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1 Einleitung

.Die Nanotechnologie ermdglicht die gezielte Handhabung und Nutzumziger
Materiestrukturen, die millionenfach kleiner als ein Stecknadelkoyf. Durch dieses
nanotechnologische Know-how lassen sich aul3ergewdhnliche Materiab¢igites und
Funktionalitaten erzielen, die Potentiale fir Produktinnovationen in &lkn
Technikfeldern und Wirtschaftsbranchen erdffnen [Bu06]“. Mit diéSeschatzung sind
sich Politik, Wirtschaft und Forschung Uber die zukiinftige Bedeutunfielstellung und
Anwendung von Nanostrukturen einig. Die Herstellung von Nanostrukturen aus
Halbleitermaterialien bietet den Vorteil auf bewahrte Hgitstigsverfahren der Mikro-
und Optoelektronik zurtckgreifen zu kdnnen. Das optische und elektrische teerhah
Nanostrukturen gehorcht allerdings nicht mehr allein den Gesetz&radgischen Physik.
Zur Beschreibung des Verhaltens dieser Strukturen missen zisdtidicGesetze der
Quantenmechanik bertcksichtigt werden. Solche Nanostrukturen werdengemdrenh als
Quantenstrukturen bezeichnet.

In den Bereichen der Mikro- (bzw. Nano-) und Optoelektronik wirdPdésntial
von Quantenstrukturen bereits teilweise in neuen Anwendungen genuatdileiénstein
in der Nutzung von Quantenstrukturen zur Herstellung von Bauelementen ueit ne
optischen und elektrischen Eigenschaften war die epitaktische IHergtextrem dinner
(einige Nanometer dicker) Schichten, die als Quantum Well (Q\¥@itienet werden.
Basierend auf diesen quasi zweidimensionalen Quantenstrukturesiereali Chang,
Esaki und Tsu 1974 resonante Tunneldioden (RTD) mit negativen diffeltenzi
Widerstanden [Ch74]. Im Bereich der Optoelektronik erkannte man um 1974sidass
Laser-Eigenschaften im Vergleich zu den damals Ublichen Dopp@betatur-Laser-
Strukturen verbessern lassen, indem man die aktive Schicht nur weamgendter dick
macht [Di74]. Dies war der Beginn der intensiven Forschung zuriéktwg von QW-
Laser-Strukturen. 1982 erkannten Arakawa et al., dass eine sukziessiveierung der
Dimensionalitat des laseraktiven Mediums eine Verbesserungader-Eigenschaften zur
Folge haben musste [Ar82].
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Halbleiterstrukturen, deren Ladungstragerbewegung in zwei t{fpuaNire) und
allen drei (Quantum Dot) Raumrichtungen eingeschrankt ist, zeigeenigegy den
mittlerweile etablierten Quantum Well-Strukturen, und erst r@ggeniber Volumen-
Material, grundlegend neue Eigenschaften. Das vollstindige "Eiesperder
Ladungstrager (Elektronen und Lécher) in quasi nulldimensionalen Qu&rdtsyiihrt zu
einer Diskretisierung der Zustandsdichte wie in einem kunstlizeugten Atom. In
Bezug auf die Laser-Eigenschaften niederdimensionaler Quantenstrukieschrieben
Arakawa et al., dass mit der Reduktion der Dimensionalitdt der €nsinikturen
aufgrund der unterschiedlichen Zustandsdichte ein hoherer Materialgewgineré&l
Schwellstromdichten, eine geringere Abhangigkeit der Schwelldiobe von der
Temperatur und grof3ere Modulationsbandbreiten zu erwarten sein musstan.vitode
die Forschung an quasi nulldimensionalen Quantum Dot (QD)-Strukturek sta
intensiviert, um diese positiven Eigenschaften im QD-LaseeBawent nutzen zu

kdénnen.

Wahrend Bauelemente mit QW-Strukturen (z.B. als aktives Matemalaser-
Dioden (LDs)) langst kommerziell verfigbar sind, befinden #&elnelemente basierend
auf quasi null- (QD) oder quasi eindimensionalen (Quantum Wiraudnf@m Dash
(QDash)) Strukturen noch im Stadium intensiver Forschung. Befldgeth die rasante
Zunahme der Forschung an Quantenstrukturen im Bereich der Optoelekintsténe
auch in anderen Forschungsgebieten, wie der Quanteninformationstechnctoge,
Interesse an Halbleiter-Quantenstrukturen. Ziel der Quanteninformtgchnologie ist die
Nutzbarmachung quantenmechanischer Zustande zur Informationsgiegtraund
-verarbeitung. Die  Mdoglichkeit einer abhérsicheren  Informationsulgeni
verschlisselter Informationen kann beispielsweise durch die Quarnteydiaphie
erreicht werden. Ubertragt man den zur Decodierung benétigtgiisSel mittels Einzel-
Photonenquellen kann ein unbemerktes Abhdren des Decodierungs-Schlissels durch
Lauscher prinzipiell verhindert werden [Bo0O]. Die Mdglichkeit, Quantakgiren als
Quellen fur die Emission einzelner Photonen zu verwenden, konnte berfeitgreich
demonstriert werden [Mi00]. Derzeit wird intensiv. an der Opftiong von
Quantenstrukturen fir Einzel-Photonenquellen gearbeitet, die z.B. bei Reusndtur
operieren konnen und hochbitratige Ubertragungsgeschwindigkeiten zulRege. [Fir
Anwendungen im Bereich des Quantencomputing werden u.a. gekoppdiieiteia
Quantenpunkte sowie Kernspins und ihre Wechselwirkungen mit dem Elektrsteansy
untersucht [Aw02]. Die Mdoglichkeit, mehrere Quantenstrukturen zu einegqn s
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Quantenmolekil zu verkoppeln, ist dabei von besonderer Bedeutung. Dieselektirund
optischen Eigenschaften gekoppelter Quantenstrukturen sind Gegenstantleraktue
Forschung.

Neben vielen anderen Ansatzen und Ideen zur Herstellung Kleinster
Quantenstrukturen bietet sich zur Herstellung von Quantenstrukturénodiehkeit der
Selbstorganisation an. Bei dieser Herstellungsmethode wachst ep@aktisch
Halbleitermaterialien unterschiedlicher Gitterkonstante Uberdera Danach kann es
unter bestimmten Voraussetzungen ab einer kritischen Schichtdiake @iiterrelaxation
zu einem 3-D-Wachstum des verspannten Halbleitermaterials komnoelyral sich
selbstorganisiert unterschiedlichste Morphologien von Quantenstrukturen deuasbil
konnen [Vo026, St38]. Durch die prinzipiell sehr einfache Herstellbaxmit Quanten-
strukturen in Halbleiterschichten durch das sog. ,selbstorganisiggehstum® kam
diesem Verfahren in den letzten Jahren ein immenser Stellenwddr Forschung zu
[Bi99, MIi03, St04]. Der groRe Vorteil der Selbstorganisation — daenstandige
Wachstum von hochwertigen Quantenstrukturen — kann aber zugleich auch dateeilNa
mit sich bringen, dass dieses Bottom-up-Herstellungsprinzip zunécimaleweniger
direkte Einflussmaoglichkeiten auf die Gréf3e und Form der Struktewdasst. Essenziell
fur das Verstandnis der elektrischen und optischen Eigenschaften (géxopmmer
ungekoppelter) selbstorganisierter Quantenstrukturen ist lbtztlie Kenntnis der
Morphologie und der chemischen Zusammensetzung der hergestellterurStrukim
gezielt Quantenstrukturen flr bestimmte Zwecke herstellen zu komstenlaher ein
entsprechendes Feedback notwendig.

Die Analytik Uberwachsener selbstorganisierter Quantenstrukturmgteden
Einsatz von Mikroskopen mit chemisch sensitiven Messmethoden und n@tn ei
raumlichen Auflosungsvermogen deutlich unterhalb der zu untersuchend&tuigroRe
(also im Subnanometerbereich). Zum Erreichen dieser besonders Qusauflésung
bieten sich nur wenige mikroskopische Messmethoden an: Mittels deterR
Tunnelmikroskopie (RTM) konnten von Ulloa et al. die Morphologie von tberwaehse
InAs-QD-Strukturen auf (311)-orientiertem InP-Substrat bestima@rden [UIO7].
Untersuchungen mit RTM von Offermans et al. an InAs QD-Struktyeamgebettet
sowohl in GaAs als auch in AlAs) ermdglichten u.a. die direktbildung der Wetting
Layer [Of05]. Problematisch bei der Raster-Tunnelmikroskopie listdangs, dass die
relevanten Quantenstrukturen ausschliel3lich an freigelegten -j&paten (also an
Oberflachen) untersucht werden kdnnen. Die Transmission eines Elektrahlndurch
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den Halbleiterkristall im RTEM hingegen bietet die Moglichkeitkdle Messungen an
eingebetteten Quantenstrukturen durchzuflhren. Die Quantenstrukturen kdnnemadhaher
dem eigentlichen Wachstum stets in allen drei Raumrichtungen vorimleettenden
Kristallmatrix umschlossen bleiben. Mit (Raster-) Transmis&laksronenmikroskopen ist

es zudem moglich, sehr zeitnah eine statistisch relevantahAnvon Messungen an
Nanostrukturen mit unterschiedlichen Messmethoden durchzufiihren. Einr-Raste
Transmissionselektronenmikroskop (RTEM) bietet (im Gegensatz zugimen
Transmissionselektronenmikroskop) typischerweise die Moglichkeit, sowiodinisch
sensitive als auch strukturell abbildende Methoden synchron anzuwenden. Die
Ortsauflésung liegt (blicherweise im Bereich einiger Arigat wobei Raster-
Transmissionselektronenmikroskope neuester Generation bereits Auflbsimg8ub-
Angstrombereich erreichen. Nellist et al. entwickelten hieinuliesenfehlerkorrigiertes
RTEM mit einem Auflésungsvermégen von 0.06 nm (0.6 Angstrém) [Ne04].

Mit einem RTEM hat man demzufolge die Mdglichkeit eines dinekt
messtechnischen Zugangs auf die morphologischen, strukturellen und salemi
Eigenschaften selbstorganisierter Quantenstrukturen. Speziel)Af®aantenstrukturen
zeichnen sich hier durch eine Reihe interessanter EigenschasteBaaspielsweise lassen
sich relativ leicht kohéarente (versetzungsfreie) Quantenstrukthesstellen, was im
Hinblick auf viele praktische Anwendungen von Vorteil ist [Ma0Ola]. Hiohdungstrager-
beweglichkeiten ermdéglichen prinzipiell hochfrequente Anwendungen [SdD2%
Weiteren spricht fur die Attraktivitdt von In(Ga)As-Quantenstrukiucie spektrale
Abdeckung der beiden wichtigen optischen Fenster (um 1.3 pum und 1.55 puohk fur

Datenubertragung Uber Glasfasernetze.

Wichtige Fragestellungen (wie die geometrischen Abmalle, die Muoghalder
der Einfluss bestimmter Wachstumsparameter) bezlglich IA&SQuantenstrukturen
konnten mit (Raster-)Transmissionselektronenmikroskopen bereits ertbldreantwortet
werden. So bestimmten Crozier et al. mittels RTEM die gedsubéan Abmalle
Uberwachsener nGa sAs-QD-Strukturen und die Dicke deren Wetting Layer. Die
Morphologie  InGaAs-Uberwachsener InAs-QDash-Strukturen konnte  mittels
hochaufgeloster RTEM-Aufnahmen von Balakrishnan et al. bestimmt wfBa®4]. Die
Auswirkungen von Wachstumspausen auf die Strukturgrof3e von InAs-QD-Strukture
wurden mittels TEM von Sales et al. beobachtet [Sa07]. Es zsigte in diesen
Untersuchungen, dass Wachstumspausen (zwischen 40s und 80s) die GrofRe der
entstehenden QD-Strukturen und die Wachstumsdichten direkt beeimfluSsigen der
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Abbildung und dem Vermessen kleinster Strukturen besteht zudem die hMaglicine
guantitative chemische Analyse auf einer Nanometerskala duiithieaf Mittels einer
spektroskopischen Apparatur zur Bestimmung des Elektronenenergits/dsummen im
RTEM ortsaufgelost (Ortsauflésung 1-2 nm) chemische Materialkomguoesn mit hoher
Genauigkeit (elementabhangig, ca. 1-2 %) bestimmt werden. tHidemmonstrierten
Crozier et al. die Moglichkeit, mittels Elektronenenergieverpedtgoskopie (EELS) im
RTEM die mittlere Materialkomposition der Wetting Layer vongsBa sAs-QD-
Strukturen bestimmen zu kdnnen [CrO1]. Trotz dieser vielversprechenddicihkégen
und einiger, teilweise sehr aufschlussreicher, veroffentliékit&M-Studien besteht in der
Analytik von Quantenstrukturen akuter Forschungsbedarf. Insbesondere diesothem
sensitiven Madoglichkeiten der Raster-Transmissionselektronenmikresksipd bislang
nicht ausgeschopft worden, obwohl speziell die EELS-Methode das RBbtent
Beantwortung wichtiger Fragestellungen hat (wie die angesprochemersuchungen von
Crozier et al. an xGa sAs-QD-Strukturen bereits demonstrierten [Cr01]). Es eroffnet
sich die Mdglichkeit der Nanoanalytik an selbstorganisierten M&&uantenstrukturen
vor dem Hintergrund eines besseren theoretischen Verstandnis$#aadwetumsvorgange
bei einer Vielzahl bisher nicht (systematisch) untersuchter Quantietusan.

Ziel dieser Arbeit ist es, mit den Methoden der Raster-Trssismselektronen-
mikroskopie das Wachstum selbstorganisierter In(Ga)As-Quantensenkt zu
analysieren. Konkret soll u.a. untersucht werden, wie sich eine Anddamgelativen
Verspannung im Materialsystem In(Ga)As/GaAs auf die sigelemde Quantenstruktur-
Morphologie (quasi nulldimensional oder quasi eindimensional) auswirkt.teBats
Quantenstrukturen in mehreren vertikal dicht ibereinander angeordnetbstaslagen,
stellt sich die Frage, ob dinne Barriereschichten die Morphologie dddechemische
Zusammensetzung gekoppelter Quantenstrukturen beeinflussen. Spezndlang in der
Erforschung selbstorganisierter In(Ga)As-Quantenstrukturen kauenstssch genutzte,
chemisch quantitative, Analysemethode EELS soll zur Beantwortussgrdimd anderer
Fragestellungen eingesetzt werden.

Durch die sehr gute Ortsauflosung des RTEMs koénnen zudem wichtige
morphologische und strukturelle Untersuchungen durchgefihrt werden. So kann
beispielsweise lokal die tatsachliche vertikale Wachstumsposéioar QD-Struktur
ermittelt werden, die in eine InGaAs-QW-Struktur eingebestie{sogenannte ,Dot in a
Well“-Struktur). Des Weiteren soll in dieser Arbeit mit demTEM experimentell

untersucht werden, wie sich essentielle Wachstumsparameterz(®&i die nominelle
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InAs-Menge selbstorganisierter InAs-QuantenstrukturendeufsréRe, die Form und die
chemische Zusammensetzung selbstorganisierter QuantenstrukturérkexusSamtliche
Untersuchungen der experimentell ermittelten strukturellen, morpkolem und
chemischen Eigenschaften werden vor dem Hintergrund moéglichemi®pingen der
jeweiligen Quantenstrukturen durchgeftihrt. Die Arbeit gliedert sich wi¢ folg

Kapitel 2 erlautert die wesentlichen Grundlagen des -eingesetRi@ster-
Transmissionselektronenmikroskops. Hierzu werden zunachst die wedsamtlic
physikalischen Effekte der angewandten Messmethoden vorgestellaufDa
aufbauend werden anhand exemplarisch ausgewdahlter Messungen die
unterschiedlichen Messmethoden skizziert. Der konkrete Aufbau desnd=ter
Messsystems wird abschlie3end erlautert.

Kapitel 3 befasst sich mit den wichtigsten Fakten der Ekusg selbst-
organisierter Halbleiter-Quantenstrukturen. Unterschiedliche Quatni&tur-
Morphologien und deren Entstehung durch die speziellen Verfahren werden
vorgestellt. AnschlieRend wird auf die besonders aufwéndige Probenpigipara
der Quantenstrukturproben eingegangen, die fur mikroskopische Untersuthunge
mittels RTEM nétig ist.

Die optimale Struktur von ,Dot in a Well“-Strukturen durch Variataer unteren
Quantum Well-Schicht wird in Kapitel 4 untersucht. Die tatsachlicbdikale
Lage der QD-Struktur im einbettenden QW wird mittels Hellig@filen von Z-
Kontrastaufnahmen bestimmt. Die mikroskopischen Ergebnisse der uhtersuc

Proben werden Photolumineszenzspektren gegenibergestellt.

Der Einfluss der Schichtdicke der Barriere zwischen Quantum [Ribés mit
.vertical Stacking“ hergestellt wurden, ist Gegenstand deretdothungen in
Kapitel 5. Analysiert wird sowohl der Einfluss der Barrierendotdicke auf die
vertikale Korrelation der Wachstumsposition, als auch auf die Graf3@wetum

Dots und deren chemische Zusammensetzung.
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In Kapitel 6 wird der Einfluss der Verspannung auf die Bildungstetganisierter
Quantenstrukturen untersucht. Hierzu wird bei der selbstorganisieftRm@ivon
Quantenstrukturen im Materialsystem InGaAs/GaAs systerhatiec In-Gehalt

und damit die Verspannung variiert. Die sich ergebenden unterschiedliche
Morphologien werden mit den abbildenden und den chemisch sensitiven Methoden
der Raster-Transmissionselektronenmikroskopie analysiert.

Einer der wichtigsten Parameter von Quantenstrukturen — die Grof3ed-inwi
Kapitel 7 untersucht. Vorgestellt wird eine sehr pragmatischiglibhkeit,

selbstorganisierte Quantum Dashes durch die Variation ledigliaies ei
Wachstumsparameters Uber einen weiten Bereich in GroRe und Eorm
kontrollieren. Die hergestellten Quantum Dashes werden hinsichtliégf3eGr

Morphologie und chemischer Zusammensetzung analysiert.



2 Grundlagen der Raster-Transmissions-
mikroskopie

Die Analytik an Nanostrukturen verlangt den Einsatz von Mikroskopehn emiem
raumlichen Auflosungsvermogen deutlich unterhalb der zu untersuchendeniigni/ke -
also im Fall von Quantenstrukturen im Subnanometerbereich. Sollen zmdegichst
zeitnah eine statistisch relevante Anzahl von Messungen durchgetraen, bietet sich
hierzu die Raster-Transmissionselektronenmikroskopie als Analyse-Werkzesig weist
ublicherweise Ortsaufldsungen im Bereich einiger Angstrom (0.1aum) Neben der
morphologischen und strukturellen Analyse ist des Weiteren die cheami&mmposition
der oft nur wenige Nanometer kleinen Objekte von grol3em Interessese Die
Anforderungen konnen von einem Raster-TransmissionselektronenmikroskogMRTE
erfillt werden, das zusétzlich mit einer spektroskopischen AppamatiBestimmung des
Elektronenenergieverlusts ausgestattet ist. Damit ist es méglich, darschen Gehalt %-
genau zu bestimmen. Die mikroskopische Analytik im Rahmen digbeitAvurde daher
mittels eines RTEMs mit kalter Feldemissionskathode und 100kV BRmsuglngs-
spannung durchgeflhrt.

In den folgenden Unterkapiteln werden die essentiellen GrundiageRaster-
Transmissionselektronenmikroskopie vorgestellt. Im Unterkapitel 2.ideme dazu
zunachst die relevanten physikalischen Effekte zusammengefdigst,durch die
Wechselwirkung des hochenergetischen Elektronenstrahls mit der Pntdtehen. Im
anschlieBenden Unterkapitel 2.2 werden hierauf aufbauend die auf diesen
Wechselwirkungen beruhenden MelBmethoden erlautert. Der konkrete Aufbau und die
praktische Funktionsweise des verwendeten Messsystems werdenie&eschl in

Unterkapitel 2.3 zusammengefasst.
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2.1Physikalische Grundlagen der Raster-Trans-
missionsmikroskopie

In einem RTEM wird prinzipiell ein fokussierter hochenergetisdhlektronenstrahl als
Sonde Uber das zu untersuchende Probengebiet geflihrt. Die Detektion @uRtwolh
transmittierter Elektronen ist von besonderem Interesse. Die musuahenden Proben
mussen hierzu besonders dinn préapariert werden (z.B. < 45 nm), um euddl$&sndige
Transmission des Elektronenstrahls zu erméglichen. Die auftretenelenanten
Wechselwirkungen des hochenergetischen Elektronenstrahls mit der Weothen im
Folgenden erlautert.

2.1.1Sonde-Probe-Wechselwirkung im RTEM

Treffen Priméarelektronen mit der Energiep Eauf eine dinne Probe, kdnnen
unterschiedliche physikalische Effekte hervorgerufen werden. Diehtigsten
Wechselwirkungsprodukte sind schematisch in Abb. 2.1 skizziert. Typiseiser
unterscheidet man zwischen primaren und sekundaren Wechselwirkungsprodukten:
Primare Wechselwirkungsprodukte sind die Elektronen des Priméaoglekstrahls, die

die Probe wieder verlassen konnten. Diese Primarelektronen konnen iRroles
Wechselwirkungen in Form von (in-)elastischer Richtungsé&nderung, {fSiiguung,

Ungestreute Elektronen ¢k
A

Inelastisch gestreute

Gebeugte Elektronen
Elektronen (E=k E)

) Elastisch gestreute Elektronen
Photonen und Réntgenquanten

Sekundar- und Augerelektronen

/ Probe

Sekundar und Augerelektronen

Photonen und Rontgenquanten

Ruckgestreute Elektronen

Primarelektronen (&

Abb. 2.1 Wechselwirkung zwischen Elektronensonde und Probe
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Beugung oder Energieverlust erfahren haben. Sie kdnnen aber auclsighifigante
Beeinflussung bleiben. Als sekundare Wechselwirkungsprodukte bezeiclametu .
Photonen und Rontgenquanten sowie Auger- und Sekundarelektronen, die Eddgals
von Anregungsprozessen des hochenergetischen Elektronenstrahls dkirp€es
verlassen konnten. Von besonderem Interesse fur die Nanoanalytik il RifE die
transmittierten Priméarelektronen, da die Auswertung dieser Bhekir morphologische
und chemische Untersuchungen der Probe mit einem AuflésungsvernmgBereich

einiger Angstrém erméglichen.

2.1.1.1 Ungestreute Elektronen

Ungestreute Elektronen erfahren bei der Transmission durch die Probe wederezgie-E
noch eine Richtungsanderung. Sie enthalten keine quantitative Infonmidlier die
chemische Zusammensetzung der Proben. Da die Anzahl der tram@nittiegestreuten

111 1/l
\ ]
\\ /|
\ l

—— —— Netzebene

—_— Elektronenstrahl

Abb. 2.2 Prinzip der Streuung des Elektronenstrahls an einer Stufenversetzung

Elektronen aber je nach Zusammensetzung und kristalliner Struktéraleenstelle stark
variiert, kann aus der Intensitat der ungestreuten Elektronealleon auf Anderungen
bzw. UnregelmaRigkeiten im Kristallgitter, wie z.B. Verspannundnsetzungen oder
Stapelfehler, geschlossen werden. Wie in Abb. 2.2 schematischtdlrggs konnen z.B.
am Ort einer Stufenversetzung deutlich weniger Elektronen dabeP ungestreut

durchqueren.

2.1.1.2 Elastisch gestreute Elektronen

Bei der elastischen Streuung von Elektronen bleibt die Energie dasuwden Elektrons
quasi unverandert, lediglich seine Bewegungsrichtung andert siclachdrsfir die
elastische Elektronenstreuung ist im Wesentlichen das elekisos&atCoulombfeld der
Atomkerne in der Probe, das eine anziehende Kraft auf die Elektronarktb@&ermell
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EIektronenstrahN

(g=-e)

el
Atomkern @ _________ )

(g=+Ze)

Abb. 2.3 Prinzip der elastischen Streuung am Atomkern fur drei Elektreoefdest mit
unterschiedlichem Abstand zwischen Elektronenstrahl und Atomkern

kann die Intensitat und die raumliche Verteilung durch den diffetkemtiéVirkungs-
querschnitt d/dWbeschrieben werden. Eine gute Approximation fur den differentiellen
Wirkungsquerschnitt in Abhangigkeit vom Streuwinkklder Elektronen im RTEM gibt
die in Gl. (2.1) gegebene Rutherfordsche Streuformel [Rul1l]:

d (I)_ z%e* -
d (4 ,)*4E2sin(3/2) (2.1)

Z steht hierbei fur die Ordnungszahl (und somit auch fir die Kernipduler
Probenelemente undEsteht fur die Primarelektronenenergie. Die quadratische Z-
Abhangigkeit bewirkt, dass die Priméarelektronen an Probenelementenrehdhe
Ordnungszahl vermehrt in gréRRere Streuwinkel gestreut werden.RDilkerfordsche
Streuformel wird bei kleineren Streuwinkeln aufgrund der Vernadplésg der
Abschirmung des Kernpotentials durch die Elektronenhille allerdings zemehm
ungenau. Zur exakteren Berechnung der Streuung eignet sich deBtkéoitluerschnitt
[Mo33], der die Abschirmung des Kernpotentials durch entsprechende
Abschirmparameter, relativistische Effekte und zudem den Elektronenspin behniigksi

2.1.1.3 Inelastisch gestreute Elektronen

Durch Wechselwirkungseffekte konnen die transmittierten Prinkireteen in der Probe
Energie abgeben und hierbei inelastisch gestreut werden. Babemergetischen
Primérelektronen in einem RTEM kdnnen neben Stol3- und Erhitzungseffeka.

Anregungseffekte in der Probe verursachen, die im Folgenden betraentiein: Ist die

Anregungsenergie durch den hochenergetischen Elektronenstrahl grof3, ikenn e
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Wechselwirkung des Elektronenstrahls mit der Pitdmu flihren, dass Elektronen aus den
Atomschalen herausgeldst werden. Sofern die Aniggpmergie grof3 genug ist, kbnnen
die Schalenelektronen durch diesen Energieliberaafj das nachst hohere freie
Energieniveau oder auch bis zum Vakuumniveau armghwerden. Zusatzliche Energie
kann den Schalenelektronen in Form von kinetiséhreergie mitgegeben werden. Die
Energie eines hochenergetischen Primarelektron®THEM reicht prinzipiell dazu aus,
Elektronen aus aul3eren sowie den innersten Atortesthazuregen. Mit dieser Anregung
gehen, neben dem bereits erwahnten EnergievertrsPdmarelektronen, verschiedene
Rekombinations- und Relaxationsprozesse einher. Kmnen bei Elektronen-
Energieverlusten u.a. Photonen, Rontgenquanten adein Augerelektronen generiert
werden. Da die Bindungsenergien der Elektronen fierschiedene Elemente
unterschiedlich und genauestens bekannt sind, lentb@mit der transmittierte
Primarelektronenstrahl elementspezifische Inforamagn Gber die Probe durch inelastische
Streuung.

2.1.1.4 Gebeugte Elektronen

Wird eine Welle an (periodischen) Strukturen abgjeiespricht man von Beugung. Diesen
Effekt erfahren aufgrund des Welle-Teilchen-Dualisnauch die Priméarelektronen des
RTEM in periodisch aufgebauten kristallinen Prob&nie entsprechende de Broglie-
Wellenlange der Elektronen kann, abhangig von der kinetisdbeergie der Elektronen
Exin, (bzw. abhangig vom Impuls p) gemai Gl. (2.2)

_ hxc,
\/Ekin >(Ekin + ZER)

=
) (2.2)

zugeordnet werden.gEsteht fur die Ruheenergie eines Elektrons. Bdspase besitzen
nach de Broglie mit 100keV beschleunigte Elektroeere Wellenlange von ca. 3.7pm.
Aufgrund von Uberlagerungen der koharent gestref@iektronenwellen im periodisch
aufgebauten Kristallgitter kommt es zu konstruktivend destruktiver) Interferenz des
Elektronenstrahls in bestimmten Raumrichtungerensititsmaxima entstehen, wenn die
Bragg-Bedingung (Gl.(2.3))

x| =2d,, *sinJ (2.3)
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erfullt ist, da die Elektronenwellen konstruktiv terferieren (n entspricht einem
ganzzahligen Wert). Im Falle konstruktiver Inteefiez verlangert sich so der Weg der
Elektronen durch die Probe (mit einem Netzebendanbtsdgy) um z.B. eine ganze
Wellenlange gegeniber der direkt reflektierten Elektronenw@lafallswinkel stets] ;
schematisch dargestellt in Abb. 2.4). Destruktingeiferenz entstiinde bei Verschiebung
um eine halbe Wellenlange. Mathematisch betracl@hnen die so erzeugten
Beugungsmuster durch die dreidimensionale Founangformation der geometrischen

Einfallende Elektrone

hkl-Netzebene ~ {Cikj_@—_
O--6--0-- -~

Abb. 2.4 Schematische Darstellung der Bragg-Beugung an hkl-Netzebenen

Anordnung der Atome im Kristall beschrieben werdéuar. theoretischen Handhabung der
Elektronenbeugung im Kristallgitter wird das repipe Gitter eingefuhrt [Wi96]. Die
Basisvektoren des reziproken Raums werden zweckméfise nach Gl.(2.4) aus den
Basisvektorers, (i=1,2,3) des Kristallgitters im Ortsraum gebitdet

- PR : SO - PO - IR TR -
Q=7 BE Ny B E oy )
ad &) 7 alk a) T alk a) (2.4)
Der reziproke Gittervektog,,, lautet somit wie folgt:
One = hBy + ka, + I, (2.5)

Hierbei ist der Betrag des reziproken Gittervektglesch dem reziproken Abstand der hkl-
Netzebenen, der wiederum durch die Millerindizesk,(h und die Gitterkonstante a
berechnet werden kann:
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1 _vJh*+k*+1?
|ghkl| = d = a (2.6)
hki

Bei einfallendem Elektronenstrahl in Richturlg, treten somit Bragg-Reflexe in den
Richtungenk auf, fir die GI.(2.7) erfullt ist [Wi96]:

K- Ky =0 (2.7)

Basierend auf diesen Gleichungen kann zur Indimggruon Beugungsaufnahmen eine
graphische Konstruktion im reziproken Raum mit élifler sogenannten Ewaldkugel
durchgefuhrt werden (siehe Abb. 2.5). Schneidetthaldkugel (graphische Darstellung
von K- k,) einen reziproken Gitterpunkt, so ist die BragediBigung erflllt und der

Reziproke Gitterpunkte
O~

Ewaldkugel *
Netzebenen \ Stabformig verlangerte
(realer Raum reziproke Gitterpunkte
(001) ¢ dunner Kristalle

Einfallender
Elektronenstrahl Joos /
a .
(000!

(realer Raum)
/71777 -
/7777 a3

. «(0C-1) - *

Abb. 2.5 Zweidimensionaler Schnitt des, durch reziproke Basisvektorendbfaugrten,
reziproken Raums mit eingezeichneter Ewaldkugel (rot). Zur lllistraind symbolisch
die Netzebenen und der einfallende Elektronenstrahl des realen Raumisrtskizen
Einfluss von dinnen Kristallen auf die geometrische Form reziprokeer@inkte
verdeutlichen die (grau) eingezeichneten stabférmig verlangerten reziprokerp@itkte

entsprechende Bragg-Reflex kann angeregt werden.irDiAbb. 2.5 dargestellten ideal
punktférmigen reziproken Gitterpunkte gelten ddiieitheoretisch unendlich ausgedehnte
Kristalle. Die Abweichung von der idealen Bragg-Beping wird durch den
Anregungsfehlers bertcksichtigt. Eine Anregung des jeweiligen Redke bei realen
Kristallen ist bei einem geringen Betrag des Anrggfiehlers trotzdem moglich, da es bei
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endlich ausgedehnten Kristallen um jeden rezipraRéterpunkt einen Bereich gibt, der
(trotz nicht exakter Ubereinstimmung von Ewaldkuget reziproken Gitterpunkt) eine
Anregung des jeweiligen Reflexes sogar sehr wabkimstbh macht. Speziell in der
Transmissions-Elektronenmikroskopie werden sehr ndiin(z.B. <45 nm) Kristalle
untersucht. Diese Einschrankung im OrtsbereichRiebe fiihrt im reziproken Raum zu
stabférmig verlangerten (siehe Abb. 2.5) Gittergen{Wi96]. Eine geringe Abweichung
von der exakten Bragg-Bedingung fihrt somit in dimiProben trotzdem zur Anregung
eines Bragg-Reflexes. So wird beispielsweise in.Abb der — von der Ewaldkugel nicht
exakt erreichte — reziproke Gitterpunkt (001), wuntdertcksichtigung des
Anregungsfehlerss, in einem dinnen Kristall trotzdem zur Anregung datsprechenden
zugehorigen Bragg-Reflexes fuhren. Es treten daheyedinnten Kristallen prinzipiell
mehr Bragg-Reflexe auf als in gleichen Volumenktieh. Mittels der sogenannten
dynamischen Streutheorie kann fur dinne ProbeMdikelverteilung und die Intensitat

der angeregten Bragg-Reflexe in Abhangigkeit gonach [Hi77] simuliert werden.

2.2Eingesetzte Charakterisierungs- und Analyse-
methoden

2.2.1Die Hellfeld- und Dunkelfeldabbildung

Wie bereits in Unterkapitel 2.1.1.1 erwahnt, vatiielie Anzahl der transmittierten
ungestreuten Elektronen mit der KristallstrukturesBnders starken Einfluss auf die
Intensitat der ungestreuten Elektronen bewirken diblaungen vom perfekt periodisch

Hellfelddetektor

T

'L Ungestreute
\ Elektronen

[T\ e

konvergenter

Elektronenstrahl I 100 keV

Abb. 2.6 Prinzipbild zur Hellfeld-Abbildung
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aufgebauten Kristallgitter. Diese Abhéangigkeit d8ignalintensitat von Stdrungen/
Unregelmaligkeiten des Kristallgitters nutzt mandar sogenannten Hellfeldabbildung
aus, um einerseits den prinzipiellen Aufbau derbBrabzubilden und andererseits
Versetzungen und Verspannungen sichtbar zu madhendie Abbildung des Hellfelds
wird, wie in Abb. 2.6 schematisch dargestellt, inaBlrichtung ein Detektor angebracht,
der die Anzahl der ungestreuten Elektronen in égm& umwandelt. Das in dieser Arbeit
verwendete RTEM fangt Elektronen im Winkelbereiattem 10 mrad ein und detektiert
und verstarkt diese durch einen Szintillator mithgeschaltetem Photomultiplier (sog.
Everhart-Thornley-Detektor). Die Auswertung desn@ig dieses Detektors liefert ein
zweidimensionales intensitatsmoduliertes Signad, [allfeldabbildung genannt wird. Der
Name ,Hellfeld* deutet an, dass dieses Signal ermehaltnismaliig grol3e Intensitat
besitzt, da in typischen RTEM-Proben die mittlewae Weglange so gewahlt ist, dass ein
grof3er Teil des Elektronenstrahls die Probe ungeaistvieder verlassen kann. Nutzt man
fur die Bildentstehung den Amplitudenkontrast aumfert die Hellfeldmethode
Auflosungen im Bereich von ca. 0.5 nm. Exemplarigehgt Abb. 2.7 ein typisches
Hellfeldbild von finf InAs-QD-Lagen. Der Ort der @utenpunkte ist in der
Hellfeldaufnahme anhand der dunklen Doppelstredanerkennen (z.B. innerhalb der
blauen Ellipse in Abb. 2.7; Die Ursache der Entstehdieses ,Dunkel-hell-dunkel”-
Effekts bei der Hellfeld-Abbildung der QDs wird Abschnitt 6.2 naher diskutiert). Des
Weiteren sind in der Hellfeldaufnahme in Abb. 2.@bigte mit Versetzungen deutlich zu
erkennen (siehe rote Pfeile).

Abb. 2.7 Hellfeldaufnahme von InAs-QDs (Markierung eines QDs durch eine blaue
Ellipse) und von Versetzungen (markiert durch rote Pfeile)
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Weiterhin besteht die Moglichkeit, dereldtonenstrahl ein wenig aufzuweiten, so
dass sich verschiedene Beugungsscheibchen demittigrsen Strahls tberlappen. Durch
koharente Uberlagerung der Bragg-Reflexe kann Haséhanderung der Elektronenwelle
an den Netzebenen abgebildet werden. Die Ausnutdigsgs Phasenkontrasts ermdglicht
subatomare Hochaufldsungs-Hellfeldabbildungen [Re97

In Beugungsbildern findet man die ungagen Elektronen des Hellfelds im [000]-
Beugungsreflex wieder. Betrachtet man andere Beygyaflexe als den [000]-Reflex, so
werden die sich ergebenden Abbildungen als Dunkialdildung bezeichnet. Durch die
unterschiedliche Position der Bragg-Reflexe bidbemkelfeldaufnahmen prinzipiell das

000 002 004

[001]-Wachs- . ° .
tumsrichtung: 111
([ J [ ] ([ [ J
000 002 004
° . ° . °
111
([ [ ] ([ J [ J
° ( } °

Abb. 2.8 Ausgewéhlte Hellfeld- und Dunkelfeldaufnahmen von QDs mit
Wachstumsrichtung [001]. Inset rechts unten: Simulation der méglichen teuoffien
Bragg-Reflexe fir ein |nyGaAs-Zinkblende-Gitter. Die Dicke der Punkte deutet die
Starke des Bragg-Reflexes an
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Potenzial weitere Informationen Uber die Probe ewignen. Beispielsweise ermdglicht
der [002]-Reflex (siehe auch Abb. 2.8, Inset) eiRgitkschluss Uber die Anwesenheit von
In in GaAs, da dieser Reflex unterschiedlich staik den jeweiligen
Verbindungshalbleitern InAs und GaAs auftritt [ChO3Typische Hellfeld- und
Dunkelfeldaufnahmen eines Probenbereichs zeigt Ab8®. Zu erkennen ist, dass in
diesem Fall die Dunkelfeldaufnahmen der Bragg-Refl¢002] und [004] ein quasi
inverses Abbild der Hellfeldaufnahme sind. Die iar dHellfeldaufnahme ,fehlenden*
ungestreuten Elektronen werden offensichtlich bawgr in diese Richtungen abgelenkt
und Uberlagern das chemisch sensitive Verhalten [@82]-Beugungsreflexes. Die
Dunkelfeldaufnanmen der1[11]- und [111]-Reflexe zeigen hingegen vergleichseeis
keinen so starken Bildkontrast. Eine bessere Mbgéit im RTEM chemisch qualitative
Abbildungen einer Probe zu detektieren, bietetimiidolgenden Abschnitt vorgestellte Z-
Kontrastmethode.

2.2.2Die ordnungszahlsensitive Z-Kontrast-Abbildung

Von herausragender Bedeutung fir die Raster-Trassomselektronenmikroskopie ist die
Moglichkeit ordnungszahlsensitv abzubilden, was Altlgemeinen im TEM so nicht
madglich ist. Basierend auf der Detektion elastigeBtreuter Elektronen im Rasterbetrieb
lassen sich Mikroskopbilder aufnehmen, deren Bildkast in erster N&herung
ausschlief3lich durch den Ordnungszahlunterschisdudeersuchten Gebiets entsteht. Bei
entsprechender Detektion der elastisch gestreutemarelektronen mit einem
ringformigen Detektor (siehe Abb. 2.9), kdnnen gBmiapitel 2.1.1.2 somit die
Elektronen zur qualitativen ordnungszahl-sensitidbildung der Probe genutzt werden.
Man spricht auch vom chemischen Mapping der Prahe. Detektion der elastisch

Z-Kontrastdetektor

A

konvergenter
Elektronenstrahl

1100 kev

Abb. 2.9 Prinzipbild zur Z-Kontrastabbildung



2 Grundlagen der Raster-Transmissionsmikroskopie 23

gestreuten Elektronen (u.a. Rutherford-StreuunghesiGl. (2.1)) wird ein ringférmiger
Detektor in einem bestimmten Winkelbereich hinter Frobe angebracht. Im verwendeten
RTEM werden Elektronen im Winkelbereich zwischenn@@d und 180 mrad mittels
eines HAADF (High Angle Annular Dark Field) eingafgen und durch einen Everhart-
Thornley-Detektor erfasst. Diese Ausnutzung demongiszahlabh&ngigen Intensitat in
bestimmten Streuwinkeln wird Ublicherweise als ZaKast-Abbildung bezeichnet, wobei
Z symbolisch fur die Ordnungs- bzw. Kernladungszsihkes Elements steht. Wie in der
Rutherforschen Streuformel zu erkennen ist, bests#it festen Streuwinkeln eine
Abhangigkeit, die in erster Naherung quadratisch der Ordnungszahl abhangt. Die
etwas genauere Betrachtung nach [Mo33] ergibt ginezipielle Abhangigkeit der
Intensitat am Detektor vohp Z*>. Werden beispielsweise Halbleiterlegierungen (z.B.
[1I-V oder 1I-VI) untersucht, so ergibt sich einaldhelligkeit abh&ngig von der mittleren
OrdnungszahlZ der Legierung. Vorausgesetzt, die entsprechendemischen Elemente
stammen aus zwei unterschiedlichen Hauptgruppen REsodensystems, kanrZ
rechnerisch z.B. fur Ill-V (oder analog fir Il-VNerbindungshalbleiter geman Gl.(2.8)

-1
Z=§ Xin X2 (2.8)

bestimmt werden. In GI.(2.8) bezeichnet hierkgj, den atomaren Anteil des Elementes
mit der OrdnungszahlZ_ . Zur Veranschaulichung zeigt Abb. 2.10 eine Z-Kasi:

Wachstumsrichtung

Abb. 2.10 Z-Kontrastaufnahme zweier InAs-QDs (markiert durch blaue Hlipse

Ing.15Gap gsAs-QWells (durch rot gestrichelte Linien angedeutet) getrennt dGaAs-
Barrieren
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aufnahme von zwei InAs-QDs, die jeweils in einep1¥Ba ssAs-QWell eingewachsen
sind. Die In15Ga ssAs-QWell-Strukturen sind wiederum in GaAs eingedtetNach Gl.
(2.8) ergeben sich theoretisch mittlere Ordnundsmah von Z =41(InAs),

Z =334(Ing15GagAs) und Z =32 (GaAs). Entsprechend der Abhangigkeit der
Intensitat bzw. der Bildhelligkeit von der mittler®©rdnungszahll(u Z*>?) missten die
QDs die hellsten Objekte im Bild sein, die QWs néissdunkler als die QDs aber heller
als das einbettende GaAs sein und das GaAs wiederiigste relativ dunkel erscheinen.
Ein Vergleich mit Abb. 2.10 zeigt, dass dieses Véign in der Z-Kontrastaufnahme
wiederzufinden ist. Wahrend also Hellfeld- und Delfdddaufnahmen stark sensitiv bzgl.
Verspannungen und Versetzungen sind (siehe vodrerigbschnitt), sind Z-
Kontrastaufnahmen vornehmlich ordnungszahlsensitnd erlauben ein chemisches
Mapping. Nutzt man Channeling-Effekte, also richtetan die Zonenachse des
Kristallgitters der Probe in Elektronenstrahlrianguaus, so kénnen prinzipiell mit der Z-
Kontrastmethode atomare Auflosungen (~0.2 nm) awbéir mit Dicken von einigen
Atomlagen erreicht werden [Wi96, Ca05].

2.2.3Chemische Analyse mittels Elektronenenergieverlust-
Spektroskopie

Neben dem (qualitativen) chemischen Mapping mit défontrast-Methode gibt es im
(R)TEM die Moglichkeit, eine quantitative chemischénalyse mittels der
Elektronenenergieverlust-Spektroskopie (engl. abgegkEELS) durchzufthren.

2.2.3.1 Funktionsprinzip EELS

EELS  basiert auf der energetischen Dispersion desonoenergetischen

Primarelektronenstrahls bei Transmission der Prdhe.in Abschnitt 2.1.1.3 beschrieben,
erfahren die Priméarelektronen durch den Energigidgerauf ein urspriinglich atomar
gebundenes Elektron in der Probe einen inelastisclignergieverlust. Dieser

Energieverlust des Primarelektrons ist charakiscist fir die energetische Lage einer
bestimmten lonisationskante eines bestimmten Ele&snender Probe. Die Intensitat der
lonisationskante ermdglicht die Berechnung der @té#ndes Elements. Fokussiert man
die Elektronensonde nun wahrend einer Messungsétatauf eine Stelle (siehe Abb. 2.11)
der Probe, so erhalt man lokal ortsaufgeloste EEp8ktren der zu analysierenden

Probenstelle. Die Ortsauflosung ist im Allgemeinaaterialspezifisch und betragt ca.
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1-2 nm. Die Kombination mehrerer EELS-Einzelmessmgrmdglicht die Erstellung von
Line- oder Areascans grof3erer Probengebiete.

Spektrometer / EELS Detektor

-

| L_ Inelastisch gestreute

"J\" Elekironen

konvergenter
Elektronenstrahl

1100 kev

Abb. 2.11 Prinzipbild zur EELS Analysetechnik

Zur Durchfihrung einer EELS-Analyse minsdee transmittierten Primarelektronen
energetisch separiert werden (eine schematischstdllang des verwendeten Aufbaus
zeigt Abb. 2.20). Das in dieser Arbeit eingeseéztergiedispersive Filter beruht auf einem
magnetischen Sektorfeld, in dem die Elektronen Hhy#fiund raumlich nach
unterschiedlichen Energien getrennt werden. Prieltigibt es die Moglichkeit, die
Spektren seriell (jeden Energiewert einzeln) odmralel (Elektronen unterschiedlicher
Energien synchron) zu detektieren. In dem in diesdreit verwendeten System wird
aufgrund der hoheren Effizienz die parallele Detektder EEL-Spektren angewandt
[BrO1]. Zur parallelen Detektion muss der Elektnosteahl nach dem energiedispersiven
magnetischen Sektorfeld durch Ablenk- und Quadsmdéen aufgefachert und umgeformt
werden, so dass alle Elektronen eines Energiefsnsegistriert werden konnen. Zur
besseren Detektion werden anschliel3end die Elektranf einen YAG-Kristall fokussiert,
der entsprechend Photonen emittiert, die abschige@en einer CCD-Kamera detektiert
werden konnen. Verschiedene EnergieverlustberdiGmaen untersucht werden, indem
das Energiefenster des energiedispersiven Filtétslsneiner Vorspannung zwischen 0 eV
und 2000 eV (in der sog. Drifttube) verschoben widmit kbnnen prinzipiell samtliche
elementspezifischen lonisationskanten in diesenrdig@ereich zur chemischen Analytik
herangezogen werden.
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2.2.3.2 Das Elektronenenergieverlust-Spektrum und dessen Bedeutung

Das EEL Spektrum (siehe Abb. 2.12) wird Ublichesgeabhangig von der Grol3e des
Energieverlusts E in folgende drei Bereiche unterteilt:

1. Der zero-loss Bereich
2. Der low-loss Bereich

3. Der core-loss Bereich

Der erste Bereich wird hauptsachlich durch den ségro-loss-Peak gepréagt, der
gleichzeitig das intensitatsreichste Signal im gasa Spektrum darstellt. Der Zero-loss-
Peak entsteht vor allem durch die Elektronen, digestreut und ohne Energieverlust
( E 0eV) zum Detektor gelangen konnten. Einen waitdeitrag zum Zero-loss-Peak
bilden elastisch gestreute Elektronen, die nur iohitungs- aber keine Energiednderung
erfahren haben und Elektronen, die eine Phononangeg E 0.1 eV) erzeugt haben
[Eg96]. Die Form und die Breite des Zero-loss-Peaksden quasi ausschlief3lich durch
die Elektronenquelle, die Elektronenoptik und d&d £Spektrometer selbst bestimmt. Die
Elektronen des zero-loss Bereichs haben somiti@icliemische Analytik praktisch keine

Bedeutung.
W
o low-loss Bereich core-loss Bereich
Q0
%’ (1000-fach tiberhoht)
G [l«— Zero-loss-Peak
g
c . .
= lonisationskant
Intra- und Interband /
Ubergange
Plasmon-Peak 4 T
_J l Abklingender Untergruna """""
T /a | >
Oev 50 eV 2000 eV

Energieverlust E (eV)

Abb. 2.12 Schematische Darstellung eines Elektronenenergieverlust-Spektrums
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Der zweite Bereich der Elektronenenergilaste bis 50 eV wird low-loss Bereich
genannt (je nach Definition wird der zero-loss Bereauch haufig zum low-loss Bereich
gezahlt). Die Energieverluste im low-loss Bereicketzen sich aus Intra- und
Interbandiibergangen  und dem Plasmon-Peak zusamiieergiange, die einen
Energieverlust bis 10 eV verursachen, werden durch aul3ere SchalerSweuatome
verursacht. Die Analyse dieser Elektronenenergieser bietet die Mdglichkeit, wichtige
KenngroRen (wie beispielsweise die Bandlickg &ihes Halbleiters) zu bestimmen.
Prinzipiell findet sich die gesamte elektronischan@&struktur der Probe im low-loss
Bereich wieder. Somit gibt der low-loss Bereich Kiaghluss Uber die optischen
Eigenschaften (Dielektrizitatskonstante, Brechumggsx, ...) [D098]. Plasmon-Peak wird
die kollektive Anregung schwach gebundener Eleldromenannt, die im Festkorper
immer auftritt und die sich als relativ breiter Rean EEL-Spektrum zeigt. Der
Energieverlust des Plasmon-Peaks variiert fur véesene Elemente zwischen 4 eV und
40 eV, wobei die Lage des Peaks fur chemisch dmnliElemente allerdings oft fast
identisch ist [Ho04]. Damit kommt dem Plasmon-Pehkr eine untergeordnete Rolle in
der chemischen Analytik zu. Des Weiteren bestehtager Zusammenhang zwischen der
Lage des Plasmon-Peaks und dem mechanischen Kaigm&sodul. Somit kdnnen
mittels EELS beispielsweise auch mechanische Edperfiten von Nanopartikeln bestimmt
werden [Ol07]. Zusatzlich zu diesen materialspseifen Analysemdglichkeiten bietet
EELS im low-loss Bereich die Moglichkeit, die abgel Dicke der durchstrahlten Probe zu
ermitteln:  Mit zunehmender Dicke der Probe treterermehrt inelastische
Wechselwirkungen zwischen Elektronenstrahl und @rabf, die (im Gegensatz zum
Kompressionsmodul) nicht die Lage, sondern die nitat des Plasmon-Peaks
modulieren. Nach Malis et al. kann Gl. (2.9)

t=1_,%n L (2.9)

zur Berechnung der quantitativen Probendicke trggaogen werden [Ma88]y kteht
hierbei fur die integrierte Intensitat des Zerosld®eaks und_Ifir die integrierte Intensitat
des Spektrums bis ca. 50 eV, was hinreichend géigaintegrierte Intensitat des gesamten
Spektrums+ (aufgrund des starken Intensitatsabfalls) angilehg Abb. 2.13).
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Abb. 2.13 Integrationsbereiche zur Bestimmung der Probendicke im low-loss Spektrum

m Steht in Gl. (2.9) fur die mittlere freie Weglander Elektronen in der Probe und
kann abhéangig von der Primarenergie des Elektraradns (in keV) und dem
Kollektoroffnungswinkelb (in mrad) gemafd folgender zugeschnittener Groléesiging
berechnet werden (nach [Ma88]):

1065F>E,

| ,,/nm=
E sn 2 7PE (2.10)

Em (in eV) steht hierbei flur den ordnungszahlabhaagigittieren Energieverlust:

E, =76eVvxz®® (2.11)

Abhangig von der Primarenergie, Enuss zudem der relativistische Korrekturfaktor F
berechnet werden:

+ B
c__ 1022keV
= 2 (2.12)
EO

+ -
511keV
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Es ergebenen sich hiermit typische mittlere freiegiéingen der Elektronen von 98 nm in
GaAs (Z =32) und von 91 nm in InAsZ = 41).

Der core-loss Bereich bildet den dritterd grol3ten Bereich der Elektronenenergie-
verluste ab ca. 50eV. Fur die quantitative cheh@sdNano-Analyse wird fast
ausschlief3lich dieser Bereich betrachtet. Die Haeegluste in diesem Bereich werden
hauptséachlich durch innere kernnahe Elektronenangerufen, die auf die nachst hoheren
freien Energieniveaus der Atome (bzw. auch auf Viakoiveau) angehoben werden. Nach
Ahn et al. sollten, abh&angig von der Ordnungszalitizdie quantitative Bestimmung von
Elementkonzentrationen mittels EELS die folgendenidationskanten genutzt werden
[Ah83]:

- Z=1 bis Z=14: K-Kante (Anheben von 1s-Elektronen)

- Z=13 bis Z=36: L zKante (Anheben von 2p-Elektronen)

- Z=37 bis Z=83: M sKante (Anheben von 3d-Elektronen)

- 72384 Es kommen vor allem diegldKanten (Anheben von 4f-Elektronen)
und die QsKanten (Anheben von 5d-Elektronen) in Frage. Eine

eindeutige systematische Aussage ist hier allesdmcht moglich

Diese Kanten befinden sich einerseits in einem teelssisch relativ gut zugénglichen
Energiebereich und besitzen andererseits jewaitsrelative gro3e Signalintensitat.

Exemplarisch sind in Abb. 2.14 EEL&s;Kanten der Verbindungshalbleiter
Gallium (Z=31; Einsatz derjds-Kante bei 1115 eV) und Arsen (Z=33; Einsatz dggL
Kante bei 1323 eV) dargestellt. Die Lage der hierbetstehenden charakteristischen
lonisationskanten im Energieverlustspektrum kammd@schiedenen Elementen eindeutig
zugeordnet werden, wodurch ein Elementnachweisemir Ortsauflésung von 1-2 nm
maoglich ist [BrO1l]. Weiterhin ist eine genaue quiative Bestimmung des absoluten
Elementanteils in der Probenstelle durch die Meggsier Intensitat der charakteristischen
Kanten maoglich, was im Folgenden erlautert wird.
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Abb. 2.14 EELS-gKanten von Gallium und Arsen

2.2.3.3 Quantitative chemische Analyse mit EELS

Zur quantitativen Messung der chemischen Kompaostiotzt man aus, dass die Intensitat
der jeweiligen charakteristischen Kante einer doss-EELS-Messung direkt vom

atomaren Anteil des entsprechenden chemischen Btenabhéngt. Zur analytischen

Auswertung muss der stets vorhandene abklingendergfund des Spektrums (siehe
Abb. 2.15) von der charakteristischen Kante abgezogverden. Hierzu wird der

abklingende Untergrund durch eine Fitfunktion aridet und bis in den Bereich der
lonisationskante extrapoliert. Ublicherweise witdl €ie energieabhéngige Intensitat | des
Untergrunds die Fitfunktion (Gl. (2.13))

| =A>DE (2.13)

verwendet, die einem inversen Energiengesetz ech$pEg96]. Die Fitparameter A und r
werden nach bestmdglicher Ubereinstimmung zwisdFigianktion und Untergrund im
Anpassbereich optimiert und festgelegt. Prinzigkglhn aber auch jede andere Funktion
(z.B. auch eine Gerade oder eine Gaul¥funktion) gitwéerden, die den abklingenden
Verlauf des Untergrunds im Anpassungsbereich besuthWio6].

Wie in Abb. 2.15 schematisch dargestelitd die integrierte Intensitaikd..e der
(vom Untergrund befreiten) lonisationskante im ¢mégionsbereich bestimmt, der an
den Anpassungsbereich angrenzt. In diesem Bereich ist der Fehler durdgliche
Abweichungen der Fitfunktionen vom realen Untergram geringsten und das Signal der
lonisationskante am starksten.
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Abb. 2.15 Anpassungs- und Integrationsbereich zur Bestimmung des chemischen Gehalts

Der gesuchte Zusammenhang zwischen der Anzahl wené¥cni Na und der integrierten
Intensitat kante aWird in erster Naherung durch Gl. (2.14) besclereb

IKanteA = NA S Kante, A ><IT (214)

Hier ist kantea der Wirkungsquerschnitt der zur jeweiligen Kangh@enden Schale
(K, L, M, ...) und k ist, wie bereits in Abb. 2.13 skizziert, die gesanntegrierte
Intensitat des durch die Probe transmittierten tEbelenstrahls. Fur die moglichst prazise
Auswertung der chemischen Komposition an der MeHssist zu beachten, dass |
exponentiell probendickenabhéngig ist. Fir eine lroigt exakte Bestimmung des
chemischen Gehalts ist es daher zweckmafig, deflugSndieses Parameters zu
eliminieren, was durch die Messungen einer Refdwamne unter identischen
Messbedingungen mdoglich ist. Beispielsweise karnindbe Bestimmung des chemischen
Gehalts epitaktisch gewachsener Schichten in Hedbleleterostrukturen oft sehr einfach
das Substrat oder die darauf aufgewachsene Bufierdc als geeignete Referenz
ausgenutzt werden. Ist die chemische KompositiorRederenz Nes bekannt, so kann AN
prazise nach Gl.(2.15) errechnet werden:

I Kante, A

Na = Nger X—— (2.15)

I Kante Ref



2 Grundlagen der Raster-Transmissionsmikroskopie 32

Ist keine Referenz vorhanden, kann adtievyndie relative Elementkonzentration
zweier Elemente A und B ebenfalls unabhangig yarmath Gl. (2.16) ermittelt werden:

NA = IKante,A ’S Kante,B (2 16)

N B I Kante,B ) Kante A

Die unbekannten Wirkungsquerschnitte kénnen dazspieésweise aus Hartree-Slater-
Modellen [Re89] je nach Element und Kantentyp (KM, ...) simuliert werden.

2.2.3.4 Feinstruktur der lonisationskanten im Elektronenenergieverlugspektrum

Betrachtet man die core-loss lonisationskanten eimem energetisch hochauflésenden
(Energieauflésung 0.05 eV) EELS-System, kdnnen weitere chemischerimdtionen

bzgl. des analysierten Probengebiets gewonnen wetdgbesondere die Oxidationszahl
des ionisierten Atoms und damit auch die chemidginelung selbst verursachen in der
kantennahen  Feinstruktur  einer core-loss-lonisakante im  EEL-Spektrum

charakteristische Variationen. Charakteristika, wiae energetische Verschiebung der
lonisationskante (auch als ,chemical shift* bezaet), oder z.B. eine Intensitadtsanderung
einzelner kantennaher Peaks (,white-lines) sindg&stand sogenannter ELNES-
(energy-loss near-edge structure) UntersuchungenV&ranschaulichung zeigt Abb. 2.16
schematisch den Verlauf zweier lonisationskantee<sfiktiven Elements X, das einmal

~ A

L —
. X*" lonisationskani
[}

o]

N—r

_c"-u‘ Y U

= Anderung der F

(%2} . H *

c Peal-Intensita P

8 - ___ -

£

‘e
g
.
‘e
‘e
.
D
o

-
0
"‘
.
T

T
Verschiebung Abklingender
der Kant Untergrunt

>
Energieverlust E (eV)

Abb. 2.16 Schematische Darstellung typischer ELNES-Charakteristika
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mit der Ordnungszahl 3+ und einmal mit der Ordnaabk 4+ in eine Kristallmatrix
eingebaut wurde. Zu erkennen ist in diesem Beispigelss sich der Beginn der
lonisationskante verschoben und dass sich dieditégrder beiden Peaks charakteristisch
verandert hat. Durch den Vergleich realer MessumggrStandard ELNES-Spektren (die
fur die meisten Elemente in verschiedenen chemisdherbindungen vorliegen) kann
somit auf die aktuell vorliegende Oxidationszaldd®@ossen werden. Beispielsweise stellt
sich bei der Herstellung von metallisch dotierteanbpartikeln die Frage nach dem
chemischen Einbau der jeweiligen Elemente. In ABW7 ist hierzu exemplarisch die
ELNES-Messung eines Cr-dotierten ZnO-Nanopartikgdgeigt. Das ZnO-Nanopartikel

w
ol

O_K /CI’-L3
~ Cr-lo Cr-dotierter
ZnO-Nanopartike

/

Hellfeld Z-Kontrast

Intensitat (bel. E.)
S & 8

[N
(]
T

10
470 520 570 620 670 720 770

Energieverlust (eV)

Abb. 2.17 ELNES-Messung (links) eines ZnO-Nanopartikels. Rechts: dHelifed Z-
Kontrastaufnahme des ZnO-Nanopartikels mit angedeutetem Ort der Messung

ist mittels Hellfeld- und Z-Kontrastaufnahme neliehend abgebildet. Die Untersuchung
der Feinstruktur der Crolg-Kante (siehe Abb. 2.17) zeigt in diesem Fall apségte lo-
und Ls-Peaks. Vergleicht man die gemessene ELNES-Fektstrunit entsprechenden
Referenzspektren (siehe Abb. 2.18), so ist zu edendass die gemessene Kurve (Abb.
2.17) dem ELNES-Signal einer reinen Cr-Dunnfilmsbhi (Abb. 2.18, links) am
ahnlichsten ist. Cr-Spektren typischer Cr-Oxidagimahlen (C¥', Cr** und CP*) zeigen
hingegen im Vergleich einen deutlich schwéacher apsigten k-Peak (Abb. 2.18, rechts).
Die Ahnlichkeit des gemessenen Spektrums mit des@i@mfilm-Spektrum deutet somit
darauf hin, dass das gemessene Cr in diesem Fatlisbh nicht in die ZnO-Matrix des
Nanopartikels eingebaut ist.
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Abb. 2.18 ELNES-Referenzspektren einer Cr-Dunnfilmschicht (links abeh;[Ah83]),
von in CrSiQ chemisch eingebauten C+lonen (links unten; nach [St07]) und von in
Mineralen eingebauten &t und Cf*-lonen (rechts; nach [Ga94])

2.2.4Elektronenbeugungsverfahren

Beugungseffekte der Elektronen werden im RTEM igieveise in zwei verschiedenen
Messmethoden ausgenutzt: Zum einen gibt es die ibhi@lit, Beugungsbilder aus der
Feinbereichsbeugung (auch selected area diffrgct8&D) zu erhalten. Hierzu wird
mittels eines maglichst parallelen Elektronenssakin ausgewahlter Probenbereich
bestrahlt, dessen Durchmesser durch die GroReARBlende bestimmt wird. Nachteil
dieser Methode ist, dass durch die parallele Belstng die Ortsauflosung lediglich etwa
100 nm [Wi96] betragt. Zudem wirken sich kleinstenhdmogenitaten der
Probenoberflache (z.B. Welligkeiten) aus und béessen die Beugungsbilder stark.

Eine andere Madglichkeit, Beugung im RTEMuszunutzen, bietet die
Elektronenbeugung im konvergenten Strahl (convergeam electron diffraction, CBED),
bei der die Elektronensonde, wie z.B. auch beiHgifeldabbildung, fokussiert auf die
Probe gerichtet bleibt (siehe auch [Wi96]). Durah Bokussierung erreicht diese Methode
prinzipiell eine deutlich bessere Ortsauflosunghfi, [La93]) im Vergleich zur SAD-
Methode, zudem wirken sich Probeninhomogenitaterchdulie bessere Ortsauflésung
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deutlich weniger auf die Beugungsbilder aus. DaxiWCBED erzeugte Beugungsbild
(siehe Abb. 2.19, links) besteht aus den sogenariBtagg-Scheiben, die aquivalent zu
den Bragg-Reflexen sind, die bei der parallelene§ong mittels SAD entstehen. In der
Mitte des CBED-Beugungsmusters bilden sich Braggethen aus, die zur Laue-Zone
nullter Ordnung (auch ZOLZ, zero-order Laue zon&hdgen. Weiter aufl’en im
Beugungsbild entstehen Beugungserscheinungen, wieame-Zonen héherer Ordnung
(HOLZ, high-order Laue zone) gehoren (in Abb. 2riéht dargestellt). Diese HOLZ
Bragg-Scheiben entarten ringférmig rund um die k&are nullter Ordnung. Innerhalb
der Laue-Zone nullter Ordnung entstehen zudem dulieh streifenformigen HOLZ-
Intensitatsmaxima die sogenannten HOLZ-Linien. Metten HOLZ-Linien kann man im
CBED-Beugungsbild die nach ihrem Entdecker benanKtkuchi-Linien beobachten, die
durch die Beugung von zuvor diffus gestreuten Etele¢n entstehen.

ZOLZ Bragg- :
/ Scheibe Symmetrie-
- zentrum

— Kikuchi-

Linie

HOLZ-/ bzw.
Kikuchi-Linie

konvergenter
Elektronenstrahl

1100 kev

Abb. 2.19 Prinzipbild zur CBED-Methode (links) und Ausschnitt eines gameasS8ED-
Beugungsbildes an [001]-orientiertem InP mit eingezeichnetem Symmetriez@eichia)

Sowohl HOLZ- als auch Kikuchi-Linien siddekt an die Ausrichtung des Kristalls
gebunden und geben verschiedene kristallographisdméormationen (z.B.:
Gitterverspannung oder Kristalltyp) wider. Wird did°robe gegeniber dem
Elektronenstrahl verkippt, so verschiebt man digeLder Linien im Beugungsbild. Diese
Abhangigkeit wird ausgenutzt, um eine Probe exaktlang einer bestimmten
Kristallrichtung auszurichten. Hierdurch kann betgweise bei exakt paralleler
Ausrichtung von Kiristallachse und Elektronenstrdid Verbreiterung des Elektronen-
strahls wahrend der Transmission durch die Probainmert werden. Sogenannte
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Channeling-Effekte sorgen bei dieser Paralleli@fiid dass die Elektronen wahrend der
Transmission nur minimal im Kristallgitter gestrewerden, da sie im Kristall entlang
einer Achse nun wie in einem Kanal gefuihrt werdéremplarisch wird in Abb. 2.19
(rechts) ein CBED-Beugungsbild einer in [001]-Righg orientierten InP-Probe gezeigt.
Das Symmetriezentrum der gebeugten Elektronendigexakte [001]-Richtung an und
wird paarweise durch Kikuchi-Linien eingegrenzt. sk@end auf der Lage der
verschiedenen Linien im CBED-Beugungsbild kdnnen inzppiell weitere
kristallographische Informationen, wie z.B. die dtk Gitterkonstante a, mit sehr hoher
Genauigkeit (a/a 10° [Tw88]) bestimmt werden. Hierzu werden Beugunigtsi

aufgenommen und mit Beugungssimulationen des etispnden Kristalls verglichen.

2.3Aufbau und Funktionsprinzip des RTEM

Bei dem fir die Analytik der Quantenstrukturen iasgr Arbeit genutzten RTEM handelt
es sich um ein ehemals kommerziell erhaltlichesrdikop des Typs HB 501 der Firma
,vacuum Generators Scientific”. In den relevantearédchen im Mikroskop herrschen
Ultra-Hoch-Vakuum (UHV) Bedingungen, wobei der Hehe der Elektronenquelle
wesentlich héhere Anforderungen an das Vakuumt stlslder Rest des Mikroskops, da
zur Elektronengeneration eine kalte Feldemissiogidej{einkristalline Wolframkathode)
verwendet wird. Bei dieser Kathodenart wird zwisth&missionsanode und der
eigentlichen Spitze eine Extraktionsspannung imeBérvon 3-4 kV angelegt. Hierdurch
werden an der Spitze der Wolframkathode Feldstarkerder GrofRenordnung von
10°V/merzeugt, die bei den vorhandenen Geometrien absrgiam einen Tunnelstrom
zwischen Spitze und Anode im pA-Bereich zu erzeu§én den dauerhaften Betrieb einer
kalten Feldemissionskathode ist es notwendig, &kudm von weniger al§>.0 "mbar

zu gewahrleisten, damit es lediglich zu Ausbilduthgs Tunnelstroms und nicht zu
Uberschlagen kommt, die die Elektronenqguelle begigea wirden. Diesen sehr geringen
Druck im Bereich der Elektronenquelle erreicht eimeen-Getter-Pumpe in Kombination
mit einer Titan-Sublimationspumpe. Diese vakuumbésth aufwandige Art der
Elektronenerzeugung bietet zwei wesentliche Vatedegenuber herkdmmlichen
thermischen  Elektronenquellen: Zum einen ist der chRirahlwert einer
Feldemissionsquelle um etwa einen Faktor 1000 beake bei einer thermischen
Emissionsquelle. Dies fuhrt zu hoheren Strahlstroroad somit zu einem wesentlich

besseren Signal-Rausch-Verhaltnis. Zum anderert dieikalte Feldemissionsquelle eine
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sehr schmale Energieverteilung voi 0.3 eV [Re97] der generierten Elektronen auf.
Sowohl die schmale Energieverteilung als auch das &ignal-Rausch-Verhaltnis sind
u.a. im Hinblick auf EELS-Messungen im RTEM von [@eon Vorteil. Eine schmale

Energieverteilung der generierten Elektronen lassizipiell bessere Energieauflésungen
zu, und ein gutes Signal-Rausch-Verhaltnis ermbglEine exaktere Auswertung der
guantitativen Elementkonzentration.

Im Ubrigen Bereich des Mikroskops wirdttels einer Ol-Diffussionspumpe und
einer Titan-Sublimationspumpe ein Druck im Bereicm 10 °mbar aufrechterhalten, um
eine Streuung und damit eine Aufweitung des Eleldnstrahls zu verhindern. Der
Bereich der Feldemissionsquelle ist mit dem restiicBereich des Mikroskops durch eine
differentielle Druckstufe verbunden, so dass dig ins zu 100kV beschleunigten
Elektronen den Bereich der Elektronenquelle vediaskonnen (siehe Abb. 2.20). Zur
Durchfihrung der Elektronen durch die Druckstufedvder Elektronenstrahl mittels einer
Hilfslinse (der sogenannten gun lens) fokussientwleiteren Verlauf des RTEMs wird der
kleinste Querschnitt des Elektronenstrahls (deesagnte cross over) durch zwei weitere
Linsensysteme (Kondensor und Objektiv) weiter \ardrt. Die spharische
Aberrationskonstante des verwendeten Polschuh©Obgktivliinse betragt €= 1.3 mm
[B0o95]. Der kleinste erreichbare Sondendurchmeasérder Probe betragt etwa 0.2 nm
[La93] und bestimmt somit die Ortsauflésung desglskops. Der Konvergenzwinkel des
Elektronenstrahls wird letztendlich durch den Dunelsser der Objektivblende (50 pum)
definiert. Zwischen Kondensor- und Objektivlinsdihéen sich zwei senkrecht zueinander
angebrachte Rasterspulen, die den Elektronenstnahl Rasterbetrieb zeilenweise
positionieren. Fiur die Erstellung der zweidimenalen Mikroskopbilder (Hellfeld, Z-
Kontrast) werden dazu synchron die intensitatsmedah Signale der entsprechenden
Detektoren auf TV-Schirmen abgebildet (oder bei @ehnergestiitzten Ansteuerung als
tif-Grafikdatei gespeichert). Im VG HB 501 befind#th zur Aufnahme von Z-Kontrast-
Mikroskopbildern ein HAADF Everhart-Thornley-Detekt der ringformig um die
elektronenoptische Achse angebracht ist. Der zufna@ume der Hellfeld- (bzw.
Dunkelfeld-)Aufnahmen notwendige Everhart-Thorn2gtektor ist nicht direkt Gber der
Probe angebracht, sondern befindet sich hinter tlendas EELS-System bendtigten
magnetischen Sektorfeld und einer nachtraglich di@ gleichzeitige Benutzung von
Hellfeld und EELS konstruierten elektrooptischenitéle ( -Tube genannt). In der-
Tube sind zusatzlich zu den notwendigen Ablenkspulgir die Weichenfunktion)
Quadrupollinsen vorhanden, die eine Manipulatios &#ektronenstrahls erlauben: Die
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Abb. 2.20 Aufbau des Raster-Transmissionselektronenmikroskops

Quadrupollinsen ermdoglichen die geeignete Abbilduhes gewiinschten Teils des
Energieverlustspektrums durch die Optik auf die GCinera. Das verwendete EELS-
System leistet, basierend auf dem kalten FeldeamsdRTEM und mit einem EELS-
Zusatz der Firma Cambrigde Fine Instruments, emerdgieauflosung von 0.35 eV [BrO1].
Dieser sehr geringe Wert ermdglicht eine sehr f&nergieauflosung [Wi96], verglichen
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mit Ublichen Raster-Transmissionselektronenmikrpsko die meist auf thermisch
unterstitzten Feldemissionskathoden basieren. @pési der Aufnahme von ELNES-
Spektren (bzw. allgemein bei der Aufnahme energetimchaufgeloster EELS-Spektren)
ist zu beachten, dass die Energieauflosung derodathund die verwendete EELS-
Apparatur prinzipiell das Messergebnis beeinflus§die gemessenen Spektren entstehen
durch die Faltung der tatsachlichen Spektren mit deergetischen Eigenschaften des
verwendeten Messsystems. Um diese Effekte zu b&dtlgen, wird das tatsachliche
ELNES-Spektrum errechnet durch Ruckfaltung des gssreen ELNES-Spektrums mit
der Impulsantwort des EELS-Systems (Zero-loss-Peak)

Zur Erzeugung von CBED-Beugungsbildernrk&in Beugungsschirm, bestehend
aus einer Phosphor-Schicht (zur Photonen-Erzeugund) einem Spiegel, eingefahren
werden. Die in ein optisches Signal umgewandeltengBngsbilder werden anschliel3end
durch eine Optik auf eine CCD-Kamera abgebildee 2i untersuchende Probe kann im
verwendeten Mikroskop lateral in beide Richtungattats Schrittmotoren verfahren und
verkippt werden, wodurch eine prazise Ausrichtumgl @Wrientierung der gewlnschten
Messstelle mdglich ist. Fur den Fall, dass einz&8aegungsreflexe (beispielsweise in der
Dunkelfeldabbildung) analysiert werden sollen, setehsog. Grigson-Spulen zur
Verfigung, die den jeweiligen Beugungsreflex desmdmittierten Elektronenstrahls so
ablenken konnen, dass zur Detektion wiederum déifettieletektor verwendet werden
kann [Wi96]. Die wesentlichen Kenndaten der vemsdbnen Messmethoden sind
abschlieRend in folgender Ubersicht zusammengefasst

RTEM-Messmethode Analysemaoglichkeiten Auflésung

Hellfeldabbildung Schicht-/StrukturgréR3e, Verspannun
(Dunkelfeldabbildung) | Defektarten und —dichten
Schicht-/StrukturgrofRen,

Z-Kontrastabbildung ) _ o 0.3 nm
chemisches Mapping (qualitativ)

g0.3 nm

CBED Kristallstruktur und —ausrichtung 1nm

SAD Kristallausrichtung 100 nm
Chemische Komposition (quantitativ),

EELS 1-2 nm; 0.35 eV

chemische Bindung




3 Selbstorganisierte Halbleiter-
Quantenstrukturen

In diesem Kapitel werden die essentiellen Grundlageum Verstandnis der
experimentellen Ergebnisse (Kapitel 4 bis 7) anbselganisierten Halbleiter-
Quantenstrukturen vorgestellt. Hierfir werden zimsicin Abschnitt 3.1 wichtige
Halbleiter-Quantenstrukturen definiert und es vaud deren Morphologie eingegangen. In
Abschnitt 3.2 wird anschlieRend detailliert auf diderstellung von Halbleiter-
Quantenstrukturen mittels Selbstorganisation eiagggn. Die Entstehung der
unterschiedlichen Morphologien wird hierauf aufbadiein Abschnitt 3.3 vorgestellt.
Abschnitt 3.4 erlautert abschlieRend explizit diergehensweise der Probenpraparation
durch einen mehrstufigen Prozess, der die sellmt@igrten Halbleiter-Quantenstrukturen
letztlich fur die Raster-Transmissionselektronemuskopie zugénglich macht.

3.1Ausgewahlte Morphologien selbstorganisierter
Halbleiter- Quantenstrukturen

Unter einer Quantenstruktur versteht man ein Matikonglomerat (z.B. einkristalliner
Festkorper), das in mindestens einer Raumrichtung &umlichen Ausdehnung in der
GroRenordnung der de Broglie-Wellenlange von Eteldn besitzt (siehe z.B. [Bi99]).
Bettet man in einen Halbleiter eine Quantenstruktis einem anderen Halbleitermaterial
mit unterschiedlicher Bandstruktur (z.B. geringerBandlicke) ein, ist die
Bewegungsfreiheit der Ladungstrager in dieser Rantung der Quantenstruktur stark
eingeschrankt und quantenmechanische Effekte bmsiim nun das physikalische
Verhalten der Ladungstrager. Unterschieden werdean@nstrukturen haufig nach der
Anzahl der raumlichen Dimensionen, in denen die r@isi#rung der Ladungstrager
erfolgt. Reduziert man, ausgehend von einem Volunzerial, jeweils einen
Freiheitsgrad der Ladungstrager, so erhalt manhdaartige (zweidimensionale),
linienartige (eindimensionale) und punktférmige l{@imensionale) Quantenstrukturen.
Herstellbare bekannte Vertreter der idealen Strektisind der quasi zweidimensionale
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Quantum Well (QW), der quasi eindimensionale Quaniire (QWire) und der quasi
nulldimensionale Quantum Dot (QD). Besitzt ein Q&V@ine relativ geringe Ausdehnung
in LAngsrichtung (GréRenordnuiigl um), so wird die entstehende Struktur oft aush a
Quantum Dash (QDash) bezeichnet. Der Begriff QDasld im Englischen allerdings
(leider) nicht einheitlich verwendet. Man findet der Literatur daher eine Vielzahl an
Begriffen vor, die alle die gleichen Strukturen &iehnen, wie z.B.: Quantum Dash [Ut96,
Sa05a], Quantum Stick [Ge04, Mi04], Quantum IslajRz95], Quantum Wire [Wa0O0b]
oder auch ganz allgemein Nanostructure [Gu02]. Ewmeitere relativ bekannte
Morphologie einer Halbleiter-Quantenstruktur istem der Quantum Ring. Abb. 3.1 zeigt
in schematischer Darstellung eine Auswahl typisc@eantenstrukturen (ohne Anspruch
auf Vollstandigkeit). Viele weitere Morphologien istteren oder sind denkbar. Die
jeweilige Querschnittsform kann wiederum variietemd muss - z.B. im Falle eines QDs -

nicht zwangslaufig dreieckig sein. Obwohl sich dorphologie der verschiedenen

Strukturen

Quantum Well| Quantum Wirg Quantum Dot | Quantum Daslf Quantum Ring

Abb. 3.1 Schematische Darstellung unterschiedlicher Quantenstrukturen. Diehgdisn
Linien deuten eine Deckschicht an

teilweise relativ stark unterscheidet, profitiers@amtliche Strukturen vom gleichen
physikalischen Effekt: der (GroRen-) Quantisierungmindestens einer Raumrichtung.
Dieser quantenmechanische Effekt beeinflusst déasobye und elektrische Verhalten der
Quantenstrukturen malgeblich. In konkreten Anwegduon zeigen verschiedene
Morphologien unterschiedliche Vorzige. Arakawaletgannten z.B. bereits 1982, dass
die Quantisierung in allen drei Raumrichtungen il @Qele Vorteile mit sich bringt. So

fuhrt die Quantisierung in QD-Laser-Dioden z.B. e@ner besseren Temperaturstabilitat
der Schwellstromdichte [Ar82]. Sollen mit Quanteakturen hingegen maoglichst grolie
Emissionswellenlangen (z.B. im Bereich 1.55 um bigm) erreicht werden, ist eine
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QDash-Struktur (auch aufgrund der in Frage kommendaterialsysteme) prinzipiell
zweckmalig [Re05].

Die Herstellung von Halbleiter-Quantenkturen kann durch unterschiedlichste
Ansatze erfolgen (fir eine Ubersicht siehe z.B.g6l6Bi99]). Eine bereits in den 80er
Jahren praktizierte Moglichkeit besteht in der nagglichen Strukturierung von QW-
Schichten [z.B. Ma89]. Abhangig von der Ortsaufliggu der verwendeten
Strukturierungsmethode lassen sich  QW-Schichten ielgezund reproduzierbar
strukturieren. Direkte Strukturierungen erlaubt .z.Bie Fokussierte lonenstrahl-
Lithographie [St92, NaO7]. Diese Methode entfenmtcti den Beschuss hochenergetischer
lonen (z.B. Ga) Material direkt aus der Kristallmrat Mit einer fur diese Methode
typischen Ortsauflosung von etwa 30 nm konnten X\B. et al. mittels Fokusssierter
lonenstrahl-Lithographie Si-QDs auf Si-Substraeagen [Wu05a]. Bessere Auflésungen
erreicht z.B. die Verwendung der Elektronenstraltitdgraphie [Cr83]. Durch Belichten
von Positiv- oder Negativlacken konnen auch hietergthiedlichste Morphologien
vorgegeben werden. Mit Hilfe von Atzschritten konnedann freistehende
Quantenstrukturen erzeugt werden. Bei dieser Metleyceicht man, begrenzt durch die
Eigenschaften der Elektronenstrahllacke, Ortsaufigen im Bereich von 10 nm [Br96].
Ein groBer Nachteil bei der Herstellung besonddesné&r (< 100 nm) freistehender
Quantenstrukturen ist die Tatsache, dass die tigtgn Grenzflachen die elektrischen und
optischen Eigenschaften entstandener Quantenstenkstark beeinflussen. Die integrierte
Photolumineszenz-Intensitat freigeatzter Quantakstren kann bedingt durch Defekte
und Verunreinigungen im Vergleich zu eingebettépdd deutlich (um GréRenordnungen)
herabgesetzt werden [Bi99]. Ein weiterer Nachwilder relativ hohe technische Aufwand
dieser nachtraglichen Strukturierung.

Verstarkt in den Fokus der Forschung gdrist daher in den letzten Jahren ein
anderer Ansatz zur Herstellung: Die selbstorgariesieBildung von Halbleiter-
Quantenstrukturen [St38, Go85]. Der Effekt der Stltganisation bietet den grof3en
Vorteil, Halbleiter-Quantenstrukturen ohne eine Mmeigliche externe Manipulation
herstellen zu kénnen. Des Weiteren kénnen diedesteeyanisierten Quantenstrukturen
versetzungsfrei in eine Kristallmatrix eingebettedrden, was sich wiederum vorteilhaft
auf die optischen und elektrischen Eigenschafterswalt. Die physikalischen

Mechanismen und technischen Rahmenbedingungen, loke der Herstellung
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selbstorganisierter Halbleiter-Quantenstrukturen ttetsi Molekularstrahlepitaxie zu
bertcksichtigen sind, werden in den folgenden Abgtdn diskutiert.

3.2Herstellung selbstorganisierter Quantenstruk-
turen mittels Epitaxie

In diesem Abschnitt wird das selbstorganisierte Ngagn von Halbleiter-
Quantenstrukturen mittels Epitaxie erlautert. Dierdtellung der selbstorganisierten
Quantenstrukturen benétigt hierbei prinzipiell keeimeiteren technologischen Schritte, wie
Lithographie oder Vorstrukturieren von SubstratZndem kénnen meist gewohnliche
(z.B. [001]-orientierte) Substrate genutzt werdauf, denen direkt die selbstorganisierten
Halbleiter-Quantenstrukturen entstehen. Die gruyetiden Modelle zur Entstehung der
unterschiedlichen Quantenstruktur-Morphologien Hulelbstorganisiertes Wachstums
werden in Abschnitt 3.3 beschrieben.

Die Herstellung von Halbleiter-Quanteuakturen bietet den Vorteil, dass direkt auf
etablierte Epitaxie-Systeme z.B. der Optoelektrofhi&ispielsweise die Molekularstrahl-
epitaxie), die bereits kommerziell hochoptimiert alerfligung stehen, zurlckgegriffen
werden kann. Der Begriff Epitaxie bezeichnet hiedss geordnete Kristallwachstum, das
die vorhandene atomare Ordnung eines einkristalliabstrats auf die zu wachsende
Schicht tbertragt. Wird beispielsweise auf ein G&ubstrat wiederum GaAs epitaktisch
aufgewachsen, so pflanzen sich die perfekte Pertéadiund die Orientierung des GaAs-
Substrats direkt fort. Im Idealfall ist nach denitaktischen Wachstum der Ubergang von
Substrat und neu aufgewachsenem GaAs nicht mebarkamnen. Dieses Wachstum wird
als Homoepitaxie bezeichnet. Derartige nichtversgarSchichten kdnnen theoretisch
beliebig lang und oft Ubereinander gewachsen werdene dass sich an der kristallinen
Struktur etwas andert. Im fur die Herstellung vama@tenstrukturen relevanteren Fall, der
Heteroepitaxie, werden Materialien mit unterschaddin Gitterkonstanten aufgewachsen.
Zwei bedeutende Verfahren zum epitaktischen Waahston Quantenstrukturen sind die
metallorganische Gasphasenepitaxie und die Moledtuddnlepitaxie. Das Funktions-
prinzip der Molekularstrahlepitaxie wird im Folgesd néher erlautert, da die in dieser
Arbeit untersuchten Quantenstrukturen mit diesemiaieen hergestellt worden sind.

Die Molekularstrahlepitaxie ist prinzippiein zweistufiger Prozess: Im ersten Schritt
gelangen (aus Feststoff- oder Gas-Quellen unter \Biddingungen erzeugte) gerichtete
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Molekularstrahlen des aufzuwachsenden Materialsdasfgeheizte Substrat. Die Partikel
sollen hierbei im Strahl weder miteinander wechg&ken noch chemisch reagieren. Das
geheizte Substrat wird Ublicherweise wahrend dielsalistischen Molekularflusses
standig rotiert, um lokalen Inhomogenitaten entgegevirken. Im wichtigen zweiten
Schritt erfolgt die eigentliche Epitaxie. Die witgdgten Prozesse, die wahrend der Epitaxie
ablaufen, sind (nach Herman und Sitter [He89]):

Die Adsorption der Atome / Molekiile des Molekulsasis

Die Oberflachenmigration und die Dissoziation deylékile

Die Nukleation

Der Kristalleinbau der Atome

Die thermische Desorption der nicht in den Kriséatigebauten Atome

Molekilarstrahl

Nukleation
Dissoziation und Desorption

Migration Lo _ Kristalleinbau @
POy Adsorption

NS L L L L
Z

AN

Kristallgitter (Substrat)
]

EEEEEEEE

Abb. 3.2 Schematische Darstellung der wichtigsten Molekularstrahlepitaxie-Prozesse

Eine schematische Darstellung der audtgtbn Prozesse auf der Oberflache eines
Substrats zeigt Abb. 3.2. Grof3en Einfluss auf desrlavf des Wachstumsprozesses
nehmen die Oberflachentemperatur, die Abscheidemds Oberflachenmaterial und
dessen Beschaffenheit und die kristallographisehmestgat-Orientierung.

Die Methode der Molekularstrahlepitaxs¢ €in vor allem kinetisch kontrollierter
Nicht-Gleichgewichtsprozess, dessen makroskopisEhdrustand von vielen kinetischen
Einzelprozessen abhangt [Ve84]. In der Literatuisteeren verschiedene Modelle zur
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Simulation des Wachstums, basierend auf unterdathed physikalischen Annahmen. Es
sei angemerkt, dass die z.Z. existierenden Modakdke Wachstumsverhalten bisher nicht
vollstandig wiedergeben kdnnen. Ein Simulationsembaruht auf sehr rechenintensiven
Monte-Carlo-Simulationen, die, basierend auf der hi§eheinlichkeit bestimmter
Ereignisse, die unterschiedlichen Prozesse (z.BoAdion, Migration) fur eine Vielzahl
einzelner Partikel des Molekularstrahls durchrechpda04]. Der kinetisch kontrollierte
Nicht-Gleichgewichtsprozess unterscheidet die MBE grundsatzlich von der Kristall-
Herstellung aus flussigen Lésungen, bei der durcdhumen-Diffusionsprozesse in der
Losung stets quasi ein Gleichgewichtsprozess isiddtf Das Wachstumsverhalten eines
Gleichgewichtsprozess wird quasi ausschliefliclthitinermodynamische Gesichtspunkte
bestimmt. Allerdings zeigt sich, dass auch beim hN@leichgewichtsprozess des
epitaktischen Wachstums thermodynamische Effekte grol3e Rolle spielen, auch wenn
die Einstellung des Gleichgewichtszustands kinktiemntrolliert bleibt [Ko02].

3.3Entstehung unterschiedlicher Morphologien

Basierend auf thermodynamischen Uberlegungen siadh nBauer prinzipiell drei

unterschiedliche Wachstumsmodi zu unterscheide®mgBaBeim Frank-van-de-Merwe-

Wachstum findet das Wachstum auf dem Substrat Mgeolfir Monolage statt.

Energetisch betrachtet kann sich eine neue Monodage bilden, wenn die vorherige
vollstandig abgeschlossen ist [Fr49]. Es kdnnersigo@liebig dicke Schichten gewachsen
werden (siehe Abb. 3.3, links). Dieses Wachstumeiirsowohl bei der Homoepitaxie statt
(also beim Aufwachsen des identischen Materiallg, aach beim leicht verspannten
pseudomorphen Kristallwachstum. Beim defektfreisayglomorphen Wachstum verformt
sich die Einheitszelle des aufzuwachsenden Krsstedl, dass sich die Gitterkonstante
horizontal dem Substrat anpasst. Das Volumen derdiszelle bleibt hierbei erhalten, es
andert sich dadurch deren Ausdehnung in Wachstantsrig. Das pseudomorphe
Wachstum kann allerdings nur bis zu einer kritiscl8chichtdicke fortgesetzt werden.
Danach kommt es durch Gitterrelaxation zu Versegearund / oder zum 3-D-Wachstum.
Wird durch starker verspannte Materialsysteme eD-\WWachstum erzwungen, spricht
man vom Stranski-Krastanow-Wachstumsmodus [St38h¢sAbb. 3.3, Mitte). In diesem

Modell entstehen zunéchst eine sogenannte Wettayer (bestehend aus einer oder
mehreren pseudomorphen Monolagen) und anschlie®esgepragte 3-D-Inseln. Je nach
Wachstumsparametern konnen die hergestellten Inkehérent (also ohne jegliche
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Versetzungen) in die Matrix des umgebenden Kristalingebaut werden. Ein drittes
Modell, in dem ausschlie@lich 3-D-Inseln entstehemwird Volmer-Weber-
Wachstumsmodus genannt [V026]. Energetisch gumgggéier die sofortige Ausbildung
von 3-D-Inseln. Ausgehend von Keimzentren nimmt@ié3e dieser Inseln weiter zu, bis
die Strukturen schlie3lich miteinander verschmelZ®ie Oberflache wird zunachst aber
nicht vollstandig bedeckt.

Abb. 3.3 Schematische Darstellung der Wachstums nach Frank-van-de-Metka, (li
Stranski-Krastanow (mittig) und Volmer-Weber (rechts)

Da allerdings die MBE eine Methode ist,der das Kristallwachstum weitab vom
thermodynamischen Gleichgewicht realisiert wirdielgm (wie bereits oben erwahnt)
Nichtgleichgewichtsprozesse bei der Ausbildung 2i€¥ Schicht, der Selbstorganisation
der QD-Struktur und beim Uberwachsen eine groRdéeRoAngemerkt sei, dass das oft
verwendete Bild des Stranski-Krastanow-Wachsturas (ker pseudomorph gewachsenen
2-D Schicht erheben sich ab einer kritischen Sd¢dicke 3-D Inseln) die Komplexitat der
Selbstorganisation von Quantenstrukturen anschulaber leider nicht vollstandig
beschreibt [Wa00a]. Beispielsweise konnten Costangt al. zeigen, dass das
Wachstumsverhalten von InAs/GaAs-QDs sehr gut dudem Stranski-Krastanow-
Wachstumsmodus (thermodynamisches Verhalten) hebelmr wird, sofern hohe
Wachstumstemperaturen und geringe Wachstumsratsahgiewerden [Co03]. Kratzert
hingegen beobachtete kinetisch dominiertes Waclsterhalten bei CdSe/ZnSe-QDs,
obwohl die Materialsysteme InAs/GaAs und CdSe/Zs&e ahnliche Verspannungswerte
aufweisen und sich daher prinzipiell identisch a#dn sollten [Kr02]. Die Entstehung
dieser QDs kann durch die in Abb. 3.3 schematischestellten Wachstumsmodelle nicht
vollstandig beschrieben werden.

Die Entstehung von QDashes und Qringsnkabenfalls nicht allein durch
thermodynamisches Verhalten verstanden werden. @Piashes bewirkt u.a. die
Wachstumskinetik, dass das laterale Wachstum ingl¥ieh zum vertikalen Wachstum
wahrscheinlicher ist. Aufgrund von Asymmetrien ierdGitterstruktur kdnnen sich
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QDashes z.B. entlang bestimmter Kristallrichtunffgm04, Go04] oder auch entlang von
Stufen im Substrat [Zi02] ausbilden. Die Entstehuimgférmiger Quantenstrukturen ist
durch verschiedene Effekte moglich. Im haufig usuehten Materialsystem InAs/GaAs
kénnen Qrings entstehen, indem zuerst gewdhnlickeln (QDs) wachsen, anschliel3end
werden diese dann durch einen speziellen ProzegssohQrings transformiert. Diese
Transformation wird durch ein teilweises Uberwachseit GaAs und anschlieRendes
Erhitzen der Probe verursacht. Lorke et al. bedolineden hierbei stattfindenden Prozess
als nanoskopische Vulkaneruption [LoO1]. Diese Hmlile Beschreibung beinhaltet, dass
das In aus der Mitte der Insel nach Abschluss ddstZéns diffundiert. Die hier
stattfindenden Prozesse beinhalten sowohl thernaodigthes als auch kinetisches
Verhalten [Lo02]. In anderen Materialsystemen (Z8Te/ZnTe [KiO4] und GaSb/GaAs
[KoO4]) bilden sich Qrings teilweise direkt selbgfanisiert ohne weitere
Wachstumsschritte aus. Ein abschlieRendes epithkisUberwachsen der entstandenen
Quanten-Strukturen ist in allen Morphologien mdgli®Vichtige Herausforderungen bei
der Herstellung der selbstorganisierten Struktusend zum einen das moglichst
versetzungsfreie Uberwachsen, und zum anderen daaltdh moglichst homogener
selbstorganisierter Quantenstrukturen innerhalbrditobe. Zwei wichtige Methoden, die
durch eine verbesserte Wachstumskontrolle Ubersteetianisierte Quantenstrukturen
motiviert sind, werden hierzu im Folgenden vorgiiste

3.3.1Prinzip ,Vertical Stacking*

Beim Vertical Stacking werden Lagen selbstorgarisieQuantenstrukturen durch relativ
dinne Barriereschichten raumlich voneinander getrddurch das epitaktische Wachstum
der Barrieren pflanzt sich, ausgehend von der st@#er Quantenstruktur-Lage, die
Verspannung durch die Barriere teilweise fort. Higch konnen sich fur die
Quantenstrukturen der nachsten Lagen energetisghinbegte Wachstumsstellen (z.B.
direkt Uber den darunterliegen Quantenstrukturelgeh. In Ubereinstimmung hierzu
beobachteten Goldstein et al. die bevorzugte setimtisierte Ausbildung von QDs in
hoheren Lagen direkt Uber darunterliegenden QD8 Xie et al. demonstrierten, dass
die InAs-QDs der héheren Lagen durch Vertical Staxkeine deutlich homogenere
GrolRenverteilung aufweisen [Xi95]. Grund ist daselehen eines Gleichgewichtszustands
des Wachstums. Hierzu wurde von Tersoff theoretissfriindet, dass das Erreichen des
Gleichgewichtszustands die Grofe von QDs der hdhdmgen im Vergleich zur
durchschnittlichen Grél3e der QDs der ersten Lag®ibvergrofiern als auch verkleinern
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kann, bis der Wachstumsgleichgewichtszustand sakzeserreicht ist [Te96]. Der
Ausdehnung der Barrierenschicht kommt hierbei &aoklisselrolle zu. Beispielsweise ist
der Effekt der (in Bezug auf die untere Wachstugesjakorrelierten Anordnung der
Quantenstrukturen bei Barrieredicken ab 25 nm bbhweise vernachlassigbar. Beli
geringeren Barriedicken (<25 nm), verbunden mitinggren Verspannungen, stellt sich
die gewlnschte Erhéhung der Homogenitat ebenfadlg immer ein. Ein Beispiel, in dem
Vertical Stacking nicht zu einer Homogenisierundlbe hat, ist in Abb. 3.4 aufgezeigt.
Die Z-Kontrastaufnahme zeigt die Querschnittsanisicm vier InAs-QDash-Lagen. Die
InAs-QDashes (helle Objekte in Abb. 3.4) selbsdgim einer zu InP-gitterangepassten
InGaAs-QW-Schicht (angedeutet durch die gestrieneltinien in Abb. 3.4) vollstandig
eingewachsen. Die QW-Schichten werden wiederum hdutoP-gitterangepasste

35.0|
300/
. J I

150 Lagel Lage2 Lage3 Lage4

N
o
o

Wachstumsrichtung

Abb. 3.4 Z-Kontrast-Querschnittsaufnahme einer Probe mit vier QDash-Lagen und
Histogramm der Basislange der vier QDash-Lagen

InGaAlAs-Barrieren (Dicke = 10 nm) raumlich vonendr getrennt. Vergleicht man die
vier Quantenstrukturlagen in Abb. 3.4 miteinandstrzu erkennen, dass die QDashes der
unteren Lagen deutlich homogener und kleiner gesethsind im Vergleich zu den
QDashes der oberen Lagen. Eine systematische Auwswerder Querschnittsgréfie
(Basislange der ndherungsweise dreieckigen Queattsfbm) zeigt das Histogramm in
Abb. 3.4. Hier ist zu erkennen, dass mit zunehmebhdgenfolge die Strukturgrof3e immer
starker zunimmt. Betrachtet man den Trend der Grzl8ghme, muss festgestellt werden,
dass das Erreichen des Wachstumsgleichgewichtsbatr nicht zu erkennen ist. Zudem
zeigen sich teilweise fast schon Verklumpungen, dsgss auch eine Zunahme der
Homogenitét in diesem Fall nicht beobachtet weidiam.
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3.3.2Die , Indium-Flush* Methode

Wahrend die Methode des Vertical Stacking die GnBenogenitat durch das Erreichen
eines Gleichgewichtszustands erlangt (hier werdamed mehrere QD-Lagen bendtigt),
geht man bei der Indium-Flush Methode den umge&kahiNeg: Wasilewski et al. konnten
die Grol3e jeder einzelnen QD-Lage durch einen ZAweisschritt quasi zurechtschneiden
[Wa99]. Hierzu wird, wie in Abb. 3.5 dargestellt,ach dem Aufbringen des
quantenstrukturbildenden Materials (z.B. InAs) auhsd nur ein Teil der Barriere (z.B.
5 nm GaAs) aufgewachsen. Anschliel3end folgt derumeFlush-Schritt, bei dem die
Probe wahrend eines Wachstumsstopps Uber eineerkuigitraum relativ stark erhitzt
wird (z.B. 600°C statt einer Ublichen Wachstumsterafur von 500°C; Dauer ca. 1 min).

Vereinfacht dargestellt fihrt dies dazu, dass deer® Teil der selbstorganisierten

Erster Teill
der Barriere

. QD [ N ] [ [
Wetting layer e
: / \ 1 Diffusion

Desorption

Erhitzen A

Substrat I

Abb. 3.5 Schematische Darstellung des Indium-Flush-Schritts

(in diesem Beispiel InAs-) Quantenstrukturen wefgdidliert und Uber die gesamte Ga-
Oberflache verteilt wird. Das Indium desorbiert IsgBlich und lasst scheibchenartige
Quantenstrukturen zurick, deren Hohe nun durchHdiee des bereits aufgewachsenen
Teils der Barriere festgelegt ist (siehe Abb. 3A)schlie3end wird der Rest der Barriere
(z.B. weitere 5 nm GaAs) aufgewachsen, und andtdtieé kann die gleiche Prozedur fir
die nachste QD-Lage durchgefuhrt werden. Anwendinugt die Indium-Flush Methode
z.B. bei der Herstellung moglichst identischer Qaastrukturen. Bei sogenannten QD-
Molekulen (QDMs) werden mehrere (z.B. zwei) idertis QDs so nahe
zusammengebracht, dass sich im Idealfall die Whitddionen der Elektronen bzw. der
Lécher Uber das gesamte QDM erstrecken kénnenpiBts/eise konnten Stinaff et al.
Molekulverhalten fir die Wellenfunktion des optiselmgeregten Lochergrundzustands
eines QDMs zeigen, das mittels Indium-Flush Methoelgestellt worden ist [St06].
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Die RTEM-Aufnahme einer QDM-Struktur maivei nominell identischen QDs, die
mittels  Indium-Flush  Methode hergestellt wurden tigent durch eine
Barrierenschichtdicke von nominell 6 nm), ist exdamipch in Abb. 3.6 (links) gezeigt.
Dargestellt ist hier eine Z-Kontrast-Querschnitteabhme von zwei vertikal korrelierten
QDs. In der Mikroskopaufnahme wurden die hergdstellQDs durch eine schwarze
Umrandung nachtraglich gekennzeichnet. Zusatzletgestellt sind in Abb. 3.6 (rechts)
zur besseren Visualisierung zwei Helligkeitsprofien A nach B und von C nach D).
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Abb. 3.6 Links: Z-Kontrast-Querschnittsaufnahme vawei QD-Strukturen (durch
schwarze Umrandung nachtraglich gekennzeichnetjgebeellt durch Indium-Flush
Methode. Rechts: Zugehdorige Bildhelligkeitsprofiten A nach B und von C nach D

Erschwert wird das Erkennen der QD-Ausdely (und QD-Position) durch die
relativ ausgepragte Wetting Layer in beiden Ladém. objektiv die QD-Geometrien aus
solchen Z-Kontrastaufnahmen bestimmen zu konnéresigweckmalig, diesen Teil der
Auswertung zu automatisieren. Die BildauswertungcduAnalyse der entsprechenden
Helligkeitsprofile kann mit der hierzu entwickelt&oftware Nanomess (siehe Anhang)
systematisch und reproduzierbar durchgefiihrt wer®#® nominell zu wachsende QD-
Querschnittshohe der QDs betrug jeweils 2.5 nm. eBrgentell wurde mit dem
ProgrammNanomess (siehe Anhang A) aus den Z-Kdatfmahmen der gezeigten
Strukturen in beiden QD-Lagen eine QD-Querschritigh von ebenfalls 2.5 nm
gemessen.
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Dieses Beispiel verdeutlicht, wie exakis dEinstellen von QD-H6hen durch die
Indium-Flush Methode mdglich ist. Die Spitzen ddd<Jn den beiden Lagen sind durch
den Indium-Flush-Schritt quasi identisch abgetragerden. Des Weiteren wird natirlich
auch innerhalb einer einzelnen QD-Lage mittels sirdedium-Flush-Schritts eine
Anpassung der QD-HOhen und somit eine Homogenisiehewirkt. Abschliel3end soll
angemerkt werden, dass die Indium-Flush Methodenfalte dazu geeignet ist,
ringformige Quantenstrukturen herzustellen. Ist Bribhitzungsdauer des Indium-Flush-
Schritts relativ lang gewahlt, kann der mittlere ré&deh der scheibchenartigen
Quantenstrukturen ebenfalls durch Diffusionsprozemisgetragen werden, zurtick bleibt
der aul3ere Teil des QDs als flache ringférmige @arestruktur [Lo0O].

Prinzipiell fehlt nach dem Uberwachserr dRroben allerdings die essentielle
Information des Endzustands der Selbstorganis&Godlie, Morphologie, Chemie). Einen
Zugang zu den hergestellten Uberwachsenen winZ@yeantenstrukturen ermoglicht die
Raster-Transmissionselektronenmikroskopie. Die hoBetsauflosung der RTEM-
Messmethoden (siehe Abschnitt 2.2) ermdglicht diealpse und das Verstandnis des
Wachstumsprozesses ausgehend vom tatsachlicherudtaad der Quantenstrukturen
nach der Herstellung (z.B. anhand direkter Abbigkm der entstandenen
Quantenstrukturen). Die sich ergebenden Morphotogier Quantenstrukturen und die
sich einstellenden Gréf3en und GrélRenverteilungemded direkt aus RTEM-Messungen
extrahiert werden. Um zu den hergestellten Quatrigaaren messtechnischen Zugang
mit dem RTEM zu erlangen, ist eine spezielle Prpb@paration notwendig, die im
folgenden Abschnitt vorgestellt wird.

3.4Probenpraparation fur die Raster-
Transmissionselektronenmikroskopie

Ziel der Probenpréparation fir die Raster-Transonselektronenmikroskopie ist, die
Probenbereiche der jeweils interessierenden Qustnbéturen oder Schichten so zu
dinnen, dass die Priméarelektronen des Elektroradnistr diese Probenbereiche
durchstrahlen kénnen. Um unerwiinschte Mehrfachvedalr&kungen in der Probe zu
vermeiden, entspricht die theoretisch anzustrebePiddendicke der mittleren freien
Weglange der Priméarelektronen im Material. Fiur daswendete RTEM (mit einer
Beschleunigungsspannung von 100 kV) bedeutet dass die Proben auf eine Dicke von
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etwa 45 nm gedinnt werden mussen. Des Weiterete stit Dicke der praparierten

Proben innerhalb des zu untersuchenden Bereichdiaméighomogen sein, damit ein

geeignetes Messgebiet entsteht. Ein trivial annageaber technologisch anspruchsvoller
Aspekt der Probenpraparation ist, dass fur einedpdationsversuch nicht mehr
Probenmaterial als unbedingt nétig verwendet wergelite. So kann im Falle einer

missgliickten Préparation ein weiterer Anlauf duefhigrt werden. Vor Beginn der

eigentlichen Praparation muss zudem bereits feggeerden, aus welcher Perspektive
die mikroskopischen RTEM-Messungen erfolgen solleda dies stellenweise

unterschiedliche Pr&parationsschritte erfordert.rddée von einer Probe beispielsweise
Querschnittsaufnahmen (cross sectional view) undufdichtsaufnahmen (plan view)

bendétigt, so missen zwei Probenstlcke unterschirepi&ipariert werden. Die Prozesse der
hierfir durchzufihrenden Préparationsschritte werdeFolgenden erlautert.

3.4.1Querschnittspraparation

FUr das hier eingesetzte Verfahren zur Anfertigwogm Querschnittspraparaten wird
prinzipiell nur ein Probenstiick mit den Abmessundenm mal 3mm bengétigt. Die
Probensticke werden aus dem Wafer entweder duraleSpmder bei sehr harten Proben
durch Sagen herausgeldst. Anschlieend muss ausd&rider Stabilitat und
Handhabbarkeit das Probenstlick stirnseitig gegenzekeites Probenstick oder einen
Dummy geklebt werden (siehe Abb. 3.7). Im FalleesiDummies sollte dieser allerdings
zumindest aus identischem Substrat bestehen, werhemogene Abtragung beider Stiicke
zu ermdglichen. Als Klebstoff kommen je nach Hader Proben verschiedene Zwei-
Komponentenkleber zum Einsatz. Fur weichere Prqbd® GaAs- oder InP-Substrate)
wird ,UHU endfest 300" verwendet. Sehr harte ProfeB. Saphir oder Siliziumkarbid-
Substrate) werden mit dem Zwei-Komponenten-Spdeiaditoff ,Gatan Epoxy G1*

1mm’/4

Probenstiick 2
(bzw. Dummy)

Probenstiick 1

3 mm

Abb. 3.7 Stirnflachig Ubereinander geklebte Probenstiicke
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zusammengeklebt, um der groReren mechanischen [Beahang wahrend der
Probenpraparation standzuhalten.

Wie in Abb. 3.8 (links) dargestellt, widieses Probensandwich anschlie3end mit
Wachs mittig auf einen Glaszylinder aufgeklebt. d@ikonstruktion kann nun in einen
speziell fur (R)TEM-Préaparationen konstruierten I8¢apparat ,Gatan Disc Grinder*
eingebaut werden, der auf 5 um genau die AnderendPtbbendicke anzeigen kann. Nun
wird mit diesem Schleifapparat die erste Kante Besbensandwichs zun&chst mittels

Abtragsrichtung Schleifrad

|

Glaszylinde

Glaszylinde N

Drehrichtunge

Abb. 3.8 Mit Wachs auf Glaszylinder aufgeklebte Probenstiicke (links) hechatische
Darstellung des Dimple Grindings mittels Schleifrad (rechts)

groben Schleifpapiers (1200er Kérnung) plan geffenli Abschlieend kommen der
Reihe nach Schleifpapier der Kérnung 2500 und eBhih 4000 zum Einsatz. Damit
diese Probenkante auch von den letzten Kratzemeibest, wird die Kante anschlie3end
mittels Diamantpaste (1 pm-KorngréRe) poliert. Angfiend wird das Wachs durch
Erhitzen kurz angeschmolzen und die Probe auf uirephanparallele Probenkante gestellt.
Die nun nach oben zeigende unbehandelte Seite wieberum mittels groben

Schleifpapiers im Schleifapparat auf eine Dicke wan 90 um heruntergeschliffen. Im
nachsten Praparationsschritt wird der Glaszylinderden ,Gatan Dimple Grinder®

eingebaut. Der Dimple Grinder (MuldenschleifgerB8sitzt einen Drehteller, der den
Glaszylinder im Kreis dreht, zusatzlich wird tUberes Hebelarm ein Schleifrad senkrecht
von oben auf die Probe geflhrt, das sich ebenfatiseine Achse dreht (Abb. 3.8 rechts).
Durch diese Anordnung kann mittels des Dimple Gisceine kreisrunde Mulde mit sehr
hoher Tiefengenauigkeit (2 um) in die Probe geffelli werden. Dieses Verfahren
ermoglicht es, sehr dinne Schichten mechanischchieifen, ohne dass die Proben
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auseinander brechen. Ublicherweise besitzt die éProbter der Mulde nach dieser

Prozedur eine Dicke von ca. 45 pm.

Fur die Stabilitat nach dem letzten Pragpansschritt muss zunachst noch ein
offener Metallring (Durchmesser 3.05 mm) als Halbtgy mittig (siehe Abb. 3.9) auf die
Proben aufgeklebt werden. Da dieser Ring die Pralaerrhaft und vor allem auch unter
Messbedingungen zusammenhalten muss, wird hierzu eektronenstrahlfeste
Zwei-Komponenten-Speziellkleber ,Vishay M-Bond 6 M¥rwendet. Nachdem die Probe
durch Chloroform vom Glaszylinder geldst und vomdh& gereinigt wurde, erfolgt der
letzte und wichtigste Praparationsschritt, das Argmen-Dinnen. Hierzu wird die Probe

Offener
Metallring

Mulde

Abb. 3.9 Aufkleben eines offenen Rings auf die Probe nach Dimple Grinding

in die lonendiinnungsanlage Gatan PIPS (PrecisionPlishing System) eingebaut. In
dieser Anlage werden unter Vakuumbedingungen mitteleier lonenkanonen Ar-lonen
mit bis zu 6 keV unter einstellbaren Winke#) @uf die sich drehende Probe beschleunigt
(siehe Abb. 3.10 links). Die besten Ergebnissettefine zweistufige Beschuss-Prozedur:
Zunéchst werden Ar-lonen mit 6° (von oben) und (v unten) mit 5 keV auf die Probe
geschossen, bis sich ein kleines Loch in der Mige Probe andeutet. Dann erfolgt die
Reduzierung der Beschleunigungsenergie auf 3 keMesrwird mit flacheren Winkeln (5°
und -1°) ein etwa 0.5 mm grol3es Loch in die Proégclhgossen. Da diese flachen Winkel
die besten Ergebnisse erreichen, ist damit auchddass zum Zusammenhalten der Proben
ein gedffneter Ring verwendet werden muss, da direoben kommenden Ar-lonen sonst
durch den Ring blockiert wirden. Erreichen nunAlismalie dieses Lochs den Klebespalt



3 Selbstorganisierte Halbleiter-Quantenstrukturen 55
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Verlauf des Klebespal
Messgebiet

Abb. 3.10 Ar-lonen-Beschuss des Praparats im letzten Praparationsschritt (imk§oto
einer fertig praparierten Probe mit angedeutetem Verlauf des Klebespalts und Messgebi

(siehe Abb. 3.10 rechts), hat man die Probe im iBlerder interessierenden Strukturen
bzw. Schichten (am Rand des Lochs) auf unter 45gedinnt und kann daran

Querschnitts-RTEM-Messungen durchfiihren.

3.4.2Draufsichtspraparation

Im Gegensatz zu den drei Praparationsschritteni{amésches Schleifen, Dimple Grinding
und lonen-Dinnen) fir Querschnitte wird flr Draciféen lediglich der letzte
Praparationsschritt, das Ar-lonen-Dinnen bendtigder grol3e Vorteil bei
Draufsichtspraparationen ist, dass die Probendmdin bereits durch das
Probenwachstum eben sind und groRere Rauigkeitasi gicht vorhanden sind. Um die
Oberflache und somit die interessierenden Strukturew. Schichten — die meist nur
wenige Nanometer unter der Oberflache sind — riahbeschadigen, wird zudem auf das
mechanische Abschleifen der Substratseite verzichgf ein 1 mm mal 3mm grol3es
Probenstick wird direkt der Metallring aufgeklebtebe analog Abb. 3.9) und die noch
unbehandelte Probe wird direkt in die lonen-Dinmsamipge eingebaut. Das Dinnen
erfolgt zun&chst ausschliel3lich substratseitig BEnergien von 5 keV (Winkel: 5° von
unten), was im Falle harter und/oder dicker Subsstsgetigen Beschuss mit Ar-lonen von
10 Stunden oder mehr bendétigt (siehe hierzu ergé@haeich Kapitel 3.4.3). Analog zur
Querschnittspraparation erfolgt (nachdem ein Loohder Probe erkennbar ist) die
abschlieBende Reduzierung der Beschleunigungsenengfi 3 keV und es wird mit
flacheren Winkeln (5° (von oben) und -1° (von un}exn etwa 0.5 mm grol3es Loch in die
Probe geschossen (siehe analog Abb. 3.10). Anzemerkt, dass Draufsichts-
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praparationen zwar technisch leichter erscheinber &dufig nicht von Erfolg gekront
sind, da die Winkel der lonen-Dinnungsanlage fiwe gyute Praparationsqualitat nicht
verandert werden sollten. Befindet sich die inteierende Struktur in einer ungunstigen
Tiefe unter der Oberflache, kann es vorkommen, desgesuchte Struktur entweder vom
lonenstrahl mitweggedinnt wird oder dass zuviel taves Material die RTEM
Untersuchungen unmdglich macht. Querschnittspréipaen erfordern hingegen, wie im
vorherigen Kapitel gezeigt, mehr Aufwand, fuhrenflidaaber prinzipiell stets zur
entsprechenden DUnnung der interessierenden Sehicht

3.4.3Chemisch unterstiitztes lonenstrahl-Atzen

Beschleunigen kann man das Abtragen dicker Scmghteach Substratmaterial durch das
chemisch unterstiitzte lonenstrahl-Atzen (CAIBE, @ital Assisted lon Beam Etching)
wie Bharadwaj et al. zeigten [Bh92]. Definierte Men bestimmter anderer Elemente (in
der verwendeten PIPS z.B. lod) werden hierzu inkuum (ca. 10 mbar) der
lonendiinnungsanlage eingebracht, was die Abtrazydfe deutlich erhoht. Das Zusetzen
von lod kann zudem auch fur Querschnittspraparate Rroben beispielsweise mit InP-
Substraten sinnvoll sein. So zeigt sich bei dep&ndtion von InP-Substraten (z.B. QDash-
Proben in Kapitel 7), dass auch in den Querscipn&fsaraten durch lod-Zusatz deutlich
homogenere Messgebiete entstehen. Technisch betraish CAIBE relativ einfach
durchzufiihren: Hierzu wird an die lonendinnungsgalain mit pulverformigem lod
gefllltes Reservoir angebracht und dieses durchVemtil mit dem Vakuumbereich der
lonendiinnungsanlage verbunden. Mit Hilfe des Ventird anschlielRend das Vakuum in
der lonendinnungsanlage durch das ausstromend®mdablliert verschlechtert. Somit ist
ein gleichmaliger lod-Zusatz gewahrleistet und Rlieben werden chemisch unterstitzt
gedunnt.



4 Morphologie optimierter InAs/InGaAs-
,Dot in a Well“-Strukturen

Eine der vielversprechendsten Anwendungen von @uatrukturen ist deren Einsatz als
aktives Medium in Laser-Dioden. Von besonderer amduegsbezogener Bedeutung sind
hierbei Quantenstruktur-Laser-Dioden mit Emissiogltsamldngen in den wichtigen

Telekommunikationsfenstern (0.85 um, 1.3 um undb Lfm) fur die Datenibertragung

Uber Glasfasernetze [Hu98, Bi99, KI01]. Selbstoigiarte koharente InAs-QD-Strukturen
gewachsen auf (100)-GaAs-Substrat weisen bei Raopaeatur typischerweise

Emissionswellenlangen urh pm auf [AkO4]. Die wichtige Emissionswellenldnge von
1.3 um kann durch unterschiedliche Variationen laéts/GaAs-QD-Strukturen erreicht

werden.

Huffaker und Deppe realisierten ersteRa&imtemperatur emittierende 1.3um-QD-
LEDs, indem lgsGaysAs statt InAs als QD-bildende Schicht verwendet deurEin
alternierendes Submonolagenwachstum von InAs uniisGderhéltnis 1:1) und stetige
Wachstumspausen im Anschluss an die einzelnen Suddagen fuhrten hier zu der
Bildung relativ grofRer selbstorganisierter QDs (@umesser ~50 nm), die aufgrund der
geringeren Grol3enquantisierung und der geringemnspannung bei 1.3 um emittierten
[Hu98a, Hu98b].

Prinzipiell besteht auch die Moglichkedie Emissionswellenlange ausschliel3lich
durch die Verspannungsverringerung zu erhohen. éhegd von InAs/GaAs-QD-
Strukturen kann durch Verwendung verspannungsreckermler Schichten die
Emissionswellenlange um 1.3 um eingestellt werdelw et al. zeigten, dass das
Aufwachsen einer GagssShy14+Schicht unter den InAs-QDs zu einer drastischen
Reduzierung der Verspannung und somit zur gewtesdRaumtemperatur-Emission von
INAs-QDs von 1.3 um fuhrte [LiO5]. Fur praktischen®endungen ist allerdings der
erheblich gré3ere technische Aufwand durch diedXpst eines weiteren Elements (Shb)
nachteilig.
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Ein pragmatischer und vielversprechentliesatz ist die Herstellung sogenannter
In(Ga)As-Dot in a Well (DWell)-Strukturen, in denesin QD komplett von einer
verspannungsreduzierenden Schicht eingeschlossetenv&ann. Die Umsetzung dieser
Idee und die Herstellung von DWell-Laser-Diodensibeend auf InAs-QDs in InGaAs-
QWs, konnte erstmals von Lester et al. mit Emissimilenlangen um 1.24 pm
demonstriert werden [Le99]. Emissionswellenlangen .3 um konnten z.B. von Qiu et
al. erreicht werden [Qi01]. Prinzipiell zeigt siadgss die Photolumineszenz-Eigenschaften
(PL-Eigenschaften) und die Bauelement-Performarare Laser-Dioden drastisch vom
gewahlten Design der DWell-Strukturen abhangenb&ret al. berichteten basierend auf
optischen Messungen, dass ein asymmetrischer Hissclider QDs in den QW sich
vorteilhaft auf die optischen Eigenschaften des D¥NVauswirkt [KrO3]: Unter anderem
konnte neben der PL-Peak-Position auch die notwendschwellstromdichte der
Strukturen signifikant variiert werden. Der Urspgundieser phanomenologischen
Untersuchungen blieb allerdings unklar. Einen Ahlfigsss Uber dieses Verhalten kann mit
den RTEM-Methoden gegeben werden.

In diesem Kapitel wird daher mit den Mmdbn der Raster-
Transmissionselektronenmikroskopie analysiert, helcstrukturelle Auswirkung die
Variation der nominellen QD-Wachstumsposition imegi DWell-Struktur hat. In
Abschnitt 4.1 wird zunadchst auf das Design der msaothten DWell-Strukturen
eingegangen. Im Anschluss daran werden die RTEMyAra (Abschnitt 4.2) der
strukturellen Eigenschaften der DWell-Strukturend uabschlie3end die zugehorigen
optischen Eigenschaften (Abschnitt 4.3) vorgestellt

4.1, Dots in a Well“-Proben

Zur Bestimmung der optimalen Wachstumsbedingungaoh drei leicht unterschiedliche
Proben (A, B und C) mittels MBE auf GaAs-Substratgestellt worden (Herstellung
durch Krebs et al. / Universitat Wirzburg). Denesolatischen Probenaufbau zeigt Abb.
4.1. Zunachst wurde eine 300 nm Pufferschicht ag# [@01]-orientierte GaAs-Substrat
aufgewachsen. AnschlieRend erfolgte die 6-fached@flelung des Wachstums der
DWell-Bereiche. Die Barrierenschichtdicke ist savgalt (jeweils 30 nm in Probe A und
Probe B und 40 nm in Probe C), dass keine Beesuluy des QD-Wachstums durch
darunterliegende QD-Lagen zu erwarten ist. Die DMBefeiche selbst sind, wie in Abb.
4.1 skizziert, in den drei Proben unterschiedliobgefuhrt. Zur Analyse der tatséchlichen
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Wachstumsposition wurde die nominelle Dicke deretent InGaAs-Well-Schicht von
0 nm (Probe A), tber 1 nm (Probe B) zu 5 nm (P©)peariiert. Anschliel3end erfolgt das
Aufbringen von nominell 2.4 ML InAs (QD-bildend). b§eschlossen wird der DWell-
Bereich stets mit 5 nm InGaAs. Hierdurch wird gkzie Lage des QDs im QW variiert.
In Probe A wachst der QD direkt auf GaAs und sdtienit nominell im untersten Bereich

i Untere QW-Dicke:
50 nm GaAs-Deckschicht
5 nm InGaAs Probe A x=0nm
Probe B x=1nm

6-fac X INGaAs Probe C x=5nm

30/40 nm GaAs-Barriere

300 nm GaAs-Pufferschicht [001]

[1-10]
350 um GaAs-Substrat [110]

Abb. 4.1 Schematischer Probenaufbau der untersuchten ,Dots in a Well*

des DWells selbstorganisiert entstehen. Nomindligg@ymmetrisch werden die QDs in
Probe C (mit jeweils 5 nm InGaAs unter- und obdrldgs QDs) in den QW eingebettet.
Probe B bettet den QD ebenfalls vollstandig in Idi@aAs-Matrix ein, allerdings ist der
QD vertikal (mit einer unteren QW-Schicht von numesn Nanometer InGaAs)
unsymmetrisch eingebettet. Nach den 6 DWell-Bemsiclerfolgt abschlielend das
Uberwachsen mit 50 nm GaAs als Deckschicht, um Bléell-Bereiche vollstandig in
GaAs einzubetten. Die 6 DWell-Bereiche sind durcie @arrierendicken soweit
voneinander entfernt, dass die gegenseitige Besmihg vernachlassigt werden kann.
Praktisch vorteilhaft ist die 6-fache Wiederholuhgy DWell-Bereiche zum einen fur die
optische Charakterisierung aufgrund der erhohtgmdintensitat. Zum anderen erhoht
sich die Anzahl mit dem RTEM messbarer DWells edésmfum den Faktor 6. In den
folgenden Abschnitten dieses Kapitels wird dardksteelchen strukturellen Einfluss der
untere QW auf die Wachstumsposition des QDs hascilieRend werden die ermittelten
strukturellen Erkenntnisse mit den Photolumineszenad Laser-Eigenschaften der
hergestellten Strukturen verglichen.
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4.2 Struktureller Einfluss des unteren Quantum
Wells

Zur Untersuchung des Einflusses der unteren QWak das QD-Wachstum bietet sich
prinzipiell die Auswertung von ordnungszahlsensgitiv Z-Kontrastaufnahmen an.
Hierdurch kénnen relativ groBe Probengebiete (einigf) im Rastermodus synchron
aufgenommen und anschlieRend ausgewertet werded. béfeits in  Abschnitt 2.2.2
erlautert, bestimmt theoretisch die Ordnungszatg dildhelligkeit. In den hier

untersuchten Proben mussten daher die InAs-QDsedlstdn erscheinen, der InGaAs-QW
ware das zweithellste Objekt und am dunkelsten tatde Kristallmatrix des GaAs
erscheinen. Da diese Zusammenhdnge von fundamerBaléeutung fur samtliche
morphologische Analysen basierend auf Z-Kontrasw@uhen der In(Ga)As-

Quantenstrukturen sind, wird im Folgenden zunéaclmsiitels der chemischen
Analysemethode EELS der unmittelbare Zusammenhangchkien Bildhelligkeit der Z-

Kontrastmethode und der Ordnungszahl des abgelildElements demonstriert. Im
Anschluss daran kann, basierend auf Helligkeitglprofder Z-Kontrastaufnahmen, eine

Aussage uber die vorliegende WachstumspositioQier getatigt werden.

4.2.1Gegenuberstellung von Z-Kontrast- und EELS-Messunge

Fur die Voruntersuchungen dieses Abschnitts wuraeneiner Messstelle in Probe B
zunachst Z-Kontrastbilder (siehe exemplarisch AbR, rechts) aufgenommen. Anhand
der Z-Kontrastabbildung von Barriere, QW und QD rkagine Gegenuberstellung der
jeweiligen Z-Kontrast-Bildhelligkeiten mit den eptechenden Spektren der EELS-
Messungen des selben Probengebiets erfolgen. Bfgterf hierzu EELS-Messungen
zentral in den drei verschieden hell erscheinerfgiekten: Barriere (dunkel), QW (heller
als Barriere) und QD (hellstes Objekt im Z-Kontbdisf). Gemessen wurden Ga-Spektren,
da Ga sowohl in der Barriere als Referenz (nonmengBaAs-Gehalt 100 %) als auch im
QW reichhaltig vorhanden ist. Der InAs-QD selbsihéit nominell kein Ga, allerdings ist
der QD eingebettet in die Matrix des InGaAs-QWs,durah hier bedingt durch die
verwendete Messtechnik ebenfalls ein Ga-Signal mvaren ist (eine ausfihrlichere
Diskussion Uber das EELS-Wechselwirkungsvolumen @@s befindet sich in Abschnitt
5.4). Allerdings musste das EELS-Signal der Ga-&am Bereich des QDs (hellste
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Messstelle in der Z-Kontrastaufnahme) ein  Minimunmnehmen, da nominell
ausschlief3lich Indium den Platz des Gruppe-IlI-Eata im QD einnimmt.

1.2
1.0
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o 0.8}
)

S 0.6}
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Abb. 4.2 Diagramm (links) der normierten EEL-Spektren (Ga-L-Kante) \ameBe
(schwarz), QW (blau) und QD (rot) in Probe B. In der zugehdrigen itrstaufnahme

(rechts) sind die entsprechenden Messpunkte und ein QW (gestrichelt) angedeutet

Die Ergebnisse der normierten EELS-Megeun und die zugehérige Z-
Kontrastaufnahme (aufgenommen in [110]-Richtungytz@&bb. 4.2. Im Z-Kontrastbild
sind zwei DWell-Bereiche zu erkennen, in denen saheils ein QD selbstorganisiert
gebildet hat. Im Energieverlustdiagramm zeigt diessung in der Barriere (schwarz)
erwartungsgemald die hdchste Ga-L-Kanten-Intensitét,die Barriere prinzipiell aus
reinem GaAs besteht (daher wurde das GaAs-EELStSpelauf 1 normiert). Das nachst
hellere Objekt im Z-Kontrastbild ist der InGaAs-Qiestrichelter Bereich in Abb. 4.2).
Wie zu erkennen ist, zeigt hier Gbereinstimmendkl®t.S-Messung (blaue Kurve) einen
signifikant geringeren Ga-Gehalt an. Das hellstgekim Z-Kontrastbild, die Mitte des
QDs, ist der Messpunkt des dritten Spektrums. DESES-Messung am QD (rot) zeigt
das deutlich schwachste Ga-Signal. Wie theoretiscarwarten war, ist zu erkennen, dass
die im Z-Kontrastbild besonders hell erscheinend@dds am wenigsten Gallium und
folglich am meisten Indium enthalten. Die Auswegean der EELS-Spektren fihren somit
relativ betrachtet zum gleichen Ergebnis bzgl. déaterialverteilung wie die Z-
Kontrastaufnahmen. Im Folgenden koénnen daher zustiBmung der vertikalen
Wachstumsposition des QDs Z-Kontrast-Helligkeit§ipgoder verschiedenen Proben
gemessen und untersucht werden.
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4.2.2Vertikale Wachstumsposition der Quantum Dots

Zur Analyse des Effekts der Dickenvariation desewet QWs auf das QD-Wachstum
wurden Z-Kontrastbilder der drei Proben A, B und afgenommen. Mit den
Voruberlegungen des vorherigen Kapitels kann ausseti ordnungszahlsensitiven
Mikroskopbildern direkt die Wachstumsposition deBQermittelt werden. Typische Z-
Kontrastaufnahmen zeigt Abb. 4.3 fur die drei ProBe(links), B (mittig) und C (rechts).
Die Mikroskopbilder fur jede Probe enthalten jeweairei DWell-Bereiche, in denen sich

Wachstumsrichtung Wachstumsrichtung Wachstumsrichtung

Abb. 4.3 Z-Kontrastaufnahmen der Proben A (links), B (mittig) und C (rechts)
Eingezeichnete Linien kennzeichnen Orte der Helligkeitsprofile in Abb. 4.4

einige QDs (hellste Objekte in den Z-Kontrastbiijeselbstorganisiert gebildet haben. Es
zeigt sich, dass praktisch keine gegenseitige Bassung (z.B. keine Korrelation der
Wachstumspositionen) der verschiedenen DWell-Lafgstgestellt werden kann. Der
Abstand der GaAs-Barriere wurde so gewahlt, dassleleht verspannte Wachstum des
QWs und das relativ stark verspannte Wachstum @er €ch nicht auf das Wachstum des
nachsten DWell-Bereichs auswirken.

Qualitativ ist in den Z-Kontrastbilderereits folgendes zu erkennen: Die QDs von
Probe B (Abb. 4.3, mittig) sind sehr symmetrisch dan DWell eingebettet. Die
Morphologie der entstandenen QDs ist relativ fland linsenférmig. Die Z-Kontrastbilder
von Probe A hingegen (Abb. 4.3, links) lassen emken dass sich hier die QDs
vorwiegend im unteren Teil des DWells gebildet mabBes Weiteren ist hier eine
schwach ausgepragte Doppel-QD-Struktur zu erkennéber dem eigentlichen
(linsenformigen) QD zeigt sich in der Z-Kontrastaatime ein weiteres helles
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Intensitatsmaximum. Die Z-Kontrastaufnahmen in Br@bzeigen ebenfalls (wenn auch
weniger stark) dieses Doppel-QD-Verhalten. Hieramabich etwas gréRere QDs gebildet.

Wachstumsrichtung Wachstumsrichtung Wachstumsrichtung
. . e
Probe A Probe B Probe C
_0.9- _ 091 0.9
L L L
3 3 3
2 2 2
5 0.6 5 0.6 5 0.6
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& 0.3+ @ 0.3 @ 0.3

15 30 0 1c 20 0 15 3C
Strecke Asz- Azis (NM) Strecke B3 - Bya(nm) Strecke Gz - Cy4 (NM)

Abb. 4.4 Helligkeitsprofile typischer DWell-Z-Kontrastaufnahmen von QiikiGten (rot)
und der entsprechenden QW-Strukturen (blau). Die roten Linien deutepDdM/achs-
tumsposition an. Blau markiert sind die QW-Ausdehnungen (gemalR FWHM-Verfahren)

Zur genaueren Bestimmung der Position@Bs sind aus den Z- Kontrastbildern
der drei Proben Helligkeitsprofile erstellt wordétbb. 4.4 zeigt die Helligkeitsprofile von
Probe A (links), Probe B (mittig) und Probe C (resghDie Orte der Helligkeitsprofile aus
Abb. 4.4 sind in Abb. 4.3 eingezeichnet. Dargesssiid jeweils Helligkeitsprofile mittig
durch einen QD einer typischen DWell-Struktur undttijm durch benachbarte QW-
Strukturen. Zusatzlich zu den Helligkeitsprofilest in Abb. 4.4 die Lage der QD-Struktur
(rot gepunktete Linie) angedeutet und die Ausdeprader QW-Struktur gemall FWHM-
Verfahren (blau gepunktete Linie) markiert. Ausgeefe zeigen die Helligkeitsprofile
folgendes: Die QDs in Probe A bilden sich selbstargiert naher an der unteren Grenze
der DWell-Struktur, wobei die QDs zu beiden Seifenter- als auch oberhalb) nicht in
InGaAs, sondern teilweise direkt in GaAs eingewanlsind. Das Intensitdtsmaximum des
Helligkeitsprofils befindet sich etwa 1 - 2 nm utglb des DWell-Symmetriezentrums. In

Probe B hingegen bilden sich die QDs geometrissh daakt im Symmetriezentrum der
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DWell-Struktur aus. Die QDs, mit einer Hohe von ahgchnittlich 6 nm, sind zudem

komplett in die InGaAs-Matrix des QWs eingebetizie QDs in Probe C sind gegeniber
dem Symmetriezentrum der DWell-Struktur 1 - 2 nmWiachstumsrichtung verschoben.
In Probe C wurde, wie bei Probe A, festgestellssddie Ausdehnung der QDs wieder bis
in das Barrierenmaterial GaAs reichte (diesmal allem oberhalb) und die QDs somit
nicht vollstdndig in die InGaAs-Matrix eingebetteind. Die nominell symmetrische

Einbettung der QDs in den QW (x=5 fiir Probe C) ekiebt die Wachstumsposition des
QDs weiter in Wachstumsrichtung tber die Mitte B&%ells hinaus [Ki04, Ku05].

Bemerkenswert ist, dass bei allen dreiersuchten Proben das In-Maximum
verglichen mit den nominellen Wachstumsdaten in Ngaansrichtung verschoben ist.
Kegel et al. konnten hierzu an InAs/GaAs-QD-Struétuohne Deckschicht zeigen, dass
sich die Indium-Konzentration innerhalb eines Q@@ wnten nach oben stetig erhoht
[Ke00]. Da die QD-Position durch das Indium-Maximuastimmt wird, ist hierdurch

ebenfalls eine Verschiebung eingewachsener QD&wveliech.

Die Morphologie der QDs im DWell wird dir die tatsachlich stark
unterschiedliche Wachstumsposition stark beeinfliss zeigen die QDs in Probe A und
C eine andere Form verglichen mit den komplettn@dAs eingeschlossenen QDs von
Probe B. Vergleichbare morphologische Auswirkungeschrieben bereits Kim et al. an
ahnlichen InAs-DWell-Strukturen [KiO3]. Die untetsedliche Form der QDs wurde auch
hier auf die ungleichen Wachstumsbedingungen derS@Okturen in der einbettenden
InGaAs- bzw. in der einbettenden GaAs-Matrix zugefiihrt.
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4.3Photolumineszenz und Laser-Eigenschaften der
,Dot in a Well“-Proben

In diesem Abschnitt werden die optischen Eigengehader DWell-Proben aufgezeigt, um
die gefundenen strukturellen Ergebnisse den omrsckigenschaften der DWell-
Strukturen gegenuberstellen zu kdnnen. Die PL-3peK{Charakterisierung von R. Krebs
/ Universitat Wurzburg) der drei Proben bei T=308#gt Abb. 4.5 (links). Zu erkennen
ist in den drei Spektren jeweils ein signifikanteL-Peak der drei unterschiedlichen
DWell-Strukturen.

Prinzipiell beeinflusst wird die absoluteage der PL-Peaks u.a. durch eine
unterschiedliche QD-Morphologie, eine unterschawi Einbettung und durch die daraus
resultierende unterschiedliche Verspannung der Dvegell-Proben. Diese gegenlaufigen
Einflusse auf die Lage der PL-Peaks lassen esah@dings kaum zu, eindeutige Schlisse
aus der absoluten Lage der PL-Peaks zu ziehenpiBeiseise wirde man theoretisch
erwarten, dass die kleinsten QDs (im Vergleich diesi Proben die QDs in Probe B)

~ | T=300K s [
'-'_J_ i £ — Probe B //
3 > —— Probe C /.
Z S 100- /
© 5 7 - e
= @ /
c n /
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_F - © 50_ //
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Abb. 4.5 Photolumineszenzspektren (links) von Probe A (blau), B (rot) (suth&arz) bei
300 K und optische Ausgangsleistung (rechts) der auf Probe B und C basierenden Lase
Dioden [Kr03] als Funktion des Stroms

aufgrund der starkeren Grolienquantisierung dergetigch hochsten PL-Peak generieren
(bei identischem In-Gehalt). Die abgebildeten PLsMlengen zeigen allerdings etwas
anderes: Probe C zeigt eine fast identische Lagd’dePeaks wie Probe B. Probe A weist
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sogar einen hin zu groéfReren Energien verschoberneReRk auf. Grund fur diese

Diskrepanz ist, dass, wie bereits erwdhnt, nebeanGtélienquantisierung die anderen
gegenlaufigen Einflussfaktoren tberwiegen. Beispieise wird die energetische Barriere
eines QDs in Probe A und C durch das teilweiseefetd InGaAs stark erhoht (direkte
GaAs-Barriere) und wirkt so dieser Verschiebunggegeén. Zuséatzlich entstehen durch
den direkten Kontakt mit GaAs wiederum andere Vamspingen auf einen Teil des QDs
als im Falle eines homogen in InGaAs eingebett€iBxs, wie in Probe B. Daher ist die

absolute Lage des PL-Peaks in diesem Fall von gedetdneter Bedeutung.

Von grolBem Interesse ist allerdings dieswertung der Linienbreite der PL-
Spektren, die ein Mal3 fur die Homogenitat der Qemstrukturen ist. Es ergaben sich fir
die drei Proben PL-Linienbreiten (FWHM) von 44 m@¥obe A), 30 meV (Probe B) und
40 meV (Probe C). Probe B weist somit im Verglailth geringste Linienbreite der drei
Proben auf. Betrachtet man zudem die Starke deeggsnen PL-Intensitat, zeigt sich,
dass zusatzlich hierzu Probe B das intensitatstacRL-Signal hat, was ebenfalls eine
hohere Qualitat der hergestellten DWell-StruktureRrobe B andeutet.

Aus identischen DWell-Bereichen von Prdbaind C wurden im Weiteren von
Krebs et al. Laser-Dioden hergestellt [Kr03]. Eider wichtigsten Charakteristika von
Laser-Dioden ist die Abhangigkeit der optischen dargysleistung vom elektrischen
Anregungsstrom. Die entsprechenden Kurven der btgiifen Bauelemente mit dem fir
Laser-Dioden typischen Anstieg der optischen Augglamstung zeigt Abb. 4.5 (rechts).
Fur effizient arbeitende Laser-Dioden sollte derrider Schwellstromdichte (Definition:
Stromdichte am signifikanten Anstieg der optisciAersgangsleistung) moglichst gering
sein. Wie in Abb. 4.5 (rechts) zu erkennen istgtzd?robe B auch den geringeren
Schwellstromwert. Die Auswertungen ergeben Schiwvelisdichten fir Probe B von
120 A/cnt und fiir Probe C von 180 A/émSomit weist Probe B auch als Laser-Diode die
besten Eigenschaften auf.

Vergleicht man die optischen mit den ldineellen Ergebnissen der drei Proben,
zeigt sich folgendes: Die besten optischen Eigeafsahm erzeugen die symmetrisch
eingebetteten DWell-Strukturen in Probe B. Obwakynametrisch gewachsen, bildeten
sich hier letztendlich durch Prozesse der Selbatosgtion symmetrisch eingebettete , Dot
in a Well“-Strukturen aus [KU04, Ku05].
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Insgesamt zeigen die vorgestellten RTEMesuchungen dieses Kapitels, dass
DWell-Bauelemente mit optimierten Eigenschaften hathg sind, wenn die
Quantenstrukturen symmetrisch in den QW eingebawd wohldefiniert von ihm
umschlossen werden. Eine symmetrische EinbettungQdeStrukturen kann durch ein
asymmetrisches QW-Wachstum erreicht werden.



5 Vertikal korrelierte INnGaAs/GaAs
Quantum Dots

Wie bereits diskutiert, erfahren einzelne QDs awigr der verédnderten elektrischen
Eigenschaften durch Groflenquantisierung grol3e Baaghu.a. als aktives Material in
Laserdioden. Die charakteristische Ausbildung disdr Energieniveaus aufgrund des
dreidimensionalen raumlichen Einschlusses ist bienit den diskreten Energieniveaus
eines einzelnen Atoms vergleichbar. Bringt man zvagr mehrere QDs dicht zusammen,
so ist es mdglich, dass sich die Ausdehnung dektiglgenwelle Gber mehrere QDs
gleichzeitig erstreckt, man spricht in diesem kalh Kopplung. Gekoppelte QDs kdnnen
daher auch als kiunstliche Molektle betrachtet werdel man bezeichnet sie auch als sog.
Quantum Dot Molecules (QDMs) [St06]. Gekoppelte Q8ed fir das Gebiet der
Quanteninformationstechnik von grof3er Bedeutung wedden als Grundbausteine fir
Quantum Computer diskutiert [Be00, Mi0O0, Mi03, Hg07

Die Herstellung gekoppelter Quantenstrtgdt kann prinzipiell auch durch
Selbstorganisation erfolgen. Durch raumlich koemé Wachstumspositionen von
Quantenstrukturen, z.B. in mehreren Lagen uberdgrankbnnen so reproduzierbar
gekoppelte Quantenstrukturen erzeugt werden. Eaktigabler Ansatz hierzu ist das in
Kapitel 3.3.1 beschriebene ,Vertical Stacking“, lwEm durch die Fortpflanzung der
Verspannung Wachstumspositionen tber anderen (hsntkturen beglinstigt werden
konnen. Obwohl das Vertical Stacking prinzipielrstanden ist, bleibt es nach wie vor
eine Herausforderung an die Epitaxie, strukturethbgene QDs herzustellen. Kammerer
et al. zeigten basierend auf TEM-Hellfeldaufnahndass es zu einer Grél3envariation von
Vertically Stacked QDs kommt, wenn die Wafer-Raatim Epitaxieschritt unterbleibt.
Die Ausnutzung dieses Effekts ermoglichte zudemEitsstehung gréRenvariierter QDs in
unterschiedlichen QD-Lagen [Ka05]. Die Wachstumis@icentstehender QDs in einer
Lage kann beim Vertical Stacking durch die Wahld&chstumsrate beeinflusst werden,
wie Chen et al. publizierten [Ch02].
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Sollen elektronische Kopplungen zwiscden QDs mdglich sein, ist die Dicke der
Barriereschicht ein kritischer Parameter. Der Hisdl der Barrierenschichtdicke auf die
sich ergebenden PL-Spektren wurde von llahi etiatiersucht [II03]. Im Falle besonders
dunner Barriereschichtdicken (~3 nm) zeigte sichr,hdass die kristalline Qualitat der
Barriereschichten sich vermindert, was wiederum deutlich schlechteren PL-
Eigenschaften (PL-Ausbeute, absolute IntensitatrtfuKim et al. untersuchten den
Zusammenhang zwischen der Morphologiednderung verticdlly Stacked DWell-
Strukturen und den entsprechenden PL-Spektren [KiO3

Systematische TEM- oder RTEM-Studien Wwartically Stacked QD-Strukturen,
deren Schwerpunkte sowohl auf den strukturellen alsh auf den chemischen
Eigenschaften gekoppelter QDs liegen, sind in diratur allerdings relativ selten. Einen
Einblick in die chemischen Auswirkungen von VertiStacking auf InGaAs-QDs lieferten
die Untersuchungen von Zhang et al. u.a. mittetsg@adispersiver Spektroskopie (EDS)
im TEM [Zh01]. Die vorgestellten Ergebnisse liefd@mrmuten, dass sich in den oberen
QD-Lagen groRere durchschnittliche In-Konzentragioneingestellt haben. Eindeutig
belegen konnten Zhang et al. diesen Trend jedodtt,dla nicht ausgeschlossen werden
konnte, dass der ermittelte Anstieg der In-Konzmn in diesen Messungen durch
GrolReneffekte systematisch verfalscht wurde [ZhO1].

In diesem Abschnitt sollen daher vertikadrrelierte Quantenpunkte mit den
Methoden der Raster-Transmissionselektronen-Milapgkuntersucht werden. Neben den
Methoden zur Feststellung der strukturellen und phologischen Eigenschaften sind
insbesondere chemisch analytische Untersuchungtelsniler EELS-Methode in Bezug
auf die chemische Gleichartigkeit der hergestell@nantenstrukturen von Interesse.
Gegenstand der Untersuchung ist die Frage, ob Wwnsich das Vertical Stacking auf die
Morphologie und die chemische Komposition der hstgen IR sdGay s0AS-QD-
Strukturen auswirkt.

5.1Probenaufbau

Die hergestellten QDs wurden in einer Feststoff-M@ttage auf undotiertem (001)-
GaAs-Substrat hergestellt. Zunéchst erfolgte dasvAchsen einer 300 nm dicken GaAs-
Pufferschicht und eines (quasi unverspannten) AKB@AAs-Ubergitters (Teststruktur fur
EELS-Messungen). AnschlieBend erfolgte das Aufwachder unteren QD-Barriere,
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bestehend aus 60nm GaAs. Die QDs in dieser Proberdew durch
Submonolagenabscheidung mit 5 Zyklen von 0.17 nndBe s2As und 0.11 nm InAs
erzeugt. Nominell entspricht dies einer 1.4 nm elicky s¢dGa spAs-Schicht. Aufgrund des
Verspannungsunterschieds in Bezug auf GaAs entstabedurch selbstorganisierte QDs.
Direkt Uber die erste QD-bildende Lage erfolgt dagwachsen der GaAs-Barriere. Um

/

S0nm  GaAs 5 Zyklen:
0.17 nm InGaAs

” GaAs 0.11 nm InAs
Bonm  GaAs Barrierendicke:

Probe A =8 nm

Probe B =4 nm

[001]
300 nm GaAs-Pufferschicht 12 Zyklen: [1-10]
i 2 nm Ab3Ga e/AS

350 pm GaAs-Substrat 2 4 nm GaAs [110]

(Ubergitter)

Abb. 5.1 Schematischer Probenaufbau zur Untersuchung vertikal korrelierter QDs

die Auswirkungen der Barriere auf die Ausbildung deeiten QD-Lage analysieren zu
kénnen, wurden Proben mit unterschiedlichen Bamngchichtdicken hergestellt. Die
Dicke der Barriere in Probe A betrug 8nm und inold B 4nm. Die
Herstellungsparameter der zweiten QD-Lage wurdemije nominell identisch zu denen
der ersten QD-Lage gewahlt. Abgeschlossen wurdé\tehstum mit einer 50 nm dicken
Deckschicht, die gleichzeitig die obere Barriere die QDs bildet. Als Referenz wurde
zusatzlich Probe C hergestellt, welche lediglianeeQD-Lage beinhaltet. Probe C wurde
ansonsten unter den gleichen Wachstumsbedingungen {dentische Zyklen der
Submonolagenabscheidung) wie Probe A und B heliegtach hier sind die QDs stets

direkt in reines GaAs eingebettet.

5.2Analyse der rdumlichen Korrelation

Wie in Kapitel 3.3.1 beschrieben, kann das 3D-lwaehstum der QDs eine Fortpflanzung
der Verspannung durch eine Barriere bewirken. Diesederum kann die
Wachstumseigenschaften (u.a. die Grolienhomogenitét)die Wachstumsposition der
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QDs in den oberen Lagen beeinflussen. Im Folgemndmhzunachst untersucht, wie sich
die Reduktion der Barrierendicke von 8 nm auf 4konkret auf die Wachstumsposition
der hier untersuchten dpfGaysoAs-QD-Strukturen auswirkt. Anhand mikroskopischer
RTEM-Aufnahmen (Z-Kontrast und Hellfeld) ist hierdie laterale Wachstumsposition
der QD-Strukturen in beiden Lagen bestimmt wordgypische Hellfeldaufnahmen von
Quantenpunkten der beiden Proben A (links) undeBhtis) sind exemplarisch in Abb. 5.2
gezeigt. In beiden Mikroskopbildern sind jeweilsezvQuantenpunktpaare zu erkennen.
Der in Probe A auftretende Dunkel-hell-dunkel-Effekner QD-Struktur wird in Abschnitt
6.2 naher diskutiert. Das durch Hilfslinien markee@QD-Paar in Probe A (Abb. 5.2 links)
zeigt hier einen deutlich erkennbaren lateralen s&er der beiden QDs. Dieses
Einzelergebnis deutet bereits an, dass in dies#vePaufgrund der dickeren Barriere die
Lage des oberen QDs tendenziell weniger stark dudeh darunterliegenden QD
beeinflusst wird.

Abb. 5.2 Typische Hellfeldabbildungen von Probe A (links) und Probe B (reuilits)
eingezeichneten Hilfslinien zur Verdeutlichung der lateralen Wachstumspa@ti@pDs

Das exemplarisch ausgewahlte Hellfeldwitth Probe B (Abb. 5.2 rechts) zeigt
hingegen keinen lateralen Versatz zwischen obenmanuaterem QD. Tendenziell deuten
diese Einzelmessungen bereits an, dass durch dresckiBarriere die Position des oberen
QDs starker von der Position des unteren QDs althéng

Um Uber die Proben statistisch relevafitesssagen treffen zu kdnnen, wurden
anhand vieler solcher Mikroskopbilder mehr als @Ds in Bezug auf ihre relative Lage
analysiert. Es wurde hierzu fur jedes QD-Paar d@rdle Versatz (auf Nanometerskala)
zwischen dem QD aus der zweiten Lage und dem QDlausrsten Lage bestimmt. Zur
anschaulichen Darstellung der Auswirkung der Begrischichtdickenvariation auf die
vertikale QD-Korrelation wurde der gemessene l&eXéersatz in ein Histogramm mit
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jeweils 2 nm breiten Klassen eingetragen (siehe./hB). Die Klasse von -1 nm bis
+1 nm enthélt somit die Haufigkeit aller (im Rahnaar Fehlergenauigkeit) Gbereinander
gewachsenen QDs der jeweiligen Probe. In Abb. &pBasentieren die blauen Balken die
Haufigkeitsverteilung von Probe A (8 nm Barriere)dudie roten Balken Probe B (4 nm

Barriere).

Deutlich zu erkennen ist, dass Probe BMargleich zu Probe A eine deutlich
groRere vertikale QD-Korrelation besitzt. Der later Abstand der QDs in Probe A ist
zwischen -5 nm und +5 nm naherungsweise zufalliteire Beispielsweise sind nur 20 %
der QDs direkt Ubereinander gewachsen (lateralersa¥e weniger =1 nm). Die
Haufigkeitsverteilung von Probe B hingegen zeigtdeicksvoll, dass fast 70 % der QDs

direkt Ubereinander gewachsen sind. Diese Ergebrusgerstreichen den bemerkens-
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Relative Position eines oberen QDs im Vergleich zunteren QD (nm)

Abb. 5.3 Histogramm der relativen Position des oberen QDs relativ asitiéh des
unteren QDs, bei 8 nm (Probe A) und bei 4 nm (Probe B) Barrierendicke

werten Einfluss der Barrierenschichtdicke auf datedale Wachstumsposition von
Ing sdGa 50As/GaAs-QDs. Untersuchungen an reinen InAs-QDs a\$svon Chen et. al
fuhrten zu d&hnlichen Ergebnissen [Ch02]. Diesesrdationsverhalten konnte von
Meixner und Schéll mittels Monte Carlo-Simulationedherungsweise nachvollzogen
werden [Me03]. Die stark unterschiedlich gemesselerrelationen der QDs in den
Proben A und B stimmen sehr gut mit diesen Simuh&in Uberein. Meixner und Scholl
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ermittelten eine  maximale Korrelations-Wahrschehifeit (von 80 %) far
Barrierendicken von 10-12 Monolagen (etwa 4 nm &A§ und eine deutlich geringe
Korrelationswahrscheinlichkeit (ca. 50 %) fur 25 mdtagen (etwa 8 nm in GaAs) dicke
Barriereschichten. Ein Vergleich mit den vorgestell experimentellen Ergebnissen an
Probe A und B ergibt hier tendenziell eine gute fglmstimmung.

5.3Strukturelle und morphologische Eigenschaften

Die strukturellen und morphologischen EigenschaftenQDs der hergestellten Proben A,
B und C wurden anhand von Z-Kontrastaufnahmen irlQtQuerschnittsrichtung
untersucht. Aufgrund der groReren mittleren Ordisaabl von 1956GasAs (Z =365)
gegenilber dem einbettenden GaAsZ =(32) bewirken die InAs-haltigen
Quantenstrukturen im Winkelbereich des Z-Kontrastkiers eine grofRere Streuamplitude
und somit eine hohere Intensitdt am Z-KontrastdetekDies fuhrt dazu, dass die
IngsdGay s0As-haltigen Quantenstrukturen im Z-Kontrastbild Theh Vergleich zum
dunkleren GaAs erscheinen mussen. In Abb. 5.4 tsipidche Z-Kontrastaufnahmen von
Probe A (links), Probe B (mittig) und Probe C (rsghdargestellt. Die Mikroskopbilder

A Probe C

Wachstumsrichtung

Abb. 5.4 Typische Z-Kontrast-Mikroskopaufnahmen von QDs in den Proben A, B und C

von Probe A (8 nm Barriere) und B (4 nm Barrierelgen jeweils ein vertikal korreliertes
QD-Paar, das durch eine GaAs-Barriere getrenntbDias Mikroskopbild von Probe C

(Referenzprobe ohne Barriere) zeigt einen einze@Bneingebettet in die GaAs-Matrix.

Die Z-Kontrastaufnahmen der drei verschiedenen étrateigen, dass sich relativ flache
und linsenférmige QDs gebildet haben.
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Zur Ermittlung der absoluten QD-HOhe iradNstumsrichtung wurde eine Vielzahl
von Z-Kontrastbildern ausgewertet. Hierzu wurde Blasyramm Nanomess (siehe Anhang
A) eingesetzt, das speziell fur die rechnergestlitdihenanalyse von Quantenstrukturen
und dinnsten Schichten im Rahmen dieser Arbeit iekélt wurde. Das Resultat der
systematischen Auswertung der FWHM-QD-H6hen derb&moA, B und C in den
unterschiedlichen Lagen ist in Abb. 5.5 aufgetraddir Probe A ergab die Auswertung
eine QD-Ho6he fur beide Lagen 1 und 2 von H = 4.24106 nm. Die QD-H6hen der
Proben B und C wurden mit Nanomess zu H = 4.3nd5 nm bestimmt. Die laterale

Probe A Probe B Fréb

% %

QD Hohe (nm)

° 1te Lage 2te Lage 1lte Lage Z2te Lage 1lte Lage

Abb. 5.5 Histogramm der QD-Ho6hen in den verschiedenen Proben und Lagen. Der
gestrichelte Bereich reprasentiert die Standardabweichung

Ausdehnung der QDs in den Proben A, B und C bgewegils W = 14.5 nnx 2 nm. Unter
Bertucksichtigung der Messunsicherheit wurden sondéentische QDs in den
verschiedenen Proben und insbesondere auch in eflschiedenen Lagen vorgefunden
[Sa06a, Sa06b, Sa06c]. Es zeigte sich prinzipmhéalls auch kein Einfluss der Barriere
bzw. der Barrierenvariation auf die Morphologie dlbstorganisierten QDs in den
Proben A, B oder C.

Die Ergebnisse dieses Abschnitts zeigess bei den hergestellten Strukturen die
Barrierendicke keinen signifikanten Einfluss aufe dForm und die Grol3e der
selbstorganisierten QDs hat. Unter Bertcksichtiguthgr beobachteten deutlichen
Anderung der vertikalen QD-Korrelation bei variieder Barrierendicke ist dieses
Ergebnis doch unerwartet. Offensichtlich fiihrt te&cht unterschiedliche Verspannung
jedoch zu keiner signifikanten Beeinflussung der-Qidl3en der zweiten QD-Lage in den
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Proben A oder B. Bemerkenswert ist, dass soga@Q@is in den unterschiedlichen Lagen
innerhalb einer Probe (in A und B) quasi identistkorm und Grol3e sind. Gewdhnlich ist
fur das Erreichen solch einer hohen HomogenitatWwlashstum einer Vielzahl von QD-
Lagen notwendig, damit sich ein Wachstumsgleichgetszustand einstellen kann.
Tersoff et al. simulierten, dass durch den EinfldesVerspannung beim Vertical Stacking
sich in den hoheren QD-Lagen homogene Wachstumsgraf die QDs unabhangig vom
Startzustand der ersten Wachstumslagen einstdllen\Wachstumsgrof3e (und —dichte)
strebt stets einem Wachstumsgleichgewicht zu [Te9Bgwohnlich wird davon
ausgegangen, dass sich in den ersten Schichterchmin@homogene Ansammlungen
kleiner QDs ausbilden, die dann durch Vertical Etag homogener und gréRer werden
(siehe z.B. [St04]). Allerdings berichteten Solonetral., dass es ebenso moglich sei, dass
die erste QD-Lage groR3er als das Wachstumsgleidhgeist, wodurch sich in den oberen
QD-Lagen ein Wachstumsgleichgewicht einstellen meijisdas letztendlich in kleineren
QD-Strukturen mit homogener Wachstumsdichte restif5097].

Ein moglicher Erklarungsansatz dafirsdas den untersuchten QDs der Proben A,
B und C diese Homogenitat so friih (quasi direk@ieht worden ist, ware die Herstellung
mittels Submonolagenabscheidung. Der genaue Grlerdiags, warum eventuell direkt
im Gleichgewichtszustand das Wachstum begonnenewvurdl warum die QDs in den
unterschiedlichen Lagen keine GrolRenanderung zelgeiit jedoch letztendlich unklar.
Ein ahnliches Verhalten bzgl. der QD-Gro3en wurde Nahi et al. beobachtet. Auch hier
konnte allerdings nicht begriindet werden, wie eslemn quasi sofortigen Erreichen des
Gleichgewichtszustands gekommen ist [1l03].

Die bisher dargelegten strukturellen undrphologischen Ergebnisse deuten die
Entstehung identischer QDs in den beiden Lageanchemische Zusammensetzung ist
hierbei bisher vollig aul3er Acht gelassen wordesinRheoretisch ware es moglich, dass
sich die chemische Komposition der QDs mit dem umegden Material, z.B. mit dem
GaAs der Barriere durchmischt. Des Weiteren konuolieser Prozess in den
unterschiedlichen QD-Lagen unterschiedlich ausggps&in, so dass die QDs in der
zweiten Lage systematisch eine unterschiedlichendolhe Komposition im Vergleich zur
ersten Lage besitzen koénnten. Aufschluss Uber dantgative chemische Komposition
der verschiedenen QD-Lagen kann die EELS-MethodeRI&EMs liefern. Der Vergleich
der chemischen Komposition der QDs in den versemed Lagen wird daher im
folgenden Abschnitt diskutiert.
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5.4Chemische EELS-Analyse

Die Herausforderung zur Bestimmung der chemischemposition der verschiedenen
QD-Lagen liegt vor allem in zwei essentiellen PemktGesucht ist zum einen die lokale
chemische Zusammensetzung eines ca. 4.2 nm hohehkt©bBNVie bereits in Kapitel 2
erlautert, sollte die Bestimmung zwar theoretisabighch sein, allerdings operiert man
trotz der extrem guten raumlichen Auflésung der EBMlethode bereits in einem Bereich,
der rein technisch betrachtet stets gewisse Scigkéten (Stabilitdt, geringe
Signalintensitaten, .).mit sich bringt. Zum anderen, und dies verkometizdie Aufgabe
prinzipiell, sind QDs (sehr) kleine Materialansarangen und keine durchgehenden
Schichten. Dies bedeutet, dass es praparativ pcaktiicht moglich ist, einen einzelnen
QD ohne die ihn einbettende Kristall-Matrix zu ustehen. In den hier untersuchten
Proben bedeutet dies, dass der ElektronenstrahRdi&Ms den QDs selbst, aber auch
stets die einbettende GaAs-Matrix in [1-10]-Riclgwturchqueren muss. Die inelastische
Streuung in diesen Bereichen muss prinzipiell Desigtitig werden, da stets ein Anteil der
einbettenden Kristallmatrix die EEL-Spektren beleisgen wird.

Einen schematischen Uberblick des zugeuniegenden Sachverhalts der
Geometrien am Ort der EELS-Messung gibt Abb. 5i6g&zeichnet sind zwei vertikal
korrelierte QDs (rot) mit Wetting Layer, die GaAsalix (grin) und das
Wechselwirkungsvolumen des durchquerenden Elektsirehls (gelb). Zur Auswertung

Wechselwirkungs-
volumen

Wetting
[00 1] Layer \

[1-10]

[110]

Abb. 5.6 Schematische Darstellung des Wechselwirkungsvolumens des Eletk#iolsens
(gelb) bei einer EELS-Messung. Eingezeichnet sind die GaAs-Mgrixn), zwei

korrelierte Quantenpunktpaare (rot) und deren Wetting Layer
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der chemischen Komposition der QDs eignen sichrétisah sowohl die In- als auch die
Ga-Kante, da die QDs nominell aus 46G& s0As bestehen. Experimentell vorzuziehen ist
in diesem Fall die ausschliel3liche Messung der @atd da sich zum einen fur Ga im
messbaren Bereich (0 -2000 eV) eine L-Kante befin@Elektronen-Energieverlust
1115 eV), die prinzipiell in der Nanoanalytik wemh genauer (besseres Signal-Rausch-
Verhaltnis) ist, verglichen mit der messbaren M-teardes Indiums (Elektronen-
Energieverlust 443 eV) [Wi96]. Zum anderen ist dénteil des QDs am
Gesamtwechselwirkungsvolumen sehr klein (vgl. Abl&), wodurch der ohnehin nur
50 % betragende In-Anteil des Gruppe-lll-Elementglén QDs auf das Gesamtvolumen
(mit Matrix) gemittelt nur etwa 10 - 20 % betréaBas Signal-zu-Rausch-Verhéltnis einer
In-EELS-Messung ware in diesem Fall somit relatiilecht und die Messung insgesamt
ungenauer. Ein weiterer wesentlicher Vorteil dersMeng der Ga-L-Kante ist, dass als
Pufferschicht reines GaAs fir ReferenzmessungervVeuitigung steht. Das Gruppe-lll-
Element Ga ist hier durch die Epitaxie genau bek&hd0 % GaAs) und kann somit zur
Auswertung des absoluten chemischen Gehalts heragege werden.

Das Errechnen des absoluten In- bzw. @hbalts des QDs erfordert allerdings u.a.
eine Modellierung der Form und somit eine Modelireg des Anteils des QD-Volumens
am Gesamtwechselwirkungsvolumen, was zusatzlickeemsyatische Fehlerquellen birgt.
(Die quantitative Bestimmung des In-Gehalts der &Rkturen erfolgt im letzten Absatz
dieses Unterkapitels.) Da in erster Linie der deekergleich der beiden QDs in den
verschiedenen Lagen von Interesse ist, wird im éfalgn ausschlie3lich der gemittelte
Ga-Wert (Mittelung Uber das in Abb. 5.6 gelb eirgelanete Wechselwirkungsvolumen)
verglichen. Der Vergleich dieser gemittelten Ga-Kamtrationen kann ohne weitere
Rechnungen erfolgen und ist somit praktisch am gestan.

Fur den direkten Vergleich der QDs ideralings die Kenntnis der Probendicke t
notwendig, da hiervon das EELS-Wechselwirkungsvelnmand somit auch die Intensitat
des Ga-L-Kanten-Signals ebenfalls direkt abhangbgeschatzt werden konnte die
Probendicke durch die Messung des Plasmon-Peakbwnrtoss EEL-Spektrum (das
Verfahren ist in Abschnitt 2.2.3.2 erlautert). Basnd auf den Plasmon-Peak-Messungen
sind die chemischen EELS-Messungen an den vekikaklierten QDs (in Probe A und
B) jeweils an Probenstellen gleicher Dicke durclibefworden. Bestimmt wurde jeweils
ein Wert fur die Probendicke von t = 43.0 nm. Innerhalb des Messgebiets einer Probe
(typische GroRRe: 63 nm * 63 nm) ist der Unterschiedler Probendicke durch die sehr
homogene Probenpréaparation sehr gering (Gréenogdriuinm) und als konstant
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anzusehen. Die selektive Festlegung auf Probergekiaheitlicher Dicke erlaubt im
Folgenden den direkten Vergleich der jeweils eetigh Ga-Konzentrationen in den
beiden Proben A und B. Aus diesen Vorluberlegungeraus wurden die QDs in den
verschiedenen Lagen der Proben A und B mittels E&riaysiert.

R 1.2 probe A Probe B 4112 R
g' 1.0 berererenvvnensrnnsrvesseensssmmere || eeessseeeens - 1.0 g'
= 08 s R (L g
':% 061 oberer QD N 0'6%
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Abb. 5.7 EELS L-Kanten-Spektren korrelierter QDs und der GaAs-Refepsarn2robe A
(links) und Probe B (rechts)

Typische gemessene Ga-L-Kanten-EEL-Spelder beiden Proben A (links) und B
(rechts) sind in Abb. 5.7 dargestellt. Die Messthagme zeigen jeweils ein Ga-Referenz-
Spektrum (grin; gemessen in GaAs) und jeweils gaekBum eines QDs der ersten
Wachstumslage und ein Spektrum eines QDs der aw#achstumslage. Auch ohne die
integrative Auswertung der Spektren sind folgendsentliche Punkte direkt erkennbar:
Es zeigt sich, dass sowohl in Probe A als auchrabd® B die Spektren der beiden QD-
Lagen einer Probe (erste und zweite Lage) quasiutgsgleich tbereinander liegen. Die
Intensitaten der EELS-Spektren der korrelierten @erhalb einer Probe zeigen keinen
messbaren Unterschied. Nimmt man an, dass in den@durch den entsprechenden In-
Anteil ersetzt sein muss, bedeuten diese Ergehrdsss chemisch identische QDs in den
beiden Lage entstanden sind. Wertet man zudem wligprechend normierten QD-
Spektren beider Proben A und B aus, fallt auf, ddissIntensitaten samtlicher QD-
Spektren ca. 72 % der Ga-Referenzspektren aufwel@an wie bereits erlautert, die
Probendicke in beiden Messstellen identisch war diedraumlichen Ausdehnungen der
QDs sich ebenfalls nicht unterscheiden, folgt spaetss auch in beiden Proben (und in
beiden QD-Lagen) gleichartige QDs selbstorganisgrtstanden sind [Sa0O6a, SaO6b,
Sa06c].
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Die chemischen Eigenschaften der Barriwerden im Folgenden anhand von
EELS-Scans entlang eines vertikal korrelierten as#Bs analysiert. In Abb. 5.8 sind fur
Probe A (links) und Probe B (rechts) die entspredea Messpunkte in den Z-
Kontrastaufnahmen angedeutet. Die bereits durdegtlation ausgewerteten Ga-
Konzentrationen (aus den EELS-Messungen) der j@eeil Messstellen sind fur die
beiden Proben stets darunter aufgetragen. In didsétragung wurde als Referenz

Wachstumsrichtung Wachstumsrichtung
— EEE——

0 10 20 30 0 15 30 45 60

Position x (nm) Position x (nm)

Abb. 5.8 Mittels EELS gemessene Ga-Konzentrationen entlang eines \atikdierten
QD-Paars fur Probe A (links) und Probe B (rechts). Der Ort &nzelpunkt-EELS-
Messungen ist jeweils in den entsprechenden Z-Kontrastaufnahmen (oben) angedeutet

zur Normierung der Mittelwert der GaAs-Messstel|&a-Gehalt = 100 %) genutzt. Damit
ergibt sich im Durchschnitt fur eine GaAs-Messstetine Ga-Konzentration von 1.0
(100 %). Durch Storeinflisse (wie Intensitatsraesghkommt es bei den ausgewerteten

Einzelergebnissen zu einer leichten Abweichung tleeoretisch zu erwartenden Wert.

Die Messgenauigkeit (siehe Fehlerbalkembb. 5.8) betragt in dieser Messung
+ 6 %. Die Anordnung der Messpunkte ist fir beidebeén A und B quasi identisch
gewahlt worden: Zuerst wurden zwei Messwerte ullbrhder ersten QD-Lage
aufgenommen, dann erfolgte die Messung zentralntaran QD, anschlieRend wurde die
Ga-Konzentration der Barriere aufgenommen, hiefalgte die Messung zentral in dem
vertikal korrelierten QD und abschlieRend wurdeaderum zwei Messungen oberhalb der
zweiten QD-Lage im (nominell reinen) GaAs durchgefiisiehe angedeutete Messpunkte
in Abb. 5.8). Betrachtet man die in Abb. 5.8 datgkten Ga-Konzentrationen der QDs, so
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ergibt sich fur die QDs der zwei Wachstumslagerblealen Proben jeweils ein identischer
Mittelwert von 72 %. Die Messpunkte in Abb. 5.8 maminell reinem GaAs ergaben stets
Ga-Konzentrationen nahe 100 %. Von besonderemebger ist in beiden Proben der
Messpunkt zwischen den beiden QDs, der aufgrund heevorragenden raumlichen
Auflésung (1 —2 nm) des EELS-Systems weitere mftionen Uber die chemische
Zusammensetzung in der Barriere liefern kann. Wi&hbb. 5.8 zu erkennen ist, konnte der
Ga-Gehalt sowohl in der 8 nm diinnen Barriere vasb®rA als auch in der 4 nm diinnen
Barriere von Probe B gemessen werden. Selbst irsenie von 1950Ga 50AS
umschlossenen Bereich zeigt sich jedoch keinefgignie Verminderung des Ga-Gehalts
in den Barrieren beider Proben. Offensichtlich vemahte der variierte Abstand zwischen
den QDs keine messbare In-Verschleppung in digdarfSa06a].

Basierend auf dem bestimmten mittlerenGgaalt der QDs von 72 % wird
abschlieend die absolute In-Konzentration innérhder QDs abgeschatzt. Der
Berechnung zugrunde liegt ein einfaches Modelleimmdangenommen wird, dass die
Ausdehnung der QD-Strukturen in [1-10]-Richtungeli@ Abb. 5.6) der gemessenen
lateralen GrofRe W (Abschnitt 5.3) entspricht. Deetliche umgebende Matrix besteht im
Berechnungsmodell aus reinem GaAs. Unter Einbengloer gemessenen Probendicke t
und der Berucksichtigung des Einflusses der InG@ksting Layer konnte die In-
Konzentration in den QDs zu 48 % bestimmt werdaas& Wert stimmt sehr gut mit dem
nominell angebotenen In-Gehalt von 50 % (bereinfer®ichtlich bestehen die
hergestellten QDs quasi vollstandig aus dem nominatn Wachstum angebotenem
INo.5dG a0 50AS.

Resumierend kann durch den Vergleichdter Proben festgehalten werden, dass
die gezielte Herstellung gekoppelter QDs mit dertidden der Selbstorganisation eine
Barrierendicke von unter 5nm sinnvoll erscheingisst, um eine hohe vertikale
Korrelation zu gewahrleisten, die fur die repro@ulzare Herstellung gekoppelter QDs,
bzw. von QDMs nétig ist. Die Erhdéhung der vertikal&orrelation der untersuchten
INg.sdGa 50AS/GaAs-QDs beeinflusste weder die Morphologie nodie chemische
Zusammensetzung der QDs.



6 Morphologie unterschiedlich verspann-
ter InGaAs/GaAs-Quantenstrukturen

Verspannungen sind die treibenden Kréfte bei detstBinung selbstorganisierter
Quantenstrukturen. Verschiedene Gitterkonstanteterschiedlicher Kristalle kdénnen
aufgrund unterschiedlicher Wachstumsmechanismeehdsiauch Abschnitt 3.2) zu
unterschiedlichen Morphologien fuhren. Die Bilduagasi punktférmiger Strukturen
(QDs) kann in einigen Materialsystemen (z.B. InGaA&aAs) durch den Stranski-
Krastanow-Wachstumsmodus [St38] beschrieben werdéiarbei kdnnen koharente
(versetzungsfreie) QDs entstehen. Viele AspektB. (¥Wachstumsdichte [Hs06, Ch07],
QD-GroRe [Wa00c, Le06] oder QD-Homogenitat [He0401T]) sind bei der Entstehung
solcher quasi punktformiger Quantenstrukturen (QDk)rch eine Vielzahl von
Veroffentlichungen intensiv erforscht. Andere Questruktur-Morphologien standen
bisher weniger stark im Fokus der Forschung und s%niger intensiv untersucht worden.

Tersoff et al. prognostizierten erst 1988oretisch fundiert die Mdglichkeit der
Bildung von eindimensional verlangerten selbstoigarten Quantenstrukturen (z.B.
QDashes) in verspannten Materialsystemen [Te938s&3 Verhalten konnte anschlie3end
von verschiedenen Forschungsgruppen in untersathedl Materialsystemen
experimentell verifiziert werden. So beobachtetetzniéier et al. eine Morphologie-
Transformation von punkt- zu linienférmigen Strulei an nicht Uberwachsenen InSb-
Quantenstrukturen auf InP-Substrat in Abhangigkkst nominell angebotenen InSb-
Schichtdicke [Ut96]. Brongersma et al. berichtetean der bevorzugten Entstehung
eindimensional verlangerter QDash-artiger Gagiantenstrukturen auf Si-(100)-Substrat
ab einer bestimmten kritischen InselgroRe [Bro&). Materialsystem InGaAs / GaAs
wurden von Tillmann et al. ein Morphologielibergamgiiberwachsenen Strukturen hin zu
QDash-artigem Wachstum durch sukzessive Erh6hund\dehstumstemperatur mittels
TEM-Untersuchungen festgestellt [Ti95]. Fur die Btalkomposition der
quantenstrukturbildenden Schichten in der Probkareon Tillmann et al. wurde hierbei
stets IReGaysAs (Verspannung zu GaAs: 4.3 %) gewahlt. Geringpannte
InGaAs/GaAs-Strukturen (nomineller In-Gehalt dera@ienstrukturen 17 % und 25 %)
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wurden von Ma et al. untersucht [MaOla]. Rastetbrdérsuchungen ergaben, dass eine
hohere Wachstumstemperatur bei geringverspanntgdaAs/GaAs-3D-Wachstum die
Bildung von QDash-artigen Strukturen bevorzugt. éRafiz-Einzelschicht-Quanten-
strukturen mit den nominell gleichen Wachstumspatanm aber mit einer geringeren
Wachstumstemperatur fuhrten hier hingegen zur lzexggpen selbstorganisierten Bildung
von QDs. Eine weitere Moglichkeit der selbstorgemten Bildung QDash-artiger
InGaAs-Strukturen auf GaAs bietet die Verwendungersthiedlich orientierter Substrate.
So wurden z.B. von Li et al. dnsGa gsAs-QDashes auf GaAs-(553)-Substrat hergestellt
und mittels Rasterkraftmikroskopie charakterisiei®1].

Die haufig (auch in den oben aufgefiUhmBmspielen) zur Analytik verwendeten
Rasterkraftmikroskope eignen sich  prinzipiell —abéis@lich zum  Messen
nichtiberwachsener Quantenstrukturen. Allerdingsd Sh den meisten Fallen gerade
Uberwachsene Strukturen in den verschiedenen Anwgaeh von besonderem Interesse.
Oft wird einfach von den Ergebnissen der nichtilaetveenen Quantenstrukturen auf die
Morphologie der tUberwachsenen Strukturen geschtoddetersuchungen u.a. von Joyce
et al. belegen jedoch, dass das Uberwachsen demtésé&rukturen oft zu deutlichen
Anderungen der Morphologie selbst fiihren kann [Jo@arteilhaft sind daher prinzipiell
Untersuchungen mittels RTEM, da das DurchdringenRdebe mit dem Elektronenstrahl
direkten Zugang auf die Morphologie der eingewachagQuantenstrukturen ermdglicht.

Die Untersuchung der Morphologie der jdiggen Strukturen stellt allerdings eine
technische Herausforderung an die Probenpraparat@wn Draufsichtsaufnahmen sind
haufig problematisch, da die Quantenstrukturensofdicht unter der Oberflache liegen
(E 100 nm), dass einerseits ein Abtragen der Dec&lthzu riskant ist, da die
Quantenstrukturen mit beeintrachtigt werden kénAtedererseits ist das Durchstrahlen
der Proben ebenfalls nicht mdglich, wenn ausscindieBubstratseitig abgetragen wird, da
die Gesamtdicke dann die gewinschte Probendicke45 @im) Ubersteigt.
Draufsichtsaufnahmen auf InGaAs/GaAs-QDash Strektwind in der Literatur u.a. aus
diesem Grund selten. Querschnittspraparationen ey sind, verglichen mit
Draufsichtspraparationen, relativ einfach durchhwia. Es finden sich in der Literatur
dementsprechend eine Vielzahl an Querschnittsiildem InGaAs-Quantenstrukturen
wieder. Allerdings ist bei Querschnittsbildern wedise nicht klar, ob es sich bei den
untersuchten Strukturen um QDs oder QDashes handelt
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In diesem Kapitel soll daher anhand sdieiedlicher Proben ein Weg aufgezeigt
werden, wie mittels Querschnittspraparation einergfiologieunterscheidung (QD oder
QDash) durchgefiuhrt werden kann. Ausgewahlt wuten Proben mit unterschiedlichen
InGaAs/GaAs-Quantenstrukturen, deren In-Gehaliniera weiten Bereich variiert wurde,
so dass sowohl Proben mit QDash- als auch mit QUkfiren entstehen sollten. Nach
einer expliziten Probenbeschreibung wird zunachi$tdee Hellfeld-Charakteristika von
QDs und QDashes eingegangen. Basierend auf diesamakieristika werden im
Anschluss daran Hellfeld- und Z-Kontrastaufnahmendtei unterschiedlich verspannten
InGaAs/GaAs-Proben vorgestellt und im Hinblick ali® Quantenstruktur-Morphologie
analysiert. Die morphologischen Ergebnisse derlédhien RTEM-Methoden (Hellfeld
und Z-Kontrast) werden abschliel3end den Ergebniss@r chemischen Analyse mittels
EELS gegenubergestellt. Die hierzu vorgestelltegeBnisse sollen die Mdoglichkeit
demonstrieren, mittels der EELS-Methode die Morpb@ von Quantenstrukturen aus
Querschnittsbildern zu extrahieren.

6.1InGaAs/GaAs-Proben mit unterschiedlichen
Verspannungen

Der Einfluss der Verspannung auf die Quantenstrokbuphologie wurde anhand von
Proben mit variiertem In-Gehalt untersucht. Zur édstichung der Auswirkung auf die
Quantenstrukturmorphologie der Verspannung wurdezi &roben hergestellt, deren
Probenaufbau schematisch in Abb. 6.1 dargestellidientisch ist stets das GaAs-Substrat,
gefolgt von der GaAs-Pufferschicht sowie der abe@anden GaAs-Deckschicht. Variiert
wurde der nominelle In-Gehalt der quantenstruktddmden Schicht von 33 % (Probe A)
Uber 45 % (Probe B) zu schlief3lich 60 % (ProbeAT)¥grund des unterschiedlichen In-

/ 50 GaAs Deckschicht Probe A x=0.33
nm s Deckschic
[001] Probe B x=0.45
300 nm GaAs Pufferschicht [1-10] Probe C x=0.6
350 um GaAs-Substrat [110]

Abb. 6.1 Schematischer Probenaufbau dreier Proben mit unterschiedlichem In-Gehalt
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Anteils ergeben sich nach Vegards Gesetz (bei J00nkerschiedliche Gitterkonstanten
von theoretisch 0.5787 nm (Probe A), 0.5836 nm {€r8) und 0.5896 nm (Probe C)
[Ve2l]. Die nominellen Verspannungen im Vergleicu ZaAs (Gitterkonstante
0.5653 nm) betragen somit 2.4 % (Probe A), 3.2 %@ B) und 4.3 % (Probe C). Das
Wachstum der kGa.As-Region erfolgte stets mittels Submonolagenabdahg (Probe
A: 30 Zyklen von 0.03 InAs und 0.12 nmohaGay sAs bei 510°C; Probe B: 11 Zyklen
von 0.07 nm InAs und 0.12 nmolpp{Gay s7sAs bei 510°C; Probe C: 7 Zyklen von 0.1 nm
INAs und 0.1 nm In2dGay.goAs bei 470°C). Die Wachstumstemperaturen der Putfed
der Deckschichten von Probe A, B und C waren nolnotentisch.

6.2Charakteristische Hellfeldbilder in Quer-
schnittsansicht: QD vs. QDash

Zur Untersuchung der verspannten InGaAs/GaAs-Quatrtekturen ist es erforderlich, die
Morphologie der selbstorganisierten Quantenstrekturanhand von Querschnitts-
Mikroskopaufnahmen zu bestimmen, da eine Draufsgehparation nicht mdglich war.
Zur Unterscheidung ob punktférmige oder langlichel8uren entstanden sind, kann man
sich einen fir QDs charakteristischen Effekt zuzautachen, der im Folgenden néher
erlautert wird: Wachst man selbstorganisiert koht#re (also versetzungsfreie)
Quantenstrukturen, so muss sich die Matrix des bewgen Kristallgitters entsprechend
der Form der eingebetteten Quantenstrukturen aepass

l / “ \ |
y \ / y

X Y4 X

Abb. 6.2 Schematische Darstellung des Strahlengangs der Elektronen (gelb) derch ein
QD-Struktur (links) und durch eine in y-Richtung ausgedehnte QDash-Struktur (rechts)
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Wie in Abb. 6.2 (links) schematisch zweidnsional dargestellt, verursacht eine
punktférmige kohéarente Quantenstruktur (rot daejtst mit einer ho6heren
Gitterkonstanten als die umgebende Matrix eine Meung der einbettenden
Kristallmatrix in allen Raumrichtungen. An den vegenen Gitternetzebenen (schwarze
Linien in Abb. 6.2 (links)) kann es zur Bragg-Reften des transmittierenden
Elektronenstrahls (gelbe Pfeile in Abb. 6.2) kommeritt dieser Effekt ein, so detektiert
man deutlich weniger ungestreute Elektronen in Bratnahlrichtung. Dieser Effekt kann
im Falle einer in Elektronenstrahlrichtung orierte@ langlichen Quantenstruktur nicht
auftreten, da sich das Kristallgitter in z-Richtumight krimmt, wie in Abb. 6.2 (rechts)
schematisch dargestellt. Qualitativ abbilden karemndiesen Effekt direkt mittels der
Hellfeldmethode (intensitdtsmodulierte Detektiom degestreuten Primarelektronen). Der
Beugungseffekt fuhrt dazu, dass in der Hellfeldabfne eines QDs charakteristisch zwei
dunkle Bereiche getrennt von einem helleren BeramlOrt entstehen kénnen.

Wachstumsrichtung

—p
X X
Ilo nm ‘
: y Z y Z

10 0 -10
Verspannung (%)

Abb. 6.3 Simulation der QD-Verspannungsverteilung mit entsprechender Farbgiieda (I
[Gr95] und typische Querschnittsaufnahmen eines QDs mittels défeldel(mittig) und
der Z-Kontrastmethode (rechts)

Ein typisches Hellfeldbild eines InAs-QDas diesen Effekt aufweist, zeigt Abb.
6.3 (mittig). Das synchron aufgenommene materigitign Z-Kontrastbild ist zum
Vergleich in Abb. 6.3 (rechts) aufgetragen. Gutezkennen ist, dass die Lage des QDs
(hellster Bereich im Z-Kontrastbild) mit der Lagessd hellen Streifens (,line of no
contrast”) im Hellfeldbild Gbereinstimmt. Zudem @i erkennen, dass das Z-Kontrastbild
von diesen Beugungseffekten unbeeinflusst bleildigtZsich im Hellfeldbild dieser
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charakteristische  Dunkel-hell-dunkel-Effekt, so tkan eindeutig auch aus
Querschnittsbildern festgestellt werden, dass diterguchte Quantenstruktur nicht strich-
sondern punktférmig ist.

Das Auftreten des Dunkel-hell-dunkel-Kkfe bei QD-Strukturen kann durch
Verspannungssimulationen von Grundmann et al. aanpigalen QDs verstanden werden.
Die Verspannungen des Kristallgitters sind direkeriund unter einem QD am gréf3ten
[Gr95]. Die simulierte Verspannungsverteilung,X eines solchen QDs zeigt Abb. 6.3
(links). Die blauen bis violetten Verspannungsh#reider Simulation entsprechen in guter
Ubereinstimmung den dunklen Bereichen in der Heldflebildung und befinden sich exakt
an der Spitze und an der Basisflache der pyrammd@Ps. Sehr gut zu erkennen ist
ebenfalls, dass dieser Verspannungseffekt sichrandgder Geometrien (Spitze, bzw.
Unterseite der QD-Struktur) nicht symmetrisch vérhZergleicht man diese Simulationen
mit den gemessenen Hellfeldbildern, so ist zu erkan dass Regionen grolier Verspan-
nungen bzw. Verbiegungen der Kristallmatrix entlatey Elektronenstrahlrichtung eine

geringere Transmission ungestreuter ElektronenRiciitung bewirken.

Einschrankend ist anzumerken, dass ddsefen dieses Effekts u.a. abhangig von
der Lage des Dots in der praparierten Probe istddixh die endliche Dicke der
praparierten Probe die Gitterrelaxation beeinflugstd [KiOO]. Die Grol3e und die
Verspannung der QDs hat ebenfalls gro3eren Einflessdass der Dunkel-hell-dunkel-
Effekt z.B. bei sehr kleinen QDs nur abgeschwadlitrit. Die Ausrichtung der Probe
relativ. zum Elektronenstrahl beeinflusst das Auétine des Dunkel-hell-dunkel-Effekts
durch Anderung des Bragg-Winkels zudem besondark. st

Festzuhalten ist, dass das AuftretenDieskel-hell-dunkel-Effekts im Hellfeld eine
hinreichende, allerdings keine notwendige Bedingufilyy das Vorhandensein
punktférmiger Quantenstrukturen ist. Langliche Qaastrukturen hingegen zeigen, wenn
deren Lange die praparierte Probendicke Ubersteigthahezu komplementares Hellfeld
und Z-Kontrastbild. Ein Dunkel-hell-dunkel-Effekt akn nicht auftreten, da die
Netzebenen des Kristallgitters nicht in Richtung &eimarelektronenstrahls (y-Richtung)
verbogen sind (siehe Abb. 6.2). Sofern keine amdé&ieflisse, wie z.B. Versetzungen
vorliegen, wird die Intensitat des Hellfeldbilds fidngliche QDash-Strukturen vor allem
durch die elastische Streuung der Elektronen arAtiemkernen beeinflusst.
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6.3Experimentelle Bestimmung der Morphologie
aus Querschnitts-Hellfeldaufnahmen

Zur Bestimmung der Quantenstruktur-Morphologie ulgerschiedlichen Proben A, B und
C werden im Folgenden Hellfeld- und Z-Kontrastqubrsttsaufnahmen analysiert. Im
Fokus der Untersuchungen dieses Abschnitts stebt Fliage, ob der fir QDs
charakteristische Beugungseffekt in den einzelneybéh auftritt oder nicht. Typische
Aufnahmen einer nominell 2.4 % verspannten Qualtrgkisir in Probe A zeigt Abb. 6.4.
Die Quantenstruktur ist aufgrund der héheren métieOrdnungszahl von §aGa s7AS

(Z » 35) im Z-Kontrastbild als helles Objekt gegeniiber denbettenden GaAsZ(= 32)

10 nm
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Abb. 6.4 Hellfeld- (links) und Z-Kontrastaufnahme (rechts) von Probe A

zu erkennen. Zu erkennen ist, dass die dargestelientenstruktur im Hellfeldbild ein
zum Z-Kontrastbild nahezu komplementéres Bild egteda im Hellfeldbild die durch den
Ordnungszahlkontrast abgelenkten Elektronen fehidier ist die Quantenstruktur als
dunkles Objekt zu erkennen. Messungen an untediwdiien Orten auf der Probe ergaben
stets die gezeigten fast ganzlich komplementardiiette und Z-Kontrastbilder. Der ftr
QDs charakteristische Uberlagernde Beugungsefiektesbogenen Gitterebenen konnte
nicht festgestellt werden. Die Frage nach der t¢higZhen Morphologie der entstandenen
Quantenstrukturen (QD oder QDash) in der geringspannten Probe A (nominelle
Verspannung 2.4 %) kann anhand der Querschnittshofen nicht beantwortet werden.
Weiteren Aufschluss, auch tber die Morphologie efgistanden Quantenstrukturen, kann
hier eine Untersuchung mittels der chemischen Assahethode EELS geben (siehe
Abschnitt 6.4).
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Die Quantenstrukturen in Probe B wurdeh emer nominellen Verspannung von
3.2% hergestellt. Im Gegensatz zu den Beobachtunge Probe A ergab die
systematische Untersuchung an Probe B lokale Uitexde bei den entstandenen
Quantenstrukturen. In vielen Probengebieten konritefifeld- und Z-Kontrastbilder
gemessen werden, die nahezu identisch denen vorbeP® sind. Typische
Mikroskopaufnahmen eines solchen Bereichs aus FBolmt Quantenstrukturen ahnlich
denen in Probe A zeigt Abb. 6.5. Zu erkennen isinzeinen eine &hnliche

10 nm
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Abb. 6.5 Hellfeld- (links) und Z-Kontrastaufnahme (rechts) einer Quani&hs an

ausgewahltem Ort in Probe B

Querschnittsform der Quantenstrukturen und zum randelie quasi komplementéren
Aufnahmen von Hellfeld und Z-Kontrast (siehe zumrdleich Abb. 6.4). In diesen
Probenbereichen kann trotz der unterschiedlichensp&mnung kein wesentlicher
Unterschied der beiden Proben festgestellt werden.

In anderen Bereichen von Probe B konra#lardings vollig unterschiedliche
Hellfeldbilder detektiert werden. Typische Hellfbidier eines anderen Probenbereichs
zeigt Abb. 6.6. Deutlich ist hier zu erkennen, dass Hellfeld- (links) und die Z-
Kontrastaufnahme (rechts) nicht mehr komplementid. 8/ielmehr zeigt sich hier stark
ausgepragt der typische Beugungseffekt im Helliddloler das Vorhandensein von QDs
kennzeichnet. Zudem zeigt sich, dass die QuerdskBitukturgréfie der QDs dieses
Probenbereichs deutlich kleiner verglichen mit @erantenstrukturen des ersten gezeigten
Probenbereichs (siehe Z-Kontrastaufnahme in Abb) Bt. Zur Verdeutlichung dessen
sind die Querschnittskonturen der jeweiligen Quastrekturen mit gestrichelten Linien
gekennzeichnet. Die zu dieser Probe vorgestelltefifdit- und Z-Kontrastaufnahmen
lassen vermuten, dass innerhalb einer Probe mit ingm identischen
Wachstumsbedingungen unterschiedliche Quantenstarkt entstanden sind. Der
ausgewahlte nominelle Verspannungswert von 3.2 Bhtedim Materialsystem jGa «AS
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/ GaAs in einem Ubergangsbereich liegen, in deneresgetisch moglich ist, QD- und
QDash-artige Quantenstrukturen auszubilden. EineSEA&nalyse der Quantenstrukturen
eroffnet hier die Moglichkeit das Wachstumsverhaltger beiden unterschiedlichen

Gebiete besser zu erfassen (siehe Abschnitt 6.4).

10 nm

Wachstumsrichtung

Abb. 6.6 Hellfeld- (links) und Z-Kontrastaufnahme (rechts) zweier Quaniktusen an

einer zweiten Messstelle in Probe B

In der dritten Probe zur Untersuchung Mi@rphologie von verspannten InGaAs-
Quantenstrukturen ist die nominelle Verspannungseawen quantenstrukturbildendem
Material und einbettender Matrix weiter erhoht wendIn Abb. 6.7 (links) ist hierzu ein
typisches Hellfeldbild einer Quantenstruktur in B¥cC (nominelle Verspannung 4.3 %)
dargestellt. Die Quantenstruktur ist in der Hetileifnahme wiederum als dunkler Bereich
zu erkennen. Schwach zu erkennen ist hier der s @pische Dunkel-hell-dunkel-
Effekt. Zur besseren Visualisierung dieses Effelkds in Abb. 6.7 (rechts) ein
Bildhelligkeitsdiagramm gezeigt. Dargestellt sing @ildhelligkeiten der Hellfeld- und

o o m;
® |l N
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b= o)
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Abb. 6.7 Hellfeldaufnahme (links) einer Quantenstruktur von Probe Cmgigzichnetem
Ort des rechts abgebildeten Bildhelligkeitsverlaufs. Im Diagrammdig@ildhelligkeiten
der Hellfeld- (rot) und der Z-Kontrastaufnahme (schwarz) dargesteit. rote Pfeil

markiert den morphologiebedingten charakteristischen Helligkeitsanstieg von QDs
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der entsprechenden Z-Kontrastaufnahme entlang rdeker Hellfeldaufnahme gezeigten

Linienbereichs von A nach B. Das Helligkeitsprafds Z-Kontrasts zeigt im Wesentlichen
den Anstieg der mittleren Ordnungszahl im Bereicer dQuantenstruktur. Das

Helligkeitsprofil des Hellfelds zeigt in diesem Bah erwartungsgemald die geringste
Bildhelligkeit. Wichtig ist zum einen der mit denoten Pfeil markierte Bereich des

Hellfeldhelligkeitsprofils, der den fur QDs charakstischen Anstieg der Bildhelligkeit

kennzeichnet. Aufgrund dieses (wenn auch schwactgequagten) Effekts konnte

vermutet werden, dass in Probe C QD-Strukturentaamden sind. Zum anderen kann in
der Hellfeldaufnahme (Abb. 6.7) die Ausdehnung desspannungseffekts auch unterhalb
der Quantenstruktur erkannt werden. Diese Ausdahndes Verspannungseffekts
unterhalb der eigentlichen Quantenstruktur entepebenfalls den typischen Effekten bei
QD-Wachstum. Allerdings ist die Aussagekraft deesgtrem schwach ausgepragten Hell-
dunkel-hell-Effekts allein relativ begrenzt. Auchieh ist der Einsatz der EELS-

Analysemethode sinnvoll, da sich allein durch digswertung der Querschnittsbilder die
Quantenstrukturmorphologie nicht bestimmen lasst.

Durch Auswertungen von experimentell aafgmmenen Querschnittsmikroskop-
aufnahmen konnte bisher nicht bei allen untersucRteben eindeutig zugeordnet werden,
welche Morphologie jeweils entstanden ist. Zur emeh Untersuchung wird im Folgenden
die chemische Analyse-Methode EELS eingesetzt. ddrelten Ergebnisse werden im

folgenden Abschnitt vorgestellt.

6.4EELS-Analyse

In diesem Abschnitt wird die chemische AnalysemeééhBELS vor dem Hintergrund der
Morphologiebestimmung der drei hergestellten ProheB und C eingesetzt. Analog zu
den Uberlegungen aus Abschnitt 5.4 wird in diesebrschnitt ausgenutzt, dass das
zylinderférmige Wechselwirkungsvolumen der EELS-Mete stets durch die gesamte
Probendicke eingegrenzt wird. Bei den hier untdmrc InGaAs/GaAs-Quantenstrukturen
lassen Messungen der Ga-Kante an Barriere (GaAs)Quantenstruktur (InGaAs) unter
Annahme bestimmter Voraussetzungen einen RlUckschéus die Morphologie der
Quantenstrukturen zu: Setzt man voraus, dass di€dBaentration der Matrix (hier GaAs
und somit 100% Gallium bzw. 0% Indium) und der IAS&uantenstruktur (z.B. die
beim Wachstum angebotene Materialkomposition) qtaivt bekannt ist, kann durch den
Vergleich der theoretischen und experimentellen K@azentrationen der
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unterschiedlichen Messstellen (Barriere, Quantakgir) indirekt auf die Morphologie der
Quantenstrukturen (in Richtung des Elektronenstjafschlossen werden. Eine weitere
wesentliche Voraussetzung besteht in der Kenntais Rtobendicke, die aus low-loss
EELS Spektren bestimmbar ist.

Die in Probe A ermittelten EELS-Spektrder Ga-L-Kante zeigt Abb. 6.8.
Aufgetragen sind die Ga-L-Kanten-Spektren der Qamasttuktur (blau) und der reinen
GaAs-Matrix (schwarz). Die Messung der GaAs-Matdient als Referenz flur die
quantitative Auswertung der EELS-Messungen. Um gmaionsbedingte Dickenvariation

GaAs Wechselwirkungs-

1.0F X

08F QDash

0.4f

I I I
1120 1160 1200
Energieverlust (eV)

Abb. 6.8 Links: Gemessene EELS-Spektren (Ga-L-Kante) von einbetteadeiVatrix
(Mittlung der vier Messstellen; schwarz) und QDash (blau) in Prob®as Inset zeigt

eine Z-Kontrastaufnahme der entsprechenden Messstelle mit den angedeutete
Messpunkten. Recht: Schematische Darstellung des EELS-Wechselwirkungsvolumens

ausschlieen zu konnen, wurde die GaAs-Referenakivie in der Z-Kontrastaufnahme
des Insets angedeutet) aus vier EinzelmessungeungtrdDie Auswertung des Spektrums
der Quantenstruktur ergibt eine mittlere Ga-Konmign von 66.9 %. Da beim InGaAs-
Wachstum keine weiteren Elemente beteiligt sindpnkayefolgert werden, dass die
fehlenden 33.1 % aus Indium bestehen. Dieser gemesmittlere In-Gehalt stimmt

wiederum fast exakt mit dem nominell beim Wachstumgebotenen In-Gehalt von 33 %
Uberein. Unter der Voraussetzung, dass die Quani&hsen sich direkt aus dem beim
Wachstum angebotenenobiGays7/As gebildet haben, kann an dieser Stelle festgamalt
werden, dass es sich bei den hergestellten Quaniktngen in Probe A mit hoher
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Wabhrscheinlichkeit um QDashes handelt, deren dighat Ldnge die der Probendicke
Ubersteigt (siehe schematische Darstellung in Ab®). Zu erkennen ist, dass sich das
Wechselwirkungsvolumen der EELS-Messung stets faler der langlichen
Quantenstruktur befindet, wodurch beb d86Ga s/AS-QDash-Strukturen der gemessene
Wert der Ga-Komposition mit dem nominellen Wert ri@@stimmen muss.

Analog zu dem oben beschriebenen Messusigel im Folgenden die EELS-Ga-L-
Kanten-Spektren in Probe B gemessen worden. Esenusbenso wie bei Probe A
Referenz-Spektren der GaAs-Matrix detektiert undwejes Spektren in den
unterschiedlichen Gebieten (Abb. 6.5 und Abb. &6h) Probe B aufgenommen. Die
ermittelten Spektren der beiden Messstellen sindilb. 6.9 dargestellt. Deutlich zu
erkennen ist, dass das Ga-L-Kanten-Signal der tsen@i Abschnitt 6.3 als QD
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Abb. 6.9 Links: Gemessene EELS-Spektren (Ga-L-Kante) von einbetteadeiVatrix
(schwarz), QDash (blau) und QD (rot) in Probe B. Rechts: Schematizmtstellung der

EELS-Wechselwirkungsvolumina

identifizierten Quantenstrukturen (HellfeldaufnahmeAbb. 6.6) signifikant starker ist als
das Signal der Quantenstrukturen der ersten Mdss@bb. 6.5) in Probe B. Ausgewertet
ergeben sich charakteristische mittlere Ga-Komaénhen von 75.1 % (QD) und 53.8 %
(QDash). Der umgerechnete In-Gehalt der Messdteligigt somit 46.2 % und stimmt mit
dem nominellen In-Anteil von 45 % der angeboteneatévlalkomposition fast exakt
Uberein. Unter der Voraussetzung, dass die Quant&hsen sich direkt aus dem beim
Wachstum angebotenenyGayssAs gebildet haben, kann an dieser Stelle festgamalt
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werden, dass es sich bei den Quantenstruktureeran édbb. 6.5 dargestellten Messstelle
in Probe B mit hoher Wahrscheinlichkeit um QDadmesdelt, deren eigentliche Lange die
der Probendicke ubersteigt (siehe schematischestdllang in Abb. 6.9). Im Falle der
QDs ist, wie in Abb. 6.9 schematisch dargestelifgaind der Einbettung in GaAs ein
systematisch hoherer Ga-Anteil (bzw. ein systerdatgeringerer In-Anteil) zu messen.
Die EELS-Messungen lassen den Schluss zu, dassobe B tatsachlich innerhalb der
gleichen Probe morphologisch unterschiedliche (aresttukturen entstanden sind. Ein
Wachstums-Verspannungswert von 3.2 % im Materitdsys Iy 4sGayssAs /| GaAs

ermdoglicht somit offensichtlich die Ausbildung sdweon QDs als auch von QDashes.

AbschlieRend werden die analog zu Probeumdl B durchgefiihrten EELS-
Messungen an Probe C vorgestellt. Die Morphologee th Probe C entstandenen
Quantenstrukturen lie3 bereits in Hellfeldbildesiefie Abb. 6.7) punktférmige QD-
Strukturen vermuten. Die entsprechenden EELS-Megsuman Probe C zeigt Abb. 6.10.
Deutlich zu erkennen ist im Diagramm wiederum einerringerte mittlere Ga-
Konzentration der EELS-Messung an der Quantenstrifkat) im Vergleich zur Messung
an reinem GaAs (schwarz). Wertet man die Messungentitativ aus, ergibt sich in der
Quantenstruktur ein mittlerer Ga-Anteil von 73 %erDnittlere In-Gehalt Uber das gesamte
Wechselwirkungsvolumen betragt somit 27 %. Dies@rtWinterscheidet sich signifikant
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Abb. 6.10 Links: Gemessene EELS-Spektren (Ga-L-Kante) von einbeafte Matrix
(schwarz) und QD (rot) in Probe C. Rechts: Schematische Darstellurgedes-Wechsel-
wirkungsvolumens
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vom nominell angebotenen In-Anteil von 60 %. Dieank wiederum dadurch erklart
werden, dass das Wechselwirkungsvolumen der EELSsMg nicht exakt mit dem
Volumen der untersuchten Quantenstruktur tUberemmsti (wie in der schematischen
Darstellung in Abb. 6.10 dargestellt). In Ubereimshung zu den Folgerungen in
Abschnitt 6.3 (basierend auf der Untersuchung deliféldaufnahmen), fihrt dieses
Ergebnis zur Erkenntnis, dass die nominell mit %.3 verspannten InGaAs-

Quantenstrukturen in Probe C eine (punktférmige}@@phologie aufweisen.

6.5Diskussion

Die Auswertung von Querschnittsaufnahmen mittelfiféld- und Z-Kontrast allein liel3
nicht bei allen untersuchten Messstellen eine eitige Morphologiebestimmung der
Quantenstrukturen zu. Durch die Anwendung der ckemein Analysemethode EELS
konnte allerdings stets als zusatzliche Informatiatie mittlere chemische
Materialkomposition bestimmt werden. Diese Auswegen lassen, zusammen mit den
Hellfeld- und Z-Kontrastaufnahmen, einen besseréckBchluss auf die Morphologie der
jeweiligen Quantenstrukturen zu.

So ergaben sich fir Probe B stets zwearaltteristische Ga-Konzentrationen:
Erstens einen Ga-Gehalt von 55 % und zweitens édeeiehalt von 75 % (Abb. 6.5).
Betrachtet man zudem die deutlich unterschiedliclitgllfeldaufnahmen lasst sich
festhalten, dass es sich bei den Quantenstruktieebeiden Messgebiete in Probe B um
morphologisch unterschiedliche Strukturen handdhe. bildeten sich zum einen QD-
Strukturen (siehe Hellfeldaufnahme in Abb. 6.6) wodn anderen sehr wahrscheinlich in
Messrichtung ausgedehnte QDashes oder QDash-a&hnlicpuantenstrukturen.
Untersuchungen mittels Rasterkraftmikroskopie an chini Uberwachsenen
Ing sGay sAs/GaAs-Quantenstrukturen von Wang et al. bieterereiErklarungsansatz fur
das duale Auftreten von QD- und QDash-Strukturem(W: Einerseits ist die Form der
von Wang et al. beobachteten einzelnen Quantengtauk flir sich betrachtet zunéchst
einmal punktférmig (also QD-férmig). Durch die nébhe Betrachtung der
Wachstumsanordnung der QDs konnte festgestelltemerdass die QDs in sehr dichten
Abstanden (deutlich geringer als der DurchmesseeselQDs) fast exakt entlang der
[1-10]-Kristallachse wachsen. Uberlappen sich daseh treffend als ,QD-chains® (QD-
Ketten) bezeichneten Strukturen, bilden sich aus desammenwachsen mehrerer QDs
dann QDash-artige Quantenstrukturen.
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Konsistente Ergebnisse lieferten die Eflffersuchungen an Probe A und C, bei
denen sich signifikante mittlere Materialkomposieo ergaben. In Probe A, bei der
aufgrund der geringeren Verspannung ein QDasheartid/achstum theoretisch noch
wahrscheinlicher als bei Probe B ist, ergaben dil$Messungen signifikant die
nominell beim Wachstum angebotene Materialkompmsjtwwvas ein QDash-Wachstum
andeutet. Die Messungen an den starker verspar@temtenstrukturen in Probe C
hingegen ergaben stets einen deutlich hoheren Galsevas fir in GaAs eingebettete
QD-Strukturen auch zu erwartenden ist. Die Eigeaichdass sich QD-Strukturen
bevorzugt in Ketten in [1-10]-Richtung anzuordnearmdgen, bietet zudem einen
Erklarungsansatz fir den in Probe C nur sehr sdhvearsgepragten charakteristischen
Beugungseffekt (fur QD-Strukturen): Enger benactegaeitere QD-Strukturen (in [1-10]-
Richtung) konnten in diesem Fall die typische ®#eebiegung einer QD-Struktur
beeinflussen und so den charakteristischen Durdédnkel-Effekt abschwachen.

Die Messungen kdnnen insgesamt untelAdeahme verstanden werden, dass ein
Wachstumstibergang von QDash-Strukturen zu QD-Strelktbeobachtet werden konnte.
Dieses Verhalten kann auf die Erhohung des angeboteIn-Gehalts des
quantenstrukturbildenden Materials und damit a& dunahme der Verspannung von
2.4 % auf 4.3 % zurickgefuhrt werden. Des Weitekennte in Probe B bei einer
nominellen Verspannung von 3.2 % zudem die gleitigeeEntstehung unterschiedlicher
Quantenstruktur-Morphologien beobachtet werdeningerMaterialinhomogenitaten oder
Verspannungsunterschiede in der Kristallmatrix l&nrhier den Ausschlag tber die
Entstehung der jeweiligen Form gegeben haben. lifihcher Wachstumsiibergang konnte
von Balakrishnan et al. im Materialsystem InAs ,Qe.xAs bei vergleichbaren
Verspannungswerten zwischen 3 % und 4.5 % beolbiasletelen [Ba04]: Mittels RKM
konnten hier bei einem Verspannungswert von 3 % SDE&trukturen und bei einem
gréReren Verspannungswertes von 4.5 % QD-Strukt@iedeutig bestimmt werden.
Somit sollte auch bei den hier untersuchten ProbeB und C die Verspannung - die
treibende Kraft bei der Entstehung selbstorganeieQuantenstrukturen - flr den
beobachteten Morphologielibergang von QDash- zu @Difen Strukturen
verantwortlich sein [L606].
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Quantum Dashes

Der grol3e Vorteil der Selbstorganisation — dasretindige Wachstum von hochwertigen
Quantenstrukturen — kann den Nachteil mit sich dam dass eben durch die
selbststandige Anordnung die direkten Einflussnobdgeiten auf die Strukturen geringer
(bzw. indirekter) sind. Um gezielt Quantenstruktufér bestimmte Zwecke herstellen zu
konnen, ist es notwendig, Parameter im Wachsturbssebanisierter Strukturen zu
finden, die es erlauben, bestimmte Eigenschafterhdezustellenden Strukturen prazise
einzustellen. Da Eigenschaften wie Form oder Grd€eselbstorganisierten Strukturen
u.a. aus der Wechselwirkung zwischen elastischerdi#mund Oberflachenenergie [M098,
Te93] wahrend der Wachstumsphase der Struktureunltiseen, sind die gesuchten
Einfluss-Parameter in den Epitaxie-Wachstumsbediggn zu suchen. Obwohl zahlreiche
Veroffentlichungen existieren, die einige interegea und theoretisch fundierte
Skalierungsabhangigkeiten aufzeigen, beschrankgdibstorganisation die Kontrolle der
absoluten Strukturgrol3e weiterhin stark und es smmth langst nicht fur alle
Quantenstrukturen die optimalen Wachstumsrezefftenden worden.

An selbstorganisierten QD-Strukturen sinele wichtige Abhangigkeiten bereits
erforscht. So berichten Ebiko et al. Gber eine @n¥8rteilungsfunktion in InAs/GaAs und
beschreiben nichtlineare Abhangigkeiten zwischerr d¢achstumsdichte und der
durchschnittlichen Groéf3e der sich bildenden QDOfbIn Bezug auf die absolute Grol3e
der sich bildenden QDs konnten in diesen mittelsst&&raftmikroskop (RKM)
durchgefuhrten Messungen trotz der Variation deninellen InAs-Ablagerung zwischen
1.6 und 2.2 Monolagen allerdings keine Abhangigefestgestellt werden. Meixner et al.
zeigten, dass Parameter wie Wachstumstemperatunanthstumsrate besonders starken
Einfluss auf das Wachstum von Quantenstrukturerematdie durch thermodynamisch
oder kinetisch dominiertes Wachstumsverhalten ggpsénd [MeO1]. Hierauf basierend
demonstrierten Raab et al. eine Grdél3enkontrolle RbB8e-QDs (gewachsen auf PbTe-
Substrat) durch die Verwendung unterschiedlichecMgaumstemperaturen [Ra02]. Joyce
et al. erreichten durch die Variation der Wachstatesunterschiedliche Strukturgré3en an
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QD-Strukturen im Materialsystem InAs/GaAs [Jo0G].dieser Veroffentlichung konnte

die Photolumineszenz-Wellenlange der QDs durch &rdGantisierungseffekte Uber
einen Bereich von etwa 100 nm eingestellt werdesrafthoen et al. konnten durch
Wachstumsunterbrechungen und Ausheizschritte datoRimineszenz-Wellenlange von

INAs/INP-QDs um ca. 300 nm hin zu grofReren Wellegdén verschieben, so dass der
Bereich von 1.55 um erreicht werden konnte [Pa01].

Gerade die mit der GrolRenkontrolle von aQanstrukturen verbundene
Wellenlangenkontrolle im Infrarotbereich ist voneiipeordnetem Interesse fiir wichtige
Anwendungen im Bereich der Telekommunikation. Grusshd hierbei die fir
Datenubertragungen ublicherweise eingesetzten-Sl@sfasern, die bei 1.55 um (drittes
optisches Fenster) ihr absolutes Absorptionsmininaufweisen. Ein weiteres wichtige
»1elekommunikationsfenster® fur die Datenfernibagung ist bei 1.3 um definiert
(zweites optisches Fenster), da hier relativ labgertragungswege ohne optische und
elektrische Nachverstarkung méglich sindwus Kostengriinden (ibertragt man meist
maoglichst viele Signale parallel Uber eine Glasfaba sogenannten ,coarse wavelength
division multiplexing® (CWDM) ist hierzu ein Kanalster mit 18 Kanalen zwischen
1270 nm und 1610 nm standardisiert, die jeweils 20mm gegeneinander verschoben
sind. Dieser besonders wichtige Wellenlangenbereathmit InAs/GaAs-QD-Strukturen
allerdings nur schwer abzudecken. Die Verwendung @Dash-Strukturen fihrt bei
Verwendung ahnlicher Materialsysteme allerdings dan gewuinschten langwelligen
Emissionswellenlangen [Re05]. Diese Eigenschaft dadter in den letzten Jahren die
Forschung an QDash-Strukturen vorangetrieben. Uene¢ al. stellten fest, dass sich ab
einer Abscheidemenge von ca. 3.2 Monolagen im Neésgstem InSb / InP ein QDash-
artiges Wachstum einstellen kann [Ut96]. Im Matsyistem InAs / InP wurde dieser Wert
von Ponchet et al. zu ca. 2 Monolagen bestimmt $PoSehr periodisch in [1-10]-
Richtung gewachsene InAs/InP-QDash-Strukturen wunden Walther et al. vorgestellt
[Wa00b]. Anhand von ca. 4 nm hohen und etwa 1 pmyda QDash-Strukturen wurden
hier u.a. elektrische Eigenschaften wie die LadtrAgsrbeweglichkeit untersucht. Die
prinzipiellen Laser-Eigenschaften von QDash-LD-Btineen wurden ebenfalls bereits
theoretisch [De04] und experimentell [UkO2] erfdisc Speziell hinsichtlich des
Erreichens der Emissionswellenlange von 1.55 umdemrvon Gendry et al. die

" Das erste optische ,Telekommunikationsfenster* @iie optische Ubertragung uber $iGlasfasern

befindet sich bei 850 nm und wird fur lokale Netzé3. Gigabit-Ethernet) genutzt.
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strukturelle Hohendispersion und von Létoublon letdée durchschnittliche chemische
Komposition von InAs/InP-QDash-Strukturen untersy&e04, Le04].

Neben dem Abdecken der wichtigen optischelekommunikationsfenster kdnnen
QDash-Strukturen zudem im Bereich der langwelligegensorik eingesetzt werden. So
konnten Balakrishnan et al. InAs-QDash-Strukturet BEmissionswellenlangen im
Bereich um 2 um realisieren [Ba04].

Im Gegensatz zum Wachstumsverhalten v, @as relativ gut verstanden ist,
befindet sich die theoretische Forschung zur Emistg von QDashes noch in den
Anfangen. So versuchten beispielsweise Gonzéleal.eflie Entstehung der InAs/InP-
QDash-Morphologie auf den Austausch des GruppeérmEhts (As-P) zu erkléaren
[Go04]. Diese Schlussfolgerungen erklaren allerslimgcht die Ausbildung von InAs-
QDash-Strukturen die z.B. in InP-gitterangepasdteg&aAlAs von [Sa05a, Sa05b] oder in
InAlAs von [Zh03] beobachtet worden sind. Es zesathsich ab, dass speziell der glinstige
Gitterkonstantenunterschied des Materialsystemss/InR von a=3.1% vielver-
sprechende Madglichkeiten fur das Wachstum von smipanisierten QDashes bietet
[Re05]. Fur die Epitaxie fehlen jedoch in diesemtdialsystem noch wichtige, praktisch
einsetzbare Abhangigkeiten zwischen den EpitaxiehWsamsparametern und den
gewinschten absoluten GréfRen der herzustellendessl@d. So konnten Fuster et al.
durch die Variation der Wachstumstemperatur bemdite Grol3enkontrolle von QDash-
Strukturen demonstrieren, allerdings erzeugte déedNderung der Substrattemperatur in
einer Probe Multi-Peak-PL-Spektren, hervorgerufarcid unterschiedlich grof3e QDash-
Strukturen in einer Probe [FuO4]. Im Folgenden vdather, mit den Methoden der Raster-
Transmissionsmikroskopie, eine pragmatische MOogédh untersucht, bei der durch
Variation lediglich eines einzelnen Parametersrndeninell abgeschiedenen InAs-Menge
— die GrolRe der QDashes direkt kontrolliert wird.

7.1QDash-Proben

Fur die Untersuchungen zur GrofRRenkontrolle von infrafotbereich emittierenden
QDashes wurden funf verschiedene Proben auf Srtitie(001) InP-Substrat in einer
EIKO Gasquellen-Molekularstrahl-Epitaxie-Anlage (@BE) hergestellt. Direkt auf das
Substrat wurde epitaktisch bei den funf Proben equnares InP-gitterangepasstes
IngsdGa 23Alp.24As bei 500°C aufgewachsen. AnschlieRend erfolgte 4&0°C die
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Ablagerung des optisch aktiven Materials (InAs) beiodie nominelle Dicke fur die funf
Proben, wie in Abb. 7.1 angegeben, variiert wordeénAufgrund der Gitterfehlanpassung
von 3.1 % zwischen InAs und quaternédrem sida3Alo24AS ist ein Dash-artiges
selbstorganisiertes Wachstum der Quantenstruktzmearwarten. Im Folgenden erfolgte

Probe A x=0.8 nm
Probe B x=1.2 nm

100 M 185324 024 |’ Probe C x=1.6 nm
Probe D x=2.4 nm
100 nm IR 538G & .23Al g 24AS [001] Probe E x=3.1 nm

[1-10]
[110]

20nm IR sGa.47AS

350 um InP

Abb. 7.1 Schematischer Aufbau der Proben zur Gré3enkontrolle von QDash-Strukturen

das epitaktische Aufwachsen der InP-gitterangepasst s:Ga 23Alo.24AS-Schicht zur
symmetrischen Einbettung der Quantenstrukturen.edtigossen wird der Schichtaufbau
mit einer InsGa 47AS-Schicht, um Oberflachenoxidationseffekte demahiumhaltigen
Ing 548G & 23Al 0.24AS-Schicht zu verhindern.

7.2Morphologie

Zur Bestimmung der Morphologie der selbstorganisierQuantenstrukturen wurden
Querschnitts- und Draufsichtsbilder, jeweils mgteler Hellfeld- und der Z-Kontrast-
Methode, aufgenommen. Aufgrund der gréReren nettleOrdnungszahl von InAs
(Z =41) gegenuber dem umgebenden si&a 23l p24ASs (Z =34.6) mussen die InAs-
haltigen Quantenstrukturen hierbei im Z-Kontrastlieller als das umgebende quaternéare
Ings5dGa 23Al0.24AS erscheinen. Zur grundsatzlichen Beurteilung,sath Gberhaupt die
erwinschten QDash-Strukturen ausgebildet habendemurdie Proben zunéchst in
Wachstumsrichtung (also in der Draufsicht) in [G&i¢htung prapariert und untersucht.
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Ein typisches Z-Kontrast-Draufsichtsbaleigt Abb. 7.2. Im Mikroskopbild (links)
ist zu erkennen, dass sich selbstorganisierte QBaslkturen (helle Streifen) gebildet
haben, die vornehmlich parallel zur [1-10]-Kristalhtung gewachsen sind. Das in Abb.
7.2 rechts abgebildete Linienprofil der Bildhellegk zeigt zudem anhand der Lage der
markierten Maxima eine relativ periodische Anordgaier QDash- Strukturen [Sa04]. Die
Langen der QDash-Strukturen konnen grob zwischemnbOund einigen hundert

Nanometern abgeschatzt werden.

Intensitéat (bel. E.)
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Abb. 7.2 Draufsichts-Z-Kontrastabbildung (links) mit eingezeichneten Kristalingen
und Ort des Helligkeit-Linienprofils (rechts) von A nach B

Von besonderem Interesse sind morphatbgisQuerschnittsuntersuchungen in
[1-10]-Richtung, da bei Strukturen dieser Geometraas optische Verhalten durch
GrolRenquantisierungseffekte in der (1-10)-Ebenégrand der starker eingeschrankten
Bewegungsfreiheit der Ladungstrager, dominiert wikdne typische Querschnitts-Z-
Kontrastaufnahme von Probe C in [1-10]-Richtunggzéibb. 7.3. Zu erkennen ist, dass
die hergestellten selbstorganisierten QDash-Strektueinen dreieckigen Querschnitt
besitzen. Analog hierzu wurde bei allen flinf hetgiten QDash-Proben eine ahnliche
Morphologie vorgefunden. Die QDash-Strukturen lesit somit die Form eines
eindimensional verlangerten Dreiecks. Dieses Waaohsterhalten unterscheidet diese, in
eine quaterndre Matrix eingewachsenen Struktuream dhnlichen direkt auf InP
aufgewachsenen QDash-Strukturen von Miska et ak, id Querschnittsrichtung
kegelstumpfartig abgeschnitten (sog. ,truncatedntira dashes”) wachsen [MiO4]. Des
Weiteren zeigt sich, dass die (unteren) Basisfldcter im Querschnitt dreieckigen



7 GroRenkontrolle von InAs/InGaAlAs-Quantum Dashes 101

QDash-Strukturen quasi miteinander in Kontakt stehdierdurch ergibt sich fur die
verschiedenen Proben eine extrem hohe Wachstuntsdich 62 prit (Probe A), 60 pri
(Probe B), 46 pm (Probe C), 30 pih (Probe D) und 26 pih(Probe E). Die resultierende
Oberflachenbedeckung entspricht somit bei allel@&raahezu 100% [Sa05a].

Abb. 7.3 Querschnitts-Z-Kontrastabbildung in [1-10]-Richtung von Probe C

7.3GrofRenkontrolle

Um Aussagen uber die GroRRenkontrolle der hergestelbtrukturen treffen zu kdnnen,
wurden anhand der Mikroskopabbildungen die Grol3d die GrolRenverteilung der
QDash-Strukturen analysiert. Hierzu wurden die ®ctamittsbilder hunderter QDash-
Strukturen einzeln exakt vermessen, womit ansolfid3eine statistisch relevante
Auswertung der Hohe und der Basislange des drgenkiQuerschnitts erfolgte. Die
Auswertung ergab, dass die GroRRenverteilungen dofimhdie HOhe als auch fur die
Basislange in erster Naherung gaul3férmig vertiitt.s

In Abb. 7.4 ist hierzu exemplarisch eirormiertes Balkendiagramm der
Hohenverteilung von Probe C aufgetragen. Durch Aidtragung in 0.6 nm breite
GroRRenklassen ist die annahernd gaul3formige Hoheruag um einen Mittelwert von
4 nm herum zu erkennen. Basierend auf den Datestastischen Analyse wurde zudem
fur H6he und Basislange neben dem Mittelwert auehStandardabweichung ermittelt,
wodurch die tatsachlichen Verteilungsfunktionen fdexf QDash-Proben simuliert werden
kobnnen. Fir die in Abb. 7.4 dargestellte Hohenvertg von Probe C ergibt sich

exemplarisch eine Standardabweichung von 0.73 nm.
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Abb. 7.4 Balkendiagramm der Hohenverteilung von Probe C in Gré3enklassen

Zur besseren Visualisierung sind in Abh5 exemplarisch die simulierten
gaul3schen Hohenverteilungen der Proben A, C undr@edtellt [Sa05c]. Zu erkennen ist,
dass die GroRenverteilung innerhalb der versch@udaroben relativ breit ist. Dies
bedeutet beispielsweise, dass in Probe D auchee{mignige) QDash-Strukturen mit der
durchschnittlichen Gro3e der QDash-Strukturen voob® C entstanden sind. Es zeigte
sich, dass die dreieckige Querschnittsform von edigsroReninhomogenitat bei allen
Proben A-E quasi unbeeinflusst blieb. Das Verhéllhbhe zu Breite fihrt nahezu in allen
Fallen stets zur gleichen Konstanten, resultierang@inem Winkel von 23° zwischen
Basis- und Seitenflache. Dieses Verhalten veramdichen die aufgenommenen
Hellfeldbilder, die in Abb. 7.6 dargestellt sindielizusammenstellung der funf typischen
QDash-Querschnitte der verschiedenen Proben A Bs #ir Visualisierung nachtraglich

Probe A

o
N
1

Probe D

(bel. E.)

o
N
T

Hohenverteilungsfunktion

/] A Do

QDash-Hbéhe (nm)

Abb. 7.5 Hohenverteilungsfunktion der QDash-Strukturen A, C und D
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stets mit einem ahnlichen (Grof3e skaliert; alle k&inidentisch) schwarzen Dreieck
umrandet worden [Sa05b]. Deutlich zu erkennerdess die Querschnittsform der QDash-
Strukturen erhalten bleibt und sich nicht mit des@uten Grol3e der Strukturen verandert.
Diese Grundvoraussetzung einer echten QuantenstrGkb3enkontrolle wird somit von
den hergestellten QDash-Strukturen erflllt. Des téven ist in Abb. 7.6 bereits zu
erkennen, dass die GrofRe typischer QDash-StruktuwoenProbe A bis Probe E stets
zunimmt. Die nominelle Schichtdicke, die der eimzig/achstumsparameter ist, der die
funf Proben unterscheidet, besitzt somit starkeril&Sss auf die sich ergebende GroRRe der
QDash-Strukturen.

Abb. 7.6 Hellfeldaufnahmen des Querschnitts der QDash-Strukturen A bis E

Zur genauen Analyse dieses Verhaltensi&vdaher anhand der vorhandenen Daten
der Zusammenhang zwischen HOhe und Breite und derinell angebotenen InAs-
Schichtdicke ausgewertet. Das Ergebnis der statigtn Evaluation ist in Abb. 7.7 (links)
dargestellt. Es zeigt sich eine Gberaus deutlicteate Abhangigkeit sowohl fur die Breite
W als auch fur die Héhe H von der nominell angeberte InAs-Schichtdicke. Dieses
Uberraschend einfache Wachstumsverhalten kommtdadustande, dass die Bedeckung
der Probenflache mit den Quantenstrukturen nah@p%olbetragt (wie z.B. in Abb. 7.3
bereits gezeigt). Somit muss zwangslaufig die Grdf&eQDash-Strukturen zunehmen, da
das angebotene InAs vollstandig auf die Probe abggden wird und nicht verschwinden
kann. Da zudem der Winkel zwischen Basis- und Bigtehe stets konstant 23° betréagt,
ist notwendigerweise die Grol3e der entstehendens®BS#&ukturen linear abhéangig von
der nominellen InAs-Schichtdicke.
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In Abb. 7.7 ist hierzu die statistischeakiierung des Zusammenhangs zwischen
Hohe und Breite dargestellt [Sa05b]. Der gut zueenende lineare Zusammenhang
verifiziert das konstante Verhéltnis von Breite Hohe in jeder Probe und ergibt den
konstanten Winkel von 23° zwischen Basis- und 8##ehe. Zu sehr &hnlichen
Ergebnissen fuhrten Untersuchungen von Marquezl.ebeziiglich des Winkels der
Seitenflachen von InAs-QD-Strukturen gewachsenGaAs-Substrat. Gefunden wurden
hier typische Winkel von 242 2° zwischen Seitenflache und [110]-Richtung. Dienaar
aufgelosten Aufnahmen mittels RTM an diesen nicherivachsenen QD-Strukturen
wurden aufgrund der guten Winkellibereinstimmung déitlerebenenschar {137}
zugeordnet [Ma01b].

| T T T T T T T T T
40 I~ K B 110
~35} .
; x - 1°
=30~ Breite W 7 - .
& 25 N S
= K B A 163
20 -
i A z
n 15 A 4 X 4 45
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© 5 A - — - 2
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O N B | T R R | | | | l
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Nominelle InAs-Schichtdicke (nm) Breite W (nm)

Abb. 7.7 Statistische Evaluierung des linearen Zusammenhangs zwischen Hoheibew. Br
und nomineller InAs-Schichtdicke (links) und des linearen ZusammenhasgseawH6he

und Breite (rechts)

7.4Chemische Analyse

Die bisher gezeigten morphologischen und strukemelEigenschaften entsprechen
eindeutig gréRenkontrollierten Strukturen. Allegbn setzt die gesamte bisherige
Diskussion stets voraus, dass der chemische Gadabtrukturen konstant ist und dass
sich keine Durchmischungen ergeben. Die Verteild®ggy chemischen Komposition
innerhalb einer QDash-Struktur und die absoluteribehe Materialkomposition werden
daher im Folgenden diskutiert. Die Verteilung destéials innerhalb der QDash-
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Strukturen kann anhand der aufgenommenen Z-Koabb#tiungen bestimmt werden, da
die Intensitat des Z-Kontrastsignals direkt von dmeittleren Ordnungszahl abh&ngt.
Theoretisch mdglich ware, dass sich die Gruppé&lkimente vermischen. Indium aus den
InAs-QDash-Strukturen koénnte in das einbettende tegqoare 19535G& 23Al0.24AS
diffundieren und umgekehrt kdénnte ein Teil des @all und Aluminium-Anteils in die
QDash-Strukturen gelangen. Eine Durchmischung waére Z-Kontrastmikroskopbild
jedoch leicht zu erkennen, da Indium (Z = 49) eiak&ativ hohe Ordnungszahl besitzt,
wohingegen Gallium (Z = 31) und Aluminium (Z = 1d)utlich geringere Ordnungszahlen
haben, was sich als Helligkeitsdnderungen im Z-Kastimikroskopbild auswirken wirde.

Wie z.B. in Abb. 7.3 zu erkennen ist, gesi sich keine systematischen
Intensitatsdnderungen innerhalb des dreieckigernrQueitts der QDash-Strukturen. Eine
Vermischung der Gruppe-V-Elemente braucht bei diddiskussion nicht in Betracht
gezogen werden, da sowohl im QDash als auch inequaen Material Arsen als einziges
Gruppe-V-Element vorhanden ist. Hieraus muss gefolgwerden, dass die
Quantenstrukturen chemisch homogen gewachsenBasdWeiteren sind ebenfalls keine
Indium-Diffusionen aus den mit Indium angereichert€@Dash-Strukturen in das
einbettende Material zu erkennen. Andernfalls na@isshelle Bereiche in den Z-
Kontrastbildern tber- bzw. unterhalb der Quantems$tiren im Querschnitt zu erkennen
sein. Die Auswertungen der Z-Kontrastaufnahmenelasgdoch auch auf3erhalb der
QDash-Strukturen keine systematischen Helligkeitduée und somit qualitativ keine
Vermischungen der Gruppe-Illl-Elemente erkennen.

Die absolute chemische Komposition dé&sli@QDash-Strukturen kann prazise durch
die EELS Methode bestimmt werden. Die gewéahltenddeskte zur Ermittlung der EEL-
Spektren sind in der Z-KontrastmikroskopaufnahmeAiob. 7.8 (rechts) dargestellt
[Sa05b]. Zur Bestimmung der absoluten chemischempasition der QDash-Strukturen
wurden EEL-Spektren von Indium-M-Kanten zentral dimeieckigen QDash-Querschnitt
und im quaternaren §RGa 23Alp.24AS aufgenommen. Wie im Diagramm in Abb. 7.8 zu
erkennen ist, zeigt sich, dass das Indium-M-Kanggaé der QDash-Strukturen deutlich
intensitatsreicher als das Signal des quaternaignQa 2Alg24AS ist. Da sich im Z-
Kontrastbild keine Vermischungen des einbettendeatelils zeigten und da der
Messpunkt zudem weit von den QDash-Strukturen enitfgewahlt wurde, wird im
Folgenden das quaternare 48Ga 237l 0.24AS als Referenz zur Bestimmung des absoluten
Materialgehalts genutzt werden, da der atomareuingehalt von 53% durch die
Herstellung der Proben mittels GSMBE sehr prazisstellbar ist.
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Abb. 7.8 Indium-M-Kanten EEL-Spektren von QDash-Strukturen und des umgebendem
quaternaren Materials (links). Die zugehoOrigen Messpunkte zeigt die Z-
Kontrastmikroskopaufnahme (rechts)

Zur EELS-Auswertung erfolgte eine geetgndormierung der Spektren, so dass die
integrierte Intensitat des quaternarepnsfa 23Al024AS einen Materialgehalt von x=0.53
ergibt. Die gleiche Normierung ist im Anschlussataauf die EEL-Spektren der QDash-
Strukturen angewendet worden. Resultierend ergai ein atomarer Indiumgehalt von
x=1 innerhalb der experimentellen Fehlertolerann Prozentbereich). Hieraus kann
geschlossen werden, dass die QDash-Strukturen eanenr InAs bestehen und dass
wahrend des Wachstums und Uberwachsens keine \Gunig der Gruppe-Ill-Elemente
erfolgt ist. Ein ahnliches Verhalten wurde von Lditon et al. und Grenier et. al an
selbstorganisierten (nicht tUberwachsenen) InAs/I@®ash-Strukturen beobachtet. Es
wurde hier mit der GIDAFS-Messmethodeurch makroskopische Mittlung tiber einen
groBeren Probenbereich Ubereinstimmend ermittediss ddie untersuchten QDash-
Strukturen ebenfalls aus reinem InAs bestehen iaidasich hier keine Durchmischungen
zeigten [Gr02, Le04].

" GIDAFS steht fur_@zing_hcidence_[ffraction Anomalous ke Sructure. Diese Messmethode nutzt die
chemisch sensitive Beugung von Réntgenstrahlen emee Absorptionskante (z.B. As-K-Kante) aus. Durc

den Vergleich mit Simulationen ist die Bestimmungutitativer Materialkompositionen maoglich.
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Die angefuhrten Resultate zeigen, dassméglich ist, die GroéfRe von InAs/
INg 538G & 22Al 0.24AS-QDash-Strukturen lediglich durch die Variatioer chominellen InAs-
Schichtdicke zwischen 0.8 nm und 3.1 nm gezielstelten zu kdnnen. Ungeklart ist
jedoch die theoretische Erklarung, warum die Graf@mpulation bei diesen Strukturen
im Prinzip so einfach durchzufihren ist. Versuchanmdas Wachstum der QDash-
Strukturen zu verstehen und mit dem theoretiscln gah verstandenen Wachstum von
QD-Strukturen zu vergleichen, fuhrt dies zu Wideispen: Bei InAs-QD-Strukturen
kbnnen Form und GrofRe durch die Minimierung der Semaus Oberflachen- und
Verspannungsenergie modelliert werden [Te93, MoB&. Wachstumskinetik wird durch
Nukleations- und anschlielRende Reifungsprozessehbelen. Es kommt also erst zu
einer sogenannten Keimbildung, die sich anschliél3s zunehmender Materialzufuhr
(z.B. mit InAs) weiter vergrof3ert.

Die Entstehung der langlichen Form der a@bStrukturen kann durch
unterschiedliche Uberlegungen erklart werden. Dadg& Verwendung von
unterschiedlichen Substraten zu langlich geform@uantenstrukturen fihren kann,
zeigten Notzel et al. durch einen Vergleich vonOjt@nd (311)-InP-Substraten [N695].
Balakrishnan et al. vermuten, dass das QDash-Waohdtirch eine Oberflachenbindungs-
Asymmetrie erklart werden kann, die die Migratiortl@ng einer Kristallachse verursacht
(hierdurch wird die Oberflachenenergie reduzieBaQ4]. Gonzalez et al. fihren diese
Oberflachenbindungs-Asymmetrie anhand untersuchit@s/InP-QDash-Strukturen auf
das unterschiedliche Gruppe-V-Element (Arsen bzavaesphor) zuriick und geben an, dass
diese Asymmetrie im Materialsystemen InAs/GaAs (per+V-Element: Arsen) nicht
auftreten kann [Go04]. Demzufolge hatten sich jéddm Materialsystem InAs/
IngsGa 2Al024AS keine QDash-Strukturen selbstorganisiert aushildirfen. Auch die
Nukleations- und Reifungsprozesstheorie (siehe t€bf) kann das Wachstumsverhalten
der hier untersuchten QDash-Strukturen nicht \énidig richtig beschreiben, da bei den
funf Proben die dreieckigen Querschnitte der emmaelQDash-Struktur in einer Probe
stets quasi in Kontakt mit der benachbarten QDadrlktsir standen. Wirde die Theorie
von Nukleation und Reifen hier angewendet, so neiisdie QDash-Strukturen in Probe A
(kleinste StrukturgroRe) entweder freistehen oder @Dash-Strukturen in Probe E
mussten quasi ineinander ragen. Da allerdings bei fidnf Proben weder freistehende
noch sich Uberlappende QDash-Strukturen vorgefumdexen, muss zwangslaufig eine
stetige Restrukturierung wahrend der Wachstumspdtatigefunden haben.
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GroR3en Einfluss auf die abschlieRendeptologie von Quantenstrukturen kénnte
aullerdem dem Einbetten der QDash-Strukturen zukomr8e konnten Wu et al.
demonstrieren, dass auch SiGe-QD-Strukturen duastethbetten in eine Silizium-Matrix
bei verschiedenen Temperaturen ihre pyramidale Foime GroRe und ihre
Wachstumsdichte stark &ndern kénnen [Wu05b].

7.5Einstellung der Emissionsspektren

Die Ergebnisse der morphologischen, strukturelledd wchemischen Analyse zeigen
eindeutig, dass die hergestellten InAs-QDash-Sirekt Gber einen weiten Bereich
gréRenkontrollierbar sind. Die chemische Kompositiond die Form der QDash-
Strukturen verandern sich nicht mit der GroRRe, @dlR3e selbst kann linear Uber die
nominelle InAs-Schichtdicke waéahrend des Wachstumisgestellt werden. Die

unterschiedliche  Grol3e der Quantenstrukturen sollsemit aufgrund der

GroRRenquantisierung direkten Einfluss auf die cpt#s Eigenschaften haben. Zur
Untersuchung des Einflusses der grol3enabhangigemenmechanischen Effekte auf die
Bandstruktur sind die entsprechenden PL-Spektrenfgeaammen  worden

(Charakterisierung von A. Somers / Universitat Wirg). Die normierten PL-Spektren
aller funf QDash-Struktur-Proben sind in Abb. 7&gkstellt [K(06]. Zu beobachten ist
eine stetige Verschiebung hin zu langeren Wellegga der Peak-Positionen im PL-
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Abb. 7.9 QDash-Photolumineszenz-Spektren der finf Proben A bis E
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Spektrum von Probe A (Peak ber 1.37 um) bis hin zu Probe E (Peak bei 1.9 um).
Auffallig ist die gute Ubereinstimmung zwischen deptischen PL-Spektren und den
strukturellen Daten (siehe Abb. 7.5): Durch dielgten Quantisierungs-Effekte zeigen die
kleinsten QDash-Strukturen auch die kurzwelligstemidsionswellenlange. Die
Emissionswellenlangen der in diesem Kapitel vorgJieeh QDash-Strukturen gleicher
Morphologie und gleicher chemischer ZusammensetZomten so in einem weiten
Bereich von 1.37 um bis hin zu 1.9 um direkt eingiéiswerden. Die gréRenkontrollierten
QDash-Strukturen wurden inzwischen erfolgreich aldive Zone von Laser-Dioden
eingesetzt und charakterisiert (siehe auch [Re05]).



8 Zusammenfassung

Selbstorganisierte In(Ga)As-Quantenstrukturen higpol3es Potential zur Verbesserung
optoelektronischer Bauelemente (z.B. Laser-Diodeajch die prinzipiell relativ einfache
Herstellbarkeit selbstorganisierter In(Ga)As-Quastaikturen in Halbleiterschichten sind
diese Strukturen Gegenstand aktueller Forschung. ®bRe dieser Quantenstrukturen
betragt im Querschnitt lediglich einige Nanometddaher bieten nur wenige
Messmethoden einen direkten Zugang =zur Morphologied =zur chemischen
Zusammensetzung solch kleiner Strukturen. WichBgeelement-Kenngré3en, wie z.B.
die Emissionswellenlange oder die Schwellstromeickind zwar mittels makroskopischer
Methoden zuganglich, flir Bauelement-Weiterentwioklen, basierend auf einem
tatsachlichen Verstandnis der strukturell bedingteptischen und elektrischen
Eigenschaften, ist allerdings die mikroskopischealfge der hergestellten Strukturen
unabdingbar. Hierzu bietet sich die Raster-Transimiselektronenmikroskopie an, da hier
eine Vielzahl unterschiedlicher Messmethoden nalze#gleich auf einer Nanometerskala

einsetzbar ist.

Ziel dieser Arbeit war es, die analytech Methoden der Raster-
Transmissionselektronenmikroskopie zur Untersuchwsadbstorganisierter In(Ga)As-
Quantenstrukturen anzuwenden. Mit den abbildendethtMien Z-Kontrast und Hellfeld
(Ortsauflésungen im Subnanometerbereich) und istzkese mit den Moglichkeiten der
quantitativen  chemischen  EELS-Analyse (Elektronengieverlustspektroskopie;
Genauigkeit elementabhangig ca. 1-2 %) des Rasgrsmissionselektronenmikroskops
(RTEMS) sollten grundsatzliche Fragestellungen ibiisch der Morphologie und der
chemischen Eigenschaften selbstorganisierter Qusintdturen beantwortet werden, um
hierdurch die Herstellung optimierter Quantensuidt zu ermoglichen. Anhand
unterschiedlicher  Probenreihen  konnte hierzu dastenflal der Raster-

Transmissionsmikroskopie demonstriert werden.

Durch die hohe Ortsauflosung des RTEMsnken u.a. essentielle morphologische
und strukturelle Parameter im Wachstumsverhalten Moot in a Well“-Strukturen

(DWell) und von vertikal korrelierten Quantum D@E@Ds) analysiert werden.
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Zur Optimierung von DWell-Strukturen werdProben untersucht, deren nominelle
InAs-QD-Wachstumsposition innerhalb des einbettant® 1:Ga ssAs-Quantum Wells
(QWSs) gezielt variiert wurde. Die RTEM-Messungelmgin, dass eine Verringerung der
unteren 19.15Gay gsAs-Schichtdicke im Vergleich zur Dicke der oberem 1kGa gsAs-
Schicht zu einer deutlich symmetrischeren Einbettdes QDs in die hyGa ssAs-Matrix
des QWs fiihrt. In sehr guter Ubereinstimmung zurfurgdenen Wachstumsverhalten
zeigte die Probe mit symmetrischer DWell-Struktesdere optische Eigenschaften, wie
eine geringere PL-Peak-Linienbreite, eine hoheselale PL-Intensitat und eine geringere
Schwellstromdichte entsprechender Laser-Dioden.

Zur Untersuchung von vertikal korrelegrtQDs wurden mit den ortsaufgeldsten
Methoden der Raster-TransmissionselektronenmikmmekoProben mit zwei Lagen
nominell identischer ksGasAs-QDs untersucht, deren GaAs-Barrierendicke geziel
variiert wurde. Es konnte gezeigt werden, dassvéigingerung der Barrierendicke sich
stark auf die raumliche vertikale Korrelation auswi Durch eine 4 nm dicke
Barrierenschicht getrennte QDs besalien eine watestiérkere raumliche Korrelation
der Wachstumsposition in Bezug auf die untere QBelLeerglichen mit QDs, die durch
eine 8 nm dicke Barrierenschicht getrennt warenssdegen von GréRe und chemischer
Zusammensetzung der QDs in den untersuchten Pmdigten hierbei, dass unabhéngig
von dem jeweiligen Korrelationsgrad morphologischd uchemisch identische QDs
entstanden sind, die durch eine reine GaAs-Bargeteennt sind. Dies ist im Hinblick auf
maogliche Anwendungen gekoppelter Quantenstruktuoenbesonderer Bedeutung.

Neben der Mdéglichkeit morphologische wstdikturelle Untersuchungen auf einer
Nanometerskala durchfiihren zu kénnen, bietet dd&sMRTh Verbindung mit der EELS-
Methode grof3es Potential zur chemischen AnalyseQumantenstrukturen.

Untersucht wurde eine Probenreihe selbatosierter InGaAs/GaAs-Strukturen auf
GaAs-Substrat, deren Verspannung durch VariierenGie Gehalts des InGaAs-Materials
zwischen 2.4 % und 4.3 % verandert worden ist, um sklbstorganisierte Bildung
unterschiedlicher Quantenstrukturen zu ermoglichien.der Probe mit der grofdten
Verspannung stellte sich erwartungsgemald herass, @Q®-Strukturen entstanden sind.
Ein Verspannungswert von 3.2 % fuhrte, wie u.atetstEELS gezeigt werden konnte, zur
simultanen Ausbildung von QD-Strukturen und Quantidash (QDash)-Strukturen.
Messungen an der geringstverspannten Probe bebhgeselbstorganisierte Ausbildung
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von QDashes. Somit konnte insgesamt an dieser Pi@he ein verspannungsabhangiger
Morphologietibergang von QDash- zu QD-Strukturerbbebtet werden.

Die genauen morphologischen und chemrscliggenschaften von QDash-
Strukturen auf InP-Substraten, deren Grof3e beimh¢fam gezielt kontrolliert variiert
werden sollten, wurden mit den verschiedenen RTE&Kdden (u.a. EELS) analysiert.
Bei der Herstellung von funf unterschiedlichen Rmlwurde hierzu die Quantitat des
angebotenem InAs Uber einen relativ weiten Bergafiert. Mit dem RTEM konnte so
der Einfluss dieses (einzig variierten) Paramedefsdas QDash-Wachstum mikroskopisch

auf einer Nanometerskala analysiert werden.

Die Auswertung von Querschnittsaufnahnden unterschiedlichen Proben zeigte
QDashes mit einem stets dreieckigen Querschnite Bxtraktion der Winkel des
Querschnittsdreiecks ergab zudem, dass die FormQiEshes in allen hergestellten
Proben exakt erhalten blieb. Eine statistische l@aing des Zusammenhangs zwischen
Hohe und Breite der dreieckigen Querschnittsformifizeerte dieses Ergebnis: Lediglich
die absolute GroRe der Querschnitte war untersitiied Im Hinblick auf die
GrolRenkontrolle konnte gezeigt werden, dass sichheHound Breite des
Querschnittsdreiecks der QDashes direkt proportibmanominell abgeschiedenen InAs-
Schicht andern. Chemische Untersuchungen mittelsSEEnd Z-Kontrast zeigten, dass
sich in den QDashes und in der einbettenden Kinssatix keine nennenswerten
Durchmischungen mit anderen Elementen ergaben,diehselbstorganisierten QDashes
bestanden zu 100 % aus InAs. Die direkte GroRendimtselbstorganisierter QDashes
ermoglicht eine Einstellung der Emissionswelleniirgn 1.3 pm bis hin zu 1.9 um durch
die Variation lediglich eines Herstellungsparameter

Insgesamt konnten somit im Rahmen didgbeit bedeutsame morphologische,
strukturelle und chemische Untersuchungen an Il{&&)uantenstrukturen durchgefihrt
werden. Wichtige Fragestellungen unterschiedlidhéBa)As-Quantenstrukturen wurden
mit dem RTEM erfolgreich beantwortet. Speziell dmslang in der Erforschung
selbstorganisierter In(Ga)As-Quantenstrukturen kasystematisch genutzte Analyse-
methode EELS konnte zur Beantwortung dieser uneérand-ragestellungen erfolgreich

eingesetzt werden.



Anhang

A Das Programm Nanomess

Um geometrische Ausdehnungen (z.B. Schichtdicked 8trukturgrof3en) genau und
reproduzierbar ermitteln zu kénnen, ist es sinnvailhige Bereiche der Auswertung zu
automatisieren. Hierzu wurde im Rahmen dieser Adgeeziell fir die Auswertung der Z-
Kontrast- und Hellfeldaufnahmen unter Verwendung ffeien Programmiersprache
Profan das Auswerteprogramm Nanomess entwickedt.Ipiezifikationen des Programms
waren dabei durch die Eigenschaften der Bildausiekeit des verwendeten RTEMs
bestimmt. Die Bildausleseeinheit gibt Bilder imifsEormat mit einer Gréf3e von 512*512
Pixel aus. Der Pixelhelligkeit wird wahrend des ksens (entsprechend der Intensitat am
Z-Kontrast- oder Hellfelddetektor) eine von 256 @Gaifen (8-bit Farbtiefe) zugewiesen.
Innerhalb eines Bildes wird dabei den Pixeln amdertgeringsten Intensitat die Graustufe
0 (schwarz) und am Ort der héchsten Intensitat Gliaustufe 255 (weil3) zugeordnet.
Nanomess ist geschrieben worden, um wiederum éineKugang zur Graustufung aller
Pixel zu erhalten. Die 8bit-Graustufenbilder konnmeiNanomess eingelesen und analysiert
werden.

Eine wichtige Funktion des Programmsd& Mdglichkeit die Bestimmung von
Dicken zu prazisieren, indem man das IntensitaissBlaen der Messung bericksichtigt.
Hierzu konnen z.B. zeilenweise Pixel-Helligkeiterddeert werden, wodurch das
statistische Rauschen durch Bildung des arithnedisdMittelwerts verringert wird. In
Nanomess kann hierzu, wie in Abb. A.1 zu erkenran, Bereich einiger Bildzeilen
ausgewahlt und addiert werden (siehe z.B. der Breravischen den beiden horizontalen
roten Steifen in Abb. A.1). Das sich ergebende tjeite Helligkeitsprofil dieser Zeilen
kann nun entweder als Datei separat abgespeichdrimittels anderer Programme (z.B.
Ruckfaltungsprogramme) weiter aufbereitet oder ambdiness ausgewertet werden. Mittels
Nanomess konnen Peaks im Helligkeitsprofil autoscati erkannt und deren
Halbwertsbreite (FWHM) unter Angabe des Mal3stalssitnent werden. Vorteilhaft ist die
Verwendung der im Programm eingebundenen FWHM-Reuthinsichtlich einer
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Abb. A.1 Screenshot der Benutzeroberflache und der in das Programms Nanomess
eingelesenen Z-Kontrastaufnahme einer Probe mit einem QW (hellderstreder Mitte)

und einem Bragg-Ubergitter (auRen). Das Diagramm im Inset zeigt vergral@er
ermittelten Bildhelligkeitsverlauf

schnellen, einfachen und vor allem reproduzierb&estimmung der zu untersuchenden
Schichtdicken. Exemplarisch ist hierzu in Abb. MINanomess eine Z-Kontrastaufnahme
einer Probe eingelesen worden, die aus einem In@AKYsenkrechter heller Streifen in

der Bildmitte) und einem AlAs/GaAs Bragg-Ubergithersteht (AlAs verursacht durch die
geringste Ordnungszahl die dunklen senkrechtenf@trend GaAs erscheint in der Z-

Kontrastaufnahme hellgrau). Das ermittelte Helligggrofil des Bereichs zwischen den
roten horizontalen Linien zeigt das dem Screensibetrlagerte Diagramm. Deutlich zu

erkennen sind im Diagramm samtliche in der Z-Kastarafnahme vorhandenen Schichten.
Entsprechend der Ordnungszahl sind die jeweiligehicBten leicht zuzuordnen. Die

interessierenden Schichtdicken kénnen abschlielienidr Angabe des Maldstabs (der
Bildbreite) reproduzierbar automatisch bestimmtdeer
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B Konstanten

Konstante | Wert Bezeichnung
Co 2,9979245810° m/s Lichtgeschwindigkeit im Vakuum
€ 2,7182818 Eulersche Zahl
Kg 1,38065840 2 Ws/K Boltzmann-Konstante
h 6,626175510 3*Ws’ Plancksches Wirkungsquantum
1,054572740 34 Ws? reduziertes Planksches Wirkungsquantur
j J-1 Imaginéare Einheit
Me 9,109389710 3'kg Ruhemasse des Elektrons
q 1,60217B340 ¥ As Elementarladung
& 885418787140 2 As/Vm Elektrische Feldkonstante

31415926538

Kreiszahl Pi

m
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C Formelzeichen

Formelzeichen | Bedeutung

a Gitterkonstante

A Fitparameter

a Basisvektor des Kristallgitters im Ortsraum

a, Basisvektor des reziproken Gitterraums

Ohii Gitterebenenabstand der hkl-Netzebenen

e Elementarladung

E Energie eines Elektrons

Eo Energie eines Primarelektrons

Exin Kinetische Energie eines Elektrons

Em Mittlerer Energieverlust

Er Ruheenergie eines Elektronsg; BE11keV

F Relativistischer Korrekturfaktor

F, Kraft durch elektrostatisches Coulombfeld

O Reziproker Gittervektor

h Millersche Indize zur Bezeichnung von Kristallebe

H Hohe

i Index: 1, 2, 3

I Intensitat

lo Integrierte Intensitat des Zero-loss-Peaks
Ikante Intensitat der vom Untergrund befreiten lonisati@mte

I Integrierte Intensitat des Spektrums (bis ca.\B0 e

I+ Integrierte Intensitat des gesamten Spektrums

k Millersche Indize zur Bezeichnung von Kristallaba

I Millersche Indize zur Bezeichnung von Kristallelee

n Ganzzahliger Wert: ..., -3,-2,-1,0,1, 2,3, ...
Nae) Anzahl der Atome pro Volumen des Elements A (B)
NRef Anzahl der Atome pro Volumen einer Referenz

p Impuls des Elektrons

r Fitparameter

w Breite

Wy Bandllckenenergie
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o 99 N X

(—'D'CB

Kante,A(B)

Atomarer Anteil (0% x=0; 100%
Ordnungszahl

Winkel
Kollektoroffnungswinkel
Anpassungsbereich
Integrationsbereich
Energiedifferenz
Wellenlange

Mittlere freie Weglange
Summenindex
Summenindex

x=1)

Winkel der einfallenden Elektronenwelle

Wirkungsquerschnitt

Wirkungsquerschnitt der (K, L, M, ...)-Schale desraémts A (B)

Raumwinkel
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