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Kapitel 1

Einleitung und Problemstellung

Epitaktische Halbleiter-Schichtsysteme sind sowohl fiir die Grundlagenforschung als
auch fiir industrielle Anwendungen von grofiem Interesse, da die Mdglichkeit der kon-
trollierten Materialabscheidung bis hinab zu Nanometer-Lingenskalen es erlaubt, Halb-
leiterstrukturen mit véllig neuen bzw. mafigeschneiderten Eigenschaften herzustellen.
Beispielhaft seien hier die Entdeckung des quantisierten Hall-Effektes und die Ent-
wicklung optoelektronischer Bauelemente mit vordefinierter spektraler Charakteristik
genannt.

Die Verwendung von sogenannten III-V-Halbleitern in der Informationstechnologie
ist durch folgende Vorziige motiviert :
Diese Verbindungshalbleiter besitzen im Gegensatz zu den Elementhalbleitern Si und
Ge eine direkte Energieliicke zwischen Valenz- und Leitungsband, die sie fiir opto-
_elektronische Anwendungen prédestiniert. Die gezielte Einstellung von Materialpara-
metern wird erleichtert durch die Vielzahl méglicher Legierungen der III-V-Halbleiter
zu terndren oder quaternaren Mischkristallen; dies wurde z.B. genutzt, um Lichtquel-
len und -empfanger hinsichtlich eines Einsatzes in Glasfaser-Kommunikationsnetzen zu
optimieren (minimale Absorption bei Wellenlingen um 1.3 pm bzw. 1.55 um).

AuBlerdem zeigen die III-V-Halbleiter i.d.R. bereits als Volumenmaterial eine hohe-
re Elektronenbeweglichkeit als Si, dem sonst am haufigsten fiir Halbleiterbauelemente
verwendeten Material. Die Abscheidung diinner Schichten unterschiedlicher Zusam-
mensetzung und Dotierung erlaubt die Herstellung von Halbleiter-Heterostrukturen,
in denen die Bewegung der Ladungstriger auf zwei Dimensionen beschrinkt ist, was
die Beweglichkeit der Elektronen noch einmal deutlich steigern kann. Eine Anwendung
stellen besonders rauscharme Transistoren mit sehr kurzen Schaltzeiten dar, wie sie als

Verstarker bei der Satellitenkommunikation mit Ubertragungsfrequenzen zwischen 10
und 30 GHz zu finden sind.

Mittels Molekularstrahl-Epitaxie hergestellte GaAs/AlGaAs-Heterostrukturen sind
zu klassischen Reprisentanten dieser Technologie geworden. Dies liegt einerseits an der
Eignung dieses Systems fiir die Epitaxie, da die Gitterkonstanten von GaAs und AlAs
sich nur um 0.15 % unterscheiden. Andererseits hat die Molekularstrahl-Epitaxie seit
ihrer Einfithrung vor rund 30 Jahren MaBstibe in der kontrollierten schichtweisen De-
position verschiedener kristalliner Halbleiter gesetzt. Die so hergestellten Grenzflichen
hoher Perfektion sind entscheidend fiir das Funktionieren vieler Bauelemente.
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In der Nahe oder direkt an den Grenzflichen der Halbleiterheterostrukturen fin-
det Ladungstransport und/oder (nicht-)strahlende Rekombination von Ladungstrigern
statt, so da die strukturelle Unordnung der Grenzflichen einen starken EinfluB auf die
Qualitdt der spateren Bauelemente nehmen kann. Fiir eine Optimierung der Bauele-
menteigenschaften ist also eine Charakterisierung der teilweise tief vergrabenen Grenz-
flichen sowie eine Korrelation ihrer Perfektion mit den Wachstumsparametern sehr

hilfreich.

Die Bedeutung der Grenzflichenqualitit fiir den Verlauf von Strom-Spannungs-
Kennlinien wird beispielsweise durch eine aktuelle Arbeit von Férster et al. [1994]
iiber Tunneldioden untermauert. Diese Bauelemente haben in ihren Kennlinien Berei-
che negativ differentiellen Widerstandes, der z.B. Anwendungen als resonante Tunnel-
Oszillatoren bei Frequenzen von einigen 100 GHz méglich macht. Es stellte sich her-
aus, daB dieser Bereich der Kennlinie wesentlich von der Grenzflichenschirfe beeinfluit
wird, die wiederum von der Substrattemperatur wahrend der Epitaxie abhangt.

Die Streuung harter Rontgenstrahlen ist zur zerstdrungsfreien Charakterisierung
von Schichtsystemen sehr gut geeignet. Die damit verbundenen Mefmethoden liefern
quantitative Ergebnisse, konnen eine Auflésung bis in den Angstrombereich besitzen
und auch innere Grenzflichen zuginglich machen. Zudem ist im allgemeinen keine
besondere Probenpriparation erforderlich.

Zur Charakterisierung kristalliner Halbleiterheterostrukturen ist die hochaufldsen-
de Rontgenbeugung am weitesten verbreitet. In vielen Fillen wird sie lediglich zur
relativ schnellen Ermittlung von Schichtdicken und Mischkristall-Zusammensetzungen
benutzt.

In den letzten Jahren hat jedoch auch die Réntgenstreuung unter streifendem Ein-
fall zunehmend an Bedeutung gewonnen. Die spiegelnde Reflektivitit kann schon als
nahezu etabliertes Verfahren gelten, wihrend die Nutzung der diffusen Streuung um
den spekularen Reflex erst in den Anfingen steckt. Mit diesen Methoden ist insbe-
sondere eine Charakterisierung von Grenzflichenrauhigkeiten auf mikroskopischen und
mesoskopischen Langenskalen mdglich. Je nach MeBSbedingungen kénnen dabei verti-
kale und laterale Eigenschaften der rauhen Grenzfliche bestimmt werden.

In der vorliegenden Arbeit werden durch Molekularstrahl-Epitaxie hergestellte
GaAs/AlGaAs-Schichtsysteme auch durch den Einsatz dieser Methoden charakteri-
siert. Dabei werden mehrere Ziele verfolgt :

Neben den methodischen Aspekten der Charakterisierung mittels Rontgenreflexion un-
ter streifendem Einfall soll der Einflufl von Wachstumstemperaturen iiber 600°C auf die
Breite der Heterolibergange untersucht werden. Dies stellt einerseits einen Test fiir die
Empfindlichkeit der Methoden und Signifikanz der Ergebnisse dar und ist andererseits
von Bedeutung fiir die Interpretation elektrischer Messungen an (bei dhnlich hohen
Temperaturen hergestellter) Proben, bei der nicht nur die strukturelle Perfektion der
Grenzflichen, sondern auch die thermisch aktivierte Verschmierung von Dotierprofilen
zu bericksichtigen ist.

Dariiber hinaus erlaubt die zusatzliche Charakterisierung der Proben mittels Transmis-
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sionselektronenmikroskopie, Rasterkraftmikroskopie, Rutherford-Riickstreuung, Ellip-
sometrie, Ramanspektroskopie und Photoemissionsspektroskopie einen Vergleich bzw.
eine Korrelation der Ergebnisse von Untersuchungsmethoden, die auf ganz unterschied-
lichen physikalischen Prinzipien beruhen.

Die Arbeit ist wie folgt aufgebaut :
In Kapitel 2 wird kurz auf die Herstellung und strukturellen Eigenschaften der
GaAs/AlGaAs-Schichtsysteme unter besonderer Beriicksichtigung der Grenzflichen-
schirfe eingegangen.
Kapitel 3 beschaftigt sich mit den theoretischen Grundlagen der jeweiligen Streuver-
fahren und der Simulation der MeBergebnisse.
Kapitel 4 ist dem experimentellen Aufbau gewidmet.
In Kapitel 5 werden die Proben beschrieben und die Ergebnisse ihrer Charakterisierung
mit anderen Methoden vorgestellt.
Die Auswertung der Rontgenstreumessungen und Diskussion der Resultate ist in Ka-
pitel 6 zu finden.
Kapitel 7 fafit die wichtigsten Ergebnisse zusammen und gibt einen Ausblick.
Im Anhang wird auf die Theorie der statistischen Skaleninvarianz von Grenzflichen ein-
gegangen. Neben theoretischen Vorstellungen zum Wachstumsprozefi an Oberflichen
wird die Bedeutung der in der diffusen Streuung verwendeten Parameter Korrelati-
onslinge und Rauhigkeitsexponent dargelegt.



Kapitel 2

Herstellung und strukturelle

Eigenschaften epitaktischer
GaAs/AlGaAs-Schichtsysteme

2.1 Kristallstruktur und Vegardsche Regel

GaAs und AlAs gehdren zu den sogenannten III-V-Halbleitern, die (unter Normal-
druck) tetraedrisch koordinierte Gitter mit Zinkblende-Struktur bilden. Durch die Be-
setzung der beiden kubisch-flichenzentrierten Untergitter mit Atomen der Gruppe
IIT bzw. Gruppe V entsteht eine polare Einheitszelle, deren (111)-Ebenen abwech-
selnd nur Atome der einen bzw. der anderen Gruppe aufweisen. Dies fithrt zu einer
leichten Spaltbarkeit dieser Kristalle lings der [110]-Richtungen. Die liickenlose Misch-

Abbildung 2.1: Konventionelle Einheitszelle der III-V-Halbleiter mit Zinkblende-
Struktur.

barkeit von GaAs und AlAs ermdglicht die Herstellung ternarer Halbleiter vom Typ
AlL,Ga;_xAs (0 £ x £1), die ebenfalls Zinkblende-Struktur besitzen. Viele elektroni-
sche und strukturelle Eigenschaften dieser Mischkristalle &ndern sich stetig mit der che-
mischen Zusammensetzung [Landolt-Bornstein 1987}; die Gitterkonstante sollte nach
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Vegard [1921] durch lineare Interpolation zu finden sein :

QAl,Gay_zAs = GGads + T - (@ AlAs — GGaas)- (2.1)

Die Anwendbarkeit der Vegardschen Regel auf das System AlGaAs wird sicherlich
durch die fast identischen Gitterkonstanten von GaAs und AlAs begiinstigt (der Un-
terschied betragt lediglich 0.15 % , s. Anhang B). Die technologische Bedeutung des
AlGaAs hat dariiber hinaus in jingerer Zeit zu theoretischen und experimentellen Un-
tersuchungen AnlaB gegeben, die die Giiltigkeit von Gl. (2.1) bestitigen :

Oshiyama und Saito [1987] fanden bei Gesamtenergieberechnungen einen linea-
ren Anstieg der Gitterkonstanten mit dem Al-Gehalt x. Diese mit Hilfe der Dichte-
funktionaltheorie durchgefiihrten Rechnungen enthielten keinerlei an experimentelle
Daten anzupassende Parameter.

Auf der experimentellen Seite ist neben dem Ubersichtsartikel von Adachi [1985]
insbesondere die Arbeit von Xiong et al. [1988] erwihnenswert, in welcher epitaktisches
Al Ga;_As auf GaAs(001) betrachtet wird. Der Gitterparameter in Wachstumsrich-
tung wurde mittels Rontgenbeugung bestimmt, wihrend eine unabhingige kernphysi-
kalische MeBmethode * den Al-Anteil ergab. Die resultierende streng lineare Abhiangig-
keit des Gitterparameters vom Al-Anteil {iber den gesamten Mischbereich 0 < x < 1
untermauert die Giiltigkeit der Vegardschen Regel 2.

2.2 Gitterfehlpassung

Die bei der Herstellung kristalliner Halbleiterheterostrukturen verwendeten Materiali-
en besitzen im allgemeinen unterschiedliche Gitterkonstanten. Im folgenden wird die
Gitterkonstante des Substrats mit as und diejenige des aufzubringenden Materials mit
ar, bezeichnet. Ist die (relaxierte) Gitterfehlpassung

Aa . 3" as (2.2)
a ) as )

nicht zu grofl, nimmt die aufwachsende Schicht lateral (d.h. senkrecht zur Wachstums-
richtung) zunéchst die Gitterkonstante des Substrats an. Die mit diesem sogenannten
pseudomorphen Wachstum einhergehenden Verspannungen erniedrigen i.d.R. die Sym-
metrie der Einheitszelle durch deren elastische Verzerrung in Wachstumsrichtung. Ab
einer kritischen Schichtdicke (die stark von Aa/a abhingt) relaxiert das Material unter
Versetzungsbildung, anstatt weiter elastische Energie zu speichern. Zur Berechnung kri-
tischer Schichtdicken gibt es verschiedene Ansitze [Matthews u. Blakeslee 1974, People
u. Bean 1985]. Das Ausmaf} der Relaxation kann réntgenographisch durch die Messung

!Die Analyse basiert auf der resonanten Kernumwandlung 27Al(p, v)?3Si nach geeignetem Proto-
nenbeschuf. Die Intensitat der dabei emittierten charakteristischen y-Strahlung stellt ein Ma8 fiir den
Al-Gehalt der Probe dar.

2Der Gitterparameter in Wachstumsrichtung hingt auch von elastischen Konstanten des Misch-
kristalls ab (s. nichster Abschnitt). Die Variation des betreffenden Ausdrucks mit dem Al-Anteil ist
Jedoch sehr schwach (s. Abschnitt 6.2) und innerhalb der experimentellen Fehlergrenzen gegeniiber
der Verdanderung der Gitterkonstanten mit dem Al-Gehalt zu vernachlissigen.
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der lateralen Gitterfehlpassung bestimmt werden. Die vertikale und laterale Gitterfehl-
passung werden beziiglich des Substrats definiert :

() o

d as ’
Il il
Ad\"  d} —as
(2)' - dzes 29

Fiir eine versetzungsfreie Schicht gilt also (-‘-’f) I 0. Die weitere Rechnung setzt (001)-

orientierte Substrate voraus (s. Hornstra und Bartels [1978] fiir eine Verallgemeinerung
auf beliebige kristallographische Orientierungen).

Ein biaxiales Dehnungsmodell ergibt folgende Beziehung zwischen den Elementen
des Dehnungstensors (¢;;), in welche die elastischen Konstanten ¢;; und ¢;; der Schicht
eingehen :

€er = — 2 (€ + €y) - (2.4)
‘1

Per Definition werden die ¢;; auf die jeweilige Schicht bezogen :

di‘—aL
€z = —T,
ar,
dIIIJ-aL
€zx = ’
ar,
€y = €zz (2.5)

Obige Gleichungen implizieren eine tetragonal verzerrte Einheitszelle, wie sie beim
pseudomorphen Wachstum auf (001)-Substraten auftritt (s. Abb. 2.2). Diese Symmetrie

dj
—>

d.L
ar L
as

as

Abbildung 2.2: Pseudomorphes Schichtwachstum : Unterhalb einer kritischen Schicht-
dicke nimmt die Schicht lateral die Gitterkonstante ag des Substrats an. Die Einheits-

zelle des Schichtmaterials (Gitterkonstante ay) wird dabei tetragonal verzerrt (aus
[Zaus 1992]).



wird héufig auch bei der Relaxation durch Versetzungsbildung beibehalten 3, bei der
typischerweise ein Netzwerk von Versetzungslinien an der Grenzfliche zwischen Schicht
und Substrat parallel zu den [110]-Richtungen entsteht [Matthews u. Blakeslee 1974].
Einsetzen in Gl. (2.4) ergibt :

e ()

a - ¢ + 2C12 d e + 2612 d

(2.6)

Die relaxierte Gitterfehlpassung kann sich also - abhingig vom Relaxationsgrad - um
einen Faktor eins bis zwei (s. Anhang B) von der vertikalen rontgenographischen Fehl-
passung unterscheiden.

Gl. (2.6) bietet im Prinzip die Maglichkeit, aus Réontgenbeugungsmessungen mit
Hilfe der Vegardschen Regel chemische Zusammensetzungen zu bestimmen. Dabei ist
jedoch der Fewster-Curling-Effekt zu beachten (s. Abschnitt 3.3.1).

2.3 Molekularstrahl-Epitaxie

2.3.1 Depositionsverfahren

Die Molekularstrahl-Epitaxie ("molecular beam epitaxy”,MBE) ist ein Verfahren zur
Herstellung sehr diinner Halbleiter- und Metallschichten hoher kristalliner Perfektion.
Charakteristisch ist das zweidimensionale Lagenwachstum mit einer niedrigen Wachs-
tumsrate von ungefihr einer Monolage pro Sekunde. Es beruht auf der Reaktion nicht-
ionisierter Atom- und Molekiilstrahlen mit einer heifien Substratoberfliche (= 600°C).
Das aufzuwachsende Material und die Dotierstoffe werden aus sogenannten Effusions-
zellen thermisch verdampft und bilden raumlich scharf begrenzte Strahlen aus, die
auf das Substrat gerichtet sind (unter den in der Praparationskammer herrschenden
Ultrahochvakuum(UHV)-Bedingungen sind die mittleren freien Weglingen der Atome
bzw. Molekiile deutlich gréBer als der Abstand der Quellen zum Substrat.

Im Unterschied zu Epitaxieverfahren, welche auf der Abscheidung aus der Gas-
phase basieren (z.B. "metal organic chemical vapor deposition”, MOCVD) handelt es
sich bei der MBE um eine physikalische Depositionstechnik, da chemische Reaktio-
nen in der Gasphase fiir das Schichtwachstum unbedeutend sind. Bei einem Strahl-
druck * von etwa 10~° Pa ist dazu die Teilchendichte und somit die StoBfrequenz zu
gering; das Schichtwachstum geschieht iiber thermisch aktivierte Oberflichenreaktio-
nen. Der Vorteil dieses Verfahrens liegt in der hohen Perfektion von Grenzflichen, die
die Strukturierbarkeit von Halbleiterschichtsystemen bis hinab zu atomaren Dimensio-
nen ermdglicht. Nachteilig ist zweifellos der mit dem UHV-Proze8 verbundene hohe
Aufwand sowie die geringe Wachstumsrate von um/h (dies begrenzt den industriellen
Einsatz auf Sonderfille).

Abb. 2.3 zeigt eine typische Priparationskammer. Das Wachstum findet in einer

3Die Polaritit der Einheitszelle kann bei I1I-V-Halbleitern jedoch zu einer unterschiedlichen Verset-
zungsbildung in [110}- und [110}-Richtung fiihren [Nagai 1981]. Mit ¢, # €yy besitzt die Einheitszelle
dann orthorhombische Symmetrie. Dieser Fall soll hier nicht weiter betrachtet werden.

“Der Flu8 von Effusionszellen wird iiblicherweise als Strahliquivalentdruck ("beam equivalent pres-
sure” , BEP) angegeben.
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Abbildung 2.3: Schematische Ultrahochvakuum-Kammer fiir Molekularstrahl-Epitaxie
(aus [Ibach u. Lith 1990]).

ausheizbaren Edelstahlkammer statt, die neben Pumpsystemen mit fliisssigem Stick-
stoff gekiihlte Schilde enthilt, um einen permanenten Hintergrunddruck von 10~2 Pa
aufrechtzuerhalten. Die vor den Effusionszellen angebrachten, mechanisch betriebe-
nen Verschliisse ermdglichen durch schnelles Umschalten (<& 1 sec) der Materialfliisse
die Herstellung von Grenzflichen mit einer Schirfe im Monolagenbereich. Aus geo-
metrischen Griinden sind die Substrate (typischerweise 2”-GaAs(001)-Wafer) einem
ortsabhingigen FluB ausgesetzt. Das Substrat wird (z.T. mit dem Lagenwachstum
synchronisiert) rotiert, um die Homogenitit zu erhéhen. Die so erhaltenen radialsym-
metrischen Schichtdickenverteilungen weisen Fluktuationen von weniger als 1 % iiber
den gesamten Wafer auf [Kubon 1991].

Die Oberflichenstruktur kann wahrend des Wachstums mit Hilfe der Beugung
hochenergetischer Elektronen beobachtet werden ("reflection high energy electron dif-
fraction”, RHEED). Diese Methode wird heute standardmaBig eingesetzt. Die unter
einem Winkel von 1° bis 3° einfallenden Elektronen mit typischen Energien um 10
keV werden sowohl gebeugt als auch spiegelnd reflektiert. Das Beugungsmuster enthalt
dabei Information iiber die Symmetrie der Oberfliche, die unter Wachstumsbedingun-
gen meistens in einem rekonstruierten Zustand vorliegt. Das Lagenwachstum fiihrt zu
Oszillationen in der Intensitit des spiegelnd reflektierten Elektronenstrahls, die zur
Kalibration der Wachstumsrate genutzt werden.

Die grundlegenden Wachstumsprozesse werden im Joyce-Foxon-Modell beschrieben
[Foxon u. Joyce 1975, Foxon 1978}; im folgenden wird das GaAs-Wachstum mit As,-
Molekiilen bei Temperaturen um 600°C skizziert.

Nach der Verdampfung liegt Ga in atomarer Form vor, wiahrend durch Sublimation
Asy-Molekiile gebildet werden. Da die auf der Oberfliche nach dem Auftreffen zufalls-
verteilten Komponenten erst zu einer kristallinen Einbauposition diffundieren miissen,
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wird eine hohe Substrattemperatur gewihlt, die jedoch zum Abdampfen von As aus der
Oberflache fithrt. Ein As-Uberschufi beim Wachstum wirkt dem entgegen; unter diesen
Bedingungen zeigt die Oberfliche eine (2x4)- Rekonstruktion (s. Abb. 2.4). Ga-Atome
werden sofort chemisorbiert; ihr Haftkoeflizient liegt nahe bei eins. Der Einbau von
As ist komplizierter, weil Asq-Molekiile zundchst nur schwach adsorbiert werden (dazu
ist bereits die Prasenz von Ga notwendig). Erst die Bildung eines Zwischenkomplexes
aus zwei As,-Molekiilen mit anschlieflender Dissoziation fithrt zur Anlagerung von As;
iiberschiissiges As desorbiert dabei.

Die Wachstumsrate hingt demnach vom Ga-Flufl ab; stéchiometrisches Wachstum
ist nicht an eine stéchiometrische Strahlzusammensetzung gebunden. Das komplexe
Geschehen an der Oberfliche hingt eng mit den detaillierten Wachstumsbedingun-
gen zusammen, wie das Phasendiagramm (Abb. 2.4) zeigt. Ein Wechsel dieser Bedin-
gungen kann nicht nur die Oberflichenrekonstruktion indern, sondern auch zu einem

veranderten Wachstumsmechanismus fiihren (z.B. andere Haftkoeffizienten, verstarkte
Ga-Desorption).
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Abbildung 2.4: Phasendiagramm der GaAs(001)-Oberfliche in Abhingigkeit von
den MBE-Wachstumsparametern Substrattemperatur und V/III-FluBverhéltnis (aus
[Daweritz u. Hey 1990]).

2.3.2 Grenzflichenschirfe

Generell werden bei der Schichtherstellung drei Wachstumsmodi unterschieden :
Frank-van der Merwe-Wachstum (zweidimensionales Lagenwachstum), Volmer-Weber-
-Wachstum (dreidimensionales Inselwachstum) und ein nach Stranski und Krastanov
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benannter Ubergangsmodus. Sie unterscheiden sich durch die Bindung der auftref-
fenden Teilchen an das Substrat. Da bei der Molekularstrahl-Epitaxie schichtweises
Wachstum angestrebt ist, darf die Oberflichendiffusion nicht zu limitiert sein. Abb.
2.5 zeigt die Auswirkung verschieden stark aktivierter Oberflichendiffusion :

Bild (a) stellt das Resultat der Computersimulation eines einfachen Depositions-
modells dar, in welchem Teilchen von oben statistisch herabregnen” und entweder das
Substrat oder eine Siule erreichen, wo sie liegenbleiben. Dies fiihrt zu einem unkorre-
lierten Wachstum benachbarter Saulen, wie man es experimentell bei der Beschichtung
kalter Substrate findet [Family 1990]. Die Grenzflichenrauhigkeit nimmt dabei - be-
dingt durch die Kumulation zufilliger Fluktuationen - mit steigender Schichtdicke zu,
wie eine einfache Rechnung zeigt [Villain 1991} :

Betrachtet man eine Siule der Grundfliche ! - [ und der Héhe z, so enthilt sie
N = P’z auf das anfinglich flache Substrat abgeschiedene Atome 3. Die Héhenver-
teilung folgt den statistischen Schwankungen in der Strahlintensitat (~ v/N), daraus
ergibt sich eine mittlere Héhenschwankung von :

bz = \/T; . (2.7)
Oberflachendiffusion fithrt zu einer Glittung der Oberfliche, wie sie in Bild (b) dar-
gestellt ist (dies dhnelt den Auswirkungen der Oberflichenspannung in Flissigkeiten
[Family 1990]). Die lokale Diffusion bewirkt eine nicht-triviale Korrelation verschiede-
ner Sdulen, die sich im Laufe der Zeit ausbreitet (vgl. Anhang A.2). In diesem Fall wird
der Exponent 1/2 in Gl. (2.7) durch einen anderen ersetzt (s. GL. (A.16)).

Bild (c) zeigt ein vollkommenes Lagenwachstum, wie es einer sehr starken Ober-
flichendiffusion entspricht. Mit dem MBE-Wachstum assoziiert man iiblicherweise die-
ses Bild aufgrund der hohen Substrattemperaturen. Es ist jedoch nur auf mikrosko-
pischen Langenskalen giiltig; auf groBeren Lingenskalen muf dieses Bild wegen der
begrenzten Diffusion in Richtung von Bild (b) modifiziert werden. Dieser als ”kineti-
sche Aufrauhung” bezeichnete Vorgang fithrt also beim Wachstum dickerer Schichten
zu einer verschlechterten Oberflichenmorphologie (s. Anhang A).

Die Theorie der kinetischen Aufrauhung liefert die wichtige Erkenntnis, da8f allein
schon das Rauschen der Atom- und Molekiilstrahlen die Oberfliche aufrauht. Die prin-
zipielle Anwendbarkeit dieser Theorie auf das MBE-Wachstum ist von Chevrier et al.
[1991] fiir das System Eisen auf Silizium(111) mit Hilfe von RHEED-Messungen gezeigt
worden.

Es existiert eine enge Verbindung zwischen der Oberflichenmorphologie und der
spiegelnd reflektierten RHEED-Intensitit, welche kiirzlich im Detail fiir das Wachs-
tum von GaAs auf GaAs(001) bei 555°C Substrattemperatur aufgeklart worden ist
[Sudijono et al. 1992, 1993]. Die Kombination eines Rastertunnelmikroskops mit einem
RHEED-System erlaubte es, fiir verschiedene Stadien der Deposition Oberflichenstruk-
turen mit RHEED-Intensitiaten zu korrelieren. In jedem Fall ergab sich eine direkte
Korrespondenz zwischen der RHEED-Intensitit und der Stufendichte der Oberfliche.
Die zu Beginn des Wachstums auftretenden Oszillationen in der RHEED-Intensitit

Die Lingen seien dabei in Einheiten einer Gitterkonstanten angegeben, so daB sie dimensionslos
sind.
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Abbildung 2.5: (a) Computersimulation der Grenzfliche in einem einfachen Depositi-
onsmodell ohne Oberflichendiffusion (aus [Farmly 1990]).

(b) Auswirkung aktivierter Oberflichendiffusion auf die Grenzflichenstruktur unter
ansonsten identischen Simulationsbedingungen (ibd.).

TTTT
Voo
[2e )

\
\
\
\
|
!
|
|
!
!
]
1
]
i
!
!
/

—
AN

(c) Ideales Lagenwachstum bei extremer Oberflichendiffusion (nach [Villain 1991]).
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(s. Abb. 2.6) konnten auf eine zwischen zweidimensionalen Inseln und flachen Ter-
rassen zyklisch wechselnde Morphologie zuriickgefiihrt werden. Die Dampfung der Os-
zillationen ging einher mit der Entstehung einer stationiren Stufendichteverteilung. Im
weiteren Verlauf des Wachstums wurde eine allmahliche Aufrauhung der Oberfliche be-
obachtet. Das Lagenwachstum blieb im Mittel erhalten, auch wenn z.T. (flache) Inseln
auf Inseln zu wachsen begannen.

Die Empfindlichkeit der RHEED-Intensitit auf die Oberflichenmorphologie kann
bei der Heteroepitaxie genutzt werden, um die Qualitit der spateren vergrabenen
Grenzflichen abzuschitzen. Die spitere Grenzflichenrauhigkeit wird vom Profil der
momentanen dynamischen Wachstumsfront vorgeprigt, wenn von einem Materialsy-
stem auf das andere umgeschaltet wird ® [Madhukar 1990]). Wachst man Al,Ga;_,As
auf GaAs auf, spricht man von einer normalen Grenzfliche, wihrend es sich im um-
gekehrten Fall um eine invertierte Grenzfliche handelt. Diese beiden Grenzflichen
sind nicht dquivalent, wie Abb. 2.6 zeigt : Betrachtet man zunichst die obere Kur-
ve, so stellt man einen raschen Abfall der RHEED-Intensitit nach Offnen des Al-
SchlieBers (+4Al) fest, begleitet von langsam gedimpften Oszillationen. Die mittlere
Intensitat liegt beim Wachstum von AlAs deutlich niedriger als beim Wachstum von
GaAs. Dies wird zuriickgefiihrt auf die groere Rauhigkeit der AIAs-Wachstumsfront (s.
auch [Daweritz u. Hey 1990}). Thre mikroskopische Ursache liegt in der kleineren Ober-
flichenbeweglichkeit der Al-Atome (verglichen mit den Ga-Atomen) 7 [Madhukar 1988],
die zu einer schlechteren Glittung von Unebenheiten fiihrt.
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Abbildung 2.6: Zeitabhingige RHEED-Intensitit (spiegelnd reflektierter Strahl) beim
Wachstum von GaAs/AlAs-Ubergittern. Obere Kurve : kontinuierliches Wachstum,

untere Kurve : mit Wachstumsstopp beim Wechsel von Ga zu As (aus [Madhukar
1990]).

¢Die Mikrostruktur der Grenzfliche wird jedoch ebenfalls von der (wahrend des Wachstums ther-
misch aktivierten) Interdiffusion der Materialsysteme beeinfluft.

7Alist stirker an das As der Oberfliche gebunden als Ga, was die Migrationsrate des Al und seiner
unmittelbaren Nachbarn verkleinert.
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Man beachte, daBi die volle RHEED-Anfangsintensitit auch beim darauffolgen-
den Wachstum von GaAs nicht wieder erreicht wird. Dies &ndert sich erst bei der
Einfithrung von sogenannten Wachstumsstopps (unteres Bild). Bei einem Wachstums-
stopp wird generell der Flu der Gruppe III-Elemente durch Schliefen der entsprechen-
den mechanischen Klappen unterbrochen. Der Wafer bleibt dabei geheizt und unter
As-Stabilisierung. Wegen der Vergrofierung der Diffusionslinge ~ /t haben die das
Wachstum kontrollierenden Gruppe III-Elemente dann eine grofiere effektive Migra-
tionslinge. Wachstumsstopps sind vor allem effektiv bei normalen Grenzflichen. Sie

kénnen jedoch auch bei invertierten Grenzflichen mit stark bindrem Charakter des
AlGaAs Wirkung zeigen [Tanaka u. Sakaki 1987].
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Kapitel 3

Streuung harter Rontgenstrahlen

3.1 Wechselwirkung harter Réntgenstrahlen mit
Materie

3.1.1 Reflexion und Brechung elektromagnetischer Wellen

Harte Rontgenstrahlen sind im elektromagnetischen Spektrum bei Photonenenergien
um 10 keV angesiedelt. Obwohl die zugehdrigen Wellenlingen im Angstrombereich und
damit in der Gré8enordnung interatomarer Abstinde im Festkorper liegen, konnen viele
Aspekte ihrer Ausbreitung mit Hilfe der klassischen, makroskopischen Elektrodynamik
beschrieben werden. Im folgenden werden zunichst einige Grundlagen der Réntgen-
optik auf diese Weise diskutiert.

Es werden ebene elektromagnetische Wellen mit Wellenvektor k und Frequenz w
betrachtet ! :

E(r,t) = Eg exp (i (kr —wt)) . (3.1)

Im Vakuum gilt |k| = k¥ = w/c. 2 Da in Materie mit dem Brechungsindex n die
Wellenausbreitung mit der Phasengeschwindigkeit v = ¢/n erfolgt, ist

kMat =

<|E

=kn . (3.2)

Die Ausbreitung der ebenen Welle (3.1) in einem Medium geschieht gemi8 der Helm-
holtzgleichung
rotrot E = k*n?E (3.3)

die aus den Maxwellschen Gleichungen folgt.

Eine ebene Grenzfliche zwischen zwei (isotropen) Medien der Brechungsindizes n,
und n, filhrt zur Reflexion und Brechung der unter einem Glanzwinkel 9, einfallen-
den Welle (die Stetigkeitsbedingungen fiir elektromagnetische Felder an Grenzflichen
kénnen nur erfiillt werden, wenn es eine reflektierte und eine transmittierte Welle gibt
[Born 1985]). Fiir die elektrischen Felder wird also der allgemeine Ansatz

1Vektoren erscheinen im Fettdruck.
2¢ ist die Vakuumlichtgeschwindigkeit.
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E; = Ajexp(i(kir —wt))
E7 = Ajexp(i(kir —wit))
E; = Agjexp(i(kar —wst)) (3.4)

gemacht, wobei sich die Indizes 1 und 2 auf die jeweiligen Medien beziehen und ge-
strichene Grofen die reflektierte Welle kennzeichnen. Die magnetischen Felder ergeben
sich aus der Relation )

H = gocnkxE (3.5)

(es werden SI-Einheiten verwendet). k ist ein Einheitsvektor in Richtung von k. Die
Maxwellschen Gleichungen implizieren die Stetigkeit der Tangentialkomponenten von
E und H fiir alle Zeiten in der gesamten Grenzfliche (z = 0). Dies kann nur erfallt
werden, wenn die Exponentialterme in (3.4) iibereinstimmen. Daraus folgt

W =W =W = w (3.6)

und
(klr)z=0 = (k2r)2=0 = (kl],r)z=0 . (3.7)

Da die Projektionen von kj, ki und ka auf jeden beliebigen Ort in der Grenzfliche
identisch sein miissen, liegen alle drei Vektoren in einer Ebene. Mit den entsprechenden
Glanzwinkeln folgt dann aus (3.7) :

ky cos¥y = kg cosd; = kj cosd] . (3.8)

Die Gl. (3.6) und (3.2) fihren auf k; = k{. Die einfallende Welle wird daher spie-
gelnd reflektiert : ¥; = 9J7 (s. Abb. 3.1). In den Gl. (3.8) ist ferner das Snelliussche

Z

AN
l{n1 ’ 1
8 .9
1‘91 :r’\_/"‘"ﬂl S X

70000 do 4
n,

Abbildung 3.1: Reflexion und Brechung einer unter einem Winkel ¥, einfallenden Welle.
Die Brechung erfolgt vom Lot weg, wenn der Brechungsindex des Mediums 2 kleiner
als derjenige des Mediums 1 ist.
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Brechungsgesetz enthalten :

cos v, _ ﬁ _ M (3.9)

cos 1, ky ny

Die Stetigkeit der Tangentialkomponenten von E und H in der Grenzfliche kann durch
ein Kreuzprodukt mit dem Einheitsvektor in z-Richtung ausgedriickt werden, das die
in der Ebene z = 0 liegenden Komponenten herausprojiziert :
(A1 +A})x2Z = Azxz
n, [E1XA1 + l€'1 xA'l] XZ = ng [szAzl Xz . (3.10)

Falls der Vektor des elektrischen Feldes senkrecht zur Einfallsebene steht (s-Polarisation),
ergibt sich daraus

A+ Al = A
(A1 - A;) ny sin'ﬂl = A2 ny sin192 . (311)
Die Auflésung dieses Gleichungssystems liefert die Fresnelschen Formeln fiir s-Polarisation
A_’l _ misind; —nysind; _ sin(d; — 9,)
A, nysind; +ngsind; sin(d; + J2)
A 2n, sind, _ 2sind; cos ¥, (3.12)
Al - ny sin 191 + ng sin '192 - sin(191 + 192) ) )
Reflektivitit R und Transmission T sind dann definiert als
ALl
R = |-
A
Ay ?
T := A (3.13)

3.1.2 Absorption und Dispersion

Ausgangspunkt einer phanomenologischen Beschreibung des Brechungsindex im harten
Rontgenbereich ist folgender Ausdruck, der in Lehrbiichern eingehend diskutiert wird
(s. z.B. [Feynman 1977)) :

2 .
S S S : (3.14)

2 — w? LAY
Eom T wi —w + wy;

Er verkniipft den Brechungsindex mit harmonischen Oszillatoren der Resonanzfrequenz
wj . Fiir ein einkomponentiges Material erfiillen die Oszillatorstirken g; die Summen-
regel 3°; = Z, wobei Z die Ordnungszahl des betreffenden Elements ist. N stellt
die Dichte (cm™3) der Atome dar, e und m stehen fiir die Elementarladung bzw. die
Ruhemasse der Elektronen. Das Dampfungsglied v beriicksichtigt die Moglichkeit der
Absorption, die somit auf einen komplexen Brechungsindex fiihrt. Da die Energie der
Réntgenphotonen weit oberhalb fast aller atomaren Resonanzfrequenzen liegt (Aus-
nahmen werden weiter unten diskutiert), ist es sinnvoll, vom asymptotischen Ausdruck
(w > w; und vernachlissigbare Absorption)
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N
n=1- gro/\zZ (3.15)

auszugehen. A stellt die Vakuum-Wellenldnge dar ; ro = ez/41r(somc2 = 2.818-10~¥m
ist der klassische Elektronenradius. Das Auftreten dieser Streulinge spiegelt die Streu-
ung der elektromagnetischen Wellen an der Elektronenhiille der Atome wider. Der
Brechungsindex (3.15) ist kleiner als 1 ; fir Rontgenstrahlen ist Materie also "optisch
diinner” als das Vakuum. Dies erdffnet die Méglichkeit der externen Totalreflexion, die
unter streifendem Einfall auftritt (s. nichster Abschnitt).

Wird die Teilchendichte N durch die Avogadrozahl Ny, die Massendichte p und die
Atommasse A ausgedriickt, ist

n=1- —ﬂ_rox\z— . (3.16)

Der Brechungsindex hangt also im wesentlichen nur von der Wellenlinge der Rontgen-
strahlen und der Dichte des Materials ab, da Z/A fir alle Elemente bei 0.5 liegt.

Die Verallgemeinerung der asymptotischen Form (3.16) geschieht durch die Erset-
zung

Z - fo+ fi(E)+:if'(E) . (3.17)

Dabei ist f, der Atomformfaktor des betreffenden Elementes, der nur im Falle der
Vorwartsstreuung gleich Z ist. Die energieabhingigen Korrekturen f’ und f” beschrei-
ben Dispersion und Absorption; sie sind liber eine Kramers-Kronig-Relation mitein-
ander verbunden. Durch die Ersetzung (3.17) kann der Brechungsindex geschrieben
werden als ‘

n=1-6-:i8 . (3.18)
Liegen mehrere chemische Komponenten im Material vor, gilt
Ny Pk
§ = gro/\2;2;(f0,k + f]:)
g = ﬂro,vzﬁ’i v (3.19)
2r & Ak

Pk steht dann fiir die partielle Massendichte des k-ten Elements. Typische Werte fiir §
und B im harten Réntgenbereich liegen in der GréSenordung von 10~° bzw. 10~¢. Der
absorptive Anteil 2 ist mit dem linearen Absorptionskoeflizienten u verbunden

welcher die Schwachung der Strahlintensitit beim Durchgang durch eine Schicht der
Dicke d beschreibt :

I(d) = I exp(—pd) . (3.21)

Die Absorption hingt stark vom Material und der Energie der Rontgenstrahlen ab. Im

hier interessierenden Bereich der Photonenenergien um 10 keV dominiert die photo-

elektrische Absorption. Im allgemeinen variiert in diesem Fall der lineare Absorptions-

koeffizient mit der Ordnungszahl Z und der Photonenenergie £ wie

Z3
g~ —E—g (3.22)
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Der sinkenden Absorption mit steigender Energie sind jedoch die sogenannten Absorp-
tionskanten {iberlagert. Dort steigt die Absorption sprunghaft wieder an, weil die Ener-
gie der Photonen dann gerade ausreicht, um einen neuen Absorptionskanal zu 6ffnen.
Bei den K-Kanten wird ein 1s-Elektron in einen leeren Zustand angehoben, bei den L;-,
L2- und Ls- Kanten gilt entsprechendes fiir 2s-, 2p, /2~ und 2p3/o-Elektronen. Die ent-
standenen Liicken werden von Elektronen aus energetisch hoher liegenden Zustinden
aufgefiillt, so daB diese Prozesse unter Emission charakteristischer Fluoreszenzstrah-
lung (bzw. Auger-Elektronen) erfolgen.

Bei der Rontgenabsorptionsspektroskopie wird die Absorption in Abhangigkeit von
der Energie der einfallenden Réntgenstrahlung gemessen, die kontinuierlich durchge-
stimmt wird. Charakteristisch fiir das absorbierende Element ist die energetische Lage
der Kante; geringe Verschiebungen (Grdfienordnung 1eV) sowie die Form der Kante
geben Aufschluf§ iiber den chemischen Zustand des Absorberatoms (z.B. seine Valenz).
Oszillationen in der Absorption oberhalb der Kanten werden EXAFS (Extended X-ray
Absorption Fine Structure) genannt (s. Abb. 3.2). Diese Feinstruktur enthalt Informa-
tion iber die lokale geometrische Struktur um das Absorberatom herum (Bindungs-
abstande, Koordinationszahlen). Thre Ursache sind quantenmechanische Interferenzen

im Endzustand des ausgeldsten Photoelektrons (fiir eine detailliertere Diskussion s.
[Lengeler 1990]).

200 -

u/p (em’/g)

100 —
| . . . .
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Energie (keV)

Abbildung 3.2: Quotient des linearen Absorptionskoeffizienten y und der Massendichte
p von metallischem Platin in Abhingigkeit von der Photonenenergie. Oberhalb der
Ls-Absorptionskante treten EXAFS-Oszillationen auf (nach [Stanglmeier 1990]).

20



3.1.3 Streifender Einfall

Da der Brechungsindex von Materie fiir harte Rontgenstrahlen kleiner als eins ist,
wird eine aus dem Vakuum einfallende Welle vom Lot weg gebrochen. Bei einem be-
stimmten, endlichen Einfallswinkel schliefit die transmittierte Welle mit der Grenzfliche
Vakuum/Materie einen Winkel von 0° ein; dieser kritische Winkel ;. liegt bei Pho-
tonenenergien um 10 keV typischerweise unterhalb von 0.5°. Unter den Bedingungen
streifenden Einfalls kénnen die trigonometrischen Funktionen in den Ausdriicken (3.9)
und (3.12) entwickelt werden, und die Fresnelschen Formeln fiir s- und p-Polarisation
werden identisch [Born 1985]. Fiir ny = 1 und ny = 1 - § ergibt sich dann aus dem
Snelliusschen Brechungsgesetz (3.9) (zunichst ohne Absorption)

Mit 9, = 0 folgt fiir den kritischen Winkel
9y, = V26 = \/N';"" (z +Af)” A, (3.24)

der somit im wesentlichen von der Dichte des Materials und der Wellenlidnge abhangt;
in der Nihe der Absorptionskanten kann jedoch der Beitrag der Dispersionskorrektur
f’ groB werden 3.

Einfallswinkel unterhalb des kritischen Winkels bewirken ein rein imaginéres 9, :

l\[25—'l9¥ Y < Yy

192 = . (3.25)
JOP—26 9, >0

Die analytische Fortsetzung von Gl. (3.4) lautet dann (k2 = k(1,0,9,))

E2 = Az exp(i(kz —wt)) exp(—zio) ,

1
20 = ———— . (3.26)

V26 —-191k
Sie zeigt, daB fir 9; — 0 das elektromagnetische Feld eine endliche, von der Wel-
lenlinge der Photonen unabhangige Eindringtiefe besitzt

. 1 A
%o = V2sk \/47rNAro(Z+f’)p ’

die typischerweise einige zehn A betrigt. Die Eindringtiefe variiert lediglich geringfiigig
in der Nihe der Absorptionskanten, da f'(E) dort ein Minimum durchlauft.
Unterhalb des kritischen Winkels ist die Eindringtiefe dispersionsbegrenzt, wiahrend
sie oberhalb des kritischen Winkels absorptionsbegrenzt ist. Die rechnerische Behand-
lung der Absorption erfolgt, indem (aufgrund des komplexen Brechungsindexes im
Snelliusschen Brechungsgesetz) ¥, fiir alle ¥; mit Imaginérteil ¢, definiert wird

9 i= pa +1iq2  (p2, gz reell). (3.28)

3Gind Dichte und Wellenlinge bekannt, erdffnet sich die Moglichkeit der experimentellen Bestim-
mung von f' , vgl. [Stanglmeier 1990).

(3.27)
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Das Analogon zu Gl. (3.23) fiihrt nach dem Vergleich von Real- und Imaginarteil auf
eine biquadratische Gleichung mit der Losung

1
7= 5 |VOT=207 445 + 92 - 2]
2 = %[\/(19';’—26)2+4ﬂ2—19f+26] . (3.29)

Skaliert man p, und ¢, auf den kritischen Winkel, so geht in obige Ausdriicke nur noch
das Verhéltnis von f zu § ein. In Abb. 3.3 wird deutlich, daB die Beriicksichtigung der
Absorption den kritischen Winkel ausschmiert.

3 :

\
0 - L = —t S
1 2 3
191/1’10

Abbildung 3.3: Realteil und Imaginirteil des komplexen Winkels ¥, = p; + iq, fiir
B/6 =0 (- - -) bzw. 8/6 = 0.1 (—). Im Fall verschwindender Absorption ist p, un-
terhalb und ¢; oberhalb des kritischen Winkels Null; eine endliche Absorption bewirkt
die Ausschmierung des Ubergangs. In das obere Bild ist die Gerade p2 = ¥ miteinge-
zeichnet.
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Die Verallgemeinerung von Gl. (3.26) lautet

~ 1
20 = qgk (3.30)

und zeigt fiir 4, > ¥;. die Absorptionsbegrenzung der Eindringtiefe :

Lo Uy

T rE (3.31)
Dabei wurde Gl. (3.20) benutzt. Weit oberhalb des kritischen Winkels steigt die Ein-
dringtiefe also bei fester Energie linear mit dem Einfallswinkel an. Abb. 3.4 demon-
striert die verschiedenen Abhingigkeiten der Eindringtiefe zo am Beispiel von GaAs
far Photonenenergien von 8 bis 13 keV.

Im Bereich der Totalreflexion werden alle Réntgentechniken (z.B. Absorptionsspek-
troskopie und Beugung) oberflichenempfindlich; die Tiefe, aus der noch Beitrige zum
Signal kommen, 138t sich dabei durch Variation von ¥, einstellen.

20
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Abbildung 3.4: Eindringtiefe z, fiir Rontgenstrahlen in GaAs unter dem streifenden
Einfallswinkel ¥ in Abhangigkeit von der Photonenenergie. Unterhalb des kritischen
Winkels liegt die Eindringtiefe dispersionsbegrenzt bei 46 A, lediglich an den K-
Absorptionskanten (Ga : 10368 eV, As : 11865 eV) tritt wegen des Minimums in f’
eine geringfiigige Vergroferung der Eindringtiefe auf. Oberhalb des kritischen Winkels
ist die Eindringtiefe absorptionsbegrenzt, wie beim Uberschreiten der beiden Kanten
deutlich wird.
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Unter streifendem Einfall ergeben sich aus den Gl. (3.12) fiirr Reflexion und Trans-
mission

(91— p2)? + ¢

R =
(1 +p2)*+ ¢
4492
T = 1 . 3.32)
Oty & (332

Reflexion und Transmission sind in Abb. 3.5 fiir verschiedene Werte von 3/6 dargestellt.
Das Reflexionsvermdgen ist experimentell direkt zuginglich. Da der kritische Winkel
im Fall starker Absorption nicht mehr direkt aus der Reflexionskurve abgelesen werden
kann, werden solche Messungen statt nach Gl. (3.24) durch Simulation ausgewertet (s.
Abschnitt 3.2)). Die Transmission nimmt am kritischen Winkel den Maximalwert 4 an,
wenn keine Absorption vorliegt.

4
3
2
1
0

1.0

0.5

-

191/191c

Abbildung 3.5: Reflexion und Transmission fiir §/6 = 0 (—), 0.025 (- - -) und 0.1
(). Die beiden letzten Werte entsprechen den Verhiltnissen bei 8760 eV bzw. 12670
eV fir GaAs.
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In dissipativen Medien ist das Maximum geringer als 4 und zu kleineren Winkeln
hin verschoben. Fiir vernachlissigbare Absorption gilt (¥; < Jye)

R =1

2

T = 4 (-’9—1) . (3.33)
ﬂlc
Im Bereich ¥, > 9,. wird dann fast die gesamte einfallende Intensitit transmittiert :
; .

R = m

T =1 . (3.34)

Herausragende Eigenschaft der Transmission ist ihre starke Erhéhung am kritischen
Winkel. Dort dberlagern sich die einfallende und die reflektierte Welle zu einem ste-
henden Wellenfeld mit einem Wellenbauch an der Grenzfliche. Wegen der Stetigkeit
der Tangentialkomponenten ist die Amplitude des elektrischen Feldes im Medium dop-
pelt so grof wie die Amplitude des einfallenden Feldes, die Intensitit also viermal so
hoch (bei vernachlissigbarer Dampfung).

Rontgenmessungen in Reflexionsgeometrie unterliegen Einschrinkungen hinsicht-
lich der Zugénglichkeit des reziproken Raumes. Wihrend die elastische Rickstreuung
eine Obergrenze fiir den Impulsiibertrag darstellt, setzt die Abschattung des einfallen-
den bzw. reflektierten Strahls durch die Probe Untergrenzen. Abb. 3.6 illustriert dies
fir kristallines GaAs und 8048 eV-Photonen.

006
+115 o
004 224

[001]
5@/:,/{ e
/4/@/9@%% o]
e

Abbildung 3.6: Der zugéngliche Bereich des reziproken Raumes von kristallinem GaAs
wird fiir 8048 ev-Photonen bei Reflexionsmessungen begrenzt durch die eingezeichne-
ten Halbkreise. Der obere Halbkreis (Radius 2k) entspricht elastischer Riickstreuung,
die unteren Halbkreise (Radius k) entsprechen der Abschattung des einfallenden bzw.
reflektierten Strahls durch eine ebene Probe. Unter steifendem Ein- und Ausfall ist nur
der kleine, keilférmige Bereich oberhalb des Ursprungs experimentell zugénglich.
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Befindet sich die Rontgenquelle rechts im Bild, so liegen alle unter streifendem Ein-
fall beobachtbaren Impulsiibertrige etwas oberhalb des rechten Halbkreises; fiir strei-
fenden Ausfall gilt Entsprechendes beziiglich des linken Halbkreises. Unter streifendem
Ein- und Ausfall ist daher geometriebedingt nur ein kleiner, spitz zulaufender Teil des
reziproken Raumes experimentell beobachtbar. Die Symmetrie der Figur ist eine Folge
der Umkehrbarkeit des Lichtwegs.

Bei der spiegelnden Reflexion ist der Impulsiibertrag (Streuvektor Q ) stets senk-
recht zur Oberfliche :

Q| =Q; = 2ksind, . (3.35)

Aufgrund der externen Totalreflexion dringt der Rontgenstrahl jedoch erst ab dem
kritischen Impulsiibertrag

Sl

Qe = (3.36)

tiefer in die Probe ein.

Ist - anders als in der Herleitung der Fresnelschen Formeln - die Oberfliche nicht
ideal glatt, erfolgt diffuse Streuung unter Winkeln ¥; # ¥, so daB im reziproken
Raum auch Struktur fiir Q; bzw. @, # 0 vorhanden ist. Messungen, bei denen die Im-
pulsiibertrige eine endliche Komponente parallel zur Oberfliche aufweisen, enthalten
dann Information iber laterale Rauhigkeitseigenschaften (s. Abschnitt 3.4).

In den Fresnelschen Formeln spielt die diskrete Struktur der Materie keine Rolle, da
ein Material summarisch durch seinen Brechungsindex beschrieben wird. Dieser makro-
skopische Ansatz ist der physikalischen Situation beim streifenden Ein- und Ausfall von
Rontgenstrahlen angemessen, da den kleinen Impulsiibertragen @ grofie Lingenskalen
27/Q entsprechen. Die Fresnelschen Formeln stellen daher einen Ausgangspunkt fir

die Diskussion der spiegelnden Reflektivitdt und diffusen Streuung unter streifendem
Einfall dar.
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3.2 Spiegelnde Reflektivitidt unter streifendem Ein-
fall

3.2.1 Glatte Grenzflichen

Im folgenden wird die spiegelnd reflektierte Intensitit streifend einfallender Rontgen-
strahlen an einem Schichtsystem betrachtet, das aus N Schichten auf einem Substrat
besteht. Abb. 3.7 zeigt ein solches Schichtpaket und die verwendete Nomenklatur. Je-
der Schicht wird eine Dicke d; und ein Brechungsindex n; = 1 — §; — i; zugeordnet.
Die elektromagnetische Welle f3llt aus dem Vakuum (5 = 1) ein.

Schicht

A/
e |

Grenzflache

j-1
/
Aj J Ilj ,dj
. Aj
J -
. :
A/
AN+1< N+1 - ny,pdy,
N+1 L

Asa Substrat N+2 ny,,

Abbildung 3.7: Reflexion einer elektromagnetischen Welle an einem Schichtsystem aus
N Schichten auf einem Substrat. In jeder Schicht werden die Felder zerlegt in eine
einlaufende und eine riicklaufende Welle (Amplituden A bzw. A’). Aus dem Substrat
wird keine Welle zuriickreflektiert.
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Aufgrund des Brechungsgesetzes cos?; = n;cosd; sind die komplexen Winkel
Y; = p; + 1g; in jeder Schicht gegeben durch

P o= 2[\/ — 26,)? + 462 + 92 — 25
¢ = 2[\/ )2+ 462 — 02 426 . (3.37)

Die E- und H-Felder in jeder Schicht werden dargestellt durch die Uberlagerung der
einfallenden und reflektierten Welle mit den jeweiligen Wellenvektoren

cos V; cos V;
k; = k; 0 ) ki = k; 0 , (3.38)
sin 9 —sind;

die folgendermaBlen gendhert werden : Aufgrund der geringen Dispersion werden alle
Betrige gleich dem Betrag des Vakuum-Wellenvektors gesetzt (k; = k; =: k), und
wegen des streifenden Einfalls werden die trigonometrischen Funktionen bis zur ersten
Ordnung in ¥; entwickelt. Somit lautet der Ansatz * fiir die elektrischen Felder in der
Schicht j (die magnetischen Felder folgen aus Gl. (3.5)) :

0
E;(r,t) = ( A; ) exp (i(kx + kd;z; — wt))
0

0
El(r,t) = ( A ) exp (i(kz — kd;z; — wt)) . (3.39)
0

Die z-Koordinate (senkrecht zu den Grenzflichen) wird in jeder Schicht lokal definiert;
z; = 0 soll in der Schichtmitte liegen, auf die dann ebenfalls die Amplituden A; und
Aj bezogen sind. Da die Tangentialkomponenten von E und H an den Grenzflichen
stetig sein miissen, werden daher in der Auswertung der Stetigkeitsbeziehungen Pha-
senfaktoren exp(ikv;d;/2) auftauchen. Der Zusammenhang zwischen den Amplituden
benachbarter Schichten kann mittels Transfermatrizen ausgedriickt werden :

Aj ) _ puity [ Ain
( A;) =R At (3.40)

Die zugehdrigen Matrixelemente sind [Lengeler 1987, Stanglmeier et al. 1992]

9; +9; )
R(J»J+1) — J_M_’J_tl_ exp (——z-k('a]d] + ‘!9j+1dj+1))
29; 2

9:— 9. :
R(J J+1) = ;2—,‘9_.“-_1- exp (—§k('l9]d1 — 19j+1dj+1))

7

. 9. — 9. i
RGY = i ihl Sy exp (-2—k(19jdj -~ 19j+1d,-+1))
J

9+ 9; '
R(J J+1) —_ %ﬂ exp (%k('ﬂjd] + 19]‘+1dj+1)> . (341)

J

4Wegen des streifenden Einfalls ist die Reflektivitit unabhingig von der Wahl der Polarisation.
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Fir das Schichtpaket aus Abb. 3.7 gilt dann :

(Al ) = RIARE3  REN+LNT2) (AN+2 )
-— o0 0

Ay
= T (A’E)’”) : (3.42)

Dabei wurde die Gesamt-Transfermatrix T eingefiihrt und beriicksichtigt, dal aus dem
Substrat keine reflektierte Welle zuriickkommt ( Ajy,, = 0). Die Idee dieses Rekur-
sionsformalismus ist bereits bei Parratt [1954] zu finden. Mit A; = T3;ANn42 und
A} = T3 ANz ergibt sich dann fiir die Reflektivitat

2 2

Ay

A |
Ay

Tll

R =

(3.43)

Da in obiger Gleichung nur das Verhdltnis der Transfermatrixelemente auftritt, dirfen
die einzelnen Matrizen RU+1) beliebig normiert werden. Von Vorteil ist folgende Nor-

mierung :
X 1 r; exp(ikdjy1d;41)
RO+ = (3.44)
r; exp(ikd;d;) exp(ik(d;d; + 9;41d;41))
mit 9. —
i—Yin :
L= S =1,---,N+1) . 3.45
T 95 + Dpr U +1) (3.45)

Diese Normierung ermdglicht stabile numerische Berechnungen auf einem Computer,
da in ungiinstigen Fillen bei der fortgesetzten Multiplikation (3.42) solch kleine Ma-
trixelemente resultieren konnen, da der zuldssige Zahlenbereich unterschritten wird
("Underflow”). Auflerdem erhilt man mit dieser Darstellung relativ einfach einen Aus-
druck fir die Reflektivitit eines Mehrschichtsystems, der der physikalischen Intuition
entgegenkommt, wie im folgenden gezeigt wird. Dazu wird die Transfermatrix T fol-
gendermaflen geschrieben :

T = f{(l,Z) M ﬁ(N+1,N+2) (3.46)
mit der renormierten Produktmatrix
M= | 1 ™ (3.47)
My M2 ) :

Die Reflektivitat des Schichtsystems ergibt sich dann zu

_ | r1 + u exp(ikdqd;) 2
k= + r1u exp(ikdad;) 49
mit a1 + M v
— 21 22 , vV 1= TN41 exp(ik0N+1dN+1) . (3'49)

1+ mie v

29



Dieser Ausdruck enthilt nicht mehr die irrelevanten Schichtdicken d; und dy..
(Vakuum und Substrat), welche in den Transfermatrizen R(*?) und RW+1:N+2) formal
vorkommen. Die dhnliche Struktur der Terme in (3.48) und (3.49) hingt damit zusam-
men, dafl eine sequentielle Ausfithrung gebrochen rationaler Funktionen der Multipli-
kation ihrer Koeffizientenmatrizen entspricht. Eine anschauliche Interpretation dieses
iterativen Aufbaus ergibt sich, wenn man die Reflexion an einem Mehrschichtsystem als
rekursive Anwendung der Reflexion an einer Schicht auf Substrat auffa8t : Die unterste
Schicht und das Substrat werden durch ein "effektives Substrat” gleicher Reflexionsei-
genschaften ersetzt, das wiederum mit der dariiber liegenden Schicht kombiniert wird
etc.

Fir eine Schicht auf Substrat (N = 1) ist nach Gl.(3.46) M die Einheitsmatrix ,
und mit

u = v = ry exp(ikdady) (3.50)

folgt fiir die Reflektivitat :

R = |7t 2 exp(i2Kk9ydy) :
T+ exp(12kd,d,)

(3.51)

Die Fresnel-Reflektivitat (3.32) ergibt sich als Sonderfall dieser Beziehung, wenn die
Schicht denselben Brechungsindex aufweist wie das Substrat, so dafl 7, = 0 ist. Ein
endlicher Sprung im Brechungsindex fithrt daher zu entsprechend gewichteten Phasen-
faktoren exp(:2kd.d;), die in der Reflektivitat Schichtdickenoszillationen entsprechen-
der Amplitude bewirken °. Da (im Rahmen der anfangs aufgefiihrten Voraussetzungen)
Gl. (3.51) die strenge Losung der Maxwellschen Gleichungen enthilt, umfaft die so be-
rechnete Reflektivitat nicht nur die Absorption, sondern auch dynamische Effekte. Der
Nenner beriicksichtigt beispielsweise simtliche Mehrfachreflexionen ; er entspricht der
Aufsummation einer geometrischen Reihe, die physikalisch interpretiert werden kann
als phasenrichtige Uberlagerung der Amplituden aller mehrfach in der Schicht reflek-
tierten Strahlen .

Im Falle N = 2 ist M = R mit

_ 12 + 73 exp(i2kdads)
T 1+ rors exp(12kd;ds)

exp(ikdady) =: Toexp(ikdady) . (3.52)

Vergleicht man diesen Ausdruck mit Gl. (3.50), so zeigt sich in Ubereinstimmung mit
obigen Ausfithrungen, daB die Reflexion an einem Doppelschichtsystem auch formal
beschrieben werden kann durch eine Schicht auf einem "effektiven Substrat”, das wie-
derum Schichtstruktur aufweist (vgl. 7, mit (3.51)).

Im allgemeinen sind also in den Reflektivititskurven von Mehrschichtsystemen auf-
grund der Phasenfaktoren exp(ikd;d;) tberlagerte Schichtdickenoszillationen zu er-
warten. Abb. 3.8 zeigt dies fiir eine Doppelschicht auf Substrat in logarithmischer
Darstellung, da die Oszillationen erst bei niedrigen Reflektivititen auftreten.

5Diese Oszillationen wurden bereits von Kiessig [1931] beobachtet und mit Hilfe der Fresnelschen
Formeln diskutiert.
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Abbildung 3.8: Berechnete Reflektivitit eines Schichtsystems 100 A GaAs / 1000
A Alp7Gag3As / GaAs-Substrat bei einer Photonenenergie von 11100 eV. Die Interfe-
renzen treten auf, sobald die Eindringtiefe der Rntgenstrahlen ausreicht, die Deck-
schicht zu durchdringen. Die langperiodige Oszillation (Einhiillende) wird von der
diinnen Deckschicht hervorgerufen, der kurzperiodigen Oszillation kann die Gesamt-
dicke beider Schichten zugeordnet werden.

3.2.2 Rauhe Grenzflichen

Die Anpassung von Mefikurven durch die reine Fresnel-Reflektivitit (3.48) ist i.d.R.
nicht moglich, da die gemessene Intensitat kleiner als die theoretisch berechnete ist.
Diese Diskrepanz nimmt mit wachsendem Einfallswinkel zu; ihre Ursache ist die stets
vorhandene Rauhigkeit der Oberfliche und ggf. innerer Grenzflichen. Die im folgenden
diskutierten Modelle enthalten nur einen Parameter o, der die Standardabweichung
von einer mittleren Lage der Grenzfliche beschreibt (sogenannte vertikale Rauhig-
keit). Solche Modelle sind den Verhiltnissen bei der spiegelnden Reflexion angepaBt, da
durch den Impulsiibertrag senkrecht zur Oberfliche nur die (lateral gemittelte) vertika-
le Elektronendichteverteilung abgetastet wird. Die Projektion der rauhen Grenzfliche
auf ein eindimensionales Dichteprofil ist in Abb. 3.9 dargestellt. Dabei geht die In-
formation iiber die laterale Struktur der Rauhigkeit verloren. Die rauhe Grenzfliche
wird ersetzt durch eine Schar paralleler Ebenen, deren Verteilung sich aus der diffe-
renzierten Profilform ergibt. Scharmodelle erlauben keine Beschreibung der diffusen
Streuung, die im wesentlichen von der lateralen Hohen-Hohen-Korrelationsfunktion
abhingt [Sinha et al. 1988].
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Abbildung 3.9: (a) Eine rauhe Grenzfliche mit mittlerer Lage zo , (b) das zugehdri-
ge Dichteprofil in z-Richtung, und c) Beschreibung der Rauhigkeit durch eine Schar
paralleler Ebenen, deren Verteilung durch die Ableitung der Profilform gegeben ist.

Jede Profilform kann im Rahmen des Transfermatrizen-Formalismus durch viele
homogene Ubergangsschichten entsprechender Dichte angenshert werden. Dabei steigt
der Rechenaufwand stark an. Von besonderer Bedeutung sind daher Profilformen, deren
EinfluB auf die Reflektivitdt durch einen analytischen Ausdruck angebbar ist, mit dem
die Fresnelschen Gleichungen erweitert werden kdnnen. Wichtige Profilformen, fiir die
das mdoglich ist, sind die Fehlerfunktion © erf(x) und der hyperbolische Tangens tanh(x)
[Lekner 1987]. Im weiteren Verlauf dieser Arbeit wird stets ein durch die Fehlerfunktion
gegebenes Profil angenommen, das einer gaufiverteilten Ebenenschar entspricht 7. Zur
Verteilung

u?

1
w(u) = mexp(—ﬁ) N (3.53)

(v = 2z — 2o beschreibt die Abweichung von der mittleren Grenzflichenlage) gehért das

Profil .
plu) = 3 (erf(ﬁ) + 1) (3.54)

mit der Normierung p(—o0) = 0, p(c0) = 1. Diesem Profil kénnen verschiedene
Ubergangsbreiten zugeordnet werden ; beim Vergleich verschiedener experimenteller
Werte ist zu beachten, dafl jede Methode eine charakteristische Lange entsprechend
ihrer Empfindlichkeit liefert (s. Abb. (3.10)). Fir quantitative Vergleiche ist Tabelle
(3.1) sinnvoll, die Ubergangsbreiten als Vielfache der Standardabweichung ¢ angibt.

$Die Definition der Fehlerfunktion lautet erf(x) = % J5 dt exp(—t?) .

7Das tanh-Profil unterscheidet sich nur wenig vom erf-Profil, so daB experimentelle Daten von bei-
den gut beschrieben werden kénnen. Von der theoretischen Seite her gesehen, spricht méglicherweise
der zentrale Grenzwertsatz fiir das hiufige Auftreten von erf-Profilen. Beispielsweise wird bei Beschich-
tungen, die auf rauhe Oberflichen fiihren, die Position der Atome relativ zur mittleren Oberfliche von
der kombinierten Wirkung vieler Variablen bestimmt, die mit den Details des Depositionsprozesses
zusammenhéngen. Letztere haben einen starken EinfluB auf die laterale Struktur der Oberfliche,
wihrend die Statistik der vertikalen Fluktuationen sich bei sehr vielen unabhingigen Variablen einer
gauBfSrmigen Varianz nédhern sollte.
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Abbildung 3.10: Experimentell bestimmte vertikale Rauhigkeiten stellen Ubergangs-
breiten dar. IThr Wert hingt von der Empfindlichkeit der jeweiligen MeSmethode auf
die Auslaufer der Profilform ab.

Anstieg im erf-Profil | Ubergangsbreite A z
= - = 2.56 0
i - @ 1.94¢0
i — @ 1.68¢
- 3 1.35¢0

Tabelle 3.1: Ubergangsbreiten A z in Abhingigkeit vom Anstieg im erf-Profil. Die ge-
samte Sprunghdhe ist auf 1 normiert.
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Bei der Ersetzung einer rauhen Grenzfliche durch eine gaufiverteilte Ebenenschar
geschieht die Mittelung {iber eine Grofle f(u) gemiB der Beziehung

< flu) >:= duw(u) f(u) . (3.55)
Insbesondere gilt < exp(izu) > = exp(—1z20?) . Im folgenden wird die Grenzfliche j
aus Abb. 3.7 betrachtet. Bei einer Beschreibung der Rauhigkeit im obigen Sinne muf
iiber die Reflexion an Ebenen gemittelt werden, die u; von der mittleren Lage entfernt
sind (Abb. 3.9c), wobei u; gemiB (3.53) verteilt ist. Die Stetigkeitsbedingungen fiir
die entsprechenden Feldkomponenten sind dann nicht mehr bei d;/2 bzw. —d;,,/2,
sondern bei d;/2 + u; bzw. —d;;1/2 + u; zu erfiillen. Es ist also im Transfermatrizen-
Formalismus die Ersetzung

di — dj+2u; , dip1 — djp1—2u; (3.56)

vorzunehmen und dann zu mitteln. Die Mittelung kann auf unterschiedliche Arten mit
gravierenden Konsequenzen durchgefiihrt werden, indem mit oder ohne feste Phasen-
beziehung zwischen den einzelnen Amplituden gemittelt wird. Dies soll anhand der
Reflektivitat einer rauhen Grenzfliche Vakuum/Materie demonstriert werden.

Falls die einlaufende und die reflektierte Welle eine feste Phasenbeziehung aufwei-
sen, ist der Ausdruck

A/
<Z-1-> = r; exp(tk¥1dy) < exp(i2kdyu;) > (3.57)
1

zu bilden. Die Fresnel-Reflektivitit Rr erhilt dann einen Korrekturterm in Form eines
Debye-Waller-Faktors :

Al
RRaylcigh = ‘ < _ATI >
1

(diese Art der Mittelung geht auf Rayleigh zuriick). @, ist der Betrag des Streuvektors
(Gl (3.35)). Besteht die feste Phasenbeziehung nicht, miissen die Amplituden einzeln
gemittelt werden [Stanglmeier 1990, Stanglmeier et al. 1992] :

2
= Rp exp (—(2k191)202) = Rr exp(—Q%0?) (3.58)

<A1>  <BRa>
<A > < Ry >

(3.59)

Die Ersetzung (3.56) fihrt auf Ry — Ry exp(—tk(d; — 92)uy) etc. . Die Mittelung
ergibt

2

AI
ki Rl Rr exp (—4k2191p202) = Rr exp(—-Q.Q%d%*) . (3.60)

< A >

BRyc =

Der Index NC bezieht sich auf Névot und Croce [1980], die dieses Ergebnis auf anderem
Wege erhielten . Unabhingig davon wurde es von Vidal und Vincent [1984] und Sinha
et al. [1988] ebenfalls hergeleitet. Die Ersetzung von 9; durch p; (Realteil von 9, ) im
Dampfungsterm bewirkt, dal in Gl. (3.60) die Medien zu beiden Seiten der Grenzfliche
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Abbildung 3.11: Reflektivitat einer idealen bzw. rauhen Grenzfliche Vakuum/GaAs fiir
8048 eV-Photonen und verschiedene Rauhigkeitsmodelle (¢ = 15 A).

beriicksichtigt werden (Q ist der Streuvektor im Medium2). Die Gleichungen (3.60)
und (3.58) unterscheiden sich am stirksten im Bereich des kritischen Winkels, wahrend
sie fir grofie Winkel ineinander iibergehen (vgl. Abb. 3.3 und 3.11). Die Unterdriickung
der Rauhigkeit am kritischen Winkel und im Bereich der Totalreflexion wurde vielfach
experimentell bestitigt [Stanglmeier 1990).
Gl. (3.59) legt nahe, das Névot-Croce-Modell auf Mehrschichtsysteme durch die
Mittelung aller Transfermatrixelemente zu verallgemeinern :
< R > = RUAFY exp (—%k’ (9; - (—1)1‘“1":9,-“)2 a?) . (3.61)

J

Verwendet man die normierte Form (3.44) der Matrix R, wird deutlich, da8 der For-

malismus des vorigen Abschnitts mit der Ersetzung r; — r; exp (—2k2'(9j19j+10']2-)
beibehalten werden kann, um die Reflektivitit eines Mehrschichtsystems mit rauhen
Grenzflichen zu beschreiben.
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3.3 Rontgenbeugung

Da die Wellenlinge der Réntgenstrahlen in der Gré8enordnung interatomarer Abstinde
liegt, stellt ein Kristall aufgrund der periodischen Wiederholung einer Einheitszelle ein
dreidimensionales Beugungsgitter dar, welches zu scharfen Interferenzmaxima (Bragg-
reflexe) AnlaB gibt. Dies kann zur Charakterisierung epitaktischer Schichtsysteme mit-
tels hochauflésender Rontgendiffraktometrie genutzt werden. Im folgenden werden ei-
nige physikalische Grundlagen dieses mittlerweile etablierten Verfahrens zusammen-
gestellt, soweit sie fiir die Auswertung der im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten
Beugungsmessungen von Belang sind.

Bei der Herstellung einkristalliner Schichtsysteme werden verschiedene diinne
Schichten unterschiedlicher Dicke und chemischer Zusammensetzung aufeinander ab-
geschieden. Unterschiedliche Gitterkonstanten der Materialien fiihren dabei zu einer
elastischen Verzerrung der jeweiligen Schicht-Einheitszelle gegeniiber der Einheitszelle
des Substrats, sofern keine vollstindige Relaxation vorliegt. Die Abmessungen der Ein-
heitszelle werden durch die auf das Substrat bezogenen relativen Gitterfehlpassungen
beschrieben (s. Abschnitt 2.2). Ziel der Beugungsmessung ist es, obige Parameter eines
Schichtsystems zu bestimmen. Dazu wird in der Nihe eines Substrat-Braggreflexes die
gestreute Intensitdt in Abhéngigkeit vom Einfallswinkel gemessen (”Rockingkurve”).
Aufgrund der geringfiigig voneinander abweichenden Netzebenenabstinde im Substrat
und in den Schichten erwartet man zunachst bei verschiedenen Einfallswinkeln gleich
indizierte Braggreflexe vom Substrat und von den Schichten. Falls die Reflexe sich
iberlappen, kénnen jedoch kompliziertere Interferenzmuster entstehen.

Abb. 3.12 zeigt das Beugungsprofil eines epitaktischen GaAs/AlGaAs-
Schichtsystems (Probe B, s. Abschnitt 5.1) mit seinen charakteristischen Reflexen und
Nebenmaxima. Wegen des Phasenverlustes bei der Messsung kann der Probenaufbau
nicht durch eine Fouriertransformation der MeBkurve ermittelt werden. Mit Hilfe der
kinematischen Streutheorie konnen einige strukturelle Parameter des Probe direkt aus
den Winkelabstinden der Rockingkurve abgeleitet werden. Dies ist Gegenstand von
Abschnitt 3.3.1 . Bei einer Auswertung mittels Simulation werden die Parameter des
Schichtsystems solange variiert, bis eine befriedigende Ubereinstimmung von berechne-
ter und gemessener Rockingkurve vorliegt. Die Durchfiihrung solcher Rechnungen auf
der Grundlage der dynamischen Beugungstheorie wird in Abschnitt 3.3.2 skizziert.

Fir eine detaillierte Darstellung der kinematischen Streutheorie sei auf James [1967]
verwiesen. Zaus [1992] diskutiert insbesondere die Anwendung und Erweiterung der
dynamischen Streutheorie nach Takagi und Taupin im Hinblick auf die Berechnung
von Beugungsprofilen epitaktischer Halbleiterschichten.

3.3.1 Kinematische Streutheorie

Das Auftreten von Braggreflexen wird durch die Braggbedingung
A= 2dhk, sin 193 (362)

beschrieben, wobei A die Wellenlange der Rontgenstrahlung, dyx; der Abstand der beu-
genden Netzebenen und Jp derjenige Glanzwinkel beziiglich der Netzebenen ist, unter
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Abbildung 3.12: Reflektierte Intensitit eines GaAs/AlGaAs-Schichtsystems (s. Text)
in der Nihe des GaAs(004)-Reflexes in Abhingigkeit vom Glanzwinkel 9. Die Schicht-
struktur fithrt dazu, daB neben dem Substratreflex S ein Hauptreflex L erscheint, der
von Nebenmaxima im Winkelabstand AY begleitet wird.

dem konstruktive Interferenz auftritt. Falls die Millerschen Indizes (hk!) einen gemein-
samen Teiler n besitzen, handelt es sich um ein Maximum n-ter Ordnung der Beugung
an Netzebenen des Abstandes n - dyy,.

Im folgenden soll eine diinne ® Schicht auf einem Substrat betrachtet werden, deren
jeweilige Braggreflexe einander nicht beeinflussen. Fiir den Schichtreflex gilt, daB -
aufgrund der relativ geringen Anzahl an der Beugung beteiligter Netzebenen - die
Interferenz der gebeugten Wellen nicht zu einem scharfen Maximum fihrt, dessen Lage
durch die Braggbedingung (3.62) gegeben ist. Vielmehr tritt dort ein Hauptmaximum
auf, dessen Breite umgekehrt proportional zur Anzahl der beteiligten Netzebenen ist
und das von Nebenmaxima begleitet ist °. Eine diinne Schicht auf einem Substrat
fithrt also zu einem Abb. 3.12 qualitativ dhnlichen Beugungsprofil, das neben einem
scharfen Substratreflex S ein Hauptmaximum L der Schicht sowie Nebenmaxima zeigt
(die Schichtmaxima werden auch als Satelliten 0. bzw. hoherer Ordnung bezeichnet).
Aus dem Winkelabstand Ad der Satelliten hoherer Ordnung kann die Schichtdicke D

8Die Schichtdicke ist dabei in Relation zur Extinktionslinge der Rontgenstrahlung fiir den jeweili-
gen Reflex zu sehen, die typischerweise in der Gr6Benordnung von 1 um liegt.

Eine quantitative Behandlung fiihrt auf ein dreidimensionales Analogon der aus der Optik be-
kannten Gitterinterferenzfunktion sin?($Nz)/sin?(1z) , die die Beugung an einem Strichgitter aus N
Einzelspalten beschreibt [James 1967].
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berechnet werden [Zaus 1992] :

sin(¥ — w)
Adsind’

Hierbei steht 9’ fiir den Streuwinkel zwischen einfallendem und ausfallendem Strahl.
Der Einfallswinkel w zur Oberfliche wird hier und im weiteren vom Einfallswinkel 9
zur Netzebene unterschieden, um auch asymmetrische Reflexe zu beriicksichtigen, bei
denen die beugenden Netzebenen einen Winkel ¢ mit der Oberfliche einschliefien.
Die Gitterfehlpassungen kénnen aus der Winkelseparation zwischen dem Substrat-

reflex und dem Satelliten 0. Ordnung bestimmt werden. Fiir pseudomorphes Wachstum

auf einer (001)-orientierten Oberfliche ist (ATd)" =0, so dafl mit der vertikalen Git-

D =\ (3.63)

terfehlpassung (AT“)-L die Abmessung der tetragonal verzerrten Schicht-Einheitszelle

d
schen Reflex zu messen, bei dem die Beugung an Netzebenen parallel zur Oberfliche

stattfindet. Bezeichnet man die Winkellage von Schicht- und Substratreflex mit den
Indizes L und S, so ergeben sich kleine vertikale Gitterfehlpassungen aus der Win-

kelseparation Af := wyp — ws = Y — Jg mit Hilfe der differenzierten Braggschen
Gleichung :

L
bestimmt ist (s. Abschnitt 2.2). Zur Ermittlung von (A—d% geniigt es, einen symmetri-

L
(%) = —cotdg Al . (3.64)

Dieser Wert ist in Gl. (2.6) einzusetzen, um bei der Berechnung der relaxierten Git-
terfehlpassung -An—“ die elastische Verzerrung der Schicht-Einheitszelle zu beriicksichti-
gen. Aus 22 kann fiir 11I-V-Halbleiter mittels der Vegardschen Regel die chemische
Zusammensetzung der Schicht bestimmt werden. Zur experimentellen Ermittlung der
vertikalen und parallelen Gitterfehlpassung mu8 an einem Paar asymmetrischer Reflexe
gemessen werden, da nur so der Streuvektor auch eine Komponente parallel zur Ober-
fliche aufweist. Abb. 3.13 verdeutlicht die zugrunde liegende Beugungsgeometrie. Die
Reflexion an solchen Netzebenen tritt unter Einfallswinkeln w auf, die um ¢ grofBler oder
kleiner als der Braggwinkel 95 sind. Die beiden Méglichkeiten entsprechen der Umkeh-
rung des Strahlenganges. Die Winkelseparation Aw = wy — wg setzt sich zusammen

sub.

AP

Abbildung 3.13: Geometrische Verhiltnisse bei der Beugung an einem asymmetrischen
Reflex. Im Fall einer tetragonal verzerrten Einheitszelle der Schicht verlaufen die Netz-
ebenen in der Schicht und im Substrat nicht mehr parallel zueinander.
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aus einem Anteil Af, der sich aus den verschiedenen Braggwinkeln von Schicht und
Substrat ergibt, und einem Anteil Ay, der von der unterschiedlichen Neigung der Net-
zebenen in Schicht und Substrat herrithrt. Zur getrennten Bestimmung dieser beiden
Anteile werden daher zwei Messungen mit umgekehrtem Strahlengang durchgefiihrt.
Wenn die Winkelseparation bei steil bzw. flach einfallendem Strahl mit Aw, bzw. Aw_
bezeichnet wird, folgt daraus

A = % (Awy + Aw_)

Ay = % (Awy —Aw_) . (3.65)
Daraus ergeben sich die Gitterfehlpassungen zu
A_d * _ sin '193 cos @ _1
d "~ sin(9p + Af) cos(p + Ap)
Ad)! sindg sing
) - -1 .66
( d ) sin (95 + Af) sin (¢ + Ap) (3.66)

[Macrander et al. 1988, Halliwell et al. 1989]. Die relaxierte Gitterfehlpassung wird
wiederum mittels Gl.(2.6) ermittelt.

Eine Verallgemeinerung dieser Beziehungen auf beliebige Vielschichtsysteme ist
nicht ohne weiteres méglich 1°, da die Interferenzen der an den verschiedenen Schichten
gebeugten Wellen die Rockingkurve stark verindern kénnen. Die in dieser Arbeit be-
trachteten Schichtsysteme bestehen aus einer GaAs-Deckschicht auf einer Al,Ga;_,As-
Schicht, die epitaktisch auf ein GaAs(001)-Substrat aufgebracht wurden (s. Abb. 5.1).
Es erscheint naheliegend, den Reflex L in Abb. 3.12 der Al,Ga;_,As-Schicht zuzuord-
nen, da die (wesentlich diinnere) Deckschicht ebenso wie das Substrat aus GaAs be-
steht. Dennoch fiihrt die Interferenz zwischen den GaAs(004)-Reflexen der Deckschicht
und des Substrats und dem Al,Ga,_,As(004)-Reflex zu einem modifizierten Winkel-
abstand zwischen dem Substratreflex und dem Hauptreflex L, welcher somit auf einen
falschen Al-Gehalt x fiihrt, wenn wie im Fall einer Schicht auf Substrat ausgewertet
wird (dieser Interferenz-Effekt wurde zuerst von Fewster und Curling [1987] gemessen).
Die Interferenzen bewirken dariiber hinaus, da die in Abb. 3.12 im Winkelabstand A%
auftauchenden Oszillationen nun als Dickenoszillationen der Gesamtschichtdicke auf-
zufassen sind.

Fir eine genaue Auswertung der Rockingkurven sind daher die im nichsten Ab-
schnitt beschriebenen Simulationsrechnungen vorzuziehen, die diese Effekte mitberiick-
sichtigen.

3.3.2 Dynamische Streutheorie

Da epitaktische Schichtsysteme hiufig aus sehr diinnen Schichten bestehen, stellt sich
die Frage nach der Notwendigkeit einer dynamischen Behandlung der Streuung, in

10Fine Ausnahme bilden die sogenannten Ubergitter, bei denen durch die periodische Abscheidung
einer Schichtenfolge eine zusitzliche Periodizitidt in Wachstumsrichtung eingefiihrt wird [Segmiiller et
al. 1977, Kervarec et al. 1984].
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welcher die Schwichung der einfallenden Intensitit durch die abgebeugte beriicksichtigt
wird. Eine dynamische Theorie ist jedoch notwendig, um die Phasenbeziehungen der an
den einzelnen Schichten gebeugten Wellenfelder korrekt zu beschreiben. Dies ist gerade
fir diinne epitaktische Schichten sehr guter Kristallinitit wichtig, die Braggreflexe
grofer Breite aufweisen, welche leicht mit den Reflexen anderer Schichten bzw. des
Substrats tiberlappen kénnen.

Takagi [1962,1969] und Taupin [1964] haben eine Theorie formuliert, in der die
Streuung dynamisch behandelt wird und die auch fiir einen elastisch verzerrten Kristall
eine ndherungsweise Losung der Maxwellschen Gleichungen unter Beriicksichtigung von
Absorption und Brechung erméglicht. Dabei wird der einfallende Rontgenstrahl durch
eine ebene monochromatische Welle idealisiert, die im Kristall eine dielektrische Ver-
schiebung D hervorruft, welche einer Gl. (3.3) entsprechenden Wellengleichung geniigt.
Betrachtet man ferner einen Zweistrahlfall, in dem sich aufler der einfallenden Welle
mit der Amplitude Do(r) lediglich eine weitere Welle mit merklicher Amplitude Dy (r)
ausbreitet (Anregung genau eines Braggreflexes mit dem reziproken Gittervektor H),
und macht man die Annahme, daB sowohl das Verzerrungsfeld des Kristalls als auch
die Amplituden Dy(r) und Dy (r) nur schwach vom Ort r abhingen, kann ein System
partieller Differentialgleichungen abgeleitet werden, das die Ausbreitung der jeweili-
gen Wellen beschreibt. Ist der Kristall lateral homogen, wie dies z.B. bei epitaktischen
Schichtsystemen in guter N&herung der Fall ist, sind die Amplituden nur noch von
der Ortskoordinate z in Wachstumsrichtung des Schichtsystems abhingig. Das System
partieller Differentialgleichungen reduziert sich dann auf eine gewdhnliche Differential-
gleichung fiir das Amplitudenverhiltnis Dy (z)/Do(z) von gestreuter und einfallender
Welle : IX

— — 2-—.
iTr = X' -2X +1 (3.67)

(Formulierung nach Bartels et al. [1986]). Diese Gleichung beschreibt die Veranderung
des normierten Amplitudenverhiltnisses X mit der normierten Tiefenkoordinate T bei
festem Abweichungsparameter 7, der die Abweichung des vorgegebenen Einfallswinkels
J vom Braggwinkel ¥ der beugenden Netzebenenschar enthilt. Die komplexen GréBen
X, T und 7 sind folgendermafien definiert :

X (X_ﬁ) 1/2 '7_H 1/2&

’ XH Yo Dy
r .- ,*P (xuxzm)"’

=z 1/2

A (YovH)
—b(d — dp)sin (298) + Lxo(1 — b)
n v 1"}2 (3.68)
161" P (xuxzw)

Die Fourierkomponenten x¢ der elektrischen Suszeptibilitit sind mit den Strukturfak-
toren Fg des Kristalls verbunden :

- Mg (G=0,H,H) (3.69)
XG = TV G - V, i1, . .

Dabei ist rg der klassische Elektronenradius, A die Vakuum-Wellenlinge der Rontgen-
strahlen und V das Volumen der Einheitszelle. 1o = sin(95—¢) bzw. 74 = —sin(dp+¢)
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ist der Richtungskosinus der einfallenden bzw. reflektierten Welle beziiglich der Ober-
flichennormalen, wobei die beugende Netzebene einen Winkel ¢ mit der Oberfliche
einschlieft. Der Asymmetriefaktor b = 4o/~ ist bei einer Reflexionsgeometrie (Bragg-
fall) negativ. Fiir o-polarisierte Strahlung besitzt der Polarisationsfaktor P den Wert 1
und fiir 7-polarisierte Strahlung den Wert |cos (205)|. Im Fall einer homogenen Schicht
der Dicke d ist # konstant, und Gl. (3.67) kann analytisch gelost werden. Das Ampli-
tudenverhéltnis X; an der oberen Grenzfliche folgt aus dem Amplitudenverhiltnis X,
an der unteren Grenzfliche gemif

X, = n+ /ot o 1+S2 (3.70)
Si2 = (Xo —nx4/n?- 1) exp (?iT\h]z - 1) . (3.711)

Die Reflektivitat beliebiger Schichtstrukturen wird mit Hilfe eines Rekursionsalgorith-
mus berechnet, der vom Substrat ausgehend das Amplitudenverhiltnis X; an jeder
oberen Grenzfliche einer Schicht in Abhingigkeit vom Verhiltnis X;_; an der unteren
Grenzfliche berechnet. Das Amplitudenverhéltnis X an der Oberfliche ergibt dann die
mit der gemessenen Intensitit zu vergleichende Reflektivitit des Schichtsystems :

Dy

R = Da

= 'ﬁ’-’ bk (3.72)
XT

Das Verhiltnis vy /7o beriicksichtigt die Anderung des Strahlquerschnitts bei asymme-
trischen Reflexen.

Zur Berechnung eines Beugungsprofils wird diese Rechnung fiir eine vorgegebene
groBe Anzahl von Winkeln innerhalb des interessierenden Winkelintervalles wiederholt.
Obige rekursiv angewandte analytische Losung impliziert eine homogene chemische
Zusammensetzung und konstante Gitterparameter in jeder Schicht. Die Beschreibung
gradueller Ubergénge zwischen einzelnen Schichten ist jedoch auch moglich, indem man
den Ubergangsbereich in viele diinne Lamellen einteilt, fiir die Zusammensetzung und
Gitterparameter wiederum niherungsweise konstant sind.

Zaus [1992] hat gezeigt, daB die in der konventionellen Definition des Abweichungs-
parameter (Gl. (3.68)) benutzte Linearisierung

sind —sindg ~ (Y —Jp)cosdp (3.73)

insbesondere fiir asymmetrische Braggreflexe mit steilem Einfall und flachem Ausfall
zu systematischen Fehlern in der Berechnung von Beugungsprofilen fithrt. Dies ist bei
einem detaillierten Vergleich mit Mefdaten zu beachten. Fiir eine verbesserte Formu-
lierung des Abweichungsparameters sei auf obige Referenz verwiesen.
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3.4 Diffuse Streuung unter streifendem Einfall

Die laterale Struktur einer rauhen Oberfliche macht sich unter streifendem Einfall in
diffuser Streuung um den spekularen Reflex bemerkbar.

Sinha et al. [1988] benutzen eine modifizierte Bornsche Niherung (Distorted Wave
Born Approximation, DWBA) zur quantitativen Beschreibung der diffusen Streuung
an einer rauhen Oberfliche. Dabei wird die als isotrop angenommene Rauhigkeit der
Grenzfliche durch die Hohen-Héhen-Korrelationsfunktion

C(r) = o® exp (—(r/f)”‘) (3.74)

beschrieben, wobei r ein Abstand in der Ebene ist, die der mittleren Lage der Grenz-
fliche entspricht. Die rauhe Grenzfliche wird also durch die Parameter o (vertikale
Rauhigkeit), { (Korrelationslinge) und h (Rauhigkeitsexponent) charakterisiert. Diese
Groflen werden in Anhang A eingehend diskutiert.

Der unter einem Winkel 9, einfallende Rontgenstrahl wird sowohl spiegelnd reflek-
tiert als auch in der Einfallsebene und aus ihr hinaus diffus gestreut. Bei der Verwen-
dung eines Schlitzdetektors (weite Offnung parallel zur Oberfliche) wird somit {iber
einen Freiheitsgrad integriert; die diffuse Streuung kann dann in Abhangigkeit vom
Winkel 0] beschrieben werden, der in der Einfallsebene liegt und relativ zur Oberfliche
gemessen wird. Das auf die einfallende Intensitit I; bezogene differentielle Reflexions-
vermoégen fiir diffuse Streuung unter dem Winkel 6 ist dann gegeben durch

o 1 [dl k8 212 12 .
Runton ) = 1 (35) = gy = HODH@)F 5@ 679

(Formulierung angelehnt an Weber und Lengeler [1992]), wobei k den Betrag des
Wellenvektors bezeichnet,n =1 - § - i 8 den komplexen Brechungsindex und t die
Fresnelschen Transmissionskoeffizienten (3.12) der Grenzfliche. Per Definition ist der
spekulare Reflex in dieser Beziehung nicht enthalten. Der Strukturfaktor der rauhen
Grenzflache ist definiert durch

S(Q:) = |Q:

" exp(~o* RI(@)Y) [ ar cos (@ur) [exp ([0}

: C(r)) - 1] (3.76)
mit

Q; = nk(J;+0)

Q. = -;-k (92 -07). (3.77)
R symbolisiert den Realteil einer komplexen Gréfe, ¥, und 6, sind mit ¥; und 6 iber
das Snelliussche Brechungsgesetz (3.8) verbunden, das fiir kleine Winkel auf Gl. (3.29)
fihrt.
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Nach Weber und Lengeler [1992] kénnen experimentelle Daten quantitativ am be-
sten beschrieben werden, falls die Fresnelschen Transmissionskoeffizienten t der rauhen
Grenzfliche im Modell von Névot und Croce (s. Abschnitt 3.2.2) verwendet werden. In
Gl. (3.75) ist daher die Ersetzung

1
2

29
(9) — ta(9) = 545 exp(+

Ko’ (9, — 02)2) (3.78)
vorzunehmen; mit t(#}) ist entsprechend zu verfahren. Das gleichberechtigte Auftreten
der Transmissionskoeffizienten fiir den ein- und ausfallenden Strahl ist eine Folge der
Umbkehrbarkeit des Lichtwegs (*Reziprozitatstheorem”).

Der Transmissionskoeffizient wird maximal, wenn 9, bzw. 8] gleich dem kritischen
Winkel des Materials ist (vgl. Abb. 3.5). Falls also der ein- oder ausfallende Strahl
mit der Oberfliche diesen Winkel einschliefit, tritt ein ausgepragtes Maximum in der
diffusen Streuung auf (”Yoneda-Peak”).

Nach numerischen Berechnungen von Weber [1992] ist die Intensitit der diffusen
Streuung in guter Niherung proportional zur Korrelationslinge, sofern letztere nicht
”zu grof” ist (im Falle einer Vakuum/Aluminium-Grenzfliche mit o = 40 A liegt da-
nach diese Grenze bei iiber 1 pm fiir 7000 eV-Photonen). Abweichungen treten vor
allem fiir grofie Streuwinkel 6] > ¥, auf.

Dieses Verhalten kann auf analytischem Wege folgendermafien eingesehen bzw. prazi-
siert werden. Nach der Substitution z = r /¢ im Streuintegral und einigen Umformungen
ergibt sich

k /32 +62
271'2'(91 |'[92 + 02|

Rur = 7 |tr(91) ta(@)[" exp(—o? RUQLY) € Fla,b,h) , (3.79)

wobei der reduzierte Strukturfaktor F(a,b,h) definiert ist durch

F(a,bh) = [ d bexp (—z?)) —=1] . .
(a,b,h) /o z cos (az) [exp( exp ( z )) ] (3.80)
Er hangt auBer vom Rauhigkeitsexponenten h von den skalierten Variablen

a = £Q,

b = o? Qt2

(3.81)

ab, wobei a gleichzeitig die Abweichung vom spekularen Reflex (a = 0) parametrisiert.
Im typischen Fall einer Grenzfliche mit ¢ = 1000 A und ¢ = 10 A und unter iiblichen
MeBbedingungen mit £ =4 A~!, 9; = 0.5° und &, = 1° gilt a ~ —0.5 und b~ 1.

Nach Gl. (3.79) werden Abweichungen von der einfachen Proportionalitit Rggq ~ ¢
vom Integral (3.80) hervorgerufen, das jedoch in vielen praktischen Fillen nur schwach
von { abhangt. Die Proportionalitat ist unter spiegelnden Verhaltnissen (a = 0) streng
und fiirr "kleine a” in guter Naherung erfiillt. Je nach Gréfie von ¢ und Q, kann die-
ser Bereich noch die gesamte meBbare Streukurve umfassen, wofiir im folgenden eine
quantitative Bedingung abgeleitet werden soll.
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Das Integral F(a,b,h) erstreckt sich iber eine gedimpfte Cosinus-Funktion. Die
Grundidee ist nun, daf§ das Resultat dieser Integration kaum von der Periode 27 /a
(und damit von £) abhingt, wenn die Einhiillende vergleichsweise rasch abfillt.

Am ersten Nulldurchgang der Cosinus-Funktion bei z = ﬁi sei die Einhiillende bereits
mindestens auf einen vorgegebenen kleinen Wert ¢ gefallen (fiir praktische Rechnungen
ist € = 0.01 ausreichend) :

exp[b exp(—zg")] -1=¢ . (3.82)

Damit ergibt sich mit In(1+¢) = ¢

A
2h
g = [ln 9] S

- (3.83)

T
2la]

woraus folgt, dafl die Proportionalitit Rag ~ ¢ unter der Bedingung

2h
coflie] o

gilt. Bei fester Korrelationsfunktion und Photonenenergie legt diese Beziehung also die
Bereiche von 9, und #; fest, in denen die diffus gestreute Intensitat in guter Niherung
proportional zur Korrelationslinge ist. Die Wahl fiir € ist nicht sehr kritisch, weil in
vielen Anwendungsfillen der Exponentialterm um GréBenordnungen iiber dem Term
auf der linken Seite liegt.

Im Sonderfall h = 0.5 lafit sich das Streuintegral F(a,b,h) weitgehend analytisch
berechnen. Eine Reihenentwicklung der ersten Exponentialfunktion, die fir b ~ 1
nicht nach dem linearen Glied abgebrochen werden darf, liefert mittels Fourier-Cosinus-
Transformationen

Q:

o

° N N
F(a,b,h = 0.5) = Ngﬁ NrE (3.85)

Die Reihe ist mit dem Exponentialintegral Ei verwandt. Diese spezielle Funktion ist
folgendermaflen definiert :

N

Eiz :=7+lnz+z °

& ‘W (I > 0) (3.86)

(¥ = 0.57721... bezeichnet die Eulersche Konstante). Mit Hilfe der Kummerschen
Reihentransformation folgt

F(a,b,h=05) = Eib—Inb—v-a®y Ll (3.87)
N=1

—~ N!N (N? + a?)
In diesem Fall wird die geringe Abhingigkeit des Streuintegrals von der Korrelati-

onslange (sowohl fiir |a| < 1 als auch fir |a| 3> 1) explizit deutlich. Fiir numerische
Berechnungen ist natiirlich Gl. (3.85) vorzuziehen.
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In Simulationsrechnungen ergeben sich leicht fiir A < 0.25 numerische Probleme, da
sich dann bereits die Divergenz des Streuintegrals F(a,b,h) fir A — 0 bemerkbar ma-
chen kann. Die Starke dieser Divergenz 1aBt sich fiir spiegelnde Verhéltnisse wiederum
analytisch angeben. Nach einer Reihenentwicklung der ersten Exponentialfunktion in

(3.80) und mit Hilfe der Identitit

00 1 1
/0 dz exp(—Nz™) = r(1+2h) (>0 (3.88)
ergibt sich
F(a=0,b,k) = 1‘(1+i) §°°: LA r(1+l) (exp(b) — 1) (3.89)
a=0,b, = h N=1N!N§F < o7 P . .

I'(z) bezeichnet die Gammafunktion. Dieser Ausdruck kann fiir beliebige h zur Kon-
trolle numerischer Algorithmen eingesetzt werden.

Fir a # 0 und A < 0.25 hat es sich als effektiv erwiesen, das Streuintegral (3.80)
in Teilintegrale aufzuspalten, die von Nullstelle zu Nullstelle der Cosinus-Funktion rei-
chen. Die so entstehende alternierende Reihe konvergiert fiir A — 0 nur sehr schlecht, da
das Verhiltnis aufeinanderfolgender Summanden nahe bei —1 liegt. In solchen Fillen
stellt die Eulersche Reihentransformation die bestangepafite Methode zur Konvergenz-
beschleunigung dar [Drummond 1984]. Sie erlaubt eine zuverlissige Summation der
Reihe mit nur wenigen Termen, wodurch eine Simulation der Streukurven auf einer
VAX mit einer Geschwindigkeit von ca. 0.1 sec/ Punkt méglich wird.
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Kapitel 4

Experimenteller Aufbau

4.1 Spektrometer

Detektor |,
Detektor i, Si(Li) Detektor I, Detektor |,
lonisationskammer  lonisationskammer lonisationskammer lonisationskammer
Photodiode, NaJ Photodiode, NaJ
Monochromator
Bleibiende Synchrotron
——r Doris
B2
| R | =
,&Q ¢
Probe | Schlitzsystem 4 |
Schiitzsystem 3 Schlitzsystem 1

Abbildung 4.1: Schematischer Aufbau des Spektrometers [Hiippauff 1993].

Abb. 4.1 zeigt das im Hamburger Synchrotronstrahlungslabor HASYLAB verwendete
Spektrometer. Es wird am MeBplatz ROMO I (Facher E2) betrieben und nutzt die in-
tensive Rontgenstrahlung der von einem Ablenkmagneten beschleunigten Elektronen.
Die im Speicherring DORIS III umlaufenden Elektronen besafien zur Zeit der Messun-
gen Energien von 4.45 GeV (Hauptbenutzerzeit) bzw. 5.3 GeV (Nebenbenutzerzeit).
Etwa alle drei Stunden wurde der Strom wieder durch eine Neuinjektion auf einen Ma-
ximalwert von 50 mA gebracht. Aufgrund der relativistischen Energien emittieren die
Elektronen sehr gut kollimierte Rontgenstrahlen; die vertikale Strahldivergenz liegt bei
0.2 mrad (FWHM). Weitere Vorziige dieser Rontgenquelle sind das breite und kontinu-
ierliche Energiespektrum sowie ihre Berechenbarkeit. In der Bahnebene der Elektronen
ist die emittierte Strahlung vollstindig linear polarisiert. Fiir Messungen unter streifen-
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dem Einfall wird wegen der perspektivischen Verkiirzung der Probe ein Strahlfleck von
75 pm (vertikal) x 12 mm (horizontal) ausgeblendet. Bei einem Abstand von 36 m zur
Strahlquelle und typischen Photonenergien von 10 keV steht dann am Ort der Probe
noch eine Ausgangsintensitit in der GréSenordnung von 10® Photonen pro Sekunde
und eV zur Verfiigung (vgl. [Stanglmeier 1990]).

4.1.1 Monochromator

Das energetische Spektrum der Synchrotronstrahlung reicht hinter dem Beryllium-
Austrittsfenster des Vakuum-Strahlrohres von 4 keV bis hin zu einer oberen Grenz-
energie von etwa 100 keV. Es wird mit einer Doppelkristall-Anordnung monochro-
matisiert. Mit den vorhandenen Si(111)-, Si(311)- und Si(511)-Einkristallen steht ein
Energiebereich von 4.5 bis 30 keV fiir Experimente zur Verfiigung. Die einzelnen Kri-
stalle unterscheiden sich nicht nur in ihrem Einsatzgebiet (z.B. Si(111) : 4.5 bis 12
keV), sondern auch in ihrer Energieauflésung, wie folgende Rechnung zeigt : Aus der
Braggschen Gleichung

nA = 2dsinf (4.1)

mit dem Netzebenenabstand d und dem Braggwinkel 6 folgt durch Differentiation fir

die Energieauflésung

% = —cot0AG . (4.2)

Je hoher indiziert die beugende Netzebene ist, desto besser ist also die Energieauflésung
(bei gleicher Energie und Winkeldivergenz der einfallenden Strahlung). Eine typische
Energieaufldsung bei 10 keV Photonenenergie ist fiir Si(311)-Kristalle 1.5 eV. Diese
gute Monochromatisierung bei hoher Intensitat ist nur méglich aufgrund der hervorra-
genden Kollimation der Synchrotronstrahlung 1.

Der Doppelkristall-Monochromator ist auf ein Goniometer (Huber 421) montiert,
das mit einer Genauigkeit von 80000 Schritten pro Grad angesteuert wird. Beim Verfah-
ren zu groBeren Energien (d.h. zu kleineren Einfallswinkeln) verschlechtert sich dabei
nach Gl. (4.2) die Energieauflosung, sie bleibt jedoch stets unter 10 eV. Gleichzei-
tig dndert sich der Strahlversatz, so dal der gesamte Experimentiertisch, auf dem die
Apparatur aufgebaut ist, zur Kompensation in der Héhe nachgefahren werden mu8.

Neben der Grundwelle werden nach Gl. (4.1) auch hohere Harmonische vom Mo-
nochromator durchgelassen. Diese werden durch eine geringe Verkippung des ersten
Monochromator-Kristalls unterdriickt, die in der Grofenordnung von Bogensekunden
liegt und durch Piezokristalle realisiert wird. Aufgrund des energieabhingigen Bre-
chungsindex (3.16) liegt der Schwerpunkt der DurchlaBkurve fir die Grundwelle am
weitesten von dem durch Gl. (4.1) definierten Braggwinkel entfernt. Gleichzeitig sinkt
die Darwinbreite der DurchlaBkurven mit kiirzerer Wellenldnge, so dafl eine leichte Ver-
stimmung des Braggwinkels die hoheren Harmonischen eliminiert, ohne die Intensitit
der Grundwelle wesentlich zu beeintrachtigen. Praktisch erfolgt die Verkippung des
ersten Kristalls durch einen Regelkreis, der eine Riickkopplung mit der Intensitit der

n die Winkelunschérfe Af geht neben der vertikalen Offnung des Schlitzsystems 1 (s. Abb. 4.1)
auch die vertikale Ausdehnung des Elektronenstrahls ein. Sie betrdgt typischerweise in der Hauptbe-
nutzerzeit 1.3 mm (Nebenbenutzerzeit : 1.9 mm, FWHM-Werte).
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monochromatisierten Strahls aufweist (Ionisationskammer 0 aus Abb. 4.1). Der Anteil
hoherer Harmonischer wurde mit einem energieauflésenden Festkérperdetektor kontrol-
liert (s. Abschnitt 4.1.4). Die Energiekalibration des Spektrometers geschieht an den
Absorptionskanten bekannter Materialien. In der Regel wird die Cu K-Kante benutazt,
deren erstem Maximum in der ansteigenden Flanke der Wert 8982.7 eV zugeordnet
wird.

Eine detailliertere Beschreibung des Monochromators ist bei Weber [1992] zu finden.

4.1.2 Goniometer

Das in den Experimenten benutzte Goniometer ist in Abb. 4.2 dargestellt. Es wurde

Abbildung 4.2: Schematischer Aufbau des Goniometers [Hiippauff 1993].
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von der Firma Huber (Rimsting/Chiemsee) gebaut und weist zwei Freiheitsgrade zur
Positionierung des Detektors sowie sechs Freiheitsgrade zur Positionierung der Probe
gegeniiber dem einfallenden Strahl auf.

Der Einfallswinkel wird vom Freiheitsgrad ¥; bestimmt, der Detektorwinkel vom
Freiheitsgrad 1. Hier ist fiir winkeldispersive Reflexionsmessungen eine hohe Prizision
notwendig. Das Winkelprotokoll des Herstellers (aufgenommen mit einem Heidenhain-
Encoder RDD 800 / VRZ 166) gibt den maximalen Teilungsfehler des Einkreisgo-
niometers fiir ¥, (Huber 420) mit weniger als 0.004° auf 360° an. Im fiir Messungen
unter streifendem Einfall interessierenden Bereich von 0° bis 6° iibersteigt der Fehler
sogar 0.0005° nicht. Der entsprechende Fehler fiir das ¥}-Einkreisgoniometer (Huber
512) liegt bei 0.0056° auf 360°. Die Drehachsen dieser beiden Teilgoniometer stimmen
sehr gut iberein. Bei Messungen muB diese Achse auf der Probenoberfliche liegen und
vom Synchrotronstrahl getroffen werden, damit das Zentrum des Strahlflecks auch bei
veranderlichem Einfallswinkel an derselben Stelle der Oberfliche bleibt.

Der Freiheitsgrad z dient dazu, die Probenoberfliche in das Drehzentrum zu brin-
gen, wihrend mit dem Freiheitsgrad ¢ kristalline Proben ggf. azimutal justiert werden.
Sollte die Probenoberfliche nicht parallel zum 12 mm breiten Synchrotronstrahl liegen,
kann sie mittels der Wiege p ausgerichtet werden. Durch den azimutalen Detektorwin-
kel ¢ ist man bei der Messung von Bragg-Reflexen nicht auf die vertikale Streuebene
beschrankt.

Die Justage des Goniometers erfolgt in mehreren Schritten. Nach dessen Ausba-
lancierung auf dem Experimentiertisch mit Hilfe einer Wasserwaage wird die opti-
sche Achse parallel zum einfallenden Synchrotronstrahl ausgerichtet. Dies geschieht
iiber einen x-y-Schlitten des Experimentiertisches (in Abb. 4.2 nicht gezeigt) mittels
Polaroid-Filmen. Die Drehachse der Wiege p wird iiber den Schlitten y ebenfalls unter
Verwendung von Polaroid-Filmen in die Strahlmitte gebracht. Mit Hilfe einer eigens
angefertigten Justageblende, die auf den Probenhalter aufgesetzt wird, wird der Expe-
rimentiertisch in der Hohe so verfahren, dafi der Synchrotronstrahl durch die Drehachse
von ¥; bzw. J| geht. Danach werden Tisch und Monochromator nur noch korreliert
bewegt. Diese Justage muB nur einmal pro Mefzeit nach dem Aufbau des Goniometers
durchgefiihrt werden. Die Justage von z und p sowie die Kalibration von ¥; und ¥
wird dagegen fiir jede Probe neu durchgefiihrt.

4.1.3 Blendensystem

Die den Strahl definierenden bzw. die Streustrahlung begrenzenden Schlitzsysteme sind
in Abb. 4.1 gezeigt. Das erste Schlitzsystem ist dem ”"weilen” Spektrum der Synchro-
tronstrahlung ausgesetzt. Es blendet aus der Strahlmitte einen 0.8 mm hohen und 12
mm breiten Strahlfleck aus. Dabei (und beim Auftreffen auf den ersten Monochroma-
torkristall) entsteht starke Streustrahlung, die unter anderem von der eingezeichneten
5 mm starken Bleiblende vor dem Detektor I abgeschirmt wird. Das Schlitzsystem 4
definiert die Hohe des Strahls, welcher auf die Probe fallt. Bei Messungen unter strei-
fendem Einfall ist dies i. d. R. 75 pm, bei groBeren Einfallswinkeln entsprechend mehr.
Die am Schlitzsystem 4 entstehende Blendenstreuung weitet den Synchrotronstrahl auf.
Vom Schlitzsystem 3, das den Strahl nicht mehr beriihrt, wird die resultierende diffuse
Streuung auf die Probe reduziert. Das Schlitzsystem 2 verringert den in den Detektor
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gestreuten Untergrund und definiert den Offnungswinkel des Detektors. Falls es einen
Teil des reflektierten Strahls ausblendet, definiert es ebenfalls die Auflésung.

Die Backen aller Schlitzsysteme bestehen aus 2 mm starken Molybdanblechen.
Wihrend die vertikalen Backenpaare mit Motoren angesteuert werden, geschieht die
Verstellung des lateralen Backenpaares manuell (z. B. bei Proben mit einer kleineren
Breite als 12 mm). Die Schlitzsysteme 3 und 4 werden per Schrittmotor in die Strahl-
mitte gefahren. Das Schlitzsystem 2 ist fest vor den Detektor I, montiert und wird mit
diesem zusammen bewegt.

In der sich an die Monochromatorkammer anschlieBende Experimentierkammer
herrscht ein inhomogen verteilter Untergrund. Er stammt aus der oben erwihnten
Streuung hochenergetischer Photonen des Synchrotronspektrums und fiihrte bei einer
Elektronenenergie von 5.3 GeV typischerweise zu Untergrund-Zahlraten von 50 pro Se-
kunde [Weber 1992]. Solche Untergrund-Zahlraten stéren die Messung diffus gestreuter
Intensitit empfindlich. Sie kénnen um eine Gréflenordnung verringert werden, wenn in
der Monochromatorkammer zusitzliche Bleiabschirmungen an folgenden Stellen vor-
handen sind : Zum einen wird der durch den ersten Monochromatorkristall z. T. ge-
streute, z.T. durchgehende hochenergetische Anteil des Synchrotronspektrums von zwei
hintereinander gestellten Bleiziegeln zu je 5 cm Dicke absorbiert. Der erste Ziegel weist
dazu noch einen Wolfram-Einsatz in Héhe des Strahlzentrums auf. Zum anderen hat es
sich zur Abschirmung der Streustrahlung als sehr effektiv erwiesen, den monochroma-
tisierten Strahl beim Verlassen der Monochromatorkammer durch eine lediglich 5 mm
hohe und 26 mm breite Aussparung in einem Bleiziegel obiger Dicke hindurchzufiihren.
Auf Polaroid-Filmen, die vor der in Abb. 4.1 eingezeichneten Bleiblende belichtet wer-
den, verschwindet dann praktisch der Halo um den monochromatisierten Strahl.
Weber [1992] diskutiert das Blendensystem sowie den Untergrund durch Streustrahlung
ausfiihrlicher.

4.1.4 Detektoren

Zum Nachweis der Réntgenstrahlung werden verschiedene Detektortypen verwendet :
Ionisationskammern, Photodioden, Szintillationszdhler und ein Lithium-gedrifteter
Silizium-Festkorperdetektor. Den Einsatz der unterschiedlichen Detektoren verdeut-
licht Abb. 4.1.

Die beiden Detektoren I und I; sind Ionisationskammern, da sie im Strahlengang
vor der Probe stehen miissen. Sie stellen im wesentlichen Plattenkondensatoren dar,
deren Fillgase (N3, Ar und He) von der Rontgenstrahlung ionisiert werden. Die Absorp-
tion in I; betrigt ungefihr 10 % der einfallenden Intensitidt. Wahrend die Kammer I ein
Riickkopplungssignal zur Monochromatorstabilisierung bereitstellt, mifit die Kammer
I, eine Referenzintensitit, auf welche die von der Probe gestreute Intensitdt bezogen
wird. Dies ist erforderlich, weil die Stromstdrke im Speicherring auf der Zeitskala der
Experimente bestandig absinkt.

Als Detektor I, kommen je nach Problemstellung verschiedene Nachweisgerite in
Frage. Fiir EXAFS-Messungen wird eine Jonisationskammer verwendet, da eine hohe
Intensitit bei vergleichsweise geringer Dynamik nachzuweisen ist. Bei der Verwendung
von Photodioden kann der kristalline Charakter des Siliziums zu Artefakten in den Ab-
sorptionskurven fiihren, wenn Bragg-Reflexe angeregt werden [Storb 1990]. Bei Reflek-
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tivitdtsmessungen werden hohe Zahlraten mit lichtdicht gekapselten Photodioden auf
Silizium-Basis nachgewiesen. In diesen PIN-Dioden erzeugt die Absorption der Ront-
genstrahlung in der einige 100 pm dicken intrinsischen Schicht Elektron-Loch-Paare.
Da die Ladungstréger typischerweise iiber eine Sekunde aufintegriert werden, arbeiten
diese Detektoren im Strommodus. Photodioden als Detektoren im harten Réntgenbe-
reich werden ausfiihrlich von Storb [1990,1991] und Miillender [1992] behandelt. Zum
Nachweis niedriger Zahlraten ist ein Szintillationszdhler geeignet. Er wird im Puls-
modus betrieben und besteht aus einem dotierten NaJ-Kristall, in dem Farb- bzw.
Aktivatorzentren von den Rontgenphotonen angeregt werden. Bei der Riickkehr in den
Grundzustand wird sichtbares Licht emittiert, das in einer nachfolgenden Photoka-
thode Elektronen auslost. Nach Durchlauf des Sekundirelektronenvervielfachers liegt
ein verstarkter Strom vor, dessen Spannungsabfall an einem Arbeitswiderstand einen
Puls entstehen 148t. Die Frequenz solcher Pulse ist dann ein Ma8 fiir die Intensitat der
Rontgenstrahlung. Experimentelle Details werden von Weber [1992] beschrieben.

Mit dem Detektor I; wird Fluoreszenzstrahlung sowie elastisch gestreute Intensitét
nachgewiesen. Im Rahmen dieser Arbeit wurde nur der energieaufiésende Si(Li)-Fest-
kérperdetektor verwendet, um den Anteil héherer Harmonischer im monochromatisier-
ten Strahl festzustellen. Im Gegensatz zu den Photodioden wird dieser Halbleiterde-
tektor im Pulsmodus betrieben. Aufbau und Funktionsweise werden ausfiihrlich von
Hippauff [1993] diskutiert.

Die im Rahmen dieser Arbeit diskutierten Reflexionskurven mit einer Dynamik
von 6 GréBenordnungen sind im Bereich hoher Intensititen mit Photodioden gemessen
worden, wahrend fir kleine Zihlraten ein NaJ-Szintillationszihler verwendet wurde.
Photodioden kdnnen bis hinab zu Zahlraten von 10 Photonen/Sekunde.verwendet wer-
den. Da andererseits der NaJ-Detektor etwa ab 10° Photonen/Sekunde sattigt, ergibt
sich ein grofier Uberlappbereich zur Anstiickelung. Dabei muf allerdings der Offset
der Kombination Photodiode/Verstarker (Dunkelstrom und elektronisches Rauschen)
sorgfaltig beriicksichtigt werden. Dieser Offset ist bei dem verwendeten Modell Keithley
428 bei Raumtemperatur relativ hoch und kann stark driften. Er wurde typischerweise
alle 90 Sekunden gemessen, indem ein Blei-Absorber rechnergesteuert zwischen den
Ionisationskammern Iy und I, in den Strahl gefahren wurde. Die linear interpolierten
Offsetwerte wurden von den Mefiwerten abgezogen. Abb. 4.3 zeigt, daff die so gewonne-
nen korrigierten Mefiwerte mit den Mefidaten des NaJ-Szintillationszahlers auch noch
bei einem Signal/Offset-Verhiltnis von 1 % sehr gut {ibereinstimmen. Die Anstiickelung
von MefBwerten verschiedener Detektoren zu einem Gesamtdatensatz hat sich daher als
unproblematisch erwiesen. _

Auch bei einer Division durch die Referenzintensitit I; sind alle MeBdaten zunachst
in willkiirlichen Einheiten gegeben, da die Nachweiswahrscheinlichkeiten der Detekto-
ren sowie die Absorption in Luft zu beriicksichtigen sind. Mit einer Photodiode als
Detektor I, kann man jedoch nach Entfernen der Probe aus dem Strahlengang die
einfallende Intensitdt bestimmen, so dafi die mit der Photodiode gemessenen Reflexi-
onskurven als Reflektivititen angebbar sind. Aufgrund der Moglichkeit, die mit dem
NaJ-Detektor gemessenen Daten anstiickeln zu kénnen, kann auch fiir diesen Detektor
ein (Photonenenergie-abhangiger) Umrechenfaktor Ng bestimmt werden, mit dem die
willkiirlichen Einheiten I;/I; nur zu multiplizieren sind, um Reflektivititen zu ergeben.
Mit diesem Faktor wird auch die diffus gestreute Intensitit normiert.
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Abbildung 4.3: Vergleich verschiedener Réntgendetektoren anhand der Reflektivitit
eines GaAs/AlAs-Ubergitters fir 8048 eV-Photonen. Die Kombination Photodi-
ode/Verstirker Keithley 428 fithrt zu MeBdaten, denen ein hoher Offset iiberlagert
ist (- - -). Nach dessen Abzug erscheint ein Spektrum (—), das sehr gut mit den
MeBdaten eines NaJ-Szintillationszahlers iibereinstimmt (- - - - - )- Im Anfangsbereich
befindet sich der NaJ-Detektor in der Sittigung.

4.1.5 Steuerung und Datenerfassung

Abb. 4.4 zeigt das Blockschaltbild der Spektrometersteuerung und Datenerfassung.
Ein Experimentrechner (Microvax von Digital) kontrolliert mittels CAMAC-Modulen
die Motore bzw. liest die von den Detektoren registrierten Intensititen aus. Fiir die
verschiedenen MeBmodi , zur Justage etc. stellt ein Steuerprogramm dem Benutzer ver-
schiedene Meniis zur Verfiigung. Goniometer-Freiheitsgrade, Monochromator-Energie
und Experimentiertisch-Hohe werden mit Schrittmotoren verfahren. Die Ansteuerung
erfolgt iiber DSP-E500 Treiber mit Phytron(SINCOS)-Leistungsendstufen, die sehr fle-
xibel in der Wahl der elektronischen Schrittauflésung sind (Vollschritt bis hin zum
Zwanzigstelschritt). Beim Wechsel der Motorlaufrichtung wird der sogenannte tote
Gang beriicksichtigt, um Positionen reproduzierbar anfahren zu kénnen. Detaillierte
technische Angaben zu den einzelnen Motoren macht Hiippauff [1993).

Die Datenaufnahme erfolgt fiir Detektoren im Strommodus , indem nachgeschaltete
Verstérker (Keithley 428) eine dem Eingangsstrom proportionale Ausgangsspannung
liefern, die wiederum in eine entsprechende Frequenz umgewandelt wird. Die Anzahl
der von einem Frequenzzihler (Kinetics 3610) registrierten Pulse wird vom Rechner in
regelmaBigen Abstdnden ausgelesen.
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Blockschaltbild der Experimentsteuerung und Datenerfassung

Abbildung 4.4

[Hippauff 1993].
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Der SignalfluBl verlauft fiir Detektoren im Pulsmodus (NaJ- und Si(Li)-Detektor) et-
was anders, da deren Pulshohenspektrum einem Energiespektrum der nachgewiesenen
Photonen entspricht. Die verstirkten und geformten Pulse werden einem Diskrimina-
tor zugefiihrt, der den interessierenden Teil des Spektrums herausfiltert. Fiir energie-
auflosende Messungen ist der Si(Li)-Detektor sehr gut geeignet. Das Energiespektrum
wird dabei in Kanile zerlegt, die einzeln ausgelesen werden. Eine externe Uhr (Timer
Borer 1008) taktet die verschiedenen Zahlermodule.

Die Verstarker Keithley 428 werden iiber eine IEEE-Schnittstelle angesteuert, um
z.B. unterhalb bzw. oberhalb von vorgebbaren Zahlraten selbsttitig den Verstirkungs-
bereich zu wechseln. Diese Automatisierung ist bei Messungen am Synchrotron beson-
ders wichtig, da wihrend der Datennahme die Verstirker nicht zuganglich sind. Paral-
lel zum Meflbetrieb ist eine Auswertung von Daten mdglich, wahrend der die aktuelle
Messung graphisch verfolgt werden kann. Dariiber hinaus kénnen auf einem separaten
Bildschirm Motorpositionen und Intensititen diverser Detektoren zahlenmiBig ausge-
geben werden.

4.2 Probenjustage

Die Proben werden mit zwei Klebestreifen auf einer Glasscheibe befestigt, die danach
durch eine Ansaugvorrichtung auf dem Probenhalter festgehalten wird. Ein direk-
tes Ansaugen wiirde diinne Proben wie die hier untersuchten Halbleiterwafer stark
kriimmen. Die Probenjustage soll beispielhaft fiir Reflexionsmessungen unter streifen-
dem Einfall skizziert werden. Die Winkelskalen 9, und ¥, sind fiir jede Probe neu
zu kalibrieren, da in der Auswertung absolute Winkel (und nicht Winkeldifferenzen)
bendtigt werden. Dies geschieht folgendermafien : Der Nullpunkt der 9/-Skala ist durch
den direkten Strahl gegeben. Dazu wird die Blende vor dem Detektor I, auf 75 um ver-
engt und ein 9}-Scan gefahren. Die Lage des Maximums wird sodann zu Null Grad
rekalibriert. Die Probe war fiir diesen Vorgang natiirlich unter den Synchrotronstrahl
abgesenkt worden. Sodann wird die Blende vor dem Detektor I, weit gedffnet und die
Probe bei einem Einfallswinkel von anndhernd 0° in den Strahl hineingefahren (z-Scan).
Dieser Scan dient der Normierung der folgenden MeBkurven, da er die Intensitit des
direkten Strahls enthalt, sowie der Ermittlung desjenigen z-Wertes, bei welchem 50 %
der Intensitit des direkten Strahls erreicht wird. Auf diesen z-Wert wird die Probe
gefahren, damit die Oberfliche der Probe im Drehzentrum (auf Hohe des Synchro-
tronstrahls) liegt. Danach wird bei einer Detektorposition von z.B. 9} = 0.8° (mit 75
pm-Blende) die Probe mit einem ¥;-Scan um den Wert ¥; = 0.4° bewegt. Die Win-
kellage der Maximalintensitit wird zu ¥; = 0.4° rekalibriert. Da die ¥;-Kalibration
den Wert fiir z beeinflult, wird die z- sowie die ¥,-Kalibration wiederholt. Mit dieser
Methode kann z auf + 10 pm sowie ¥J; auf besser als 0.001° bestimmt werden. Die
J;-Kalibration wird zur Kontrolle fiir einen anderen 9}-Wert (z. B. 1°) wiederholt. Die
Fehler in der Winkelskala liegen in der Regel unterhalb von 0.0005°.

Eine Kalibration dieser Art setzt eine sehr gute Ubereinstimmung der Drehachsen
von ¥; und 9] voraus. Sie ist insbesondere fiir Messungen an Halbleiterschichtsystemen
geeignet, die im Vergleich zu Glasern stark gekriimmt sind (Radien von 50-400 m, s.
Abschnitt 5.2.7). Diese Probenkriimmungen weiten den Strahl entsprechend der Aus-
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leuchtung der Probenoberfliche auf (s. Abschnitt 4.4). Dies stellt ein Problem fiir eine
Winkelkalibration mit Polaroid-Filmen dar, die ungefdhr D = 1 m hinter der Probe
vertikal angebracht werden. Es wird auf demselben Film sowohl der direkte als auch
der unter einem nominellen Winkel J; reflektierte Strahl festgehalten. Der Abstand d
der beiden Strahlen auf dem Photo ergibt dann nach 2¢; = arctan(d/D) den tatsichli-
chen Einfallswinkel [Stanglmeier 1990]. Dieses Verfahren bendtigt aufgrund der Film-
empfindlichkeit Einfallswinkel im Bereich der Totalreflexion. Dort ist aber ein grofier
Teil einer gekrimmten Probe ausgeleuchtet. Die zugehorige Strahlaufweitung 148t den
Reflex zum Teil sehr unscharf werden, was eine prazise Winkelbestimmung erschwert.
Im allgemeinen bendtigt eine Winkelkalibration mit Photodioden bei Einfallswinkeln
oberhalb des kritischen Winkels deutlich weniger Zeit als die konventionelle Methode
mittels Photos, die nur noch verwendet wurde , um die p-Verkippung zu kontrollieren
bzw. um eine Vorstellung von der allgemeinen Giite der Probenoberfliche zu bekommen
(Inhomogenititen im Reflex).

4.3 Arten der Messung

Die in den vorigen Abschnitten beschriebene Apparatur erlaubt winkeldispersive Mes-
sungen spekularer und nicht-spekularer Reflektivitdten sowohl unter streifenden Ein-
und Ausfallswinkeln als auch im GroB8winkelbereich. Auflerdem ist Absorptionsspektros-
kopie in Transmission und unter streifendem Einfall méglich. Die im Rahmen dieser
Arbeit benutzten MeBmodi werden im folgenden kurz erldutert. Der Detektorwinkel 9]
wird dabei als Streuwinkel auf den einfallenden Strahl bezogen .

4.3.1 Spiegelnde Reflektivitit bei streifendem Einfall

Da in diesem MeBmodus der Einfallswinkel ¥; gleich dem Ausfallswinkel ist, miissen

die Goniometerkreise ¥; und 9] gemaf$ der Beziehung ¥] = 29, verfahren werden. Die

Reflektivitat ergibt sich bis auf einen Normierungsfaktor aus dem Quotienten der vom

Detektor I, registrierten und der einfallenden Intensitat (Referenzkammer I; in Abb.

4.1) :

LI(%)
I

R(¥,) = Ng (4.3)
Der Normierungsfaktor Ng trigt den unterschiedlichen Nachweiswahrscheinlichkeiten
der Detektoren sowie der Absorption in Luft Rechnung. Er kann auf verschiedene Wei-
se bestimmt werden. Der direkte Weg besteht darin, die Probe aus dem Strahl zu
fahren und das Intensititsverhiltnis I;/I; als Normierungsfaktor zu verwenden. Diese
Messung kann mit der Probenjustage verbunden werden (s. Abschnitt 4.2). Eine Al-
ternative hierzu ist die Extrapolation der unnormierten Reflexionskurve auf 4, = 0,
da unabhéngig von der Probenrauhigkeit dort R = 1 gilt. Die so bestimmten Normie-
rungsfaktoren unterscheiden sich typischerweise nur um 1 %, wenn die Extrapolation
keine Schwierigkeiten bereitet; im Falle starker Absorption ist jedoch die erste Methode
vorzuziehen.
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4.3.2 Diffuse Streuung bei streifendem Einfall

Messungen der diffusen Streuung unter streifendem Einfall werden bei konstanten Pho-
tonenenergien durchgefiithrt. Das Schlitzsystem 4 ist dabei typischerweise vertikal 75
pm und horizontal maximal (24 mm) weit gedffnet. Die vertikale Offnung erlaubt eine
gute Auflésung bei noch vertretbaren Zahlraten, wahrend die horizontale Offnung einer
Integration der aus der Einfallsebene heraus gestreuten Intensitit mit einem Schlitz-
detektor entspricht. Ein Wert von 24 mm reicht bei einem 12 mm breiten Strahl dazu
nach Rechnungen von Weber [1992] véllig aus.

Als diffus gestreute Intensitit wird definiert

I2(191’19;)

Isg(91,91) = Nr T ,
1

(4.4)

wobei Ny der aus den Reflexionsmessungen bekannte Umrechenfaktor ist (s. Abschnitt
4.1.4).

Diffuse Streuung kann mittels verschiedener Scantypen gemessen werden. Im Mef-
modus ¥; = const. wird ¥} zwischen ¥, und einem beliebigen Maximalwert verfahren;
beim Modus ¥} = const. wird J; zwischen 0 und ¥ bewegt (die Beschrinkungen sind
auf die Abschattung des einfallenden bzw. reflektierten Strahls durch die Probe zuriick-
zufithren). Auflerdem gibt es noch sogenannte Offset-Scans, die gemifl der Beziehung
Y] = 29, + const. ausgefiithrt werden.

Fiir den MeBimodus ¥; = const. existiert im Steuerprogramm ein eigenes Meni; die
beiden anderen Mefimodi kénnen mit dem Menii fiir Reflexionsmessungen durchgefiihrt
werden, in welchem die funktionale Abhangigkeit des Streuwinkels 9] vom Einfallswin-
kel 9, frei vorgebbar ist.

Den verschiedenen Scantypen entsprechen sehr unterschiedliche Wege durch den
reziproken Raum, wie Abb. 4.5 zeigt. Die Umrechnung in Streuvektor-Komponenten

erfolgt gemif
! !
Q.1 2ksin(%l—) cos(%——ﬁ)

Q) = 2ksin (%) sin (% - 191) : (4.5)

Der MeBmodus ¥} = const. zeichnet sich durch einen praktisch konstanten Impulsiiber-
trag senkrecht zur Oberfliche aus, wihrend im MeBmodus ¥; = const. auch bei klei-
nen Einfallswinkeln relativ grofie parallele Streuvektor-Komponenten erreicht werden
kénnen. Die Offset-Scans verbleiben in der Nihe der spekularen Reflexionskurve und
spiegeln deren Ubergang in den diffusen Untergrund wider.

4.3.3 Beugung

Beugungsmessungen unterscheiden sich von den bisher betrachteten Reflektivitatsmes-
sungen meBtechnisch nur durch die wesentlich gréferen Einfalls- und Streuwinkel und
werden daher mit demselben Menii des Steuerprogrammes durchgefiihrt. Dabei erweist
es sich bei der Messung asymmetrischer Braggreflexe von Schichtsystemen als vorteil-
haft, daB die funktionelle Abhingigkeit des Streuwinkels ¥} vom Einfallswinkel 9, frei
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Abbildung 4.5: Représentation der verschiedenen MeBmodi fiir diffuse Streuung im
reziproken Raum bei 8000 eV Photonenenergie : 9; = 0.3° und 9] = 0.3° - 2° (— — -),
Jp=1°undd;, =0-1°(----— ) sowie 9] = 29, + 0.2° (--- .- ). Der Bereich
unterhalb der durchgezogenen Linien ist experimentell nicht zuganglich (vgl. Abb. 3.6).
Man beachte die unterschiedliche Skalierung fiir @, und Q.

vorgebbar ist. Interessiert man sich fiir die vom Schichtsystem herrithrenden Satelli-
ten des Braggreflexes, die im reziproken Raum auf Geraden parallel zur @ -Richtung
(senkrecht zur Kristalloberfliche) liegen, sollten Einfalls- und Streuwinkel unter der
Bedingung

A

A,
verfahren werden, um Scans entlang dieser Geraden durchzufiihren. Der Asymme-
triefaktor b ist definiert als das Verhdltnis des jeweiligen Richtungskosinus (beziiglich
der Oberflachennormalen) von einfallendem und reflektiertem Strahl. Fiir praktische
Zwecke ist b approximativ gegeben durch

=1+3 (4.6)

_ sin(dp — )

- . H 4.7
sin (9 + ¢) (4.7)

wobei ¥ der Braggwinkel aus Gl. (4.1) und ¢ der von der beugenden Netzebene mit
der Oberfliche eingeschlossene Winkel ist. Insbesondere bei streifendem Ausfall kann
b grofie Werte annehmen.

Falls die Blende vor dem Detektor I, gro genug ist, kann auch ein Mitfahren des
Detektors im Verhaltnis AY}/Ad; = 2 : 1 ausreichen, um hinreichend viele Satelliten
zu erfassen.
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Bei Beugungsmessungen im HASYLAB waren jedoch vor dem Detektor I, stets zwei
Schlitzsysteme angebracht (in Abb. 4.1 wird nur eines gezeigt), um den Untergrund
mittels dieses Kollimators zu reduzieren.

4.3.4 Kantenstruktur u. EXAFS in Transmission

Absorptionsspektroskopie in Transmission wird mit einem anderen als dem in Abb. 4.2
dargestellten Probenhalter durchgefiihrt. Die zu untersuchenden Systeme werden als
Metallfolien bzw. Pulverproben zwischen die Ionisationskammern I; und I; gebracht,
um die Abhangigkeit des linearen Absorptionskoeffizienten z von der Photonenenergie
E direkt zu bestimmen. Nach Gl. (3.21) gilt

wE)-d = ln%—i—;— + Nr(E) (4.8)

wobei d die Probendicke sowie Nr den Logarithmus des Normierungsfaktors fiir die
von den Kammern nachgewiesenen Intensititen bezeichnet.

Absorptionsmessungen an Proben unterschiedlicher Dicke und mit verschiedenen
Detektoren konnen leicht verglichen werden, wenn sie einheitlich normiert sind. Nach
Abzug eines linearen Untergrundes wird dazu p - d weit oberhalb der Absorptionskante

auf eins normiert. Die unbekannten Groflen d und Nt fallen dabei heraus.
Fir eine detaillierte Diskussion sei auf Lengeler {1987,1990] verwiesen.

4.3.5 Kantenstruktur u. EXAFS bei streifendem Einfall

Dieser Meimodus stellt eine oberflichenempfindliche Variante der Absorptionsspektro-
skopie dar. Die Eindringtiefe der Réntgenstrahlen hingt vom Einfallswinkel ¥, und der
Photonenenergie E ab (s. Abschnitt 3.1.3). Mit der Energie kann auch 9, variiert wer-
den, so daB wihrend der Messung die Eindringtiefe konstant ist. Die Kantenstruktur
bzw. EXAFS kann auf zwei Arten bestimmt werden :

Einerseits ist dazu die Fluoreszenzintensitat

L(E)

IF(E) = NF(E) I1(E)

(4.9)

geeignet. Sie ist definiert als die mit einem der Fluoreszenzdetektoren (I, in Abb. 4.1)
gemessene Intensitit, die auf die einfallende Intensitit bezogen wird. N ist wieder-
um ein energieabhdngiger Normierungsfaktor, mit dem unterschiedliche Nachweiswahr-
scheinlichkeiten sowie die Absorption in Luft beriicksichtigt werden.

Andererseits kann vollig analog zu den Transmissionsmessungen mit dem Detektor
I; die Absorption mit Hilfe des spiegelnd reflektierten Strahls registriert werden.

Die Meflkurven beider Nachweisverfahren werden wie im vorigen Abschnitt be-
schrieben normiert.
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4.4 Auflésungsbetrachtungen

Der Doppelkristall-Monochromator weist die parallele, dispersionsfreie (1,-1)-Anord-
nung der Kristalle auf (s. Abschnitt 4.1.1). Aufgrund der sehr guten Kollimation
der Synchrotronstrahlung wird der monochromatisierte Strahl innerhalb eines Win-
kelbereichs reflektiert, der in der GréSenordnung der Reflexbreite liegt (Bogensekun-
den). Beispielsweise betragt die Halbwertsbreite des GaAs(004)-Reflexes fiir 8048 eV-
Photonen Adpwyay = 8” = 0.0022°. Der mit Si(111)-Monochromator-Kristallen ge-
messene Wert war Adgwyay = 0.0057°. Die Messung von Reflexionskurven wird von
solch kleinen Winkelverbreiterungen wie Ad; = 0.0035° nicht beeintrachtigt, sofern der
Winkelabstand der Schichtdickenoszillationen deutlich dariiber liegt, was bei den ty-
pischerweise vorkommenden Dicken (unter 2000 A) der Fall ist (vgl. [Hippauff 1993]).
Weit gravierender konnen Verfdlschungen sein, die stark gekrimmte Proben zusammen
mit der Blende vor dem Detektor I, hervorrufen, wie im folgenden gezeigt wird.

Einerseits findet Reflexion unter einem ganzen Winkelintervall statt, wenn der
Primirstrahl auf eine gekriimmte Probe fillt. Die MeBkurve stellt eine Uberlagerung
der unter diesen Einfallswinkeln reflektierten Intensititen dar und kann daher ver-
schmierte Oszillationen aufweisen.

Andererseits weiten gekriimmte Proben den Strahl in Abhéingigkeit von ihrer Aus-
leuchtung auf (Abb. 4.6). Fir einen parallelen Primirstrahl der Héhe A betrigt die
Divergenz des reflektierten Strahls bei einem Probenradius R und einem mittleren
Einfallswinkel 9,

y 2h
Af = Rend, , (4.10)
wie man leicht nachrechnen kann. Das Schlitzsystem vor dem Detektor I; kann dann
unter Umstdnden einen Teil der reflektierten Intensitiat abschneiden, wenn die vertikale
Offnung der Blende (im folgenden mit b, bezeichnet) zu eng gewihlt ist. Die gemes-

Abbildung 4.6: Eine gekrimmte Probe (Krimmungsradius R) weitet den reflektierten
Strahl auf (Winkeldivergenz A#').
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senen Intensititen geben dann nur einen Teil der Reflektivitit wieder, der von der
Probenausleuchtung und somit vom Einfallswinkel abhingt.

Abb. 4.7 illustriert dies anhand der Reflektivitat eines Ubergitters (10 Perioden
Si (200 A) / SigsGeg. (120 A) auf Si-Substrat) fiir 8048 eV-Photonen. Die Probe
besitzt einen Kriimmungsradius von 28 m, der mittels optischer Konturmessung be-
stimmt wurde (s. Abschnitt 5.2.7). Die Blende vor dem Detektor I, ist ro = 410 mm
vom Goniometer-Drehzentrum entfernt, das mit der Probenmitte iibereinstimmt. Die
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Abbildung 4.7: Reflektivititsmessungen an einer stark gekrimmten Probe (im Text
néher beschrieben) mit verschiedenen Blendendffnungen vor dem Detektor I, : 5 mm

(---),600 pm (—-—), 250 pm (---) und 75 um (—). Die gemessenen Intensititen sind
auf die einfallende Intensitit normiert.

Messung mit der 5 mm-Offnung vor dem Detektor zeigt als einzige ein Plateau der
Totalreflexion. Dafiir wird jedoch ber ein Intervall A¥; = A¢'/2 von Einfallswinkeln
integriert, so dafl die stark strukturierte Reflexionskurve dementsprechend geglattet
wiedergegeben wird. Eine Abschitzung zeigt, unterhalb eines welchen Einfallswinkels
bei der Messung mit der 600 um-Offnung reflektierte Intensitat abgeschnitten wurde.
Der Ansatz ro A0’ = b, = 600 um ergibt eine Strahlaufweitung von A@' = 0.084°, die
nach Gl. (4.10) bei einem Einfallswinkel von #; = 0.21° erreicht wird. Dies stimmt gut
mit Abb. 4.7 iiberein. Bei grofleren Einfallswinkeln lassen beide Blendeneinstellungen
die gesamte reflektierte Intensitit hindurch, so daB sich die zugehdrigen Mefkurven
nicht unterscheiden. Auch die Messung mit der 250 ym-Offnung zeigt die sukzessive
Ausblendung reflektierter Intensitdt zu kleinen Winkeln hin. Analog zu obiger Rech-
nung geht unterhalb einer Strahlaufweitung von A#’ = 0.035° bzw. eines Einfallswinkels
von ¥; = 0.50° reflektierte Intensitit verloren bei gleichzeitig besserer Auflésung, wie
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Abb. 4.7 bestitigt. Einen Extremfall stellt die Messung mit der 75 pm-Offnung dar,
die einer Winkelauflésung von Ad¥; = 0.005° entspricht. Sie verdeutlicht, daf# die gut
aufgeldste Struktur der Reflexionskurve mit einem winkelabhdngigen Verlust an reflek-
tierter Intensitit erkauft wird, um den korrigiert werden muB, wenn die Kurve duch die
Simulation von Fresnel-Reflektivititen ausgewertet werden soll. Dabei miissen jedoch
Zusatzannahmen wie z.B. die gleichméaBige Krimmung der Probe gemacht werden.

Die obigen Messungen belegen, dafl diese Effekte die Auflésung bei Reflexionsmes-
sungen dominieren kénnen. Aufgrund dieser Probleme wurde daher vorzugsweise die
Blende vor Detektor I; so weit gedffnet, daB keine Intensitédt verloren ging. Zur Messung
wurden - soweit méglich - nur Proben mit einem grofien Krimmungsradius verwendet.

Diffuse Streuung unter streifendem Einfall wird aus Auflésungsgriinden mit einer
engen Blende vor dem Detektor I; gemessen. Fiir die Beziehung zwischen dem theore-
tischen Reflexionsvermdgen Rag und der iiber den Offnungswinkel integrierten diffus
gestreuten Intensitit gilt nach Rechnungen von Weber [1992], falls die Schlitzsysteme
Nr. 2 und 4 identische Offnungen besitzen :

;. b
Iga(91,91) = Ra(Y1,91) i . (4.11)

Dabei ist wie oben b, die vertikale Offnung der Detektorblende und ro der Abstand
dieser Blende zum Drehzentrum des Goniometers.
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Kapitel 5

Proben

5.1 Beschreibung der Proben

Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten epitaktischen GaAs/Al,Ga;_,As-Schicht-
systeme werden in Tabelle 5.1 bzw. Abb. 5.1 ndher beschrieben. Sie enthalten zwei
Heteroiiberginge und sind mittels Molekularstrahl-Epitaxie (s. Abschnitt 2.3) in einer
rechnergesteuerten Apparatur der Firma Varian (Typ MBE-Modular Gen. II) im In-
stitut fiir Schicht- und Ionentechnik des Forschungszentrums Jillich hergestellt worden.

Es wurden (001)-orientierte, semi-isolierende GaAs-Substrat-Wafer mit einem Durch-
messer von 2 Zoll und einer Dicke von 0.4 mm verwendet. Nach einer nafichemischen
Vorreinigung wurden die Wafer zunichst im Vakuum ausgeheizt, um leicht fliichtige
Verunreinigungen zu entfernen. Das Oxid wurde sodann thermisch desorbiert, bis die
rekonstruierte GaAs-Oberfliche anhand eines deutlichen (2x4)-RHEED-Musters nach-
weisbar war !. Bei einer Substrattemperatur von 600°C wurde daraufhin bei allen
Proben ein GaAs-Puffer von 0.5 pm Dicke aufgebracht. Der Ass-Strahliquivalentdruck
betrug stets 2.7-1072 Pa. Wahrend der Epitaxie lag das V/III-FluBverhaltnis (ge-
messen als Verhéltnis der Strahldquivalentdriicke) fiir die Probe A bei 30 und fiir die
restlichen Proben bei 39 (vgl. Abb. 2.4). Es wurde nicht dotiert.

Probe A wurde mit Wachstumsraten von 0.82 um/h (GaAs) bzw. 0.32 pm/h (AlAs)
hergestellt. Die geringere Wachstumsrate fiir AlAs sollte der Tendenz zur Aufrauhung
entgegenwirken, die mit der langsameren Oberflichendiffusion der Al-Atome verbun-
den ist. Ebenfalls der Glattung dienten Wachstumsstopps von 60 Sekunden Dauer an
der normalen und invertierten Grenzfliche. Die Wachstumsrate des AlGaAs (Proben
B bis E) lag bei 0.64 pm/h. Bei diesen Proben wurde an der invertierten Grenzfliche
ein Wachstumsstopp (90 Sekunden) durchgefiihrt. Die Kalibration der Wachstums-
raten erfolgte iber RHEED-Messungen. Die Temperaturen der Effusionszellen, die
beim Wachstum terndren Materials dessen Zusammensetzung bestimmen (Proben B
bis E),hielten Eurotherm-PID-Regler mit einer Genauigkeit von + 0.1°C konstant. Die
in Tabelle 5.1 angegebenen Werte fiir die Schichtdicken und den Al-Gehalt stellen ins-
besondere fiir die Proben B, D und E lediglich nominelle Werte dar, die entsprechend
dem Wachstum bei Standardtemperatur (635°C) berechnet wurden. Mégliche

IFiir Details sei auf Kubon [1991] verwiesen.

62



invertierte Grenzflache

Normale Grenzfldche

Abbildung 5.1: Schematischer Aufbau der untersuchten Heterostrukturen. Die einzel-
nen Schichtdicken d; und d; sowie der Al-Gehalt x sind der nachfolgenden Tabelle zu

GaAs d

Al Ga As d
X 1-x

GaAs—Puffer

GaAs (001) -
Substrat

entnehmen.

Substrat- Hersteller-
Probe | d; [A] | d;, [A] X Temperatur [°C| | Bezeichnung

A 600 200 1 635 3012

B 87 930 0.63 605 3030

C 87 930 0.63 635 3031

D 87 930 0.63 660 3032

E 87 930 0.63 685 3033

Tabelle 5.1: Herstellungsparameter und nominelle Struktur der einzelnen Proben.
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Anderungen der Wachstumsbedingungen bei Verdnderung der Substrattemperatur
wurden dabei nicht beriicksichtigt. Die Bestimmung der Wachstumstemperaturen er-
folgte mit Hilfe eines Thermoelementes , das mittels eines Ircon-Strahlungspyrometers
kalibriert worden war. Der maximale Temperaturfehler betragt etwa 10°C.

Nach Beendigung der Epitaxie kiihlten die Proben unter As-Partialdruck bis zu
einer Temperatur von 400°C ab. Die weitere Abkiihlung auf Raumtemperatur erfolgte
ohne As-Stabilisierung. Die Proben wurden zur weiteren Untersuchung erst nach den
Rontgenmessungen gespalten, um Beschidigungen, Verspannungen etc. zu vermeiden.

5.2 Charakterisierung der Proben mit anderen Me-
thoden

Um den Einflufl systematischer Fehler abschitzen zu kénnen, wurden die Proben auch
mit Methoden charakterisiert, die nicht auf der Streuung harter Rontgenstrahlen be-
ruhen. Im folgenden werden die Aussagen der einzelnen Methoden zur Realstruktur
der Proben lediglich zusammengestellt; eine vergleichende Diskussion ist im nichsten
Kapitel zu finden.

5.2.1 Transmissionselektronenmikroskopie

Die Rauhigkeit innerer Grenzflichen kann mittels hochauflésender Transmissionselek-
tronenmikroskopie (HRTEM) bestimmt werden. Dabei kommt es auf eine Abbildung
des Gitters mit chemischer Selektivitdt an, um in einem epitaktischen System den
Ubergang vom GaAs zum AlGaAs zu erfassen. Aufgrund des damit verbundenen ho-
hen Aufwands wurde dies nur fiir die normale Grenzfliche der Probe C (s. Abb. 5.1)
durchgefiihrt.

Diese Methode (”chemical lattice imaging” [Ourmazd et al. 1990]) basiert - anders
als die konventionelle Hell- oder Dunkelfeldabbildung - auf einem Interferenzkontrast.
Die hohe rdumliche Auflésung wird erreicht, indem auch solche abgebeugten Strahlen
zur Kontrastentstehung beitragen, die Information iiber atomare Abstinde enthalten.
Eine Bildsimulation ist fiir die Auswertung unerliflich, da alle Amplituden und Pha-
sen des angeregten Vielstrahlfalls sowie die Ubertragungsfunktion des Mikroskops zu
beriicksichtigen sind. Die chemische Empfindlichkeit ist nur fiir spezielle Abbildungs-
bedingungen gegeben, die durch Bildsimulation ermittelt werden miissen. Beispielswei-
se sind zur Abbildung der AlAs/GaAs-Grenzfliche in einer (100)-Querschnittsebene
Defokuswerte zwischen -150 und -300 A bei Probendicken zwischen 70 und 140 A er-
forderlich [Walther 1993]. Unter diesen Bedingungen erscheinen Intensititsmaxima fiir
AlAs an den Orten der Al-Atomsiulen und fiir GaAs an den Orten aller Atomsiulen.

Es wurde eine (100)-Querschnittsprobe pripariert, indem zwei Probenstiicke aus
der Wafermitte mit einander zugewandten epitaxierten Seiten zu einem Paket zusam-
mengeklebt wurden. Nach einer mechanischen Abdiinnung wurde die Probe schliefilich
in einer Jonendiinnungsanlage mit Ar*-lonen bis zur Perforation beschossen. Die so
erhaltenen, wenige nm dicken Lochrinder konnten dann durchstrahlt werden. Dazu
wurde ein Elektronenmikroskop JEOL 4000 EX mit 400 kV Beschleunigungsspannung
verwendet.
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Abbildung 5.2: Hochauflésende TEM-Aufnahme der normalen Grenzfliche von Probe

C. Es wurde eine (100)-Querschnittsebene prapariert; die Wachstumsrichtung zeigt von
unten (GaAs) nach oben (AlGaAs).

In Abb. 5.2 wird die hohe kristalline Perfektion der Grenzfliche deutlich. Sie ist je-
doch nicht atomar scharf, sondern weist eine - durch Interdiffusion bedingte - Ubergangs-
breite von ungefihr 2 Monolagen auf. Da die Helligkeit der GaAs-typischen Maxima
(s.0.) an der Grenzfliche variiert, kann geschlossen werden, da8 innerhalb der zugehéri-
gen Atomsaulen der Anteil von Ga und Al fluktuiert.

Zur quantitativen Bestimmung der Ubergangsbreiten wurde ein Ausschnitt des pho-
tographischen Negativs mit einer CCD-Kamera aufgenommen und digitalisiert. Die
Fouriertransformation lokaler Bildeinheitszellen erméglicht die Zuordnung eines lokalen
Al-Gehaltes. In dem hier vorliegenden Fall eines (100)-Querschnitts besteht sogar ein
weitgehend linearer Zusammenhang zwischen der Zusammensetzung x des Al,Ga;_,As
und der Amplitude der (200)- und (020)-Bildfrequenzen. Referenzwerte der Amplituden
werden weit weg von der Grenzfliche durch Mittelung iber 100 bis 200 Bildeinheitszel-
len bestimmt. Fiir eine ausfithrliche Diskussion des Analyseverfahrens sei auf Walther
[1993] verwiesen.

Abb. 5.3 zeigt eine Grauwertdarstellung der Konzentrationsfluktuationen an der Grenz-
fliche. Fiir jede parallel zur Grenzfliche liegenden Monolagen wurde sodann ein mitt-
lerer Al-Gehalt bestimmt. Als Ubergangsbreite der Grenzfliche wurde diejenige Lange
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Abbildung 5.3: Quantitative Kompositionsanalyse der hochaufiésenden TEM-
Aufnahme nach Digitalisierung und Fouriertransformation. Der lokale Al-Gehalt der
Bildeinheitszellen (Kantenlinge 2.83 A) wird durch eine sechsstufige lineare Grauwert-
skala dargestellt. Maximum und Minimum der Skala entsprechen den Kompositionen
weit weg von der Grenzfliche.

definiert, auf welcher der Anstieg des mittleren Al-Gehaltes von 1 /6 auf 5/6 der gesam-
ten Anderung zwischen den Referenzwerten erfolgt. Die so bestimmte Ubergangsbreite
der normalen Grenzfliche betragt 2.3 + 0.2 Monolagen.

Mit der hochauflésenden TEM lieB sich auch das die Probe bedeckende Oxid ab-
bilden 2. Bei der Probenpriparation werden Teilstiicke des Wafers aneinandergeklebt
(s.0.). Abb. 5.4 zeigt eine Aufnahme aus diesem Bereich : ganz oben befindet sich
der amorphe Klebstoff (Araldit), darunter ist eine ca. 20 A dicke amorphe Schicht zu
sehen, welche einen anderen Kontrast aufweist. Erst darunter beginnt der kristalline
Probenbereich, der zugleich einen Lingenmafstab liefert. Beide Grenzflichen des Oxids
sind rauh (die Ubergangsbreiten entsprechen mehreren Monolagen GaAs) und auf der
Langenskala des Bildes (zwischen 10 und 100 A) gewellt.

2Dabei handelt es sich nicht um die bei der Probenpriparation entstehende Oxidschicht. Letz-
tere bedeckt die dargestellte Querschnittsebene und fithrt in den Abb. 5.2 und 5.3 zu lokalen
Kontrastschwankungen.
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Abbildung 5.4: Hochauflésende TEM-Aufnahme des Deckschichtbereiches von Probe
C. Zwischen dem kristallinen GaAs (unten) und dem amorphen Kleber (aus der Pro-
benpraparation, oben) befindet sich noch eine ca. 20 A dicke amorphe Oxidschicht.

5.2.2 Rasterkraftmikroskopie

Die Oberfliche der Proben B bis E wurde mit einem Rasterkraftmikroskop untersucht.
Mit einem solchen Mikroskop werden Oberflichen wie bei der Tunnelmikroskopie ab-
gerastert; da jedoch statt des Tunnelstroms die Kraft zwischen einer Spitze und der
Oberfliche gemessen wird, kdnnen auch nichtleitende Oberflachen untersucht werden.
Die Spitze, die an dem freien Ende einer Biegefeder befestigt ist, wird mittels Piezo-
Stellgliedern {iber die Probe hinweggefiihrt. Dabei fithren die zwischen der Spitze und
der Probe wirkenden Krifte zu einer Auslenkung der Biegefeder, welche im sogenannten
Kontaktmodus die eigentliche MefigroBe darstellt.

Die folgenden Bilder sind in diesem Modus entstanden. In dieser Betriebsart wird
die Spitze so nah an die Oberfliche gebracht, da sich die Elektronenwolken der Atome
der Spitze und der Probe bereits zu iiberlappen beginnen, so daf eine dominierende
abstofiende Kraft resultiert. Uber einen Regelkreis wird die Entfernung zwischen Probe
und Spitze so eingestellt, daBl die Auslenkung der Biegefeder konstant bleibt. Den Be-
wegungen der Spitze entspricht also eine Fliche konstanter Kraft, die die Oberflachen-
topographie wiedergibt. Verfilschungen konnen dabei durch den Verrundungsradius der
Spitze entstehen, der bei den Experimenten ungefahr 500 A betrug. Die Auslenkung
der Biegefeder wurde optisch mit Hilfe eines Glasfaserinterferometers gemessen. Das
MeBprinzip und der experimentelle Aufbau werden ausfiihrlich von Schneider [1992]
diskutiert.

Die Abb. 5.5 bis 5.8 zeigen einen reprasentativen 1.25 pm x 1.25 pm groBen Aus-
schnitt aus der Mitte der Probe. Die Hohen werden in eine Grauwertdarstellung um-
gewandelt (grofes Bild); ein Schnitt entlang des hellen Striches wird als Hohenkontur
rechts oben gezeigt. Die makroskopische Verkippung der Probe iiberlagert der Kontur
einen linearen Trend. Die Skalierung der vertikalen Achse des Hohenkonturbildes ist
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unten angegeben (bei Abb. 5.5 beispielsweise 7 nm). Der horizontale Bildausschnitt
entspricht der Lange des Striches auf der Topographie bis zum Mittelpunkt des Kreu-
zes.

Abb. 5.5 zeigt die Oberfliche der Probe B. Auffillig sind die anisotropen (ovalen)
Hiigel, die im wesentlichen parallel angeordnet sind. Thre Lange liegt typischerweise bei
0.5 pm mit einer um einen Faktor 10 kleineren Ausdehnung in der dazu senkrechten
Richtung. Die Hohen der Hiigel liegen deutlich unter 10 A. Aus dem Bild folgt eine
Dichte der Hiigel in der GréBenordnung von 10°/cm?.

Ein dhnliches Bild bietet Probe C (Abb. 5.6). Auch hier treten wieder weitgehend
parallel ausgerichtete anisotrope Hiigel mit einer vergleichbaren Hohe auf. Die Anisotro-
pie ist jedoch unterschiedlich stark ausgeprigt. Die Lingenabmessungen sind deutlich
verkleinert, und die Dichte der Hiigel hat zugenommen.

Ein génzlich anderes Bild liefert Probe D (Abb. 5.7). Die Oberfliche weist zahl-
reiche Locher auf, die relativ tief in die Probe hineinreichen. Die Héhenkontur zeigt
ein 50 A tiefes Loch mit einem Durchmesser von ca. 500 A. Da dieser Wert mit dem
Verrundungsradius der Spitze vergleichbar ist, handelt es sich wahrscheinlich um ein
apparativ verfélschtes Bild eines noch tieferen Loches. Auf der Abbildung sind viele
Lécher unterschiedlicher Gréfie und Form erkennbar. Die Dichte der Lécher kann daraus
zu ungefahr 10° - 10'°/cm? abgeschétzt werden. Hiigel sind nicht mehr zu erkennen.

Abb. 5.8 zeigt die Oberfliche der Probe E. Auch hier treten Licher auf, jedoch
ist im Vergleich zu Probe D ihre Dichte etwa um eine GréBenordnung reduziert. Die
in den Hohenkonturen dargestellten Locher besitzen jedoch vergleichbare Tiefe. Der
Durchmesser der Locher ist deutlich kleiner geworden . Es sind auch Hiigel zu sehen,
deren Form und Verteilung an die Strukturen auf Probe B erinnert.

Zusammenfassend 148t sich feststellen, daf die Oberflichenstrukturen in zwei Klas-
sen eingeteilt werden kénnen. Die Proben B und C zeigen im wesentlichen Higel mit
einer Hohe unter 10 A, wihrend die Proben D und E Lacher in der Oberfliche aufwei-
sen, die mindestens 50 A tief sind. Die glattesten Oberflichen sind den Proben B und
C zuzuorden, die rauheste Oberfliche besitzt die Probe D.
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5.2.3 Rutherford-Riickstreuung

Alle Proben wurden im Institut fir Schicht- und Ionentechnik mit Rutherford-
Riickstreuung (RBS) untersucht. Bei dieser Methode werden hochenergetische Ionen
auf die Probe geschossen und die Energieverteilung der riickgestreuten Ionen gemes-
sen. Die in die Probe eintretenden Ionen werden sowohl durch elastische Sto8e mit den
Atomkernen als auch durch inelastische Stofie mit den Elektronen abgebremst. Mit
Hilfe dieser St58e konnen Informationen iiber die im Probenmaterial vorhandenen Ele-
mente und deren Tiefenverteilung gewonnen werden. Elastische Sto8e geben Aufschlufl
iiber die chemische Zusammensetzung, da die Energie eines riickgestreuten Ions von
der Masse des StoSpartners abhingt. Die inelastischen, statistischen Abbremsprozesse
entlang des Ein- und Austrittsweges der Ionen fithren zu einem kontinuierlichen dicken-
abhingigen Energieverlust, der spezifisch fiir das jeweilige Material ist. Dadurch kann
die Tiefe bestimmt werden, in der sich das riickstreuende Atom befindet.

In den Experimenten wurden auf 2 MeV beschleunigte Het-Ionen verwendet, deren
Energieverteilung von einem Si-Sperrschichtzahler registriert wurde. Die Auswertung
der Spektren erfolgte {iber das Simulationsprogram RUMP [Doolittle 1985]. Tabelle 5.2
zeigt die Ergebnisse. Die verwendeten Bremsquerschnitte basieren auf den Werten von
Littmark und Ziegler [1980], die einen Fehler von 7 % angeben. Diese Werte scheinen
jedoch z.T. zu hoch zu liegen; so wird beispielsweise fiir Si mittlerweile ein gegeniiber
dieser Referenz um 7 % reduzierter Wert verwendet 3. Bei den Simulationen wurden
durchgehend fiir Ga und As um 9 % verminderte Bremsquerschnitte benutzt.

Die kristalline Qualitdt der Proben C und D wurde auflerdem mit der Methode
der Ionen-Gitterfithrung (”Channeling”) untersucht. Wahrend bei den zuvor angefiihr-
ten Riickstreu-Experimenten die Probe willkiirlich zum einfallenden Ionenstrahl ori-
entiert war, wurde hier die Probe so ausgerichtet, daB der Ionenstrahl in [001]- bzw.
[111]-Richtung einfiel. In diesen Richtungen existieren Kanile, in denen die Ionen un-
ter gewissen Voraussetzungen vom Gitterpotential gefithrt werden. Dadurch wird die
Riickstreuintensitit um so deutlicher reduziert, je hoher die Perfektion des Einkri-
stalls ist. Ein quantitatives MaB dafiir ist das Verhdltnis xmin der Intensitdt des Git-
terfihrungs-Spektrums (in Oberflichennéhe) zum Spektrum mit zuféllig orientierter
Probe. Fiir die Proben C und D ergab sich sowohl unter der [001}- als auch unter der
[111]-EinschuBrichtung ein xmin zwischen 4 und 5 %. Da perfekte Einkristalle ein xun
von wenigen Prozent aufweisen, sind die untersuchten Proben von sehr guter kristalli-
ner Qualitit. Die Spektren zeigten keine Hinweise auf strukturelle Unordnung an den
Grenzflichen. Eine Oxidschicht war ebenfalls nicht nachweisbar.

5.2.4 Ellipsometrie

Die Proben B bis E wurden im Institut fiir Festkérperphysik der TU Berlin mittels
Ellipsometrie strukturell charakterisiert. Fiir eine Beschreibung des Mefiprinzips sowie
des experimentellen Aufbaus sei auf Zettler et al. {1992] verwiesen. Die Modellierung
der dielektrischen Funktion des Al,Ga;_xAs erfolgte ebenfalls gemaB dieser Referenz,
die dabei verwendeten spektroskopischen Daten stammen von Aspnes et al. [1981,1986].
Die Resultate sind in Tabelle 5.3 zusammengestellt.

3K. Schmidt, private Mitteilung.
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Tabelle 5.2: RBS-Analyse der Schichtdicken und des Al-Gehaltes x. Eine Abschitzung
der statistischen und systematischen Fehler ergibt eine Genauigkeit von + 10 % der
angegebenen Werte. Bei Probe A wurden nur die Schichtdicken angepaBt. Die Spektren
der Proben B und E bzw. der Proben C und D waren innerhalb der MeBgenauigkeit

identisch.

Probe | d; [A] | d; [A) X
A 660 210 (1)
B 80 880 0.7
C 80 830 0.7
D 80 830 0.7
E 80 880 0.7

Probe | doxa [A] | d; [A] | d; [A] X
B 31+£2 | 62+2 | 89 +4 [0.66+0.02
C 294+2 | 53+2 | 836+4 |0.68+ 0.0
D 29+2 | 55+2 | 833+4 [0.69+0.02
E 26+2 | 48+2 | 873+4 [0.70 £ 0.01

Tabelle 5.3: Ellipsometrisch bestimmte Schichtdicken und Al-Gehalte mit statistischem

Auswertefehler.

72




5.2.5 Ramanspektroskopie

Die Proben B bis E wurden im Institut fiir Schicht- und Ionentechnik hinsichtlich
ihres Al-Gehaltes mit Ramanspektroskopie untersucht. Bei dieser Methode fillt mo-
nochromatisches Licht auf die Probe, welches Phononen anregt. Analysiert wird das
inelastisch zuriickgestreute Licht.

Die Bestrahlung erfolgte mit Laserlicht der Wellenlinge 0.457 um (Eindringtiefe
in GaAs ca. 500 A) in einer Streukonfiguration, in der longitudinal-optische Phono-
nen angeregt werden. Die Streulicht-Analyse mittels eines Monochromators zeigte u.a.
zwei energetisch verschobene Linien, die der Anregung GaAs-artiger und AlAs-artiger
Schwingungsmoden in der AlGaAs-Schicht zugerechnet werden. Die Frequenz-Differenz
dieser Linien ist unabhingig von der Kalibration des Spektrometers und der Pro-
bentemperatur und stellt ein empfindliches Ma$ fiir den Al-Gehalt der Schicht dar
[Saint-Cricq et al. 1987]. Unter Verwendung dieser Referenz ergeben sich die folgenden
Werte :

Probe B C D E

X 0.78 £ 0.02 0.80 £ 0.02 0.81 £ 0.02 0.78 £ 0.02

Tabelle 5.4: Mittels Ramanspektroskopie ermittelte Al-Gehalte mit statistischem Aus-
wertefehler.

5.2.6 Photoemissionsspektroskopie

Zur Charakterisierung der Oxidschicht wurde die Probe D auch mit Photoemissions-
spektroskopie untersucht. Bei dieser Methode werden durch elektromagnetische Strah-
lung der Energie E Photoelektronen ausgelést, deren kinetische Energie Ey;, mit Hilfe
eines Analysators gemessen wird.

Aufgrund der Beziehung Eiin = E - Ep - ¢ (Ep : Bindungsenergie des ausgelosten
Photoelektrons, ¢ : Austrittsarbeit des Festkorpers) koénnen die (elementspezifischen)
Bindungsenergien im Material bestimmt werden. Sogenannte chemische Verschiebun-
gen der Bindungsenergien geben Aufschlufl iiber den chemischen Zustand der unter-
suchten Atome. Die geringe Austrittstiefe der Photoelektronen macht die Methode
oberflichenempfindlich.

Es wurden mit Mg K,-Strahlung (E = 1254 eV) die Ga 3d- bzw. As 3d-Rumpf-
niveaus sowie mit Al K,-Strahlung (E = 1487 eV) die jeweiligen 2p-Rumpfniveaus
spektroskopiert. Die Informationstiefe entsprach ca. 26 A (Mg K,) bzw. 8 A (Al K,,).
Die Analyse der Daten ergab eine hauptsichlich aus Ga-Oxid bestehende Oxidschicht.
Der genaue Oxidationszustand des Ga konnte nicht ermittelt werden. Es gab jedoch
auch Hinweise auf As-Oxid. Vermutlich besteht es zu vergleichbaren Anteilen aus As;05
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und As;O; und ist nicht homogen verteilt, sondern in der Nihe der Oberfliche zu fin-
den. Der Anteil des As-Oxids in der Oxidschicht wurde auf ungefahr 20 % abgeschatzt.
Unter der Annahme glatter Grenzflichen ergab sich eine Schichtdicke von ca. 10 A.

5.2.7 Optische Konturmessung

Probenkriimmungen wurden mit einem optischen KonturmeBgerit (Rodenstock Laser
Stylus RM 600) bestimmt. Bei diesem Gerit tastet ein senkrecht einfallender Infrarot-
Laserstrahl (Leuchtfleckdurchmesser 2 ym) die Oberfliche entlang einer geraden Linie
ab. Mit Hilfe des reflektierten Strahls wird der Laserstrahl automatisch auf die Pro-
benoberfliche fokussiert. Dies erméglicht die Abbildung der Oberflichenkontur mit
einer vertikalen Auflésung von 10 nm bei einer horizontalen Auflésung von 4 pm.
Den in [110]- und [110}-Richtung * ausgemessenen Oberflichenkonturen wurden -
soweit sinnvoll - Kriimmungsradien angepaBt. Ein negativer Kriimmungsradius bedeu-
tet, daB der zugehérige Kreismittelpunkt auf der Substratseite des Schichtsystems liegt.
Bei allen Proben waren dem mittleren Verlauf der Kontur typische Fluktuationen von
0.2 ym auf 3 mm horizontalem Weg iiberlagert. Die Proben A und E wiesen in [110]-
Richtung lediglich langwellige Modulationen von 1.5 um Héhe auf 20 mm horizontalem
Weg auf, so daB die Zuordnung eines Kriimmungsradius nicht sinnvoll war. Tabelle 5.5
faBt die Resultate zusammen. Da fiir Reflexionsmessungen unter streifendem Einfall
flache Proben von Vorteil sind (s. Abschnitt 4.4), wurden die Proben so orientiert,
daB der Synchrotronstrahl in etwa parallel zur [110]-Richtung einfiel. Bei einer exakten
Ausrichtung kdnnen stérende asymmetrische Braggreflexe angeregt werden.

Probe A B C D E

R [m]| 68 | 132 | 486 | 166 | 65

R'[liO] [m] — -127 -82 -161 -

Tabelle 5.5: Optisch bestimmte Kriimmungsradien der einzelnen Proben in [110]- und
[110]-Richtung.

“Die [110]-Richtung lag dabei parallel zum kurzen Flat des Wafers.
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Kapitel 6

Auswertung der
Rontgenstreumessungen und
Diskussion

6.1 Absorptionsspektroskopie

Der chemische Zustand der Probenoberfliche wurde mit Hilfe von Réntgenabsorptions-
spektroskopie in Reflexion analysiert, um die Existenz einer Oxidschicht zu iiberpriifen
und gegebenenfalls vorhandene natiirliche Oxide chemisch zu identifizieren. Da selbst
eine diinne Oxidschicht auf den epitaktischen Schichten die Reflektivitit fiir Rontgen-
strahlen unter streifendem Einfall merklich verdndern kann (s. Abschnitt 6.3), dienten
die Messungen auch dazu, in diesem Punkt fir die Auswertung der Reflexionsmessun-
gen Klarheit zu schaffen.

Falls der Einfallswinkel kleiner als der kritische Winkel ist, wird die Me8Smethode
oberflichenempfindlich (s. Abschnitt 4.3.5). Bei den vorliegenden Messungen betrug der
Einfallswinkel stets 0.15° (Eindringtiefe in GaAs ca. 46 A, vgl. Abb. 3.4). Die Ener-
gieskala wurde mit Hilfe von Referenzproben bekannter Zusammensetzung kalibriert,
deren Absorption in Transmission gemessen wurde. Beim Vergleich von Reflexions-
und Transmissionsmessungen in Form eines normierten Absorptionskoeffizienten ist
zu beriicksichtigen, dafl in der unmittelbaren Umgebung der Kante die in Reflexion
gemessenen Kantenstrukturen gegeniiber den in Transmission gemessenen {iberhdht
erscheinen.

Abb. 6.1 zeigt die normierten Absorptionskoeffizienten von GaAs, GaP, Ga;03 und
LaGaOj in der Nahe der Ga-K-Kante. Die unterschiedlichen Kantenstrukturen belegen
die Empfindlichkeit der Methode auf die chemische und strukturelle Umgebung des ab-
sorbierenden Elementes (s. Abschnitt 3.1.2). Beispielsweise zeigt das Oxid Ga;03 eine
deutliche chemische Verschiebung der Kantenlage gegentiber GaAs und GaP. Substitu-
iert man ein Ga-Atom des Oxids durch ein La-Atom, bleibt die chemische Verschiebung
bestehen, aber die Form der Kante sowie die sich anschlieBenden Oszillationen dndern
sich stark.

Abb. 6.2 weist mittels dieses ”"Fingerabdruck-Verfahrens” die Existenz von Ga;03
auf Probe D nach. Das oberflichenempfindlich gemessene Absorptionssignal dieser Pro-
be 148t sich durch eine Uberlagerung der Kantenstrukturen von GaAs und Ga; 05 deu-
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Abbildung 6.1: Normierter Absorptionskoeffizient im Bereich der Ga-K-Kante fiir ver-
schiedene Ga-Verbindungen (Transmissionsmessungen).

ten. Wahrend die energetische Lage von Kante und weifler Linie fiir GaAs typisch
ist, entspricht die Position des zweiten, etwas niedrigeren Maximums genau der Lage
der weifilen Linie von Ga;0;. Das zweite Maximum im Absorptionskoeffizienten von
GaAs liegt energetisch nur wenig, jedoch signifikant zu hoch, um mit dem entsprechen-
den Signal von Probe D identifiziert werden zu kénnen. Fiir die Prisenz von Ga;03
spricht auch die Kurvenform des Probensignals im Bereich 10390 - 10420 eV, in dem
das GaAs-Signal vergleichsweise strukturlos ist. Die Uberlagerung GaAs- und Ga,0s-
typischer Strukturen 148t auf eine Dicke der Oxidschicht schlieBen, die deutlich kleiner
als die Eindringtiefe der Réntgenstrahlen ist.

Abb. 6.3 stellt die normierten Absorptionskoeffizienten von Probe D, As;03 und
GaAs im Bereich der As-K-Kante dar. Das in Reflexion gemessene Probensignal zeigt
keinerlei I"Jbereinstimmungen mit den Kantenstrukturen des As,O3 und bildet im we-
sentlichen das GaAs-Signal ab. Die Oxidschicht kann daher hochstens einen geringen
Anteil As;O3 oder eines anderen As-Oxids enthalten.

Die Abb. 6.4 und 6.5 zeigen unter gleichen Bedingungen gemessene Kantenstruktu-
ren der Proben B, D, E und A sowie zwei weiterer Proben, die unmittelbar im Anschluf
an A produziert wurden. Zwischen der Herstellung der erst- und letztgenannten drei
Proben lag ungefihr eine Woche. Die dhnlichen, jedoch nicht in allen Details identischen
Kurvenformen in Abb. 6.4 belegen die Existenz strukturell und chemisch vergleichba-
rer Ga-Oxide auf den Proben. Die energetische Lage des zweiten, etwas niedrigeren
Maximums ist fiir alle Proben gleich (=~ 10380 eV) und weist auf die Bildung von
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Abbildung 6.2: Normierter Absorptionskoeffizient im Bereich der Ga-K-Kante an Probe
D oberflichenempfindlich in Reflexion sowie an den Referenzproben Ga; O3 und GaAs
in Transmission gemessen.
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Abbildung 6.3: Wie Abb. 6.2, jedoch im Bereich der As-K-Kante und mit den Refe-

renzproben As;O3 und GaAs gemessen.
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Abbildung 6.4: Normierter Absorptionskoeffizient fiir verschiedene Proben im Bereich

der Ga-K-Kante (oberflichenempfindliche Reflexionsmessungen). Die MeBkurven wer-
den der Ubersichtlichkeit halber versetzt dargestellt.
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Abbildung 6.5: Wie Abb. 6.4, jedoch im Bereich der As-K-Kante.
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Ga, 03 hin (s.o., vgl. Abb. 6.2). Die Bedeutung der insbesondere bei Probe A ab
10420 eV auftretenden zusétzlichen Struktur blieb ungeklart.

Abb. 6.5 zeigt die normierten Absorptionskoeffizienten der Proben im Bereich der
As-K-Kante. Vor allem in unmittelbarer Nihe der Kante unterscheiden sich die MeB-
kurven deutlich voneinander; verglichen mit der Ga-K-Kante liegen hier stirkere Va-
riationen vor. Wahrend die Kantenstrukturen der Proben B, D und E bei einer Energie
von 11875 eV lediglich eine Schulter aufweisen, liegt an dieser Stelle fir die restlichen
Proben ein Maximum vor. Dies ist ein deutlicher Hinweis auf ein As-Oxid, da die Kan-
tenstruktur von GaAs bei dieser Energie ebenfalls nur eine Schulter zeigt. Versucht
man, dieses Maximum der weien Linie eines As-Oxids zuzuordnen, scheidet As;03
aufgrund von Abb. 6.3 aus (die entsprechenden Maxima liegen 3.5 eV auseinander).
Fir As,Os spricht die mit der hheren Wertigkeit des As einhergehende groBere chemi-
sche Verschiebung der Kantenlage. Die weifle Linie von As,Os liegt jedoch etwa 4.5 eV
iiber derjenigen von As;03 !, so dafl auch unter Beriicksichtigung der experimentellen
Energieauflésung ein sicherer Nachweis nicht moglich ist.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, daBl auf allen Proben eine Oxidschicht
vorhanden ist, deren Dicke deutlich kleiner als die Eindringtiefe der Rontgenstrahlen
unter Totalreflexionsbedingungen ist. Wahrend Ga-Oxid in Form von Ga,0; auf allen
Proben nachweisbar ist, scheint As-Oxid in unterschiedlichem AusmaB gebildet worden
zu sein, da von den Proben A, B, D und E nur Probe A einen deutlichen Hinweis auf
As-Oxid zeigt (vermutlich As,Os).

6.2 Roéntgenbeugung

Alle Proben wurden mit Réntgenbeugung untersucht, um die Dicke und ggf. Relaxation
der kristallinen Schichten, ihre laterale Homogenitat sowie den Al-Gehalt (Proben B bis
E) zu bestimmen. Dazu wurde bei einer Energie von 8048 eV in einem grofieren Winkel-
bereich um die GaAs(004)- und GaAs(224 )4 _-Reflexe Rockingkurven gemessen 2. Abb.
6.6 zeigt die Beugungsprofile der Proben B bis E in der Nahe des GaAs(004)-Reflexes.
Da die Eindringtiefe der Rontgenstrahlen deutlich die Gesamtdicke des Schichtsystems
iibertrifft (die Extinktionslinge betragt bei dieser Energie fir den GaAs(004)-Reflex
ungefdhr 0.8 ym), ist das ausgepragte Maximum bei 9 = 33.02° dem Substratreflex zu-
zuordnen (genaugenommen entsteht dieser Reflex jedoch aufgrund der begrenzten Ein-
dringtiefe hauptsachlich durch die Beugung an den Netzebenen der GaAs-Pufferschicht
(vgl. Abb. 5.1)). Wie bereits in Abschnitt 3.3.1 erwahnt, kann das breite Maximum links
vom Substratreflex (im weiteren auch Satellit 0. Ordnung genannt) im wesentlichen
als (004)-Reflex der nominell 930 A dicken Al,Ga,_xAs-Schicht (nomineller Al-Gehalt
x = 0.63) aufgefaBt werden. Bei dieser Interpretation ist jedoch zu beachten, daB
aufgrund der nur wenig voneinander abweichenden Gitterkonstanten der Al,Ga;_,As-
Reflex sehr nahe beim GaAs-Substratreflex liegt und die vergleichsweise geringe Schicht-
dicke einen Uberlapp der Reflexe hervorruft. Allein die dadurch bewirkte Interferenz
verandert den Winkelabstand der Maxima; bei den hier betrachteten Proben kommt

1B. Lengeler, unverdffentlicht.
2Der Index des asymmetrischen Reflexes kennzeichnet steilen (+) bzw. flachen (-) Einfall der Rént-
genstrahlen (s. Abschnitt 3.3.1). :
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Abbildung 6.6: Rockingkurven der Proben B bis E (Messungen am GaAs(004)-Reflex;
der Ubersichtlichkeit halber versetzt dargestellt).

noch die Interferenz mit dem Reflex der GaAs-Deckschicht (nominelle Dicke 87 A)
hinzu.

Alle experimentellen Kurven dieser Proben zeigen ein dhnliches Beugungsprofil,
was auf vergleichbare kristalline Qualitit und strukturelle Parameter schliefen 1ift.
Wiéhrend die Amplitude der Oszillationen fiir alle MeBdaten praktisch identisch ist,
zeigen sich kleine Unterschiede in der Periode.

Die kinematisch abgeleitete differentielle Gl. (3.63) liefert fiir diese Proben eine
Beziehung zwischen dem Winkelabstand AY der Nebenmaxima und der Dicke D des
gesamten Schichtpakets. Da zur Auswertung sehr viele Oszillationen in einem grofien
Winkelintervall zwischen 33.1° und 34.0° zur Verfiigung stehen, wurde die Gesamt-
schichtdicke D in einer etwas modifizierten Form ermittelt. Aufgrund der bekannten
Winkellage des Substratreflexes kann jedem Satelliten der Ordnung m eine Position 9,,
zugeordnet werden. Sodann wird sind,, gegen die Ordnung m aufgetragen und aus der
Steigung s der Ausgleichsgeraden die Gesamtdicke D gemiB der Formel

A

D=z (6.1)

bestimmt. Da der relative Fehler der Wellenldnge im Experiment kleiner als 10~ ist,
dominiert der Fehler és der Steigung das Ergebnis. Der relative Fehler és/s liegt da-
bei stets zwischen 107> und 10~*. Er riihrt von der Unsicherheit in der Bestimmung
der Satellitenpositionen her. Einerseits ist ein Ablesefehler von typischerweise 0.001°
zu beriicksichtigen; andererseits iiberlagert sich den Dickenoszillationen eine langwel-
lige Modulation, die in der Simulation (Abb. 6.7 b) deutlich hervortritt und von der
Deckschicht hervorgerufen wird. Auch daher ist eine Bestimmung der Gesamtdicke D,
welche viele Satelliten umfaBt, der Auswertung einzelner Winkelabstinde vorzuziehen.
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Probe B C D E

D [A] | 937 | 911 | 915 | 942

Tabelle 6.1: Mittels der kinematischen Naherung (6.1) ermittelte Gesamtschichtdicken
D der Proben B bis E. Der statistische Auswertefehler betragt £ 1 A.

Die Ergebnisse sind in Tabelle 6.1 zusammengefafit, wobei der Fehlerrechnung eine
GauBsche Fehlerfortpflanzung zugrunde gelegt wurde. Ein Vergleich mit Tabelle 5.1
zeigt, dafl der nominelle Wert D = 1017 A in jedem Fall deutlich unterschritten wird.

Eine Verkippung der (001)-Netzebenen des Schichtsystems gegeniiber denen des
Substrats liegt nicht vor, wie jeweils zwei Messungen am (004)-Reflex mit entgegenge-
setztemn Strahlengang ergaben. Nach dem in Abschnitt 3.3.1 beschriebenen Verfahren
wurden aus der Winkelseparation zwischen dem Substratreflex und dem Satelliten 0.

Ordnung die relativen Gitterfehlpassungen (%‘i)'L und (—Af)" unter Verwendung der

(004)-, (224)- und (224)-Reflexe bestimmt (Tabelle 6.2). Die Ablesegenauigkeit betrug
fiir Messungen am (004)-Reflex und an {224}-Reflexen mit steilem Einfall 0.001°. Fir
die Messungen an {224}-Reflexen mit flachem Einfall wurde ein Fehler von 0.002°
angesetzt, da in dieser Streugeometrie der Satellit 0. Ordnung eine vergroBerte Halb-
wertsbreite besitzt. Eine Fehlerrechnung zu den Gl. (3.66) ergibt dann eine Unsicherheit

1
von +3-10~° fiir (%‘i) und +4-107° fiir SATd)“ (GauBsche Fehlerfortpflanzung). Die
Gitterfehlpassungen variieren etwas von Reflex zu Reflex, stimmen jedoch im Rahmen
des Fehlers iiberein. Insbesondere gibt es keine signifikanten Hinweise auf eine Relaxa-

tion der Schichten, da die Werte fiir (%‘1)” innerhalb der Fehlergrenzen Null ergeben,

wie man es fiir epitaktische GaAs/AlGaAs-Schichten dieser Dicke auch erwarten wiirde.
Dennoch wurde an Probe D exemplarisch iiberpriift, ob pseudomorphes Wachstum vor-
liegt. Die Auswertung zusitzlicher Messungen am (224)- und (224)-Reflex bestatigte
jedoch die tetragonale Symmetrie der Schicht-Einheitszelle. Der Tabelle 6.2 kann eine
mittlere senkrechte Gitterfehlpassung von (%Q)J' =1.73-10"2 £ 3 - 105 entnommen
werden. Es muB aber betont werden, daB wegen der zu Beginn erwihnten Interferenzef-
fekte dieser Wert nicht ohne weiteres der Al,Ga;_,As-Schicht zugeordnet werden darf.
Um den EinfluB dieser Effekte auf die Bestimmung des Al-Gehaltes x zu demonstrieren,
soll trotzdem mittels Gl. (2.6) dieser vertikalen Gitterfehlpassung unter Verwendung
der Materialparameter aus Anhang B ein rechnerischer Al-Gehalt zugeordnet werden,
der mit den aus der Simulation der Beugungsprofile folgenden Werten (s.u.) zu ver-

gleichen ist. Mit (%)" = 0 ergibt sich x = 0.61 £ 0.01. Der angegebene Fehler ist
rein statistischer Natur. Eine Abschitzung des systematischen Fehlers muf in erster
Linie die vergleichsweise schlecht bekannte Gitterkonstante des AlAs beriicksichtigen,
welche in der linearen Interpolation des Al-Gehaltes zu einem relativen Fehler von
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Probe B C D E

(%* 1.72-10"% | 1.74-10"% | 1.77-10"2 | 1.74-10-3

(%g)* 1.75-10"% | 1.71-10"% | 1.73-10~3 | 1.77-10-3

(%)* 1.74-107% | 1.68-107% | 1.72-10"% | 1.73-1073

(%)" 0.8-107% | —0.1-1075 | 0.5-10~5 | —0.8-10-5

(%)" 0.6-10-5 —0.1-10-% 1.4-10°° 1.0-10°%

Tabelle 6.2: Aus dem Satelliten 0. Ordnung ermittelte Gitterfehlpassungen senkrecht
und parallel zur Wachstumsrichtung fiir die Proben B bis E. Der statistische Auswer-

tefehler betrigt +3 - 10~° fir (%ilzl und +4 - 107° fiir (%4)", so dafi die parallele
Gitterfehlpassung im Rahmen der Fehlergrenzen Null ist.

1.2 % fithrt (s. Anhang B). Die lineare Interpolation der elastischen Konstanten c;;
und c;; des Mischkristalls ist dagegen weniger bedeutsam, weil diese nur iiber das
Verhaltnis ¢;;/(c11 + 2¢12) eingehen, das nahe bei 0.5 liegt und lediglich eine schwache
Abhéngigkeit vom Al-Gehalt zeigt. Fiir dieses Verhéltnis wird ein relativer Fehler von
0.5 % angenommen, so daf der Gesamtfehler des Al-Gehaltes + 0.02 betragen kann.
Eine genauere absolute Bestimmung des Al-Gehaltes mittels Rontgenbeugung ist daher
mit den vorliegenden Materialparametern nicht méglich.

Probe A wurde nur durch Simulation ausgewertet, weil aufgrund der diinnen AlAs-
Schicht der Satellit 0. Ordnung vollstindig mit dem Substratreflex iiberlappt und die
Satelliten hoherer Ordnung von einer ausgepragten Einhiillenden moduliert werden.

Die laterale Homogenitit aller Proben wurde auf einer Linge von 40 mm sowohl
in [110]- als auch in [110}-Richtung durch eine Folge von Einzelmessungen des (004)-
Reflexes iberpriift 3. Es wurden jeweils nur die ersten Satelliten gemessen und die
Variationen der Winkelabstinde ausgewertet, wodurch die Fluktuationen der Gesamt-

3Die Messungen wurden mit Cu-K,,-Strahlung an einem kommerziellen Diffraktometer der Firma
Philips (HRXRD-MPD 1880) durchgefiihrt. Der Strahlfleck auf der Probe war etwa 2 mm x 2 mm
groB.
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Abbildung 6.7: Gemessenes (a) und simuliertes (b) Beugungsprofil fiir Probe B in der
Néhe des GaAs(004)-Reflexes (der Ubersichtlichkeit halber versetzt dargestellt; fiir die
Parameter der Simulation s. Tabelle 6.3).

schichtdicke und (fiir die Proben B bis E) des Al-Gehaltes abgeschitzt werden konnten.
Die Winkelabstinde variieren nicht mehr als 1 % mit dem Ort auf der Probe und zeigen
keine Tendenz einer zum Waferrand hin ansteigenden Inhomogenitit. Die Fluktuation
des Al-Gehaltes der Proben B bis E liegt wahrscheinlich noch deutlich unter 1 %, weil
Schwankungen der Schichtdicke den Abstand des Satelliten 0. Ordnung zum Substra-
treflex beeinflussen. Die Proben kénnen also als sehr homogen beurteilt werden. Dies
ist von besonderer Bedeutung fiir die Messungen unter streifendem Einfall, bei denen
eine grofle Flache ausgeleuchtet wird.

Alle Messungen am (004)-Reflex sind mittels Simulation ausgewertet worden. Die
Simulation der Rockingkurven der Proben B bis E (Abb. 6.6) diente vor allem dazu, die
chemische Zusammensetzung der Al,Ga;_,As-Schicht zu bestimmen, da der Al-Gehalt
ein vorzugebender Parameter bei der Auswertung der Reflexionsmessungen unter strei-
fendem Einfall ist. Wie Simulationen der Rockingkurve fiir verschiedene Schichtdicken
zeigten, beeinflussen sowohl die Schichtdicken als auch der Al-Gehalt den Abstand des
Satelliten 0. Ordnung vom Substratreflex. Da aus Tabelle 6.1 nur die Gesamtschicht-
dicke bekannt ist, ist eine eindeutige Anpassung nur schwer méglich. Die Dicke der
GaAs-Deckschicht sollte sich zwar in einer Modulation der Oszillationen niederschla-
gen (vgl. Abb. 6.7 b); da jedoch diese Modulation sehr langwellig sind und zudem die
experimentell beobachteten Oszillationen nicht stark ausgepragt sind (darauf wird wei-
ter unten noch eingegangen), wurde ein anderer Weg beschritten. Aufgrund der sehr
guten lateralen Homogenitat wurden die Mefikurven der spiegelnden Reflektivitit un-
ter streifendem Einfall vorliufig mit dem nominellem Al-Gehalt ausgewertet, um die
Dicken der GaAs- und Al,Ga;_xAs-Schicht daraus zu bestimmen, die nicht empfindlich
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vom Al-Gehalt abhéngen. Da sich die gréBere Schichtdicke mit der gréBeren relativen
Genauigkeit ergibt, wurde dieser Wert den Simulationen der Beugungsmessungen zu-
grunde gelegt und die Dicke der Deckschicht aus der Differenz zur Gesamtschichtdicke
bestimmt. Die Konsistenz von Beugungs- und Reflektivititsmessungen kann mit Hilfe
der unabhingig ermittelten Gesamtschichtdicken iiberpriift werden. Die Abweichungen
betragen fiir die Proben B bis E in dieser Reihenfolge 0.1 %, 0.2 %, 0.7 % und 0.4
%, so daB dieses Vorgehen unproblematisch erscheint 4. Abb. 6.7 zeigt Messung und
Simulation des Beugungsprofils fiir Probe B (auf die Darstellung der analogen Bilder
far die Proben C, D und E wird verzichtet). Die Simulation, in der nur der Al-Gehalt
angepafit wurde, gibt die Struktur der experimentellen Kurve gut wieder, jedoch ist der
gemessene Intensititsriickgang zwischen den Satelliten nicht so stark ausgeprigt wie
der berechnete. Die Simulation beriicksichtigt bereits die Divergenz des Primarstrahls
und die Probenkrimmung.

Mehrere Griinde kénnen fiir die Abweichungen verantwortlich sein : Einerseits
kénnen rauhe Grenzflichen zu einer teilweise inkoharenten Uberlagerung der gestreuten
Rontgenstrahlen fiithren, wodurch die Intensitat der Satelliten verringert wird. Ande-
rerseits wirkt sich ein geringer Untergrund an Streustrahlung in einer logarithmischen
Darstellung der MeBkurve nur wenig auf die Maxima, jedoch stark auf die Minima aus.
Derartige Streustrahlung kann hervorgerufen werden durch Gitterfehler wie z.B. Ver-
setzungen, die eine Verbreiterung der reziproken Gitterpunkte bewirken, sowie durch
lokale Gitterverzerrungen beim Einbau statistisch verteilter Gruppe III-Atome in das
Kristallgitter (sogenannte Huang-Streuung). Da bei der Messung die Auflésung im
reziproken Raum nur durch Blenden vor dem Detektor gegeben war und kein Analy-
satorkristall zur Verfiigung stand, kann dieser Punkt hier nicht weiter verfolgt werden,
und eine Interpretation des Intensitatsriickgangs ist nicht méglich.

Die Strukturparameter der bestangepafiten Simulationen sind in Tabelle 6.3 zusam-
mengefafit. Der kinematisch bestimmte Al-Gehalt x = 0.61 £ 0.01 unterschitzt dabei
den tatsichlichen Gehalt von x = 0.70 £ 0.01 stark. Diesem fiir diinne GaAs/AlGaAs-
Schichten typischen systematischen Fehler kann nur durch die Simulation der Beu-
gungsprofile begegnet werden.

Fiir die Simulation des Beugungsprofils von Probe A wurde angenommen, daf -
wie vom Hersteller angegeben - eine Schicht reinen AlAs abgeschieden wurde, so daB
nur die Schichtdicken angepaBt wurden. Abb. 6.8 zeigt Messung und Simulation. Die
Bestimmung der Schichtdicken wird erleichtert durch die zahlreichen Nebenmaxima,
deren Einhiillende empfindlich vom Verhéltnis der Schichtdicken abhingt. Wiederum
gibt die simulierte Rockingkurve iiber einen grofien Winkelbereich die Struktur der
experimentellen Kurve gut wieder. Auch in diesem Fall treten die bereits kommeéntier-
ten Unterschiede der berechneten und simulierten Intensitatsriickginge zwischen den
Satelliten auf.

“Diese Werte unterschreiten die zuvor angegebene laterale Homogenitit zum Teil deutlich, weil
bereits bei einem Einfallswinkel von 0.5° die Proben nur noch auf einer Linge von 8.6 mm ausgeleuchtet
wurden.
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Abbildung 6.8: Gemessenes (a) und simuliertes (b) Beugungsprofil fiir Probe A in der
Nahe des GaAs(004)-Reflexes (der Ubersichtlichkeit halber versetzt dargestellt; fiir die
Parameter der Simulation s. nachfolgende Tabelle).

Probe A B C D E
d; [A] 600 + 5 (66) (70) (67) (64)
dz [4] 190 £+ 5 (871) (841) (848) (878)
X (1) 0.69£0.01 | 0.71+£0.01 | 0.71£0.01 | 0.70 + 0.01

Tabelle 6.3: Schichtdicken d; (GaAs), d, (Al;Ga;_xAs), und Al-Gehalt x, mit denen
die Meflkurven am besten simuliert werden konnten (einschl. des statistischen Auswer-
tefehlers). Die in Klammern gesetzten Parameter waren bei der Simulation vorgegeben

(s. Text).
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6.3 Spiegelnde Reflexion unter streifendem Einfall

An allen Proben wurde die spekulare Reflektivitit unter streifendem Einfall (im folgen-
den nur Reflektivitit genannt) bei mindestens zwei unterschiedlichen Photonenenergien
gemessen. Dabei stand die Frage im Vordergrund, inwieweit sich diese Methode zur
Charakterisierung der Realstruktur sehr dinner III-V-Halbleiterschichtsysteme eignet;
mit den Messungen bei verschiedenen Photonenenergien konnte die Konsistenz der Er-
gebnisse {iberpriift werden. Dazu wurden Energien von 8048 eV, 11100 eV und (fiir
Probe A) 12150 eV benutzt, die fir GaAs und AlGaAs auf deutlich differierende Bre-
chungsindizes fithren, da die K-Absorptionskante von Ga bei 10368 eV und die von As
bei 11865 eV liegt.

Anders als die etablierte Réntgenbeugung an Halbleiterschichtsystemen hangt die-
se Methode aufgrund der extremen Vorwirtsstreuung, die zu vergleichsweise kleinen
Streuvektoren fithrt, nicht von der Kristallinitit der Proben ab. Dies hat den Vorteil,
die gemessenen Reflektivitidtskurven ohne die Annahme sehr guter kristalliner Qualitat
auswerten zu kénnen (im Gegensatz zur Simulation von Beugungsprofilen); andererseits
konnen sich nun etwaige amorphe Schichten ebenfalls in den MeBkurven bemerkbar ma-
chen. Wie in Abschnitt 3.2 dargelegt, wird bei einer Reflektivititsmessung wegen des
zur Oberfliche senkrechten Streuvektors Q (Impulsiibertrag |Q| = Q,) das lateral ge-
mittelte Elektronendichteprofil senkrecht zur Oberfliche bestimmt. Solche Messungen
an Schichtsystemen enthalten daher implizit Information iber die Dicke und Mas-
sendichte (bei bekannter chemischer Zusammensetzung) der einzelnen Schichten sowie
iiber die vertikale Rauhigkeit der Grenzflichen (im Sinne von Ubergangsprofilen, vgl.
Abschnitt 3.2.2).

Von besonderem Interesse ist die Rauhigkeit der sogenannten invertierten (GaAs
auf AlGaAs) und normalen Grenzfliche (AlGaAs auf GaAs) in Abhangigkeit von der
Wachstumstemperatur bei der Epitaxie (vgl. Abb. 5.1 und Tabelle 5.1). Abb. 6.9 zeigt
anhand von Simulationen fiir die Reflektivitit, dafB8 bei den zugehorigen Proben B bis
E die Rauhigkeit der normalen und invertierten Grenzfliche getrennt bestimmt wer-
den kann. Bei den Simulationen wurde die nominelle Probenstruktur 87 A GaAs /
930 A AlggsGagsrAs /| GaAs-Substrat verwendet, um den Effekt einer rauhen inne-
ren Grenzfliche abzuschitzen; alle anderen Grenzflichen wurden als glatt behandelt.
Die Modellierung der Grenzflichenrauhigkeit erfolgte nach Névot und Croce, wobei
der Parameter o die Breite des Ubergangs quantifiziert (s. Abschnitt 3.2.2). Im wei-
teren soll in Anlehnung an Abb. 5.1 die Rauhigkeit der invertierten Grenzfliche mit
oy und die der normalen Grenzfliche mit o, bezeichnet werden. Die um mehr als
einen Faktor 10 unterschiedlichen Dicken der GaAs- und der AlGaAs-Schicht fiihren
zu einer lang- und einer kurzperiodigen Modulation der nach dem kritischen Win-
kel rasch abfallenden Reflektivitat. Die langperiodige Modulation oder Einhiillende ist
der geringen GaAs-Schichtdicke zuzuordnen, und der kurzperiodigen Oszillation ent-
spricht die Gesamtschichtdicke. Den Simulationen ist zu entnehmen, daf§ die Rauhigkeit
der normalen Grenzfliche eine sukzessive Didmpfung der Amplitude der kurzperiodi-
gen Oszillation bewirkt, wihrend die langperiodige Oszillation davon nicht beeinfluit
wird (Kurve b). Umgekehrt schligt sich eine rauhe invertierte Grenzfliche in einer
gedampften langperiodigen Oszillationen nieder, wobei die Amplitude der kurzperi-
odigen Oszillation praktisch unveridndert bleibt (Kurve c). Die Unabhangigkeit dieser
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Abbildung 6.9: Einflul der Rauhigkeit innerer Grenzflichen auf die Reflektivitit eines
Schichtsystems mit der nominellen Struktur der Proben B bis E. Simulationen fiir 11100
eV-Photonen unter der Voraussetzung glatter Grenzflichen (a), einer rauhen normalen
Grenzfliche mit oy = 7 A (b) bzw. einer rauhen invertierten Grenzfliche mit g, = 7 A

(c).

Effekte macht eine getrennte Bestimmung der Rauhigkeit beider Grenzflichen méglich.
Bei den Simulationen war eine glatte Oberfliche vorausgesetzt worden; eine endliche
Oberflachenrauhigkeit 1aBt zwar die gesamte Reflektivitdtskurve mit steigendem Ein-
fallswinkel schneller abfallen (vgl. Abb. 3.11), fiihrt ansonsten jedoch zum selben Re-
sultat. Die Information iiber die Rauhigkeit der inneren Grenzflichen ist daher bei sehr
niedrigen Reflektivitdten von 10™* bis 107 zu finden. Bei der Messung von Signalen,
die so viele GréBenordnungen unter der einfallenden Intensitit liegen, ist besonders
darauf zu achten, da die experimentellen Daten nicht Artefakte enthalten, die bei
einer Interpretation im Sinne von Abb. 6.9 zu systematisch verfilschten Resultaten
fithren. Wie noch gezeigt wird, wirkt sich beispielsweise ein starker Untergrund durch
Streustrahlung direkt auf die Amplitude der Oszillationen aus und tiuscht eine groBiere
Rauhigkeit vor als tatsichlich vorhanden ist.

Die Verfiigbarkeit von Synchrotronstrahlung erwies sich als entscheidender Vorteil
bei der Untersuchung dieser Probleme. Einerseits bedurfte es einer hohen Primaérinten-
sitit bei gleichzeitig geringer Winkeldivergenz, um die Oszillationen mit geniigender
Intensitit aufzulésen ®.Andererseits konnte leicht die Photonenenergie verandert wer-

SEine grofie Winkeldivergenz wiirde die Oszillationen verschmieren und somit ebenfalls eine zu
grofie Rauhigkeit vortiduschen. ’
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Abbildung 6.10: Die Reflektivititen fiir verschiedene Photonenenergien stimmen im
wesentlichen iiberein, wenn sie als Funktion des Streuvektors aufgetragen werden; das
gilt insbesondere auch bei rauhen Grenzflichen fiir die Amplitude der Oszillationen.
Die Simulationen beziehen sich auf Fall ¢ aus Abb. 6.9.

den. Abb. 6.10 belegt mittels Simulation, daB die bei zwei verschiedenen Energien
gemessenen Reflektivititen in guter Niherung iibereinstimmen sollten, wenn sie in
Abhingigkeit vom Impulsiibertrag Q, dargestellt werden. Diese Auftragung gibt dann
naherungsweise die Struktur des reziproken Raumes in Ursprungsnihe wider. Da die
Brechungsindizes von der Energie der Réntgenphotonen abhingen, stimmen die Reflek-
tivititen jedoch nicht vollstindig {iberein. Bei einer Energie von 11100 eV absorbiert
Ga wegen des Uberschreitens der K-Kante stirker als bei 8048 eV. Das macht sich
vor allem im Bereich der Totalreflexion in einer niedrigeren Reflektivitit bemerkbar,
da bis zum kritischen Winkel lediglich die Absorption fiir eine Reflektivitit unterhalb
von 1 verantwortlich ist. Im folgenden ist vor allem wichtig, daB selbst bei sehr gerin-
gen Reflektivitdten praktisch identische Amplituden korrespondierender Oszillationen
zu erwarten sind, wie die Vergroflerung in Abb. 6.10 zeigt. Selbstverstindlich kann
dies nur ein notwendiges Kriterium sein, um die Signifikanz experimenteller Daten zu
beurteilen.

Dieses Kriterium wird jedoch von den Reflektivitatskurven keiner Probe erfiillt, wie
die Abb. 6.11 und 6.12 exemplarisch fiir die Proben B und E zeigen. In beiden Abbil-
dungen ist ab Q, = 0.2 A~! eine wachsende Diskrepanz zwischen den Amplituden der
bei 8048 eV und 11100 eV gemessenen Oszillationen zu finden. Das betrifft sowohl die
lang- als auch die kurzperiodige Oszillation. Da die bei der hoheren Energie gemessenen
Oszillationen einen kleineren Winkelabstand aufweisen, mufl zuerst das experimentelle
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Abbildung 6.11: Scheinbare Reflektivitit von Probe B fiir 8048 eV- und 11100 eV-
Photonen als Funktion des Streuvektors.
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Abbildung 6.12: Wie Abb. 6.11, jedoch fiir Probe E.
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Auflésungsvermégen als Ursache in Betracht gezogen werden (vgl. Abschnitt 4.4).
Bei den Messungen wurde eine vertikale Blendendéffnung von 600 gm vor dem Detektor
(bei einer Entfernung von 408 mm zum Drehzentrum des Goniometers) verwendet, um
die gesamte reflektierte Intensitit zu erfassen. In diesem Fall wird die Auflésung nur
von der Probenkrimmung bestimmt, die gema8 Gl. (4.10) zu einer Glittung der Reflek-
tivititskurve aufgrund des zu einem Winkelintervall entarteten Einfallswinkels fiihrt.
Dieser Effekt ist ab Q, = 0.2 A~! fiir alle hier untersuchten Proben vernachlissigbar,
wie aus Gl. (4.10) und den Probenkriimmungen (Tabelle 5.5) folgt. Dariiber hinaus soll-
te er sich vor allem bei kleinen Einfallswinkeln auswirken, da dann die ausgeleuchtete
Flache groff ist, wahrend es sich in den Abb. 6.11 und 6.12 gerade umgekehrt verhalt.
Das experimentelle Auflésungsvermdgen scheidet also als Ursache fiir die Diskrepanzen
aus.

Diese werden vielmehr von einem Untergrund hervorgerufen, der fiir Reflektivititen
unterhalb von 10~% das Streusignal dominiert. Dies legt insbesondere Abb. 6.12 nahe,
in der beide Meflkurven weitgehend dieselbe Reflektivitat hinsichtlich der Oszillations-
mazima aufweisen, der geringere Riickgang der Reflektivitit in den Minima der bei
11100 eV gemessenen Kurve jedoch auf einen Untergrund hindeutet, der einen Wert
entsprechend R = 2-107° nicht unterschreitet und zu kleinen Q, bzw. Einfallswin-
keln hin leicht ansteigt. Eine solche Tendenz ist auch in Abb. 6.11 zu beobachten.
Die Vermutung, der "wahren” Reflektivitit (im Sinne der in Abschnitt 3.2 dargestell-
ten Theorie) sei ein Untergrund iiberlagert, konnte durch Messungen mit festem Q,
(senkrecht zur Reflektivitatskurve) experimentell bestitigt werden. Dies geschah im
¥} = const.-Scanmodus (vgl. Abschnitt 4.3.2) unter Beibehaltung der Blendendffnung
vor dem Detektor. Abb. 6.13 zeigt die Ergebnisse fiir Probe E, wobei die Breite AQ,
der Reflektivitatskurve instrumentell bedingt ist. Aufierhalb dieser Breite ist sowohl
bei 8048 eV als auch bei 11100 eV ein Untergrund vorhanden, von dem abhingt, wie-
viele Grofenordnungen der Reflektivitit einer Messung zuginglich sind. Eine Steige-
rung der einfallenden Intensitit um mehrere GréBenordnungen fiihrt mitnichten zu
einer entsprechend gréBeren Dynamik der Reflexionskurve, weil der Untergrund pro-
portional mitansteigt; dies wiirde lediglich die Statistik des Untergrund-Streuniveaus
verbessern 6.

Die Verfélschung der Reflektivitat durch einen in spekularer Richtung gestreuten
Untergrund muB keineswegs offensichtlich sein. Dies belegt in Abb. 6.12 die bei 8048 eV
gemessene Reflektivitatskurve. Erst Abb. 6.13 1afit erkennen, daf§ bereits ab Q, = 0.3
A-1 der Untergrund fiir einen erheblichen Anteil der gemessenen " Reflektivitit” verant-
wortlich ist. Dadurch erdffnet sich die Méglichkeit, die gemessenen Reflektivititskurven
quantitativ um die Streustrahlung in spekularer Richtung zu korrigieren. Dabei wird
der Untergrund an einem Punkt der Reflektivititskurve aus einer ¥} = const.-Messung
durch Interpolation fiir Qx = 0 bestimmt; nachdem dies fiir alle ¥} = const.-Messungen
durchgefiihrt worden ist, wird zwischen diesen Stiitzstellen linear interpoliert und mit
diesen Werten die gesamte MeBkurve korrigiert. Dies ist mdglich, weil der Untergrund
nur schwach von Q, bzw. ¥, abhangt. Die Reflektivititen aller Proben wurden fiir alle
Photonenenergien in dieser Weise korrigiert. Abb. 6.14 zeigt exemplarisch fiir

5Vgl. in Abb. 6.13 den kaum verrauschten Untergrund bei 11100 eV, der die Dynamik der Me8-
kurve bei einer Primérintensitat von iiber 10° Photonen/Sekunde auf weniger als 6 GréBenordnungen
beschrankt.
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R 8048 eV

Probe E
R 11100 eV

Abbildung 6.13: Experimentell bestimmter Untergrund unter den scheinbaren Reflek-
tivititen von Probe E. Die Qy- und Q,-Achse ist in A~! skaliert. Man beachte die stark
unterschiedliche Intensitit des Untergrundes bei Q, = 0.5 A1,
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Abbildung 6.14: Um den Untergrund korrigierte Reflektivititen von Probe B stimmen
gut liberein.

Probe B die damit erzielte gute Ubereinstimmung der experimentellen Daten, an
die nun sinnvoll Rauhigkeitsparameter angepafit werden kénnen.

Bislang wurde der Untergrund rein phinomenologisch behandelt. Wie die Abb. 6.11-
6.13 belegen, ist dieser bei 11100 eV fast eine GréBenordnung héher als bei 8048 eV. Der
Grund dafiir liegt in der unterschiedlichen physikalischen Ursache der Streustrahlung.
Abb. 6.15 zeigt fiir 8048 eV einen Untergrund, der charakteristisch fiir diffuse Streuung
an Grenzflichenrauhigkeiten ist, wihrend Abb. 6.16 fiir 11100 eV eine dominierende
Ga-Fluoreszenzstrahlung nachweist. In beiden Fillen handelt es sich um inkohdrente
Streuung, welche die oben beschriebene Korrektur der MeBdaten rechtfertigt.

Der Untergrund in Abb. 6.15 wurde aus Aufldsungsgriinden mit einer vertikal 75 pm
gedffneten Blende vor dem Detektor im ¥} = const.-Scanmodus gemessen. Falls der Un-
tergrund von diffuser Streuung an Grenzflichenrauhigkeiten hervorgerufen wird, sind
Yoneda-Peaks zu erwarten, wenn der ein- bzw. ausfallende Strahl mit der Oberfliche
den kritischen Winkel einschliefit. Die Umkehrbarkeit des Lichtwegs erfordert in diesem
Fall auBerdem ein symmetrisches Streubild beziiglich des spekularen Reflexes, wenn die
Ausleuchtung der Probe beriicksichtigt wird. Abb. 6.15 weist diese Charakteristika im
Rahmen der Zahlstatistik nach, die mit steigendem Einfallswinkel 9, schlechter wird.
Die Abhéngigkeit des Untergrundes von der Photonenenergie zeigt Abb. 6.16. Wahrend
der Messungen wurden Einfalls- und Streuwinkel festgehalten, die so gewihlt waren,
daB keine spiegelnd reflektierte Intensitit in den Detektor fallen konnte. Beim Uber-
schreiten der Ga-K-Kante steigt der Untergrund sprunghaft um fast eine Grofien-
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Abbildung 6.15: Der Untergrund bei 8048 eV zeigt charakteristische Eigenschaften der
diffusen Streuung an Grenzflichenrauhigkeiten. Messung fiir Y] = 1.678° an Probe E.
Der Pfeil markiert den kritischen Winkel von GaAs.
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Abbildung 6.16: Messungen der nicht-spekularen Streuung in Abhingigkeit von der
Photonenenergie an Probe E. Oberhalb der Ga-K-Kante dominiert Fluoreszenzstrah-
lung den Untergrund. Die Pfeile markieren die Lage der Ga- bzw. As-K-Kante.
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ordnung an und verdoppelt sich noch einmal hinter der As-K-Kante. Der Unter-
grund bis zur Ga-K-Kante muf8 daher der diffusen Streuung an Grenzflichenrauhigkei-
ten zugerechnet werden; die mit der Eréffnung neuer Absorptionskanile einhergehende
Fluoreszenzstrahlung ist jedoch wesentlich intensiver und dominiert bei Energien ober-
halb der Kanten den Untergrund. Fiir die Fluoreszenz ist es ebenfalls typisch, daB die
gemessene Intensitdt nur unwesentlich von der relativen Position des Detektors zur Pro-
be abhingt. Der raumliche Offnungswinkel des Detektors betrug bei diesen Messungen
4-1075 sterad.

Selbst die noch nicht um den Untergrund korrigierten Reflektivititskurven aus Abb.
6.11 und 6.12 zeigen eine probenspezifischen Dampfung der langperiodigen Oszillati-
on. Der Vergleich mit Abb. 6.9 1a8t daher unmittelbar den Schlu$ zu, daB die inver-
tierte Grenzfliche von Probe E deutlich rauher ist als die von Probe B. Ein Fit der
Mefidaten zur Quantifizierung dieser Aussage ist jedoch auf der Basis der nominel-
len Struktur GaAs/Al,Ga;_yAs/GaAs-Substrat nicht mdglich. Das Problem besteht
im ”Abknicken” der experimentellen Reflektivititskurven, die ab Q, ~ 0.15 A-? sehr
flach verlaufen (s. Abb. 6.11 und 6.12). Dieser Knick ist teilweise von einem starken
Riickgang der Reflektivitit begleitet (Abb. 6.11), der auch nach Abzug des Unter-
grundes bestehen bleibt (Abb. 6.14). Er tritt in den MeBkurven aller Proben bei allen
Photonenenergien auf (vgl. Abb. 6.18ff.) und fehlt in den simulierten Kurven vollig
(vgl. Abb. 6.10 und 6.9). Simulationen zeigen, da im Rahmen des nominellen Pro-
benaufbaus beliebige Kombinationen von Schichtdicken und Grenzflichenrauhigkeiten
lediglich die Reflektivititskurven aus Abb. 6.9 variieren, so da8 die den Rechnungen
zugrunde gelegte Probenstruktur unvollstindig sein muf. Tatsichlich manifestiert sich
hier indirekt das schon mittels Absorptionsspektroskopie (Abschnitt 6.1) nachgewiese-
ne Oxid auf den Proben. Es besitzt einen anderen Brechungsindex als GaAs und fiihrt
wegen der geringen Schichtdicke zu einer weiteren, sehr ausgedehnten Dickenoszillation
in der Reflektivitit, von der nicht mehr als eine Periode beobachtbar ist.

Abb. 6.17 verdeutlicht anhand von Simulationen den Einflu8 einer diinnen Oxid-
schicht auf die Reflektivitit eines GaAs-Substrats. Alle Grenzflichen sind dabei als
ideal glatt behandelt worden. Fiir die Oxidschicht wurde die chemische Zusammenset-
zung Ga; 03 angenommen. Die Dickenoszillationen der Oxidschicht bewirken in diesem
einfachen Fall zuerst bei ¥; = 0.8° (Q, = 0.16 A~1) eine starke Abweichung von der Re-
flektivitit des Substrats, die sich - abhangig von der Massendichte des Oxids - in Form
eines ausgepragten Minimums oder einer Schulter dufert. Mittels Simulationsrechnun-
gen kann auch fiir den komplizierteren Aufbau der hier untersuchten Proben nachvoll-
zogen werden, daf ein solches Oxid im wesentlichen zu einer langwelligen Modulation
der Reflektivitatskurven aus Abb. 6.9 fiihrt und dabei den experimentell beobachte-
ten abknickenden Verlauf der Kurven hervorruft. Die chemische Zusammensetzung des
Oxids spielt dabei nur eine untergeordnete Rolle. Die qualitativen Aussagen zur se-
paraten Bestimmung der Rauhigkeiten behalten daher auch ihre Giiltigkeit, wenn auf
den Proben eine Oxidschicht vorliegt, die wesentlich diinner als die GaAs-Schicht ist.

Zur quantitativen Auswertung wurden den MeBdaten simulierte Reflexionskurven
mittels ”Least-Square-Fits” angepafit, wobei die Quadratsumme mit den logarithmier-
ten Reflektivitidten berechnet wurde. Den Rechnungen lag der modifizierte Probenauf-
bau Oxid/GaAs/Al,Ga;_ As/GaAs-Substrat zugrunde; die Unterscheidung zwischen
Puffer und Substrat konnte entfallen, weil sich selbst eine méBig rauhe Grenzfliche
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Abbildung 6.17: EinfluB einer dinnen Oxidschicht auf die Reflektivitit von GaAs.
Simulationen fiir 11100 eV-Photonen und ein ideales GaAs-Substrat (—) sowie mit

20 A Ga,0; der Dichte 4 g/cm?® (- - -) bzw. 3 g/cm3 (- - - - ) darauf.

zwischen Puffer und Substrat in der Simulation nicht bemerkbar macht.

Das Fitprogramm verwendet die Routine VA05 der Harwell Library, in der ein
Newton-Raphson- und ein Marquardt-Verfahren mit der Methode des steilsten Ab-
stiegs kombiniert werden. Bei der Berechnung der Reflektivitdt wird jeder Schicht j
ein Brechungsindex n; = 1 — §; —if; und eine Dicke d; sowie jeder Grenzfliche eine
Rauhigkeit o; zugeordnet (s. Abschnitt 3.2). §; und §; enthalten nach Gl. (3.19) unter
anderem die Massendichte und chemische Zusammensetzung der Schicht sowie die von
der Photonenenergie E abhangigen Massenabsorptionskoeffizienten £(E) der zugehéri-
gen chemischen Elemente sowie die dispersiven Korrekturen f’(E) der entsprechenden
Atomformfaktoren.

Diese Parameter wurden bei den Fits bis auf die Massendichte des Oxids vorgege-
ben. Fiir die Massendichten der epitaktischen Schichten wurden aufgrund der hervor-
ragenden Kristallinitidt die in Anhang B zusammengestellten Werte verwendet. Nach
Abschnitt 6.1 wurde fiir die chemische Zusammensetzung des Oxids Ga;O3; (Proben
B bis E) bzw. eine Mischung aus gleichen molaren Anteilen Ga;03 und As,O5 (Probe
A) angenommen (die Auswertung hingt jedoch hiervon nicht empfindlich ab). Die Zu-
sammensetzung der Al,Ga;_,As-Schichten (Proben B bis E) war aus den in Abschnitt
6.2 beschriebenen Beugungsexperimenten bekannt. Fiir die Massenabsorptionskoeffizi-
enten £(E) von Ga und As wurden Werte von Kruzinski {1993] verwendet, welche die
EXAFS-Feinstruktur von kristallinem GaAs enthalten. Die benutzten Werte von £(E)
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fir Al und O entsprechen denen freier Atome und entstammen dem Tabellenwerk von
Veigele [1974]. Da diese Atome im Vergleich zu Ga und As nur wenig absorbieren, ist
der dadurch entstehende Fehler zu vernachlissigen. Die dispersive Korrektur {’(E) wur-
de fiir alle Elemente nach Cromer und Liberman [1970] bzw. Cromer [1983] berechnet,
wobei der Beitrag hoherer Multipole gemaf Kissel und Pratt [1990] berichtigt wurde.

Fitparameter waren die Schichtdicken von Oxid, GaAs und Al,Ga,_,As sowie die
Rauhigkeiten der Oberfliche, der invertierten und der normalen Grenzfliche und die
Dichte des Oxids. Die Anpassung von sieben Parametern an die MeBkurven ist nur sinn-
voll, weil diese weitgehend entkoppelt sind und in der bereits beschriebenen charakteri-
stischen Weise die stark strukturierten Reflexionskurven beeinflussen. Nicht entkoppelt
sind dagegen die Dichte des Oxids und die Rauhigkeit der Grenzfliche Oxid/GaAs, die
beide die Amplitude der Oxidschicht-Dickenoszillation verindern. Da das Oxid nicht
unbedingt in kompakter Form auf der Oberfliche vorliegen mufi, wurde bei der Aus-
wertung dessen Dichte variiert und die Rauhigkeit der Grenzfliche zum GaAs zu Null
gesetzt. Dies ist bei der Bewertung der angepafiten Dichten zu beriicksichtigen.

Die weitgehende Entkopplung der Fitparameter kann nur ausgenutzt werden, wenn
ein moglichst grofier Teil der Meflkurve angepafit wird, da beispielsweise der Einflu
der Rauhigkeiten erst innerhalb eines ausgedehnten Winkelbereichs sichtbar wird. Die
Abb. 6.18-6.25 zeigen MeBdaten und Fits im gesamten angepaBten Winkelbereich, der
sich typischerweise vom kritischen Winkel bis zu den ersten mit Rauschen behafteten
Oszillationen der korrigierten MeBkurve erstreckte. Die Glattung der Meflkurve auf-
grund der Probenkriimmung war fast immer zu vernachlissigen (s.o.); lediglich bei
Probe E wurden aus diesem Grund die experimentellen Daten erst ab einem héheren
Einfallswinkel angepafit.

Die Fits stellen fiir jeden der sieben Parameter ein Minimum der Quadratsumme
dar, das mittels einer aufeinanderfolgenden Anpassung der einzelnen Parameter erreicht
wurde. Jede neue Anpassung beriicksichtigte das Ergebnis der vorherigen, wobei nach
dem siebten Parameter wieder mit dem ersten begonnen wurde. Die automatisierte
Prozedur bendtigte haufig einige Iterationen dieser Sequenz, bis sich an den Ergebnis-
sen nichts mehr dnderte. Dieses auf den ersten Blick umstindliche Verfahren lieferte
erstaunlich gute Ergebnisse, die nicht von der Reihenfolge der Parameter innerhalb der
Sequenz abhingen (bei einer ungiinstigen Reihenfolge dauerte es lediglich linger bis
zur Selbstkonsistenz). Zum einen beriicksichtigte es die schwache gegenseitige Beein-
flussung der Fitparameter, zum anderen reduzierte es drastisch die Abhingigkeit der
Ergebnisse von den Startwerten. Eine gleichzeitige Variation aller Fitparameter fithrte
immer auf eine schlechtere Anpassung und hing zudem wesentlich empfindlicher von
den Startwerten ab.

Die Ergebnisse der Anpassungen sind in den Tabellen 6.4-6.7 zu finden. Fiir die
beiden unterschiedlichen Photonenenergien ergeben sich gut iibereinstimmende Fit-
parameter, wobei die Schwankungen der einzelnen Parameter eine Abschitzung des
statistischen Fehlers erlauben. Typischerweise variieren die Schichtdicken um + 1 A
und die Rauhigkeitsparameter o um + 0.2 A. Die Dichte des Oxids schwankt maximal
um 3.2 %.

Systematische Fehler sind u.a. durch die Genauigkeit des Winkels ¥; und der vor-
zugebenden Materialparameter bedingt. Fir diese Gré8en gilt : Der Einfallswinkel ist
nach Abschnitt 4.2 auf +0.001° genau bestimmt. Der Fehler in den
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Abbildung 6.18: Um den Untergrund korrigierte Reflektivitit R(9,) von Probe B fiir
8048 eV-Photonen (+) und Fit (—).
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Abbildung 6.19: Wie Abb. 6.18, jedoch fiir Probe C.
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Abbildung 6.20: Wie Abb. 6.18, jedoch fiir Probe D.
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Abbildung 6.21: Wie Abb. 6.18, jedoch fiir Probe E.

98



Probe B

11100 eV

3 | 1 . ! L | L 2
1.0 1.5
¥, (Grad)

Abbildung 6.22: Um den Untergrund korrigierte Reflektivitat R(¥;) von Probe B fir
11100 eV-Photonen (+) und Fit (—).
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Abbildung 6.23: Wie Abb. 6.22, jedoch fiir Probe C.
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Abbildung 6.25: Wie Abb. 6.22, jedoch fiir Probe E.
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Oxid

GaAs

AlGaAs

E (eV) [ a0 (A) do (R) po(E5)|di(R) o1 (R)|dy (R) o2 (A)
8048 5.4 22 3.79 65 6.2 871 5.1
11100 5.5 21 3.67 65 6.4 871 5.2
Tabelle 6.4: Ergebnisse der Anpassungen fiir Probe B.
Oxid GaAs AlGaAs
E(eV) oo (A) do(A) po(Es)|di () o1 (R)|d: (R) on(A)
8048 4.7 19 3.83 66 6.9 842 3.9
11100 4.7 18 3.84 66 7.3 841 4.3

Tabelle 6.5: Ergebnisse der Anpassungen fiir Probe C.

Massenabsorptionskoeffizienten von Ga und As wird von Kruzinski [1993] mit + 3 %
angegeben; dieser Fehler wird auch fiir die Werte von 2(E) der anderen Elemente an-
genommen. Da nicht in unmittelbarer Ndhe einer Absorptionskante gemessen wurde,
sollte f'(E) auf + 0.5 Elektronen zuverlissig sein. Der mittels Beugung bestimmte
Al-Gehalt x der Al,Ga;_,As-Schichten ist nach Abschnitt 6.2 mit einem systemati-
schen Fehler von + 0.02 behaftet. Die Fortpflanzung dieser Fehler wurde numerisch
ermittelt, indem bei der Anpassung von Reflexionskurven entsprechend abgeinderte
Eingangsgroflen verwendet wurden. Dies fithrte auf einen systematischen Fehler der
Schichtdicken von + 5 A und der Rauhigkeiten von + 0.5 A. Der systematische Fehler
der Oxid-Dichte ist relativ grol, da diese Gréfe mit der Rauhigkeit der Grenzfliche
Oxid/GaAs gekoppelt ist, die bei der Fitprozedur zu Null gesetzt wurde. Simulationen
zeigen, dafl eine Rauhigkeit dieser Grenzfliche von o = 5 A ca. 20 % geringere Dichten
ergibt.
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Oxid

GaAs

AlGaAs

E (eV)

oo (A) do (A) po (E5

d (A) o (A)

dg (A) (0] (A)

cm?®
8048 8.4 22 4.34 60 8.5 848 6.2
11100 8.5 20 4.27 62 8.3 848 6.4
Tabelle 6.6: Ergebnisse der Anpassungen fiir Probe D.
Oxid GaAs AlGaAs

E (eV)

oo (A) do (A) po (Z5)

dl (A) o1 (A)

dg (A) (2] (A)

cm3
8048 7.1 19 4.23 61 9.5 877 5.6
11100 7.8 19 4.27 60 9.6 879 6.0

Korrigiert man die Reflektivitdt nicht um den in spekularer Richtung gestreuten
Untergrund, tritt ein weiterer systematischer Fehler auf. Die Auswertung nicht korri-
gierter MeBdaten der Proben B bis E ergab um ungefahr 10 % reduzierte Oxid-Dichten
bei praktisch unverdnderten Schichtdicken. Der Einflu8 auf die Rauhigkeitsparameter
ist am groBten. Die Oberflichenrauhigkeiten o, fielen 1-2 A geringer aus, weil die nicht
korrigierten MeBkurven mit steigendem Einfallswinkel langsamer abfallen. Fiir die in-
neren Grenzflichen ergaben sich dagegen tendenziell groBere Rauhigkeiten (s. Tabelle
6.8); dies gilt insbesondere fiir die normale Grenzfliche, weil deren Rauhigkeit unmit-

Tabelle 6.7: Ergebnisse der Anpassungen fiir Probe E.

telbar mit der Amplitude der kurzperiodigen Oszillation zusammenhéngt.
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Probe B C D E
GaAs AlGaAs | GaAs AlGaAs | GaAs AlGaAs| GaAs AlGaAs
EV)|[an(A) o (A) {1 () 02 () |on (RA) o2 (A) | oy (RA) o2 (A)
8048 6.3 5.1 7.9 4.0 8.6 6.3 9.9 5.8
11100 6.4 5.7 7.6 5.1 8.7 7.3 9.8 7.2

Tabelle 6.8: Rauhigkeit der invertierten und normalen Grenzfliche aus einer Anpassung
der Mefidaten ohne Untergrundkorrektur.

Bei der Auswertung der Reflexionskurven von Probe A wurde wie bei den anderen
Proben vorgegangen. Da hier auch bei einer Photonenenergie von 12150 eV gemessen
wurde, bei der nach Abb. 6.16 ebenfalls die As-Fluoreszenz zum Untergrund beitragt,
war die Korrektur um den in spekularer Richtung gestreuten Untergrund besonders
wichtig. Alle in den Abb. 6.26-6.29 dargestellten MeBkurven sind bereits korrigiert
worden. An dieser Probe 1a8t sich der EinfluB der Oxidschicht besonders deutlich zeigen,
da mittels Réntgenbeugung die sehr gute Ubereinstimmung von realer und nomineller
Probenstruktur nachgewiesen wurde (vgl. Abb. 6.8). Die Annahme einer Oxidschicht
ist essentiell, um die experimentellen Daten vollstindig anpassen zu kdnnen.

Abb. 6.26 zeigt die bestmdgliche Anpassung der Schichtdicken und Rauhigkeiten
fir den nominellen Aufbau der Probe. Die stark strukturierte Reflexionskurve wird
ab ca. 2° sehr gut angepafBit, jedoch kann der Einbruch der Reflektivitit bei 1° ohne
eine Erweiterung des Strukturmodells nicht simuliert werden. Abb. 6.27 zeigt dagegen,
dafl die Annahme einer Oxidschicht eine sehr gute Anpassung der gesamten Mefkurve
erméglicht. Fiir das Oxid wurde eine Mischung aus Ga,0; und As;Os angenommen
(s.0.). Nimmt man ein nur aus Ga,03 bestehendes Oxid an, dndert sich lediglich die
Dichte des Oxids von 3.54 g/cm?® auf 3.57 g/cm?; die zugehérigen Fits unterscheiden
sich praktisch nicht. Die von der Oxidschicht bewirkte Dickenoszillation tritt in den
Abb. 6.28 und 6.29 sehr deutlich hervor (vgl. mit Abb. 6.17). Tabelle 6.9 faBt die
Ergebnisse der Fits zusammen.
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Abbildung 6.26: Um den Untergrund korrigierte Reflektivitat R(v;) von Probe A fiir
8048 eV-Photonen (+) und Fit (—) auf der Basis der nominellen Probenstruktur ohne
Oxidschicht. Der Riickgang der Reflektivitat bei 19, = 1° kann mit keiner Parameter-
kombination simuliert werden.

Abbildung 6.27: Wie Abb. 6.26, jedoch Erweiterung des Strukturmodells um eine Oxid-
schicht.
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Abbildung 6.28: Um den Untergrund korrigierte Reflektivitat R(;) von Probe A fiir
11100 eV-Photonen (+) und Fit (—) unter Beriicksichtigung der Oxidschicht.

Probe A

12150 eV

Abbildung 6.29: Wie Abb. 6.28, jedoch fiir 12150 eV-Photonen.
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Oxid GaAs AlAs
E(eV) |00 (A) do(R) po(Fs)|di(R) o1 (R)|dr (R) o2 (R)
8048 4.8 21 3.54 602 3.0 193 3.0
11100 4.6 21 3.47 602 3.8 192 3.9
12150 4.9 22 3.45 601 3.8 193 4.7

Tabelle 6.9: Ergebnisse der Anpassungen fiir Probe A.

Aufféllig ist, daB die einzelnen Schichtdicken fiir unterschiedliche Photonenenergien
sehr gut {ibereinstimmen, wahrend die Rauhigkeit der inneren Grenzflichen — vergli-
chen mit den Ergebnisse fiir die Proben B bis E - relativ stark variiert. Dies liegt an
der Struktur des Schichtsystems von Probe A, dessen GaAs- und AlAs-Schicht sich
nur um einen Faktor 3 in der Dicke unterscheiden, wohingegen bei den iibrigen Proben
dieses Verhltnis bei 13 liegt. In diesem Fall konnte zumindest im Rahmen der beob-
achtbaren Reflektivitit der Einflu der einzelnen Rauhigkeiten o, und o, nicht mehr
separiert werden. Dies gilt nicht fiir die Oberflichenrauhigkeit o, die sehr empfind-
lich auf den Abfall der mittleren Reflektivitit reagiert. Fiir die Rauhigkeit der inneren
Grenzflichen ist daher ein systematischer Fehler von + 2A anzusetzen; Rauhigkeiten
auflerhalb dieser Fehlergrenzen machen sich in den Simulationen durch zu stark oder

zu schwach gedimpfte Oszillationen bemerkbar.
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6.4 Diffuse Streuung unter streifendem Einfall

Diffuse Streuung wurde an allen Proben bei einer Photonenenergie von 8048 eV gemes-
sen. Dabei wurde ein Schlitzdetektor mit einer vertikalen Offnung von 75 ym verwendet,
der sich in einem Abstand von 408 mm vom Drehzentrum des Goniometers befand.
Als diffus gestreute Intensitdt Igq wird im folgenden das auf die einfallende Intensitat
normierte Streusignal bezeichnet (vgl. Abschnitt 4.3.2). Iaig hangt iber die Auflésungs-
gleichung (4.11) mit der nicht-spekularen Reflektivitit Rai¢ zusammen (s. Abschnitt
3.3).

Abb. 6.30 zeigt in einer vergleichenden Darstellung diffuse Streuung der Proben
B bis E. Die im MeBmodus mit konstantem Einfallswinkel 9; = 0.5° aufgenommenen
Streuintensititen sind als Funktion des Winkels 6] zwischen Detektor und Probenober-
fliche dargestellt 7. Zunichst soll eine qualitative Beschreibung vorgenommen werden.
Alle Streukurven zeigen einen ausgeprigten Yoneda-Peak bei §; =~ 0.3°. Die genaue
Winkellage des Yoneda-Peaks ist schwer zu bestimmen, da dem mittleren Kurvenver-
lauf ab dieser Position ausgeprigte Oszillationen iiberlagert sind. Im Bereich zwischen
0.3° und 0.4° sind sowohl der Winkelabstand der Oszillationsminima als auch der Am-
plitudenhub (definiert als Verhéltnis von maximaler zu minimaler Intensitit) deutlich
reduziert im Vergleich zum Bereich 6] > 0.6°. Bei 6; = 0.5° iiberlagert der spekulare
Reflex die diffuse Streuung.

Die experimentellen Kurven weisen signifikante Unterschiede in der Hohe der dif-
fusen Streuung auf sowie einen unterschiedlich schnellen Abfall der Intensitdt mit stei-
gendem Winkel 8. In dieser Hinsicht lassen sich die Proben in zwei Kategorien ein-
teilen, die jeweils die Proben B und C bzw. D und E umfassen. Die Proben D und
E zeigen das insge<ns1:XMLFault xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat"><ns1:faultstring xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat">java.lang.OutOfMemoryError: Java heap space</ns1:faultstring></ns1:XMLFault>