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8 Zusammenfassung

Die Verwendung des quaternaren Halbleitermaterialsystems Ga,lni..As,P, eroffnet die
Moglichkeit der Herstellung neuer elektronischer, optoelektronischer und Mikrowellen-
Bauelemente fir Anwendungen zum Beispiel in Telekommunikationssystemen. Unter
bestimmten Herstellungsbedingungen kdnnen unerwlinschte ortliche Variationen in der
chemischen Zusammensetzung dieser Materialien auftreten, die auf die Existenz der
Mischungsliicke zurtickzufihren sind. Durch diese lokalen Variationen der Kompositionen
sind die Materialeigenschaften nicht mehr kontrollierbar und eine gezielte Materialziichtung
ist dann nicht mehr realisierbar. Moderne elektronische und optoelektronische Bauelemente,
die heute aus epitaktisch hergestellten Mehrfachschichtstrukturen aufgebaut sind, werden
durch die in den nur wenige Nanometer dicken Schichten auftretenden Entmischungseffekte
in ihrer Qualitdt und Leistungsfahigkeit beeintrachtigt und damit in ihrer Anwendbarkeit
begrenzt.

Bisher existierten nur vereinzelte, nicht in Zusammenhang stehende TEM-Untersuchungen
solcher Entmischungsphanomene. Die Ergebnisse konnten jedoch aufgrund der schwierigen
Interpretierbarkeit kaum Beitrdge zu einem quantitativen Verstdndnis der Entmischung
liefern. Daher war es das Ziel dieser Arbeit, eine umfassende qualitative und quantitative
Charakterisierung von Entmischungsphanomenen mit Hilfe der RTEM-Messtechniken, die
die Forderung nach hoher Nachweisempfindlichkeit bei hdchster lateraler Ortsauflésung

ausgezeichnet erflllen, durchzufiihren.

Zur Verbesserung der Auswertung von Ordnungszahlkontrastabbildungen wurde zunachst
das Programmpaket flir das Maximum-Entropie-Verfahren auf einem seinerzeit sehr
leistungsfahigen Personal Computer (32 MB Arbeitsspeicher, 350 MHz Taktfrequenz) bereit-
gestellt und eine systematische Untersuchung des Einflusses der Eingabeparameter auf die
Berechnungsergebnisse durchgeflhrt. Aus dieser Untersuchung ergaben sich mehrere
Konsequenzen fiir die sich anschlieRenden Anwendungsbeispiele.

Die Verwendung einer theoretisch bestimmten Sondenfunktion zur Bestimmung der best-
mdglichen Maximum-Entropie-Rekonstruktion ist aufgrund sehr aufwendiger und zeitinten-
siver Berechnungen nicht sinnvoll, da vergleichbare Ergebnisse wesentlich schneller mit

einem Gaul3- bzw. Lorentzprofil erzielt werden konnten.
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Zur Ermittlung der passenden Halbwertsbreite des Sondenprofils hat es sich als praktikabel
erwiesen, mit Hilfe der Extraktion eines Intensitatsprofils aus dem experimentellen Bild einen
sinnvollen Startwert zu ermitteln. Dieser lieferte durch In- bzw. Dekrementierung dann
schnell die optimale Sondenfunktion.

Sowohl Lorentz- als auch Gauffunktion zeigten in Bezug auf das Intervall, in dem keine
signifikanten Anderungen im rekonstruierten Mikrobild zu erkennen sind, ein relativ robustes
Verhalten. Fiur die Wahl der Halbwertsbreite steht ein ausreichend grof3er Spielraum zur

Verfligung, ohne dass sich die Qualitat der Rekonstruktion entscheidend verschlechtert.

Im Anschluss an die Uberpriifung der Eingabeparameter wurde die Leistungsfahigkeit des
Maximum-Entropie-Verfahrens anhand ausgewahlter Beispiele ausgelotet. Mit Hilfe der aus
den Hochauflésungs-Ordnungszahlkontrastabbildungen berechneten Rekonstruktionen

konnte folgendes gezeigt werden:

o Die rekonstruierten Mikrobilder geben die grofite Wahrscheinlichkeit der tatsach-
lichen Atompositionen wieder. Uber ihre Streuintensitat ist eine qualitative

Bestimmung der chemischen Zusammensetzung von Atomsaulen moglich.

¢ Aus den Maximum-Entropie-Rekonstruktionen kénnen wichtige Informationen tber
die atomare Struktur der untersuchten Proben erlangt werden, die im Normalfall
aufgrund der minderen Qualitat der experimentellen Aufnahmen unentdeckt blei-
ben wirden. Die Hochauflésungs-Ordnungszahlkontrastabbildung konnte in Hin-
blick auf eine weitergehende Auswertung von Defektstrukturen nutzbar gemacht

werden.

e Bei dem Materialsystem GaSb konnten bei einer Beschleunigungsspannung von
100 kV in der Rekonstruktion Doppelatomsaulen in der <110>-Projektion aufgelost
werden. Das heildt, es ist eine Ortsauflésung von 0,15 nm erreicht worden. Dies ist
an diesem Material bisher noch nicht erreicht worden. Das Informationslimit der
entsprechenden Hochauflésungs-Ordnungszahlkontrastabbildung lag bei 0,21 nm.

Die Ortsauflésung in der Rekonstruktion konnte somit um 25 % verbessert werden.

Die RTEM-Charakterisierungsmethoden  Ordnungszahlkontrastabbildung, Elektronen-
energieverlust-Spektroskopie und Elektronenbeugung im konvergenten Biindel wurden nun

erstmals systematisch zur Nanocharakterisierung von Entmischungsphanomenen im quater-
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naren Materialsystem Ga,lnq..As,P1, eingesetzt. Es wurden sowohl Galni.,As,P.-Einzel-
schichten als auch Gaylnq.,As,P+.,-Heterostrukturen (Ubergitter) untersucht und alle sinn-
vollen Zusammensetzungsbereiche der Mischungsliicke, fir die technisch relevante
Substratmaterialien (GaAs und InP) zur Verfiigung stehen, bericksichtigt. Im Einzelnen
konnten folgende Ergebnisse erzielt werden:

e Alle Ga,nq.As,P1-Einzelschichten zeigen sowohl in der Hellfeld- als auch in der
Ordnungszahlkontrastabbildung quasiperiodische Kontrastmodulationen, deren
laterale Ausdehnungen sich auf einer Langenskala von 20 bis 30 nm bewegen.

e Die chemischen Entmischungsvorgange konnten anhand von EELS- und CBED-
Messungen im Nanometermalstab quantifiziert werden. Bei Ga,lnq..As,P1.,-Einzel-
schichten mit geringem As-Gehalt spielt sich die Entmischung hauptsachlich bei

den Elementen der Ill. Hauptgruppe ab ( A4y =0,04 und Ax=0,18).

e Die Richtung der Entmischung, die sich aus den in der Theorie bestimmten Gleich-
gewichtsgeraden ergibt, konnte im Experiment tendenziell bestatigt werden. Die
theoretisch vorhergesagte Ausdehnung der Mischungsliicke konnte flr den Fall

von GaylnyAs,P1.,-Einzelschichten ebenfalls verifiziert werden.

o Die CBED-Beugungsmuster wiesen bei den quaterndaren Einzelschichten eine
Linienaufspaltung bestimmter HOLZ-Linien auf. Anhand von CBED-Simulationen
konnte als Ursache fur das Splitting der Beugungslinien Oberflachenrelaxationen
der dinn praparierten Probe im Bereich der entmischten Phasen verifiziert
werden. Diese Oberflachenrelaxationen sind auch mitverantwortlich fur die starken

Kontrastvariationen in der Ordnungszahlkontrastabbildung.

e Die Annahme, dass die Phasenseparation gehemmt wird, wenn sich der Herstel-
lungsprozess vom thermodynamischen Gleichgewicht entfernt, konnte verifiziert
werden. Dazu wurde der Einfluss des Mindesttotaldrucks abhangig vom Arsen-
gehalt auf die Entmischung in Ubergittern untersucht. Durch eine Erhéhung des
Totaldrucks kann der Entmischungsvorgang vermindert oder sogar ganz

vermieden werden.
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Insgesamt konnte in dieser Arbeit die Leistungsfahigkeit und Vielseitigkeit des Raster-
Transmissionselektronenmikroskops in der umfassenden Charakterisierung von entmischten
GayInyAsyP4.,~Schichten unter Beweis gestellt werden. Durch die Korrelation der Analyse
der strukturellen Qualitdt von quaternaren Ubergittern mit den Herstellungsbedingungen
konnte durch ein ,Feed-back” die Optimierung der Wachstumsprozesses erfolgen, was durch
die erfolgreiche Prozessierung eines Wannier-Stark-Effekt-Modulator gezeigt werden konnte.
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