Inelastische Streuung von niederenergetischen

Elektronen an Festkörperoberflächen

In der inelastischen Streuung von niederenergetischen Elektronen (etwa 1 bis einige 100 eV)

an Festkörperoberflächen wird aufgrund der unterschiedlichen Streumechanismen zwischen

Dipol-, Stoß- und Resonanzstreuung unterschieden . 'Nach der Darstellung der Kinen

Streuprozesses werden die einzelnen Streumechanismen näher betrachtet.

2 .2 .1 Kinematik der Streuung

Für den Streuprozeß des Elektrons an einer Einkristalloberfläche gelten die Erhaltungssätze

für die Energie (2 .32) und die Impulskomponenten parallel zur Oberfläche (2 .33) bis auf ein

Vielfaches eines reziproken Gittervektors GII [108].

Ep = Es + h (2 .32)

k l~~

	

= k 1

	

+ q1 + G II (2 .33)

Im Bild 2 .8 sind die einzelnen Komponenten des Impulses dargestellt . Der Parallehrnpuls-

Abbildung 2 .8: Geometrie des Streuprozesses eines Elektrons an einer Fest körperoherfläche

nach Liith 108

übertrag des gestreuten Elektrons berechnet sich somi

	

08]

necos -cosf)sin cos

r ///rr.~,,i /////~. / X

q ll = 0 1
(2 .34)
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Im einfachsten Fall der Streuung in den spekularen oder Spiegelreflex, in dem

	

_

sind . und Verlustenergien 7iw « Eo beträgt der Parallelimpulsübertrag .

= 0

tf2meEo

	

,h

(IH

	

h

	

sin O
2E

(2 .35)

Bei einer Primärenergie d(

	

i ',tronenstrahles Eo von 5 eV, einer Verlustenergie von 100 meV

und einem Einfallswinkel von

	

° beträgt der Parallelimpulsübertrag in der spiegelnden Geo-

metrie etwa 0,02 Ä

2.2 .2 Dielektrische Streutheorie

Dipol- oder Coulombstreuung bezeichnet man die Streuung von Elektronen an den

langreichweitigen, elektrischen Feldfluktuationen der Kristalloberfläche . Diese Fluktuationen

können sowohl durch die Vibration an der Oberfläche adsorbierter Teilchen als auch durch

kollektive Schwingungen der freien Ladungsträger oder des Atomgitters erzeugt werden.

Die Streuung von Elektronen an Festkörperoberflächen kann zunächst klassisch im Rah-

men der Theorie bei 0 K bestimmt werden . Ein sich bewegendes Elektron erzeugt. mit seinem

elektrischen Feld E(gut) im Festkörper eine zeitabhängige Verschiebungsflußdichte D(x, t),

die aufgrund der Wechselwirkung mit dem Feld des Elektrons zu einem Energieverlust führt.

Die in diesem Feld gespeicherte Energie wird im. Rahmen der Elektrodynamik 108 durch

folgende Gleichung 2 .36 bestimmt:

It' = s}2

	

f dt f E (x, t)

	

(x, t) d 3 x

=o
(2.36)

Nach einer Entwicklung des elektrischen Feldes und der Verschiebungsflußdichte bezüglich

Oberflächenwellen exp(i9 1 x 11 - z), die exponentiell mit der Eindringtiefe 1/g ll ins Volumen

abfallen, mittels Fouriertransformation und nachfolgender Integration über z [108 erhält

man:

ha' P (lh,, ) dw

	

(2 .37)

Dabei ist P °l (h . c) die Wahrscheinlichkeit für die Streuung eines Elektrons mit dem Energie-

verlust ü in ein Gebiet D des Raumwinkels um den . elastisch reflektierten Strahl [100 . 99].

4e2	,

	

1

	

((llli?i) 3
zr 2 thrL D

	

~In

	

v ..' ) 2 + (4I v 02

1
F(q 1 ,~) + 1

(cgs)

	

(2 .35)

Die Integration läuft dabei über das Gebiet D, das den Offnungswinkcl des Elektronenenergie-

verlusts)ektrometers repräsentiert . Dabei wird der rechteckige Eingangsschlitz des Analysa-

tors des Spektrometers durch eine Ellipse genähert 1100].

Die im letzten Teil stehende Funktion s''-(F + 1) -1 ] ist die Oberflächenverlustfunktion,.

die bereits alle Informationen über das zu berechnende Spektrum beinhaltet . Die Bedingung

für das Auftreten eines Maximums ist die Konvergenz der effektiven, dielektrischen Funktion

F gegen -1, was die Bedingung für die Anregung von kollektiven Schwingungen der Oberfläche

ist . Die Berechnung der effektiven, dielektrischen Funktion wird im Abschnitt der kollekti-

ven Anregungen an Oberflächen behandelt . Der Faktor vor der Oberflächenverlustfunktion
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enthält einen R.esonanzterm, der eine scharfe Bündelung der Verlustintensität um den elasti-

schen Strahl bewirkt.

Zur Berücksichtigung der Temperaturabhängigkeit des Spektrums und der Mehrfachstreu-

prozesse wird der thermodynamische Mittelwert von bosonenartigen Oberflächenanregungen

berechnet [99, 107_ . Durch die Behandlung der Anregungen als quantenmechanische, harmo-

nische Oszillatoren kann mit Hilfe des klassischen Verlustspektrums bei 0 K die Wahrschein-

lichkeit für Streuprozesse bei erhöhter Temperatur ermittelt werden '99, 100,

x;

P(w,T) =
2

1
r
Po(T) Pd (t .T) (2 .39)(

wobei P.1 (t,T) durch den folgenden Ausdruck gebildet wird [99 .. 107[.

w

	

hw
Pe1 (t,T) _

	

P° 1(

	

coth ~	 + 1-i- e~

	

mtl ."
B T

	

z

	

2Z IS T

Der Faktor Po(T) dient der Normierung

	

Spektrums für alle Temperaturei

(2 .40)

mn-Ve-teilt ng . Durch

ienergieverhistspek-

Die Intens

die Apparatefunktion .A(t) wird die Auflösungsbegrenzung des Elektro

trometers im Verlustspektrum berücksichtigt.

2.2,3 Stoß- und Resonanzstreuung

Entfernt tnan sich aus dem Spiegelreflex und erhält somit höhere Impulsüberträge so benötigt.

man eine mikroskopische Theorie zur Beschreibung der Verlustintensitäten . Ein Elektron,

das mit einer Primärenergie von 50 eV mit einem Energieverlust h von 30 meV in einen

Winkel von etwa 20 bis 30 ° gestreut wird, hat einen Itnpulsübertrag q l1 von etwa 10scrn- t

Die Reichweite der Wechselwirkung des elektrischen Feldes des Elektron ist proportional

zu 1/q li und liegt mit 1 Ä im Bereich der Atomabstände, wodurch die Dipolstreuung keine

Rolle für hohe Impulsüberträge spielt . Die Stoßstreuung erfolgt Tiber die Wechselwirkung der

Elektronen mit den Potentialen der Ionenrümpfe.

Ein Teil der Elektronen wird an der Oberfläche unter Abgabe eines Schwingungsquants

aus der Richtung der Bragg-Reflexe gestreut . Diese bilden einen diffusen Hintergrund

der Winkelverteilung der gestreuten Elektronen. Die Energie des Phonons, Glas durch das

Elektron angeregt, wird, ist über die Dispersionsbeziehung von Impulsübertrag abhängig.

Die Streuintensität kann aufgrund von Vielfachstreuprozessen sehr stark mit Veränderung

der Primärenergie und des Streuwinkels variieren . Darum ist es notwendig, viele Messungen

mit unterschiedlichen Streubedingungen durchzuführen . um ausreichend intensive Phono-

nenverluste messen zu können . Eine genauere Beschreibung der Stoßstreuung und der damit

verbundenen Auswahlregeln kann dem Buch von Ibach und Mills [70 ' entnommen werden.

Ein weiterer, kurzreichweitiger Streuprozeß stellt die Resonanzstreuung oder auch negative

Ionenresonanz dar . Sie findet besonders für Moleküle in der Gasphase statt [134 ..

Po=exp
!1W

» coth ( ü	 rlw
lt'f3T

Tc1

n)rozesseti fo

	

)ei 0 K einer ?oi
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aber auch für Adsorbate auf Oberflächen beobachtet '35 . 148 . Das Elektron besetzt in einem

Molekül einen freien Zustand und verwandelt es für kurze Zeit ( : 10-15 - 10 -1o s) in ein
negatives Ion. Das Molekül geht danach unter Emission des eingefangenen Elektrons in einen

energetisch günstigeren Zustand zurück, der nicht unbedingt der Grundzustand sein muß . Die

Winkel- und Intensitätsverteilung ist von der Symmetrie und der Orientierung der Moleküle

auf der Oberfläche abhängig . Der Streuquerschnitt weist eine resonanzartige Überhöhung in

Richtung des Molekülorbitals auf und ist um etwa zwei Größenordnungen höher als bei der

Stoßstreuung . Ein ausführlicher Übersichtsartikel ist bei Palmer [123] zu finden.

2 .3 Kollektive Anregungen an Halbleiteroberflächen

An der Oberfläche von n-dotierten Verbindungshalbleitern wie SiC(100) finden wir neben

optischen Oberflächenphononen aufgrund der bei Raumtemperatur im Leitungsband vorhan-

denen, frei beweglichen Elektronen kollektive Plasmaschwingungen ., die durch die dielektrische

Funktion beschrieben werden.

2 .3 .1 Die effektive dielektrische Funktion

Die Oberflächenverlustfunktion in Gleichung 2 .38, die für die Struktur des Elektronenenergie-

verhustspektrums verantwortlich ist, wird durch die effektive dielektrische Funktion be-

stimmt . Diese Funktion stellt die Verallgemeinerung der dielektrischen Funktion auf beliebige,

mehrschichtige Proben durch Larnbin und Vigneron [99, 100 , dar. Die effektive, dielektrische
Funktion F muß stetig in z sein, die korrekten Randbedingungen an den Grenzflächen der ein-

zelnen Schichten erfüllen und im Grenzfall des dielektrischen Halbraums in . die dielektrische

Funktion F(c) des Volumens übergehen.

.Jede Lage wird durch die dielektrische Funktion e(w, z) charakterisiert Zwischen Ver-

schiebungsflußdichte und Feldstärke in einer Schicht besteht der Zusammenhang 99].

D(q H . w . z) = E(w, z)E(q 11 , , z

Unter Vernachlässigung von Ladungen an den Grenzflächen gelten für die elektrische Feldstärke

E und die Verschiebungsflußdichte D die folgenden Stetigkeitsbedingungen.

E I ; u

	

= E IS 2 (2.41)

D1

	

= F0F 1 (w)EI

	

= F 0 F2(w}EI2 = D 12 (2 .42)

Ausgehend von diesen Größen und unter Beriickschtigung der Randbedingungen an den

Grenzen. der betrachteten Lagen wird die effektive dielektrische Funktion definiert, für die

folgende Riccati-Differentialgleichung gelöst, werden muß _99:

1 c/)

q u dz

Mit Hilfe dieser Differentialgleichung und der Kenntnis der asvtnptotischen Lösung für die

dielektrische Funktion im Volumen de Festkörpers kann durch numerische Integration die

effektive dielektrische Funktion an der Oberfläche F(24 .W ..0) = 'Co bestimmt werden . Kann das

untersuchte System in Schichten der Dicke d mit konstanten Parametern für die dielektrische

F(z}

	

(2 .43)
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Funktion unterteilt werden, so ist die effektive dielektrische Funktion mit folgender Ketten-

bruchentwicklung darstellbar 99

b_ei
(11

13

2 .44)

den benutzten Funktionen

E ())coth((Ifd,)

E,Gel/ sinh((4d i )

Diese Lösung gilt exakt nur für den Fall, daff die dielektrische Funktion in . jeder Sc

(IH unabhängig ist,.

2.3 .2 Der dielektrische Halbraum

Für deii Grenzfall des dielektrisc heu %Iall) rainn ; geht die Dicke (

	

üaler

Weise die effektive dielektrische Funktion vereinfacht .

(2 .45

Die effektive dielektrische Funktion an der Oberfläche ist die (fiele sehe Funktion des Vo-

lumens des Halbleiters . In den nachfolgenden Abschnitten werden Elie mit elektromagneti-

schen Wellen verknüpften Oberflächenanregungen von Phononen und Plasmonen, die auch

als Polaritonen bezeichnet werden, betrachtet und ihre Beiträge zur dielektrisehen Funktion

ermittelt.

Dispersionsbeziehung für Polaritonen

An den Oberflächen eines Dielektrikuins zum rkluum E)der an der Grenzfläche zwischen zwei

Schichten 1 und 2 sind mit den kollektiven elektronischen Anregungen elektromagnetische

Oberflächenwellen verknüpft, die die Maxwell-Gleichungen erfüllen und deren Amplitude ex-

ponentiell ins Volumen der beiden Schichten abnimmt 108

= Ei,2 exp[h i,2 + i(q

Aus den Randbedingungen für das elektrische Feld (Gleich . 2 .41) und die Verschiebungsfit

dichte (Gleich . 2.42) kann fair alle mit elektromagnetischen Oberflächenwellen verknüpften

Anregungen die Dispersionsbeziehung abgeleitet werden

2 (2 .46)

Wird die Retardierung vernachlässigt

	

oder der Parallelimpulsübertrag sehr

x } . so erhalten wir die Lösung für Ober- und Grenzflächenwellen 108 .

2 .47

Für die Oberfläche eines dielektrischen Festkörpers gilt damit die Beziehung s
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Vibronische Anregungen an Oberflächen

Die erste Beschreibung von vibronischen Anregungen geht auf eine Arbeit von Lord Rayleigh

[78_ zurück, in der er im Rahmen der Elastizitätstheorie die Ausbreitung von Wellen an der

Oberfläche eines elastischen, isotropen Mediums bestimmte . Durch die Betrachtung eines

halbunendlich ausgedehnten, kontinuierlichen Festkörpers waren die Ergebnisse auf eine ma-

kroskopische Beschreibung beschränkt . Die mikroskopische Theorie hielt mit den Arbeiten

von Born und Karman " 19_ Einzug, in der die Bewegungsgleichungen der einzelnen Atome

aufgestellt und gelöst werden [96], um die Dispersionsbeziehung der Phonoren zu bestimmen.

3C-SiC ist ein Verbindungshalbleiter und besitzt je Einheitszelle je vier Silizium- und Koh-

lenstoffatome, was zur Ausbildung von akustischen und optischen Phononenzweigen führt.

Für jeden Zweig existiert jeweils eine longitudinale und zwei entartete transversale Moden.

Die Ergebnisse von Messungen mit Photolumineszenz und Ramanstreuung [25, 24, 48, 47,

Wave vector

Abbildung 2 .9 : Phononendispersion von 3C-SiC nach Berechnungen von Hofmami et al . _63_

Die beiden unteren Zweige sind die longitudinalen (volle Linie) und transversalen (gestri-

chelte Linie) akustischen Moden, während die beiden oberen die entsprechenden optischen.

Phononenzweige darstellen . Die Symbole zeigen experimentelle Daten von Feldulan et al . [47].

40, 51, 120] und Neutronenstreuung _97, 36] zur Bestimmung der Phononendispersion sind

zusammen mit berechneten Dispersionskurven von Karch et al . und Hofmann et al . 186, 63]

in Abbildung 2 .9 dargestellt . Die Energien der Phononen im Zentrum, am F-Punkt und an

den Rändern, am X- und L-Punkt, der Brillouinzone sind in der nachfolgenden Tabelle (2 .2)

zusammengefaßt.

Mode T L X

LO rEM 838 829

TO Eln. 761

LA 0 610 640

TA 0 26E 373

Tabelle 2 .2 : Phononenfrequenzen (cm - 1 ) am F-Punkt nach Experimenten von Feldman et al.
1
47_ und am X- und L-Punkt nach Rechnungen von Hofmann et al . 163

r

1000

750

0
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Für langweilige, optische Phononen ist. es möglich . mit Hilfe der Elektrodynamik Aussagen

zu treffen . ohne die Lösung des Systems der Bewegungsgleichungen durchführen zu müssen.

Für die Frequenzen des longitudinal und transversal optischen Volumenphonons am F-Punkt

gilt die von Lyddane, Sacks und Teller [110 berechnete Beziehung:

(wfo~ `

	

F( c[)
sj7'o /

	

e(0)
(2 .48)

Die statische, dielektrische Konstante e(0) und die für hohe Frequenzen (w» l([)) extrapo-

lierte, dielektrische Konstante e(oo) betragen für 3C-SiC 9,72 und 6.32 111

Fuchs und Kliewer [49, 92, 91

	

ielten im Jahr 1965 hei der Untersuchung der Gitter-

schwingurigen von Alkalihalogeniden mit Hilfe der Gitterdynamik n den longitudinal und

den transversal optischen Phononenmoden des Volumens Oberflächenmoden, deren Ampli-

tude mit, der Tiefe exponentiell abnimmt . Die zugehörigen k-Vektoren liegen in der Nähe des

F-Punktes der Oberflächenbrillouinzone ( k

	

10 -3 G ) . Die Dispersion der beiden Moden

des Phononpolaritons geben Fuchs und Kliewer 92 durch die folgenden Gleichungen an:

c1

tanh(oL/2)

	

e = -	 coth(oL/2)
c o

	

(1 o
(2 .49)

Setzen wir für die dielektrisehe Funktion die Lorentzfc

	

den ionischen Kristall unter

Vernachlässigung der Dämpfung eis

so kann. man die implizite Gleichung lösen und die Dispersionsbeziehung graphisch darstellen

(Abb . 2 .10) . Daraus kann man entnehmen, daß die beiden Moden mit zunehmenden q l) in

Abbildung 2 .10: Dispersion für die beiden Zweige des optischen Oberflächenphonon (Phonon-

6

	

7

k K ! kp

20

f5

9

polariton) nach Fuchs u d Kliewer [92 (k_7- =(J
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einer Mode zusammenlaufen . Für
qrl »

,27 0 /c folgt daraus die Frequenz für das optische

Oberflächenphonon wso, Glas in der Literatur auch als Fuchs-Kliewer-Phonon wFK bezeichnet
wird .

2

	

2
,)so = u2FK -=

~Fo+1

\Fx + 1
(2 .51)

Beim HREELS-Experiment sind die typischen Impulsüberträge im Bereich von 10-2A-

während der Impulsübertrag T = w Tp/c = 7, 92 - 10- 6 Ä- i für 3C-SiC beträgt, so daß man

nur noch eine Mode beobachtet.

Die ersten Messungen von Fuchs-Kliewer-Phononen sind 1970 an Zn0 von H . Ibach 169]

durchgeführt worden . Die aus den Werten des LO- und TO-Phonons am F-Punkt (Tabel-

le 2.2) ermittelte Energie des optischen Oberflächenphonons beträgt für 3C-Si .C 948 cm -1

(118,4 meV).

Plasmonen an Oberflächen

Im Drude- Llodell des freien Elektronengases wird die Plasmaschwingung i n Halble

die dielektrische Funktion [108 beschrieben.

e(w) =

Die Plasmonenfrequenz des Volumen.

der effektiven Masse

wy>
i Fp

Dämpfungskonstante F lauten im Modell

(

1.

	

co
F = - _

T

	

/1111 *
(2 .53)wP

2 71

Co'i7t *

wobei eo die Elementarladung, Fo die Dielektrizitätskonstante des Vakuums, in * die effektive

Masse und Ei die Ladungsträgerbeweglichkeit darstellen . Die Elektronenbeweglichkeit p, liegt

je nach Dotierung und Probenqualität bei Raumtemperatur zwischen 10 und 1000 cm 2/Vs

[60], was Relaxationszeiten T von etwa 2 . 10 -1.5 s bis 2 . 10 -13 s und Dämpfungskonstant .en F

von etwa 334 rneV (2700 cm -1 ) bis 3,3 meV (27cm-l ) entspricht . Die Dämpfung erfolgt durch

die Streuung des Plasmons an ionisierten Donatoren, Defekten und an Phononen, wobei die

Streuung an akustischen Phononen die Dänipfungskonstante bei Raumtemperatur dominiert

_85, 95] . Die Beweglichkeit der freien Elektronen bei Raumtemperatur in Abhängigkeit der

Konzentration der freien Elektronen wird durch folgende Gleichung beschrieben 160'

. 10°

	

0,326

	

(2 .54)

In 3C-SiC bekommt das Plasmon erst für sehr hohe Elektronendichten aufgrund der Be-

setzung der höherenergetischen Zustände des Leitungsbandes . welches aus 6 nichtentarteten

Minima besteht, und deren \ichtparabolizität eine Dispersdie jedoch im Drudemodell

nicht, berücksichtigt wird.

Mit. Hilfe der Randbedingungen an der Oberfläche erhalten wir eine Dis)

für das Plasmonpolariton mit Hilfe der Gleichung 2 .46 für die Polaritonen

1-f (I-f-e(oc)

	

108
zi ihung

9ce - 4F('X

=! t(P

	

(l = c/wp
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1,0

0,3

3
c,

0,5

	

1,5

	

2,0

Abbildung 2 .11 : Berechnete Dispersion des Plasrnonpolaritons, das fair cl ll c» wp gegen die

Lösung des Oberflächenpiasrnons konvergiert.

In der Dis >ersionsrelation in Abbildun :2.11 . erkennen wir ein ähnliches Verhalten wie beirr

Phononpolariton. Wird der Impulsübertrag (I H » wp/c, so konvergiert die Frequenz des Plas-

rnonpolaritons auf den Wert des Oberflächenplasmons ., da _i Bedingung wie beim optischen

Oberflächenphonon durch F(w) = -1 gegeben ist . Die ernachlässigung der Dispersion im

HREELS-Experiment ist daher ebenso möglich wie beim Oberflächenphonon . Die Frequenz

des Oberflächenplasmons wsp der freien Elektronen im Leitungsband eines dielektrischen

Halbraumes ist gegeben durch [108]

1

w' .ti' P =
'P

co)+1
(2.56)

Weitere elektronische Anregungen an Oberflächen werden im Modell vernachlässigt . Sie könn

im Rahmen des Lindhard-Modells der dielektrischen Funktion eingebracht werden.

Kopplung zwischen Plasmonen und Phononen

Die Kopplung der longitudinal optischen Phononeu und der Plasmonen der Leitungsband-

elektronen erfolgt durch ihr elektrisches Feld . Die dielektrische Funktion des Volumens wird

aus den Beiträgen von Phononen und Plasmonen mit den entsprechenden Dämpfungstermen

ro und Pp zusammengesetzt und ist . im Energiebereich bis etwa 2 et' (~ 16130 crn -1 ) gültig.

E Phoooo + ( Drude

( 0 )-«ix ) 	 TO
TO - ü% 2 - i ,l TO

E)
iwFp

Aus der Anregungsbedingung für Oberflächenmoden e(w) _ -1 erhalten wir nach Einsetzen

der dielektrischen Funktion (2 .58) ohne Dämpfung (ro = F = 0) eine quadratische Glei-

chung. Diese hat, als Lösung anstatt der ursprünglichen Phonoren- und Plasmonenmode zwei
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miteinander gekoppelte Moden w+, die in Form des Fuchs-Kliewer-Phonons (2 .51) und des

Oberflächenplasmons (2 .56) beschrieben werden können [108

	

2 2

	

2

	

2 E(CO) + 1

	

+ SP)

	

4ü FFi SP
€ ( 0) + 1

(2 .59)

Der Verlauf der gekoppelten Moden w ist in Abbildung 2 .12 als Funktion der freien Elek-

tronenkonzentration dargestellt . Die Kopplung ist umso stärker, je geringer die Differenz der

2000

1500

500

10
17

	10 18

	

10
ay

	10 20

200

50

0

10?'

Elektronenkonzentration (cm 3 )

Abbildung 2 .12 : Frequenzen der gekoppelten Moden des optischen Oberflächenphonons und

der Oberflächenpiasmonen als Funktion der freien Elektronenkonzentration an der SiC(100)-

Oberfläche unter Flachbandbedingungen (% h = 0).

Frequenzen zwischen den ursprünglichen Moden ist . Für geringe freie Ladungsträgerkonzen-

trationen und damit niedrige Frequenzen des Oberflächenplasmons (wyp « wFt1) hat die

Mode w- Plasmonencharakter, während die Mode w ± gegen den Wert des Fuchs-Kliewer-

Phonons konvergiert . Für hohe Plasmonenenergien ( wSP » 'FK) geht die Mode w._ in die

Frequenz des transversal optischen Phonons wTO über, während w + Plasmonencharakter be-

sitzt . Das Nichtkreuzen der beiden Zweige der gekoppelten Plasmonen- und Phononenan-

regung wird in der Literatur als .,anticrossing " bezeichnet . Die gekoppelten Anregungen sind

durch Matz und Lüth [114) für die GaAs(110)-Oberfläche von n-dotierten. Proben beobachtet

worden.

2 .3 .3 Mehrschichtige Systeme

Der bisher vernachlässigte Einfluß der Verarmungsrandschicht auf die ge

Anregungen der Phononen und Piasnionen wird in diesem Abschnitt betrachtet . Aasgehend
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vorn Zweischichtsystem- welches bereits die im Spektrum beobachtbaren Anregungen zeigt,

werden die Änderungen beim Übergang auf ein System mit n Schichten diskutiert.

Das Zweischichtsystem

Mit Hilfe des 2-Schichtsystems kann eine ti'erarmungsrandschicht auf der Grundlage des

Schottky-Modells (siehe auch Abb .2.6) berechnet werden . Der kontinuierliche Verlauf der

Konzentration der freien Elektronen wird durch eine Sprungfunktion modelliert, was in Ab-

SiC(100)

2 ,5 2Schicht

	

1
18

	

-3
n = 2,2x10 cm_

2 ,0

1,5

0,5
selbstkonsistentes Profil
	 Stufenfunktion

Histogrammprofil

0.0
0

	

100 200

	

300

	

400

Tiefe (Ä)

Abbildung 2 .13: Modellierung eines kontinuierlichen Verlaufes der Elektronendichte an der

Oberfläche von 3C-SiC(100) nach selbstkonsistenten Rechnungen 11 durch ein Zweischicht-

system und einen histogramnlartigen Verlauf zur Berechnung der effektiven dielektrischen

Funktion.

bildurig 2 .13 deutlich wird. In der obersten Schicht (Index 1) der Dicke d 1 sind keine freien

Ladungsträger vorhanden, wodurch die dielektrische Funktion dieser Schicht e i (w) nur einen

Phononenanteil besitzt . Im darunter befindlichen Volumen (Index 2) besitzt die dielektrische

Funktion des Volumens e 2 (4 nach Gleichung 2 .57 sowohl den Phononen- als auch den Plas-

monenanteil . Daraus resultiert die effektive . dielektrische Funktion nach Gleichung 2 .44. die

äquivalent zur Formel von Mills [116 . ist.

E o(w, (IH coth(g H d l )

(	 (la) 	
)

2
sinhq d1)

coth(q di ) -I- e 2 (w'

Obwohl die dielektrische Funktion e(w) innerhalb jeder einzelnen Schicht von q 11 unabhängig

ist, folgt aus der z-Abhängigkeit der effektiven dielektrischen Funktion der Zusammenhang

mit (I H .
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Um die Frequenz der kollektiven Anregungen zu berechnen, müssen wir die effektive di-

elektrische Funktion -1 setzen . Wird das Produkt aus qlld < 1, so kann die Verlustfunktion

in 2 Tenne aufgespalten werden 70] .

g t~ l (1 s 2.61)

Der erste Term beschreibt die Anregungen, die durch das Volumen des Halbleiters an der

Oberfläche verursacht werden, während der zweite Term, die Anregungen in der dünnen

Schicht beinhaltet . Diese Verlustfunktion hat, 3 Maxima, die im Grenzübergang In --> 0 den

folgenden Charakter besitzen.

• wo - das longitudinal, optische Phonon der oberen Schicht und

• w- und w~ die gekoppelten Maden von Fuchs-Kliewer-Phonon und Oberflachenplas-

mon der freien Elektronen in den Leitungsbändern.

Nimmt das Produkt aus Schichtdicke und Parallelimpulsübertrag (qH I l d 1.) durch eine Ver-

größerung der Vera,rmungsrandschicht oder eine Abnahme der Primärenergie zu, so kann die

Auflösung (2 .61) nicht mehr durchgeführt werden . Infolgedessen kommt es zu einer Verrin-

gerung der Frequenz der Mode wo, bis es im Grenzfall einer unendlich dicken Verarmungs-

randschicht die Frequenz des Fuchs-Kliewer-Phonons erreicht . Inn allgemeinen Fall erscheint

es deshalb besser, diese Anregungen als die Oberflächenlösungen des longitudinal optischen

Phonons der Verarmungsrandschicht wo und der gekoppelten Moden des longitudinal opti-

schen Phonons und Plasmons des Volumens w + zu bezeichnen . Die Moden w + oder auch

Plasmaronen werden dabei an der Grenzfläche der Verarmungsrandschicht angeregt.

Systeme mit mehreren Schichten

Erweitert man die effektive dielektrische Funktion auf n Schichten, so kann nran einen be-

liebigen Verlauf der freien Ladungsträgerdichte durch ein Histogramnn darstellen, wie es in

Abbildung 2 .13 zu erkennen ist . Die Bedingung zur Anregung von Oberflächenmoden der

effektiven dielektrischen Funktion (F = 1) führt zu 2n Lösungen (wn) an der Oberfläche, je

für die Lösung der gekoppelten Phonon-Plasmonmoden jeder Schicht.

Durch die Zunahme der freien Elektronenkonzentration bis zum Erreichen des Volumen

wertes hat jede der Schichten eine unterschiedliche Plasnronenfrequenz . Dies bewirkt eine

Verschiebung der Freq , der gekoppelten Moden für Vergleich zum 2-Schichtsystem zu

niedrigeren Frequenzen de Scchichten in der `erarmungsrandschicht, was eine zusätzliche

Verbreiterung neben der Dämpfung durch Streuung des Plasmons verursacht.

Die resultierende Oberflächenverlustfunktion für den kontinuierlichen Verlauf der freien

Elektronenkonzentration ist als Funktion der Verlustenergie w in Bild 2 .14 für verschiedene

ParaIlelimpulsüberträge e zu sehen . Bedingt, durch die niedrige Eindringtiefe bei hohen Par-

allelimpulsüberträgen e ist nur eine niederenergetische Flanke für das Plasmaron w-- zu

beobachten, während das optische Phonon der Verarmungsrandschicht w E' bei etwa 940 cm i

rr stark angeregt wird . Mit abnehmenden q l und daraus folgend höheren Informationstie-

fen nimmt die Intensität und die Energie des Plasmarons w - zu. Für e

	

0 ist der Beitrag
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Abbildung 2 .14: O&erOäcberver!nstüuoktioo-(i/u/,~ U ) fl}-z l für verschiedene l`uruUmürn+

pulsöbertrüge für den kontinuierlichen Vedxa[* Gk4t

	

le (siehe Abb . 2 .13).

der Verarrnungsrandschicht vernachlässigbar, so daß nur noch die gekoppelten Moden

	

des

Fuchs-Kliewer-Phonons und des Oberflächenplasnions beobachtet werden können.

Durch die Erhöhung der Primärenergie der an der Oberfläche streuenden Elektronen wird

der}`arxUmlizuPnloöbertrag für einen Verlust, bei einer bestimmten Energie immer kleiner und

dieLCiodringtiete des elektrischen Feldes der Elektronen immer höher, wodurch die Näherung

der Verarcunogsrxudanhiubt durch ein Zweischichtsystem immer besser wird .



2.4 . DIE AUSWAHLREGELN ZUR ANALYSE VON ADSORBATSCHWINGUNGEN

2 .4 Die Auswahlregeln zur Analyse von

Adsorbatschwingungen

Adsorbate auf kristallinen Oberflächen führen Schwingungen in dem durch den Adsorbatplatz

bestimmten Potential aus . Aufgrund der Symmetrieeigenschaften des Potentials können diese

Schwingungen mit Hilfe der Gruppentheorie in die zugehörigen Repräsentationen eingeteilt

werden. Mit den Schwingungen ist ein oszillierendes Dipolmoment verknüpft, dessen Bildla-

dung unter der Oberfläche je nach Ausrichtung diese entweder verstärkt oder abschwächt . Ist

das Dipolmoment der Schwingung senkrecht zur Oberfläche, verdoppelt sich das Dipolmo-

ment des Adsorbates, während das Feld für einen parallel zul Oberfläche schwingenden Dipol

abgeschirmt ist. Aus diesen allgemeinen Betrachtungen läßt sich die Auswahlregel für die

Dipolstreuung formulieren, die von Persson 132 für Metalloberflächen quantenmechanisch

hergeleitet worden ist:

In der Dipolstreuung können nur diejenigen Schwingwagen. des Adsorbates beobachtet werden,

totalsymmetrischen, irreduziblen Darstellung (A i . A ' ) der Punktgruppe des Adsorba,t-

k omple.xes gehören.

Diese Auswahlregel, die für Metalle streng gilt, muß für Halbleiter etwas abgewandelt werden,

da zur Abschirmung eine wesentlich geringere Anzahl von freien Ladungsträgern vorhanden

ist . Der zweite Term der in Gleichung 2 .61 unter der Bedingung 41id C< 1 entwickelten Verlust-

funktion, der die Anregungen in einer dünnen Schicht beschreibt, wird wie folgt vereinfacht

[70 -
Eb	 , . '	 - 1

el

	

3
( e h 1 ) Z+

	

. E s( ,ti )

1
(Fb+1)

S 1 F s( w'+ (2 .62)

Die Größen es(w) und Eb stellen die dielektrische Funktion der dünnen Schicht und des Vo-

lumens dar, wobei eb als frequenzunabhängig angenommen wird . Die zwei ermittelten Terme

gehören zu den longitudinal und transversal polarisierten Eigenmoden der dünnen Schicht.

Für Metalle (ei, -+ x)) und viele Halbleiter (El » 1) liefert nur der erste Term Beiträge,

der die senkrecht zur Oberfläche polarisierten Moden angibt . Die parallel zur Oberfläche

polarisierten Moden werden. um.. den Faktor 1/e unterdrückt,, so daß die Auswahlregel dahin-

gehend modifiziert werden muß . Um aus der Anzahl der Schwingungen den Adsorbatplatz zu

bestimmen, muß zusätzlich untersucht werden, welche Schwingungsmoden durch inelastische

Stoßstreuung angeregt werden.

Aufgrund der Ausrichtung einer kovalenten Bindung des

	

sserstoffes zum Silizium und

Kohlenstoff an der Oberfläche je nach der Art der Hybrid` = 1 lassen sich Modelle für
die Adsorptionsplätze entwickeln, die in den Abbildungen 2 .17 und 2 .16 dargestellt sind . Je

nach der Symmetrie des Adsorbat-Substrat-Komplexes werden diese in C 2v und C,s unterteilt.

Adsorbiert nur ein einzelnes Wasserstoffatom an einem Dinier oder einem Substratatom der

Oberfläche in Form eines Monohydrides, so hat der Adsorbatplatz C .S.-Symmetrie mit einer

Spiegelebene . Die SiC(100)-Oberfläche besitzt sowohl in der (2x1)- als auch in der c(2x2)-

Rekonstruktion eine C 2 „.-Symmetrie .. die durch das adsorbierte Wasserstoffatom gebrochen

wird . In der entstandenen C 8-Syzmnetric- existieren genau 3 Schwingungen des adsorbierten

Wasserstoffes, die Str- 1 : bwingung senkrecht zur OberH

	

eine Biegeschwingung in der

1 1m Kapitel. 6 werden 4- .ilnde ..lfür adsorbierte Wasserst

	

n der SiC100)-Oberfläche mit (2x1)-

und «2 x2)-Rekonstruktion vorgestellt, .
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Substratatom

	

o Wasserstoffatom

Eigenvektor der Schwingung
a Eigenvektor in die bzw. aus der Ebene

Abbildung 2 .13 : Eigenschwingungen für ein adsorbiertes Wasserstoffatom in C-Syametrie.

Zwei Moden sind dipolaktiv, die dritte senkrecht zur Spiegelebene ist dipc' bot en . Die.

grau-schrafliertf> Fläche zeigt eiaae ungesättigte, freie Bindung(„dangling Bond" ).

Spiegelebene e senkrecht zur Spiegelebene . Dipolaktiv bei die Streckschwingung

und die Biegeschwingung in der Spiegelebene . Diese Formen sind meist instaldl und werden.

deshalb in der Interpretation der Ergebnisse nicht berücksichtigt.

Durch die Adsorption von weiteren Wasserstoffatomen an der Oberfläche kann zunächst.

die freie Bindung des 2 . W asserstoffatomes („dangling Bond'') abgesättigt werden . Dieser

Komplex hat durch die Rekonstruktion des Substrates C 2i ,-Symmetrie . Die Ausnahme bil-

det die Adsorption von Ethylen (C 2 H4 ) auf Si(100) [192], bei der es zur Ausbildung eines

asymmetrischen Kohlenstoffdimers auf' der Si( 1M-Oberfläche kommt. Die Asymmetrie des

Adsorbat-Substrat-Komplexes bewirkt einen Übergang von der C2 i,- zur C, Symmetrie, des-

sen Eigenschwingungen hier aber nicht betrachtet werden.

Bei der vollständigen Absättigung der Oberfläche mit Wasserstoff bricht die Dimerbindung

nd 2 Wasserstoffatome können an jedem Substratatom adsorbieren . Dieses Dihydrid be-

zt ebenfalls C 2e-Svrmnetrie . Diese Symmetrie ist gekennzeichnet durch eine 180°-Drehung

und zwei Spiegelebenen, die senkrecht aufeinander stehen . Die Eigenschwingungen des Was-

serstoffes in beiden Geometrien sind in Abbildung 2 .16 dargestellt . Es handelt sich dabei uni

die symmetrische und die antisymmetrische Streckschwingung, die Scherenschwingung, die

Biege- . Wiege- . Torsions- und Nickschwingung,.. deren Repräsentationen angf ben sind . Die

2 totalsymmetrischen Moden sind die symmetrische Streck- und die Sch" ngung, die

somit auch dipolaktiv sind . Ist die Kopplung ina \lode11 mit eisern . asserst iatoin je. Sub-

stratatorn (Abb . 2 .16 links) zwischen den Moden 1 der Vermittlung über das Dinier

den beiden Substratatomen wie 2

)-Oberflächen sind auch Adsorbat-

Rekonstruktion

	

Symmetrie Bezeichnung
mit

	

ohne

A°

	

Streckschwingung

Biegeschwingung
(bending)

A"	Biegeschwingung

A'

nur sehr gering, verhalten sich dir

einzeln adsorbiert

Komplexe mit 3

	

Stoffatomen ein Trihydrid mit C3 -Symmetrie, bekannt

aber nur zur Wallst 'adigkeit hier genannt wird.

Wasserstoff besitzt nur ein sehr geringes dynamisches Dipolnaornent

rstoffatome ar

ie . Für Si(10(

woraus eine ge-

171 das

ringe Intensität der Verluste der Wasserstoffschwingungen durch Dipolstreuung folgt . Weitere
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Abbildung 2 .16 : Eigenschwingungen von

	

eistaff Substrat-Komplexen in . C 221 -Symmetrie.

Beiträge in der Verlustintensität werden durch Stoßstreuung und negativ 'sonanz er-

bracht. Darauf deuten auch die Ergebnisse der Messungen an Silizium- [171, 152 .. 166, 21.

22, 180] und Diamant-Oberflächen [102, 176, 177, 3] hin, auf denen neben den dipolerlaub-

ten auch die verbotenen Moden gemessen werden konnten . Für die mit einem Monohydrid

bedeckte C(100)-Oberfläche ist in den HREELS-Messungen 176, 17 7 und Rechnungen 4]

eine Kopplung zwischen den Phononemnoden und den Wasserstof fschwingungen beobachtet

worden, die zur Ausbildung von Schwingungsbanden führt.

Um den Dipolcharakter einer Schwingung zu ermitteln, müssen winkelabhängige Elektro-

nenenergieverlustspektren aufgenommen werden. Die Intensität von dipolabhängigen Ver-

lusten fällt mit der Intensität des elastischen Peaks sehr stark ab . Ein Problem bei der

Aufnahme von Schwingungsspektren für SiC sind die sehr starken Verlustintensitäten der

optischen Oberflächenphononen und ihrer Mehrfachanregungen und die durch die Dotie-

rung verursachten Leitungsbandplasmonen, deren Änderungen die geringen Intensitäten der

Wasserstoffschwingungen stark überlagern.

Rekonstruktion

	

Symme
mit

	

ohne
e Bezeichnung

symmetrische
Streckschwingung

Scherenschwingung
(scissor)

asymmetrische
Streckschwingung

Pendel-oder Nick-
schwingung (rocking)

Wedelschwingung
(wagging)

Torsionsschwingung
(twisting)
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Kapitel 3

Experimenteller Aufbau und

Durchführung

Die in dieser Arbeit vorgestellten Messungen . sind an einer Apparatur am Forschungszentrum

Jülich im Institut für Grenzflächenforschung und Vakuumphysik durchgeführt worden . Im

ersten Teil dieses Kapitels wird die Apparatur, insbesondere das hochauflösende Elektronen-

energieverlustspektrometer, beschrieben, während im zweiten Teil ausführlich . die Präparation

der Oberfläche von 3C-SiC(100), das Wasserstoffangebot und die Tieftemperaturmessungen

behandelt werden.

3 .1 Die Apparatur

Die Messungen finden unter Ultrahochvakuumbedingungen (UHV) statt . Die dafür gern zte

Apparatur besteht aus einem Edelstahlrezipienten, an den die verschiedenen Komponenten

für Messungen, Probenpräparation und Vakuumtechnik angebaut sind . Zu den vakuumtech-

nischen Komponenten zählen unter anderem das Pumpsystem, welches

• aus einer Turboinolekularpuinpe mit einer vorgeschalteten, 2-stufigen Drehschieber-

pumpe und einem Absperrventil,

• einer Ionenzerstäuberpumpe, einer mit fllissigeni Stickstoff (T=(( K) betriebenen Kryo-

pumpe und Titanverdampferstäben

besteht . Der

	

wird mit, Hilfe einer Meßröhre nach Bayard/Alpert, der Partia

verschiedener

	

einem Quadrupolmassenspektrometer Leybold PGA 100 stimmt,

welches in Abl'ung 3 .1 zu erkennen ist . Als Analysemethoden stehen

e ein hochauflösendes Elektronenenergieverlustspektrometer (HR .EELS) ..

• ein Augerelektronenspektrometer (AES) mit, Elektronenkanone und Zylinderanalysator

(C\1A) sowie

• eine 4-Gitter-Elektronenoptik zur Beobachtung der Beugung langsamer Elektronen

(LEED)

31
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zur Verfügung.

An der Apparatur sind außerdem eine aus einem Wolframglühdraht bestehende Wasser-

stoffduelle, die mit einem Gaseinlaßsysterra verbunden ist, und ein Si-Verdampfer befestigt.

Das Gaseinlaßsysteni besteht aus Druckflaschen mit Wasserstoff der Reinheit. 99,999% und

Ethylen der Reinheit 99,95% . Dosierventile ermöglichen ein definiertes Einlassen des Gases

bis zu einem vorgewählten Druck im Bereich von 10_ g bis 10-4 mbar.

Der Silizium uerdampfer besteht aus einem etwa 2 cm x 0, 5 cm großen Stück Silizium, das

an der schmalen Seite mit Tantaldrähten an einer Keramikstromdurchführung befestigt wird.

Um die Siliziumscheibe ist ein Zylinder aus Molybdänblech, der an Vorder- und Rückseite

mit einer Molybdänplatte verschlossen ist, elektrisch isoliert an . der Zuführung befestigt . An

der zur Probe gerichteten Seite befindet sich ein Loch mit einem Durchmesser voll 51mi1, das

in der Aufdanipfposition einen Abstand von 4 cm zur Probenoberfläche hat.

Der Pr•obenhalter, an dein die SiC-Proben mit Klemmen befestigt sind, besteht aus M1o-

lybdän und ist über eine Keramikplatte mit einem Kupferblock verbunden . Der Kupferblock

ist Teil eines mit flüssigem Helium arbeitenden Kryostaten am Manipulator zur Kühlung der

Probe. Der Manipulator ermöglicht eine Rotation uni 360 ° und eine Linearverschiebung der

Probe in x-, y- und z-Richtung.

Etwa 1, 5 mm hinter der Probe befindet sich eine aus 0,2 min Wolfra .mdraht gewundene

Glühwendel, die der Heizung mit Elektronenstoß dient . Die Temperatur wird mit Hilfe eines

optischen Pyrometers und eines NiCr/Ni-Thermoelemente .s bestimmt.

Nach Ausheizen der Anlage und ihrer Teilkomponenten bei 400 K über 3 Tage und dem

sich anschließenden Ausgasen aller Glühdrähte erreicht man nach dein Abkühlen einen Druck

Abbildung 3 .1 : Schematische Darstellung der oberen Ebene der UHV Apparatur . Es ist die

Lage des Elektronenenergieverlust- (EELS), Angerelektronen- (AES) und des Quadrupol-

nlassenspektrometers «n1 S) sowie cler 4-G h 1 r-Elektronenoptik zur Beobachtung der Beu-

gung langsamer Elektronen (LEER) zu erkennen .
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von 2 x 10-10 mbar . Durch den Einsatz der mit flüssigem Stickstoff gekühlten Titansublimations-

pumpe liegt der Basisdruck bei etwa 3 x 10 -11 mbar, bei dem über mehrere Stunden Messun-

gen unter definierten Bedingungen an der Oberfläche der Probe möglich sind.

3 .1 .1 Das hochauflösende Elektronenenergieverlustspektrometer

Das hochauflösende Elek;tronenenergieverlnstspektrorn,eter, welches in den Messungen verwen-

det wird, ist in Abbildung 3 .2 dargestellt . Durch die aus einem LaB6 -Kristall bestehende

Kathode werden Elektronen thermisch emittiert, die mittels eines dreiteiligen Linsensystems

auf den Eingangsspalt des Vormonochromators fokussiert werden. Die Monochromatoren und

der Analysator sind als Zylinderkondensatoren ausgelegt . Die angelegte Spannung führt zu

einer Energieselektion der Elektronen mit einer kinetischen Energie in der Größenordnung

von 0,1 eV. Nach dem Durchlaufen des Vor- und Hauptmonoehromators wird der Elektro-

Abbildung 3.2 : Das hochauflösende Elektronenenergieverlustspektrometer mit verschiebbaren

Linsen.

nenstrahl, der dann noch eine energetische Halbwertsbreite von etwa 2,5 bis 5,0 me` .' (^:20

bis 40 cm -i ) bei einem Strom von 10-10 A hat, mit einem 3-elementigen, bewegli(Lin-

sensystem auf die Probenoberfläche fokussiert . Gleichzeitig werden zwischen dem Ausgang

des Monochromators und dem Streukammereingang die Elektronen auf die Primärenergie be-

schleunigt und bewegen sieh innerhalb der Streukammer nahezu feldfrei . Zur Kompensation

der Austrittsarbeitsdifferenz zwischen Probe und Streukammer wird eine zusätzliche Span-

nung an die Probe gelegt . Ein Teil der Elektronen wird an der Oberfläche reflektiert und

gelangt über ein symmetrisch ausgelegtes Linsensystem in den Analysator, der bei diesem

Spektrometer größere Radien als die Monochromatoren besitzt . Die Elektronen lösen nach

dem Durchlaufen des Analysators im Channeltron eine Sekundärelektronenkaskade aus, die

als Stromimpuls elektronisch verstärkt und mit einem Rechner gezählt wird.

Da sowohl die komplette Monochromatorseite als auch die Probe drehbar gelagert sind.

können die Winkel der auf die Probe einfallenden und reflektierten Elektronen einzeln variiert

und verschiedene Impulsüberträge der Elektronen (siehe auch Abschnitt 2 .2 .1) eingestellt
werden. Die verschiebbaren Linsen dienen der Veränderung der Winkelauflösung und damit
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der k-Auflösung des Elektronenstrahles . In der vorderen Position erhält man bei großem Öff-

nungswinkel des Strahles eine höhere Intensität, während in der hinteren eine verbesserte

k-Auflösung verfügbar wird (siehe auch Abb . 3 .2). Im Rahmen dieser Arbeit wird nur die

vordere Linsenposition benutzt.

Die Grundeinstellung des Spektrometers erfolgt in der Position des direkten Strahles,

d .h. die beiden Linsensysteme stehen sich gegenüber und der Elektronenstrahl verläuft auf

direktem Weg durch die Streukammer ohne Reflektion an der Probe in den Analysator . Die

energetische Auflösung des Spektrometers beträgt im direkten Strahl 4 meV 32 crn_
1 ) bei

einem Strom von 3 .2 x 10-1I A . Danach wird es in die spiegelnde Geometrie mit einem Winkel

von 50 ° zur Probennormalen gebracht. Nach geringfügigen Korrekturen in der Fokussierung

des Elektronenstrahles erfolgen die Messungen in einem Energiebereich von -1200 cm -7 bis

4000 cm-1 .

Bei niedrigen Primärenergien (E0 < 10 eV) müssen aufgrund der Konstruktion der Streu-

kammerlinsen während der Messung in Bereichen hoher Verlustenergien (h ; > 300 cm -l )

Korrekturen im Spannungsmitlauf der Linsen der Analysatorseite B3 14 . durchgeführt werden.

Damit folgen die Linsenspannungen der Gleichung:

L R3 4 = 711 3,4 LTsea77

	

773A

	

(3 .1)

eoL s(, an.. entspricht der eingestellten Verlustenergie, rr7. 3,1 sind die Steigungen und n :3, 4 die

Spannungen der Linsen B 34 4 für den elastischen Peak. Nachfolgend ist der Program mablauf-

plan der Berechnung der Steigungen abgebildet . der in der Programmiersprache HT-Basis

implementiert worden ist .

ersing elastischer Peak

z.B . 'F r: = 948 cm-i oder 2 . wFF: = 1896 cm -1

= 117, 5 mV bzw . 235 mV)

ng der Linsenspannungen B;

Berechnunn des

	

'ge-

	

1111(1 773

Start der llessun

9rsiven VerlustesEinstellen ein

oeDie durch das ver

trum mit 8 eV Prit

~Titlaufverhalten verursachten Intensitäten sind im HREELS-Spek-

Tgie zu sehen. Das Spektrum mit M-litlaufkorrektur, auf dessen Struk-

tur später näher eingegangen wird, zeigt ab Verlustenergien von etwa 500 cm -I eine höhere

Intensität als das Spektrum ohne Korrektur . Es ist ebenso zu bemerken, daß die Differenz

in den Intensitäten der beiden Spektren mit . zunehmender Verlustenergie steigt . Fiir nied-

rigere Primärenergien sind die durch die Korrekturen verursachten Intensitätsänderungen

wesentlich größer .
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SiC (100) c(2x2)

E0 =8eV

0=50°

I0= 98700 s

	i
500-500

	

0

Verlustenergie (cm

Abbildung 3 .3: HR.EELS-Spektren mit (gestrichelte Linie) und ohne Mitlaufkorrektur (durch-

gezogene Linie) der Linsenspannungen bei einer Primärenergie von 8e .V an der c(2x2)-

rekonstruierten SiC(100)-Oberfläche.

3 .2 Die Präparation der SiC(lO0)-Oberfläche

3 .2 .1 Die SiC-Proben

Die Untersuchungen der Eigenschaften von 3C-SiC(100)-Oberflächen werden in der Regel an

dünnen Schichten auf Si(100)-Substraten durchgeführt, da kubisches SiC nur begrenzt zur

Verfügung steht . Darum erfolgen viele Untersuchungen über das Wachstum von SiC-Schichten

auf Si-Einkristalloberflächen mit der Gasphasenepitaxie (CVD) [170, 122, 20, 174, 138 und

der Molekularstrahlepitaxie (ABE) . 113 . 72,.

Da Silizium und SiC unterschiedliche Gitterkonstanten (ast

besitzen, kommt es beim Wachstum zu

fekten [101 , die ers

	

große SiC-Schichtdicken (> 20 ji n) abgebaut werden 179 . Durch

das Wachstum einer P

	

~t aus Kohlenstoff mit thermischer Zersetzung von Propan

(C3H 3 ) an der auf 1700K erhitzten S000)-Oberfläche ist die Qualität des Kt.

-Oberfläche entscheidend verbessert worden 122. 1

Wird die Si(100)-Oberfläche in (110)-Richtung mit, einem Fehlwinkel größer 0 . .3 geschnit-

ten, so entsteht beim Heizen des Siliziumkristalles oder beim Aufdampfen von Silizium ein

Substrat mit nur einer Domäne ' 147j, deren einzelne Terrassen durch Doppelstufen vonein-

ander getrennt sind. Bei der Verwendung dieses Substrates wächst SiC ebenfalls in einer

1.500

= 4, 36 A)

Bannungen und einer großen Anzahl von De-

Domäne 160, 137, 94 während die nicht geneigten Substrate (, .on-axis") zwei um 90'
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Eigenschaften Probe # 1 Probe #2

Struktur Zinkblende

Oberflächenorientierung (100) an axis

2 Domänen

Dicke des Si-Substrates ds, = 300 qcm ~1~;, = 300 pm

Dicke der SiC-Schicht dS. ic = 3pm d .s c` = 5p(m

Gitterkonstante

Si

SiC

as i = 5, 43 A

a.s1C' = 4, 36 A

Dotierung

ND - N4 crn 3 1.

ED _Irie.V] 2

2.5

Stickstoff Stickstoff

x 10 18 4,8 x 10 16

12,72 38,55

spez . Widerstand p Slcm 10 20

n [cm 701(300 K) 2

(35K)

2, 0 . 10 18 4, 7 . 10 16

10 141,4 . 10 17 8

Ec

	

Ef.

	

meV (300 Ii) 2

(35K)

69

6

166

25

Plasmonen 2

Wp 89,2 meV (720c

	

-1 ) 13,7 meV (110 cm -1 )

u sp 32,5 meV (262 cm -1 ) 5,0 meV (40 en

	

)

Rekonstruktion (2x1) ( .42x2) (2x1) c(2x2)

Schott ky-Modell

j" bb [eV 0 .8 3 ti0.3 3 0,7 0,2 -1

1) [nm 18,5 11,3 125 67

Qss [cm 2 ] 4 .6 . 10 12 2 .8 .10 12 6 ,0 . 10 11 3,2 . 10 11.

Tabe 3.1 : Probeneigenschaften der verwein

	

C(100)-Proben,

drehte Domänen erzeugen Als Proben werden 2-dm nlänige SiC(100)-Schieliten auf Si(100)-

Substraten von CREE Research Inc . 11 .24 verwendet, deren wichtigsten Eigenschaften in der

Tabelle 3.1 zusammengefaßt sind.

Die Differenz zwischen der Akzeptor- und Donatorkonzentration .. die Nettodotierungsdich-

te ND - ist. mit Hilfe von CV-Messungen .124_ ermittelt worden . Unter Vernachlässigung

der Kompensation (N,} = 0) werden die Donatorionisationsenergie E 1- , die freie Elektro-

('V- :Messungen von CREE Research Inc . [124]
'Berechnungen ohne Berücksichtigung der Kompensation
3Abschätzung auf der Basis, daß das Ferminiveau an der Oberfläche konstant bleibt und sich nur im

Volumen die Differenz hic) - E F im vergleich zu Probe #2 ändert.
'Messungen mit. Photoelektronenspektroskopie von Tautz et ab [172]
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nenkonzentration im Volumen n bei 300 K und 35 K und die Energien des Volumen- und

Oberflächenplasmons berechnet . Von Tautz et aL [172_ ist mittels Photoelektronenspektros-

kopie die Aufwärtsbandverbiegung der SiC(100)-Oberfläche der niedrigdotierten Probe #2

für die (2x1)-Rekonstruktion mit etwa 700 meV und für die «2 x2)-Rekonstruktion mit et-

wa 200 meV bestimmt worden . Die Werte der Oberflächenladungsdichte und der Dicke der

Verarmungsrandschicht sind im Schottky-Modell berechnet . Unter der Annahme . daß das

Ferminiveau an der Oberfläche festliegt und sich nur die Differenz Ec - EF ändert, kann für

die hochdotierte Probe #1 eine Abschätzung der Bandverbiegung erfolgen.

Außerhalb der Vakuumkammer werden aus den 1,1 inch (2,8 cm) im Durchmesser betra-

genden SiC/Si-Scheiben (wafer) Probenstücke der Größe 5 mm x 10 mm mit einem Diamant-

schneider gebrochen, anschließend mit Methanol für 3 min im Ultraschallb<<d gereinigt und

nach dem Trocknen im Argonstrahl am Probenhalter mit Klemmen b igt . Die weitere

Präparation erfolgt nach dem Ausheizzyklus in der UHV-Kammer.

3 .2.2 Präparation der reinen Oberfläche

Nach Einbau in die UHV-larnmer ist durch Photo- und Auger•elektronenspektroskopie an

Silizium gebundener Sauerstoff an der SiC(100)-Oberfläche nachweisbar 83, 32], was auch aus

Messungen mit hochauflösender Elektronenenergieverlustspektroskopie _129, 13_ hervorgeht.

Die Oberfläche zeigt im Beugungsbild 1 ; t°_ << ; .~~ r Elektronen bereits eine (lx 1)-Struktur.

Nach denn Heizen dieser 3C-SiC(100)-Oberfläche auf 1 .320K desorbiert der Sauerstoff

_32, 33 . 182 , , wobei die Oberfläche zunehmend an Silizium . verarmt . Untersuchungen von

Hara et al . 53] deuten darauf hin, daß der Sauerstoff als Verbindung mit Silizium von der

Oberfläche desorbiert . Die Präparation mittels Edelga,sionenbeschuß [83, 76, 75 ` ist ebenfalls

ungeeignet, da für das Ausheilen der Kristallbaufehler mit 1700K eine wesentlich höhere

Temperatur als für die Sublimation von Silizium [186 : notwendig ist.

Die Standardmethode für die Präparation der SiC(100)-Oberfläche ist das Aufdampfen

von Silizium bei gleichzeitigem Heizen der Probe auf einer Temperatur von 1075 bis 1275 K.

die auf einen Vorschlag von Kaplan [84 zurückgeht . Durch Glas Aufdampfen von Silizium

wird der Verlust durch Sublimation kompensiert, während die erhöhten. Temperaturen es

ermöglichen, daß sich die Oberfläche ordnet.

Nach dem Erhitzen des Siliziumverdampfers auf eine Temperatur von 1475 K wird die

Probentemperatur innerhalb von 3 min auf 1225K erhöht und die Probe direkt auf die Öff-

nung des Siliziumverdampfers gerichtet . Während des 6-minütigen Aufdampfvorganges steigt

der Druck bis etwa 6 - 10 -10 mbar an . Danach erfolgt die Abschaltung der Siliziumquelle,

während die Probe weitere 3 min. getempert und in einem 6 Minuten dauernden Vorgang

langsam abgekühlt wird . Nach dem Aufdampfen zeigt die präparierte SiC(100)-Oberfläche

im Elektronenbeugungsbild eine (3 x2)-Rekonstruktion in 2 Do p wobei eine Erhöhung

der Aufdampfzcit nicht die Zusammensetzung der Oberfläche [5 verändert . Mit AES und

HR.EELS kann keine Kontamination der Oberfläche mit Sauerstoff nachgewiesen werden.

Weitere Heizschritte, mit einer Temperatur von 1375 K für 3 min resultieren in . der zu unter-

suchenden Si reichem (2 x 1)-Rekonstruktion in 2 Domänen, während die Heizung auf 1450 K

im Elektronenbeugungsbild (LEED) die C-reiche c(2x2)-Rekonstruktion der SiC(100)-Ober-

fläche verursacht . Die entsprechenden Beugungsbilder der beiden Rekonstruktionen sind in
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/ 7x.}> in 2 Do .:-änen

Abbildung 3 .4 : LlB yID'Dilderder (2x1)-Strnktuciu2 Domänen (a) uo&c(2x2)-Stcnktor (h)

der präparierten 3[-SiC(10(»-0berMüde bei 93 ei,/ Elektronenenergie.

der Abbildung 3 .4 zu erkennen . 'Während der Heizung der Probe steigt der Druck bis auf

etwa 3 . l0 -m mbar an. [)\e,(2 x2)-Drbormtuuktkun erhält man ebenfalls durch doeI]eguanug

mit 15L Ethylen (C 284 ) (1.)5l0- "mbar, /=3O0a) bei gleichzeitiger Heizung dmrI»cobe

auf 1275K !17, 172].

Auf die Uberprüfung (1er Struktur der Oberfläche mittels LEED flügen die Messungen mit

der hochauflösenden Elektronenenergieverlustspektroskopie für Primärenergien ioz Bereich

von 2,5 bis 8O e\/ . Ein DlaktroueneuerQirvrcluotopcktcnnu für die reine Bi[ .(100)-0brrUÄche

mit (2x1)-Rekonstruktion ist, in. Bild 3 .5 für eine Primärenergie von 7eV zu erkennen . Der

Nullpunkt dezBoergiookmla ^ die für dieses Spektrum in den Einheiten meV (obere Achse) und

cm -! (untere Achse) angegeben ist, liegt im Punkt maximaler Zählrate . Zur Auswertung im

Rahmen der Dipolstreuung werden die Spektren auf die Intensität des elastischen Strahles

normiert, dessen Zählrate in den Experimenten einige 1 .0 000 Elektronen pro Sekunde beträgt.

Der l`eukdor elastisch reflektierten Elektronen ist inhomogen verbreitert, die Halbwertsbreite

der Gewinn- und Verlustseite betragen 45 und 65 cm -l , was eine GeaxmthxDbwedabneitrvou

110 cm -1 ergibt. Das deutet auf einen Verlust in der Flanke des elastischen Peaks hin, so daß

wir deshalb von einem ,,goxain!astiocheo" Peak sprechen . Dieser Verlnet kann, wie im . Kapi-

tel 5 gezeigt wird, dmrul`lnoouarnu u/ - zugeordnet, werden . Wir erkennen im Spektrum einen

intensiven Verlust bei 940 cni uudseine \/ie]Iac!uuzegnngeoh ' i :^-1'/+d2820rzo -, ,deren

Intensitäten einer Poisomoverteilnug folgen . Aufgrund der Vorb ptra'l/tnogeo kann dieser Ver-

lust der Anregung eines optischen Oberflächen- oder Fuchs-Küewrr-9bououau/rx zugeordnet

werden . Bei Raumtemperatur befinden si l"`,t.l/).outdurch die Bose-Einstein-Statistik einige

Oszillatoren im angeregten Zustand, so daß wir ebenfalls eine Gewinnstruktur bei -940 cnm

finden. Das Verhilltnis der Intensität zwischen Gewinn und Verlust wird bestimmt durch den

Faktor
m/

	

h ~Fx~~ =erp(	 l

	

(3 .2)
/~^»

	

\ ie2
`

/

Dadurch kann mit Hilfe der beiden Intensitiiten die Temperatur bestimmt werden . Der nie-
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Abbildung 3 .5: HREELS-Spektrum der SiC(1.0( )-Oberfläche mit (2x1)-Rekonstruktion für

eine Primärenergie von 7 eV.

drigste, ermittelbare Temperaturwert wird durch die Intensität des Gewinnpeaks bestimmt.

Die aus dem Verhältnis von I<;¢ rt 1)oss bestimmte Tempera Probe in dieser Messung

beträgt 320 K.

In den zu Kontrollzwe

	

durchgeführten Augerrne sl

	

ler

LVV und O-KLL kann kein Sauerstoff festgestellt werden . Das Verhältnis der Signale der

Si-LVV-Elektronen und der C-KVV-Elektronen beträgt für die (2 x4-Rekonstruktion von

2.2 bis 1,8 und für die c(2x2)-Rekonstruktion 1 .3, woraus der höhere Siliziumanteil in der

Oberfläche für die erstgenannte Rekonstruktion geschlossen wird .

3 .2.3 Wasserstoffangebot an SiC(100)-Oberflächen

Die Wasserstoffbegasungen werden bei Raumtemperatur an der hochdotierten Probe #1

durchgeführt . Für das Wasserstoffangebot wird zunächst die (2x 1)-rekonstruierte bzw . die

c(2x2)-rekonstruierte SiC(100)-Oberfläche präpariert . wie es im vorhergehenden Abschnitt

beschrieben wird . Über ein Dosierventil wird die Kam pier bis zum Enddruck in Tabelle 3 .2

mit Wasserstoff geflutet und die Probenoberfläche für die Begasungszeit in einen Abstand

von etwa 5 cni vor den Glühdraht gebracht .. der eine Temperatur von 2200K hat.

Die Druckmessung erfolgt mit der Bayard-Alpert-Druckmeßröhre, deren Werte hier unkor-

rigiert verwendet werden, da die Raten der a .m Glühdraht aufgespaltenen Wasserstoffmoleküle

und des atomar auf der Oberfläche ankommenden Wasserstoffes nicht bekannt sind.

Das Wasserstoffangebot wird mit dem Quadrupolmassenspektrometer kontrolliert . Bei höhe-

ren Drucken (pp:, = 5 x 10 mbar) des Wasserstoffes steigt der Partialdruck von CH_ bis

auf 1 .73 x 10-10 mbar an . Dieser Wert wird aus denn Verhältnis der mit dem Quadrupol

-gänge C-KVV, Si-
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Druck Zeit H 2 -Angebot H 2-Angebot

(mbar) (s) (L) (L)

1 . 10- ` 133 1 1

1 . 10-8 400 3 4

1

	

10-8 800 6 10

1

	

1.0-7 400 30 40

1

	

10 800 60 100

510- 800 300 400

5 . 10- 1600 600 1000

Tabelle 3 .2 : Experimentelle Daten für das Wasserstoff eangebot (1 I = 1( -6 Torr 1 s).

gemessenen Ströme für die Massen 2 (H 2 ) und 16 (CH.n) sind den Empfindlichkeitsfaktoren

der beiden Stoffe ermittelt .
1} 112

	

IH2

	

ui2

Pe)H 4

	

IC'H4

Für Methan und `\'asserstoff betragen die Korrekturfaktoren

.f iH 4 = 0, i1 uncl fu g = 2 . 2.

Nach dem `~~asserstoffangebot wird die Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche Weit LEED

überprüft und die Elektronenenergieverlustspektren mit Primärenergien im Bereich von 2,5

bis 80 eV aufgenommen . Die Messungen finden etwa eine Stunde nach der Begasung statt, da-

mit sich der Druck in der Kammer wieder im Bereich von 10 -10 mbar befindet . Diese Erholzeit

der Kammer und das Auftreten. von CH,r-Komponenten (a = 1 . .4) im Massenspektrometer

verhindern höhere Wasserstoffangebote.

3 .2 .4 Messungen an SiC(10CH-Oberflächen bei tiefen Temperaturen

Für die Messungen bei tiefen Temperaturen wird die niedrigdotierte Probe

	

endet.

Der Einkühlvorgang nach der Präparntion der reinen Oberfläche erstreckt sich über

halbe Stunde, die darauffolgenden Mein . ragen mit hochaufgelöster Elektronenenergieverlust-

spektroskopie dauern. etwa 4,5 Stunden . Bei diesen Messungen werden. nur Primärenergien

im Bereich von 2,5 bis 1.5 eV verwendet.

Die Temperaturbestimmung der Probe und des Kry istaten erfolgt jeweils mit einem aus

2 Kontakten bestehenden NiCr/Ni-Thermoelement . Der eine Kontakt ist ani Probenhalter

direkt Tiber dem oberen Rand der Probe befestigt, während der zweite sich als Referenz-

punkt in eineue Bad aus flüssigem Stickstoff mit einer Temperatur von 77 .4 K befindet . Die

Meßanordnung zur Bestimmung der Differenz in den Z hermospannungen enit einem Mikro-

voltmeter ist in Abbildung 3 .6 schematisch dargestellt . Die minimale Temperatur beträgt am

Kryostaten 20K und an der Probe 30K... Der maximale Fehler wird finit 5K abgeschätzt, der

sich wie folgt

	

fiensetzt.

Da das Thera )element oberhalb der Probe am Probenhalter angebracht, ist, hegt auf-

grund von Strahlungsheizung der exakte Wert der Temperatur an der Probe höher als der

gemessene. Die Keramikdurchführungen der Thermoelementdrähte ins Vakuum besitzen ein
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Abbildung 3 .6: Schematische Darstellung der 2 Kontakte des NiCr/Ni-Thermoelement .es zur

Messung tiefer Temperaturen.

Kontaktpotential, das nur bei symrn .

	

au und gleicher Temperatur beider Kon-

taktstellen gleich ist.

Der Anstiegg in der Thermospannung	 nimmt für tiefe Temperaturen sehr stark ab,

so daß die Genauigkeit der Temperatur des Referenzpunktes Bedeutung erlangt . Da flüssiger

Stickstoff den in der Luft vorhandenen Sauerstoff bis zum Erreichen des Gleichgewichtszu-

standes löst 93,, ist ein. regelmäßiger Austausch des flüssigen Stickstoffes notwendig . Die
Gleichgewichtskonzentration von Stickstoff und Sauerstoff in der Flüssigkeit ist vom äußeren

Luftdruck und dem Verhältnis der beiden Stoffe in der Luft abhängig. Durch Lösen von 02 in

flüssigem N 2 steigt die Temperatur des Referenzpunktes, was zu einem scheinbaren Absinken

der Temperatur der Probe führt . In der Flüssigkeit ergibt sich das Gleichgewicht bei 50 %

N 2 (Molprozente) und einer Temperatur von 81,2K [93] . Die Messung der Temperaturdrift

ergibt eine Zunahme der Temperatur des Referenzpunktes um 2K während 8 Stunden . Die

weiteren Messungen der Thermospannungen sind um diesen Drift kompensiert.

Nach den Messungen mittels HREELS und LEED an der reinen SiC(100)-Oberfläche mit

(2x 1) und c(2 x 2)-Rekonstruktion wird die Temperatur schrittweise bis auf 300 K erhöht, was

durch die Regulierung des Heliumflusses durch. den Kryostaten mit einem Nadelventil in der

Heliumzuführung erreicht wird . Während dieses , .Auftauvorga,nges werden hochaufgelöste

Elektronenenergieverlustspektren mit einer Primärenergie von 2,5 eV aufgenommen . Die an-

Druck Zeit H Z -Angebot

(mbar) (s) (L)

5

	

10_s 1067 40

5 ` 10

	

` 1(}6 r 400

Tabelle 3 .3: Exprri .nentelle Daten für das Wasserstoffangebot (1 = 10 6 Torr 1 s) vor den

Tieftempera tn rr u ~ den

gegebene Temperatur in den Auswertungen in .2 bezieht sich auf die Mitte des

Temperaturintervalls von Beginn bis zum Ende der Messung . Die Größe des Intervalles ist

bei allen Messungen kleiner als 2 K.
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Zum Abschluß der Messungen werden bei Raumtemperatur 40 und 400 L Wasserstoff den

präparierten SiC(100)-Oberflächen mit (2 x1)- und c(2 x 2)-Rekonstruktion angeboten, die

Probe eingekühlt und die Oberfläche mit HREELS vermessen . Nach dem Wasserstoffangebot

von 400 L ist im LEED-Bild eine (1 x 1)-Struktur erkennbar. Die Daten für den unkorrigierten

H2-Druck und die Begasungszeit sind in Tabelle 3 .3 zusammengefaßt .



Kapitel 4

1 gebnisse in der Literatur

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse in der Literatur für die Stöchiometrie und die elektro-

nische Struktur der verschiedenen Rekonstruktionen der SiC(100)-Oberfläche betrachtet . Für

einen umfassenderen Überblick über deren Eigenschaften wird auf die U bersiehtsartikel von

Berrnudez 1 16 für die experimentellen Untersuchungen und Poliman et al . .1341 für die theo-

retischen Rechnungen verwiesen . Anschließend werden die Untersuchungen von Na .kashima

et ah _120_ für Ramanstreuung in 3C-SiC vorgestellt, bei der die gekoppelten Moden des longi-

tudinal optischen Phonons (LO) und des Plasmons im Volumen des Halbleiters in Abhängig-

keit von der Dotierung beobachtet worden sind . Abschließend werden die ersten Ergebnisse

mit der hochauflösenden Elektronenenergieverlustspektroskopie der SiC(100)-Oberfläche ge-

zeigt.

4 .1 Die Rekonstruktionen der SiC(100)-Oberfläche

den im vorherigen Kapitel beschriebenen Präparationsmethoden findet man die folgen-

den Rekonstruktionen der 3C-SiC(100)-Oberfläche . die nach abnehmender Siliziumkonzen-

tration an der Oberfläche geordnet sind.

Si-Überschuß Si-terminiert

	

C-terminiert C-Übers( huß

c(2 x 2)	 (1 x 1)

In den nachfolgenden Abschnitten werden die Stächimetrie und die elektronische Struktur der

Rekonstruktionen behandelt, wobei besonders auf die mit eurer Monolage Silizium terminierte

(2 x i)/c(4 x 2)- und die mit einer Monolage Kohlenstoff terminierte c(2 x 2)-Rekonstruktion

der SiC(100)-Oberfläche eingegangen wird.

4 .1 .1 Die Si-reichen (N x 2)-Rekonstruktionen

Für die (3 x 2)-Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche, die mit mehr als einer Monolage

Silizium terminiert ist, existieren zur Zeit zwei verschiedene Modelle, die in Abbildung 4 .1

dargestellt sind . Die auch als .,double dimer-row mode(' bezeichnete Struktur (a) ist von

Dayan [32 . 33J nach AES- und LEED-Experimenten und nach Untersuchungen von Hara

et al . 54_ mit Rastertumielmikroskopie (RTM) aufgestellt worden . Die unter (b) aufgeführte .
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(3x2)
ad

2/3 ML

ad
1/3 MI.,

Abbildung 4 .1: Modelle für die (3x2) Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche . Unter (a) ist

das „double dimer-row model" (zweifache Dirnerreihen) 133, 54 lind unter (b) das , .altornate

dimer-row nmdel" (alternierende Dimerreihen) 188, 159 zu sehen . Die zusätzlichen Silizium-

atome in der obersten Lage bilden symmetrische (a) oder asymmetrische Diniere (b) durch

Verschiebung in der Höhe.

altornate dinier-row model" bekannte Struktur basiert auf RTM-Experimenten von Se-

mond et al . ,159 und auf ab initio Dichtefunktionalrechnungen von Yan et al 188, 189] . Die

zusätzlichen Si-Diniere sind im Modell (a) symmetrisch und (b) asyrmnetrisch, was durch eine

Verschiebung der Atome in der Höhe erfolgt . Die Modelle (a) und (b) zeichnen. sich durch

eine zusätzliche 2/3 bzw. 1/3 Monolage (ML) Silizium auf der Si-terminierten SiC(100)-

Oberfläche aus . Zur Erweiterung auf die (5x2) und die (7x2)-Rekonstruktion werden in die

(3x2)-Struktur zwischen den Dinierreihen zwei bzw . vier weitere Leerreihen eingefügt _54 1

Der Bedeckungsgrad der Oberfläche mit Silizium beträgt für die (N x2)-Rekonstruktion für

die Modelle (a) und (b) [16 ]

2

	

1
(a) gis =

	

( b ) =

	

(4 .1)

Untersuchungen mit Streuung von Wasserstoffionen (METS) mittlerer Energie (^ 100 keV)

155], Beugung hochenergetischer Elektronen in Reflektion (RHEED) beim thermischen Zer-

setzen von Disilan (Si9 H 6 ) an der SiC(100)-Oberfläche bei 1275K und Photoelektronenspek-

troskopie (PES) mit Svnchrotronstrahlung _191, stützen ebenfalls Modell (b),. obwohl die

Orientierung der Di

	

f .r eindomänige Proben Modell (a) entspricht.

Die Struktur des y .'. nzba,ndes und der Oberflächenzustandsbänder sind von Yeom et al.

[190 mit PES untersucht worden . Die Dispersionskurven der dabei gefundenen 4 Ober-

flächenzustände S 1 bis S4 in der 110 (a), der 110] (b) und der [010]-Richtung (c) sind

in Abbildung 4 .2 zu erkennen . Bermudez und Long

	

haben für die (3x 2)-Rekonstruktion

der SiC(100)-Oberfläche einer n-dotierten Probe (ND 1 • 10 1i cm-3 ) für die Bindungs-

energie des Valenzbandmaximums einen Wert . von 1 .85+0 .. 03 eV und für die Bandverbiegung

einen Wert, von 0,4+0.03 eV ermittelt, während Messungen von Lübbe et al . [106 für die
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(a)

Abbildung 4 .2 : Dispersion der Oberflächenzustände entlang der [110] (a) [110] (b) und der

[010]-Richtung (c), die von Yeorn und Mitarbeitern [190] mit winkelaufgelöster Photoelektro-

nenspektroskopie bestimmt wurde . Mit S ) . bis S4 sind die Kurven der Oberflächenzustände

bezeichnet.

Bindungsenergie des Valenzbandmaximums einen Wert, von 1,15±0,1 eV ergeben.

4 .1 .2 Die Si-terminierte SiC(100)-Oberfläche mit

c (4 x2)- oder (2x1)-Rekonstruktimi

Stöchiometrie und Modelle

Die SiC(100)-Oberfläche mit c(4 x2)- bzw . (2x1)-Rekonstruktion ist mit einer Monolage Si-

lizium terminiert, was sowohl aus METS- [55] und AES-Untersuchungen in Verbindung mit

LEED [84] folgt . Für die (2x 1)-Rekonstruktion„ die auch. bei verringertem Siliziumanteil an
der Oberfläche stabil bleibt [38], existieren 2 Modelle, die in Abbildung 4 .3 dargestellt sind.

(100)

Abbildung 4 .3: Modelle für die (2)(1)-Rekonstruktion : (a) asymmetrische Dimere [140, 33]

und (b) Symmetrische Rekonstruktion ohne Dimerbildung [146 . 80].

Das Modell für die (2 x 1)-Rekonstruktion [33] unter (a) lehnt, sich an die bekannte Struk-

(011)
(b) Symmetrische Rekonstruktion

ohne Dimerbildung
(a) Asymmetrische Si-Dimere

Si

c

tur der rekonstruierten Si(100)-Oberfläche mit asymmetrischen Dimeren 117 an, die in der
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Bindungsrichtung zwischen zwei Siliziumatomen der obersten Monolage geneigt sind Gluck-

fing") . Es wird durch LEED-IV-Untersuchungen von Powers et al . [140 - und Rechnungen von

Craig und Smith [28_ unterstützt.

Das neuere Modell in Abbildung 4 .3 (b) beruht auf ab-initio Rechnungen von Sabisch et al.

und Räckell et al . [146, 80] und RTM-Experimenten von Soukiassian und Mitarbeitern _164_

Die stabile (2 x 1)-Struktur beruht auf einer symmetrischen Verschiebung der beiden Si-Atome

zueinander ohne starke Dimerisierung . Der Energiegewinn für dieses Modell gegenüber einer

optimalen asymmetrischen Rekonstruktion liegt bei 0,67 eV 146] . Der Abstand zwischen

den Si-Atomen der obersten Lage, der für die unrekonstruierte Oberfläche 3,08A beträgt,

reduziert sich dabei auf 2,73 A 146, 80

Die c(4x2)-Rekonstruktion wird durch eine Ordnung der benachbarten Siliziumdimere der

SiC(100)-Oberfläche erreicht, was in Abbildung 4 .4 zu erkennen ist . Zunächst

	

angenommen

(4x<2

Abbildung 4 .4: Anordnung der Dienere (oben) einer (2x1)-Struktur für die Ausbildung einer

c( 4 x 2 )-Rekonstruktion unc1 Re

worden, daß es sich dabei n

n Elektronenbeugungsbild (mit

egengesetzte. als „antiferrornagnetisch "' bezeic.h-

riete Ausrichtung der asyrnnetrischen Dienere. [84] handelt . Im unteren Teil der Abbildung

cl die entstehenden Uberstrukturreflexe der c(4 x2) im Beugungsbild dargestellt . Durch

die Untersuchungen mit dem Rastertunnelmikroskop (RTM) von Soukiassian et al . 1 164, 133]

und dem Vergleich mit theoretischen RTM-Bildberechnungen wird gezeigt, daß die c(4x2)-

Rekonstruktion durch eine alternierende Verschiebung der symmetrischen Diniere (Modell

b) in der Höhe uni etwa 0 .05-0.1 A gebildet wird. Dieses Modell wird auch als Alternative-

U p-and-Down-Dinier " . -Modell (AUDD) bezeichnet . Bein? Heizen der Probe auf 400 °C geht

die c(4x2) durch Nivellierung der Dunere in die (2x1) '6 über. Die (2x1) wird ebenfalls in

der Nähe von Defekten beobachtet, was darauf hindeutet, daß die (2x 1)-Rekonstruktion bei

Defektdichten stabil ist.

Aus ab-initio Rechnungen von Catellani et al . folgt. eine Stabilisierung der c(4 x2) unter

Spannung mit einer Dehnung des Gitters von 2%, während für die uriverspannte Probe die

('2><1 )-Rekonstruktion stabil ist . Neuere Rechnungen von Wenchang et al 105 ergeben für
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die c(4x2)-Rekonstruktion eine zusätzliche 1/2 Monolage Silizium auf der Si-terminierten

SiC(100)-Oberfläche, was zwar die gleichen RTM-Bilder zur Folge haben würde . aber im Wi-

derspruch zur beobachteten Stöchiometrie der (N x2)-rekonstruierten SiC(100)-Oberflächen

steht.

Elektronische Struktur

Die zweidimensionale, elektronische Bandstruktur der (2x1)-rekonstruierten SiC(100)-Ober-

fläche für die symmetrische Anordnung der Siliziumatome ohne Dienerbildung (Modell b in

Abb.4.3), die sich aus ab-initio Rechnungen von Sabisch et al . .146, 134] und Käckell et al.

[79] ergibt, ist in Abbildung 4 .5 dargestellt . In der Rechnung sind 4 verschiedene Oberflächen-

TE state

	

lr* state

0

Abbildung 4 .5: Zweidimensionale Bandstruktur (a) von 3C-SiC(100)-(2x1) und Ladungs-

trägerdichtekonturen (b) der Oberflächenzustände nach ah-initio Rechnungen 146, 134] . Die

projizierte Volume'ibandstruktur ist schraffiert dargestellt.

zustandsbänder 7r, 7r*, 6 und a erkennbar . Die besetzten Zustände 7r und 7r* resultieren aus

der symmetrischen und antisymmetrischen (*) Kombinationen der ehemaligen unabgesättig-

ten, s der Oberfläche herausragenden Bindungsorbitale („dangling bond orbitals" ), die der

u zten Zustände a und f aus den entsprechenden Kombinationen der Orbitale der

ehe , ligen Bindung zum Nachbaratom („bridge bond orbital" ) . Die Ladungsträgerdichte-

konturen der Zustände sind für die Bänder am K-Punkt der Oberflächenbrillouinzone in der

Ebene der Si-Atome in Bild 4 .5 (b) aufgetragen . Die (2x 1)-Rekonstruktion mit symmetrischen

Dinieren zeigt im Ergebnis der ab-initio Rechnungen [146, 134] eine halbleitende Oberfläche,

während asymmetrische Diniere eine metallische Oberfläche bewirken.

Durch Messungen mit Elektronenenergieverlustspektroskopie (EELS) zur Anlegung von

Valenzelektronen und Pla.smozien sind Übergänge zwischen Oberflächenzuständen bei Ener-

gien von L8 eV, 3,1 eV . 4.7 eV und 5,3 eV beobachtet worden . Diese werden von Po pmann
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Übergang 7r *	0' r -4 u r*

	

cr* r -> ff *

Theorie 1,6 bis 2,8 eV 3,0 bis 3,8 eV 4,0 bis 4,2 eV 4,9 bis 5,1 eV

Experiment 1,8 eV 3,1 eV 4.7 eV

Tabelle 4 .1 : Experimentell beobachtete Übergänge zwischen Oberflächenzuständen 84, 16

und die zugeordneten, theoretischen Ergebnisse [134

et al .[134 den Übergängen von Elektronen in den Bändern zugeordnet, wie in Tabelle 4 .1

ersichtlich wird.

Experimentell ist die Dispersion der Oberflächenzustände einer ei Idomänigen Probe von

Hüsken et al . 67 und Duda et al . [41 mit winkelaufgelöster Photoelektronenspektroskopie

bestimmt worden. In Abbildung 4 .6 werden die Ergebni

	

an Hüsken et al. gezeigt . Das

1,o 1,0

0
0

is•r
& %*

• e
•

1

• •

	

•
• !

••••
6**

e
•

B
0 0 0

X 0 000

•e
s 4r

-1,5
•

•

•

•

0,0

-0,5

-1,0

-1,5

-2,0
r-2,0

	

r
wavevector

Abbildung 4 .6 : Zweidimensionale elektronische Bandstruktur von 3C-SiC(100)-(2x1 .) aus

Messungen mit winkelaugelöster Photoelektronenspektroskopie von Hüsken et al . 67[ . In

den Messungen sind Daten des Valenzbandes (•) . eines Oberflächenzustandes A

Oberflächenresonanz B zu sehen.

Valenzbandmaximum, welches in der Dai llung im Nullpunkt der Energieskala liegt, llefin-

det sich bei 1,55 eV Bindungsenergie . M dein Buchstaben (A) ist ein Oberflächenzustand

gekennzeichnet, der in der Brillouinzone nahezu keine Dispersion zeigt und d :i Bindungs-

energie im Zentrum der Oberflächenbrillouinzone 0 .85 eV beträgt . Die mit (B) bezeichnete

Struktur wird von Hüsken et al . [67] als eine Oberflächenresonanz identifiziert, die nur am

Rand der Oberflächenbrillouinzone aufgelöst werden kann . In der Nähe des Zentrums wird

die Struktur von der wesentlich stärkeren Emission des \alenzbandes überlagert 68 . Ober-

flächen- und Valenzbandzustände werden durch (las Verschwinden der Oberflächenzustände

nach der Adsorption von Gasen unter, ri !~7 . Im Vergleich zwischen Experiment und Theo-

rie zeigt sieh nur eine qualitative Ubereii_immting beim berechneten r*-Zustand . der sieh

etwa 0 .5 eV oberhalb des Valenzbandmaxirnums befindet, mit, dein gemessenen . Zustand A.

Von Bermudez und Long 18 ., 16 - werden das Va.lenzbandmaxinmin bei einer Bindungs-

energie von 1,4+0,15 eV und die Bandverbiegung mit 0 .85+0 .15 eV mit Photoelektronen-
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spektroskopie bestimmt . während Duda et ah 41 EF - Evsns = 1 . 7 eV und Vb < 0 .7eV
ermittelten. Winkelintegrierte PES-Messungen für die (2 x l)-Rekonstruktion von Tautz et aL

172 zeigen das Valenzbandmaximum bei einer Bindungsenergie von 1,5+0, 1 eV, woraus eine

Bandverbiegung von 0,7 eV folgt . Die Werte für die Bindungsenergie des Valenzbandmaxi-

mums sind in Tabelle 4 .2 aufgelistet.

Bermudez 18] Huesken Duda 41] Tautz 172

Er- EvBNI (e\) 1,4+0, 15 1,55 1,7 1 .5+0, 1

T bb (eV) 0,85+0, 15 < 0.85 eV < 0, 7 0,7+0,1

Tabelle 4 .2 : Bindungsenergien des Valenzbandmaximums und Bandverbiegung der (2x

Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche

Aristov et al. .6 haben. für die c(4 x 2)-Oberfläche bei 1,3 eV Bindungsenergie einen Ober-

flächenzustand gefunden . Nach dem Heizen der Probe auf 400°C geht die c(4x2) in eine

(2x1)-Rekonstruktion [6] über, wobei die Ausbildung einer Fermikante beobachtet wird.

4 .1 .3 Die C-terminierte SiC(1.00)-Oberfläche mit c(2 x2)-Rekonstruktion

Stöchiometrie und Modelle

Die c(2 >< 2)-Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche ist, mit einer Monolage Kohlenstoff ter-

miniert, was sowohl durch MEIS-Messungen von Hara et al . 55] und durch die Bildung von

Titankarbid (TiC) nach dem Aufdampfen von Titan bei Raumtemperatur von Hasegawa

et aL [61] bestätigt wird.

Ins ersten Modell 1 84. 29 bilden die C-Atome an der Oberfläche stark gebundene Diniere

die in einer Staffelung angeordnet sind . Dieses in der Literatur auch als „staggered duner

model" bezeichnete Modell ist in der Abbildung 4 .7 (a) zu erkennen.

Tensor-LEED-Untersuchungen von Powers et al . [141], SEXAFS-Messungen von Lang

[104], Photoelektronenbeugungsmessungen [161], semiempirische und ab-initio Rech-
nungen [8, 10, 9, 146, 81 .. 80, 189 . bestätigen das Modell der C-Diniere in Si-Brückenpositionen

( .,C2 bridge model" ), (las in Abbildung 4 .7 unter (b) dargestellt wird.

Abbildung 4 .7: Modell der gestaffelten C-Dunere (a) 84 und der C-Dimere in Si-Brücken-

positionen (b) [141, 104, 146 . für die (7(2 2)-Rekonstruktion.

► (011)

(b) C-Dimere in Si-Brückenposition(a) gestaffelte C-Dimere

C

Si
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Struktur 'Pan et al . Kacken et al . Sabisch et al.

[189 [80 . 81 ' 146, 134

Energiegewinn je Einheitszelle (eV)

c(2x2)

gestaffelte Dimere (a)

C2-gruppe (h)

(2x1) Dimerreihen

-3,0

-3.6

-4,36(}

-4 .356

-4,73

-4,76

-4,88

Abstand der C-Atome im Dinier (Ä) und zugeordnete Bindung

c(2

	

2)

1 .39 1 .38 1 .36gestaffelte Diniere (a)

C 2-gruppe (h)

(2x1) Dirnerreihen

-C=C- (spe)

1,22 1 .23 1,22

-C-C- (sp)

(sp2 ) 1,36

Tabelle 4 .3: Distanzen zwischen den C-Atomen für Dinier, die zugeordnete Binde g und

Energiegewinn je Einheitszelle aus ab-inutio Rechnungen.

Die ab-initio Rechnungen von Sabisch et al und Kackell et al 146, 81 . 80 zeigen, (laß

Kohlenstoff in der obersten Lage zu einer starken Dinrerisierilug neigt . Der Energiege-

pro Einheitszelle ist für alle Rekonstruktionen sehr hoch gegenüber der unrekonstru-

ten Oberfläche, während die Energiedifferenz gering ist . Der Abstand zwischen beiden

C-Atomen im Dinner ist wesentlich geringer als der Volumenwert von 3,08 A ., was auch Ta-

belle 4 .3 entnommen werden kann . Sabisch et al . [146 haben als energetisch günstigste Re-

konstruktion der C-terminierten 3C-SiC(100)-Oberfläche eine aus C-Dimerreihen bestehende

(2x1)-Rekonstruktion ermittelt, deren energetische Differenz zu Modell (h) nur 0,12 eV be-

trägt . Diese (2 x 1)-Struktur ist bisher nur vorm Bermudez und Kaplan 17 beobachtet, worden.

Elektronische Struktur

In der Abbildung 4 .8 sind die Bandstruktur (links) und die Elektronendichtekonturen der

Oberflächenzustände fr i ,, Ti und P3 (rechts) _80, 81 .. 146] der c(2x2)-Rekonstruktion der 3C-

SiC(100)-Oberfläche gezeigt, die durch C-Dimere in Si-Brückenpositionen (siehe Modell b

in Abb . 4 .7) gebildet wird . Sowohl in der Bar,11'icke als auch im Bereich der projizierten

Volumenbandstruktur sind eine Reihe von n t 'teil Bändern sichtbar . Das S-Band unterhalb

der Volumenzustände resultiert aus den s-Or' it ? n der Kohlenstoflatone an der Oberflache,

während (las P I Band seinen Ursprung in der C-Si-Bindungen mit zum größten Teil p-artigere

Charakter hat . In der Bandlücke sind die Zu-1de tr1 und P :3 zu erkennen . Die Zustände

~r und -zr; sind bindende und antibindende Z stännde der Dreifachbindung zwischen den C-

Dinneren . Der P3-Zustand resultiert aus p,. unnd p_-Orbitalen der C-Direere . Die SiC(100)-

Oberfläche mit (.42 x2)-Rekonstruktion ist in den Rechnungen 146 halbleitend.

Messungen mit winkelaufgelöster Photoelektronienspektroskopie von Lübbe et

	

6
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c(2x2) staggered C 2 groups

Abbildung 4 .8: Zweidimensionale Bandstruktur (a) von 3C-SiC(100)-c(2 x 2) und Ladungs-

trägerdichtekonturen (b) der Oberflächenzustände nach ab-in )tRechnungen 146, 134 . Die

projizierte Volumenbandstruktur ist schraffiert dargestellt.

zeigen in den Spektren für normale Emission Zustände iu der Bandlücke, die sich bis zum

Ferminiveau ausdehnen . In Abbildung 4 .9 ist die Dispersion der Zustände des Valenzbandes

und der Oberflächenzustände aus diesen Messungen dargestellt . Der Verlauf des Valenzbancl-

maximums aus den Rechnungen von Sabisch et al . 146] ist mit der durchgehenden Linie

gekennzeichnet . Einen nahezu dispersionslosen Oberflächenzustand findet man am S-Punkt

der Oberflächenbrillouinzone [106 . , der auch in den Rechnungen von Sabisch für das Modell
der C-Dimere in . Si-Brückenpositionen existiert.

c(2x2)

Abbildung 4.9: Dispersion der Strukturen des \`alenzbawles (9) und der Oberflächenzustände

(gestrichelte Linie) der c(2x2)-Rekonstruktion der 3C-SiC(100)-Oberfläche nach winkelauf -

gelösten UPS-Messungen von Lübbe et, al . 106'
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Aus Messungen mit Elektronenenergieverlustspektroskopie (EELS) 84, 16 ergeben sich

Übergänge zwischen Oberflächenzuständen bei etwa 4 eV und zwischen 8 und 10,', die mit

den berechneten .134 . Übergängen zwischen den Zuständen P 3 --+ ni bei etwa 5 eV und

zwischen den Zuständen P I	~r bei etwa 12 eV nicht sehr gut übereinstimmen.

Mit der Photoelektronenspektn kopie sind von Bermudez und Lang 18 , Semond et al . 158

und Tautz et al . [172 ' in Normal i . -sion keine Oberflächenzustände in der Bandlücke gefun-

den worden. Die Werte für die Bindungsenergie des Valenzbandmaximums EF °rrnz

Bermudez et al . [18 Tautz et al .

	

172_ Lübbe et al . - 106[

~. - Ecan1 (eV) 2.00+0.08 2,10+0,05 2,15+0,1

1'bb (eV) 0,25±0.. 08 0,20±0, 05 p-dotiert

Tabelle 4 .4: Bindungsenergie des Valenzbandrne

	

und Bandverbiegung der c( 2 x 2)-

Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche.

die auch 'Tabelle 4 .4 entnommen werden können, und die Bandverbiegung an der Oberfläche

1 bb werden von Tautz et al . [172 mit 2,1+0,05 eV bzw . 0,2+0, 05 eV und von Bermudez

et al. [18 mit 2,0+0, 08 eV bzw . 0 .25+0, 08 eV angegeben. Lübbe et al ., die ihre Untersu-

chungen an einer p-dotierten Probe durchgeführt haben . ermittelten eine Bindungsenergie

von 2,1.5+0, 1 eV des Valenzbandmaximums an der Oberfläche.

4 .1 .4 Die C-reiche SiC(1OO)- her äche mit (1x1}-Struktur

Eine wirkliche (1 x 1)-Struktur . die aus einer definierten Terminierung der Oberflüche nut einer

bestimmten Anzahl von Monolagen von Kohlenstoff oder Silizium besteht, ist nicht bekannt.

Die (1x1)-Struktur entsteht, wenn die 3C-SiC(100)Oberfläche hei Temperaturen > 1200°C

präpariert wird 84, 32, 33 1 . Durch die Sublimation von Silizium von der Oberfläche und

aus tieferen Lagen mit vorhergehender Diffusion zur Oberfläche entsteht eine aus mehreren

Monolagen bestehende Schicht aus Kohlenst( ff, deren Atoms graphitisch gebunden sind . Das

läßt sich sowohl aus den XPS-Spektren des C i,S -RumpfnivTaus 128 . aus Augerspektren, die

für den C-Kt V-U erga,ng die gleiche Struktur besitzen wie für hochorientiertes, pyrolytisches

Graphit (HOPG), als auch den Elektronenenergieverlustspektren entnehmen, in denen bei

(la,s bekannte, graphitische r*-Plasmon auftaucht.
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4 .2 Gekoppelte Anregungen von Plasmonen und Phononen

4.2 .1 Ramanspektroskopische Untersuchungen der Volumenanregungen

Die Kopplung zwischen Plasmonen und longitudinal optischen Phononen ist 1965 von Varga

r dotierte Verbindungshalbleiter theoretisch berechnet und für GaP von Hon und Faust

64 mit Ramanspektroskopie beobachtet worden . Eine Ubersicht über die Ramanstreuung

von elektronischen Anregungen kann dem Artikel von V .M. Klein 90 entnommen werden.

Die Ramanstreuung beruht auf [89 . 64

(a) der Modulation der optischen Polarisierbarkeit durch die Verschiebung der Atome (De-

formationspotentialstreuung) und durch das makroskopische, longitudinale elektrische

Feld (elektrooptische Streuung) und

(b) der Streuung durch Dichtefluktuationen der freien Ladungsträger.

Die Streuquerschnitte für beide Anregungsm.echa,nismen sind proportional zu

	

73 ,

1 ^: (n (w) + 1) A(w) (4 .2)

Die Struktur der Spektren wird im wesentlichen durch die Volumenverlustfunktion

bestimmt . Die Funktion A(w) ist von der Art des Streuprozesses 3] (a oder b) abhängig,

end der Faktor (n(w) + 1) die Bose-Einstein-Besetzungswahrscheinlichkeit darstellt.

Die Volumenverlustfunktion hat, ihre Maxima unter der Bedingung r(w) = 0 im Unter-

schied zur Oberflächenanregung, für die die Bedingung e(w) = -1 erfüllt sein muß . Durch

Einsetzen der dielektrischen Funktion, die in Gleichung 2 .57 der theoretischen Grundlagen

zu finden ist, bei vernachlässigbarer Dämpfung (Fp = YTO = 0) und unter Anwendung

der Lyddane-Stichs-Teller-Beziehung ergibt sich die Energie der gekoppelten Plasmon- und

Phononenmoden des Volumens .

)

(4.3)

Für niedrige Dotierungen und daraus folgend niedrigen Plasmonenenergien wp hat w - Plas-

monencharakter, während wir den Charakter des longitudinal optischen Phonons besitzt.

Das kommt in Abbildung 4 .10 zum Ausdruck . in der die Energie der gekoppelten Moden

für die Anregungen mit Ramanstreuung im Volumen und durch Elektronenstreuung an

der Oberfläche miteinander verglichen werden . Wie auch die Oberflächenanregungen zeigen

die Volumenmoden (las Verhalten des . . Anticrossing' des Nichtkreuzens der beiden Zweige,

wobei die Energie der gekoppelten Volumenmoden größer als an der Oberfläche ist . Durch die

Kopplung kommt es mit zunehmender freier Elektronenkonzentration zu einer stärkeren n Vez

schiebung der beiden Zweige w em . Bei sehr hohen Plasmonenenergien geht, w - in die 1

	

nz

des transversal, optischen Phonons, während w* Plasmonencharakter besitzt.

Durch die Plasmonendämpfung wird wd zunächst verbreitert und in Richtung niedriger

Energie verschoben . Bei Uberdärnpfung des Plasmons (wp < F) ist das Volurnenplasmon nicht

mehr als einzelner Peak auflösbar . Z - '` i ,z wird das Plasmon noch durch den Vorfaktor
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Elektronenkonzentration (oll

Abbildung 4 .10 : Berechnete Energie der gekoppelten PlasnanELO-Phonon-Anregungen an

der Oberfläche und im Volumen.

A(w) unterdrückt, so daß in den Ramanspektren die Mode ad bei hoher Dämpfung nicht zu

beobachten ist [73].

In Ramanexperimenten an 6H-SiC sind von Colwell und Klein 27, 89] überdämpfte,

gekoppelte Piasnionen- und Phononenmoden gemessen worden. die auch für n-dotiertes GaP

bekannt sind [46, 64 . 73 . Die in diesen Untersuchungen bestimmte Plasmonenfrequenz wp für

6H-Sie lautet 1787,4 cm -l bei einer freien Elektronenkonzentration von 1,7 . 10 19 cm 3 . Die

ermittelte Plasmonendämpfung F liegt bei 2400 cm -3 , woraus eine Elektronenbeweglichkeit

von 7,7 ein 2 /Vs folgt.

Von Yugami et al . [196] sind für 3C-SiC-Schichten auf Si-Substraten mit Stickstoffdotie-

rungen im Bereich von 6,9 . 10 1.5 cm-3 bis 2,0 . 1 .0 18 cm 3 Untersuchungen der Plasmaronenam-e-

gungen des Volumens mittels Rarnanspektroskopie durchgeführt worden . Aufgrund der Wahl

des Einfallswinkels sind ebenso die transversal optischen Phononen meßbar . In der Abbil-

dung 4 .11 wird die Energie des TO-Phonons und der gekoppelten Plasmonen-Phononenmode

w+ in Abhängigkeit der freien Elektronenkonzentration dargestellt . Die Frequenz des trans-

versal optischen Phonons WTO beträgt für alle Dotierungen 795+0,5 cm-1 , da das Plasmon

nicht an das transversal optische Phonon ankoppelt . Die von 'ingarni et al . [196] angepaßten

Werte für die Plasmonendämpfung F von 67 cm -3 bei einer freien Elektronenkonzentration .n

von 6,9 . 10 1.5 ern-3 bis 430 cm- 1 bei 2,0 . 10 18 cm -3 ergeben jedoch ein. beobachtbares Plasmon

w -d was in dieser Untersuchung nicht gefunden worden ist.

Weitere Untersuchungen der gekoppelten Plasrnon-Phonon-Moden mittels Ramanspek-

troskopie sind von Harima et al . [56] an 4H- und 6H-SiC-Proben mit einer Dotierung von
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LO - Plasmon
mode

0

0

TO m e

Abbildung 4 .11 : Energie der TO-Phonon- (cvr , U ) und der LO-Phonon Plasnionmoden (~ +)

in Abhängigkeit der freien Ladungsträgerkonzentration nach Yugaini et al . [196 . Die Punkte

(o) repräsentieren die gemessenen, die durchgezogene Linie die gerechneten Daten.

rt, = 1016 - 10 18 cin_ 1 bei Raumtemperatur durchgeführt worden, die eine starke. Anisotro-

pie des 6H-SiC-Kristalles zeigen . Die effektiven Massen parallel und senkrecht zur c-Achse

von 6H-SiC betragen m ll = 1, 4ni e und in ii, = 0, 35m.e 56], während die Werte für 4H-SiC

( II = 0, 48m. e , rn. = 0, 30m.e ) auf eine deutlich geringere Anisotropie hinweisen '56.

4.2 .2 Untersuchungen mit HREELS an SiC(100)-Oberflächen

In den ersten Messungen mit hochauflösender Elektronenenergieverlustspektroskopie von Da-

yan [33] kann plan eine sehr breite, asymmetrische Linie („Peak") der elastisch reflektierten

Elektronen und bei einer Verlustenergie von etwa 11 .7 meV (las optische Oberflächenphonon

beobachten. Wie in den nächsten Kapiteln gezeigt wird, kann diese asymmetrische Linien-

form des Peaks auf einen Verlust durch gekoppelte Plasmon-Phonon-Oszillationen zurück-

geführt, werden. Weitere Messungen bei einer Primärenergie von 5 eV und einer instrumen-

tellen Auflösung von etwa 3 nleV (24 cm -1 ) sind von Nienhaus et al . und van Eisbergen et al.

[121, 45] an 3C-SiC(100)-Schichten auf Si-Substraten mit einer freien Elektronenkonzentra-

tion von 10 16 - 1018 durchgeführt worden . Die Energie des optischen Oberflächenphonons

45 beträgt für die (2x 1)-rekonstruierte Oberfläche 938+5 cm- 1 (116,3+0.6 meV),

c(2 x 2)-Rekonstruktion 942±3 cm -1 (116,8+0, 37 meV) . Die Werte für die anderen Rekon-

struktionen sind in Tabelle 4 .5 aufgeführt . Die Erklärung im Rahmen eines Modells [45 einer

Grenzfläche zwischen dielektrischen Schichten, die aus SiC und sich an der Oberfläche befin-

denden, überschüssigem Silizium gebildet werden, berücksichtigt nicht die in den nächsten

Kapiteln vorgestellten Anregungen der gekoppelten Phonon-Plasmon-Oszillationen, die die

Verbreiterung des Peaks der elastisch . reflektierten Elektronen verursachen, und den Einfluß

970_-
7%-
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	 t	 t794

{
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t0

CARRIER

	

ITY n (c `3)



56

	

KAPITEL 4 . ERGEBNISSE IN DER LITERATUR

Rekonstruktion wpho

(3x2) 935+8cm-i (115,9+1 meV)

(5x2) 941+3 cm-i (116,7±0, 37 meV)

(2 x 1) 938+5 cm-1 (116,3+0, 6 meV)

c(2x2) 942+3 cm-1 (116,8+0, 37 meV)

(1 x 1) 950+12 cm_ 1 (117,8+1, 48 rneV)

Tabelle 4 .5: Frequenzen für das optische Oberflächenphonon bei einer Primärenergie von 5 eV

in Abhängigkeit von der Rekonstruktion nach van Eisbergen et al . 45

der Verarinungsrandschicht.



Kapitel 5

Kollektive Anregungen an

3C-SW (100)-OberfIächen

In diesen Kapitel werden die Dotierungsabhängigkeit, der Einfluß cler Adsorption von atoma-

rem Wasserstoff und die Temperaturabhängigkeit der kollektiven Anregungen an SiC(100)-

Oberflächen für verschiedene Rekonstruktionen diskutiert, die mit, der hochauflösenden Elek-

tronenenergieverlustspektroskopie untersucht werden.

5 .1 Dotierungsabhängigkeit der kollektiven Anregungen

Die Dotierungsabhängigkeit der kollektiven Anregungen der Oberfläche wird an zwei unter-

schiedlich dotierten 3C-SiC(100)-Proben beobachtet . Die hochdotierte Probe hat nach Kam

pazitäts-Spannungs-Messungen (CV) von CREE Research [1241 eine Nettodotierungsdichte

NB - NA von 2,5. 10 18 crn5 3 . die niedrigdotierte Probe von 4,8 . 10 16 cm-3 . Weitere Angaben

zu den SiC(100)-Schichten auf Si(100)-Substraten sind in Tabelle 3 .1 zu finden.

5.1 .1 Die hochdotierte Probe

Ergebnisse an der (2x1)- und der c(2x2)-Rekonstruktion

In Abbildung 5 .1 sind die Elektronenenergieverlustspektren für Primärenergien von 2,5 eV bis

80 eV im Bereich von -500 bis 1500 cm -1 Verlustenergie für die (2 x1)-Rekonstruktion in 2

Domänen der SiC(100)-Oberfläche der hochdotierten Probe dargestellt . Der Peak der elastisch

reflektierten Elektronen ist asvrmnetr

hindeutet . Es wird deshalb auch von

. ch verbreitert, was auf einen Verlust in dessen Flanke

rnern „quasielastischen" Peak gesprochen . Die Halb-

wertsbreite des quasielastischen Peaks beträgt für 2 ..5 eV Primärenergie 210 cm - 1 (26,0 meV).

Sie nimmt mit steigender Primärenergie sehr stark ab und erreicht bei 37,4 eV einen Wert

von 45 cm -1 (5,58 meV) . Für höhere Elektronenenergien bleibt die Halbwertsbreite konstant.

Die Asymmetrie des Peaks verringert sich ebenfalls mit zunehmender Primärenergie, bis nur

noch eine Verlustflanke im quasielastischen Peak im Bereich bis etwa 200 cm -1 zu finden ist.

Bei etwa 936 crn -1 (116 meV) erkennt man im Spektrum für 2,5 eV einen weiteren, intensiven

Verlust, dessen Intensität mit zunehmender Primärenergie stark abnimmt, während die Ver-

lustenergie des Peaks sich gleichzeitig erhöht . Für 80 eV Elektronenenergie wird der Verlust.

5i
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SiC(100) (2xl)

-500

	

0

	

500

	

10

	

1500

Verlustenergie @»

Abbildung 5 .1 : HREELS-Spektren von SiC(100)-(2x1) in 2 Domänen fair Primärenergien von

2.5 eV bis 80 eV der hochdotierten Probe bei Raumternperatui.

bis auf €948 rin 1 (117,5 n~e~) vers€ l~o' . ~, was der Frequenz des optischen Ober i 'hei oder

Fuchs-Kliewer-Phonons von 3C-SiC

	

)rieht.

Die Ergebnisse der Messungen an d€ )(2x 2)-Rekonstruktion der 3C-SiC(100)-Oberfläche

hochdotierten. Probe sind in Abbildung 5 .2 dargestellt . Die bei Raumtemperatur aufge-
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SiC(100) c(2x2)
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Abbildung 5 .2: HREELS-Spektren von SiC(100)-c(2x2) für Primärenergien vol 2,5 e\

80 eV der hochdotierten Probe bei Raumtemperatur.

nommenen Elektronenenergieverlustspektren tnit Primärenergien von 2 .5 bis 80 eV zeigen

das gleiche qualitative Verhalten wie die Spektren der (2x1)-Rekonstruktion . Die Halbwerts-

breite des quasielastischen Peaks nimmt mit steigender Elektronenenergie bei gleichzeitiger

Reduzierung der Asymmetrie ab . die besonders für niedrige Primärenergien ausgeprägt ist .
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Im Vergleich zu den Ergebnissen der (2 x 1) in 2 Domänen ist die Halbwertsbreite des qua-

sielastischen Peaks mit 390 cm-1 (48.3 meV) für 2,5 eV Primärenergie wesentlich höher . Der
Phononenverlustpeak. dessen Maximum sich für 2,5 eV bei einer Verlustenergie von 956 cm-i

(118 .8 meV) befindet, verschiebt sieh für Primärenergien bis 7 eV zu niedrigeren Verlust-

energien, erreicht aber für höhere Elektronenenergien wieder 956 cm-1 . Die Intensität des

Verlustes nimmt ebenso ab wie an der (2 x1j-Rekonstruktion.

Zunächst werden die Halbwertsbreiten der quasielastischen Linie der unterschiedlichen Re-

konstruktionen miteinander verglichen . die in Abbildung 5 .3 in logarithmischer Darstellung

SiC(100) - hochdotiert

1

	

10
Primärenergie (eV)

Abbildung 5 .3: Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks der (2 x 1)- und der «2 ><2)-Re-

konstruktion der SiC(100)-Oberfläche der hochdotierten Probe.

gezeigt werden . Mit zunehmender Primärenergie der Elektronen nimmt für beide Rekonstruk-

tionen die Halbwertsbreite sehr stark ab, wobei die Werte für die c(2x2) stets größer als die

der (2x1)-Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche sind . Der Verlust, der die Verbreiterung

des elastischen Peaks verursacht, wird an der c .(2x2)-Rekonstruktion stärker angeregt. als an

der (2 x 1) . Für sehr hohe Primärenergien konvergieren die Halbwertsbreiten des quasielasti-

schen Peaks der beiden Rekonstruktionen gegen einen gemeinsamen Grenzwert, der von der

energetischen Auflösung des Spektrometers bestimmt wird . Der Fehler in der Bestimmung

der Halbwertsbreite aus den gemessenen Spektren ist kleiner als 4 cm -1 und wird in der

Zeichnung nicht berücksichtigt.

Die Veränderungen der Verl'ustenenjie des Phonocecver'lustes, der bis zur genauen Klärung

seiner inneren Struktur so bezeichnet wwerden anhand der Spektren der (2 x1)- (a) und

der c(2 x 2)-Rekonstruktion (b) bei Primärenergien von 2,5 eV (c) und 80 eV (d) in Abbil-

5 .4 sichtbar gemacht . Lm die Peakpositionen deutlich hervorzuheben, sind die einzel-
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SiC(100) - hochdotiert
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Abbildung 5 .4 : Vergleich der Verlustenergie des Phononenverlustes in den HREELS-Spektren

für die. (2x1)- (a) und die c(2 x 2)-Rekonstruktion (b) für Primärenergien von . 2,5 eV (c) und

80 eV (d).

nen Spektren für Verlustenergien von 880 cm- 1 bis 1010 cm 1 im Innenteil der Abbildung

vergrößert und auf gleiche Phononenintensität normiert dargestellt . Um die asymmetrische

Linienform des Phononenverlustes anzupassen, ist ein Polynom 5 . Grades (durchgezogene

Linie) erforderlich, dessen Maximum die Verlustenergie bestimmt . Die Genauigkeit der Peak-

position wird durch den relativen Fehler des einzelnen Meßpunktes und seine Zählrate N

im Spektrum bestimmt . Da es sich um Zählereignisse handelt, folgt die Wahrscheinlichkeit

des Nachweises von Elektronen einer Poissonverteilung, deren relativer Fehler gerade 1/ 1/N

beträgt . Unter (a) wird in den Spektren der (2x 1)-Rekonstruktion die Erhöhung der Verlust-

energie der Phononenstruktur von 936 cm-1 (116 meV) bei 2 .5 eV Primärenergie auf 948 cm 1

(117,5 meV) bei 80 eV deutlich . In den Spektren der c(2x 2)-Rekonstruktion liegt für beide

Elektronenenergien die Verlustenergie des Phonons bei 956 cm-1 (118,5 meV) . Beim Vers
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gleich der Spektren für 2,5 eV der beiden Rekonstruktionen unter (c) erkennt man neben

den unterschiedlichen HaIbwertsbreiten ebenso die geringere Intensität des P hononenverlu-

stes der c(2 x2) . Der hohe, asymmetrische Untergrund des quasielastischen Peaks verursacht

außerdem eine wesentlich größere Asymmetrie in der Linienform des Phonons . Man erkennt

deutlich die in der Energie verschobenen Maxima des Phononenpeaks . Für 80 eV (d) sind die

Linienform des quasielastischen Peaks und die Halbwertsbreite bis auf eine geringfügig höhere

Intensität in der Flanke bis etwa 100ern -1 im Spektrum der c(2x2) gleich . Wird dagegen

die Form des Phononenpeaks betrachtet, so erkennt man eine leichte Verbreiterung für die

. (2x2) gegenüber der (2x1) . Das Maximum in der Intensität liegt deshalb bei der (2 x 1) mit

948 cm

	

bei geringeren Verlustenergien als das der c(2 x2) tnit 956 cm -1

Die Trends der Entwicklung für die Verlustenergie des Maximums in der Phonone p

-als Funktion der Primärenergie sind in Bild 5.5 zualmnengefaßt . Für die (2 x1)-

SiC(100) - hochdotiert

0

	

20

	

40

	

60

	

80
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Abbildung 5 .5 : Verlustenergie der Phononenstruktur für die (2x 1) (offene Kreise

die c(2 x 2)-Rekonstruktion (gefüllte Dlelecke) der SiC(100)-Oberfläche in Abhängigkeit der

Primärenergie der Elektronen.

Rekonstruktion findet man eine Erhöhlmg der Verlustenergie , p<, der Phononenstruktur

von 936 cm -1 bei 2.5 eV bis auf 948 cxn-1 bei 80 eV. Die Verlustenergie wph der c(2x2)-

Rekonstruktion, die immer höher als die Werte der (2>< 1)-Rekonstruktion liegen, fällt, leicht

von 956 cm -1 bis auf 948 cm -1 ab. Für Primärenergien größer 20 eV liegt der Wert bei etwa

953 cm und steigt bis 80 eV Primärenergie bis auf 956 cm -1 langsam an . Der Maximalfehler

in der 'ei Lustenergie setzt, sich aus dem Fehler der Messung des einzelnen Meßpunktes im

Spektrum und dem Fehler der Anpassung durch das Polynom zusammen.
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Diskussion

Mit Hilfe der vorgestellten Modelle' für den Verlauf der freien Elektronenkonzentration an

der Oberfläche und der Dipolstreutheorie wird versucht, die Anpassung der gemessenen Spek-

treu nach der Routine in Abbildung 5 .6 von V. Polvakov 136 durchzuführen. Aus den Ein-

(Md ' nBo3k' QSS )( Fr)

Schrödinger- und Poisson-
gleichung

Freie Elektronen

	

Phononeu

Oberflächen-

verlustfunktion

(oTO''TO )

Selbstkonsistentes Elektronendichteprofil

	

Leitungsbandkante

ö
X

40

Tiefe (nm)

IO 0

	

0

	

So

Tiefe (em)

Abbildung 5 .6 : Schematische Darstellung der Anpassungsroutine der HREELS-Spektren

durch Berechnung der selbstkonsistenten Elektronendichteprofile und der Verlustspektren im

Rahmen der Dipolstreutheorie 12}.

gabeparametern der freien Elektronen . der effektiven Zustandsdlc hteniasse 1il i, der freien

Elektronenkonzentration des Volumens .n und der zweidimensionalen Dichte der geladenen

Oberflächenzustände Q,s ,s wird das Elektronendichteprofil durch selbstkonsistentes Lösen der

Schrödinger- und der Poissongleichung ermittelt . Unter der Voraussetzung einer konstanten

Dichte von Donatoren ist die freie Elektronenkonzentration n im Volumen für beide Rekon-

struktionen der SiC(100)-Oberfläche konstant, so daß nur die Dichte der geladenen Ober-

flächenzustände zwischen der (2><1) und der c(2 x 2)-Rekonstruktion differiert . Diese Voraus-

setzung ist aufgrund des sehr geringen Diffusionskoeffizienten (D = 5 10-12cm2s- . 1) von

Stickstoff in 3C-SiC bis zu den verwendeten Präparationstemperaturen ' von 15001E erfüllt.

Erst ab Temperaturen von mehr als 1800°C

sionsraten .

57 entstehen nicht vernachlässigbare Diff`u-

selbstkonsistenten Elektronendlcliteprofil, der Plasmonendäinp

	

g I f3 und den

' Die Modelle für die Berechnung des Elektronendichte)rafils sind in Kapitel "Theoretische Grundlagen

unter Abschnitt 212 zu finden.
2 Die Präparation ist. in Abschnitt 3 .2 beschrieben .
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Eingabeparametern der optischen Phononen, der Frequenz des TO-Phonons WTO und der

Phonanendämpfung ^YTO, wird mit Hilfe der effektiven . dielektrischen Funktion für ein mehr-

schichtiges System die Oberflächenverlustfunktion berechnet, aus der das komplette Verlust-

spektrum ermittelt und mit dem gemessenen Spektrum verglichen wird . Bis zur bestmöglichen

Übereinstimmung der berechneten und gemessenen Spektren bei verschiedenen Primärener-

gien müssen die freie Elektronendichte des Volumens n und die Dichte der geladenen Ober-

flächenzustände (2,39 werden. Alle anderen Werte sind der Literatur entnommen und

bleiben konstant . Im Ergebnis der selbstkonsistenten Rechnungen erhält man gleichzeitig den

Verlauf des Minimums des Leitungsbandes EcBM als Funktion der Tiefe und den Wert für

die Bandverbiegung Vbb an der Oberfläche.

Für die hochdotierte Probe erhält man aus den Anpassungsrechnungen die folgenden,

selbstkonsistenten Elektronendichteprofile, die in Abbildung 5 .7 dargestellt sind . Die freie

SiC(100) - hochdotiert

Abbildung 5 .7: Dichteprofil der freien Elektronen im Leitungsband und Verlauf des Leitungs-

bandlninimulus (innen) der (2x 1)- und der c( 2 x 2)-Fekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche

der hochdotierten Probe nach selbstkonsistenter) l

	

ragen 11].

Elektronenkonzentration des Volumens beträgt 2,2 . 10 18 cm -s . was sehr gut mit den Daten

des Herstellers Co. = 2, 0 10 18 cm-3 ) bei Raumtemperatur3 übereinstimmt . Die akzeptorarti-

gen. negativ geladenen Oberflächenzustände Q 5` .s haben eine Dichte von. 3,8 - 10 12 cm-2 für
die (2 x 1) und 1 ..8 - 10 12 cm -2 für die c(2x2)-Rekonstruktion . Aus der Dichte dieser Über-

schußladungen folgt das selbstkonsistente Hartreepotential . das den Verlauf des Leitungs-

bandminimum in Abhängigkeit von der Tiefe im Innenteil von Abbildung 5 .7 wiedergibt.

Siehe auch Tabelle 3 .1 .
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Die Bandverbiegung, die aus dem Wert des Leitungsbandminimums an der Oberfläche be-

stimmt wird, beträgt für die (2 x 1) 650 meV und für die c(2 x 2)-Rekonstruktion der SiC(100)-

Oberfläche 180 meV . Die mittlere Dicke der Verarmungsrandschicht, bei der die Elektronen-

konzentration den halben Wert des Volumens erreicht, lautet für die (2x 1)-rekonstruierte

SiC(100)-Oberfläche 170 A und für die c(2x 2)-Rekonstruktion 80 A.

Für die gleichen Werte der Dichte der negativ geladenen Oberflächenzustände und der frei-

en Elektronenkonzentration des Volumens erhält man im Schottkymodell (Gleichungen 2 .26

und 2 .28) für die Dicke der Verarmungsrandschicht 114 173 A für die (2x 1) und 82A für die
c(2 x 2), während die entsprechenden Werte für die Bandverbiegung Vbb 611 meV und 137 meV

sind . Das Schottkymodell erzeugt vergleichbare Daten für die mittlere Dicke der Bandverbie-

gung, differiert in diesem Fall aber für die Bandverbiegungswerte, was durch das Stufenprofil

der freien Elektronen im Schottkymodell der Verarmungsrandschicht verursacht wird.

Die Ursache der negativen Überschußladungen an der SiC(100)-Oberfläche mit (2x1)-

und c(2x2)-Rekonstruktion sind entweder die intrinsischen Zustände der Rekonstruktion

der Oberfläche oder Defektzustände, die als „Pinningzentren" wirken . Intrinsische Zustände

können für beide Rekonstruktionen aufgrund von ab initio Rechnungen [146, 80] und Pho-

toelektronenspektroskopieuntersuchungen m̀ [16, 172, 67, 106, 41 , ausgeschlossen werden . Für

die (2v 1) liegen die Oberflächenzustände nach den Rechnungen [146, 80] etwa 0,5-0,7 eV

und nach PES-Messungen [16, 172, 67, 41 etwa 0,8 eV oberhalb des Valenzbandmaximums,

dessen Bindungsenergie durch die Festlegung des Fermniniveaus etwa 1,4-1,7 eV beträgt . Das
Festlegen oder .,Pinning" des Fermniniveaus an der Oberfläche erfordert eine hohe Zustands-
dichte (Qss > 10 12 cm-z), wobei gleichzeitig die Differenz der Fermienergie an der Ober-

fläche zur Energie der Zustände sehr klein sein muß (Epi erT ,, ,, - E, ` ,5 ti 0) 117] . Gleiches gilt

für die c(2x2)-rekonstruierte Oberfläche, bei der die intrinsischen Oberflächenzustände am

M-Punkt etwa 0,7 eV unterhalb des Valenzbandmaximums mit PES [106] gemessen worden

sind, während sich die Bindungsenergie des Valenzbandes [16, 172, 106] bei 2,0-2,15 eV be-

findet . Somit sind durch Defekte verursachte Zustände für das Pinning verantwortlich . Als

Defekte sind fehlende Siliziumdinlere und überschüssige Siliziumatomreihen an der (2v 1)

in RTM-Untersuchungen [164, 193] und überschüssige Kohlenstoffatome für die c(2x2) mit

Photoelektronenspektroskopie _128] beobachtet worden.

Aus dem selbstkonsistenten Elektronendichteprofil kann nun mit Hilfe der effektiven,

dielektrischen Funktion (Gleich . 2 .44) die klassische Verlustwahrscheinlichkeit Pe r bei OK
nach Gleichung 2 .38 für die inelastische Streuung von Elektronen an der Oberfläche 111 be-

rechnet werden, die in Abbildung 5 .8 gezeigt wird . Man erhält 3 verschiedene Anregungen,

die durch die Pole der Oberflächenverlustfunktion (ei _ -1) bestimmt sind . Diese sind die

in den theoretischen Grundlagen vorgestellten Oberflächenlösungen des optischen Phonons

der Verarmungsrandschicht w° und der gekoppelten Schwingungen der freien Elektronen in

den Leitungsbändern und der longitudinal optischen Phononen des Volumens, der Plasmaro-

nen w- und wt . Das Plasmaron w- .. das die Verbreiterung des elastischen Peaks in den

Spektren' verursacht., befindet sich bei einer Verlustenergie von etwa 170 cm- I (21 meV).

Die Phononenmmxle w° die für die Verluststruktur des Phonons verantwortlich

	

liegt

4 siehe auch Kapitel 4.

5 siehe auch Abbildungen 5 .1 und 5 .2
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SiC(100) hoehdotie

0 12000 1200

Abbildung 5.8 : Wirkungsquerschnitt für die inelastische Dipolstreuung von Elektronen an der

c(2x2) (linker Teil) und der (2x1)-Rekonstruktion (rechter Teil) der SiC(100)-Oberfläche für

Primärenergien von 2,5 bis 80 eV 11 , die auf den selbstkonsistenten Elektronendichteprofilen

beruhen.

im Bereich von 950 cm_ 1 (117,8 meV) für eine kineth he Energie von 2,5 eV bis 954 cm - 1

(118,3 meV) für 8007, während die Mode w + bei di.=,, r Dotierung nur mit geringer Inten-

sität in der Flanke der Phononenmode w° zu beobacht n ist . Die Streueffizienz ist für alle

Anregungen bei einer Primärenergie von 2,5 eV maximal und nimmt mit steigender Elek-

tronenenergie ab . Beim Vergleich der Anregungswahrscheinlichkeiten des Plasmarons w- der

beiden Rekonstruktionen erkennt man eine deutliche höhere Intensität für die c(2x2)- ge-

genüber der (2x1)-Rekonstruktion bei niedrigen Primärenergien, was durch die geringere

Dicke 1p der Verarmungsrandschicht der c(2x2) bei niedrigen Eindringtiefen des polarisie-

renden Feldes der Elektronen . verursacht wird . Aus der stärkeren Anregung des Plasmarons

w- an SiC(100)-c(2x2) folgt somit die größere Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks

in den Spektren dieser Rekonstruktion gegenüber der (2 x I) . Die Eindring- und damit Infor-

mationstiefe (1/e w (2E0/b))) nimmt mit steigender Elektronenenergie zu . so daß sich die

Differenz in der Anregungswahrscheinlichkeit der beiden Rekonstruktionen verringert . Bei

80 eV erhält man eine Eindringtiefe, die größer als 1000 A ist, so (laß die Unterschiede im

Ladungsträgerdichteprofil im Spektrum fast verdeckt werden.

Die Plasmaronenanregung w- bei 170 cm- l ist aufgrund des Einflusses der Veraz pnungs-

randschicht bei niedrigeren Verlustenergien als die gekoppelte Mode von Fuchs-Rlietiver-

Phonon und Oberflächenplasmon zu finden . Das Volumenplasrnon hat für eine freie Elektro-

nenkonzentration von 2,2 . 10 18 cm-3 nach Gleichung 2 .53 einen Wert von 755 cm -1 (93,6 meV) ..
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woraus unter Vernachlässigung der Verarmungsrandschicht (1 D = 0) für das Oberflächen-

plasmon (Gleich . 2 .56) eine Energie von 275 cm -1 (34 .1 meV) folgt . Aufgrund der Kopp-

lung mit dem Fuchs-Kliewer-Phonon würde die Energie der gekoppelten Oberflächenmode

w- (Gleich . 2 .59) bei 228 cm_ i
(28.3 meV) liegen . Der Linienform des Plasmarons La- kann

man außerdem entnehmen, daß es sehr stark bedampft (Fp ü'p) ist, d.h. es wird nur ei-

ne Schulter und keinen schmalen Peak wie z .B bei w° beobachtet . Aufgrund der geringen

Elektronenbeweglichkeit, die für diese Dotierung etwa 100 cm 2 /Vs _60, ist . beträgt die Plas-

monendämpfung F bei Raumtemperatur etwa 270 cm -1 (33,4 meV) . In der Rechnung sind

135 cm 2 /Vs, das entspricht einer Plasmnendämpfung von 200 cm -i und einer Lebensdauer

r des Plasmarons von 1 .7 . 10-13 s. verwendet worden. Dadurch ist es unmöglich, das Plasma-

ron in den HREELS-Spektren selbst mit einer instrumentellen Halbwertsbreite von weniger

als 40 cm- 1 (~ 5 meV) als einzelnen Verlustpeak aufzulösen.

Aus der klassischen Verlustwahrscheinlichkeit bei 0 K in Abbildung 5 .8 wird unten` Berück-

sichtigung von Mehrfachstreuprozessen und der Auflösung des Spektrometers ( 36 cm -1 )

nach Gleichung 2 .39 das vollständige Spektrum bei einer Temperatur von 300 K 12, 11 be-

rechnet und mit den Messungen der beiden Rekonstruktionen der SiC(100)-Oberfläche für

Primärenergien von 15 eV und 80 eV in Abbildung 5.9 verglichen . Die berechneten Spektren

und die experimentellen Daten zeigen eine gute Ubereinstimminung, nur bei Verlustenergien

SiC(1 00) - hochdotiert
(2xl)

	

c(2x2)

Verlustenergie (cm

	

Verlustenergie (c

ldung 5 .9 : Vergleich der gemessenen und berec Mieten HREELS-Spektren für die (2 x 1)-

(linker Teil) und die c(2x2)-Rekonstruktion (rechter Teil) der SiC(100)-Oberfläche (1er hoch-

dotierten Probe bei Primärenergien von 15 eV (oben) und 80 eV (unten) . Es sind die Peak-

positionen der Phononenstruktur der berechneten Spektren dargestellt .
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von etwa 250 bis 700 cm -1 gibt es eine signifikante Differenz, die für die c(2x2)- stärker als für

die (2 x 1j-Rekonstruktion ist . Für Primärenergien < 7 eV stimmen gerechnete und gemesse-

ne Spektren nicht mehr überein, was durch eine fehlerhafte Abbildung der Linsen verursacht

wird, deren Mitlauf bei diesen Messungen noch nicht korrigiert ist,

Die Struktur des vollständigen Spektrums wird durch die Anregung des Phonons cv e und

des Plasmarons w - bestimmt. Die Verbreiterung des Peaks der elastisch reflektierten Elektro-

nen wird durch die Anregung des Piasmarons ,g ;- einschließlich von Mehrfachstreuprozessen,

d .h . ein Elektron regt nacheinander mehrere Plasmaronen an, verursacht . Die starke Asym-
metrie des _quasielastischen" Peaks. die besonders in den HREELS-Spektren bei niedrigen

Primärenergien in den Abbildungen 5 .1 und 5 .2 beobachtet werden kann, wird durch das

Verhältnis der Intensitäten von Gewinn und Verlust eines Plasmarons bestimmt, welches

aus der Besetzungswahrscheinlichkeit für bosonenartige Anregungen nach Gleichung 3 .2 folgt.

Der im HREELS-Spektrum beobachtete, sogenannte Phononenverlust besteht in der Tat aus

dem optischen Oberflächenphonon w e in der Verarmungsrandschicht und dessen Kombinati-

onsverlust mit dem Plasmaron ' . Dieser Prozeß, der durch die Coulombstreuung des Elek-

trons sowohl am Phonon w e und dem Plasmaron - erfolgt, wird mathematisch durch eine

Faltung der Struktur des quasielastischen Peaks mit dem Phonon w ri beschrieben . Dadurch

wird nicht nur die Verbreiterung des Phonons verursacht, sondern auch die jeder anderen irn

HREELS-Spektrum beobachtbaren Struktur.

Vergleicht man die Entwicklung der Verlustenergien der Phononenpeaks zwischen den

gemessenen und berechneten Spektren der (2x1)- und c(2x2)-Rekonstruktion der SiC(100)-

Oberfläche, so erkennt man eine Verringerung der Verlustenergie des Phonons e mit abneh-

mender Primärenergie . Für die (2 x 1)-Rekonstruktion wird in den gerechneten Spektren eine

Verlustenergie des Phononenpeaks von 946 cm 1 (117,3 meV) bei 15 eV Primärenergie und

948 cm-1 (117,5 meV) bei 80 eV beobachtet, was die Peaklagen in den experimentellen Daten

wiedergibt . An der c(2 x 2)-Rekonstruktion beträgt die Verlustenergie des Phonons 948 cm 1

(117,5 meV) für 15 eV und 950 cm --i (117,8 meV) für 80 e.V . Die erhöhte Anregung des Plasma-

runs cv- an der «2 x2)-Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche bewirkt die Verschiebung der

einhüllenden Kurve im Spektrum in Richtung höherer Verlustenergie im Vergleich zur (2 x 1)-

Oberfläche . Diese durch die Dotierung bedingte Erhöhung der Verlustenergie der Phononen-

peaks liegt unterhalb der ermittelten Werte aus den Messungen (80 eV - w t>r,. = 956 ('in-r )
was in Abbildung 5 .4 erkennbar ist . Der quasielastische Peak in den Spektren bei 80 eV weist

für beide Rekonstruktionen der SiC(100)-Oberfläche die gleiche Form auf, der Phononen-

verlust ist für die c(2 x 2)-Rekonstruktion jedoch gegenüber der (2 x 1) verbreitert . Das weist

auf eine zusätzliche Komponente in der Phononenlinie hin, die bei höheren Verlustenergien

liegt und damit zur Erhöhung der gemessenen Peakposition führt . Die starke Dinierisie-

rung der Kohlenstoffatome der c(2 x2)-Rekonstruktion 1146 verursacht . eine Veränderung der

Ladungsverteilung in der Bindung zwischen. den Kohlenstoff- und den SiIiziumatomen der

Oberfläche, was zur Erhöhung der Schwingungsfrequenz der Si-C-Schwingung der Oberfläche

führen kann. Ein ähnliches Verhalten ist ebenfalls an der SiC(0001)-Oberfläche einer sehr

gering dotierten Probe (N D -

träger

	

,r_

	

_ f1() 13 cm ` ?, an der das Plas~no t de freien Ladungs-

träger und somit auch die Verarrnungsrandschicht keine Rolle mehr spielen, von Sloboshanin

auch. Abbildungen 5 .1 .5 .2, 5 .4 und 5 .5
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et aI . 1621 beobachtet worden . Die Frequenz des Fuchs-Kliewer-Phonons beträgt für die mit

4/3 Monolage (ML) Silizium terminierte (-A x V')R30° bei einer Primärenergie von 7 eV

938 cm-I (116,3 meV), während die mit 22/9 ML Silizium terminierte (3x3)-Struktur bei

gleicher Primärenergie einen Wert von 923 cm-1 (114 .4 meV) aufweist . Im Modell 162_ wird

durch die unterschiedliche Rekonstruktion die Verlustenergie des longitudinal optischen Pho-

noas an der Oberfläche gegenüber dem Volumenwert verschoben, was in der Berechnung im

ZweischichtmodeIl (Gleich . 2.60) die Erhöhung der Verlustenergie des Phononenpeaks mit

steigender Primärenergie wiedergibt . Die Diskussion wird für die Messungen an der niedrig-

dotierten Probe bei tiefen Temperaturen weitergeführt . da in diesem Fall die freien Ladungs-

träger keinen Einfluß auf das optische Oberflächenphonon ausüben.

Metallische Eigenschaften von SiC(100)-Oberflächen

Die Abweichungen der gerechneten von den gemessenen Spektren im Bereich von 250 bis

700 cm z können unter der Annahme einer metallischen Oberfläche mit einem zweidimensio-

nalen, freien Elektronengas (2DEG) [1351 angepaßt werden, d .h. sie können durch ein an der

Oberfläche lokalisiertes Plasmon in der Näherung des Drude-Modells beschrieben werden.

,2
	 '2DEG

iF2DE,G u>

2

	

_ 4ae 2 N2DEGmit

	

DEC	'02-

	

*rrt2DEGd

	

(5 .1)

In das , ro

	

'en die 2-dimensionale,

	

Elektronenkonzen

	

ni N2DFC nnn 1 die Dicke

Modell des 2-dimensionalen Elektronengases an der Oberfläche

2 DEG

1200

Abbildung 5 .10 : Wirkungsquerschnitt für die Streuung von Elektronen an der SiC(100)-

c(2x2)-Oberfläche bei Vorhandensein eines 2-dimensionalen Elektronengases (2DEG) 135
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der Schicht d = 5A, die in etwa der Ausdehnung der Wellenfunktion von Oberflächen-

zuständen entspricht, die Plasmonendämpfung F2DEG und die effektive Masse n2DEG ein.

Dieses Plasrnan darf nicht mit den in der theoretischen Betrachtung behandelten Oberflächen-

plasmonen der freien Elektronen der Leitungsbänder verwechselt werden.

Betrachtet man den Einfluß der Flächenladungsdichte auf den klassischen Wirkungsquer-

schnitt in Abbildung 5 .10 für die Streuung von Elektronen an der SiC(100)-Oberfläche,

so erkennt man bei niedrigen 2-dimensionalen Elektronenkonzentrationen eine Verbreite-

rung des Plasmarons und eine Verschiebung des 2DEG-Plasmons in Richtung höherer
Verlustenergie für höhere Flächenladungsdichten. Um den Einfluß des 2DEG-Plasmons auf

die Verlustwahrscheinlichkeit deutlich zu machen . ist eine Dämpfung F 2DEG von 80 crn -1 zur

Berechnung verwendet worden.

Die aus der klassischen Verlustwahrscheinlichkeit berecl_ _f [

	

Elektronenenergieverlust-

spektren werden in der Abbildung 5 .11 für die (2x 1)- (links) und lie c(2 x 2)-Rekonstruktion

(rechts) mit den g

	

;5?nen HREELS-Spektren mit Primärenergien von 7 und 15 eV ver-

glichen . Während E' 'e Rechnungen ohne das 2-dimensionale Elektronengas die Flanken des

Si (1 0) - hochdotiert

gemessen

	 ohne 2DEG (Modell 1)

mit 2DEG (Modell 11)

500

	

1000

	

I500

	

-500

	

0

	

500

	

1000

	

1500
Verlustenergie [cm ']

	

Verlustenergie [cml ]

Abbildung 5 .11 : Gemessene und berechnete Spektren für S1C(

(rechts) mit und ohne 2-dimensionales Elektronengas (2DEG)

00)-(2x1) (links

135

quasielastischen Peaks im Bereich um '00 cm -1 nur schlecht wiedergeben, sind diese durch die

Erweiterung des Modells wesentlich b faßt . Man erhält für das Plasmon des zweidimen-

sionalen Elektronengases eine Verlustenergie u; 2DEG von. 450cm -1 . cvas einer Flächenladungs-

dichte von 2,8 . 10 11 cm-2 entspricht, und eine Dämpfungskonstante F2DEG von 520 crn -1 für

die (2 x 1)-Rekonstruktion und 380 em -1 für die c(2 x 2)-Rekonstruktion . Die höhere Dämp-

fung der 2-dimensionalen Plasmonen läßt sieh durch die stärkere Kopplung an das optische
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Oberflächenphonon und die Streuung an Defekten erklären

Für eine metallische Oberfläche sprechen ebenfalls RTM-Untersuchungen von Soukias-

sian et al . 1 164 1 . die zeigen, daß die c(4x2)-Rekonstruktion die Gleichgewichtsstruktur der

einer Monolage Silizium terminierten SiC(100)-Oberfläche ist . Die (2v1)-rekonstruierte

Oberfläche wird bei gleicher Si-Bedeckung durch Defekte stabilisiert . Unter Erhöhung der

Temperatur geht bei 400K die c(4x2) in eine (2 x 1)-Rekonstruktion über und erhält metalli-

schen Charakter 6J . Dabei werden die im Wechsel nach oben und unten verschobenen Dimere

nivelliert,, so daß sie gleiche Höhe besitzen . Die geringe Übergangstemperatur hat ihre Ursache

in einer geringen energetischen Differenz zwischen der c(4 x2)- und der (2 x 1)-Rekonstruktion.

In der Nähe von Defekten wird bei Raumtemperatur ebenfalls die Aufhebung der Ordnung

beobachtet, was auf die Ausbildung von metallischen Zuständen bei hohen Defektdichten

hinweisen könnte.

eine metallische Oberfläche deuten ebenso Untersuchungen mit Ultraviolettphoto-

elektronenspektroskopie (UPS) 135 in Abbildung 5 .12 . bei denen für beide Rekonstruktionen

bis zum Ferminiveau Photoelektronen aus Oberflächenzuständen in der Bandlücke nachweis-

bar sind . Diese Spektren sind an der niedrigdotierten Probe mit He I- (hv-21,2 eV) und

SiC(1 0)
2x1

	

c(2x2)

HeI

(c)
-8 -2-4 0

Abbildung 5,12: UPS-Spektren der (2x1)- (links) und der c(2x2)-Rekonstruktion (rechts)

der SiC(100)-Oberfläche der niedrigdotierten Probe ,135

He I1-Strahlung (hv-40,8 eV) aufgenommen worden, können aber aufgrund der Fixierung

der Bindungsenergie der Bänder an der Oberfläche durch das „Pinnauch für die hochdo-

r te Probe verwendet werden . Die Bindungsenergie des V alenzbandrnaximums beträgt für

(2x1)-Rekonstruktion 1,5 eV und für die c(2x2)-Rekonstruktion 2,1 eV [135 . Diese Werte

d unabhängig von der Dotierung der Proben, was auch durch Untersuchungen in der Lite-
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ratur 7 bestätigt wird . Hinweise auf eine metallische Oberfläche für die c(2 x 2)-Rekonstruktion

ergeben sich auch aus den Photoelektronenspektroskopiemessungen von Lübbe et al . 1106_

die Emission aus Zuständen bis an die Fermikante beobachtet haben . Eine weitere mögli-

che Ursache für diese Zustände neben Defekten sind zusätzliche Kohlenstoffatome an der

C-terminierten SiC(100)-Oberfläche, da beim Heizen die Sublimation von Silizium aufgrund

der Diffusion aus tieferen Lagen an die Oberfläche nicht selbstlimitiert ist [32, 84 - und es zur

Anreicherung von Kohlenstoff an der Oberfläche kommt . Die Messungen mit Photoelektro-

nenspektroskopie von Hüsken et al . [6und Duda et al . _41 . an der (2 x1) zeigen im Gegensatz

zu den Ergebnissen eine halbleitende Oberfläche ohne Emission von Elektronen aus Zuständen

bis an die Fermikante.

5 .1 .2 Die niedrigdotierte SiC(100)-Probe

Die Ergebnisse der (2x1)- und der c(2x2)-Rekonstruktion

In der Abbildung 5 .13 sind die Elektronenenergieverlustspektren der Si-terminierten (2x1)-

Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche der niedrigdotierten Probe dargestellt . Die Halb-

wertsbreite des quasielastischen Peaks nimmt für die (2x1)-rekonstruierte SiC(100)-Ober-

fläche mit steigender Primärenergie von 287 ern -1 (35,6 meV) bei 2,5 eV bis auf 117 crn -1

(14,5 rneV) bei 80 eV Elektronenenergie ab. Die Asymmetrie des quasielastischen Peaks s ist

geringer als für die hochdotierte Probe. Die Verlustenergie des Maximums des Phononenver-

lustes verschiebt sich von 933 cm -1 (115,7 meV) in Richtung höherer Energie bis auf etwa

951 cm -1 (11.7,9 meV) bei 80 eV . Außerdem verringert sich mit steigender Primärenergie die

Intensität dieses Njerlustes.

Das gleiche Verhalten ist auch in der? Spektren für die C terminic : rte c(2 x 2)-Rekonstruk-

tion der SiC(100)-Oberfläche in Abbildung 5 .14 zu erkennen. Die Halbwertsbreite des quasi-

elastischen Peaks ist für die c(2 ><2)-Rekonstruktion der niedrigdotierten Probe mit 367 cm -1

(45 .5 meV) bei 2,5 eV Elektronenenergie höher als die der (2x1)-Rekonstruktion . Sie nimmt

mit steigender Primärenergie ab und erreicht bei 37,4 eV einen Wert von 117 cm -1 (14,5 meV),

der sich. bis 80eV nicht weiter ve ingert . Es ist ebenfalls eine leichte Verschiebung der ener-

getischen Lage des Maxiraum de- Phononenpeaks von 941 ern -1 (116,7 meV) für 2 .5 eV auf

958 cm- 1 (118 .8 meV) für 80 eV zu erkennen.

Das Verhalten der Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks für beide Dotierungen

und Rekonstruktionen ist in Abbildung 5 .15 zu sehen . Die Halbwertsbreite der c(2x2)-

rekonstruierten Oberfläche ist für beide Dotierungen höher als die der (2 x 1)-Rekonstruktion,

wobei der Wert der niedrigdotierten oberhalb des Wertes der hochdotierten Probe liegt . Die

Halbwertsbreite der e(2x2)-Rekonstruktion der hochdotierten Probe ist für Primärenergien

unter 4 eV etwas höher als der Wert der (2x1)-Rekonstruktion der niedrigdotierten Probe.

7 In den Tabellen 4 .2 und 4 .4 sind die Werte der Bindungsenergie des Va.lenzbandmaximums und der

Bandverbiegung für die beiden Rekonstruktionen zusammengefaßt.
'Vergleiche dazu die Abbildungen 5 .1 und 5 .2 .
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Abbildung 5 .13: fIREELS-Spektren der (2x1)-Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche der

niedrigdotierten Probe in spekularer Geometrie mit Primärenergien der Elektronen von 2,5 eV

bis 80 eV bei Raumtemperatur.

In Abbildung 5 .16 sind die energetischen Lagen des Phononenverlustes anhand der Spek-

tren der niedrigdotierten Probe bei 2 .5 eV und 80 eV für beide Rekonstruktionen heraus-

gearbeitet . Für die unter (a) gezeigten Spektren der (2x1)-Rekonstruktion der SiC(100)-



74

	

KAPITEL 5. KOLLEKTIVE ANREGUNGEN AN 3C-SIC(100}-OBERFLÄCHEN

SiC(100) - c(2x2)
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Abbildung 5 .14: HREELS-Spektren der c(9 -Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche der

niedrigdotierten Probe in spekularer Geometrie mit Primärenergien der Elektronen von 2,5 eV

bis 80 eV bei Raumtemperatur.

Oberfläche der niedrigdotierten Probe erkennt man, daß sich die Verlustenergie des Maxi-

mums der Phononenstruktur von 933 cm i (115,7 meV) bis auf 951 cm -1 (117,9 meV) ver-

schiebt. Das gleiche Verhalten ist für clie Spektren der c(2 x 2)-Rekonstruktion unter (b) zu
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SiC(100)
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Abbildung 5 .15: Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks der (2x1} (F reise) und der

c(2x2)-Rekonstruktion (Dreiecke) der SiC(100}-Oberfläche der hoch- (offen) und niedrig-

dotierten Probe (gefüllt) bei Raumtemperatur in Abhängigkeit von. der Primärenergie.

beobachten, nur daß die Werte für die Verlustenergie des optischen Oberflächenphonons

941 cm-1 (116,7 meV) und 958 cm -1 (118,8 rneV) betragen. Nicht nur die Differenz in der

Verlustenergie des optischen Phonons der beiden Rekonstruktion für 2,5 eV Primärenergie

(c} ist im Gegensatz zur hochdotierten Probe 9 geringer, sondern auch die Unterschiede in der

Linienform des Phonons fallen für die niedrigdotierte Probe kleiner aus . Für eine Primärener-

gie von 80 eV ist die Form des quasielastischen Peaks der beiden Rekonstruktionen gleich,

rend in der normierten Darstellung 5 .16 (d) der Verluststruktur des Phonons die Differenz

zwischen den Verlustenergien der beiden Peaks ausgemacht werden kann.

Dieses Verhalten der Verlustenergie des Phononenverlustes in Abhängigkeit der Prirnär-

energie der Elektronen in Abbildung 5 .1 7 für beide Rekonstruktionen der SiC(100)-

Oberfläche der niedrigdotierten Probe zusammengefaßt . Mit steigender Primärenergie nimmt.

Terlustenergie des Plrononenpeaks zu und erreicht ab 15 eV einen konstanten Wert von

etwa 947 crn -m (117,4 raset) für die (2x1) und etwa 956 cm -i. (118,5meV) . Die Werte für

die (2x 1)-Rekonstruktion liegen immer unterhalb der c(2 x 2)-Rekonstruktion. Im Vergleich

zu den Daten der hochdotierten Probe erkennt man eine Übereinstimmung im R.ahrnen

der Fehlergrenzen, was auf Unabhängigkeit von der Dotierung hindeutet . Nur für niedrige

Primärenergien liegen die Verlustenergien des Phonons der c(2 x 2 )-Rekonstruktion der hoch-

dotierten Probe über den Daten der niedrigdotierten Probe.

" Vergleiche dazu auc1~ Abb . 5 .4 .
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SiC(100) - niedrigdotiert
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Abbildung 5 .16: Vergleich der Spektren der (2 x 1)- (a) und der c(2 ><2)-Rekonstruktion (b)

der niedrigdotierten Probe bei 2,5 eV (c) und 80 eV (d) Primärenergie bei Raumtemperatur.

Im Innenteil sind die Phononen normiert auf gleiche Verlustintensität im Bereich von 880-

1020 cn1-1 dargestellt.

Diskussion

Die Diskussion der Ergebnisse der niedrigdotierten Probe erfolgt analog zur hochdotierten

Probe. Die Verbreiterung des quasielastischen Peaks wird durch das Plasmaron w an der

Grenzfläche der Verarmungsrandschicht verursacht . Mit der Erhöhung der Primärenergie

sinkt die Streuwahrscheinlichkeit der Elektronen am Plasmaron w' . was sich in der abneh-

menden Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks manifestiert . Aufgrund der Differenzen

in der Dichte der negativ geladenen Oberflächenzustände und der Bandverbiegung zwischen

der (2 x 1)- und der c(2 x 2)-rekonstruierten SiC(100)-Oberfläche wird das Plasmaron an.

der c(2x2) stärker angeregt, wodurch in Analogie zur hochdotierten Probe die größere Halb-
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SiC(100)
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Abbildung 5 .17 : Verlustenergie des Maxiraums des Phononenverlustes in Abhängig

	

von

der Primärenergie der Elektronen für die niedrigdotierte Probe.

e für diese Rekonstruktion verursacht wird.

Die beste Näherung der gemessenen Spektren e berechneten für die (2 x 1)- und die

c(2x2)-Rekonstruktion ergibt sich mit den . selbstkonsistenten Elektronendichteprafilen _12, 11]

in Abbildung 5 .18 . Die Volumenkonzentration der freien Elektronen beträgt 3 . 10' 7 cm-3 , was

sich nicht mit der angegebenen Nettodotierungsdichte NIE - _Va = 4, 8 • 1016 cm- :3 aus Kapa,
zitäts-Spanmrngs-Messungen (CV) [124] deckt . Eine Anpassung mit diesem Wert reproduziert
nicht die gemessenen Spektren . Die mittlere Tiefe der Verarmungsrandschicht für die (2x1)

beträgt 4581, für die e(2 x 2)-Rekonstruktion 191 A . Die zugehörigen Bandverbiegungen lau-

ten 641 meV und 146 meV, was sehr gut mit den Werten von 700+50 meV und 200+50 rneV

aus Photoelektronenspektroskopiemessungen der gleichen Proben von Tautz et al . [172] über-
einstimmt. Die Dichte der geladenen Oberflächenzustände an der SiC(100)-Oberfläche mit

(2x1)- und c(2 x 2)-Rekonstruktion betragen 1,4 . 10 12 cm"-2 und 0,6 . 1012 cm -2 . Im Vergleich
zum Elektronendichteprofil der hochdotierten Probe in Abbildung 5 .7 erkennt man, daß die

Größe der Verarmungsrandschicht mit geringerer Konzentration von Donatoren zunimmt.

Wird die Dichte der Vber,schußladungen und die freie Elektronenkonzentration des Vo-

lumens, die in den selbstkonsistenten Rechnungen der Dichte der Donatoren entspricht, ins
Schottl;ymadell eingesetzt, so erhält man eine mittlere Dicke der Verarmungsrandschicht ln

von 467A für die (2x 1)- und 200 A für die c(2 x 2 )-rekonstruierte Oberfläche . Die entspre-

chenden Werte der Bandverbiegung lauten 608 meV und 112 rneV.

Aus dem Elektronendichteprofil der niedrigdotierten Probe wird die Verlustwahrsein ,

lieh eit für inelastisehe Dipolatreuunq von Elektronen an der SiC(100)-Oberfläche mit ((2 x 2)-
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SiC(100) - niedrigdotiert
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Abbildung 5 .18 : Dichteprofil der freien Elektronen im Leitungsband der (2 x 1)- und der

c( 2>< 2)-Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche der niedrigdotierten Probe . In der Abbildung

ist der Potentialverlauf` des Leitungsbandminimums der beiden Rekonstruktionen eingezeich-

net.

und der (2 x 1)-Rekonstruktion nach Gleichung 2 .38 berechnet, die in Abbildung 5 .19 darge-

stellt ist. Das Plasmarun w findet man bei Verlustenergien im Bereich bis etwa 75 cm -l

(9,3 meV), während es sich für die hochdotierte Probe bei etwa 170 cm-1 befindet . Bedingt

durch die in den Rechnungen verwendete, niedrige Elektronenbeweglichkeit von 135 cm 2 /Vs

und die hohe effektive Zustandsdichtemasse (m = 0, 346rn e ), die nach Gleichung 2 .53 ei-

ne Plasmonendämpfung F = 200 cm -1 bewirkt, kann fur beide Rekonstruktionen nur eine

Verlustflanke und kein einzelner Peak beobachtet werden . Weiterhin ist die Intensität des

Plasmarons w - in Relation zur Intensität des optischen Phonons w° größer als an der hochdo-

tierten Probe in Abbildung 5 .8 . Die Differenz in der Anregungswahrscheinlichkeit der beiden

Rekonstruktionen ist für die niedrigdotierte Probe geringer als für die hochdotierte, was an

der größeren Dicke der Verarmungsrandschicht der niedrigdotierten Probe und der geringeren

Piasmaronenenergie w- liegt . Dies ist die Ursache für die in Abbildung 5 .15 beobachtete, klei-

nere Differenz der Halbwertsbreiten des quasielastischen Peaks der beiden Rekonstruktionen

für die niedrigdotierte Probe.

Das Plasmarom w

	

50 cm 1 liegt bei geringeren Energien als die gekoppelte Mode des

optischen Oberflächenphono Ies Oberflächenplasmons unter Vernachlässigung der Ver-

armungsrandschicht, welche nach Gleichung 2 .59 eine Energie von 85 em ~ (10,6 meV) hat.

Das Volumenpiasmon wp hat eine Energie von 279 cm- 1 (34,6 meV), woraus für das Ober-

flächenpiasmon ein Wert von 102 cm -1 (12.6 meV) folgt . Die niedrigere Verlustenergie des

n = 0,3 x 10 18 cm

0

0,0

Vbb (n \)

	 611

146

IX2x2}
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Abbildung 5 .19 : Anregungswahrscheinlichkeit für die irrelastische Dipolstreuung von Elek-

tronen an der SiC(100)-Oberfläche mit c(2x2)- (links) und (2x1)-Rekonstruktion für

Primärenergien von 2,5 bis 80 eV, die mit Hilfe der selbstkonsistenten Elektronendichteprofile

[12, 11 ermittelt worden sind.

Plasmaions w - führt bei Raumtemperatur aufgrund der erhöhten Besetzungswahrscheinlich-

keit des angeregten Zustandes zu einer höheren Gewinnintensität, so daß der quasielastische

Peak symmetrischer ist als an der hochdotierten Probe.

Die Verluststruktur des optischen Phonons besteht aus dem LO-Phonon der Verarmungs-

randschicht w0 und seinem Kombinationsverlust mit dem Plasmaron W . Sie liegt für die

(2x1)-Rekonstruktion bei niedrigeren Verlustenergien als für die c(2x2) , was auch in Abbil-

dung 5 .16 erkennbar ist . Diese Verschiebung ist in Analogie zur hochdotierten Probe durch

den Einfluß der Verarmungsranclschicht erklärbar, die eine sehr geringe Dispersion des op-

tischen Phonons verursacht . Die Differenz zwischen den Verlustenergien des Phonons der

beiden Reko tstruktionen aufgrund der Dispersion 10 ist in den Rechnungen jedoch geringer
als die gn

E s irre . Diese Differenz kommt besonders deutlich in den Spektren bei 80 eV in

Abbildung 5„17 zum. Ausdruck, für die die Form des quasielastischen Peaks für beide Re-

konstruktionen gleich sind . Das deutet ebenso wie an der hochdotierten Probe darauf hin,

daß neben der Dotierung weitere, durch die Rekonstruktion te Komponenten ei die
Linienform des Phononenverlustes best i s.

10 Vergleiche dazu auch die Werte für das Phonon in den Rechnungen zur hochdotierten Probe in Abbil-

dung 5 .9.

ll Siehe auch Abschnitt 5 .2 über die „Temperaturabhängigkeit der l

	

Anregungen^ ,
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5 .1 .3 Weitere Betrachtungen zur Dotierungsabhängigkeit

In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse der Anpassungen beider SiC(100)-Proben zusam-

mengefaßt und die Dotierungsabhängigkeit der Bandverbiegung, der Linienform des HREELS-

Spektrums und der Energie der kollektiven Anregungen untersucht.

Die Abhängigkeit der Bandverbiegung von der Dotierung

Die Werte für die Anpassungsrechnungen der niedrig- und hochdotierten Probe sind in Tabel-

le 5.1 zusammengefaßt. Mit höherer Dotierung nimmt die Dichte der negativen Überschuß-

ladungen an der Oberfläche zu, während sich die mittlere Dicke der Vcrarnnungsrandschicht

verringert . Die ermittelten Werte für die Bandverbiegung sind sowohl für die (2 x1)- als auch

die c(2 x2)-Rekonstruktion für beide Dotierungen innerhalb des Fehlers der Anpassung gleich,

der etwa 0,05 eV beträgt . Dieser Wert folgt aus der Schrittweite für die Änderung der Dichte

der negativ geladenen Oberflächenzustände, die zu einer signifikanten \/eränderung im be-

reehneten Spektrum führt . Die Daten für die Bandverbiegung stimmen recht g miut t den in

der Literatur- 12 gefundenen Werten. überein . Für die niedrigdotierte Probe sind von Tautz

et al . [172 eine Bandverbiegung von 0,7+0,1 eV für die (2 x1) und 0,2+0, 1 eV ermittelt wor-

den . Bermudez et al . [18 bestimmten für eine SiC(100)-Probe mit N D 1 - 1017 cm- '1 eine

Bandverbiegung von 0,85+0,15eV für die (2 x 1) und 0,25+0 . 1 eV für die c(2 x 2)-Rekonstruk-

tion .

Die Abhängigkeit der Bandverbiegung und der Dichte der negativ geladenen, akzeptorar-

tigen Oberflächenzustände von der Dotierung der Probe folgt aus der Fixierung des Fermini-

veaus an der Oberfläche, denn .,Pinning und der Dotierungsabhängigkeit des Ferminiveaus

" In Tabelle 4 .2 und 4 .4 sind die Bandverbiegungen für verschiedene Untersuchungen an der (2x I)- und der

c(2x2)-Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche aufgeführt.

Proben Fitparameter Fitergebnis Literaturwerte

Rekonstruktion

SiC(100)

n

cm '3

Qss

cri

	

>
1 bb

[eV]

ld

[

F p p ~Tr9

[cm-1cm-1 Cm 2 /(Vs)

hochdotiert

(2x1)

c(2x2)

2,2 . 10 18

2,2 .1018

3,8 . 10 12

1,8

	

10 12

0,65

0,18

170

80

200

200

135

135

792,2

792 .2

niedrigdotiert

(2x1)

c(2x2)

3,0 , 10 1 ` 1,4-

	

0 12 0 .64

0 .15

458

191

200

200

135

135

792 .2

792 .23,0 . 10 11 (1 .6 . 10 12

Tabe Ergebnisse der Anpassung für die gemessenen Spektren durch das selbstkonsi

stente Elektronendichteprofil der hoch- und niedrigdotierten SiC_',(100)-Probe für die c(2 x 2)-

und die (2x 1)-Rekonstruktion.. - freie Elektronenkonzentration des Volumens, Qs,4. - Dichte

der geladenen Ober :

	

im Bandverbiegung ere Größe der Verar g

randsclricht, Fp Häsin :, encampfungsfaktor, ti. Elektronenbeweglichkeit bei R.aumtemp

tur, irt3 - Frequenz des TO-Phonons .

ngs-
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im Volumen des Halbleiters . Die Fixierung des Ferminiveaus an der Oberfläche wird durch

eine sehr hohe Zustandsdichte ( 10 15 cm-2 eV-1 ) von akzeptorartigen Oberflächenzuständen

erreicht, die meist . durch Defekte verursacht werden . Diese Oberflächenzustände sind im Ver-

gleich zu den Volumenzuständen energetisch sehr schmal, was in Abbildung 5 .20 angedeutet

wird. Schon nach einer sehr geringen Verschiebung des Ferminiveaus, die unterhalb der Nach-

	

(a) n 1018 cm" 3	(b) n 10'
EL

	

EL

	 „Pinningzentren"

QS ~ 10" c

0 meV

N(E)

	

N(E)

Abbildung 5 .20: Schematische Darstellung der Änderung der Besetzung der akzeptorartigen

Oberflächenzustände bei Pinning des Ferminiveaus an der Oberfläche in Abhängigkeit : von

der Dotierung.

weisgrenze der Photoelektronenspektroskopie (< 10 meV) liegt, kann sich die Besetzung der

Zustände und damit die Dichte der Ubersehußladungen um mehrere Zehnerpotenzen ändern.

Da die Lage des Ferminiveaus im Volumen des Halbleiters durch die Ladungsneutralität nach

Gleichung 2 .20 in Abhängigkeit von der Dotierung gegeben ist, ist der Wert, für die Band-

verbiegung bestimmt, wodurch zwangsläufig eine Änderung der Dichte der negativ geladenen

Oberflächenzustände folgen muß . Deshalb findet man an der hochdotierten Probe eine größe-

re Besetzung der Oberflächenzustände als an der niedrigdotierten Probe, was zwar zu einer

sehr geringen Vergrößerung der Bindungsenergie des Valenzbandes führt, die jedoch

beobachtbar ist.

Aus Gleichung 2 .23 folgt, die Änderung der Bandverbiegung bei fixiertem Ferminivea,u an

der Oberfläche ((EVBM EF ')w=o =tonst .).

J:Im _ -A(EI-BAi - E0s-se

1V1it Erhöhung der Dotierung wird die berechnete Differenz zwischen Leitungsbandrninimum

und Ferminiveau geringer, wodurch sich die Bandverbiegung in Abbildung 5 .21 entsprechend

vergrößert . Als Nullpunkt der Bandverbiegung wird der Wert für eine freie Elektronenkon-

zentration von 2,2-10 13 cm -3 verwendet . Aufgrund dieser Betrachtungen wird eine Abnahme

der Bandverbiegung um 0 .052 eV für die niedrigdotier`e Probe gegenüber der hochdotierten

Probe erwartet, was im unteren Teil der Abbildung 5 .21 verdeutlicht wird . Für beide Re-

konstruktionen der SiC(100)-Oberfläche zeigt sich tatsächlich ein geringer Rückgang 13 von

10 meV für die (2 x 1) bzw . 30 meV für die c(2 x 2) aus den Anpassungsrechnungen, der jedoch

geringer als die Genauigkeit der Anpassung ist.

13 Siehe auch Tabelle 5 .1

EFermi

EVBM
m 1,5 eV (2x1)

2,1 eV c(2x2)

EVBM EVBM
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0,05

0,00

-0,15

-0,20

1015
1016	10 17	10 16

Elektronenkonzentration (c -3)

n = 2,2 x 10'' cm

	

n=3,0x l0" cm3

l o' 9

0,067 eV 0,119 eV
cum

_E r

E(_

	

= const .

V= 0,052 eV

	

BM

z

Abbildung 5 .21 : Berechnete Abhängigkeit der Bandverbiegung 1 von der Dotierung (oben)

für ein an der Oberfläche bei einer Energieposition f gendes Fernnniveau uud scheniati-

sehe Darstellung der Bandverläufe für die hoch- und nredrigdotierte Probe

Die Energie der kollektiven Anregungen in Abhängigkeit der Dotierung

In diesem Abschnitt wird die Dotierungsabhängigkeit der Frequenz der kollektiven . Anregun-

gen an SiC(100)-Oberflächen untersucht . Die Oberflächenlösungen des optischen Phonons

der Verarmungsrandschicht 2° und der gekoppelten Moden der Plasmonen und longitudinal

optischen Phononen, die Plasmaronen ar_, die aus den Polen der Verlustfunktion folgen und

in Abbildung 5 .22 als Funktion der freien Elektronenkonzentration dargestellt sind . werden
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w.m -792,2 cm '
`0)1_0=972,2 cm

E=1.00 cm `

y-1.0,2 cm`
1500

500

0

000

1017

	

10 18

	

1019	10
20

	

10
21

Elektronenkonzentration [cm

Abbildung 5 .22 : Energien der Oberflächenmoden wo, und w + in Abhängigkeit von der

Dotierung der Probe . Die Berechnungen sind im Zweilagemnodell [11` mit den Dämpfungs-

faktoren für Plasmonen (F = 100 cm 71 ) und Phononen ( er- = 10, 2 cm7 1 ) durchgeführt worden.

in einem Zweilagenmodel1 der Verarmungsrandschicht, dem Schottkymodell, (Gleich. 2.60)

[11_ für eine Primärenergie von 4 eV berechnet . Um die Verlustenergie der Plasmaronen be-

sonders von w- einfacher bestimmen zu können, ist eine verringerte Plasmonendämpfung

(Fp = 100 cm-1 ) verwendet worden, während die Dämpfungskonstante für Phononen

den Anpassungrechnungen 77-o = 10,2 cm -1 beträgt . Die Dicke der Verarmungsrandschicht

1 1) wird mit 170 A konstant gehalten.

Die Verlustenergie w 0 der Oberflächenlösung des LO-Phonoas in der Verarmungsrand-

schicht liegt für eine freie Elektronenkonzentration von rr. = 10 1 ` em- :3 bei etwa 951 cm7 1-

(11 7 ,9 meV), nimmt reit steigender Dotierung zu und erreicht bei n=10 20 c.m73 etwa 955 cm7 1

(118,4 meV) . Die effektive dielektrische Funktion des Zweischichtsystems (Gleich .. 2.60), die

die Lage der Verluste durch die Bedingung F = -1 bestimmt, wird durch das Produkt (l ll • 1 D

gekennzeichnet . Für den Grenzfall g fl l D K 1, d.h . im Fall kleiner Schichtdicke oder geringer

Impulsüberträge (hohe Eo) wird die Näherung der Verlustfunktion durch zwei Anteile nach
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Gleichung 2 .61 von Ibach und Mills [70 möglich, die die Streuung in der Verarmungsrand-

schicht und des darunter liegenden Volumens beschreiben . Damit nähert sich a ° der Frequenz

des longitudinal, optischen Phonons in der Schicht an, während die Plasmaronenmoden w -

bzw . gegen die Oberflächenlösungen der gekoppelten Moden eines dielektrischen Halb-

raumes nach Gleichung 2 .59 konvergieren.

Die Plasmaronenmoden zeigen wie die gekoppelten Oberflächenmoden des dielektrischen

Halbraumes" das Verhalten des Nichtkrenzens, das in der englischsprachigen Literatur auch

als „anticrossing" bezeichnet wird. Die w --Mode besitzt für niedrige Dotierungen Plasmonen-

charakter und läuft für sehr hohe Dotierungen in den Wert des transversal-optischen Phonons,

ohne es jedoch im Bereich physikalisch sinnvoller Dotierungen (n < 10 21 cm- 3 - 150]} zu er-

reichen. Es liegt aufgrund des Einflusses der Verarmungsrandschicht unterhalb der Lösungen

des dielektrischen Halbraumes . Das Plasmaron w+ hat im Grenzwert einer Dotierung von

null die gleiche Energie wie das Fuchs-Kliewer-Phonon und zeigt bei geringen Dotierungen

phononenartigen Charakter . Mit erhöhter Dotierung verschiebt sich dessen Lage in Richtung

höherer Energie.

Mit zunehmender Dicke der Randschicht oder größeren Impulsüberträgen . bis (las Produkt

aus g ll l t) ti 1 erreicht, ist die oben genannte Näherung nicht mehr gültig . Das führt dazu.

das die Frequenz des optischen Phonons w° in der 'Verarmungsrand scllicht sinkt und für den

Grenzwert g ll 1 D » 1 . was auch gleichbedeutend mit einem undotierten Halbleiter ist . in die

Frequenz des optischen Oberflächen- oder Fuchs-Kliewer-phonons von 948 cm-1 läuft.

Die Form des HREELS-Spektrums in Abhängigkeit der Dotierung

Intensität der Anregung des Plasmarons w - und seiner Vielfachverl

Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks verantwortlich . Die Linienform des Plas

w - im HREELS-Spektrurn bei Raumtemperatur wird durch die Dotierung über

• die Plasnionen(nergie ,)p

• die Dicke der Verarmungsrandschicht l D

beeinflußt . Dazu wird a,uf die in den beiden vorherigen Abschnitten erhaltenen Ergebnisse fui

die Entwicklung der Bandverbiegung bei gepinntem Ferminiveau uri 1 der Plasrilaronenenergie

zurückgegriffen.

In Abbildung 5 .23 (a} sind die normierten Elekti<inendicliteprofile . die durch numerische

Integration der Poissongleichung (2 .25) klassisch berechnet worden sind .. in Abhängigkeit . von

der Tiefe mit der entsprechenden Dotierung aufgetragen . In ihnen wird im Gegensatz zu den

selbstkonsistenten Rechnungen berücksichtigt . daß im Volumen des Halbleiters nicht alle Do-

natoren bei Raumtemperatur ionisiert sind . Die Bandverbiegung in dieser Simulation beträgt

0 .2 eV für eine freie Elektronenkonzentration von n = 2, 2 ' 10 13 cm -3 , was etwa dem

für die c(2x2)-rekonstruierte Oberfläche entspricht . Mit abnehmender Dotierung steht eine

geringere Dichte von ionisierten Donatoren in der V erarniuiigsrandschicht zur Kompensation

der Ladung in den akzeptorartigen Oberflächenzuständen zur Verfügung . was zu einer Ver-

größerung der R.aumladungszone und der Grenzfläche der Randschicht trotz Abnahme der

14 Die gekoppelten Moden des Fuchs-Kliewer-Phonons und des Oberflä,chenplasmons werden gemeinsam mit

den Volulnenmoden im Abschnitt 4 .2 .1 über R, amanspektroskopie an 3(7-Si(' betrachtet .
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Abbildung 5 .23 : Klassisch berechnete, normierte Elektronendichteprofile (a) und berechnete

Elektronenenergieverlustspektren (b) für unterschiedliche Dotierungen bei Raumtemperatur.

Bandverbiegung führt . Die größere Tiefe der Verarmungsrandschicht ist die Ursache für eine

verringerte Intensität in. der Anregung des Plasmarons w - .

	Das Verhalten der normierten Elektronenenergieverlustspektren

	

terschiedlichen

1 V be = 0,2eV c(2x2)
,,
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Dotierungen bei einer Bandverbiegung von 0,.2 eV und einer Elektronenenergie von 7 eV wird
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in Teil (b) der Abbildung 5 .23 dargestellt . Für den Einfall- und Ausfallwinkel zur Probennor-

malen sind die Werte der Messung von 50 ° verwendet worden . Die Dämpfung der Plasmonen

beträgt 200 cm -1 im Modell, die der Phononen 10 cm-1 . Für geringe freie Elektronenkonzen-

trationen ist das Plasmaron w - nur als Flanke im Peak der elastisch reflektierten Elektronen

sichtbar. Mit steigender Dichte der freien Elektronen im Volumen des Halbleiters steigt die

Energie des Plasmarons w- und die Dicke der Verarmungsrandschicht, nimmt ab . Dadurch

vergrößert sich die Intensität des Plasmarons ;- und die Halbwertsbreite des quasielastischen

Peaks. Ab einer Dotierung von etwa 1 . 101s cm - '; wird das Plasmaron vom elastischen Peak ge-

trennt, so daß die Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks sich schrittweise reduziert, was

in Abbildung 5 .24 dokumentiert wird . Die geringere Halbwertsbreite für hohe Dotierungen

ist im Einklang mit den gemessenen Daten a,us Abbildung 5 .15 . Diese Untersuchung bezieht

noch nicht die Zunahme der Plasmonendämpfung aufgrund der erhöhten Dotierung ein, die

eine Auflösung des Plasmarons w'- verhindert und nur eine Verlustflanke entstehen läßt . Mit

höheren Dotierungen sollte auch der Einfluß des Plasmarons w+ hervortreten, welches sich

von der Frequenz des optischen Oberflächenphonons zu höheren Verlustenergien verschiebt

und eine zusätzliche Verbreiterung der Phononenverlustlinie bewirkt.

10 '$

	

1076

	

10 77

	

10 18

Elektronenkonzentration (cm )

Abbiiduzig 5 .24 : Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks in Abhängigkeit von der Dotie-

rung für eine Bandverbiegung von 0,2 eV bei einer Primärenergie von 7 eV . Die Daten sind

den berechneten Spektren aus Bild 5 .23 entnommen.

200

180

160

40
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5 .1 .4 Zusammenfassung

In diesem Abschnitt sind die kollektiven Anregungen an der (100)-Oberfläche von n-dotierten

3C-SW-Proben in Abhängigkeit von der Rekonstruktion und der Dotierung untersucht wor-

den. Aufgrund von Defekten sind die Ferminiveaus für die (2x1)- und die c(2x2)-Rekon-

struktion in der Bandlücke gepinnt, was zur Ausbildung einer Verarmungsrandschicht an der

Oberfläche und einer Aufwärtsbandverbiegung führt . Die kollektiven Anregungen, das Ion-

gitudinal optische Phonon der Verarmungsrandschicht w a und die gekoppelten Moden, die

Piasmaronen, w± der Plasmonen und LO-Phononen an der Grenzfläche der Ve:rarmungs-

randschicht, sind mit HR.EELS beobachtet und mit Hilfe von theoretischen Berechnungen

angepaßt worden.

Der Peak der elastisch reflektierten Elektronen wird durch die Anregung des Plasma-

rons w- verbreitert . Aufgrund der hohen effektiven Zustandsdichtemasse und der geringen

Elektronenbeweglichkeit kann diese An regung nicht aufgelöst werden und erscheint als Ver-

lustflanke des quasielastischen Peaks . Die (2>< 1) hat eine böllere Bandverbiegung als die

c(2x2)-Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche, was aufgrund der Zunahme der Dicke der

Verarmungsrandschicht zu einer geringeren Intensität des Plasmarons und daraus folgend zu

einer verringerten Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks führt . Das optische Phonon,

das allgemein als Fuchs-Kliewer-Phonon bezeichnet wird ., besteht aus dem LO-Phonon der

Verarmungsrandschicht w a , dem Plasmaron w+, das für die beobachteten Dotierungen nur

geringe Intensität, besitzt, und aus den. Kombinationsverlust voll w 0 i111(I dem Plasmaron w .

Verursacht durch die stärkere Anregung des Plasmarons w - für die c(2x2)-Rekonstruktion

kommt, es zu einer Erhöhung der Verlustenergie des Maximums der einhüllenden Kurve des

optischen Phonons, wobei jedoch ein Teil der Verschiebung auf einen rekonstruktionsbeding-

ten Beitrag zum optischen LO-Phonon der Verarmungsrandschicht zurückzuführen ist.

Diskrepanzen zwischen den berechneten und den gemessenen Spektren der SiC(100)-

Oberfläche der hochdotierten Probe lassen sich durch die Annahme eines an der Oberfläche

lokalisierten Plasmons, das durch ein zweidimensionales Elektronengas (2DEG) gebildet wird,

ausgleichen . Dieses Modell wird auch durch Photoelektronenspektren der niedrigdotierten

Probe unterstützt, in denen Elektronen aus Oberflächenzuständen an der Ferniienergie nach-

gewiesen werden.

Mit geringerer Dotierung nimmt die Dicke der Verarmungsrandschicht, aufgrund der Ver-

ringerung der ionisierten Donatoren zur Kompensation der Uberschußladung an der Ober-

fläche zu . Die Differenzen der Linienform und damit der Halbwertsbreite des quasielastischen

Peaks in den Spektren der beiden Rekonstruktionen verringern sich . Anhand der theore-
tischen Betrachtungen lassen sich ebenfalls Vorraussagen über geringer und höher dotierte

Proben machen. Für geringere Dotierungen nimmt die Verlustenergie des Plasmarons ab

und die Dicke der Verarmungsrandschicht zu, wodurch sich die Intensität des Plasmarons

damit die Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks verringert . Für höhere Dotierungen
wird neben dem LO-Phonon der 1 erarmul gd•andschicht auch das Plasmaron w + erkennbar.
Das Plasmaron w - wird vom ('_< I 1 P getrennt, wodurch die Halbwertsbreite dieses

Peaks ebenfalls kleiner wir(l . Um dis se Üben'.eht über das Verhalten bei verschiedenen Dotie-

rungen zu vervollständigen,. sind weitere Messungen an Proben mit sehr niedriger und hoher

Elektronenkonzentration notwendig .
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5 .2 Die Temperaturabhängigkeit

der kollektiven Anregungen an SiC(1 )- ber äc en

In diesem Abschnitt wird die Temperaturabhängigkeit der kollektiven Anregungen an der

SiC(100)-Oberfläche mit (2x1)- und c(2x2)-Rekonstruktion der niedrigdotierten Probe un-

tersucht.

5 .2 .1 Ergebnisse

In den temperaturabhängigen Elektronenenergieverlustspektren, der (2x1)-Rekonstruktion in

Abbildung 5 .25 erkennt man die Reduzierung der Halbwertsbreite von 240 cm -1 (29,8 meV)

bei Raumtemperatur auf 42 cm5 1 (5,2 meV) bei 351 . Dabei nimmt gleichzeitig die Asym-

metrie des quasielastischen Peaks ab . Aus der Halbwertsbreite der Linie der Elektronen ohne

SiC (100) - niedrigdotiert

Verlustenergie (cm

Abbildung 5 .25 : HREELS-Spektren der c(2x2)- (oben) und der (2x1)-Rekonstruktion (un-

ten) der SiC(100)-Oberfläche für eine Primärenergie von 2,5 A/ vorn Ralrmternper°atur bis

35K .
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Energieverlust im Durchschuß von 36 cm -1 kann man schlußfolgern, daß der Peak der elastisch

reflektierten Elektronen nur noch geringfügig verbreitert ist . Im Bereich von etwa 940 cm-1

Verlustenergie ist das optische Oberflächen- oder auch Fuchs-Kliewer-Phonon zu sehen . wobei

die genaue Position nachfolgend untersucht wird. Die Halbwertsbreite des Phononenverlustes

nimmt mit höherer Temperatur ebenfalls zu . Die Spektren der c(2x2)-Rekonstruktion in

Abbildung 5 .25 zeigen qualitativ das gleiche Verhalten wie die (2x1)-Rekonstruktion . Der

Unterschied liegt in der wesentlich größeren Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks von

330 cm-1 (40,9 rneV) bei Raumtemperatur . während für 35K der Wert der beiden Rekon-

struktionen etwa gleich ist.

Das Verhalten der Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks als Funktion der Tempera-

tur für die (2x1)- (offene Kreise) und die c(2 x 2)-Rekonstruktion (gefüllte Quadrate) ist in

Abbildung 5 .26 zu sehen. Im mit 1 gekennzeichneten Temperaturbereich von 35 K bis etwa

SiC(100) - nie rig otiert
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Abbildung 5 .26 : Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks in Abhängigkeit von der Tempe-

ratur für die (2 x 1)- und die ((2 x 2)-Rekonstruktion bei einer Primärenergie von 2,5 eV.

100 K nehmen die Halbwertsbreiten für beide Rekonstruktionen bei Erhöhung der Tempe-

ratur von etwa 44 cm- l schrittweise bis auf etwa 85 cm- " zu, wobei die Werte der c(2 x 2)-

Rekonstruktion nur gerinfügig höher als die der (2x1) sind . Für höhere Temperaturen wird

die Differenz zwischen der Halbwertsbreite der (2x 1)- und der c(2x2)-Rekonstruktion im-

mer größer, deren Werte bei Raumtemperatur 240 em für die (2 x1) bzw . 330 cm i fur die

c(2x2) betragen.

Zur Bestimmung der Verlustenergie des Phononenverlustes sind in Abbildung 5 2i die

hochaufgelösten Elektronenenergieverlustspektren mit einer Primärenergie von 2,5 eV für die

(2xl)- (a) und die c(2x2)-Rekonstruktion (b) der SiC(100)-Oberfläche der niedrigdotierten
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Abbildung 5 .27: Vergleich von URFELS-Spektren mit einer Primärenergie von 2 .5 eV für

die reine SiC(100)-Oberfläche einer niedrigdotierten Probe mit (2 x1)- (a) und c(2x2)-

Rekonstruktion (b) bei Raurnternperatur (c) und einer Probentemperatur von 35K (d).

-atur (c) und 35K (d) Probr aufgetragen . Im Innen eil

npunkte der Spektren normiert auf gleiche Phononenintens

s Polynom 5. Grades zur Bestimmung

des Maximums . Für die (2>< 1)-Rekonstruktion unter (a) sieht man neben der deutlichen

Reduzierung der Halbwertsbreite die leichte Zunahme der Verlustenergie des Verl tpeaks

von 935 cm 1 (115,9 meV) für 300K auf 939em -1 (116,4 me.V) für 35K. Im G

	

da-

zu zeigt die c(2 x2)Rekc 'ction eine geringe Abnahme der Verlustenergie von 6cm -1

(117.3 meV) bei Raumtemperatur auf 943 cn1 1 (116,9n eV) bei 35K . Beim direkten Ver-

gleich der Spektren der (2x1)- mit der c(2x2)-Rekonstruktion für 300K (c) und 35K (d)

erkennt man, daß die Verlustenergie des Phonons der c(2x2) immer höher als der Wert der

(2 x l.) liegt . In den Spektren bei 35 K Probentemperatur ist außerdem die Form des Peaks

Probe bei

der Abbildung s

dargestellt . die durchgezogene Kurve repräsentiert
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der elastisch reflektierten Elektronen für beide Rekonstruktionen gleich.

Die Veränderungen der Verlustenergie des optischen Oberfläch,enphonons werden in Abbil-

dung 5.28 zusammengefaßt . Im Bereich 1 von 35 bis etwa 100 K verringert sieh geringfügig die
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Abbildung 5 .28: Verlustenergie des Phonons in Abhängigkeit von der Temperatur für die

(2x1)- und die «2 x2)-Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche bei einer Primärenergie von.

2,5 eV.

Verlustenergie des Phonons für beide Rekonstruktionen der SiC(100)-Oberfläche bei Anstieg

der Temperatur . Bei einer Probentemperatur von 35 K beträgt die Verlustenergie des Phonons

939 cm-1 (116,4 meV) für die (2x1)-Rekonstruktion, die sich bis auf 935 cm -1 (115,9 meV)

für eine Temperatur von 80 K verringert . Bei einer weiteren Erhöhung der Temperatur bleibt,

der Wert konstant . Im Gegensatz dazu besitzt die Verlustenergie des optischen Oberflächen-

phonons für die C-terminierte SiC(100)-Oberfläche mit c(2 x 2)-Rekonstruktion für alle Tem-

peraturen einen höheren Wert als die (2x 1) . Für die c(2 x2)-Rekonstruktion reduziert sich

zunächst die Verlustenergie von 943 cal -u bei 35 K auf 940 crn -_1 bei 60K und erhöht sich mit

zunehmender Temperatur bis auf einen Wert, von 946 cm -1 bei Raumtemperatur.

In den Spektren der (2x1)-Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche der niedrigdotierten

Probe bei 35 K., die in Abbildung 5 .29 gezeigt werden, erkennt man für Primärenergien von

2,5 bis 15 eV eine konstante Halbwertsbreite des Peaks der elastisch reflektierten Elektronen

von etwa 38 cm- 1 (4,7 r1eV) . Die Verlustenergie des optischen Oberflächenphonons, dessen

Bereich zur besseren Erkennbarkeit mit dem Faktor 5 verstärkt wird, nimmt von 940 cm

(116 ..5 meV) bei 2.5 eV mit steigender Primärenergie zu.

In den Spektren der c(2 x 2)-Rekonstruktion für Primärenergien von 2,5 eV bis 15 eV in

Abbildung 5.30 erkennt man Halbwertsbreiten des elastischen Peaks von 38 cm- 1 bis 52 cm-i .

50
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SiC(100) (2x1)
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N

Abbildung 5 .29. HREELS-Spektren der (2x1.)-Rekonstruktion der SiC(100 )-O)erfläc

niedrigdotierten Probe bei 35I Probentemperatur.

Obwohl die Streuung der Werte hier etwas größer als an der (2 x 1 } Rekonstruktion

kein systematisches `'erhalten in Abhängigkeit von der Primärenergie gefunden werden . An

dieser Rekonstruktion ist zeit steigender Elektronenenergie ebenfalls die Verschiebung des

Phonoas von 943 cm -1 (116,9 meV) bei 2,5 et' zu höheren Verlusteuergien zu beobachten .
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SiC(100) - c(2x2)
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0

Abbildung 5 .30 : HREELS-Spektren der c(2x2)-Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche der

niedrigdotierten Probe bei 35 K Probentemperatur.

Im Untergrund ist bei etwa 690 cm -e ein weiterer Verlust zu erkennen, der Gegenstand der

Betrachtungen ien nächsten Kapitel ist und deshalb hier nicht naher erlaufen werd

Die Veränderungen in der Verlustenergie des optischen Ober flächenphonons für 35 K Pro-

bentemperatur sind in Abbildung 5 .31 zusammengefaßt. Die Werte für die Verlustenergie
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Abbildung 5 .31 : Verlustenergie des optischen . Oberflächenphonons der (2x1)- und der c(2x2)-

onstruktion der SiC(100)-Oberfläche der niedrigdotierten Probe bei 35K in Abhängigkeit

der Primärenergie.

des optischen Oberflächenphonons werden durch die Anpassung des Maximums des Verlustes

mit einem Polynom 5. Grades ermittelt . Die Verlustenergie des optischen Oberflächenphonons

nin not fair die (2x1)-Rekonstruktion von 940 cm -1 (116,5 meV) bei 2,5 eV bis auf 948 cm -I

(117,5 meV) bei 1.5 eV zu . Für die c(2x2)-Rekonstruktion ist der Anstieg der Verlustener-

gie von 943 crn-I (116,9 meV) bis auf 949 cm -I (117,7 meV) zu beobachten . Der Fehler der

Anpassung, der der Abbildung zu entnehmen ist, ist aufgrund der sehr hohen Zählraten im

Maximum des elastischen Peaks zwischen 2 . 10' und 6-10 5 s-1 kleiner als 1 ein --1 . Die Verlust-

energie des Phonons hat im Rahmen des Fehlers für die ((2 x2)-Rekonstruktion den gleichen

Wert wie die (2 x1)-Rekonstruktion.

5 .2 .2 Diskussion

Zunächst wird der Einfluß der Temperatur auf die freie Elektronenkonzentration des Volu-

mens diskutiert und auf das Elektronendichteprofil geschlossen, welches für die Form des Elek-

tronenenergieverlustspektrums verantwortlich ist . Dies führt zu einer geringeren Intensität in

der Anregung des Plasmaions ,n und damit zu einer Erniedrigung der Halbwertsbreite des

quasielastischen Peaks.

Die Erniedrigung der Temperatur führt zu einer Verringerung der Dichte de

treuen irre Volumen des Halbleiters, was Abbildung 5 .32 (a) entnommen •erc

freie Elektronenkonzentrationen, die aus der nominellen Ladungsträgerkonze

	

e



IE TEMPERATURABHÄNGIGKEIT DER KOLLEKTIVEN ANREGUNGEN 95

T (K)
100

	

50

	

35

	

20

20

	

30

	

40

	

50

1000/T ( ' )

0,1

(b)
0,0

Leitungsbandkante

-0,1

100 600

-0,4

-0,5
0

Ec-EF (eV)

300 K 35 K
0,119 0,018

- 0,166 0,025
	 f	 i	 f 1	 ,	 {	 ,	 f

300

	

400

	

500

T( )
200 700

Abbildung 5 .32 : Berechnete, freie L ' *,rotrenkonzentration rt (a) und Differenz des Fermi-

niveaus zur Leitungsbandkante Ec - EF (b) der nominellen (gestrichelte Linie) und aus

der Anpassungsrechnung gewonnenen (durchgezogene Linie) Donatorkonzentration N D der

niedrigdotierten Probe in Abhängigkeit von der Temperatur.

auch Tabelle 3 .1) und den Anpassungsrechnungen der HREELS Messungen der niedrigdo-

tierten Probe nach den Gleichungen 2 .14 bis 2 .20 ermittelt werden, sind im Arrheniusauftrag



96

	

KAPITEL 5 . KOLLEKTIVE ANREGUNGEN AN 3C-SIC(100)-OBERFLÄCHEN

als Funktion der Temperatur dargestellt . Die Ionisierungsenergie der Donatorstörstelle be-

trägt für Stickstoff nach Gleichung 2 .13 von Segall et al . _155 - für den nominellen Wert der

Probe von 4,8 . 10 16 cm-3 etwa 38,5 meV (siehe auch Tabelle 3 .1) und für den Wert aus den

Anpassungsrechnungen von n = 3 .0 • 10 17 cm-3 (ND = 3,2 - 1017 cm-3 ) etwa 30,2 meV . Für

hohe Temperaturen (T > 250K) geht der Halbleiter in die Störstellenerschöpfung, d .h . die

freie Elektronenkonzentration nimmt trotz steigender Temperatur nicht weiter zu . Bei einer

Probentemperatur von 35 K erhält man für die nominellen Werte eine freie Elektronenkonzen-

tration von 2,8 . 10 14 cm-3 . für die angepaßten Größen lautet der Wert 2,9 . 1015cm-3 . Unter

(b) sieht man den Verlauf des Ferminiveaus als Funktion der Temperatur, wobei das Lei-

tungsbandminimum den Nullpunkt der Energie kennzeichnet . Für OK liegt die Fermienergie

tnm den Betrag EL3 /2 unterhalb des Leitungsbandminirmims und sinkt mit steigender Tempe-

ratur . Die Differenz zwischen der Energie des Leitungsbandminimums und der Fernienergie

EcB1J - E I: beträgt für die nominellen Werte der Donatorkonzentration 0,025e \ i bei 35K,

während sie im Fall der aus den Anpassungsrechnungen gewonnenen Daten nur 0,018 eV

beträgt . Die entsprechenden Werte für Raumtemperatur lauten 0,166 eV bzw . 0 .119 eV.

Wird das Ferminiveau an der Oberfläche innerhalb der Bandlücke bei einer bestimm-

ten Energie unabhängig von der Temperatur fixiert (Er - Enr 8 t = konstant), so folgt aus

Gleichung 2 .23 für die Änderung der Bandverbiegung ,AIt,b.

Atiha = Ecra1> - A ( Ecr3nr -

	

(5 .2)

Da mit abnehmender Temperatur die Bandlücke größer (Gleiclnnng2 .1 .) und die Energiedif-

ferenz des Leitungsbandes zum Ferminiveau (EcBM - Er },_ x immer kleiner wird, nimmt

die Bandverbiegung zu, was in Abbildung 5 .33 zu erkennen ist . Die Rechnungen beruhen

auf den Anpassungswerten der niedrigdotierten Probe mit einer Donatorkonzentration von

ND = 3, 2 - 1017 cm -3 , die zu einer freien Elektronenkonzentration von 11: = 3,0 . 10 17 cm

bei Raumtemperatur führt . Als Nullpunkt dient der Wert der Bandverbiegung für Raunn-

tmperatur, der den Messungen von Tautz et al . 172 entnommen worden ist . Die Zunahme

der Bandverbiegung beträgt für beide Rekonstruktionen bei einer Temperatur von 35K . um

ter Berücksichtigung der Erhöhung der Bandlücke etwa 0,18 eV . Die SiC(100)-Oberfläche

mit (2 x 1h-Rekonstruktion, deren Bandverbiegung für Raumtemperatur mit 0,7 eV ermittelt

worden ist, hat damit für 35 K einen Wert von . 0,88 e.V. Analog kann der Wert für die c(2 x 2 )-
Rekonstruktion, der bei Raumtemperatur 0 .2 eV beträgt, für 35K mit 0,38 eV bestimmt

werden.

Durch die Integration der Poissongleichung kann aus der Bandverbiegung an der Ober-

fläche der Verlauf der freien Elektronenkonzentration und des elektrischen Potentiales c in

Abhängigkeit von der Tiefe und der Temperatur T klassisch berechnet werden, welche in

Abbildung 5 .34 dargestellt sind . In diesen Rechnungen wird die Zunahme der Bandverbie-

gung aufgrund der Verschiebung des Ferminiveaus im Volumen des Halbleiters berücksichtigt.

Durch die Abnahme der freien Elektronenkonzentration im Volumen und die Erhöhung der

Bandverbiegung verschiebt sich die Grenzfläche der Verarmungsrandschicht mit abnehmender

Temperatur ins Volumen. Das Elektronendichteprofil wird aufgrund der sich verringernden

Ionisationswahrscheinlichkeit der Donatoren in der Nähe der Grenzfläche der Verarunungs-

randschicht immer flacher . Außerdem nimmt mit sinkender Temperatur die Ausdehnung der

Grenzfläche zu .
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Abbildung 5 .33: Anderung der Bandverbiegung AV,b (durchgezogene Linie) durc

rang der Bandlücke AEGap (gestrichelte Linie) und der Differenz des Fer , om Lei-
tungsbandminimum (E(• BM -EF ) (gepunktete Linie) als Funktion der Temperatur und sche-

matische Darstellung des Bandverlaufes für ßaurntemperatur und 35K.

Die Abnahme der freien Elektronenkonzentration bewirkt eine Verringerung der Plasma-

ronenenergie [-, was aus der Reduzierung der Plasmonenenergie und der Vergrößerung der

Verarmungsrandschicht folgt . Die Plasmonenenergie des Volumens wp beträgt bei 35 K nach

Gleichung 2 .53 8,5 cm- 1 (1,06 meV) für die nominellen und 27,4 cm' (3,4 meV) für die ange-

paßten Werte der freien Elektronenkonzentration . Daraus folgen für das Oberflächenpla,smon

wsp ohne Berücksichtigung der Verarmungsrandschicht die Werte von 3,1 cm -1 (0 .385 meV)

bzw . 10 cm- 1 (1,24 meV) . Durch die Kopplung mit dem longitudinal optischen Phonon und

den Einfluß der Verarmungsrandschicht ist die Verlustenergie des Plasmarons w,_ bei niedri-
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Abbildung 5 .34: Klassische Modellrechnungen für den Verlauf der freien Elektronen-

konzentration in der Verarmungsrandschicht an der Oberfläche eines n-dotierten Halbleiters

(Np=3,2'10 17 cm-3 ) für Bandverbiegungen von 0,2 und 0,7 eV, die bei Raumtemperat

mittelt worden sind, in Abhängigkeit von der Temperatur.

geren Werten als das Oberflä,chenplasrnon zu finden . Die größere Verarmungsrandschicht für

tiefe Temperaturen verursacht auch eine geringere Intensität des Plasmarons w - .

Den Einfluß dieser Verringerung der Plasmaronenergie zeigt sich in den berechneten Spek-

tren mit einer Primärenergie von 2,5 eV für die niedrigdotierte Probe in Abbildung 5 .35,

die auf den Elektronendichteprofilen der c(2 x2)-Rekonstruktion mit einer Bandverbiegung

von 0,2 eV bei. Raumtemperatur beruhen . Vergleicht man diese berechneten Spektren mit

den gemr - i Spektren für die (2 x1)- und die c(2 x 2)-Rekonstruktion in Abbildung 5 .25,

so erkenn' man das gleiche qualitative Verhalten für abnehmende Temperaturen . Die Halb-

wertsbreite des quasielastischen Peaks nimmt ab, was sich auch in der Anregung des opti-

schen Oberflächenphonons niederschlägt . Dieses Verhalten beweist nochmals, daß die Ver-

breiterung des Peaks der elastisch reflektierten Elektronen durch die gekoppelte LO-Phonon-

Plasmonschwingung, das Plasmaron w - , verursacht wird . Es liegt nahe, diesen. Vergleich eben-

so mit den berechneten Spektren zur Dot.ierungsabhängigkeit in Abbildung 5 .24 zu führen.

Aufgrund der Verringerung der Dotierung vergrößert sich bei Raumtemperatur auch die Ver-

armungsrandschicht, was zusammen mit der Reduzierung der Piasmaronenfrequenz w - zu

einer Verringerung in der Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks der Spektren führt . Mit.

Hilfe einer niedrigen Temperatur ist es dadurch möglich, Spektren ohne störende Verbreite-

rung des elastischen Peaks zu erhalten ..

	

Auch mit abnehmender Temperatur ist (las Plasmaion

	

tiberclämpft (I p > w ), da es

0
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Abbildung 5 .35 : Berechnete HREELS-Spektren der Primärenergie von 2,5 eV mit einer Band-

verbiegung von 0,2 eV mit abnehmender Temperatur.

nicht als einzelner Peak zu beobachten ist . In den Rechnungen wird zunächst die Plasmo-

nendämpfung von 200 cm-- t aus den Anpassungsrechnungen bei Raumtemperatur verwendet.

Die Plasrnonendämpfung ist über die Gleichung 2 .53 mit der Elektronenbeweglichkeit !1 ver-

knüpft, deren Temperaturabhängigkeit im Intervall von 300 K bis 800 K von Sasaki et al.

149 über ji x T-1,3+O,l angegeben wird . Es ist anzunehmen, daß sich im Fall der Erweiter-

barkeit auf tiefe Temperaturen die Elektronenbeweglichkeit erhöht, wodurch sich die PIas-
monendämpfung Pp verringert . Diese Reduzierung reicht jedoch nicht aus, daß ein einzelner

Verlustpeak aufgelöst wird.

Die Unterschiede in der Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks, deren Temperatu-

rabhängigkeit in Abbildung 5 .26 erkennbar ist, werden bei Raumtemperatur durch die stärke-
re Anregung des Plasmarons w - an der c(2x2) gegenüber der (2 x 1)-Rekonstruktion hervor-
gerufen . Da bis etwa 100K die freie Elektronenkonzentration nur um den Faktor 2 abnimmt,

verändert sich die Verarmungsrandschicht nur geringfügig . Das HREELS-Spektrum der bei-

den Rekonstruktionen ist deshalb bis zu dieser Temperatur durch die Verarmungsrandschicht,

geprägt, was sich in der Differenz in den Halbwertsbreiten des quasielastischen Peaks in Ab-

bildung 5 .26 manifestiert . Unterhalb von 100 K ist der Einfluß der Verarmungsrandschicht auf

die Verbreiterung des elastischen Peaks sehr gering, was aus den gleichen teerten. der Halb-

wertsbreite der beiden Rekonstruktionen folgt . Die Ladungsträgerkonzentration im Volumen

fällt für die niedrigdotierte Probe für 100K tuntet° 0. = 1 .3 . 10 1 ; cm-3 . Das Elektronendichte-
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profil 15 wird mit weiterer Abnahme der Temperatur so flach, daß die geringe Differenz in der

Konzentration der freien Elektronen der beiden Rekonstruktionen das Spektrum nicht mehr

maßgeblich beeinflußt. Bei 35 K wird der elastische Peak durch die Anregung des Plasmarons

w - fast nicht mehr verbreitert, was in der Unabhängigkeit seiner Halbwertsbreite von der

Primärenergie für die beiden Rekonstruktionen zum Ausdruck kommt.

Die metallischen Zustände an der Oberfläche, die in der Anpassung an der hochdotierten

Probe in Abbildung 5 .10 berücksichtigt und ebenfalls in den Photoelektronenspektren der

niedrigdotierten Probe in Abbildung 5 .12 nachweisbar sind, lassen sieh für tiefe Temperatu-

ren nicht beobachten, d .h. die SiC(100)-Oberfläche ist für beide Rekonstruktionen bei tiefen

Temperaturen halbleitend . Ein Übergang von der (2 x 1) zur c(4x 2) ist aufgrund der Untersu-

chung mit der Beugung langsamer Elektronen auszuschließen . bei denen weder für die (2)(1)

noch die ((2 x 2) Anderungen im LEED-Bild zu beobachten waren . Das deutet auf eine starke

Abnahme der Zustandsdichte oder der B i. iitzungswahrscheinlichkeit, der Zustände der frei

beweglichen Ladungsträger an der Oberfh le hin, die das 2DEG-Plasmon bewirken.

Die Abnahme der Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks reduziert auch die Breite des

Phononenverlustes wptzo,,, was nochmals deutlich macht, daß dieser Verlust, aus dein Kombi-

nationsverlust des optischen Phonons w a in der Verarmungsrandschicht, und dem Plasmaron

w - besteht. Das Piasmaron w+ hat, wie in den Rechungen für die Dotierungsabhängikeit der

kollektiven Anregungen . in Abb. 5.8 herausgearbeitet worden ist, für niedrige Dotierungen

und damit auch für niedrige Temperaturen keinen Einfluß auf die Verluststruktur . Durch

die Zunahme der Dicke der Verarmungsrandschicht verschiebt sich die Frequenz des opti-

schen Phonons w° der Verarniungsrandschicht, in Richtung der Verlustenergie des optischen

Oberflächen- oder auch Fuchs-Kliewer-Phonons, die es im Grenzfall von (1 N i l) » 1 erreicht.

Daraus folgt, (laß für tiefe Temperaturen bzw . niedrige Dotierungen (n < 10 1 ' cm 3 ) nur das

Fuchs-Kliewer-Phonon beobachtet wird . Die Verlustenergie des Phonons beider Rekonstruk-

tion miste ab einer bestimmten Temperatur den gleichen Wert besitzen . Trotz der Erwartung

liegen die Werte für das optische Oberflä,chenphonon der (2x 1) in den temperaturabhängigen

Messungen bei 2 .5 eV unterhalb der ((2 x 2)-Rekonstruktion . Bei 35 K beträgt die Verlustener-

gie des Phonons in Abbildung 5 .27 939 cm -1 für die (2)(1) und 943 cm -1 für die «2)(2) . Für

höhere Primärenergien stimmen die Frequenzen des optischen Oberflächenphonons im Rah-

men des Fehlers 16 überein, obwohl auch hier alle Werte für die e .(2 x 2) höher als für die (2 x 1)

An der 4H- und 6H-SiC(0001)-Oberfläche von gering n-dotierten Proben (n 3 . 10 15 crn-3 )
haben Sloboshanin et a1 . 1.62 bei Raumtemperatur ebenfalls eine Verschiebung der `7er-

bistenergie des optischen Oberflächenphoiions in Abhängigkeit der Rekonstruktion und der

Primärenergie gefunden . die aufgrund der geringen freien Elektronenkonzentration nicht auf

die Anr egung von Pla.smonen zurückgehen kann . Für die finit 4/3 Monolagen. Silizium termi-

nierte Oberfläche mit (v x V)R,30°-Rekonstruktion beträgt die Verlustenergie des Fuchs-

Kliewver-Phonons 938 cm- 1 (116 .3 meV) für eine Primärenergie von 7,0 eV, während der Wert

auf der mit 1,44 ML Silizium bedeckten SiC(0001)-Oberfläche mit (3x3)-Rekonstruktion

923 cm -1 lautet . Für niedrige Primärenergien verringert sich die Verlustenergie, wie es ebenso

°In Abbildung 5 .34 sind dir

	

onendichteprofile mit abnehmender Temperatur zu erkennen.

16 Siehe Abbildung 5 .31 .



5.2 . DIE TEMPERATURABHÄNGIGKEIT DER KOLLEKTIVEN ANREGUNGEN 101

für die niedrigdotierte 3C-SiC-Probe in Abbildung 5 .17 bei Raumtemperatur zu beobachten

Da die Informationstiefe mit abnehmender Primärenergie kleiner wird, deutet das auf

oberflächennahe Komponenten im Fuchs-Kliewer-Phonon hin . Da es sich um eine optische

Schwingung mit nahezu gleicher Energie wie das optische Oberflächenphonon handelt, kop-

pelt diese Schwingung der obersten SiC-Atomlagen an dieses Phonon an, und man erhält

die beobachtete Frequenz in Abhängigkeit von der Primärenergie . Auf diesen Überlegungen

basiert das Modell, in dem die unterschiedliche Terminierung der (100)-Oberfläche von kubi-

schem SiC mit Silizium und Kohlenstoff zu einer Veränderung der Dichte der elektronischen

Zustände und damit sowohl zu einer Veränderung der Kraftkonstanten als auch zur Verschie-

bung der Phononenfrequenz zwischen den beiden Rekonstruktionen führt.

Ein zweites Modell basiert auf der Annahme, daß die Ladungen in den Oberflächen-

zuständen, die für die Bandverbiegung verantwortlich sind, ein elektrisches Feld verursachen,

dessen Stärke 117 nach
(2 .5 .5

(0)

bereehxiet wird . Daraus folgt fair die aus den An

	

-en entnommene Ober-

flächenladungsträgerdichte O ,s,5 der niedrigdotierten Probe von 10 12 cm_ z für die (2x1)
und 0, 6 . 10' 2cm_ 2 für die c.(2x2) ein elektrisches Feld von 2 .2 . 10' Vcm--i bzw. 9,7. 10 4 Vcm

bei Raumtemperatur . Durch dieses elektrische Feld kann die Frequenz einer mit einem Dipol-

moment gekoppelten Schwingung verschoben werden . was von Molekülen bereits als Stark-

Effekt bekannt ist [183, 98] . Die Verschiebung erfolgt unabhängig von der Riclit mg des Feldes

zu niedrigeren Schwingungsfrequenzen mit zunehmender Feldstärke . was die niedrigere Fre-

quenz für die (2x1)-Rekonstruktion durch die höhere elektrische Feldstärke erklären würde.

Bei abnehmenden Temperaturen verringert sich aufgrund der Fixierung des Ferminiveaus

die Dichte der geladenen Oberflächenzustände, wodurch die Stärke des elektrischen Feldes

reduziert und die Verschiebung des Fuchs-Kliewer-Phonons kleiner wird.

5 .2 .3 Zusammenfassung

Mit abnehmender Temperatur sinkt die freie Elektronenkonzentration in den Leitungsbändern

was eine Vergrößerung der Verarmungsrandschicht und eine tierringerung der Plasmaronen-

frequenz w zur Folge hat, . Es kommt zur Verringerung der Intensität der Anregung des

Plasmaron w- und zur Abnahme der Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks, so daß

Verluste mit geringer Intensität vom Untergrund getrennt werden können . Der optische Pho-

nonenverlust besteht bei tiefen Temperaturen nur noch aus dem optischen Oberflächen- oder

Fuchs-Kliewer-Phonon, da der Einfluß der Pla .smaronen w ± aufgrund der geringen freien
Elektronenkonzentration vernachlässigbar ist . Die Erniedrigung der Temperatur hat qualita-

tiv den gleichen Effekt wie die Verringerung der Donatorenkonzentration . Die Verlustener-

gie des Fuchs-Kliewer-Phonons ist, im Rahmen des Fehlers an der c(2x 2)- und der (2 x 1)-

Rekonstruktion gleich . Die geringe Differenz deutet auf einen sehr geringen durch die Re-

konstruktion verursachten Beitrag des Phonons, der eine Folge des elektrischen Feldes der

Überschußladungen an der Oberfläche oder der Umordnung der Ladungsträgerdichten in den

Bindungen der Oberfläche ist .

(5 .3)
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5 .3 Einfluß der Wasserstoffadsorption auf die

kollektiven Anregungen an 3C-SiC(lO)- ber c en

Durch die Adsorption von atomarem ofi wird neben der Absättigung der freien Bin-

dungen auch die elektronische Struktur u der Oberfläche beeinflußt . Die Veränderung der

Dichte der geladenen Oberflächenzustände führt zu einer Variation im Dichteprofil der freien

Elektronen an der Oberfläche, die sich in der Anregung des Plasmarons - und im Pho-

nonenverlust wPhwy, niederschlägt . Die Messungen sind für Primärenergien von 2,5 bis 80 eV

durchgeführt. worden, wobei besonders die Ergebnisse bei niedrigen Primärenergien aufgrund

der größeren Parallelimpulsüberträge und daraus folgend geringeren Informationstiefen auf

die Änderungen der Dicke der Verarmungsrandschicht und der Kompensation von Dotierstof-

fen im oberflächennahen Bereich empfindlich sind.

Diese Untersuchungen sind an der hochdotierten Probe durchgeführt worden . Aufgrund

der Terminierung der SiC(100)-Oberfläche mit einer Monolage Silizium der (2x1)- und ei-

ner Monolage Kohlenstoff der c(2 x 2)-Rekonstruktion ist ein unterschiedliches Verhalten der

Spektren in Abhängigkeit des Wasserstoffangebotes zu <r~~arten . so daß die Ergebnisse und

Diskussionen für beide Rekonstruktionen einzeln aufgeführt werden

5 .3.1 Wasserstoffadsorption an SiC(100)-(2x1)

Ergebnisse

Nach der Präparation zeigt das Beugungsbit ' hin anun Elektronen dc r SiC(100)-Oberfläche

eine (2x1)-Rekonstruktion in 2 Domänen, d

	

hall~zahtige Reflexe nach einem Wasserstoff-

angebot von 40 Langmuir (L) unscharf werd

	

Nach ei leni Angebot von 400 L wechselt die

Struktur im. LEED-Bild in eine (1x1).

In der Abbildung 5 .36 sind die hochaufgelösten Elektronenenergieverlustspektren der

reinen SiC(100)-Oberfläche mit (2x1)-Rekonstruktion der hochdotierten Probe und nach

Wasserstoffangeboten. von 1 bis 1000 L für eine Primärenergie von 4,0 eV im Bereich von

-500 bis 1500 cm-1 Verlustenergie dargestellt . Im Bereich des Phononenverlustes von 600 bis

1500 cm -1 sind die Spektren mit dem Faktor 4 verstärkt worden, um die Änderungen in der

Linienform besser erkennen zu können . Die Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks bleibt

in den Spektren für das gesamte Wasserstoffangebot bei etwa 100 cum -1 konstant, es sind

keine signifikanten Änderungen zu beobachten . Die Linienform des quasielastischen Peaks

wird jedoch asy'rmnetrischer, was nachfolgend genauer untersucht wird . Das Maximum des

Phononenverlustes befindet sich für die reine Oberfläche bei 940 cm-1 und wird mit zuneh-

mendem Wasserstoffangebot zu höheren Verlustene oben . Nach 10001, liegt es bei

einer Verlustenergie von 952 cm . Mit steigenden Wasserstoffangeboten ist auch hier eine

Zunahme der Asymmetrie in der Linienform des Phonons zu beobachten.

Um die Linienform des quasielastischen Peaks und des Phonons zu analysieren, sind in

Abbildung 5 .37 Spektren bei einer Primärenergie von 2 .5 eV (a) und 7,0 eV (b) der reinen

Oberfläche... nach 10 L und 1000 L Wasserstoffangebot dargestellt . die bei Raumtemperatur

aufgenommen worden sind . Die Halbwertsbreite des quasielatischen Peaks für die reine Ober-

fläche beträgt bei 2 .5 eV Primärenergie 140 cm 1 und bleibt für das gesamte

angebot konstant . Allerdings beobachtet man e

	

Zunahme des Untergrundes im
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H/SiC(100) (2x 1)

-500 1500

	 1	 ► 	 1	 e	 1

a

	

500 10

Verlustenergie (c -' )

Abbildung 5 .36 : HREELS-Spektren von SiC(100)-(2x1) in 2 Domänen lnit einer Primärener-

gie von 4,0 eV für die reine Oberfläche und Wasserstoffangebote bis 1000 L an der hochdotier-

ten Probe bei Raumtemperatur . Die Spektren sind im Verlustbereich von 600 bis 1500 cm 1
mit deal Faktor 4 verstärkt worden.

Bereich von etwa 250 bis 700cm -1 so daß der quasielastische Peak

	

etrlsc

wird. Außerdem. verschiebt sich die ti erlustenergie des Phononenverlustes von 936 cm -1 der
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H SiC(100)-(2x 1)

-500

	

o

	

500

	

1.500

Verlustenergie (c

Abbildung 5 .37: HREELS-Spektren bei Primärenergien von 2,5 eis' (a) und e\' (b) der

reinen SiC(100)-Oberfläche mit (2x1)-Rekonstruktion (durchgezogene Linie) . nach 10 L (ge-

strichelte Linie) und 1000 L (gepunktete Linie) Wasserstoffangebot bei Raumtemperatur.

reinen Oberfläche bis auf 952 cm -1 nach einem ~~ffangebot von 1000 L . Mit steigen-

dem Wasserstoffangebot nimmt, die Intensität des Phononenverlustes ab . Für 1000 L ist sie

nur aufgrund der Zunahme des Untergrundes höher In den Spektren mit einer Primärenergie
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von 7 eV (b) ist sogar eine leichte Abnahme in der Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks

zu beobachten, während der Untergrund im Bereich von 250 bis 700 cm -1 deutlich zunimmt.

Ebenso wie bei 2,5 eV erkennt man eine deutliche Abnahme in der Intensität des optischen

Oberflächenphonons und eine Verschiebung des Maximums von 941 cm -1 Verlustenergie bis
auf 956 cm-1 mit steigendem Wasserstoffangebot.

Das Verhalten der Halbwertsbreite für kinetische Energien der Elektronen von 2 .5 bis

7,0 eV und 80 eV als Funktion des Wasserstoffangebotes ist der Darstellung 5 .38 zu entneh-

men . Die Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks für die verschiedenen Energien bleibt

1C(1 ) - (2x1)
350

300

/A

	

0

	

041

	

. .

	

00 i

2,5 eV

-0- 4,0 eV

-- 7,0 eV

---0--80,0 eV

250

(2x 1) in 2 Domänen

	

(2x 1) diffus

100

	

0

0
10

	

100

Wasserstoffangebot (L)

Abbildung 5 .38: Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks für verschiedene Primärenergien

als Funktion des Wasserstoffangebotes.

konstant für alle Wasserstoffangebote . In diesen Messungen liegt die Halbwertsbreite des

gua,sielastischen Peaks für die hochdotierte Probe unterhalb der Werte der vorhergehenden

Untersuchungen für die reine Oberfläche (2,5 eV - 210 cm -1 ), was aus unterschiedlicher Silizi-

umbedeckungen 17 unter gleichen Präparationsbedingungen, die trotzdem noch zu einer (2 x1)

führen, und dem Einsatz der Mitlaufkorrektur der elektrostatischen Linsen des Spektrometers

folgt . Erst für Primärenergien ab 15e V stimmen die Halbwertsbreiten des quasielastischen

Peaks mit den Werten der Messungen im vorherigen Abschnitt 5 .1 überein.

Uni die Verlustenergie des Maximums des Pltononenverlustes zu untersuchen, wird die

Linienform durch ein Polynom 5 . Grades angepaßt, w ' i Abbildung 5 .39 zu erkennen ist.

Dabei sind unter (a) die Spektren der reinen SiC(100)-Oberfläche mit (2x1)-Rekonstruktion

für eine Primärenergie von 2,507 und 80 e\ ` dargestellt, unter (b) die gleichen Spektren

' Das Verhältnis der Si-LVV/('-KVV-Linie liegt für die (2x1) im Bereich von 2,2 bis 1 .8 (siehe auch Ab-

schnitt 3 .2 .2)

10

so
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HISiC(l00) ®( (2

0

	

500

	

1000

Verlustenergie (cm -1 )

Abbildung 5 .39 : Vergleich der Spektren der (2x 1)-Rekonstruktion der hochdotierten Probe

für (a) die reine Oberfläche, (b) nach Wasserstoffangebot von 1000 L mit (1 x 1)-Struktur für

Primärenergien von 2,5 eV (c) und 80 eV (d) bei Raumtemperatur.

nach einem Wasserstoffangebot von 1000 L, wobei die Oberfläche eine (lx 1)-Struktur im

LEED-Bild besitzt . Die Unterschiede zwischen der reinen und der mit \Vasserstoff bedeckten

Oberfläche sind unter (c) für 2 .5 eV und unter (d) für 80 eV herausgearbeitet worden . Im

Innenteil sind die Spektren normiert auf gleiche Intensität des Phononenverlustes zusammen

niit dem Polynom 5.Grades dargestellt . Das Maximum des Phononenverlustes befindet sich

für die reine Oberfläche bei einer Verlustenergie von 936 cm -1 (116,1 nie') fier 2,5 eV und

948 cm -1 (11E5 IneV) für 80 eV . Nach einem W,., igebot von 1000 L (b) hat sich das

Maximum für 2,5 et' Primärenergie bis auf 952 cm - (11.8 .() meV) und für 80 eV auf 956 cm -1

eV) verschoben, was genauer in Teil (c) und (d) noch einmal her €rsgearbeitet wird.

Dabei zeigen sich ebenso die Unterschiede in der Linienform des quasi schen Peaks und

des Phononenverlustes . Besonders ist dabei die stärkere Asymmetrie de, elastischen Peaks



5.3. DER EINFLUSS VON H/SIC100) AUF DIE KOLLEKTIVEN ANREGUNGEN

nach dem Wasserstoffangebot und die daraus folgende Asymmetrie des Phononenverlustes (c)

für 2.5 eV Elektronenenergie zu bemerken . Für 80 eV Elektronenenergie (d) findet man die

Zunahme der Intensität im Verlustenergiebereich um 170 cm71 nach dem Wasserstoffangebot,

was aber nicht zur Verbreiterung der elastischen Linie führt.

Das Verhalten des optischen Phonons für verschiedene Primärenergien als Funktion des

Wasserstoffangebotes ist in Abbildung 5 .40 zusammengefaßt . Der Fehler in der Bestimmung

H/SiC(100) - (2x1)
960

(2x 1) in 2 Domänen

119

O

v 1D

- 2 ,5 eV

-0-- 4,0 eV

-15,0 eV

0 80,0 eV

(2x1) diffus

116

95

950

940

935

930
10

	

100

Wasserstoffangebot (L)

Abbildung 5 .40 : Verlustenergie des Phononenverlustes wpho , für verschiedene Primärenergien

als Funktion des Wasserstoffangebotes . Der Fehler der Verlustenergie, der aus Gründen der

Übersichtlichkeit nicht eingetragen. wurde, beträgt für 15 und 80 eV ±2 c.m7 1 bei niedrigeren

Primärenergien etwa 4 cm -1

der Verlustenergie beträgt für 15 bis 8( eV maximal 2 cni 1 , für niedrigere Primärenergien

4 cm7 1 . Nach '. n <<,s.er; toffangeboten erhöht sich die Verlustenergie des Phononenverlustes

für alle Primärenergien, wobei die Differenz zwischen den einzelnen Werten mit steigender

Wasserstofiledeckung immer geringer wird . Nach einem Angebot von 1000 L Wasserstoff

beträgt die Differenz der Verlustenergien zwischen 80 eV und 2,5 eV nur noch etwa 4 cm.7 1 ..

so daß die Fehler der Bestimmung einander bereits überlappen.

Diskussion

Die Betrachtungen für die mit Wasserstoff bedeckte SiC(100)-Oberfläche mit (2x1)-Rekon-

struktion erfolgen qualitativ, da bisher noch keine Rechnungen im Rahmen der Dipolstreu-

theorie durchgeführt worden sind . Zur Unterstützung werden Messungen mit: Photoelektro-

nenspektroskopie von. Sloboshanin et al . [163 , verwendet .
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Durch die Adsorption von Wasserstoff werden an Halbleiteroberflächen in verschieden-

ster Weise die elektronischen Eigenschaften geändert [117], wobei diese in Einflüsse auf die

Bandverbiegung und die Ionisationsenergie unterschieden werden können.

• Der Wasserstoff sättigt freie Bindungen an der Oberfläche ab. Die mit den ehema-

ligen Bindungsorbitalen vorhandenen, geladenen Oberflächenzustände verschwinden,

wodurch die Bandverbiegung verändert wird.

• Bei einer von Wasserstoff gesättigten. Oberfläche kann es zur Ausbildung von wasser-

stoffinduzierten Oberflächenzuständen kommen, die ebenfalls eine Änderung der Band-

verbiegung bewirken.

• Durch die Bindung des Wasserstoffes erfolgt ein partieller Ladungsübertrag aus oder

in die Oberfläche, der mit Hilfe von ilerlegungen im Rahmen des einfachen Modells

der Paulingschen Elektronegatiii-ität veranschaulicht werden kann . Dieser Übertrag in-

duziert eine Änderung der Ionisationsenergie, die abhängig von der Bedeckung der

Oberfläche mit Wasserstoff ist.

Der Einfluß au' das Elektronenergieverlustspektnnn erfolgt über die Bandverbiegung, die

eine Veränderung der Dicke der Verarmungsrandschicht durch die Verschiebung der Grenz-

fläche bewirkt . Für höhere Angebote kann es zusätzlich zur Diffusion des Wasserstoffes in das

Volumen düs Halbleiters und zur Passivierung von Dotierstoffen kommen ..

Im Al n hllitt 5 .1 ist als Ursache für die Verbreiterung des quasielastischen Peaks die An-

regung dee Plasmarons ai - an der Grenzfläche der -V«irarnunigsrandschicht erkannt worden.

Der Phononenverlust besteht, aus dem Kombinationsverlust . ',am. L,P, denn optischen Phonon

in der Verarmungsrandschicht, und dem Piasnlaroll . Eine niedrigere Bandverbiegung ver-

ursacht eine Abna,Inne der Dicke der Verannu.ngsrandschicht und damit eine Reduzierung

der Intensität des optischen Phonons u.) 0 der Verarnnmgsrandschieht . Ebenso kommt es zur

Erhöhung der Intensität des Plasmarons w - , der Verbreiterung des quasielastischen Peaks

und daraus resultierend zu einer Verschiebung der Verluststruktur des Phonons in Richtung

höherer Verlustenergie. In den Meßdaten in Abbildung 5 .40 ist ein. ebensolches Verhalten

des Phonons L.,)p ho.n zu beobachten . Eine Erhöhung der Halbw«irtsbreite des quasielastischen

Peaks in Abbildung 5 .37 wird zwar nicht beobachtet, aber die Zunahme der Intensität in der

Peakflanke bei 250 bis 300 cm -1 deutet auf eine erhöhte Intensität des Plasmarons aig-- bei

gleichzeitiger Verschiebung zu höheren Verlustenergien hin . Aufgrund dieser Beobachtungen

erscheint plausibel, daß die Veränderungen in den . Spektren durch eine geringe Abnahme der

Bandverbiegung verursacht werden.

Die Erhöhung der Frequenz des Plasrnarons , .,)- würde nur aus einer Zunahme der freien

Elektronenkonzentration fingen . Diese Erhöhung der freien Elektronenkonzentration kann auf

die Passivierung von Akzeptoren zurückgehen, da in SiC Kompensationsverhältnisse N D /NA

bis etwa 0,9 existieren . 181 .. 155 . . Vom Silizium ist bekannt, daß Wasserstoff einen hohen Diffu-

sionskoeffizienten (D H 10-H em 2 s-1 ) für p-dotiertes Silizium [173] besitzt . . Die Passivierung

von flachen Störstellen durch die Bildung von Komplexen des Dotieratoms mit Wasserstoff ist

von verschiedenen Gruppen .126, 127. 175, 52, 118] untersucht worden, wobei eine effiziente-

re Passivierung von Akzeptoren gegenüber Donatoren ermittelt wurde . Für höhere Angebote

kann es nach der Adsorption de- ' dserstoffes zm Diffusion . von der Oberfläche ins Volumen
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kommen . Die Diffusion des Wasserstoffes in das Volumen führt zunächst zu einer Passivie-

rung der Akzeptoren und damit zu einer höheren Dichte von ionisierbaren Donatoren, was

die Dicke der Verarmungsrandschicht verringert, während die Dichte der freien Elektronen

im Volumen sich erhöht und die Frequenz des Plasmarons sich zu höheren Frequenzen

verschiebt . Die Intensität der Anregung vergrößert sich mit einer kleineren Verarmungsrand-

schicht, was die Zunahme der Intensität im Verlustspektrum im Bereich von 250 cm-1 bis

500 cm -1 trotz gleichbleibender Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks erklärt . Bei noch

höheren Wasserstoffdosen werden zt~_~f r d auch die Donatoren passiviert . Obwohl die-

se qualitative Interpretation die Ergebnisse deuten kann, sind quantitative Rechnungen zur

Bestimmung der Ladungsträgerdichteprofile und der Anpassung der Spektren notwendig.

Die Abnahme der Bandverbiegung . die aus den HREELS-Spektren folgt, wird auch durch

Untersuchungen mit Photoelektronenspektroskopie nach Wasserstoffangeboten an der nied-

rigdotierten Probe von Sloboshanin et al . 163 gestützt . Die Änderungen der Bandverbie-

gung, der Austrittsarbeit und der Elektronenaffinität sind in Abbildung 5 .41 in Abhängig-

keit des Wasserstoffangebotes zu sehen. Diese Messungen sind bei Wasserstoffangeboten von

H/SiC(100) (2X 1)
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Abbildung 5 .41: Änderung der Bandverbiegung der (2x1)-Rekonstruktion von SiC(100) als

Funktion des Wasserstoffangebotes nach Messungen mit Photoelektronenspektroskopie von

Sloboshanin et al . 1163 . Im inneren Diagramm sind die Austrittsarbeit und die Änderung

der Elektronenaffinität ;A1( in Abhängigkeit des Wasserstoffangebotes dargestellt.

20 Langmau bis 104 Langnah an einer anderen HV-Apparatur durchgeführt worden, so

die Angebote nicht direkt miteinandea verglichen werden können . Der Übergang zur (1 x 1)

erfolgte bei den HREELS-Messungen nach einem Wasserstoffangebot von 400 L, für die Mes-

sungen mit, Photoelektronenspektroskopie nach 2000 L, was einen Faktor von etwa 5 zur Folge



110 KAPITEL 5 . KOLLEKTIVE ANREGUNGEN AN 3C-SIC(1 O(1)-OBERFLÄCHEN

m die Wasserstoffangebote der beiden Apparaturen zu vergleichen.

Die Anderung der Bandverbiegung ist anhand der Differenz der Bindungsenergie der Pho-

toelektronen des Cls-Niveaus bestimmt worden (siehe auch Abbildung 2 .6), die mit Hilfe der

Messung der Fermikante einer am Manipulator angebrachten Goldfolie referenziert worden

ist . Die Änderung der Austrittsarbeit Ae wird durch die Änderung der Energie des Se-

kundärelektroneneinsatzes ESee bestimmt. Mit Hilfe der Fermienergie EF und der Energie

der Röntgenstrahlung hv kann die Austrittsarbeit e( nach folgender Gleichung bestimmt wer-

den .

= hv (Er - Eser)

Die Änderung der Elektronenaffinität Ax, die gleich der Anderung der Ionisationsenerg

Al ist, err~ chnet. sieh unter der Annahme konstanten Ferminiveaus im Volumen des

Halbleiters aus der Surnnie der Anderung der Austrittsarbeit und der Änderung der Band-

verbiegung .

_ 'fit+AV))j)

	

(5 .4)

Nach geringen Angeboten beobachtet man in Abbildung 5 .41 zunächst eine Abnahme der

Bandverbiegung und der Austrittsarbeit, während die Elektronenaffirr nach einer kur-

zen Abnahme wieder zunimmt, ab 40 L auf einem Plateau (grau unterlegt) konstant bleibt

und erst für Wasserstoffangebote größer 100 L abnimmt . In diesem Bereich durchläuft die

Bandverbiegung ein Minimum von 0,36 eV und erhöht sich danach schrittweise wieder . Ab

c twa 200O L ist ein konstantes Verhalten bei . etwa 0,47 eV zu beobachten . Diese Beobachtungen

decken sich nicht vollständig mit den Ergebnissen der Elektronenenergieverlustspektroskopie,

besonders das Minimum. in . der Bandverbiegung konnte nicht gefunden werden . Obwohl die

beiden Proben in den HREELS-Anpassungen für die reine Oberfläche sehr ähnliche Band-

verbiegungen zeigen 18 . erwartet man eine gewisse Dotierabhängigkeit der Bandverbiegung
beim Wasserstoffangebot.

Die Änderungen der Ionisationsenergie 1 in Abbildung 5.41 sollen an

diskutiert werden, das von -Mönch [118 bereits erfolgreich für das Wasserstoffangebot an der

Si(100)-Oberfläche verwendet wird und in Abbildung 5 .42 dargestellt ist . Durch die Adsorpti-

on von atomaren Wasserstoff kommt es zur Ausbildung einer Dipolschicht (b - . (5 + ) aufgrund

des partiellen Elektronentransfers von Siliziurn zu den Wasserstoffatomen . Die Dipolschicht

verursacht eine Zunahme der Ionisationsenergie, die durch die Relaxation des asymmetrischen

Dieners (A+) der Si(100)-Oberfläche in eine symmetrische Form überkompensiert wird . Dar-

aus folgt mit zunehmender Wasserstoffbedeckung für die Si(100)-Oberfläche eine Abnahme

der Ionisationsenergie . Im Fall der SiC(100)Oberfläche mit (2x 1)-Rekonstruktion ist der

Beitrag durch die Relaxation der Siliziumatome nicht . bekannt . Der Elektronentransfer vom

Silizium zum Wasserstoff erzeugt ebenfalls eine Zunahme der Ionisation

	

rgie.

Die Anderung der Ionisationsenergie durch die Ausbildung einer Dipohchicht der Dichte

Ndip reit einem Dipolmoment p , welches senkrecht zur Oberfläche orientiert . berechnet

sich im Rahmen der Paulingschen Elektronenafivität 118]:

Co

	

dip
o

o) = Sq eo ddip sin(o)

(5 .5)

(5 .6)

''Siehe auch Abschnitt 3 .1
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(a) WS i( 1 00)
Si(100) - (2x1) Si(100) (2x1) : 1H

	

Si(100)

	

: 2H
8-

A-

	

A-
A-

	

A-

Uberkompensation des Ladungstransfers von Silizium in Wasserstoff (&',ö - )

durch Aufhebung der Rekonstruktion, (A', A -) - Abnahme von 1

(b) H/SiC(100)
SiC(100) (2x1) SiC(100) (2x1) : IH SiC(100) - (1x1) : 2H

28

25
A ss

Si
c
Si

d2

- Elektronentransfer von Silizium in Wasserstoff (c ' ,F -) - Zunahme von 1
- unbekannter Einfluß auf die Ionisationsenergie 1 durch Aufhebung

der Rekonstruktion (A)

Abbildung 5 .42 : Modelle für den Elektronentransfer durch Adsorption von Wasserstoff an der .

Si(100)- (a) [118] und SiC(100)-Oberfläche (b) mit (2x1)-Rekonstruktion.

Das Dipohnoment, setzt sich zusammen aus dem Ladungstransfer Aq,

0, l.(XA Ab- + 0,035(X A XB ) 2	5 .7

der aus den Elektronegativitäten X4 und `i. F3 der Bindungspartner berechnet wird, und

der Dipollänge ddip, die sich aus der Summe der kovalenten Radien der Elemente A und
B ergibt . Mit den aus Tabelle 5 .2 entnommenen kovalenten Radien von 1,17A für Silizium

und 0,32A für Wasserstoff und den Werten der Elektronegativität kann der Ladungsüber-

trag pro adsorbiertem Wasserstoffatom mit, 0,05 Elektronen vom Silizium in Richtung des

Wasserstoffes berechnet werden . Eine vollständig mit einem Wasserstoffatom je Silizitmia-

Atom Elektronegativität kovalenter Radius

Si L9 1J7

H 9 9 0 .32

C 2,55 0 .77

Tabelle 5 .2 : Elektronegativitäten und kovalente Radien von Silizium, Wasserstoff nd i t 1-

lenstoff .
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tom ry (Monohydrid) bedeckte SiC(100)-Oberfläche mit Berücksichtigung der Neigung der

SiH-Bindung erzeugt eine Zunahme der Ionisationsenergie um 0,696 eV . Bei einer mit einem

Dihydrid abgesättigten Oberfläche verdoppelt sich entsprechend der Wert . Da Silizium an

der Oberfläche an Kohlenstoff gebunden ist, der elektronegativer als Silizium ist, wird die

durch den Ladungstransfer verursachte Zunahme der Ionisationsenergie geringer sein.

Dennoch ergibt sich eine Diskrepanz zum Experiment, in dem die Ionisationsenergie

um 0,2 eV nach Wasserstoffangeboten von 2000 L abnimmt . Dies kann, wie im folgenden

verdeutlicht wird, durch Atzreaktionen an der Oberfläche erklärt werden . In den. STM-

Untersuchungen der (2x1)/c(4x2)-rekonstruierten SiC(100)-Oberfläche [164, 157, 133, 37

sind auf der Oberfläche viele Defekte wie z .B. fehlende Si-Dimere und überschüssige Si-Atome

auf der Oberfläche zu erkennen . Das deutet darauf hin, daß neben Ladungstransfer zwischen

den Silizium- und Wasserstoffatomen Defekte einen Einfluß auf die Ionisationsenergie haben.

Ein Modellvorschlag für die Adsorption von Wasserstoff, der auf der Änderung der Band-

verbiegung, der Austrittsarbeit und der Ionisationsenergie des Halbleiters und den beobach-

teten Adsorbatschwingtingen beruht, ist in in Abbildung 5 .43 dargestellt . Die reine SiC(100)-

( ) (2x 1) rein (ii)20LH 2 (iii) 100 L H 2
N

(iv) 2000 L H,

(a) Bänderverlauf an der Oberfläche

SiC(100) - (2x1)

	

SiC(100) - (2x1) : 1H

	

SiC(100) - (2x1) : 1H

	

SiC(l00) - (1x1) : 2H

Defekte
(z.B . fehlende Si-Dimere)

(b) Schematische Darstellung der Prozesse an der Oberfläche

Abbildung 5 .43: Schematische Darstellung der Änderung der Bandverbiegung, der Austritts-

arbeit und der Elektronenaffinität (a) und Modelle (b) für das Adsorptionsverhalten von.

Wasserstoff an der SiC(100)-Obe

te mit (2x 1)-Rekonstruktion wird durch Defekte stabilisiert:, was zur Fixierung des

Fermiui zaus an der Oberfläche von 1,5 eV oberhalb des Valenzbandmaxinmms und zur ha-

19 Der Nachweis der "Terminierung der (2x1)-Rekonstruktion der Si('(100)-Oberfläche erfolgt durch den

Nachweis der SiH,.-Streckschwingung (x = 1, 2) in 'Kapitel 6 . F'ür höhere Angebote (> 40 L) wird auch die

CH-Streckschwingung beobachtet .
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hen Bandverbiegung von 0, i eV führt (i) . Nach dem Angebot von 20 L Wasserstoff, das für die

HREELS-Untersuchungen etwa 4 L entspricht, kommt es nur zu einer geringfügigen Abnah-

me der Austrittsarbeit, der Bandverbiegung und der Ionisationsenergie (ii) . Der Wasserstoff

adsorbiert zunächst mehr an Defekten als am Silizium, was zunächst eine Abnahme der Ioni-

sationsenergie verursacht . Erst nach Wasserstoffangeboten von 100 L (etwa 20 L für HREELS)

nimmt die Bandverbiegung auf 0,37 eV ab, was durch eine starke Zunahme der Ionisations-

energie infolge der hohen Bedeckung der Oberfläche mit Wasserstoff (Si-H) erklärt werden

kann (iii) . Aus den Rechnungen von Sabisch et al . 146 - folgt eine vernachlässigbare Dimerisie-

rung der Si-Atome der Oberfläche, so daß bei einer Adsorption von Wasserstoff die Änderung

der Ionisationsenergie zum großen Teil aus der Zunahme durch den Elektronentransfer vom

Silizium zum Wasserstoff besteht, während die Änderung der Rekonstruktion nur einen klei-

nen Beitrag liefert . In diesem Bereich (iii) des Wasserstoffangebotes bei etwa 40 L (^s 200 L

PES) ist erstmalig die CH-Streckschwingung 20 nachweisbar, deren Ladungsübertrag entge-

gengesetzt zum Silizium gerichtet ist, da. Kohlenstoff eine Paulingsehe Elektronegativität von

2,55 besitzt und somit elektronegativer als «ff (22) ist . Durch zunehmende Bildung

von CH für zunehmende Wasserstoffangebote reu' ziert sich daher die Ionisationsenergie wie-

derder (iv) . In den LEED-Bildern wird parallel der f tiergang der (2x1)-Rekonstruktion in eine

(1 x 1) beobachtetet, während die Intensität der CH-Streckschwingung steigt, was auf ein

Atzen des Siliziums an der Oberfläche deutet . Zur Bestätigung dieses Modells müssen die

Atzprozesse an der Oberfläche mit Hilfe der Desorptionsspektroskopie nachgewiesen werden.

5 .3 .2 WasserstoffadsmTtion an SiC(100)-e(2x2)

Ergebnisse

Nach der Präparation zeigt das Beugungsbild langsamer Elektronen der SiC(100)-Oberfläche

eine c(2x2)-Struktur, die nach Wasserstoffangeboten von 40Langmuir (L) diffus wird und

nach 400 L in eine (1 x 1) wechselt.

In Abbildung 5 .44 sind die Elektronenenergieverlustspektren der reinen SiC(100)-Oberfläche

nit c(2x2)-Rekonstruktion der hochdotierten Probe und nach Wasserstoffangeboten von 1

000 L für eine Primärenergie von 4,0 eV im Bereich von -500 bis 1500 cm- a Verlustener-

gie dargestellt . Im Bereich des Phononenverlustes von 600 bis 1500 cm -1 sind die Spektren

mit derer Faktor 4 verstärkt worden . Die Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks nimmt

von 1.98 crn-1 (24,5 meV) für die reine Oberfläche nach 1 L Wasserstoffangebot, auf 255 cm -1

(31 .6 aneV) zu . Mit stei : den \Wasserstoff`angeboten nimmt die Halbwertsbreite des quasiela-

stisehen Peaks schritt ,

	

.~ und erreicht. nach einem Angebot von 1000 L einen Wert von

88cm (10,9meV) . was unterhalb des Wertes d.er reinen SiC(100)-Oberfläche mit (2x1)-

Rekonstruktion liegt . Das Maximum der Intensität des Phononenverlustes befindet sich bei

einer Verlustenergie von 956 cm -a (118,5 meV) und verändert sich nicht in Folge der Was-

serstoffangebote . Trotz der starken Abnahme der Halbwertsbreite bleibt . die asymmetrische

Linienform des Phononenverlustes erhalten.

Zur Analyse der Linienform des quasielastischen Peaks sind in Abbildung 5 .45 die Spek-

tren für 2 .5 eV und 7.0 eV Primärenergie der reinen SiC(100)-Oberfläche mit e(2 x 2)-Rekon-

2 °Siehe auch Kapitel 6 .
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H/SiC(100) - c(2x2)

-500

	

0

	

500

	

1500

Verlustenergie (cm )

Abbildung 5 .44: HREELS-Spektrfn von SiC(100)-c(2x2) mit einer Primärenergie von 4,0eV'`

für die reine Oberfläche und Wasserstoffangebote bis 1000L an der hochdotierten Probe bei

ntemperatur.

strulztian (durchgezogene Linie) lind nach t 'asserstoffangebot.en von 1 Langmuir (gestrichel-

te Linie) .. 40 L (punktierte Linie) und 1000 L (str . punktierte Linie) dargestellt . Für eine

	

Primärenergie vors 2 .5 eV erhöht sich nach einem

	

odangehot von 1 L die Halbwerts-
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H/SiC( 100)-c (2x2

Abbildung 5 .45 : HREELS-Spektren für Primärenergien von 2,5 eV und 7 .0 eV der reinen

SiC(100)-Oberfläche mit c(2x2)-Rekonstruktion und nach Wasserstoffangeboten von 1 L . 40 L

und 1000 L bei Raumtemperatur.

breite des quasielastischen Peaks von 300 cm -1 (37 .2 n1eV} auf 340 cm -1 (42,2 meV) . Gleich-

zeitig verschiebt sich die Verlustenergie des Phononenverlustes von 956 cm-1 (118,5 meV) auf

976 cm -1 (121,0 meV) . Mit steigenden Wasserstoffangeboten reduziert sich die Halbwertsbrei-

rein - c(2x2)

1L

40 L c(2x2) diffus

000 L - (1x1)

:ce

0

	

500

	

10

Verlustenergie @-»
-500 1500
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te des quasielastischen Peaks schrittweise . Sie fällt nach 40 L unter den Wert der reinen Ober-

fläche und erreicht bei 1000 L schließlich ihr Minimum mit 130 cm -1 (16,1 meV) . Im Bereich

von 250 bis 500 cm-1 Verlustenergie läßt sich die Zunahme des Untergrundes zwischen 40 und

1000 L Wasserstoffangebot ausmachen . Für eine Primärenergie von 7 .0 eV fallen aufgrund des

kleineren Parallelimpulsübertrages (I H und der daraus folgenden größeren Informationstiefe die

Änderungen in der Halbwertsbreite wesentlich geringer aus als für die Spektren mit 2,5 eV . Im

Bereich der Verlustenergie für das Plasmaron w._ bei etwa 170 cm -1 läßt sich. nur eine geringe

Zunahme der Intensität im Spektrum beobachten, die mit steigenden Wasserstoffangeboten

unter die Werte des Spektrums der reinen Oberfläche finit c(2x2)-Rekonstruktion fällt . Der

Phononenverlustpeak befindet sich für die reine Oberfläche bei 954 crn_ 1 . Die beobachtete

Verschiebung zu 957 cm- 1 beruht auf der Änderung der Linienform des Verlustes.

Das Verhalten der Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks ist als Funktion des Wasscr-

stofangebotes für verschiedene Primärenergien in Abbildung 5 .46 zu erkennen . Für Prinmärener-

HlSiC(100) -c(2x2)
. . . . 1

	

r

	

. . T 1

c(2x2) diffus

350

300

250

200

150

100

.11

- - 2 .5 eV

-!- 4,0 eV

-4- 5,0 eV

- - 7,0 eV

- 80.0 eV

30

v

1)

10

1

40

v- v

50

	 ®w_ 0

1000,/0

Abbildung 5 .46: Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks für verschiedene Primärenergien

als Funktion des Wasserstoffangebotes an SiC(100)-c(2x2).

giere von 2,.5 eV bis 5 eV ergibt sich zunächst. eine starke Zunahme der Halbwertsbreite des

quasielastischen Peaks, die dann schrittweise bis auf einen Minimalwert nach Angeboten von

1000 Langnuir abfällt . Mit steigender Primärenergie nehmen die Änderungen der Halbwerts-

breite des quasiela.stischen Peaks ab, die ab 15 eV nicht mehr z11 beobachten sind . Für höhere

Primärenergien. ist . in den Spektren nur noch ein€ Zunahme der Flanke des quasielastischen

Peaks zu finden.

Für die Verlustenergie des Phonons wir ,. .. die durch die ?anpas- 1 ; cles Maximums mit

einem Polynom 5 . Grades ermittelt worden sind,, ist außer für die liess ngen bei 2,5 eV kein



5.3. DER EINFLUSS VON H/SIC(100) AUF DIE KOLLEKTIVEN ANREGUNGEN 11 i

systematisches Verhalten in Abhängigkeit von der Primärenergie und des Wasserstoffangebo-

tes gefunden worden . Die Werte für die Verlustenergie des Maximums des Phononenverlustes

streuen um den Mittelwert bei 956 cm 1 (118,5 meV) mit einer Standardabweichung a von

5 cm-1 .

Diskussion

Die Spektren der c(2 x 2)-rekonstruktierten SiC(100)-Oberfläche mit C-Terminierung, was an-

hand der Eigenschwingungen des adsorbierten Wasserstoffes im nachfolgenden Kapitel nach-

gewiesen wird, zeigen ein vollständig anderes Verhalten nach der \Vasserstoffbegasung als

die Si-reiche (2x 1)-Rekonstruktion. Für diese Experimente erfolgt die Auswertung ebenfalls

qualitativ und wird durch Untersuchungen mit Photoelektronenspektroskopie untermauert.

Die Veränderungen in den Spektren als Folge des Wasserstoffangebotes betreffen beson-

ders die Linienform des quasielastischen Peaks, die durch die Anregung des Plasmarons

bestimmt wird . Die reine Oberfläche mit c(2 x 2)-Rekonstruktion hat, wie aus den Messungen
des Unterkapitels 5 .1 zu entnehmen ist, eine Dichte der geladenen Oberflächenzustände von

Qss = 1,8 - 10 1.2 cm 2 , eine Bandverbiegung von 0,15 eV und eine Dicke der Verarmungs-

ranclschicht von 80A . Die starke Zunahme der Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks

nach einem Wasserstoffangebot von 1 Langmuir, die in den Spektren der Abbildungen 5 .44
und 5 .45 und in Abbildung 5 .46 für niedrige Primärenergien zu erkennen ist., erfolgt durch

eitre Erhöhung der Intensität des Plasmarons w_ aufgrund der Abnahme der Dicke der Ver-

armungsrandschicht . Daraus folgt eine Verringerung der Dichte der negativ geladenen Ober-

flächenzustände und der Bandverbiegung . Die Dichte dieser negativen U berschußladungen
wird vermutlich durch Defekte an der Oberfläche, z .B . überschüssigen Kohlenstoff, verur-

sacht, die durch. die Adsorption geringer Mengen von Wasserstoffatomen gesättigt werden ..

Durch die stärkere Anr egung des Plasmarons w - für niedrige Primärenergien verschiebt sich

das Maximum des Phononenverlustes i

	

ag höherer Energie, was jedoch mir in den

Spektren für 2,5 eV beobachtet wird.

Für höhere Wasserstoffangebote nimmt die Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks

schrittweise ab und fällt sogar auf einen Wert unterhalb der reinen SiC(100)-Oberfläche mit

(2x 1)-Rekonstruktion ab . Die damit verbundene Abnahme der Intensität des Plasmarons w

wird durch eine Vergrößerung der Verarmungsrandschicht aufgrund der Erhöhung der Dichte

der geladenen Oberflächenzustände und daraus folgend der Bandverbiegung verursacht . Nach

einem Wasserstoffangebot von 40() L beträgt die Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks

im Spektrum der c(2 x2)-Rekonstruktion 90 cm -1 (11,2 meV) für 4 eV, der Wert 21- für die reine

(2x 1) lautet 104 cm-7 (. 12,9 meV) . Diese Werte deuten auf vergleichbare Bandverbiegungen

zur (2x1)-Rekonstruktion von ti 0, 65 eV hin . Ebenso besteht die Möglichkeit der Zunahme

der freien Elektronenkonzentration, die zu einer Erhöhung der Verlustenergie des Plasmarons

w führt . Die größere Plasmaronenfrequenz w- bewirkt die Erhöhung des Untergrundes bei

einer gleichzeitigen Verringerung der Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks durch die

Trennung der Linie der Ono seil reflektierten Elektronen vom Plan r ron. Die Ursache der

höheren freien Elektronenko nzentration kann in der Diffusion de

	

rAoffes in das Voll).-

men des Halbleiters bei höheren Angeboten und der elektrischen . Pas-

	

-on Störstellen

2 ~Bie Halbwertsbreiten sind den Abbildungen 5 .36 und 5 .44 entnommen .
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durch Bildung von Komplexen liegen . In 3C-SiC sind die Donatorstörstellen durch tiefe Ak-

zeptoren teilweise kompensiert (ND/NA ti 0.3 - 0, 9 - 181, 155 ) . Akzeptoratome binden den

Wasserstoff stärker als Donatoratome [126. 127, 175, 52, 118, so daß sie in einer größeren

Rate passiviert werden. Damit steht eine größere Dichte von Donatoren zur Verfügung, was

eine höhere freie Elektronenkonzentration zur Folge hat . Für noch höhere Wasserstoffdosen

werden auch Donatoren verstärkt passiviert.

Das Verhalten der Bandverbiegung, das mit Hilfe der Elektronenenergieverlustspektren

qualitativ abgeschätzt werden kann, ist auch in den Photoelektronenspektroskopietnessttngen

von Sloboshanin et al . 163 - in Abbildung 5 .47 zu finden. deren Wasserstoffangebote anhand

der Änderungen innerhalb des LEED-Bildes mit den HREELS-Messungen verglichen wer-

den. Der Übergang von der c(2 x2) zur (1 x 1) erfolgt für die HR EELS-Untersuchungen nach

S1 (1 0) - c(2x2)

o,o
0,20 c(2x2)

	

(Ixt)
5,2 -0,1

5,1 -0 ,2

-0,3
0,15 4,9 d

	

Austrittsarbeit X 0,133 eV-0,4 4
4,8

Q -0 .5
4,7

0 .6
0,10 4,6 ,

Ingo
offangebot(L)

0,05

- 0,02 eV c(2x2)

	

(1x1

.10,00
0

	

10

Was serstoffangebot (L)

Abbildung 5,47 : Anderung der Bandverbiegung der c.(2x2)-Rekonstrukth von SiC(1( 0) als

Funktion des Wasserstoffangebotes nach MI

	

nmen mit Photoelektrot

	

oektroskopie von

Sloboshanin et al . 163

der Elektronenaffinität l in. Abhängigkeit des V

100

	

1000

, Im inneren Diagramm -

	

die Austrittsarbeitend die Anderung

)ffangebotes dargestellt.

einem Wasserstoffangebot von 400L, für die PES- .viessu

	

2000L, so daß der Um-

rechnungsfaktor wie auch im Fall der (2>< 1)-Rekonstruktion etwa 5 beträgt . Bereits nach

sehr geringen Wasserstoffangeboten von 10 L,.

2 L, nimmt die Bandverbiegung sehr stark ab und e

0,02 eV, was fast. Flach.bandbedingungen entspricht . Fiir höhere Wasserstoffangebote erhöht

sich der Wert der Bandverbiegung und erreicht : nac ebot von 4 . 10 4 L einen Wert

von 0,12 eV . Die Austrittsarbeit <1? und die Anderung der Elektronenaffinität :5 ,. die im

Innenteil der Abbildung zu erkennen sind, nehmen mit steigendem Wasserstoffangebot ab.

-rieht im HREELS-Experime

bei 50 Langmuir ihr Minimum von
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Während die Austrittsarbeit ihr Minimum bereits nach 200 L erreicht und konstant bleibt,

mt die Elektronenaffinität X und damit auch die Ionisationsenergie 1 nach einer möglichen

Plateauphase um 400 L mit höheren Angeboten weiter ab . Die Veränderungen in der Band-

verbiegung stimmen qualitativ mit aus den HREELS-Spektren (siehe Abb . 5 .44) gewonnenen
Aussagen überein . Die starke Abnahme der Halbwertsbreite der Linie der elastisch reflektier-

ten Elektronen für Angebote von 400 L weist auf eine stärkere Zunahme der Bandverbiegung

, als in den Photoelektronenspektroskopiemessungen ermittelt worden ist.

Die Adsorption von Wasserstoff ist auch auf dieser Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche

an einen Ladungsübertrag zwischen dem Wasserstoff und Kohlenstoff gebunden . Mit Hilfe

der Paulingschen Elektronegativitäten von Wasserstoff und Kohlenstoff 21 kann der partielle

Ladungstransfer von 0,06 Elektronen aus den Wasserstoffatomen in die C-Atome der Ober-

fläche nach Gleichung 5 .7 berechnet werden . Aus diesem Wert und den kovalenten Radien

der Atome 2 ' wird das statische Dipolmoment einer CH-Verbindung zu 1,09 e 0 Ä bestimmt.

Die Anderung der Ionisationsenergie, die durch den Ladungstransfer hervorgerufen wird, be-

trägt für eine vollständig mit einem Monohydrid bedeckte, C-terminierte SiC(100)-Oberfläche

-1,225 eV ohne Berücksichtigung des Winkels zwischen der Oberfläche und dem Richtun .-

vektor der Verbindungslinie zwischen dem . Kohlenstoff und dem Wasserstoffatom. Die

Winkel hat nach den Berechnungen von Dyson 43] einen Wert von 55°, woraus eine effektive

Anderung der Ionisationsenergie von -1,0 eV folgt . Durch die Bildung eines Dihvdrides kommt

es zur Verdopplung des Wertes ohne Berücksichtigung des Bindungswinkels.

Das Modell des Transfers von Elektronen vom Wasserstoff zum Kohlenstoff gibt qualitativ

vollständig die Abnahme der Ionisationsenergie wieder, was in Abbildung 5 .48 dargestellt ist.

In der Abbildung werden ebenso die Austrittsarbeit und die Werte für die Bandverbiegung

(a) sowie eine schematische Darstellung der Adsorptionsprozesse an der Oberfläche (b) ge-

zeigt . Die reine SiC(100)-Oberfläche mit ('(2>< 2)-Rekonstruktion (i) hat eine geringe Dichte

von Defekten, die bereits nach einem geringen Angebot durch die Adsorption von Wasserstoff-

atorn n (ii) gesättigt sind, was zur Abnahme der Bandverbiegung und der Ionisationsenergie.

führt . Die Ionisationsenergie nimmt mit steigenden Wasserstoffangeboten unter Bildung eines

Monohydrids ab. Das angedeutete Plateau nach etwa 400 L ( 80 L - HREELS) kann aus der

möglichen Sättigung der Kohlenstoffatome an der Oberfläche (iii) mit einem Monohvdrid 22

folgen . Die weitere Abnahme der Ionisationsenergie (iv) nach höheren Wasserstoffangeboten

kann durch die Bildung eines Dihydrides 22 und den resultierenden Ladungstransfer erklärt

den . Die Gesamtänderung der Ionisationsenergie beträgt nur -0,772 eV, obwohl aus dem

Ladungstransfer durch ein Monohydrid ein Wert von -1,0 eV bzw . bei einem Dihydrid

-2,0 eV folgen. würde . Diese Differenz kann aufgrund des zusätzlichen. Ladungstransfers beim

Wechsel der Bindung der Kohlenstoffatome im Dimer berücksichtigt werden. Die sp-Bindung

zwischen den C-Atomen im Dinier wandelt, sich nach der Adsorption eines Wasserstoffatoms

in eine sp2-Bindung unter Vergrößerung des Bindungsabstandes um, was durch Craig und

Smith 30] theoretisch berechnet wird . Für höhere Wasserstoffangebote kommt es, wie im

nachfolgenden Kapitel gezeigt wird, zur Ausbildung eines Dihvdrides an der Oberfläche und

zur Ilelaxation der C-Atome in ihre L'olunnenposition, wodurch sieh die c(2x2)-Struktur im

21 Diese Werte sind in "Tabelle 5 .2 zu finden.

22Die Modelle für das Mono- und Dihydrid werden in

	

Bild g6.12 im Kapitel . .~zibronische Anregungen

an SiC(100)-Oberflächen" vorgestellt .
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(a) Bänderverlauf an der Oberfläche

(b) Schematis(he Darstellung der Prozesse an der Oberfläche

(i) c(2x2) rein

	

(ii) 20 L H,

CBM

Fermi

VBM

SiC(100) c(2x2)

	

SiC(100) - c(2x2):

Defekt
(z .B . C-Atom)

H SiC(i00) - c(2x2) : 2H

diffus

SiC(100) - (1x1) : 2H

Abbilde

gie

5 .45: Entwicklung der Bandverbiegung . Austrittsarheit 712(1 der lonisationsener-

igkeit des \\asserstoffangebotes (a) und Modelle (b) für die Adsorption des

Stoffes an der SiC(100)-Oberfläche

LEED-Bild in eine (1 x 1) umwandelt . Das zusätzliche tt asserstoffatom verursacht eitle w(

tere Abnahme der Ionisationsenergie, die aufgrund des entgegengesetzten Ladungstransf.

durch die Geometrieänderung teilweise kompensiert wird.

5 .3 .3 Zusammenfassung

Für die (2x 1)-Rekonstruktion kann mit zunehmenden Wasserstoffangeboten in den HREELS-

Spektren eine Verschiebung des Phononenverlustpeaks zu höheren Verlustenergien beobac .h-

werden, die auf eine geringe Abnahme der Bandverbiegung hindeutet . Fiir Wasserstoff-

ebote von mehr als 400 L wird die Zunahme der Intensität in der Flanke des quasiela-

Peaks durch die erhöhte Anregung des Plasmarons bei gleichzeitiger Verschie-

bung zu höheren Verlustenergien verursacht . Die größere Plasmaronenfrequenz ist auf ei-

ne Erhöhung der Konzentration . der freien Elektronen der Leitungsbänder zurückzuführen.

Die größere Elektronenkonzentration läßt sich durch Diffusion des Wasserstoffes ins Volle

von SiC und bevorzugte Passivierung von Akzeptoren erklären, die bei Kompensations-

verhältnissen (_VIA /NA » von 0 ..3 bis 0,9 neben den Donatoren vorhanden sind, Durch Untersu-

chungen mit. Photoelektronenspektr)skopie werden die d Aassagen der HREELS-

Unttersuchungen über die Bandverbiegung bestätigt, wobei gier Anstieg der Bandverbiegung

nach dem Durchlaufen eines Minimums in den HREELS-Spektren nicht beobachtet, werden
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kann . Die Abnahme der Ionisationsenergie, die durch den Ladungstransfer erklärt werden

kann, und die Konstanz der Bandverbiegung für geringe Angebote folgen aus der Adsorption

von Wasserstoff an Defekten . Mit, zunehmenden Wasserstoffangeboten steigt die Ionisations-

energie durch den Elektronentransfer vom Silizium in die Wasserstoffatome . Nach höheren

Angeboten sinkt die Ionisationsenergie aufgrund des Ätzens der Siliziumatome durch ato-

maren Wasserstoff, da die sich darunter befindenden Kohlenstoffatome nach Adsorption von

atomarem Wasserstoff einen Elektronentransfer von den Wasserstoff- in die Kohlenstoffatome

bewirken.

Für die c(22)-Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche der hochdotierten Probe ist mit

HREELS-Unteruchungen und Photoelektronenspektroskopiedaten für niedrige Wasserstoff-

angebote eine Abnahme der Bandverbiegung bis auf etwa Flachbandbedingungen ermittelt

worden, was sich in der starken Zunahme der Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks zeigt.

Nach höheren Angeboten nimmt die Bandverbiegung wieder zu, was durch die Abnahme der

Halbwertsbreite des elastischen Peaks in den Elektronenenergieverlustspektren deutlich wird.

Die Abnahme der Ionisationsenergie wird durch den Elektronentransfer von den a,dsorbierten

Wasserstoffatomen in die Kohlenstoffatome der Oberfläche verursacht, die durch die Ände-

rung der Geometrie der Oberfläche teilweise kompensiert wird . Um mit HREELS neben den

qualitativen noch quantitative Aussagen treffen zu können, sind Anpassungsrechnungen im

Rahmen der Dipolstreutheorie notwendig .
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Kapitel 6

Vibronische Anregungen an

"(UM-Oberflächen

In diesem Kapitel werden die vibroniscllen Anregungen der reinen und mit `'Wasserstoff be-

deckten SiC(100)-Oberfläche mit (2x1)-Rekonstruktion in 2 Domänen und c(2x2)-Rekon-

struktion der hochdotierten Probe bei Raumtemperatur und der niedrigdotierten Probe bei

tiefen Temperaturen behandelt . Im Vordergrund steht dabei die schwingungsspektroskopische

Charakterisierung der Wasserstoff-Substratatom-Schwingungen.

6 .1 Schwingungen der reinen SiC(100)-Oberfläche

bei tiefen Temperaturen

6 .1 .1 Ergebnisse an der (2x 1)- und der e(2><2)-Rekonstruktion

Die Messungen bei tiefen Temperaturen sind an der niedrigdotierten Probe durchgeführt

worden, um ein sicheres „Ausfrieren" der freien Elektronen zu erreichen und weitere durch

die Plasmonenverluste verborgene Strukturen sichtbar zu machen. In Abbildung 6 .1 sind

die Elektronenenergieverlustspektren für die reine 3C-SiC(100)-Oberfläche mit (2x1)- (a)

und c(2><2)-Rekonstruktion (b) der niedrigdotierten Probe und nach Wasserstoffangebo-

ten von 400 L mit (1 x 1)-Struktur dargestellt . Die Messungen sind mit einer Primärener-

gie von 2,5 eV bei einer Probentemperatur von 35 K durchgeführt worden . Die Halbwerts-

e des Peaks der elastisch reflektierten Elektronen beträgt 44 ein -1 (5,5 meV) für die

reine, (2>< 1)-rekonstruierte Oberfläche und 55 cm -1 (6,8 me') für die mit Wasserstoff be-

deckte Oberfläche mit (1x1)-Struktur . Die Flanke des elastischen Peaks ist auf der Ver-

lustseite immer noch leicht asymmetrisch, was durch die Restanregung des Plasmarons ui-

verursacht wird . In den Spektren der reinen Oberfläche erkennt man irn 50fach verstärk-

ten Teil des Spektrums eine weitere Verluststruktur bei etwa 625 cm -1 (77,5 me.V), die nach

dem Wasserstoffangebot verschwindet . In den Spektren der c(2x2)-Rekonstruktion der reinen

SiC(100)-Oberflüche unter (b) beträgt die Halbwertsbreite des Peaks der elastisch reflektierten

Elektronen 44 cm -1 (5,5 meV) und 48 cm-1 (6,0 meV) nach Wasserstoffangeboten von 400 L.

Im 50fach verstärkten Teil sind für die c(2x2)-Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche bei

243 cm

	

und 687 cm --t zusätzliche Verluststrukturen zu beobachten . die nach Wasserstoff
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SiC(100) - niedrigdotiert

0

	

200

	

400

	

600

	

800

Verlustenergie (cm

Abbildung 6.1 : HREELS-Spektren der reinen SiC(100)-O' E ~~ ' r der niedrigdoticrten Pro-

be für die (2x1)-Rekonstruktion (offene Kreise) und nach > :sserstoffangeboten von 400L

(gefiillte Kreise) für eine Primarenergie von 2 .6 e\' bei 33K.

angeboten von 400 L und dem Wechsel des LEED-Bildes in eine (1 x 1)-Struktur nicht, mehr

nachweisbar sind .
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6 .1 .2 Diskussion

Es ist anzunehmen, daß es sich bei den zusätzlichen Verluststrukturen, die nach den Was-

serstoffangeboten nicht mehr beobachtet werden können, um sogenannte, .,zurückgefaltete"

akustische Phononen handelt . Wird durch ein Adsorbat oder durch eine Rekonstruktion ei-

ne periodische Überstruktur verursacht . so wird ein Punkt in der Oberflächenbrillouinzone

aufgrund der neuen Symmetrie der Rekonstruktion neuer F-Punkt . Damit können die aku-

stischen Phononen dieses Punktes auch in der spekularen oder spiegelnden Geometrie mit

HREELS beobachtet werden.

Für die (2x1)-Rekonstruktion wird durch die Verdoppelung des Einheitsvektors im Real-

raum in (110)- bzw . in der um 90° gedrehten Domäne (110)-Richtung der zugehörige, re-

ziproke Gittervektor in .110 - und 110-Richtung halbiert . Ein akustisches Phonon, das am

Zonenrand im ehemaligen X-Punkt durch Einstellung des Parallelimpulsübertrages der Elek-

tronen am Spektrometer angeregt werden konnte, ist nun auch im Zonenzentrum am F-Punkt

meßbar . Die Rückfaltung des Phonons ist in Abbildung 6 .2 durch den Pfeil angedeutet . Glei-

(2x 1) in 2 Domänen

	

c(2x2)

[011]

(M)

( X )
r

[110]

Gitterkonstante : a = 4,36 Ä = 0,72 Ä -

N=0,51 Ä. `

Abbildung 6.2 : Oberflächenbrillouinzone der (2x 1)-Rekonstruktion in 2 Do näher

Linie) und der c(2 x 2)-Rekonstruktion mit Impulsübertrag.

ches gilt für die c(2 x2)-Rekonstruktion, wobei in diesem Fall der ehemalige 11-Punkt in den

F-Punkt zurückgefaltet wird . Die beiden reziproken Gittervektoren zu den beiden Punkten.

in der Oberflächenbrillouinzone lauten . 0 .72 -1 (FM) und 0,51A - (FX).

Es wird angenommen, daß es sich beim niederenergetischen Verlust um die Ravieighwel-

le mit einer Frequenz von 243 cm -1 und beim hochenergetischen Verlust, mit 625 cun u und

687 cm -1 um die longitudinale, akustische Mode handelt . Die Frequenzen der akustischen

Phononen des Volumens an den Zonenrändern können einen Hinweis darauf geben . Am L-

Punkt der Volumenbrillouinzone .. der auf den X-Punkt der Oberflächenbrillouinzone projiziert

werden kann . beträgt die Schwingungsfrequenz der transversal . akusti-n

	

ollen 266 cm 1
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und der longitudinal akustischen Moden 610cm - ~ nach Rechnungen von Hofmann et aL 63

die auch in Tabelle 2 .2 in den theoretischen Grundlagen aufgeführt, sind . Am X-Punkt, der in

den M-Punkt projiziert werden kann, lauten die Werte für das TA-Phonon 373 cm -1 und das

LA-Phonon 640 cm-1 . Damit liegen die gemessenen Anregungen in der Nähe der Volumen-

phononen an den entsprechenden Symmetriepunkten . Die akustischen Oberflächenphononen

96 liegen unterhalb Bänder der projizierten Volumenphononen, während Oberflächen-

resonanzen auch in dies.t ir Bereich zu finden sind . Das Verschwinden der Verluste nach dem

toffangebot deutet ebenso auf Oberflächenphononen hin, da nach der Umwandlung

des L EED-Bildes in eine (1 x 1) die Rückfaltung nicht mehr möglich ist . Zur genauen Bestim-

mung ist, es allerdings notwendig, Dispersionskurven aufzunehmen . Diese Verluste sind, wenn

es sich um zurückgefaltete akustische Phononeu handelt, ebenso bei Impulsüberträgen von

[X und FM an

	

der Oberflächenbrillouinzone zu beobachten.

Adsorbate aus denn Restgas als Ursachen dieser Verluste sind aus mehreren Gründen . aus-

zuschließen . Die Messungen sind etwa 1 Stunde nach der Präparation durchgF fuhrt worden.

	t 	 4	 ~	 I	 ~	 i	 ~	 1

0

		

2000

	

3000

	

4000

Verlustenergie (c -1 )

Abbildung 6.3 : HREELS-Spektren von SiC(100)-(2x1) für eine Primärenergie von 2,3eV der

reinen Oberfläche und nach 24 Stunden Restgasadsorption bei Raumtemperatur, während

die '.I - engen bei 35 K Probentemperatur erfolgt sind .
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wobei keine Anzeichen von charakteristischen, höherfrequenten Schwingungen für Wasser,

Kohlenmonoxid oder Wasserstoff an der Oberfläche gefunden worden sind . Das nach einem

Tag Restgasadsorption bei tiefen Temperaturen aufgenommene Spektrum der mit einer Mo-

nolage Silizium terminierten SiC(100)-Oberfläche mit (2 x1 -Rekonstruktion in Abbildung 6 .3
zeigt bei 2142+4 crn3 1 (265,6±0, 5 meV) die SiH-Streckschwingung und bei 3682±4 cm -1

456,5+0,5 meV) die OH-Streckschwingung, die auf eine Chemisorption von Wasser hindeu-

ten. Andeutungsweise erkennt man bei 800+20 cm_ t (99,2+2 .5 meV) einen Verlust im Spek-

trum nach der Restgasadsorption . Untersuchungen der Si(100)-Oberfläche mittels HREELS

von Schaefer et al . [152] und Ibach et a1.[71] ergeben für die Frequenzen der OH-Streck-

schwingung 3700 cm-7 (458,7 meV), der SiH-Streckschwingung von 2090 cm -1 (259 .1 meV)

und der Si-OH-Streckschwingung 820 cm3 1 (101 .7 meVdie den beobachteten Verlusten

an der 2x 4-Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche zugewiesen werden . Mit Hilfe der
Infrarotabsorptionsspektroskopie wird von Struck et al . , 165 die Si-OH-Streckschwingung

bei 825 cm3 1 und die Si-OH-Biegeschwingung bei 898 cm3 1 aufgelöst. An der c(2 x 2)-rekon-

en, mit einer Monolage Kohlenstoff terminierten SiC(100)-Oberfläche findet man keine

Ad sorbatschwingungen nach einem Tag Restgasadsorption.

6 .1 .3 Zusammenfassung

In den Spektren der (2x1)- und der c.(2 x2)- ekonstruktion der reinen SiC(100)-Oberfläche

d bei 35 K im Bereich von 200 bis 700 cm 1 Verluste erkennbar, die bei Raumtempera-

tur aufgrund der Verbreiterung des elastischen . Peaks durch die Anr egung des Plasmaions

nicht vom Untergrund getrennt werden können und die nach Wasserstoffangeboten ver-

schwinden . Diese Verluste liegen in der Nähe der Werte der auf die Oberflächenbrillouinzone

projizierten akustischen Volumenphononen und werden daher zurückgefalteten akustischen

Oberflächenphononen zugeordnet . Der Nachweis hierfür kann durch die Messung von Dis-

ionskurven dieser Verluste bei tiefen Temperaturen oder geeigneter Dotierung geführt

werden .
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6.2 Wasserstoffangebot an der Si( )- ber äc e

Die Wasserstoffangebote sind bei Raumtemperatur an der hoch- und niedrigdotierten Probe

durchgeführt worden, wobei die Messungen an der SiC(100)-Oberfläche der niedrigdotierten

Probe hei tiefen Temperaturen erfolgen.

6 .2 .1 Wasserstoffangebot an SiC(100)-(2x1)

Nach der Präparation zeigt das Beugungsbild langsamer I el .tronen eine klare (2 x 1)-Struktur

in 2 Domänen, deren halbzahlige Reflexe nach einem rofdangebot von 40 L unscharf

werden. Nach einem Angebot von 400 Langmuir wechselt das LEED-Bild der Oberfläche in

eine (1 x 1)-Struktur.

Ergebnisse bei Raumtemperatur

In Abbildung 6 .4 sind die Elektronen energieverlustspektre i reit einer Priin renergie von

7,0 eV der reinen SiC(100)-Oberfläche mit (2>< 1)-Rekonstruktion und nach Wasserstoffan-

geboten von. 1 bis 1000 L im Bereich des quasielastischen Peaks und für Verlustenergien von

1500 bis 3500 cm -1 dargestellt . Die Halbwertsbreite des <tuasielastisrlien Peaks, der durch

das Plasmaron w - verbreitert ist, zeigt für alle Angebote nur eine geringe Schwankung und

beträgt etwa 70c. 1 -1 (8 .7 meV) . Im Spektrum der reinen Oberfläche erkennt man den dop-

pelten und dreifachen Verlust der Phononenverluststruktur i wPhon ., der a,u .s dem L0-Phonom

der Verarmungsrandschicht w a und dem Plasmaron w - 1>esteht . Nach Wasserstoffangeboten

nimmt die Intensität der beiden Vielfachverluste schrittweise ab, so daß bei 40 L die dreifache

Anregung des optischen Oberflächenphonons nicht mehr beobachtet wird . Die Linienform des

doppelten Phononenverlustes wird mit zunehmenden Wasserstoffangeboten im Vergleich zum

quasielastischen Peak immer asymmetrischer, was auf einen zusätzlichen Verlust in der höher-

energetischen Flanke hindeutet . Dieser Verlust wird ab Angeboten von 10O L andeutungswei-

se bei einer Verlustenergie von etwa 2142 cm -1 (265,6 meV) sichtbar, was in Abbildung 6 .5

verdeutlicht wird . Ebenso ist ein Verlust bei 2900+20 cm -1 (359,6+2,5 meV) zu erkennen,

dessen Intensität sieh mit steigenden Wasserstoffangeboten vergrößert . Die Verschiebung der

Zweifachanregung des optischen Oberflächenphonons 2 - wpt,(,,, zu höheren Verlustenergien

legt nahe, (laß es sich bei dem Verlust bei 2900 cm -i um den dreifachen Verlust des Phonons

der t ielfachanrcegungen der Pho-

Are Schwingung nach der

höhere Prnnarenergien

zu verwenden, bei der das Pl, . niaron w-- geringer angeregt wird. In Abbildung 6 .5 werden

die Spektren nach einem '$" t.offangehot von 1000 L für 2 . et° und 80 eV Primärenergie

verglichen.. Die Halbwertsbu .' des quasielastischen Peaks beträgt 138 cm - l (17 .1 meV) bei

2 .3 eV Primärenergie und 44 cm -1 (5 .5 meV) bei 80 eV . In den Spektren sieht. man den Phono-

nenverlust und seine zweifache Anregung . Die Verlustlinie bei 2142±8 cn I (265,6+1, 0 meV}

ist für 2 .5 eV nur als zusätzliche Flanke in der doppelten Anregung des Phononenverlustes

zu erkennen, während sie für 80 eV als einzeln auflösbarer Peak erscheint . Der Verlust. bei

3 . wPhon handelt . Die beobachtete Abnalnne der Inteiis

honen zeigt dagegen eindeutig, daß dieser Verlust durch

Adsorption des Wasserstoffes verursacht wird.

Zur Auflösung der Verluste bei Raumtemperatur ist es not«,

1 5iohe auch Kapitel 5 .



6 .2. WASSERSTOFFANGEBOT AN DER SIC(100)-OBERFLÄCHE

	

129

H/SiC(100) (2xl)

0

Verlustenergie (c -i )

Abbildung 6.4 : HREELS-Spektren der Primärenergie von 7 .0e ' der reinen. SiC(100)-

Oberfläche mit (2 x 1)-Rekonstruktion der hochdotierten Probe und nach Wasserstoffange-

boten von 1 L bis 1000 L bei Raumtemperatur . Die Spektren sind 50fach und 300fach im

Bereich von 1500 bis 3500 cm verstärkt worden.

2920 cm -1 besitzt ebenfalls nur eine geringe Intensität uncl ka

	

<l der Iionabination

der Schwingung mit dem Plasmaron nur als kleines Maxi

	

in der vom 2 . Phononenver
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SiC(100)-(2x 1)

0

	

1000

	

2000

	

3000
Verlustenergie (cm -' )

Abbildung 6 .5 : HREELS-Spektren nach einem \Vasserstoffangebot von 1000 L mit

Primärenergien von 2,5eV (o) und 80 e\" (o) bei R. aulntemperatur . Die Spektren sind im

Bereich der Verlustenergien der Schwingungen mit dem . Faktor 1.0 (2,5eV) bzw . 200 (80 eV)

verstärkt.

geprägten Flanke gefunden werden.

Ergebnisse bei tiefen Temperaturen

Aufgrund der großen Halbwert.sbreite des quasielastischen Peaks und der daraus folgenden,

schlechten Auflösbarkeit der Schwingungen ergibt, sich die zwingende Forderung nach einer

Reduzierung der freien Elektronenkonzentration, uni die SiH-Schwingung auch bei niedri-

gen Primärenergien messen zu können . Durch die Verwendung der niedrigdotierten Probe

und die Senkung der Temperatur erfolgt eine sichere ,,Ausfrierung" der Elektronen . An der

SiC(100)-Oberfläche mit (2 x 1)-Rekonstruktion in 2 Domänen sind nach der Präparation

Wasserstoffangebote bei Raumtemperatur durchgeführt worden . Die Vermessung erfolgt nach

dem Einkühlen bei 35 K Probentemperatur.

In Abbildung 6 .6 sind die HREELS-Spektren für 2 .5 e V für die reine Oberfläe lme (a) und

nach Wasserstoffangeboten von 40 (b) und 400 L (c) bei einer Temperatur von 35 K dar-

gestellt . Die quasielastischen Peaks in den Spektren bei 35 K haben Halbwertsbreiten von

40 cmm 1 (5,0 meV) für die reine Oberfläche . 50 cm-1 (6,.2 meV) nach 40 L und 55 e m -1 nach

400 L Wasserstoffangebot, die

verringert ist . Im Spektrum der

(235 .0 meV) die zweifache und 2868 cm . -1 (355 .6 rneV) die 'reifache Anre, ing des optischen

Oberflächen- oder Fuchs-Kliewer-Phonons zu erkennen . 'i einem Ang an 40 L Was-

serstoff erhält plan im Spektrum einen zusätzlichen Verlr .-tpeak bei 2142E _n -1 (265,6 meV)

Es sind bereits die} ersten Anzeichen für die Bildung einer Verbzststruktur mit einer Energie

iber dem Raumtemperaturwert von 138 cm wesentlich

Oberfläche sind für Verlustenergien von 1896 cm -1



6.2. WASSERSTOFFANGEBOT AN DER SIC(1oo)-OBERFLÄCI E

H/SiC(l 00) (2x1)

Verlustenergie (e -1 )

Abbildung 6 .6: HREELS-Spektren für eine Primärenergie von 2,5e V bei einer Temperatur

von 35 K der reinen (2 x1)-rekonstruierten SiC(100)-Oberfläche (a), nach Wasserstoffangebo-

ten von 40 L (b) und 400 L (c) . Das Wasserstoffangebot ist bei Raumtemperatur durchgeführt

worden.

von 2.920c - ' (362.0 meV) zu erkennen .

	

e inem Wasserstoffangebot . von 400 L wird eine

leichte Zunahme der Intensität der Verlos` uktur bei 2142 cm

	

und eine starke Zunahme

der Intensität des Verlustes bei 2920 cm-1 beobac
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Diskussion

In Tabelle 6 .1 sind die Frequenzen für SiH-Komplexe, die die gleiche Symmetrie wie mö

ehe Adsorbate an der (2 x l)-rekonstruierten SiC(100)-Oberfläche zeigen, für Moleküle und

Si(100)-Oberflächen zusammengefaßt . Die Frequenzen der SiH j -Streckschwingung (x = 1 .2)

liegen im Bereich von 2090 cm -1 bis 2282 cm-1 . Aufgrund dieser Werte und der Oberflächen-

struktur der (2x1)-Rekonstruktion 2 aus Rechnungen 146 und REU-Messungen [164] kann

dein beobachteten Verlust bei 2142 cm -1 in den HREELS-Spektren die S`_

	

ingung ei-

nes Mono- oder Dihydrides zugeordnet werden . Die Frequenzen der SiH, .-Si . ckschwingung

= 1 . .3) der Si(100)-Oberfläche, die aus Experimenten mit Infrarotspektroskopie [22, 21

und mit HREELS [166, 180, 171] ermittelt worden sind, nehmen mit der Anzahl . der an

Silizium gebundenen Wasserstoffatome von 2090 cm -" l (1H) über 2095 cm-1 (2H) bis auf

2131 cm (3H) zu . Die Schwingungsfrequenzen des Wasserstoffes an der Si(100)-Oberfläche

liegen unterhalb des Wertes von SiC(100)-(2x1) . Die mit Infrarotabsorptionsspektroskopie

[115 bestimmten Frequenzen der Wasserstoffstrecksciw von 2182 cni 1 für Silan-d3

(SiHD3 ) und 2189cni-t für Silan-d 2 (SiH2 D 2 ) sind größc als an der SiC(100)-Oberfläche.

Die Differenz zwischen den Schwingungsfrequenzen des Mono- und Dihydrides ist sowohl im

Fall der Si(100)-Oberfläche als auch für die Silane seli g g€ ring, während die Differenz aufgrund

unterschiedlicher Bindungspartner größer ausfällt.

Zur Untersuchung der Abhängigkeit der Schwingungsfrequenz der SiH,,-Streckschwingung

(x = 1, 2) von den Bindungspartnern sind im Diagramm 6 .7 die Werte für verschiedene

Silizium-Wasserstoff-Verbindungen aufgetragen . Neben den Verbindungen in Tabelle 6 .1 fin-

die Energien der SiH-Streckschwingung der partiell oxidierten Si(100)-Oberfläche

[151] und der unterschiedlichen Rekonstruktion der (0001)-Oberfläche von hexa,gonalein SiC

[162] . Außerdem sind die Paulingschen Elektronegativitäten der Bindungspartner aufgeführt.

Silizium hat mit 1,9 den niedrigsten. Wert,, weshalb die Streckschwingung des Mono- und

Dihydrides der Si(100)-Oberfläche am unteren Ende der Skala zu finden ist . Für die (0001)-

Oberfläche von hexagonalein SiC beträgt die Energie der SiH-Streckschwingung 2100 cm c

(260,4 meV) für die (xvf3)R30°-Rekonstruktion und 2114 cm (262 .1. meV) für die (3x3)-

Rekonstruktion [ 162 . Die (/ x V)R30° ist t 4/3 Monolage (M1) und die (3x3) mit

22/9 M1 Siliziums terminiert, d .h. die oberste Submonolage Silizium ist an Siliziumatonie auf

Kohlenstoff gebunden, was die Verschiebung der Schwingungsfrequenz zu höheren Energien

verursacht . Darauf folgt der Wert von 2113 cm -1 (262 meV) für eine partiell oxidierte Si(100)-

Oberfläche (O-Si-H) 151 , an der das

in den rückwärtigen Bindungen („backbonds " ) neb

stoffatom mit . der Elektronegativität von 3,44 be.

-stoffatom an ein Siliziumatom gebunden ist, was

einem Siliziumatom auch ein Sauer-

Schwingungsfrequenz des Mono-

bzw. Dihydrides an SiC(100)-(2x1.) .. für Glas die Siliziumatome in der obersten Monolage an

zwei Kohlenstoffatome der Elektronegativität 2 .5 gebunden sind, schließt sich mit 2142 cm 1

an. Mit zunehmender Anzahl der Sauerstoffatome in. den. Bindungen des Siliziumatomes der

sten Monolage nun Si(100)-Substrat steigt die Frequenz der SiH-Streckschwingung. Die

mit HREELS [151 ermittelten Schwingungsfrequenzen lauten 2250 crn -1 (279 nseA " ) für 20-

Si-H und 2283 cm- 1 (283 meV) für 30-Si-H . Allgemein läßt sich die Tendenz beobachten .. daß

mit Zunahme der Paulingschen Elektronegativität aller Bindungspartner sich die Verlust-

2 Vergleiche auch die Modelle in Abbildung 4 .3 in K
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Si-H-Komplex Symmetrie Repräsentation Bezeichnung Frequenz (cm-

Silane-d 3 C~ Ar SiH Streck 2182

(SiHD 3 ) 115 E SiH Biege 851

Silane-d 2 C 2%' A 1 SiH2 s-Streck 2189

(SiH2D 2 ) [115 Scheren 944

B~ a-Streck 2183

Pendel 743

B 2 Wiege 862

Infrarot, (MIR)

Si(100) 2x1 .H SiH s-Streck 2087

21 , B i a-Streck 2099

Si(100) l x l :2H C 21 A SiH 2 s-Streck 2091 .3

22] B [ a-Streck 2103 .8

Si(100) 1>< 1 :3H C 31 A l SiH 3 s-Streck 2139

22] SiH :3 a-Streck 2129

EELS

Si(100) 2x1 :H C', 1 SiH Streck 2100 166

2090 (s-2085,a-2100) 171]

Az SiH Biege 635[166

621[171]

Si(100) 1 x 1 :2H C2V AI SiH 2 Streck 2120166]

2095 [171

Al Scheren 915166

907[171]

B~ Pendel 485166]

487[171]

B 2 Wiege 650 . 1.66.

658[171]

Si(100) 1 x1 :3H C 31 Ai SiH: s-Streck 2131,21.42[171_

Deformation 858

	

171
•

	

r

Tabelle 6.1 : Schwingungsfrequenzen von SiH,-Komplexen ( .T = 1 . .3) . Es sind nur Frequenzen

der Schwingungen aufgeführt, die durch FELS in Dipol- oder Stof3str-euung angeregt werden

können.

energie der Si-H-Streckschwingung zu höheren Werten verschiebt, was bereits von Schaefer

et al . 151 festgestellt worden ist.
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(a)

	

Verlustenergie (cm-1 )

	

2050

	

2100

	

2150

	

2200

	

2250

	

2300
	 1	 1	

1

	

1
2090

	

113

	

21142

	

2182

	

2250

	

2282
D3Si-H

2095 2114

		

2189 D7Si-H7

SiC(100)(2x 1) : Hx
2100

	

Si(100) :1H

	

SiC(0001)(3x3) : 111

Si(100) :2H

	

Si(100) : O-Si-H

	

Si(100) : 20-Si-H

	

SiC(0001)ffxff R30° : 1H

	

Si(100) : 30-Si-H

Elektronegativität der Bindungspartner von Silizium in den rückwärtigen Bindungen
(,,backbonds")

	

Si - 1,9

	

H/D - 2,2

	

C - 2,5

	

0 - 3,44

(b)
	SiC(100)(2x1) : 1H

	

SiC(100) (lxi) : 2H

Abbildung 6 .7: Diagramm (a) der Schwingungsfrequenzen der SiH-Streckschwingung für ver-

schiedene Bindungspartner und Modelle (b) für die SifI x-Streckschwingung ( .z = 1 . .2) der

Si-terminierten SiC(100)-Oberfläche.

Aus der Struktur der Si-terminierten SiC(l00)-Oberfläche3 und den. Auswahlregeln für

die Dipolstremme, welche ebenso für Halbleiteroberflächen mit hohem c(0) (SiC-9,72) [70]

gültig sind, folgen 2 totalsymmetrische Schwingungsmoden des adsorbierten Wasserstoffes für

die C2v und die C s-Symmetrie . Diese sind für das Monohydrid bei niedrigen Bedeckungen die

symmetrische Streckschwingung und die Biegeschwingung und für das Dihydrid bei hohen

Bedeckungen die symmetrische Streck- und die Scherenschwingung . Das dynamische Dipol-

moment der Wasserstoffschwingungen ist sehr gering [42] . so daß die Intensität der Moden

in der Dipolstremmg im Vergleich zu den optischen Phononen und den Plasmonen wesent-

lich geringer ist . Die weiteren Moden, die nicht zur A 1 -Repräsentation der Symmetriegruppe

gehören, können nur infolge von Stoß- bzw . Resonanzstreuung beobachtet werden . Aufgrund

des hohen Untergrundes in den Spektren, der bei tiefen Temperaturen durch die Anregung

des optischen Oberflächenphonons und seiner Vielfachverluste und bei hohen Temperaturen

zusätzlich durch die Verbreiterung des elastischen Peaks durch das Plasmaron u) - verursacht.

wird, ist es nicht möglich, außer der Si-H-Streckschwingung eine der weiteren, totalsymme-

trischen Moden zu detektieren . Aufgrund der Änderungen im Elektronenbeugungsbild von

der (2 x 1)- zur (1 x 1)-Struktur wird angenommen, daß es sich bis zu Angeboten . von 40 L

um ein Monohydrid und für höhere Bedeckungen um ein Dihydrid handelt . Sollte die ge-

3 Die Modelle der (2x1)-Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche werden in Abbildung4 .3 beschrieben.

Siehe auch. Abschnitt 2 .4. .
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ringe Aufspaltung der Frequenzen der SiH-Streckschwingung des Mono- und Dihydrides der

Si(100)-Oberfläche auf die Si-terminierte SiC(100)-Oberfläche übertragbar sein, so können

diese Differenzen bedingt durch den Untergrund aufgrund des optischen Oberflächenphon-

ons, die begrenzte Spektrometerauflösung und die Verbreiterung durch die Plasmaronen nicht

beobachtet werden . Auf der (0001)-Oberfläche von hexagonalem SiC ist Tautz et al . [162] die

Detektion der SiH-Biegeschwingung bei 620 cm -1 (76,9 me-.) gelungen.

Die Verluststruktur bei 2920 em-i , die ab etwa 40 L ti eneierstoffangebot erstmalig beob-

achtet wird, kann der CH-Streckschwingung zugeordnet werden . Die Frequenzen der CH x

-schwingungen (x = 1, 2), die im nachfolgendenTeil dieses Kapitels in Tabelle 6 .2 zu fin-

den sind, liegen im Bereich von 2885 cm6 1 bis 3000 cm-1 . Das Auftreten dieser Schwingung

kann durch einen beginnenden Ätzprozeß des Siliziums durch den Wasserstoff gedeutet, wer-

den . Bei hohen Begasungen mit Wasserstoff (> 40 L) sind in der Kammer CH x-Moleküle

(x = 1 . . . 4) nachweisbar, so daß die Adsorption. von CH,.-Komplexen als Ursache der CH-

Streckschwingung nicht ausgeschlossen werden kann . Es ist aber ebenso möglich, daß der

atomare Wasserstoff an bereits vorhandenen Defekten wie. z .B . an zusätzlichen Kohlenstoff-

atomen oder fehlenden Siliziumatomen der SiC(100)-Oberfläche mit (2x1)-Rekonstruktion

adsorbiert . In den Ra.stertunnelmikroskopieintersuchungen von Soukiassian et al. . 164, 6]

findet man an der c(4x2)/(2x1 .) eine hohe Anzahl von punktuellen Defekten, für die Kohlen-

stoffatome oder fehlende Siliziunaatome als Ursache in Frage kommen. Diese Defekte erklären

ebenfalls die Entwicklung der Bandverbiegung und der Ionisationsenergie, welche in Kapitel 5

betrachtet worden sind.

Zusammenfassung

An der Oberfläche (2 x 1)-Rekonstruktion ist lach \\ asserstoffangeboten von 40 L bei
2142 cm 1 ein zusätzlicher Verlust, beobachtet worden, der der SiH x-Streckschwingung (x =

1,2) zugewiesen wird . Aufgrund der Anderung des LEED-Bildes von der (2x1)- zur (1x1)-

Struktur wird angenommen, daß es sich für niedrige Angebote um ein Monohydrid und für ho-

he Angebote um ein Dihydrid handelt . Außerdem kam? bei 2920 cm6 1 die CH-Streckschwingung

et werden, deren Intensität mit steigenden Wasserstoffangeboten wächst . Als Ur-

diese Schwingung werden Atzprozesse bei höheren Wasserstoffangeboten . vermin

t ' , wobei bereits vorhandene Defekte und adsorbierte CH-Moleküle nicht auszuschließen

sind. Um den. Einfluß der mit dem Quadrupolinasseaspe;.trometer nachgewiesenen CH x

-Komponenten (x = 1. .4) in der UHV-Kammer zu reduzieren, Sind Messungen. mit einer

verbesserten Wasserstoffquelle notwendig, durch die der Druck selbst bei hohen Angeboten

von atomarem Wasserstoff nur geringfügig erhöht wird . Eine solche Quelle ist im Institut

für Grenzflächenforschung und Vakuumphysik des FZ Jülich vor kurzem entwickelt worden

und kann auch für Messungen mit Desorptionsspektroskopie zum Nachweis der Ätzprozesse

verwendet werden.

6 .2 .2 Wasserstoffangebot an SiC(100)-c(2x2)

Ergebnisse für Raumtemperatur

In der Abbildung 6 .8 sind die Elektronenrgieverhistspektren für die reine SiC(100)-Oberfläche
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H/SiC (100)- c(2x2)

	 I	 t	 ► 	 , .	 t
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Verlustenergie (cm')

Abbildung 6 .8: HREELS-Spektren für 80 eV Primärenergie der reinen SiC(100)-Oberfläche

mit c(2 x 2 )-Rekonstruktion und nach einem Wa ser tofi ngebot von . 1000 L mit (1 x 1)-

Struktur bei Raumtemperatur.

°(2x2)-Rekonstruktion (a) und nach einem Wasserstoffangebot von 1000 L (b) mit

Struktur für eine Primärenergie von 80 eV zu erkennen . Die Halbwertsbreite des quasielasti-

schen Peaks beträgt 40 cm-1 (5,0 rneV) für die reine Oberfläche und 44 cm (5,5 meV) für

die wasserstoffbedeckte Oberfläche . In den Spektren sind der Phononenverlust w'Pnrri. bei

956 cm -1 (118,5 meV), dessen Struktur im vorigen Kapitel geklärt worden ist, und seine

>ine weitere Verlust-

d nicht von

der dreifachen Anregung der Phononenstruktur verursacht, die bei einer \erlustenergie von

etwa 2868 cm7 1 (355 .6 meV) liegen müßte. In den Lntersuchungen bei tiefen Temperaturen.

ergibt sich, daß dieser Peak aus 2 Verlustlinien besteht.

Aufgrund der hohen Verlustenergie von 2925 cm -1 ist es möglich, diesen Peak atze

niedrigen Primärenergien nachzuweisen, da der durch die Anregung von Plasmaronen und

optischen Phononeu verursachte Untergrund klein ist . Die hochaufgelösten Elektronenener-

zweifache Anregung zu sehen . Bei 2925 crn -t (362,7

struktur, die ab Wasserstoffangeboten von . 100 L sich

') befindet

7a
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gieverlustspektren von SiC(100)-c(2x2) sind für eine Primärenergie von 5 eV in der Abbil-

dung 6.9 für die reine Oberfläche und nach Wasserstoffangeboten von 10 bis 1000 L darge-

stellt . Es sind nur der elastische Peak und der um den Faktor 100 verstärkte Bereich von

H/SiC(100) c(2x2)

1500

	

2000

	

2500

	

3000

Verlustenergie (cm 1 )

35000-500

Abbildung 6 .9: HREELS-Spektren für eine Primärenergie von 5,)e<<' der reinen SiC(100)-

Oberfläche mit c(2 x 21-Rekonstruktion und nach Wasserstoffangeboten bis 1000 L bei Raum-

temperatur .
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1500 bis 3500 cm -t Verlustenergie abgebildet . Bei etwa 1910 cm -1 ist der zweifache Pho-

nonenverlust 2 ' Phon sichtbar. Nach einem Wasr Stoffangebot von 40 L wird der Verlust

bei 2920±20 cm - ' (362,0+2,5 meV) beobachte`, dessen Intensität mit steigenden Angebo-

ten zunimmt. Nach eine .11 rstoffangebot von 1000 L erkennt man die Verschiebung

des Verlustes auf 2900+20 c___ 1 (359.6+2,. 5 meV) . in dessen Schulter bei 3040+40 crn i

(37E3+5,0 meV) ein weiterer Verlustpeak auftaucht, der an der Grenze der Nachweisbar-

keit für die Messungen bei Raumtemperatur liegt . Auf diese Verlustlinie wird im nächsten

Abschnitt in den Tieftemperaturmessungen genauer eingegangen, da sie aufgrund der nied-

i Halbwertsbreite des elastischen Peaks aufgelöst wird.

Nach Abzug eines exponentiellen Untergrundes der Form .y = a . b" wird die integrierte In-

tensität,. d .h . die Fläche des Peaks, für den Verlust mit einer Energie von 2925 cm -1 bestimmt

und in Abhängigkeit vom Wasserstoffangebot in Diagramm 6 .10 abgebildet . Von etwa 100 L ..

I-USiC (100) - C(2x2)

CHx -Streckschwingung

nach exponentiellem Untergrundabzug (y = a b ' )
E G 5,0 eV

10

	

100

Wasserstoffangebot (L)

Abbildung 6 .10 : Integrierte Intensität (Peakfläche) des Verlustes bei 2925 cm- 1 nach expo-

nentiellem Untergrundabzug als Fimktion des `Vasserstofl'angebotes.

für die der Verlust zum ersten Mal sichtbar i L ` . .r4.toffangebot nimmt die

relative Intensität des Verlustes zu . Für geringere Angebote is± €i e Intensität aufgrund des

Untergrundabzuges und der Streuung der Einzelpunkte der Messung größer Null.

Ergebnisse bei tiefen Temperaturen

Abbildung 6 .11 sind die 14essungen mit hochauflösender Elektronenenergiet erlurstsp€:k-

troskopie bei einer Primärenergie von 2,5 eV für die reine SiC(100)-Oberfläche mit c(2x2)-

Rekonstruktion (a) und nach \Vass€ mstoffangeboten von 40 L (h) und 400 L (c) zu erkennen,
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H/SiC(100) c(2x2)

(c)400L

(Ixt)
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Abbildung 6 .11 : HREELS-Spektren für eine Primiirenergie von 2,5 eV bei 35K« . r reinen

SiC(100)-Oberfläche mit c(2 x 2)-Rekonstruktion (a) und nach Wasserstoffangeboten von 40 L

(b) und 400L (c) . Die Wasserstoffangebote erfolgten bei Raumtemperatur.

Die Spektren sind nur Schwingungen relevanten Verlustenergiebereichen von

1250 cm -1 bis 3500 crn -1 mit Verstärkungsfaktoren von 75 und 200 dargestellt . Die Halb-

wertsbreite des elastischen Peaks beträgt 44 cm --1 (5,5 nreV) für die reine Oberfläche . 54 cnr -1

(6,7 meV) nach einem Wasserstoffangebot von 40 L und 48 cm -l (6.E1 meV) nach 400 L Was

serstoff. Im Spektrum der reinen Oberfläche sind die zweifache und dreifache Anregung des

Fuchs-Kliewer-Phonons und der Kombinationsverlust aus Fuchs-Kliewer-Phonon . und dem
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Verlust bei 687crn -r (85 .2meV) 5 sichtbar . Nach dem Angebot von 40L Wasserstoff ver-

schwindet der Kombinationsverlust, und die Intensität der Mehrfachanregungen des Fuchs-

Kliewer-Phonons nimmt ab . Zusätzlich erkennt man bei einer Verlustenergie von 2940 cm-1

(364,5 meV) einen Peak, der bei 2925+15 cm -1 in den Spektren bei Raumtemperatur zu

finden ist . Nach einen Wasserstoffangebot von 400 L sind Verlustlinien bei 2900+4 cm -1

(359,6+0,5 meV) und 3000+4 em -1 (372,0+0, 5 meV) sichtbar, die irr den Spektren b der

SiC(100)-Oberfläche bei Raumtemperatur nach Wasserstoffangeboten von 1000 L bei Verlust-

energien von 2900+15 cm -1 und 3940+40 cm -1 zu finden sind . AVeitere Peaks können auch

bei Verlustenergien von 1293+8 crn -1 (160,3+1 .. 0 meV) und 1530+8 em-1 (189,7+1,0 meV)

beobachtet werden, die auch den Spektren für Primärenergien von 4 bis 15 (V erkennbar sind.

Diese sind bei Raumtemperatur vom Untergrund nicht zu trennen.

Diskussion

Für €Vasserstoffangebote bis 100 L ist in den Spektren bei Rain ntfartrlserat,ur iirrd 35 K eine

Schwingung bei 2920 cm meßbar, während nach höheren Angeboten zwei . Schwingungen

bei 2900 und 3000cm -1 aufgrund der geringen Halbwertsbreite des elastischen Peaks bei

tiefen Temperaturen aufgelöst werden . Um die gefundenen Frequenzen zuordnen zu können,

sind in Tabelle 6 .2 die Schwingungsfrequenzen für vergleichl)are Kohlenwasserstoffkomplexe

zusammengefaßt . Die in der Tabelle aufgeführten Frequenzen deuten darauf` hin, daß es sich

bei den Verlusten im Bereich von 2900 bis 3000 cm -1 um CH ; .-Streckschwingungen (i = 1, 2)

handelt, Die Differenz in den beobachteten Verlustenergien bei 40 und 400L `Vasserstoff-

angebot (Abb . 6.9) deutet auf eine Anderung in der Bindung des Kohlenstoffes und eine

Geometrieänderung Irin, da dies auch mit der Änderung des LEED-Bildas von der c(2x2)-

Rekonstruktion zur (1 x 1)-Struktur zusammenfällt . Daher müssen wir die Angebote bis 4O L

Wasserstoff und höhere Angebote getrennt diskutieren.

Mit Hilfe der im Kapitel 4 vorgestellten Modelle für die c(2x2)-rekonstruierte SiC(100)-

Oberfläche, die sich durch die Hybridisierung der Bindungsorbitale des Kohlenstoffs innerhalb

des Dimers unterscheiden, können die Adsorptionsplätze des Wasserstoffes bestimmt werden.

Das Modell mit gestaffelten Dirneren weist eine spe, das Modell der C-Dirnere in Si-Brücken

eine sp-Hybridisierung auf . Aufgrund der Untersuchungen mit SEXAFS, . LEED-IV und tl

retischen Rechnungen _146, 81, 141 .. 104] wird die Modellvorstellung mit Ausbildung von

C-Dim ren in Si-Brückenpositionen bevorzugt, die in Abbildung 6 .12 (a) dargestellt ist . Die

Kohlenstoffatonie haben im Dimer einen Bindungsabstand von 1 .22 A, der einer Dreifachbin-

dung der beiden. I ohlenstoffatome mit sp-Hybridisierung entspricht . Nach der Adsorption von

einem Wasserstoffatom vergrößert sich der Bindungsabstand zwischen den Kohlenstoffatomen

auf 1,.584 A nach Rechnungen von C'raig und Srnith [30 mit der SLAB- HNDO-Methode bzw.

auf 1,32 A nach Dichtefunktional-Clusterrechnungen von Dyson ,43 , was der Umwandlung

der Bindungsorbitale in sp,-Hybride entspricht . Di Llorrohvch•id, das in Abbildung 6 .12

(b) zu erkennen ist . hat aufgrund der ((2x2)-Reko 'ruktion des Substrates C 2 -Symmetrie,.

für die 2 tote'	netrische Moden., die symmetrische Streckschwingung und die svmmetri-

sehe Scherens ' wingung,. existieren . Die auf Diamant beobachteten Verlustenergien der CH-

'Die „zurückgefalteten" akustischen Phononen werden im 1 . Abschnitt dieses N

`'Siehe Abbildung 6 .9 .
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CH-Komplex Symmetrie Repräsentation Bezeichnung Frequenz (cin

	

1 )

Methan-d 3 C ti Ai CH-Streck 2993

(CHD 3 )50, 15. 185 E CH-Biege 1291

Methan-d2 C2 ~,- A l CH2 s-Streck 2974

(CH2D2 ) Scheren 1436

50, 15, 185] Br a-Streck 2990

Pendel 875

B 2 Wiege 896

Theorie

C(100) 2x1 :H C21' Al CH s-Streck 2885

[197, 4] Ai CH Biege 1000-1250

EELS-Ergebnisse

C(100) 2x1 :H C Zt , A l CH Streck 2915 177, 176

2928[3

CH Biege 1250, 1000-1450

C(100) 1 x 1 :2H C 2V Al CH2 Streck 2915

102 CH2 Sehe ren 1235

HC-CH~Si(100) G ,5 A' CH-Streck 2980[65]

3000 .192]

a CH-Biege 1240

s CH-Biege 11 1065

A" s CH-Biege 1 680

H 2 C=CH 2 /Si(100) C23 , A l CH2 -Streck 2928

[66 A i CH2 -Scheren 1416

-CH 3 C 31 ' A l CH 3 s-Streck 2908

[70] s-Deformation 1351

E Streck 3000

Deformation ti 1445

C` 3 Torsioii ^ 1029

Tabelle 6 .2 : Schwingungsfrequenzen von CH .,.-Komplexen (a = 1 . .3) . Bis auf die Torsions-

schwingung des Trihydrides sind nur Frequenzen gesammelt, die durch irrelastische Dipol- ..

Resonanz- oder Str

	

z ing von Elektronen angeregt werden können.

Streckschwingrng des Monohydrids betragen 2928 cm -1 von Aizawa et al 3 und 2915 crn 1

von Thoms et a1. [177 . Der Verlust, bei 2940 cin-1 wird der CH-Streckschwingung im C-Dinner

zugeordnet . Die Biegeschwingung (Cs) oder Scherenschwingung (C 21 1), die für Diamant an
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(a) SiC(100) - c(2x2)

	

(b) SiC(100) - c(2x2) : IH

(c) SiC(100) - (IxI) : 2H (d) SiC(100) c(2x2) : 2H

Wasserstoff

Kolf nstoff

SiliHum

Abbildung 6.12: Modellstrukturen der reinen SiC(100)-Oberfläche mit c(2x2)-Rekonstruktion

(a) und nach Bildung eines Monohydrides (b) unter Beibehaltung der Rekonstruktion nach

Rechnungen von Dvson und Craig [43, 30] und nach Bildung eines Dihvdrides (c) und Re-

lakation der Kohlenstoffatome in ihre Volumenposition . Ein Modell für ein Dihydrid unter

Erhaltung der c(2x2)-Rekonstruktion ist unter (d) abgebildet.

ein Phonon koppelt und deshalb eine Bande zwischen . 1000 und 1450 cm-l erzeugt, kann nicht

beobachtet werden . Für die Modellstruktur des Monohydrides spricht auch die Erhaltung der

c(2x2)-Rekonstruktion in den Beobachtungen mit der Beugung langsamer Elektronen . Da-

neben ist auch das Modell der gestaffelten C-Dimere mit adsorbiertern Wasserstoff [30, 43]

berechnet worden, das energetisch jedoch uni 0,56 eV ungünstiger ist.

Durch die Adsorption eines weiteren Wasserstoffatoms pro Kohlenstoflatont nach höher-

en Angeboten bildet sich ein Dihydrid, dessen Modell in Abbildung 6 .12 (ci) zu erkennen

ist . Dieses Modell, das durch den Platzwechsel der C_ Atome in die Volumenposition her-

vorgerufen wird, korrespondiert, mit der Anderung des LEED-Bildes von der c(2 x2) in ei-

ne (lx 1)-Struktur . Dabei wan,hlt sich die spe>-Hybridisierung der Bindungsorbitale von

Kohlenstoff in eine sp 3-Hybri g. Die 4 beobachteten Moden könnten der symmetri-

schen CH 2-Streckschwingung bei 2900 cm -1 , der antisynnnetrischen CH 2-Streckschwingung

bei 3000 cm -1 , der CH2-Scherenschwingung bei 1514 ern7 1 und der CH 2-Wedelschwingung

bei 1231 cm- 1 finget 'erden. Messungen. an C(100)-Oberflächen von Thoms et al . [176]

ergeben, daß die Wasserftoff-Substratatom-Schwingungen mit Stoßstreuung angeregt, werden,

und damit auch Moden, die nicht zur A 1 -Repräsentation gehören wie z .B . die asynnnetrische

Streckschwingung und die Wedelschwingung, beobachtet werden können .
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Eine weitere Möglichkeit für die Zuweisung der beobachteten 4 Moden für höhere Was-

serstoffangebote folgt aus dem Modell (d) in Abbildung 6 .12, welches auch für adsorbier-

tes Ethen (C2H4 ) auf Si(100)-Oberflächen bekannt ist . Dagegen spricht jedoch die Verände-

rung des LEED-Bildes in eine (1 x 1)-Struktur . Es kann ebenfalls nicht ausgeschlossen wer-

den, daß neben dem Dihydrid, welches die vier gemessenen Moden verursachen könnte, sich

an der Oberfläche durch Adsorption eines dritten Wasserstoffatoms auch ein Trihydrid (-

bildet, dessen Eigenmoden [70 , die symmetrische Streckschwingung mit 2908 cm -z , die
entartete Streckschwingung mit 3000 cm-1 . die symmetrische Deformationsschwingung mit

1351 cm-1 , die entartete Deformationsschwingung mit 1445 cm -1 und die Torsionsschwingung

mit 1029 cm-1 Verlustenergie sind . Diese Werte, die den Mittelwert der Schwingungsenergien

verschiedener Kohlenwasserstoffverbindungen repräsentieren, befinden sich ganz in der Nähe

der gemessenen Verlustpeaks . Die Torsionsschwingung kann mit HREELS nicht angeregt

werden.

Zusammenfassung

Mit Hilfe der hochauflösenden Elektronenenergieverlustspektroskopie kann der Nachweis er-

bracht werden, daß die c.(2x2)-rekonstruierte SiC(100)-Oberfläche finit C-terminiert ist . Durch

die Messungen bei tiefen. Temperaturen ist es möglich, trotz der ungünstigen Dotierung

Wasserstoffangeboten von 40 und 400L mehrere Verluste aufzulösen, die unter Zuhilfe-

nahme der Ergebnisse anderer Untersuchungen und der Modelle der C-terminierten SiC(100)-

Oberfläche einem Mono- bzw . Dihydrid zugeordnet worden sind .
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Kapitel

Zusammenfassung und Ausblick

7.1 Zusammenfassung

In dieser Arbeit, sind die kollektiven Anregungen der reinen und reit deckten

SiC(100)-Oberfläche reit (2xl)- und c(2x2)-Rekonstruktion mit Hilfe der hochauflösenden

Elektronenenergieverlustspektroskopie untersucht worden . Da das Ferminiveau an der Ober-

fläche aufgrund von Defekten fixiert, ist, kommt, es ins n-dotierten 3C-SiC zur Bildung einer

Verarmungsrandschicht und einer Aufwärtsbandverbiegung des Leitungs- und Valenzbandes.

An dieser Oberfläche werden die kollektiven Anregungen, das longitudinal optische Phonon

wa in der Verarni l .dsehieht und die Piasmaronen w ± , die gekoppelten Anregungen der

Plasmonen der Leitungsbandelektronen und der longitudinal optischen Phonoren des Volu-

mens, für eine hoch- und eine niedrigdotierte Probe beobachtet . Mit dem klassisch oder durch

selbstkonsistentes Lösen der Schrödinger- und der Poissongleichung berechneten Dichteprofil

der freien Elektronen in den Leitungsbändern für die Verarmungsrandschicht ist die Simulati-

on und die Parainetera .npassung der gemessenen Spektren im Rahmen der Dipolstreutheorie

durchgeführt worden . Durch die Variation der Primärenergie und damit der Informationstiefe

des Polarisationsfeldes der an der Oberfläche streuenden Elektronen ist clarnit die Vermessung

von Raurnladungsschichten von dotierten Halbleitern möglich.

Der Peak der elastisch reflektierten. Elektronen ist in den Spektren bei Raumtempera-

tur durch die Anregung des Plasmaruns w - für die niedrig- und die hochdotierte Probe

sehr stark verbreitert, wobei das Plasmaron aufgrund der hohen effektiven Zustandsdichte-

masse rrt~ = 0,346m,, von 3C-SiC und der geringen Ladungsträgerbeweglichkeit nicht als

einzelner Verlustpeak aufgelöst werden kann . Mit zunehmender Primärenergie nimmt die

Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks aufgrund der geringeren Streuwahrscheinlichkeit

des Piasmarons wa- ab. Die niedrigere Bandverbiegung der c(2x2)- gegenüber der (2x1)-

Rekonstruktion verursacht eine geringere Dicke der Verarmungsrandschicht, was zu einer

höheren Intensität in der An r egung des Plasmarons w - und einer größeren Halbwertsbreite

in den Dipolspektren der SiC(100)-Oberfläche führt . Diese Abhängigkeit der Halbwertsbreite

des quasielastischen Peaks von der Bandverbiegung wird an der hoch- und . der niedrigdotier-

ten Probe gefunden.

Aus der Anpassung der Spektren erhält man für die hochdotierte Probe eine freie Elek-

tronenkonzentration des Volumens von 2,2 . 10 15cn '1 . Evas sehr gut mit dem Wert aus CV-

Mlessungen von _ND

	

_\°_1 = 2,5 - 10 1 s (n1 1 übereinstimmt. Die Bandverbiegung beträgt

14
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0,65eV für die (2x1)- und 0,18eV für die c(2x2)-Rekonstruktion, was eine mittlere Dicke

der Verarmungsrandschicht von 170 Ä und 80 Ä zur Folge hat, Die Energie des Plasmarons

w lautet 170 cm-1 . Für die niedrigdotierte Probe ist eine freie Elektronenkonzentration

von 3,010 ` cm ermittelt worden, was um den Faktor 1 .0 größer als die Daten der nj-
Messungen von \j) - = 4,8 - 10 16 cal -3 ist . Die Bandverbiegung hat einen Wert von

0,64 eV für die (2x1) und 0,15 für die c(2x2), was zu mittleren Dicken der Verarmmmgs-

randschicht von 458 A und 191 A führt . Die Energie des Plasmaruns w -- betragt nur noch

70 cm -1 . Die angepaßten Werte für die Bandverbiegung der jeweiligen Rekonstruktion der

hoch- und niedrigdotierten Probe sind innerhalb der Fehlergrenzen gleich . Durch die Fixie-

rung des Ferminiveaus an der Oberfläche, das sogenannte „Pinning", erwartet man aufgrund

der Bestimmung des Ferminiveaus im Volurnen durch die Ladungsneutralität eine Zunahme

Bandverbiegung mit, steigender Donator- und daraus folgend freier Elektronenkonzentra-

tion . Die berechnete Differenz zwischen der hoch- und niedrigdotierten Probe würde 0,052 eV

betragen, was jedoch deut Anpassungsfelder ( gz..i 0 .05 eV) der HREELS-Spektren entspricht.

Durch die Zunahme der Donatorkonzentration verringert sielt gleichzeitig die Dicke der Ver-

armungsra,ndschicht, während die Plasmonenenergie des Volumens und daraus folgend auch

die Energie des Plasmarons w - steigt., was zunächst zu einer Zunahme der Halbwertsbrei-

te des quasielastischen Peaks führt . Bei einer Erhöhung der Elektronenkonzentration über

1 0 18 cm kommt es dann zur Trennung des Verlustes vom elastischen Pea,k, was die 11ut1

folgende Abnahme der Halbwertsbreite bewirkt.

Mit abnehmender Temperatur sinkt die Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks in den

Spektren beider Rekonstruktionen der niedrigdotierten Probe, was durch die Abnalnne der

freien Elektronenkonzentration im Volumen des Halbleiters und die daraus folgende Reduzie-

rung der Plasmaronenenergie w - induziert wird. Die Differenz zwischen Ferrnienergie und dem

Leitungsbandminimum in], Volumen verringert sich mit sinkender Temperatur, wodurch sich

die Bandverbiegung bei gepinntem Ferminiveauu an der Oberfläche erhöht . Die Verringerung

der Ionisationswahrsclteinlichkeit der Donatoren erniedrigt die Dichte clc}r zur Kompensation

der Oberflächenladungen zur Verfügung stehenden positiven Ladungen und e rltoht die Dicke

der Verarmungsrandschicht und die Ausdehnung der Grenzfläche . Bei einer Verringerung der

Temperatur bis auf 100 K ist die Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks der c(2x2) größer

als die- der (2x1)-Rekonstruktion, da die freie Elektronenkonzentration des Volumens nur bis

auf 1 . 10 1 ' cm-3 abnimmt, so daß die Differenz in der Bandverbiegung der beiden Rekon-

en die Ursache für die stärkere Anr egung des Plasmarons w- ist . Erst mit weiterer

Abnahme der Temperatur nimmt die freie Elektronenkonzentration des Volumens so stark

ab, daß die Unterschiede im Elektronendichteprofil der beiden Rekonstruktionen nicht mehr

die Linienform und die Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks beeinflussen . Die Verrin-

gerung der Temperatur bewirkt das gleiche Verhalten der Spektren wie die Reduziert],

Donatorkonzentration . Damit ist es bei tiefen 'Temperaturen mögl«ih, Verluste mit geringer

Intensität wie z .B. Adsorbatschwingungen zu beobachten,

Die beobachtete Phononenverhlststruktur wph,o ?1 , die allgemein als Fuchs-Kliewer-Phon( re

bezeichnet wird, setzt sich für die beiden Dotierungen aus dem longitudinal optischen Phonon

in der Verarmungsrandschicht w aus dem . Plasmaron w+ . welches gegenüber w°° nur eine

geringe Anregungswahrscheinlichkeit besitzt, und dem Kombinationsverlust aus a ttnd dem
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Plasmaron zusammen . Durch die höhere Intensität des Piasmartins cv- und die geringere

Dicke der Verarmungsrandschicht der c(2 x 2)-rekonstruierten SiC(100)-Oberfläche vergrößert

sieh die Verlustenergie des Maximums des Phononenverlustes . Mit abnehmender Temperatur

wird der Einfluß des Plasmarons und der Verarmungsrandschicht vernachlässigbar, so

daß nur noch das optische Oberflächen- oder auch Fuchs-Kliewer-Phonons beobachtet wird.

Die Zunahme der Verlustenergie des optischen Oberflächenphonons in den Spektren bei 35 K

mit steigender Primärenergie wird durch einen an der Oberfläche lokalisierten Anteil in der

Schwingung des optischen Oberflächenphonons bewirkt, der durch das elektrische Feld der

Überschußladungen oder durch die Veränderung der Bindung aufgrund der Terminierung der

Oberfläche mit Silizium oder Kohlenstoff verursacht wird.

Eine bessere Anpassung der gemessenen Spektren für die hochdotierte Probe erfolgt unter

der Annahme eines durch Defekte verursachten 2-dimensionalen Elektronengases (2DEG), das

ein überdämpftes Plasinon in der obersten Schicht des Halbleiters bei etwa w 2p f- (; = 450 em --1

für die beiden Rekonstruktionen erzeugt . Dieses Modell wird durch Photoelekt .ronenspektros-

kopiedaten für die niedrigdotierte Probe unterstützt, in denen Emission von Elektronen aus

Zuständen bis zur Fernenergie nachweisbar ist . In den HPEELS-Spektren bei 35 K sind keine

Anzeichen eines zweidimensionalen, freien Elektroneng, E all der ()herfläche feststellbar.

Die Adsorption von atoniarein Wasserstoff beeinflußt die kollektiven An r egungen

die Veränderung der Dichte der geladenen Oberflächenzustände, der Bandverbiegung und der

mittleren Dicke der Verarmungsrandschicht . Für die (2 x 1)-rekonstruierte SiC(100)-Oberfläche

der hochdotierten Probe wird die schrittweise Erhöhung der Ve ilustenergie des optischen

Oberflächenphonons mit steigendem \Vasserstoffangebot duirch die Abnahme der Bandver-

biegung und eine Reduzierung der Dicke der Verarmungsrandschicht verursacht . Die erhöhte

Intensität im Bereich der Flanke des quasielastischen Peaks bei hohen Angeboten weist auf

die Zunahme der Piasmaronenfrequenz w- und damit der fn en Elektronenkonzentration

hin, die durch Diffusion des Wasserstoffes ins Volumen und P - ivierung von tiefen, die Do-

natoren teilweise kompensierenden Akzeptorstörstellen erklärt ird . Diese Verringerung der

Bandverbiegung zeigt sich auch in den Untersuchungen finit Photoelektronenspektroskopie.

Die sehr geringe Abnahme der Bandverbiegung bis zu Begasungen von 40 L deutet auf eine

hohe Defektdichte als Ursache für die hohe Bandverbiegung der (2 x 1)-Rekonstruktion hin.

Die in den PES-Daten gefundene Zunahme der Bandverbiegung bei höheren Angeboten läßt

sich durch beginnendes Atzen der Siliziumatome und damit neuentstehende Defekte an der

Oberfläche erklären . Ebenso lassen sich die Andei urigen der Ionisationsenergie im Modell der

Paulingschen Elektronegativität durch den Ladungstransfer vom Wasserstoff zu Silizium und

Kohlenstoff deuten.

An der c(2x2)-rekonstruierten SiC(100)-Oberfläche nimmt bereits nach sehr niedrigen

angeboten die Bandverbiegung bis auf Flachbandbedingungen ab, was sich in den

Spe ktreii durch eine starke Zunahme der Intensität der Plasmaronenanregung - und damit

der Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks äußert . Dies wird durch die starke Redu-

zierung der Dichte der geladenen Oberflächenzustände verursacht und deutet auf niedrige

Defektdichten hin, deren Zustände in der Bandlücke bereits nach geringen Wasserstoffange-

boten verschwinden. Aufgrund der starken Zunahme der Bandverbiegung nimmt die Halb-

wertsbreite des quasiela,stischen Peaks mit zunehmenden Wasserstoffangeboten sehr stark ab .
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Die beobachtete Zunahme des Untergrundes in der Flanke des quasielastischen Peaks weist

wie im Fall der (2x1)-Rekonstruktion auf eine Erhöhung der Plasmaronenenergie durch die

Diffusion des Wasserstoffes ins Volumen und die Passivierung von Akzeptoren hin, die teilwei-

se Donatoren kompensieren . Die Ionisationsenergie nimmt aufgrund des Elektronentran

vom Wasserstoff zum Kohlenstoff in der Oberfläche mit steigender Bedeckung zu.

Wasserstoff beeinflußt nicht nur die elektronischen Eigenschaften der Halbleiteroberfläche,

sondern wirkt gleichzeitig als Reaktionsmittel an der Oberfläche und als atomare Sonde durch

den Nachweis der für das Substratatom charakteristischen Eigenschwingungen des Wasser-

stoffes . Die (2 x1)-Rekonstruktion der SiC(100)-Oberfläche ist durch Silizium terminiert, was

aus der Beobachtung der Si-H,,.-Streckschwingung (x = 1,2) bei 2140 crrr -1 nach der Adsorp-

tion von atomarem Wasserstoff folgt . Das Auftreten der CH-Streckschwingung bei 2920 cm -1 ,

deren Intensität mit hoher Wasserstoffbegasung zunimmt, deutet auf einen beginnenden Atz-

prozeß an der Oberfläche bzw . auf Adsorption von CH,-Kornponenten ( .r = 1 . .4) hin, die bei

hohem Wasserstoffdruck in der UHV-Kammer entstehen . Für die c(2x2)-Rekonstruktion der

SiC(100)-Oberfläche ist nach geringen Wasserstoffangeboten die CH-Streckschwingung bei

2940 cm- 1 Verlustenergie nachweisbar, womit die Terminierung der Oberfläche mit Kohlen-

stoff bestätigt. wird . Nach höheren Wa (offangeboten wandelt sich durch Adsorption eines

weiteren Wasserstofatoms das Mono- ein Dihydrid uni, was aus der Beobachtung der sym-

metrischen Streckschwingung bei 2900er -1 . der ant.isyrnmetrischen Streckschwingung bei

3000 cm - 1 , der symmetrischen Scherenschwingung bei 1514 cm _ 1 rrn<l der Wedelschwingung

bei 1230 cm-1 folgt.

Bei 35 K konnten erstmals an der SiC_ (1) 0)-Oberfläche Verluste bei 625 cm -1 in den Spek-

tren der (2x1)- und bei 243 cm -1 und 687 cm -1 in den Spektren der c(2 x 2)-Rekonstruktion

aufgelöst werden, die zurückgefalteten, akustischen Oberflächenphononen zugewiesen wer-

den. Diese verschwinden für erhöhte Temperaturen vollständig im durch das Plasmaron _

verursachten Untergrund, der mit dem Ansteigen der Temperatur zu einer Vergrößerung der

Halbwertsbreite des quasielastischen Peaks führt.

7 .2 Ausblick

Zur genaueren Beobachtung der Dotierungsabhängigkeit sind die weitere Vermessung von

niedrigdotierten Probear irre Bereich von 10 i6 bis 1014cm 3 und sehr hoch dotierten Proben

bis zu einer freien Elektronenkonzentration von 10 `̀'0 ern -3 , die Anpassung der Halbleiterpara-

meter und der Vergleich mit temperaturabhängigen Hallrnessungen zur Bestimmung der freiem

Elektronenkonzentration, der Ionisationsenergie des Donators und des Kompensationsantei-

les ( .VD /Na) notwendig . Eine weitere Methode zur Verifizierung der erhaltenen Dotierungen

ist die Ramanspektroskopie, mit deren Hilfe die gekoppelten LO-Phonon-Plasmonenmoden

des Volumens bestimmt werden.

Zur schwingungsspektroskopischerr Untersuchung der wasserstoffbedeckten Oberfläche wer

den für Messungen bei Raumtemperatur niedrigdotierte Proben (n< 10''em -3 ) benötigt, um

die Schwingungen des Wasserstoffes besser beobachten zu können . Dadurch werden . auch Mes-

sungen der akustischen und optischen Oberflächenphononen und ihrer Dispersion durchführ-

bar. Durch die Vernachlässigbarkeit des Einflusses der Piasmaronen auf die energetische Lage
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des optischen Oberflächenphonons kann die Verschiebung der Phononenfrequenz aufgrund

der Terminierung der Oberfläche mit Silizium oder Kohlenstoff bei Raumtemperatur be-

obachtet werden. Als Ausweichmethode zur Untersuchung der Wasserstoffschwingungen ist

bei niedrigen Dotierungen auch die Infrarotspektroskopie zu betrachten, da mit ihr das op-

tische Oberflächenphonon und dessen Vielfachanregungen nicht beobachtet werden . Durch

die Verwendung einer verbesserten Quelle für atomaren Wasserstoff und die Durchführung

von Desorptionsspektroskopieexperimenten können für hohe Angebote die Entwicklung der

Reaktionsprodukte und deren Desorption von der SiC(100)-Oberfläche ermittelt werden .
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Verwendete Akronyme

AES

	

- Augerelektronenspektroskopie

CBM

	

- Conduction band minimnum = LBM

CMA

	

- Cylindrical mirror analyzer (Zylindrischer Spiegelanalysator)

C` D

	

- Chemical vapour deposition (Chemische Gasphasenabscheidung)

EELS

	

- Electron energy loss spectroscopy (Elektronenenergieverlustspektroskopie)

fcc

	

- face centered cubic (kubisch flächenzentriert)

HREELS - High resolution electron energy loss spectroscopy (hoc hauffös

Elektronenenergieverlustspektroskopie)

LBM

	

- Leitungsbandmninimum

LEED

	

- Low energy electron diffraction (Beugung niederenergetischer Elektronen

LPE

%IBE

MEIS

NEXAFS - Near Edge X-ray Absorption Fine Structure (Feinstrukturanalyse der

Röntgenabsorption ( Absorptionskante der Rumpfniveaus)

Peak

	

- scharfe Linie bz

	

i ; murre in Spektren

PES

	

- Pliotoelektronenespektroskopie

Q\'IS

	

Quadrupolmassenspektrometer

RTM

	

- Rastertunnelmikroskopie

SEXAFS - Surface Enhanced X-ray Absorption Fine Structure

(Oberflächenempfindliches NEXAFS)

UPS

	

Ultraviolett photoelektronenspektroskopie

VBk1

	

- \ alenzbandnnaxiruum

XPS

	

- X-rav Photoelectron Spectroscopy (Röntg( nangeregte.

Photoelektronenspektroskopie

Liquid Phase Epitaxy (Fliissigphasenepitaxie)

Molecular Beam Epitaxy (Molekularstrahlepitaxi€)

Medium Energy Ion Scattering (Streuung von Ionen mittlerer Energie)

161





Verwendete Größen

	

i

	

i

Physikalische Größe Symbol Einheit SI-Einheit

Lichtgeschwindigkeit c 2,997925 . 10 8	m/s

Elementarladrrrrg 1 ..60219 • 10 -19

	

C'

Ruhenasse des Elektrons m f.

7oc` 511

	

keV

9,10956 10 -31

	

kg

8,18726 • 10- 14

Planck sehe Konstante h 6,62620 - 10

	

34

	

I s

Holtzrnannkonst.ante 38062 • 10 - 23

	

.J/IL

Energie E 1

	

eV

1

	

eV/h.

1

	

eV/hc

1

	

eV/ H

1 .60219 - 10-1 ì	J

2,41797 - 10 1 `3	Hz

8 .06546 • 103	cm

16048 - 104	K

Druck p 1

	

Torr

1

	

mbar

133,32

	

Pa

10'

	

Pa.

Gasangebot, p • t 1

	

L

(Langnmir}

1,3332 • 10

	

Pa-s

Tabelle 7 .1 : Im Text. verwendete

	

ehe Grundgrößen und Einheiten.
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