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Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurden materialwissenschaftliche Fragestellungen aus der He-
teroepitaxie von Halbleiterschichtsystemen auf der Basis von Silizium mit R�ont-
genstreumethoden und Rasterkraftmikroskopie untersucht. Im Vordergrund stan-
den dabei die innere Struktur der Schichten und die Morphologie der Grenz- und
Ober
�achen in Si1�xGex-Schichten auf Si/Ge-Gradientenpu�ern, pseudomorphen
Si1�xCx-Epischichten auf Si(001) und Ge-Inseln auf Si(111).

Relaxierte Si1�xGex-Schichten auf Siliziumsubstraten dienen als virtuelle Sub-
strate mit vergr�o�erter Gitterkonstante, auf denen pseudomorphe zugverspannte
Siliziumschichten hergestellt werden k�onnen, wie sie in Si-basierten elektronischen
Hochgeschwindigkeitsbauelementen Verwendung �nden. Infolge der beteiligten
Relaxationsmechanismen �ndet man auf solchen Si1�xGex-Pu�erschichten eine
starke Aufrauhung der Ober
�ache, die abh�angig von ihrer lateralen Korrelati-
onsl�ange die Beweglichkeit der Ladungstr�ager in zweidimensionalen Tr�agergasen
herabsetzen kann.

Die Verspannung von partiell relaxierten Si1�xGex-Schichten auf Si1�xGex-
Gradientenpu�ern auf Si(001) wurde durch Beugung unter streifendem Einfall
(GID) und koplanare Beugung (XRD) bestimmt. Die Untersuchung der Ober-

�achen dieser Filme durch Rasterkraftmikroskopie (AFM) zeigte eine anisotrope
Rauhigkeit entlang der h110i- und h100i-Richtungen, die parallel bzw. diagonal
zum sog. 'cross-hatch pattern' verlaufen. Durch di�use R�ontgenstreuung unter
streifenden Winkeln nahe der Vorw�artsrichtung konnte eine konforme Replikation
der Rauhigkeitsmorphologie der Grenz
�achen auf einer lateralen L�angenskala von
1�m nachgewiesen werden. Zur Beschreibung der Streuung von Grenz
�achen mit
einer vergleichsweise gro�en Rauhigkeit von bis zu 4 nm wurde das Konzept der
Streuung von Grenz
�achen ohne laterale 'cut-o�'-L�ange benutzt. Im Fall von pla-
stisch relaxierten Si1�xGex-Filmen wurde an vergrabenen Grenz
�achen Rauhig-
keit auf einer lateralen L�angenskala von 30 nm nachgewiesen. Diese L�angenskala
liegt im Bereich der Fermi-Wellenl�ange von Elektronen und ist daher f�ur die
Beweglichkeit der Ladungstr�ager in Si1�xGex-Hochgeschwindigkeitsbauelementen
relevant.

Der substitutionelle Einbau von Kohlensto� in Silizium f�uhrt zu einer Verklei-
nerung des mittleren Gitterparameters der Si1�xCx-Legierung. Das Wachstum
von Si1�xCx-Epischichten erm�oglicht daher die Manipulation der Verspannung
in pseudomorphen Schichten in einer zu Si1�xGex komplement�aren Weise. Die
metastabile Si1�xCx-Phase steht jedoch in Konkurrenz zur Bildung von thermo-
dynamisch stabilen �-SiC-Ausscheidungen. F�ur technologische Anwendungen in
Bauelementen ist daher die Resistenz von metastabilen substitutionellen Si1�xCx-
Schichten gegen erh�ohte Temperaturen ausschlaggebend.

In pseudomorphen Si1�xCx-Epischichten auf Si(001) wurde die Bildung von
�-SiC-Ausscheidungen nach ex-situ Tempern durch di�use R�ontgenstreuung in
der Umgebung des Si(220)-Ober
�achenre
exes untersucht. Unbehandelte Pro-
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ben zeigten di�use Huang-Streuung, wie sie von substitutionellen C-Atomen
erwartet wird (Punktdefekte mit kubischer Symmetrie). Nach dem Tempern
wurde ein zus�atzlicher �-SiC-Re
ex von den Ausscheidungen und zugleich am
Si-Re
ex die formfaktorinduzierte Streuung von L�ochern in der Si-Matrix be-
obachtet. Aus der Anpassung des Re
expro�ls der Ausscheidungen wurde ei-
ne Log-Normalverteilung der Pr�azipitatgr�o�e und der Kohlensto�gehalt in den
Ausscheidungen abgeleitet. Im Streuvolumen dominierten �-SiC-Pr�azipitate mit
einem Radius von 5 bis 15�A. Bereits in unbehandelten Proben konnten Spuren
von �-SiC-Ausscheidungen nachgewiesen werden.

Das Wachstum von Germanium auf einer durch geeignete Abscheidung von
Bor

p
3�p3R30Æ-rekonstruierten Si(111)-Ober
�ache f�uhrt zur Bildung von Ge-

Inseln in Form ausgerichteter dreiseitiger Pyramiden.
Selbstorganisierte Ge-Inseln auf Bor-terminiertem Si(111) wurden mit Hilfe

von Rasterkraftmikroskopie und durch Streumethoden untersucht. Das Vorhan-
densein einer rekonstruierten Bor-Ober
�achenphase ist notwendig f�ur die Bildung
von dreiseitigen Pyramiden. R�ontgenkleinwinkelstreuung unter streifendem Ein-
fall (GISAXS) zeigte, da� die Inseln an den Seiten durch f113g-Facetten begrenzt
und entlang von h1�10i-Richtungen orientiert sind. Durch Simulationsrechnungen
des morphologischen Formfaktors konnte im Vergleich mit den gemessenen Daten
die Gr�o�enverteilung und Orientierungsordnung der Inseln bestimmt werden. Die
typische Basisl�ange der Pyramiden nach Abscheidung von nominell 15 nm Ge liegt
in der Gr�o�enordnung von 260 nm mit einer Gr�o�endispersion von 10 bis 30%. In
Abh�angigkeit von der Substratfehlorientierung zeigen die Inseln eine Tendenz zu
lateraler Ordnung entlang von fehlorientierungsinduzierten Stufenkanten. Durch
R�ontgenbeugung unter streifendem Einfall (GID) und asymptotische Braggstreu-
ung (CTR-Streuung) wurde die kristalline Struktur und Verspannungsverteilung
untersucht. Die Inseln zeigen einen im Mittel zu 90% relaxierten Gitterpara-
meter, die Restverspannung verursacht einen vertikalen Gradienten des lateralen
Gitterparameters innerhalb der Inseln.

vi



Inhaltsverzeichnis

1 Einf�uhrung 1

2 Untersuchungsmethoden 5

2.1 Rasterkraftmikroskopie . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 6

2.2 Ober
�achensensitive R�ontgenstreuung . . . . . . . . . . . . . . . . 8

2.3 Re
ektivit�at und di�use R�ontgenstreuung . . . . . . . . . . . . . 12

2.3.1 Statistische Beschreibung einer selbstaÆnen rauhen Grenz-

�ache . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 15

2.3.2 Di�use R�ontgenstreuung von selbstaÆnen rauhen Grenz-

�achen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 16

2.3.3 Di�use R�ontgenstreuung im Grenzfall gro�er Rauhigkeit . 17

2.4 R�ontgenkleinwinkelstreuung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 19

2.5 Kinematische R�ontgenbeugung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 23

2.6 Asymptotische Bragg-Streuung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 27

2.7 R�ontgenbeugung unter streifendem Einfall . . . . . . . . . . . . . 29

2.8 R�ontgenstreuung an Kristallen mit Defekten . . . . . . . . . . . . 32

2.8.1 Punktdefekte und deren Verzerrungsfeld . . . . . . . . . . 33

2.8.2 Streuung an Punktdefekten: Braggre
exe . . . . . . . . . . 35

2.8.3 Re
exnahe di�use Streuung (Huang-Streuung) . . . . . . . 36

2.8.4 Di�use Streuung von Defekten in d�unnen Schichten . . . . 38

2.8.5 Di�use Streuung von Clustern . . . . . . . . . . . . . . . . 41

3 Si1�xGex-Schichten 43

3.1 Probensystem und Fragestellung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 45

3.2 Beugung unter streifendem Einfall . . . . . . . . . . . . . . . . . . 46

3.3 Koplanare Beugung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 47

3.4 Rasterkraftmikroskopie . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 49

3.5 Di�use R�ontgenstreuung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 51

3.5.1 Langreichweitige laterale Korrelationen . . . . . . . . . . . 52

3.5.2 Kurzreichweitige laterale Korrelationen . . . . . . . . . . . 58

3.6 Diskussion und Zusammenfassung . . . . . . . . . . . . . . . . . . 60

vii



viii

4 Si1�xCx-Epischichten 63
4.1 Zielsetzung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 64
4.2 Probenserie . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 66
4.3 Experimenteller Aufbau . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 67
4.4 Messungen und Ergebnisse . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 69

4.4.1 Bragg-Streuung (GID) . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 71
4.4.2 Huang-Streuung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 72
4.4.3 �-SiC-Re
ex . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 77

4.5 Diskussion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 83
4.6 Zusammenfassung und Ausblick . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 84

5 Germanium-Inseln auf Si(111) 87
5.1 Zielsetzung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 90
5.2 Probenserie . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 90
5.3 Morphologie der Inseln: Rasterkraftmikroskopie . . . . . . . . . . 92
5.4 R�ontgenkleinwinkelstreuung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 96
5.5 R�ontgenbeugung unter streifendem Einfall . . . . . . . . . . . . . 105
5.6 'CTR'-Streuung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 107
5.7 Zusammenfassung und Ausblick . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 125

A R�ontgenoptische Daten f�ur Si und Ge 127

B AFM-Aufnahmen der Ge/Si(111)-Schichten 128

C Simulationen der CTR-Streuung 133

Literaturverzeichnis 137



Kapitel 1

Einf�uhrung

Silizium ist das meistverwendete Materialsystem der Halbleiterindustrie und bil-
det die Basis f�ur hochintegrierte Schaltkreise und Computerchips. Aufgrund sei-
ner indirekten Bandl�ucke scheidet Silizium jedoch als Materialsystem f�ur opto-
elektronische Anwendungen aus. Die vergleichsweise geringe Beweglichkeit der
Ladungstr�ager im intrinsischen Volumenhalbleiter l�a�t Silizium ebenso ungeeig-
net f�ur Hochgeschwindigkeitsbauelemente erscheinen. So wurden technische Fort-
schritte bei Hochgeschwindigkeitsanwendungen zun�achst mit Heterostrukturen
auf der Basis von III/V-Halbleitern wie Galliumarsenid (GaAs/AlGaAs) erzielt.
Ebenso �ndet das Materialsystem GaAs dank seiner Bandstruktur mit einer di-
rekten Bandl�ucke breite Verwendung im opto-elektronischen Bereich.

Nicht zuletzt die hohen Fertigungskosten der GaAs-Technologie sowie der
Wunsch, schnelle und opto-elektronische Bauelemente auch in die technologisch
weit fortgeschrittene, hochintegrierte und miniaturisierte Si-Fertigungstechnologie
zu �ubertragen, begr�undeten die Bem�uhungen, diese Unzul�anglichkeiten des Halb-
leitermaterials Silizium zu �uberwinden. Analog zu Heterostrukturen auf der
Basis von GaAs wird dabei einerseits die Strategie verfolgt, die Bandstruktur
durch Zulegieren eines weiteren Halbleiters zu ver�andern. So stellt sich im in-
trinsischen Mischungshalbleiter die Bandl�ucke abh�angig vomMischungsverh�altnis
zwischen jenen der beiden Mischungspartner ein. Zudem wird durch eine Ver-
spannung das Leitungsband relativ zur Valenzbandkante verschoben. Beides ist
im Si1�xGex-System gegeben: Germanium hat bei gleicher Kristallstruktur eine
kleinere Bandl�ucke sowie einen um 4% gr�o�eren Gitterparameter. Im Falle von
Si1�xGex sinkt die Leitungsbandunterkante sowohl bei Zug- als auch bei Druck-
spannung ab [1]. Durch ein geeignetes Bandkanten-'Engineering' k�onnen somit
zweidimensionale Elektronen- (2DEG) oder L�ochergase in Si1�xGex-Heterostruk-
turen erzeugt werden, deren Ladungstr�agerbeweglichkeit diejenige im intrinsi-
schen Volumenhalbleiter um Gr�o�enordnungen �ubertre�en.
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2 KAPITEL 1. EINF�UHRUNG

Verspannte Si1�xGex-Schichten auf relaxierten Pu�ern

Der f�ur epitaktische Wachstumsprozesse geradezu 'astronomische' Gitterpara-
meterunterschied von 4% stellt vor das Wachstum pseudomorpher Si1�xGex-
Schichten zun�achst das Problem der gewaltigen Verspannungsenergie, die z.B.
auf (001)-orientierten Siliziumsubstraten abh�angig vom Germaniumgehalt schon
bei Schichtdicken zwischen 10 und 200 nm durch Einbau von Versetzungen zum
Relaxieren der druckverspannten Si1�xGex-Schicht f�uhrt. Zugleich erm�oglicht
diese Relaxation jedoch auch, gezielt sogenannte 'Pseudo'-Substrate mit einer
gegen�uber Si gr�o�eren lateralen Gitterkonstante herzustellen, und darauf zug-
verspannte Si1�xGex-Schichten (mit geringerem Ge-Gehalt als im darunterliegen-
den Si1�xGex-Pu�er) oder reine Si-Schichten zu wachsen. Dieser Ansatz wurde
erfolgreich durch sog. 'Gradienten-Pu�er' verwirklicht, bei welchen auf einem
Siliziumsubstrat eine Si1�xGex-Schicht mit langsam ansteigendem Germanium-
gehalt gewachsen wird, die dabei kontinuierlich relaxiert und am Ende den Git-
terparameter einer unverspannten Si1�xGex-Legierung aufweist [2].

Relaxierte Pu�ersysteme zeigen jedoch eine hohe Ober
�achenrauhigkeit, die
durch den zugrundeliegenden Relaxationsmechanismus hervorgerufen wird. F�ur
die Beweglichkeit von Ladungstr�agern in Heterostruktursystemen ist entschei-
dend, auf welcher lateralen L�angenskala diese Rauhigkeit auftritt: Liegt diese
im Bereich der de-Broglie-Wellenl�ange der Ladungstr�ager bei etwa 50 nm, ist
eine Abnahme der Beweglichkeit zu erwarten. Die Kenntnis der Rauhigkeits-
morphologie der Grenz
�achen ist daher von gro�em technologischen Interesse.
R�ontgenstreumethoden, insbesondere die di�use R�ontgenstreuung unter streifen-
den Winkeln, erlauben die Charakterisierung der Morphologie auch vergrabener
Grenz
�achen. Die Untersuchung der Rauhigkeit in einem System verspannter
und relaxierter Si1�xGex-Schichten auf Gradientenpu�ern durch Rasterkraftmi-
kroskopie und di�use R�ontgenstreuung ist Teil dieser Arbeit.

Si1�xCx-Epischichten auf Si(001)

Eine vielversprechende Alternative zum Wachstum verspannter und relaxierter
Si1�xGex-Schichten auf relaxierten Pu�ern wird durch den Einbau von Kohlen-
sto� auf substitutionelle Gitterpl�atze in Si1�xCx- und Si1�x�yGexCy- Legierungs-
schichten er�o�net: Die geringere Si-C-Bindungsl�ange verursacht (im Gegensatz zu
Germanium in Silizium) eine Kontraktion des mittleren Gitters. Dadurch wird ein
neuer Freiheitsgrad erschlossen, die Verspannung unabh�angig vom Ge-Gehalt ein-
zustellen: Spannungskompensierte oder gar zugverspannte Si1�x�yGexCy-Schich-
ten k�onnen direkt auf Siliziumsubstrate aufgewachsen werden.

Problematisch beim Wachstum von Si1�xCx-Schichten ist die geringe Gleich-
gewichtsl�oslichkeit von Kohlensto� im Si-Gitter: Si1�xCx-Epischichten mit der
notwendigen Kohlensto�konzentration von einigen Prozent k�onnen nur fernab
des thermodynamischen Gleichgewichts metastabil hergestellt werden und sind
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deshalb besonders anf�allig gegen Ausscheidungsbildung. Bei erh�ohten Tempera-
turen verl�a�t der Kohlensto� den substitutionellen Gitterplatz und bildet �-SiC-
Ausscheidungen, wodurch der gew�unschte kontrahierende E�ekt auf das Gitter
zunichte gemacht wird [3]. Eine besonders emp�ndliche Methode zur Untersu-
chung der kristallinen Struktur in Festk�orpern stellt die R�ontgenbeugung dar.
In Kombination mit ober
�achenemp�ndlichen Streutechniken kann die Konzen-
tration und Verteilung des Kohlensto�s in der Schicht bestimmt und die Struk-
tur�anderung bei der Ausscheidungsbildung nachgewiesen werden. Die Untersu-
chung der Ausscheidungsbildung in Si1�xCx-Epischichten in Abh�angigkeit von
der Temperatur ist ein weiterer wesentlicher Bestandteil dieser Arbeit.

Germaniuminseln auf Bor-terminiertem Si(111)

Einen v�ollig neuen Ansatz zur Manipulation der elektronischen und optischen
Eigenschaften von Halbleitern stellen sogenannte 'quantum dots'1 oder 'Quan-
tenpunkte' (QP) dar. Der Einschlu� von Ladungstr�agern in dreidimensional be-
grenzten Strukturen von wenigen Nanometern Ausdehnung f�uhrt aufgrund von
quantenmechanischen E�ekten zu einer elektronischen Struktur, die der einzel-
ner Atome �ahnelt und daher v�ollig verschieden ist von der Bandstruktur im
Festk�orper. Quantenpunktheterostrukturen auf der Basis von Si/Ge erschlie-
�en daher auch opto-elektronische Anwendungen wie Leuchtdioden oder Laser
im Halbleitersystem Silizium. Zun�achst wurden Quantenpunkte meist durch li-
thographische Techniken hergestellt, in der Regel durch laterale Strukturierung
von eindimensionalen Quantengr�aben. Dieses Verfahren bietet den Vorteil, da�
Quantenpunkte verschiedener Form und lateraler Anordnung hergestellt werden
k�onnen. Neben der R�ontgenstrahllithographie kommen bei der lateralen Struk-
turierung vor allem Rastersondentechniken, die Elektronenstrahllithographie und
die fokussierte Ionenstrahllithographie zum Einsatz. Bis auf die erstgenannte sind
diese jedoch keine parallelen Verfahren und daher in der Massenproduktion hoher
QP-Dichten sehr aufwendig. Die Suche nach einem alternativen und billigen Her-
stellungsverfahren f�ur Quantenpunkte hat zu einem starken Forschungsinteresse
an selbstorganisierten Wachstumsprozessen von Inseln gef�uhrt. Durch Selbst-
organisation entstehen, getrieben durch die Gitterfehlanpassung oder aufgrund
der Grenz
�achenenergie, bereits beim Wachstum in der Heteroepitaxie Inseln mit
einheitlicher Gr�o�enverteilung und lateraler Ordnung, die sonst durch aufwendige
Verfahren k�unstlich

"
geschrieben\ werden m�ussen [4]. Die Kontrolle �uber Gr�o�e

und Ordnung beim Wachstum ist dabei ausschlaggebend f�ur die technologische
Anwendbarkeit des selbstorganisierten Wachstums.

Neben dem Studium kleiner koh�arenter Quantenpunkte, wie sie f�ur 'quantum
con�nement'-E�ekte in Frage kommen, tr�agt auch die Untersuchung des Wachs-
tums von gr�o�eren Inseln zu einem verbesserten Grundlagenverst�andnis selbstor-

1

"
...coherent inclusions in a semiconductor matrix with truely zerodimensional electronic

properties...\ [4]
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ganisierter Wachstumsprozesse bei. So kommt es beim Wachstum von Germani-
um auf Bor-terminiertem Si(111) zur Bildung von dreiseitigen pyramidenf�ormigen
Ge-Inseln, die entlang kristallographischer Richtungen orientiert sind, und bei ge-
eigneten Wachstumsbedingungen eine ausgepr�agte laterale Ordnung zeigen. Die
Charakterisierung von Form, Ordnung und kristalliner Struktur an einer Serie von
Ge-Inseln mit systematisch variierten Wachstumsparametern bildet den dritten
Teil der Arbeit.

Diese Arbeit ist wie folgt gegliedert: In Kapitel 2 werden die verwendeten ex-
perimentellen Methoden und das ben�otigte theoretische R�ustzeug dargelegt. In
Kapitel 3 wird die Charakterisierung der Rauhigkeitsmorphologie in Si1�xGex-
Schichten auf relaxierten Pu�ern behandelt. Die Untersuchung der Ausschei-
dungsbildung in einer systematisch getemperten Serie von Si1�xCx-Epischichten
wird in Kapitel 4 vorgestellt. Das Kapitel 5 ist dem Ein
u� der Wachstumspara-
meter auf Morphologie und kristalline Struktur von Ge-Inseln auf Bor-terminier-
tem Si(111) gewidmet.



Kapitel 2

Untersuchungsmethoden

In diesem Abschnitt werden die experimentellen Methoden vorgestellt, mit deren
Hilfe die in dieser Arbeit aufgeworfenen Fragestellungen bearbeitet wurden. Zur
Charakterisierung der Ober
�achenmorphologie eignet sich als direktes abbilden-
des Verfahren die Rasterkraftmikroskopie, die im ersten Abschnitt 2.1 vorgestellt
wird. Ein direktes Abbild der Ober
�ache ist oft von gro�em Wert, um eine erste
Vorstellung der Morphologie zu erhalten und ad�aquate Modelle zur Beschreibung
von Streuexperimenten zu entwickeln.

Der Zugang �uber Streumethoden ist sehr viel weniger intuitiv, da ein Streu-
experiment zun�achst nur eine Information �uber den reziproken Raum des unter-
suchten Systems liefert. Streumethoden sind jedoch ein intrinsisch statistisches
Verfahren. Ein Streuexperiment ergibt ein Ensemblemittel �uber das gesamte
beleuchtete Streuvolumen. Bei ober
�achenemp�ndlichen Experimenten wird da-
bei �uber einige mm2 (inkoh�arent) gemittelt. Synchrotronstrahlung erm�oglicht
durch ihre hohe r�aumliche Koh�arenz, Korrelationen auf weit gr�o�eren latera-
len L�angenskalen zu erfassen, als sie durch Rasterkraftmikroskopie zug�anglich
sind. Streumethoden haben zudem den gro�en Vorteil, da� sie auch vergrabene
Strukturen erfassen, die sonst nur mit sehr hohem pr�aparativen Aufwand cha-
rakterisiert werden k�onnen, wie z.B. bei der Transmissionselektronenmikroskopie
(TEM). Eine Einf�uhrung in die ober
�achenemp�ndliche R�ontgenstreuung wird
im Abschnitt 2.2 gegeben.

Zur Untersuchung der Morphologie von Grenz
�achen in amorphen wie kri-
stallinen Festk�orpern werden Streumethoden bei sehr kleinen Impuls�ubertr�agen
nahe der Vorw�artsstreuung verwendet. R�ontgenre
ektivit�at und di�use Streu-
ung zur Charakterisierung der Grenz
�achenrauhigkeit werden im Abschnitt 2.3
vorgestellt. Ein methodisch verwandtes Verfahren zur Bestimmung der Mor-
phologie von mesoskopischen Inseln, die Kleinwinkelstreuung unter streifendem
Einfall wird im Anschlu� daran (Abschnitt 2.4) beschrieben.

Das Studium der kristallinen Eigenschaften d�unner Schichten und von In-
selstrukturen erfordert Beugungsmethoden. Nach einer kurzen Einf�uhrung in
die kinematische R�ontgenbeugung (Abschnitt 2.5) werden Techniken dargestellt,

5



6 KAPITEL 2. UNTERSUCHUNGSMETHODEN

die besonders emp�ndlich f�ur die Kristallstruktur an Ober
�achen sind, wie die
asymptotische Braggstreuung (auch 'Crystal-Truncation-Rod'-Streuung genannt)
(Abschnitt 2.6) und die Beugung unter streifenden Ein- und Ausfallswinkeln (Ab-
schnitt 2.7). Im letzten Abschnitt des Kapitels wird die Streuung an Kristallen
mit Defekten diskutiert.

2.1 Rasterkraftmikroskopie

Rastersondentechniken erlauben eine direkte Abbildung physikalischer Eigen-
schaften einer Ober
�ache. Die Reichweite der Wechselwirkung zwischen Probe
und Sonde bestimmt dabei die m�ogliche r�aumliche Au
�osung der Mikroskopie.
Beim Rastertunnelmikroskop [5] erm�oglichte die starke Abh�angigkeit des Tun-
nelstromes zwischen einer Sonde und der Ober
�ache vom Abstand erstmals die
direkte Abbildung elektrisch leitender Ober
�achen mit atomarer Au
�osung. Das
Rasterkraftmikroskop (AFM1) [6] nutzt die Entfernungsabh�angigkeit anziehender
und absto�ender Kr�afte zwischen Sonde und Probe und erlaubt daher die Abbil-
dung auch elektrisch nicht leitender Ober
�achen in verschiedenster Umgebung wie
im Vakuum, an Luft oder auch in Fl�ussigkeiten. Auf demselben Grundprinzip be-
ruhen eine Reihe von Weiterentwicklungen wie die 'Magnetic Force Microscopy'
(MFM), 'Electric Force Microscopy' (EFM) u.a. Rastersondentechniken haben
schnell Eingang in die kommerzielle Entwicklung von Rastersondenmikroskopen
gefunden und sind heute aus der Charakterisierung von Ober
�achen auf meso-
skopischer L�angenskala kaum mehr wegzudenken.

Eine Prinzipskizze des Rasterkraftmikroskopes ist in Abb. 2.1 gezeigt. Als
Sonde dient eine d�unne Spitze, die auf einem sog. 'Cantilever' befestigt ist. Der
'Cantilever' wird in die N�ahe der Probenober
�ache gebracht und meist mit Pie-
zoelementen lateral und vertikal feinpositioniert. Bei der Ann�aherung an die
Ober
�ache wirkt auf die AFM-Spitze eine �Uberlagerung verschiedener Kr�afte,
die in erster N�aherung durch ein Lenard-Jones-Potential beschrieben werden
k�onnen. Bei sehr kleinen Abst�anden von einigen �Angstr�om dominiert die ab-
sto�ende Harte-Kugel-Wechselwirkung, die auf dem Paulischen Ausschlie�ungs-
prinzip und der elektrostatischen Absto�ung der Atome nach Aufhebung der Ab-
schirmung durch die Elektronenwolken beruht. In einem Abstand bis zu einigen
100�A wird die Wechselwirkung durch die anziehende van der Waalssche Dipol-
Dipol-Wechselwirkung zwischen der Spitze und der Probe bestimmt. Dar�uber
hinaus spielen zumeist Kapillarkr�afte zwischen Spitze und Ober
�ache eine Rolle,
wie sie oft bei Untersuchungen an Luft durch adsorbierte Wasser�lme auftreten.

Durch die Piezoelemente wird die Spitze lateral �uber die Ober
�ache gerastert.
Die bei der Ann�aherung an die Ober
�ache auf die Spitze wirkenden Kr�afte k�onnen
statisch oder dynamisch gemessen werden. Bei direktem Kontakt mit der Ober-

�ache wird die Verformung des 'Cantilever' statisch gemessen. Die Messung der

1Atomic Force Microscope
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Abb.2.1. Prinzip des Rasterkraftmikroskops wie es z.B. im NanoScope von Digital Instruments

Verwendung �ndet.

Verformung erfolgt meist �uber einen Lichtzeiger: Ein Laserstrahl wird vom 'Can-
tilever' re
ektiert und �uber ein optisches System zu einer mehrteiligen Photodiode
geleitet. Aus der Di�erenz der Photostr�ome kann die Biegung des 'Cantilever'
abgeleitet werden, oder �uber einen Regelkreis eine konstante Verformung gehal-
ten werden. Die dazu notwendige vertikale Position des 'Cantilever' ergibt ein
Relief der Ober
�ache. Im statischen Regime h�angt die Au
�osung von der Au
a-
ge
�ache der beteiligten Atome ab, d.h. in der Regel vom Kr�ummungsradius der
Spitze. Mit sehr feinen Spitzen ist eine atomare Au
�osung mit dem AFM prin-
zipiell m�oglich. Dynamische Verfahren messen die Federkonstante des Systems
'Cantilever'-Probe. Dazu wird die Spitze zu vertikalen Schwingungen bei ihrer
Resonanzfrequenz angeregt. Bei der Ann�aherung an die Ober
�ache �uberlagert
sich die Wechselwirkung mit der Probe mit den R�uckstellkr�aften des 'Cantilever'
und f�uhrt durch die ver�anderte Resonanzfrequenz zu einer starken �Anderung der
Schwingungsamplitude. Bei dynamischen Verfahren kann die Spitze die Ober-

�ache sowohl periodisch antippen ('tapping mode'), als auch ber�uhrungslos �uber
der Ober
�ache schwingen ('non contact mode'). Ber�uhrungsfreie Verfahren mes-
sen die Variation der van der Waals-Kr�afte.
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2.2 Ober
�achensensitive R�ontgenstreuung

Das Durchdringungsverm�ogen von R�ontgenstrahlen ist sprichw�ortlich. Obgleich
die damit gemeinte 'Durchleuchtung' von biologischem Material in der Medizin
oder gar von Festk�orpern in der Werksto�pr�ufung sehr harten R�ontgenstrahlen
im Energiebereich ab 100 keV (Wellenl�angenbereich � < 0.01�A) vorbehalten ist,
betr�agt bei R�ontgenstrahlen mit einer f�ur Strukturuntersuchungen besonders ge-
eigneten Wellenl�ange um 1�A die Absorptionsl�ange nurmehr etwa 100�m (Ab-
sorptionsl�ange in Si f�ur CuK�-Strahlung mit � = 1:54�A: 70.9�m, f�ur MoK�-
Strahlung mit � = 0:71�A: 705�m). Auch wenn diese Eindringtiefe sehr viel
kleiner ist als bei der Durchleuchtung mit ultraharten R�ontgenstrahlen, so liegt
sie doch um einige Gr�o�enordnungen �uber der vertikalen Ausdehnung von me-
soskopischen D�unnschichtsystemen oder Inseln auf Substraten. Konventionelle
R�ontgenstreumethoden untersuchen zumeist Volumeneigenschaften und sind nur
begrenzt emp�ndlich f�ur Eigenschaften von Ober
�achen und ober
�achennahen
Schichten.

Wie kombiniert man nun die f�ur Strukturuntersuchungen auf atomarer und
mesoskopischer Skala ideale Wellenl�ange um 1�A mit der gew�unschten Emp�nd-
lichkeit f�ur Ober
�achen und d�unne Schichten? Der Schl�ussel zur L�osung liegt
im Brechungsindex von R�ontgenstrahlen dieser Wellenl�ange in Materie. F�ur
sehr kleine streifende Einfallswinkel kommt es zur externen Totalre
exion von
R�ontgenstrahlen verbunden mit einer typischen Eindringtiefe von 102�A, wie im
folgenden dargestellt wird.

Die Frequenz ! von R�ontgenstrahlen liegt jenseits von Anregungsfrequenzen
!j der (�au�eren) Elektronen in Festk�orperatomen und es gilt folgende Beziehung
f�ur den Brechungsindex n

n2 = 1 +
Ne2

�0me

X
j

fj
!2
j � !2 � i
j

(2.1)

wobeiN die Anzahl von Atomen pro Einheitsvolumen, e die Elementarladung,me

die Elektronenmasse, �0 die Dielektrizit�atskonstante, sowie !j und 
j die elektro-
nischen Resonanzfrequenzen und dazugeh�origen D�ampfungskonstanten mit den
relativen Oszilatorst�arken fj bezeichnen. Daraus erh�alt man f�ur den komplexen
Brechungsindex n

n = 1� Æ + i� (2.2)

mit dem Dispersionsanteil Æ

Æ = �2
NreZ

2�
(2.3)

worin re = e2=(4��0mc2) = 2:814� 10�5 �A den klassischen Elektronenradius und
Z die Kernladung bezeichnen. Die Absorption wird durch den imagin�aren Anteil
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Abb.2.2. Einfallende R�ontgenwelle mit Wellenvektor jkij = 2�=� unter einem streifenden
Einfallswinkel �i zur Grenz
�ache zwischen Vakuum (n = 1) und Medium n = 1� Æ + i�.

i� mit

� = �
N�a
4�

=
��

4�
(2.4)

beschrieben, worin �a den Absorptionsquerschnitt und � den linearen Photo-
absorptionskoeÆzienten bedeuten. Der (Realteil des) Brechungsindex ist somit
immer kleiner als 1, Æ liegt typischerweise in der Gr�o�enordnung von 10�6 bis
10�5 und � von 10�7 bis 10�6. Berechnete Werte f�ur die in den Experimenten
verwendeten Wellenl�angen und Materialien sind im Anhang A aufgef�uhrt.

Tri�t eine ebene Welle Ei(r) mit Wellenzahlvektor jkij = 2�=� aus dem
Vakuum (n = 1) unter einem Einfallswinkel �i auf die Grenz
�ache zu einem
Medium mit Brechungsindex n0 = 1� Æ + i� 2 ,

Ei(r) = Ei e
iki�r; Ei = Ei

0
@ 0

1
0

1
A ; ki =

2�

�

0
@ cos�i

0
� sin�i

1
A (2.5)

wird ein Teil der Welle Er(r) unter dem Ausfallswinkel �f = �i re
ektiert:

Er(r) = RiEi e
ikt�r; kt =

2�

�

0
@ cos�i

0
+ sin�i

1
A =

0
@ kix

kiy
�kiz

1
A : (2.6)

2Alle Winkel sind, abweichend von der �ublichen Konvention in der Optik, ausgehend von
der Grenz
�ache und nicht vom Einfallslot de�niert.
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Abb.2.3. Links: Betragsquadrat des Re
exions- und TransmissionskoeÆzienten als Funktion
des Einfallswinkels �i f�ur verschiedene Verh�altnisse von Dispersion zu Absorption. Rechts:
Streutiefe � in logarithmischer Darstellung f�ur verschiedene Einfallswinkel �i als Funktion des
Austrittswinkels �f . Aus [7].

Der verbleibende Anteil Et(r) wird unter einem Winkel �0i in das Medium mit
Brechungsindex n0 gebrochen und transmittiert:

Et(r) = TiEi e
ikt�r; kt =

2�

�

0
@ cos�i

0
(sin2 �i � 2Æ + 2i�)1=2)

1
A =

0
@ kix

kiy
k0iz

1
A :

(2.7)

Die Fresnelschen KoeÆzienten f�ur die Re
exion Ri und Transmission Ti k�onnen
mit Hilfe von Stetigkeitsbedingungen aus den Maxwellgleichungen hergeleitet
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Abb.2.4. Real-, Imagin�arteil und Betrag des senkrechten Impuls�ubertrages Q0
z im Medium

berechnet f�ur Si und CuK�-Strahlung.

werden und lauten3

Ri =
kiz � k0iz
kiz + k0iz

Ti =
2kiz

kiz + k0iz
: (2.8)

Hier bezeichnen kiz und k0iz die z-Komponenten des Wellenzahlvektors der ein-
fallenden Welle im Vakuum und transmittierten Welle im Medium. Aus dem
Snelliusschen Brechungsgesetz

n cos�i = n0 cos�0i (2.9)

l�a�t sich unter Vernachl�assigung der Absorption ein kritischer Winkel �c ableiten,
unterhalb dessen die Welle an der Grenz
�ache totalre
ektiert wird:

�c =
p
2Æ = �

r
NreZ

�
: (2.10)

3Der Re
exions- und TransmissionskoeÆzient sind polarisationsabh�angig. Bei den hier be-
trachteten kleinen Ein- und Ausfallswinkel kann der Unterschied zwischen �- und �-Polarisation
wegen n � 1 vernachl�assigt werden. Eine rigorose Herleitung f�ur die allgemeine Polarisation

Ei = Eik

0
@

sin�i
0

cos�i

1
A+ Ei?

0
@

0
1
0

1
A �ndet man z.B. bei Dosch [7].
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An die Stelle der propagierenden transmittierten Welle tritt f�ur �i < �c ein expo-
nentiell ged�ampftes Wellenfeld, das sich parallel zur Grenz
�ache ausbreitet, die
sog. evaneszente Welle

Et(r) = Ti Ei e
iRe(kt)�r e�z=Li (2.11)

mit einer Eindringtiefe Li, die durch den Einfallswinkel �i , die Dispersion Æ und
die Absorption � bestimmt ist:

Li � 1

jIm(k0iz)j
=

�

2�li
(2.12)

li =

r
1

2
f(2Æ � sin2 �i) +

q
(sin2 �i � 2Æ)2 + 4�2g: (2.13)

Von viel gr�o�erer experimenteller Bedeutung ist die Streutiefe �,

� =
1

jIm(Q0
z)j

=
1

jIm(k0iz � k0fz)j
=

�

2�(li + lf )
(2.14)

die die typische mittlere Tiefe beschreibt, bis zu welcher eine unter �i einfallen-
de und unter �f austretende gestreute R�ontgenwelle Strukturinformation tr�agt,
wobei li und lf analog f�ur �i und �f de�niert sind. Abbildung 2.3 gibt den
Verlauf des Re
exions- und TransmissionskoeÆzienten und der Streutiefe � in
reduzierten Einheiten wieder.

2.3 Re
ektivit�at und di�use R�ontgenstreuung

unter streifendem Einfall

Zur Untersuchung der Grenz
�achenmorphologie von d�unnen Schichten wird die
Re
ektivit�at und di�use Streuung von R�ontgenstrahlen bei kleinen Streuwin-
keln in der Umgebung der Vorw�artsstreuung herangezogen. Eine ausf�uhrliche
Einf�uhrung in die R�ontgenre
ektivit�at �ndet man z.B. in [8].

Wir betrachten eine Streugeometrie, wie sie in Abb. 2.5 dargestellt ist. Der
einfallende Wellenvektor ki unter dem Einfallswinkel �i de�niert zusammen mit
der Ober
�achennormale ẑ die Einfallsebene. Die z-Richtung steht senkrecht auf
der Ober
�ache. Die beiden lateralen Richtungen x und y liegen in der Grenz-

�ache, x in der Einfallsebene, y senkrecht dazu. Wir betrachten die gestreute
Intensit�at unter einem Ausfallswinkel �f relativ zur Grenz
�ache und unter dem
Winkel 2� zur Einfallsebene. Die Komponenten des Impuls�ubertrages q = Q =
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Abb.2.5. Streugeometrie f�ur Re
ektivit�at und di�use Streuung in Vorw�artsrichtung.

kf � ki 4 sind gegeben durch:

q =

0
@ qx

qy
qz

1
A =

2�

�

0
@ cos�f cos 2� � cos�i

cos�f sin 2�
sin�f + sin�i

1
A : (2.15)

Streuung bei qx = qy = 0 wird als Streuung auf dem spekul�aren Pfad bezeich-
net, sie setzt sich aus dem Untergrund di�user Streuung bei qx = qy = 0 und
der spekul�aren Re
ektivit�at zusammen. Da kein lateraler Impuls�ubertrag statt-
�ndet, beinhaltet die spekul�are Re
ektivit�at keine laterale Strukturinformation,
sondern nur Information �uber den vertikalen Verlauf des Brechungsindexpro�ls.
Streuung bei nicht verschwindendem lateralen Impuls�ubertrag qjj =

p
q2x + q2y

wird als di�use Streuung bezeichnet. Der Strukturfaktor der di�usen Streuung
enth�alt laterale Strukturinformation �uber die Morphologie der Grenz
�ache. Im
Experiment unterscheidet man zwischen di�user Streuung in der Einfallsebene
('in-plane scattering') bei 2� = 0 und au�erhalb der Einfallsebene mit 2� 6= 0.

4In dieser Arbeit bezeichnet Q = kf � ki den gesamten Impuls�ubertrag in einem Streu-
experiment und q = Q �G den Abstand zum n�achsten reziproken Gittervektor G (siehe Ab-
schnitt 2.5). In der Umgebung der Vorw�artsrichtung bei G = (000) spielt diese Unterscheidung
jedoch keine Rolle.
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Streuung in der Einfallsebene zeichnet sich durch eine hohe Au
�osung im la-
teralen Impuls�ubertrag qjj aus, jedoch ist durch die Bedingung �i, �f � 0 der
maximale laterale Impuls�ubertrag abh�angig von qz beschr�ankt. Diese Streugeo-
metrie eignet sich zur Untersuchung von gro�en lateralen L�angenskalen in der
Gr�o�enordnung von Mikrometern. Eine komplement�are Streugeometrie ist die
Streuung au�erhalb der Einfallsebene ('out-of-plane scattering'), bei der der la-
terale Impuls�ubertrag haupts�achlich durch die Variation des Winkels 2� erzielt
wird. Der laterale Impuls�ubertrag ist hier nach Gl. 2.15 nur durch den Vakuum-
wellenvektor beschr�ankt. Die so erreichbaren gro�en lateralen Impuls�ubertr�age
eignen sich zur Untersuchung der Rauhigkeitsmorphologie auf kleinen lateralen
L�angenskalen im Bereich von Nanometern. F�ur eine ausf�uhrliche Diskussion der
'out-of-plane' Streugeometrie sei auf [9] verwiesen.

Die Intensit�at der spekul�ar re
ektierten Welle ist durch das Betragsquadrat
der Re
exionskoeÆzienten aus Gl. (2.8) gegeben. F�ur Einfallswinkel �i � �c
kann man Ri entwickeln und erh�alt f�ur die Fresnel-Re
ektivit�at jRF j2 der ideal
glatten Grenz
�ache

jRF j2 = jRij2 = (
�c
2�i

)4 (2.16)

und damit einen Zerfall der Re
ektivit�at mit q�4z . Im Fall einer Grenz
�ache, de-
ren Elektronendichtepro�l keinen scharfen �Ubergang zeigt, mu� die Re
ektivit�at
modi�ziert werden. Hierbei spielt es zun�achst keine Rolle, ob der Gradient der
Elektronendichte durch eine topologische Rauhigkeit, d.h. eine Schwankung der
H�ohenfunktion z(x; y) einer scharfen Grenz
�ache zustandekommt, oder durch ein
ausgeschmiertes Elektronendichtepro�l durch einen kontinuierlichen �Ubergang
von einem Material zum n�achsten (Interdi�usion). Im folgenden nehmen wir
an, da� das Brechungsindexpro�l durch

n(z) =
n

2
+
n

2
erf(

z � hzip
2�

) (2.17)

mit der Error-Funktion

erf(z) =
2p
�

Z t

0

exp(�t2) dt

beschrieben werden kann. Dies ist z.B. durch eine Gau�-f�ormige Verteilung der
Fluktuationen �z(x; y) der lokalen H�ohenfunktion z(x; y) = hzi+�z(x; y) gege-
ben mit der Verteilung

w(�z) =
1p
2��

exp(�(�z)2

2�2
) (2.18)

und der RMS-Rauhigkeit �. Die Re
exions- und TransmissionskoeÆzienten wer-
den durch die Rauhigkeit wie folgt ver�andert [10]:

R� = Ri exp(�2kizk0iz�2) T� = Ti exp(+
1

2
(k0iz � kiz)�

2): (2.19)
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Bevor die di�use Streuung behandelt wird, soll im folgenden Abschnitt eine
spezielle Rauhigkeitsmorphologie vorgestellt werden, die selbstaÆne rauhe Grenz-

�ache.

2.3.1 Statistische Beschreibung einer selbstaÆnen rauhen

Grenz
�ache

Die exakte Form oder Topologie einer rauhen Grenz
�ache ist zumeist nicht be-
kannt. Oft gen�ugt es jedoch, einige typische statistische Eigenschaften wie die
durchschnittliche H�ohe und die laterale Ausdehnung von Fluktuationen zu ken-
nen, um eine Grenz
�ache ausreichend zu charakterisieren. Wir betrachten im
folgenden eine Grenz
�ache, der eine eindeutige H�ohenfunktion z(x; y) zugeord-
net werden kann, d.h. Falten oder �Uberh�ange und H�ohlen sind nicht zugelassen.
Die Morphologie dieser Grenz
�ache kann mit Hilfe von Korrelationsfunktionen
beschrieben werden. Die H�ohen-Differenzfunktion

g(X;Y ) � h[z(0)� z(X;Y )]2i (2.20)

gibt ein Ma� f�ur die mittlere quadratische Abweichung der H�ohe z(x; y) und
z(x0; y0) an zwei verschiedenen Orten der Grenz
�ache, die durch einen lateralen
Abstand (X;Y ) = (x0 � x; y0 � y) voneinander getrennt sind. Eine �aquivalente
statistische Beschreibung ist die Korrelation der Abweichung Æz(x; y) = z(x; y)�
hzi von der mittleren Grenz
�ache hzi, die H�ohen-Korrelationsfunktion

C(X;Y ) � hÆz(0) Æz(X;Y )i: (2.21)

Aus der De�nition dieser beiden Korrelationsfunktionen folgt die Beziehung

C(X;Y ) = �2 � g(X;Y )=2; (2.22)

worin � die RMS-Rauhigkeit der Grenz
�ache hÆz(0) Æz(0)i 12 bedeutet. Konfor-
me Rauhigkeit, d.h. die Replikation der Morphologie �uber mehrere Grenz
�achen
hinweg, wird analog durch die Kreuz-Korrelationsfunktion

Cij(X;Y ) � hÆzi(0) Æzj(X;Y )i (2.23)

der verschiedenen Grenz
�achen i 6= j beschrieben.
Oft wird f�ur reale rauhe Grenz
�achen angenommen, da� ihre Morphologie iso-

trop ist und einer selbstaÆnen H�ohen-Differenzfunktion g(R) mit R =
p
X2 + Y 2

zur Beschreibung ihrer Morphologie gen�ugt. SelbstaÆne H�ohen-Differenzfunk-
tionen zeigen das asymptotische Verhalten

g(R)! AR2H (2.24)
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f�ur kleine laterale Abst�ande R und s�attigen gegen g(R) ! 2�2 bei lateralen
Abst�anden, die gr�o�er als eine typische laterale 'cut-o�'- oder Korrelationsl�ange
� sind. Der Exponent H hei�t statischer Rauhigkeitsexponent oder auch Hurst-
Parameter und beschreibt den Grad der Zerkl�uftung der Grenz
�ache [11]. Die
Gr�o�e A ist ein Ma� f�ur das Verh�altnis der mittleren vertikalen H�ohendi�erenz
bei einem gegebenen lateralen Abstand und dieser lateralen L�ange selbst. Ein
Beispiel f�ur eine H�ohen-Differenzfunktion, die das asymptotische Verhalten nach
Gl. (2.24) zeigt, ist die Funktion

g(R) = 2�2 (1� e�(
R
�
)2H ); (2.25)

die von Sinha et al. [12] vorgeschlagen wurde. Eine Reihe anderer m�oglicher
Korrelationsfunktionen mit dem gleichen asymptotischen Verhalten wurden von
Palasantzas und Krim [13] diskutiert. Entwickelt man die Exponentialfunktion
in Gl. (2.25) f�ur kleine Abst�ande R, l�a�t sich A mit 2�2=�2H identi�zieren.

2.3.2 Di�use R�ontgenstreuung von selbstaÆnen rauhen

Grenz
�achen

Ein allgemeiner Ausdruck f�ur den totalen Streuquerschnitt der Streuung von einer
rauhen Grenz
�ache wurde von Sinha et al. [12] im Rahmen der ersten Bornschen
N�aherung gegeben ('Born-Approximation' BA)

d�

d
 tot
= N2b2LxLyS(q)

S(q) =
1

q2z

Z Z
dX dY eq

2
zg(X;Y )=2e�i(qxX+qyY ) (2.26)

mit der H�ohen-Differenzfunktion g(X;Y ) und dem Streuvektor q. F�ur eine
Grenz
�ache mit RMS-Rauhigkeit � kann man den spekul�aren Beitrag zum Streu-
querschnitt separieren und die di�use Komponente als Funktion der H�ohen-Kor-
relationsfunktion C(X;Y ) = �2� g(X;Y )=2 ausdr�ucken. Der Strukturfaktor der
di�usen Streuung lautet dann

S(q)di� =
1

q2z
eq

2
z�

2

Z Z
dX dY (eq

2
zC(X;Y ) � 1)e�i(qxX+qyY ) (2.27)

oder im Fall einer isotropen Ober
�achenmorphologie mit C(X;Y ) = C(R) =
�2 c(R) und dem lateralen Impuls�ubertrag qk =

p
q2x + q2y

S(q)di� =
2�

q2z
eq

2
z�

2

Z
dRR (eq

2
zC(R) � 1) J0(qkR): (2.28)

Dieser Ausdruck ist proportional zur Hankel-Transformation der H�ohen-Korre-
lationsfunktion C(R). Im Limes kleiner Rauhigkeit q2z�

2 � 1 reduziert sich
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Gl. (2.28) zur Fouriertransformation der normierten H�ohen-Korrelationsfunktion
c(R) [9, 12]. In diesem Fall l�a�t sich durch eine einfache R�ucktransformation die
H�ohen-Korrelationsfunktion aus dem Strukturfaktor gewinnen [14].

Eine korrekte Behandlung der di�usen Streuung im Bereich der externen
Totalre
exion f�ur Ein- und Ausfallswinkel in der N�ahe des kritischen Winkels
�c erfordert eine Rechnung im Rahmen der 'Distorted-Wave-Born-Approxima-
tion' (DWBA). F�ur eine einzelne Ober
�ache wurde der Streuquerschnitt erstmals
von Sinha et al. [12] berechnet. Eine Verallgemeinerung auf mehrere korrelierte
Grenz
�achen �ndet man in den Arbeiten von Hol�y et al. [15,16]. Ein wesentlicher
Unterschied ist das Auftreten der TransmissionskoeÆzienten im Querschnitt der
di�usen Streuung (hier f�ur eine Grenz
�ache),

d�

d
di�
= LxLy

jk2(1� n2)j2
16�2

jT (ki)j2 jT (kf )j2 S(q0) (2.29)

die f�ur die resonante Erh�ohung der di�usen Streuung in den sog. Yoneda-Maxima
bei �i oder �f = �c verantwortlich sind. Eine Modi�kation der Transmissionsko-
eÆzienten in Gl. (2.29) f�ur rauhe Grenz
�achen wurde in verschiedenen Ver�o�ent-
lichungen diskutiert [17{21].

Da die DWBA in der Auswertung der di�usen Streuung von verspannten
Si/Si1�xGex-Schichtsystemen in dieser Arbeit keine Verwendung �ndet, sei der
interessierte Leser auf die Originalarbeiten verwiesen.

2.3.3 Di�use R�ontgenstreuung im Grenzfall gro�er Rau-

higkeit

Im Falle gro�er Grenz
�achenrauhigkeit q2z�
2 � 1 ergibt die Hankel-Transforma-

tion mit zunehmendem q2z�
2 einen sich verbreiternden Strukturfaktor, da die

Halbwertsbreite R� des Integranden in Gl. (2.28) abnimmt. Im einfachen Spezi-
alfall der Sinha-Korrelationsfunktion

C(R) = �2 e�(
R
�
)2H oder g(R) = 2�2 (1� e�(

R
�
)2H ) (2.30)

mit Rauhigkeitsexponenten H = 1 kann gezeigt werden, da� f�ur q2z�
2 � 1 der

Kehrwert von R� linear mit qz zunimmt:

1

R� ! qz�

�
: (2.31)

Dieses Ergebnis �ahnelt dem von Sinha et al. diskutierten Grenzfall einer Grenz-

�ache ohne lateralen 'cuto�', wie sie durch die divergierende H�ohen-Differenz-
funktion g(R) = AR2H beschrieben ist. F�ur H = 1 ist der Strukturfaktor gege-
ben durch [12]

S(q) =
2�

A q4z
exp(

�q2k
Aq2z

): (2.32)
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Abb.2.6. Vergleich der Hankel-Transformation Gl. (2.28) (durchgezogene Linie) mit dem
Gau�-f�ormigen Strukturfaktor Gl. (2.32) (punktiert) f�ur verschiedene Werte von q2z�

2. Die
N�aherung konvergiert gegen die exakte Hankel-Transformation mit zunehmendem q2z�

2.

In diesem Ausdruck ist keine spekul�are Re
ektivit�at mehr enthalten, die Streu-
ung ist rein di�us. (Eine Realisierung einer Grenz
�ache ohne 'cuto�' im Fall
H = 1=2 wurde von Gibaud et al. [22] in der di�usen Streuung von periodischen
Langmuir-Blodgett-Vielfachschichten und von Vitta [23] f�ur CdS/Cd-Arachidat
Vielfachschichten gefunden.) Eine numerische Rechnung (Abb. 2.6) zeigt, da�
der Strukturfaktor (2.32) tats�achlich sehr rasch gegen die Hankel-Transformation
(2.28) konvergiert, sobald q2z�

2 gro� genug wird. Daher k�onnen wir die di�us
gestreute Intensit�at auch im Falle einer nicht wirklich divergierenden Grenz-

�achenmorphologie mit endlicher Rauhigkeit � durch den einfachen Ausdruck
(2.32) beschreiben. Der Strukturfaktor ist dann durch eine Gau�verteilung mit
einer Breite

p
Aqz gegeben. Wenn wir Gleichung 2.30 f�ur H = 1 und kleine R

entwickeln, erhalten wir

A =
2�2

�2
: (2.33)

Kennen wir die Grenz
�achenrauhigkeit � aus einer anderen Messung, so k�onnen
wir die laterale Korrelationsl�ange � aus der Verbreiterung des Strukturfaktors
S(qk) mit qz bestimmen und umgekehrt.
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2.4 R�ontgenkleinwinkelstreuung unter streifen-

dem Einfall

Eine weitere St�orung der idealen glatten Grenz
�ache sind Dichte
uktuationen.
Die di�use Streuung von mesoskopischen Poren, Einschl�ussen und Ausscheidun-
gen wird als Kleinwinkelstreuung bezeichnet [24]. Die ober
�achensensitive Unter-
suchung von Dichte
uktuationen nahe an Grenz
�achen bei streifenden Winkeln
erfordert wiederum die Ber�ucksichtigung von Brechungse�ekten. Ein allgemeiner
Ausdruck f�ur die Kleinwinkelstreuung von Fluktuationen des Brechungsindex',
die unter einer Grenz
�ache vergraben sind, wurde von Rauscher et al. im Rah-
men der 'Distorted-Wave-Born-Approximation' (DWBA) gegeben [25]. Neben
vergrabenen Inhomogenit�aten verursachen auch freistehende Objekte wie Inseln
auf einer Ober
�ache di�use Streuung. Um die R�ontgenkleinwinkelstreuung unter
streifenden Winkeln (GISAXS 5) [26,27] von freistehenden Inseln auf einem Sub-
strat zu beschreiben, m�ussen Mehrfachre
ektionen ber�ucksichtigt werden, wie sie
unter Ein- oder Ausfallswinkeln nahe am kritischen Winkel �c auftreten k�onnen.
Der entsprechende Streuquerschnitt wurde von M. Rauscher im Rahmen der DW-
BA berechnet und soll hier nur im Ergebnis dargestellt werden.

Wir betrachten zun�achst allgemein freistehende Inseln auf einem Substrat,
die durch eine charakteristische Funktion s�(r) und ihren Brechungsindex n�
beschrieben sind: Innerhalb der Insel ist s�(r) = 1, au�erhalb = 0. Der di�eren-
tielle Streuquerschnitt in DWBA lautet dann [28]:

d�

d

=

k40j1� n2�j2
16�2

S(qk; kfz; kiz) (2.34)

mit der Streufunktion

S(qk; kfz; kiz) =
��s�(qk; qz) +Rf s�(qk;�pz) +Ri s�(qk; pz) +RiRf s�(qk;�qz)

��2
(2.35)

wobei qz = kfz � kiz und pz = kfz + kiz bedeuten und s�(q) den Formfaktor der
Inseln

s�(qk;�kfz;�kiz) =
Z

dr exp(�iqk � rk � i(�kfz � kiz)z) s�(r): (2.36)

Die vier Terme in Gl. (2.35) repr�asentieren vier verschiedene Streuprozesse, die
in Abb. 2.7 schematisch dargestellt sind. Der erste Term beschreibt ein direktes
Streuereignis an einer Insel. Der zweite und dritte Term enthalten die Streuung
an einer Insel mit einer vorangegangenen oder nachfolgenden Re
exion an der
Substratober
�ache. Der letzte Term bezieht sich auf die Streuung einer re
ek-
tierten Welle mit nachfolgender zweiter Re
exion an der Ober
�ache.

5Grazing Incidence Small Angle X-ray Scattering
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Abb.2.7. Vier m�ogliche Streuprozesse bei der Streuung von freistehenden Inseln. a) Die
einfallende Welle wird an der Insel gestreut und gelangt in den Detektor. b) Die einfallende
Welle wird an der Insel gestreut und anschlie�end am Substrat re
ektiert. c) Eine spekul�ar
re
ektierte Welle wird an der Insel gestreut und gelangt in den Detektor. d) Eine re
ektierte
Welle wird gestreut und abermals re
ektiert. Aus [28].

Eine signi�kante Abweichung von einer rein kinematischen Betrachtung der
Streuung in Bornscher N�aherung (BA), die durch den ersten Term in Gl. (2.35)
gegeben ist, besteht nur solange die Re
exionskoeÆzienten Ri oder Rf deutlich
von Null verschieden sind, d.h. bei Ein- oder Ausfallswinkel nahe am kritischen
Winkel �c f�ur externe Totalre
exion.

Zur Berechnung des Formfaktors von dreiseitigen Germaniumpyramiden auf
Si(111) (Kapitel 5) wurden zwei verschiedene Ans�atze verfolgt: Ein analytischer
Ausdruck f�ur die Fouriertransformation einer Pyramide [29] erlaubt eine nume-
rische Umsetzung mit geringer Rechenzeit. Zun�achst wird die Fouriertransfor-
mation einer Pyramide mit Spitze im Punkt (0; 0; 0) und den Basisecken in den
Punkten (1; 0; 0), (0; 1; 0) und (0; 0; 1) berechnet. Die Kanten der Pyramide ha-
ben die L�ange 1, die Seiten ihrer Basis die L�ange L = 1=

p
2 und ihre H�ohe betr�agt

h = 1=
p
3 (Abb. 2.8a). Der Formfaktor lautet dann:

sortho.(qx; qy; qz) =

Z 1

0

dx

Z 1�x

0

dy

Z 1�x�y

0

dz ei (qxx+qyy+qzz) (2.37)

= �(eiqx � 1)(qzq
2
y � q2zqy) + (eiqy � 1)(qxq

2
z � q2xqz) + (eiqz � 1)(q2xqy � qxq

2
y)

(qx � qy)(qx � qz)(qy � qz)qxqyqz

F�ur einen abgeschnittenen Pyramidenstumpf wird der Formfaktor einer kleineren
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Abb.2.8. Zur Berechnung des Formfaktors von dreiseitigen Pyramidenst�umpfen. Abbildung
M. Rauscher.

Pyramide mit Kantenl�ange � < 1 abgezogen.

sStumpf(q) = sortho.(q)� �3sortho.(�q): (2.38)

In einem weiteren Schritt mu� die Pyramide aufgestellt werden, so da� ihre Spitze
in z-Richtung zeigt. Die Richtung (�1; �1; �1) wird durch die Transformation

D =

0
B@

1p
2

� 1p
6
� 1p

3

� 1p
2
� 1p

6
� 1p

3

0 1p
6

� 1p
3

1
CA (2.39)

nach (0,0,1) transformiert (vgl. Abb. 2.8b)), und man erh�alt f�ur den Formfaktor

s"(q) = sStumpf(D � q): (2.40)

Zuletzt wird der Formfaktor f�ur eine Pyramide der H�ohe h und Basisl�ange L
verallgemeinert. Dies erfolgt wiederum durch eine Reskalierung des Koordina-
tensystems, und man erh�alt (vgl. Abb. 2.8c))

s�(q) =

p
3hL2

2
s"
�
Lqx=

p
2; Lqy=

p
2;
p
3hqz

�
: (2.41)

Ein alternativer Zugang geht vom analytischen Ausdruck f�ur die Fouriertrans-
formation eines gleichseitigen Dreiecks mit Basisl�ange L aus

stri(qx; qy; L) =

p
6 exp(�ip3 qy L=6)

qx(q2x � 3q2y)
� (2.42) 

qx exp(
i
p
3 qy L

2
)� qx cos(

qx L

2
)� i

p
3 qy sin(

qx L

2
)

!
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Abb.2.9. Schematische Darstellung der wesentlichen Eigenschaften des Formfaktors von drei-
seitigen Pyramiden. Jeder Seiten
�ache entspricht im reziproken Raum ein 'Truncation Rod'
(CTR), der parallel zur Richtung der Fl�achennormale der Facette verl�auft.

und gelangt �uber eine numerische Integration �uber die Koordinate z mit linear
abnehmender Basisl�ange L(z) = (1 � z=h)Lbot zum Formfaktor einer Pyramide
[28]:

s�(q) =

Z (1�Ltop

Lbot
)

0

dz stri(qx; qy; L(z)) e
i qz z: (2.43)

Die wesentlichen Eigenschaften der Fouriertransformation einer dreiseitigen
Pyramide sind in Abb. 2.9 stark vereinfacht dargestellt. Der Formfaktor zeigt
in Richtungen, die senkrecht auf jeweils einer Seiten
�ache stehen, stachelarti-
ge �Uberh�ohungen der Intensit�at, die in Anlehnung an die stabf�ormige Inten-
sit�atsverteilung bei der Beugung an kristallinen Ober
�achen (vgl. Abschnitt 2.6)
als (Gitter-)Abbruchst�abe oder auch '(Crystal-)Truncation-Rods' (CTRs) be-
zeichnet werden6. Die Abbruchst�abe der Seitenfacetten und der Boden- und
Dach
�ache durchsto�en den Ursprung bei q = 0. In der Ebene qz = 0 erh�alt man

6Der Begri� 'CTR' wird etwas ungenau auch f�ur amorphe Objekte verwendet. Dabei hat
sich eine Bedeutungsverschiebung vom Abbruch des Kristalls im engeren Sinne zum Abbruch
der charakteristischen Formfunktion an den Grenz
�achen vollzogen, dem das 'C' jedoch nicht
zum Opfer gefallen ist.
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eine sechsz�ahlige Symmetrie des Formfaktors bez�uglich des lateralen Impuls�uber-
trages qk, in einer Ebene qz = const 6= 0 ist die Symmetrie des Formfaktors
aufgrund der Abbruchst�abe der geneigten Seiten
�achen dreiz�ahlig. Daher er-
laubt die Messung des Formfaktors bei qz 6= 0 die Bestimmung der Orientierung
von unidirektional angeordneten Objekten mit dreiz�ahliger Symmetrie auf der
Ober
�ache7.

2.5 Kinematische R�ontgenbeugung

In den vorherigen Abschnitten wurde die Streuung an mesoskopischen Struk-
turen und Objekten betrachtet, deren Ausdehnung sehr viel gr�o�er als atoma-
re Abst�ande im Festk�orper sind. Daher konnte die Elektronendichte durch ei-
ne kontinuierliche Verteilung beschrieben werden, und eine Unterscheidung zwi-
schen kristalliner und amorpher Struktur spielte bei den betrachteten kleinen
Impuls�ubertr�agen keine Rolle.

In diesem Abschnitt behandeln wir einige zentrale Aspekte der Beugung von
R�ontgenstrahlen an kristalliner Materie. Zun�achst werden die Grundz�uge der
kinematischen Beugungstheorie dargestellt. Diese soll im weiteren Verlauf auf
zwei unterschiedliche Problemstellungen angewandt werden. Erstens: Perfekte
Kristalle endlicher Gr�o�e und wohlde�nierter Form, wie wir sie zur Beschrei-
bung der Beugung an sph�arischen �-SiC-Ausscheidungen und pyramidenf�ormigen
Germanium-Inseln ben�otigen werden. Zweitens: Beugung an Kristallen, die De-
fekte enthalten und daher anstelle eines perfekten Gitters langreichweitig ver-
zerrte Atompositionen aufweisen. Dieses R�ustzeug werden wir zur Analyse der
di�usen Streuung in substitutionellen Si1�xCx-Legierungsschichten ben�otigen.

Strenggenommen erfordert die Beschreibung der Streuprozesse in vergleichs-
weise perfekten Halbleiterkristallen eine dynamische Theorie, die Vielfachstreu-
prozesse und Interferenzen zwischen dem einfallenden und dem gebeugten Wel-
lenfeld ber�ucksichtigt. Hierzu werden die L�osungen der Maxwell-Gleichungen f�ur
das Wellenfeld im Kristall mit entsprechenden Randbedingungen der Kristall-
ober
�ache gesucht. F�ur das Verst�andnis der in dieser Arbeit vorgenommenen Ex-
perimente ist eine detaillierte Kenntnis der dynamischen Beugungstheorie jedoch
nicht notwendig, da die untersuchten Systeme Versetzungen oder Punktdefekte
enthalten und daher keine perfekten Kristalle darstellen. Der interessierte Leser
sei auf die Originalarbeiten [31{34] oder auf einige �Ubersichtsdarstellungen [35,36]
verwiesen.

Die kinematische Beugungstheorie8 beschr�ankt sich bei der Berechnung der

7Im Falle eines gleichseitigen Prismas erh�alt man f�ur alle qz=const-Ebenen eine sechsz�ahlige
Symmetrie des Formfaktors, wie das Friedelsche Theorem S(�q) = S(q) fordert [30]. Durch die
Neigung der Seiten
�achen erf�ahrt der Formfaktor jedoch eine Brechung der Symmetrie bez�ugl.
qz , und daher gilt S(�qk) 6= S(qk).

8Dieser Abschnitt folgt der Darstellung in [37].
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gebeugten Intensit�at auf die phasenrichtige Summation aller Streuamplituden.
Der Kristall wird als kleine St�orung des einfallendenWellenfeldes betrachtet, Viel-
fachstreuung und Interferenzen zwischen denWellenfeldern werden vernachl�assigt.
Ein Kriterium f�ur die Anwendbarkeit der kinematischen Theorie ist die Ausdeh-
nung L des koh�arent streuenden Bereichs: Solange diese deutlich kleiner ist als
die Extinktionsl�ange9 Le der einfallenden Strahlung

�� L� Le (2.44)

k�onnen dynamische E�ekte vernachl�assigt werden. Diese Bedingung kann einer-
seits im Falle kleiner Kristallite wie z.B. Inseln oder Ausscheidungen erf�ullt sein.
Ebenso kann die Gr�o�e des koh�arent streuenden Bereichs abnehmen, wenn die
langreichweitige Ordnung des Kristalls durch Defekte gest�ort wird.

Wir betrachten nun die gestreute Intensit�at in Einheiten des Thomson Streu-
querschnitts [e.u.] und ohne Polarisationsabh�angigkeit10 f�ur einen Streuvektor
Q = kf � ki.

I =

����
Z

�(r) exp(iQr)dr

����
2

(2.45)

�(r) beschreibt die Elektronendichte am Ort r, die Integration verl�auft �uber
den gesamten Kristall. Wir zerlegen die Elektronendichteverteilung in die Bei-
tr�age der einzelnen N0 Atome im Kristall, die sich an den Positionen (Rn +un),
n = 0; :::; N0 be�nden. Hier bezeichnet Rn eine perfekte regul�are Position im
periodischen Gitter und un eine eventuelle Verschiebung von dieser Position. Die
Elektronendichteverteilung kann nun dargestellt werden als

�(r) =

N0X
n=1

�n(r �Rn � un) =

NX
s=1

�X

=1

�s
(r �Rs
 � us
); (2.46)

worin wir den Kristall nochmals in seine N Einheitszellen mit jeweils � Atomen
unterteilt haben. Die Elektronendichteverteilung innerhalb eines Atoms ist im
Q-abh�angigen Atomformfaktor fn(Q) enthalten

fn(Q) =

Z
�(r0) exp(iQr0)dr0; (2.47)

wobei wir r0 = r �Rn � un ersetzt haben. Wir erhalten dann f�ur die gestreute
Intensit�at eine Summe �uber alle Atompositionen:

I(Q) =

�����
N0X
n=1

fn(Q) e
iQRn eiQun

�����
2

=

�����
NX
s=1

�X

=1

fs
(Q)e
iQRs
 eiQus


�����
2

: (2.48)

9Eine Absch�atzung f�ur die Extinktionsl�ange ergibt Le = v sin �=�refs(Q) mit der Struktur-
amplitude fs(Q) [37]. Hier bezeichnet v das Volumen der Einheitszelle.

10Der Polarisationsfaktor ist von der experimentellen Anordnung abh�angig und wird in den
entsprechenden Kapiteln diskutiert.
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In dieser Schreibweise k�onnen wir bequem die Strukturamplitude der s-ten per-
fekten Einheitszelle

fs(Q) =

�X

=1

f
(Q)e
iQR
 (2.49)

separieren, worin R
 = Rs
 � Rs1 die Position der Atome innerhalb der Ein-
heitszelle bezeichnet. Die Intensit�at des perfekten Kristalls ist dann durch eine
Summe �uber die Elementarzellen

I(Q) = jfs(Q)j2
�����
NX
s=1

eiQRs

�����
2

(2.50)

mit Rs = Rs1 gegeben.
Die quantenmechanische Schalenstruktur (anomale Streuung und Resonanz-

absorption bei Anregung der Elektronen aus inneren Schalen) des Atoms ber�uck-
sichtigen wir, indem wir fn durch

fn(Q; !) = f0n(Q) + f 0n(Q; !) + i f 00n(Q; !) (2.51)

ersetzen, worin f0n(Q) durch Gl. (2.47) gegeben ist. f 0n beschreibt den Dis-
persionsanteil des Atomformfaktors, f 00n den Absorptionsanteil. Beide Gr�o�en
sind �uber Kramers-Kronig-Relationen voneinander abh�angig und tabelliert [38].

Wir betrachten nun den Ein
u� der �au�eren Form eines endlichen Kristalls auf
die gestreute Intensit�at. Der Einfachheit halber gehen wir von einem perfekten
Kristall (un = 0) mit identischen Atomen (fn(Q) = f(Q)) und einem Atom pro
Einheitszelle aus. Wir k�onnen die gestreute Intensit�at wie folgt darstellen:

I(Q) = ja(Q)j2 (2.52)

a(Q) = f(Q)

NX
s=1

exp(iQRs): (2.53)

Eine in diesem Zusammenhang sehr praktische Schreibweise f�ur die Streuampli-
tude a(Q) ist die Darstellung als Produkt aus einem unendlich ausgedehnten
periodischen Kristall

Y 1(r) =
s=+1X
s=�1

Æ(r �Rs) (2.54)

mit Rs = s1a1 + s2a2 + s3a3 und s1; s2; s3 = �1; :::;+1 und einer charakteri-
stischen Formfunktion s(r), die innerhalb des endlichen Kristalls gleich 1 ist und
au�erhalb 0. Diese Schreibweise erlaubt dann eine Integration �uber den gesamten
Raum

a(Q) = f(Q)

Z
Y 1(r) s(r) exp(iQRs) dr: (2.55)



26 KAPITEL 2. UNTERSUCHUNGSMETHODEN

Wir erhalten damit die Fouriertransformation eines Produkts aus unendlichem
Gitter und charakteristischer Funktion, welche bekannterma�en die Faltung der
einzelnen Fouriertransformierten von Gitter und Form ist:

a(Q) =
f(Q)

(2�)3

Z
Y 1(k) s(Q� k) dk (2.56)

mit

s(Q) =

Z
s(r) exp(iQr) dr: (2.57)

Es kann leicht gezeigt werden, da� Y 1(k) eine einfache Summe �uber alle rezi-
proken Gitterpunkte Ghkl = hb1 + kb2 + lb3

Y 1(k) =
8�3

v

X
G

Æ(k �G) (2.58)

mit dem Volumen v der Einheitszelle und den Basisvektoren des reziproken Git-
ters

b1 = 2�
a2 � a3

a1 � a2 � a3 ; b2 = 2�
a3 � a1

a1 � a2 � a3 ; b3 = 2�
a1 � a2

a1 � a2 � a3 (2.59)

ist. Damit erhalten wir f�ur die Streuamplitude

a(Q) =
1

v

X
G

s(Q�G): (2.60)

Bildlich gesprochen �nden wir an jedem reziproken Gitterpunkt den Formfak-
tor s(Q) aufgeh�angt. F�ur einen Kristall, der ausreichend viele Atome enth�alt,
d.h. dessen Ausdehnung betr�achtlich gr�o�er ist als die Abst�ande seiner Atome
im Gitter, ist s(Q) f�ur einen Impuls�ubertrag Q in der Gr�o�enordnung des rezi-
proken Gitterparameters sehr klein. Wir k�onnen daher die gemischten Terme in
Gl. (2.52) vernachl�assigen und erhalten

I(Q) =
f(Q)2

v2

X
G

js(Q�G)j2: (2.61)

In der Umgebung eines jeden reziproken GitterpunktesGhkl zeigt die gestreute In-
tensit�at die Fouriertransformation der �au�eren Form des Kristalls. R�ontgenstreu-
ung in Vorw�artsrichtung, also Kleinwinkelstreuung in der Umgebung des (000)-
Re
exes, ist nicht auf die kristallinen Eigenschaften emp�ndlich, hier beobach-
tet man nur den Formfaktor eines Kristalls oder amorphen Festk�orpers. Die
R�ontgenkleinwinkelstreuung wurde im vorausgegangenen Abschnitt f�ur den Fall
von facettierten Pyramiden behandelt.
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Ein weiterer wichtiger Spezialfall ist der Formfaktor eines sph�arischen Kri-
stalls. Wir integrieren Gl. (2.57) �uber das Volumen einer Kugel mit Radius R
und erhalten [39,40]

s(Q) =
4�

3
R3

�
3
sin qR� qR cos qR

(qR)3

�
(2.62)

mit Q = jQj.
In den folgenden Abschnitten wird auf zwei weitere Spezialf�alle eingegan-

gen. Experimentell besonders wichtig ist der E�ekt der Probenober
�ache, wel-
che in jedem Streuexperiment sogenannte 'Crystal-Truncation-Rods' (Kristallab-
bruchst�abe) hervorruft. Diese werden an koplanaren Volumenbraggre
exen be-
obachtet, sind aber auch f�ur das Verst�andnis der Beugung unter streifendem Ein-
und Ausfall grundlegend.

2.6 Asymptotische Bragg-Streuung

Der E�ekt einer Kristallober
�ache auf die gestreute Intensit�at ist bereits von
M. von Laue [41] untersucht worden. Die Bezeichnung 'Crystal-Truncation-Rod'
(Gitterabbruchstab) geht auf I.K. Robinson [42] zur�uck. Im oben entwickelten
Formalismus l�a�t sich die Ober
�ache eines halbunendlichen Kristalls durch das
Produkt

Y 1(r)�(z) (2.63)

mit der Sprungfunktion

�(z) =

(
1 f�ur z � 0

0 f�ur z > 0
(2.64)

darstellen. Die Abh�angigkeit der gestreuten Intensit�at von der Impuls�ubertrags-
komponente Qz senkrecht zur Ober
�ache erh�alt man durch die Fouriertransfor-
mation

s(Qz) = lim
l!1

Z 0

�l
exp(iQzz)dz

=
1p
2�

1

iQz

lim
l!1

(1� e�iQzl): (2.65)

Die Intensit�at enth�alt einen beliebig schnell oszillierenden Beitrag,

ICTR(Qz) / js(Qz �Gz)j2 = 1

�

1

(Qz �Gz)2
lim
l!1

(1 + cosQzl) (2.66)



28 KAPITEL 2. UNTERSUCHUNGSMETHODEN

der aufgrund der in jedem wirklichen Experiment endlichen Au
�osung zu 1=2 ge-
mittelt werden kann. Damit erhalten wir eine q�2z -Abh�angigkeit mit der vertikalen
Komponente qz des Abstands q = Q�G vom n�achsten reziproken Gitterpunkt
G.

Ein alternativer Zugang [43] geht von einem Gitter mit Netzebenen parallel
zur Ober
�ache aus. Es sei a3 der Basisvektor senkrecht zur Ober
�ache. Wir
k�onnen dann die Streuamplitude durch eine geometrische Reihe ausdr�ucken,

aCTR(Q) =

1X
j=0

exp[�(iQ � a3 + �)j]

=
1

1� exp(�iQ � a3 � �)
(2.67)

in der wir die Absorption durch � eingef�uhrt haben, um die Konvergenz der Reihe
sicherzustellen. Im Grenzfall �! 0 erhalten wir

ICTR(Q) = j 1

1� exp(�iQ � a3) j
2

=
1

4 sin2(
Q�a3

2
)
: (2.68)

Der Abfall der Intensit�at entlang des 'Crystal-Truncation-Rod' (CTR) wird
durch eine statistische Rauhigkeit der Ober
�ache modi�ziert. Ein einfaches Mo-
dell wurde dazu von Robinson vorgeschlagen [42]. Wir beginnen mit einem
vollst�andigen halbunendlichen Kristall und f�ugen weitere Netzebenen hinzu, die
nur teilweise mit Atomen besetzt sind: Die erste Lage enth�alt einen Anteil �
(� < 1), die zweite �2 usw. Die Intensit�at des CTR lautet dann

I(Q) = ICTR(Q)
(1� �)2

1 + �2 � 2� cos(Q � a3) : (2.69)

Die Belegungswahrscheinlichkeit � ist mit der RMS-Rauhigkeit der Ober
�ache

�uber die Beziehung

�RMS =
�1=2

(1� �)
ja3j (2.70)

verkn�upft.

Einen weiterer starker E�ekt auf den Intensit�atsverlauf des CTR ergibt sich
aus der Relaxation der ober
�achennahen Netzebenen: Diese k�onnen einen ver-

�anderten Gitterparameter senkrecht zur Ober
�ache aufweisen, der sich in einer
Asymmetrie der Intensit�atsverteilung niederschl�agt. Wir betrachten als Beispiel
die Relaxation der letzten Netzebene, die im Unterschied zum Gitterparameter
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Abb.2.10. Berechnung der Intensit�at entlang eines Gitterabbruchstabes (CTR) f�ur einen per-
fekten halbunendlichen Kristall mit Gitterkonstante a = 1�A(durchgezogen), eine Relaxation der
Ober
�ache mit einer Verschiebung der obersten Gitterebene um 10% nach au�en (gestrichelt)
und eine rauhe Ober
�ache (punktiert) mit einer RMS-Rauhigkeit � = a (� = 0:382).

ja3j einen Abstand d 6= ja3j vom restlichen perfekten Kristall habe. Die Intensit�at
ist dann durch

I(Q) = jICTR(Q) + exp(iQzd)j2 (2.71)

gegeben. In Abbildung 2.10 ist der Verlauf der berechneten Intensit�at entlang
Qz dargestellt.

Wie gezeigt wurde, ist der Intensit�atsverlauf zwischen den Braggre
exen sehr
emp�ndlich auf Eigenschaften der Ober
�ache. CTR-Streuung ist daher eine ober-

�achenemp�ndliche Methode, die grunds�atzlich ohne streifende Ein- und Ausfalls-
winkel Zugang zu Rauhigkeit und Ober
�achenrelaxation an kristallinen Grenz-

�achen erm�oglicht.

2.7 R�ontgenbeugung unter streifendem Einfall

Wir betrachten nun die Beugung an Gitternetzebenen, die senkrecht zur Kristall-
ober
�ache stehen [44, 45] (vgl. Abb. 2.11). Der entsprechende reziproke Gitter-
punkt G = Gk +G? hat daher eine verschwindende Komponente senkrecht zur
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Abb.2.11. Streugeometrie bei Beugung unter streifendem Ein- und Ausfallswinkeln. Die
einfallende R�ontgenwelle schlie�t mit den Netzebenen den Braggwinkel �B ein. Die gebeugte
Welle wird unter dem Streuwinkel 2�B detektiert. Die Netzebenen stehen nahezu senkrecht zur
Ober
�ache, in der Praxis sind sie infolge des 'miscut' 
 leicht verkippt.

Ober
�ache:

G? = 0 (2.72)

Der Braggre
ex wird dazu unter streifenden Ein- und Ausfallswinkeln �i und �f
angeregt (GID11). Daher m�ussen Brechungse�ekte ber�ucksichtigt werden [46,47].
Die Berechnung in der 'Distorted-Wave-Born-Approximation' (DWBA) ergibt f�ur
die Streuamplitude in Analogie zu Gl. (2.67)

I(Q) = ja(Qk; Q
0
z)j2 = jTij2 jTf j2 S(Q0)

= jTij2 jTf j2
����
Z 1

�1
d2rk

Z 0

�1
dz �(rk; z) e

iQkrk eiQ
0

z
z
����
2

= jTij2 jTf j2 jfs(G)j2 Æ(Qk �G)

�����
1X
j=0

exp(�iQ0
zaz)j

�����
2

(2.73)

= jTij2 jTf j2 jfs(G)j2 Æ(Qk �G)
1

j1� exp(�iQ0
zaz)j2

11Grazing Incidence Di�raction
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Abb.2.12. Berechnete Streufunktion S(Q0) f�ur den Si(220)-Ober
�achenre
ex f�ur CuK�-
Strahlung. Als Einfallswinkel wurde �i = 2�c angenommen. Gezeigt ist der E�ekt einer
toten Deckschicht der Dicke d f�ur eine ideal glatte Grenz
�ache und der Ein
u� der Grenz-

�achenrauhigkeit � f�ur d = 0. Eine Deckschicht bewirkt eine Unterdr�uckung der gestreuten
Intensit�at f�ur kleine Ausfallswinkel �f < �c, Rauhigkeit einen rascheren Abfall f�ur gro�e �f .

mit den TransmissionskoeÆzienten Ti;f nach Gl. (2.8) f�ur die ein- und ausfallende
Welle ki und kf und dem komplexen vertikalen Impuls�ubertrag Q0

z im Medium.
Die Streufunktion S(Q0) zeigt ein Maximum am kritischen Winkel �f = �c, das
durch die TransmissionskoeÆzienten zus�atzlich betont wird.

In diesem Formalismus kann der Ein
u� einer nicht streuenden Deckschicht
aus p Atomlagen sehr einfach beschrieben werden, indem wir die geometrische
Reihe in der obigen Gleichung erst mit j = p beginnen [48]:

�����
1X
j=p

exp(�iQ0
zazj)

�����
2

=

�����
1X
j=0

exp(�iQ0
z(azj + azp))

�����
2

=

�����e�iQ0
zazp

1X
j=0

exp(�iQ0
zaz)j

�����
2

(2.74)

= exp(
�2azp
�

)

���� 1

1� exp(�iQ0
zaz)

����
2

:
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Die gestreute Intensit�at wird exponentiell mit der inversen Streutiefe 1=� ge-
d�ampft. Im Gegensatz zur asymptotischen Braggstreuung hat eine 'tote' Deck-
schicht einen sehr gro�en E�ekt auf das �f -Pro�l der gestreuten GID-Intensit�at:
F�ur Ausfallswinkel �f unterhalb des kritischen Winkels wird die Streufunktion
S(Q0) deutlich unterdr�uckt. Ein tote Deckschicht kann aus einer amorphen Oxid-
schicht oder auch aus einer kristallinen Schicht mit verschiedener lateraler Git-
terkonstante bestehen.

Gro�en Ein
u� auf das �f -Pro�l hat auch die Rauhigkeit der Ober
�ache. Da-
bei mu� unterschieden werden zwischen der Ober
�achenrauhigkeit einer eventuell
amorphen Deckschicht, die die TransmissionskoeÆzienten nach Gl. (2.19) modi-
�ziert, und der Grenz
�achenrauhigkeit des Kristalls, die die Streufunktion S(Q)
ver�andert. F�ur ein Gau�sches Grenz
�achenpro�l erh�alt man [49]

S(Q)rauh = S(Q) j exp(�QzQ
0
z�

2)j2: (2.75)

Eine alternative Darstellung f�ur die Streufunktion ist durch die Integration

�uber das vertikale Pro�l der Suszeptibilit�at �G(z) f�ur die Braggre
exion Q=G
[49]

S(Q) =

����
Z 0

�1
�G(z) exp(i(Q

0
z)z)

����
2

dz (2.76)

mit

�G(z) = ��2re
�v

fs(G) (2.77)

und der Strukturamplitude fs(G) aus Gl. (2.49) und dem Volumen v der Einheits-
zelle. In diesem Formalismus k�onnen pseudomorphe Schichtsysteme aus unter-
schiedlichem Material oder eine vertikale Variation der Kristallqualit�at bequem
beschrieben werden.

Eine Reihe von weiteren Realstrukture�ekten wie makroskopische Welligkeit,
Fehlorientierung der Ober
�ache zu den Netzebenen, Mosaikverbreiterung und
Dickenschwankungen einer Schicht k�onnen auf einfache Weise in die kinematische
Theorie aufgenommen werden [49].

2.8 R�ontgenstreuung an Kristallen mit Defek-

ten

Kristalldefekte haben einen doppelten E�ekt auf das Gitter und die Streuung von
R�ontgenwellen: Zum einen ver�andern sie lokal die Streust�arke, wie z.B. durch
Leerstellen an regul�aren Gitterpl�atzen oder durch Fremdatome an Gitter- oder
Zwischengitterpl�atzen. Zum anderen f�uhren sie zumeist zu einer starken lokalen
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Verzerrung des Gitters, die durch die elastische Kopplung der Atome ein lang-
reichweitiges Verzerrungsfeld hervorruft. Da die periodische Ordnung des Gitters
durch das Verzerrungsfeld gest�ort ist, geht zwischen den Æ-f�ormigen Braggre
e-
xen die perfekte destruktive Interferenz der R�ontgenwellen verloren, und man
beobachtet di�use Streuung.

In diesem Abschnitt wird die Auswirkung von Defekten auf die Streuung von
R�ontgenstrahlen an unendlich ausgedehnten Kristallen diskutiert. Die hier vor-
gestellten Ergebnisse sind f�ur die Untersuchungen an substitutionellen Si1�xCx-
Epischichten von Bedeutung (Kapitel 4). Dabei beschr�ankt sich die Diskussion
auf sogenannte Defekte erster Art, die die langreichweitige Ordnung und die
Æ-f�ormigen Braggre
exe erhalten.12 In diese Klasse fallen Punktdefekte und An-
sammlungen von Defekten wie sph�arische Cluster oder Versetzungsringe. Zu-
n�achst wird das Verzerrungsfeld von Punktdefekten beschrieben. Darauf wird
deren Ein
u� auf die Intensit�at der Braggre
exe dargestellt. Es folgt eine Diskus-
sion der re
exnahen di�usen (Huang-) Streuung. Die Ansammlung von Punkt-
defekten wird in der N�aherung von Stokes und Wilson beschrieben. Auf diese
allgemeinen Betrachtungen f�ur Volumenkristalle folgt eine Diskussion der di�u-
sen Streuung unter streifenden Ein- und Ausfallswinkeln und von Defekten in
d�unnen ober
�achennahen Schichten.

2.8.1 Punktdefekte und deren Verzerrungsfeld

Wir betrachten eine (zuf�allige) Verteilung von Punktdefekten an Orten Rt, die
durch die Besetzungszahl ct beschrieben werden:

ct =

(
1 falls ein Defekt am Platz ist

0 falls nicht
: (2.78)

Die Defektkonzentration c ist durch den Mittelwert hcti gegeben. Wir nehmen an,
da� sich die Verschiebungen addieren, die durch Defekte an verschiedenen Pl�atzen
hervorgerufen werden (Superposition der Verzerrungsfelder). Die Verschiebung
un des Atoms n ist dann durch die Summe �uber alle m�oglichen Defektpl�atze

un =
X
t

ct unt (2.79)

gegeben.
Das Verschiebungsfeld unt eines Defekts am Ursprung Rt = 0 kann mit Hil-

fe von virtuellen Kanzaki-Kr�aften F n0t [50] beschrieben werden, die an den re-
gul�aren Positionen n0 des ungest�orten Gitters angreifen. Die Komponenten unti

12In diese Klasse fallen nach Krivoglaz [37] Defekte, deren Verzerrungsfeld mindestens wie
1=R2 mit dem Abstand abf�allt. Defekte, deren Verzerrungsfeld langsamer als 1=R3=2 zerf�allt
(Versetzungslinien, Stapelfehler usw.), f�uhren zu einer Verbreiterung der Re
exe, die strengge-
nommen nicht mehr von di�user Streuung unterscheidbar sind.
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der Verschiebung unt sind gegeben durch

unti =

N0X
n0

3X
j=1

Gnn0

ij F n0t
j (2.80)

mit der Greenschen Funktion des GittersGnn0

ij . F�ur gro�e Abst�andeR = Rn�Rn0

kann f�ur Gnn0

ij die elastische Greensche Funktion des Kontinuums

Gij(R) =
1

jRj gij(R̂) mit R̂ =
R

jRj (2.81)

ersetzt werden. Eine Multipolentwicklung ergibt dann f�ur das Verschiebungsfeld
u(R)

ui(R) = �
3X

j;k=1

@

@Rk

Gij(R)Pjk (2.82)

mit dem Dipolkrafttensor Pjk, der das erste nicht verschwindende Moment des
Kanzaki-Kraftfelds darstellt:

Pjk =
X
n0

Rn0

k F n0t
j = Pkj: (2.83)

Wegen der 1=R Abh�angigkeit der Greenschen Funktion (2.81) f�allt das Verschie-
bungsfeld eines Punktdefektes wie 1=R2 mit dem Abstand vom Defekt ab.

Aus dem Dipolkrafttensor und dem Tensor der elastischen KoeÆzienten Sijkl
erh�alt man die mittleren Verzerrungen ��ij des Gitters

��ij =
c

v

X
k;l

Sijkl Pkl; (2.84)

und die entsprechende Verschiebung der Braggre
exe ÆG lautet

ÆGi = �
X
j

��ij G
0
j = � c

v

X
k;l;j

Sijkl PklG
0
j : (2.85)

In einem kubischen Kristall ist die relative Volumen�anderung �V=V =
P

i ��ii
durch die Spur des Dipolkrafttensors gegeben:

�V

V
=

3�a

a
=

c
P

i Pii
v(C11 + 2C12)

: (2.86)

Die Gr�o�e Vrel =
P

i Pii=(C11 + 2C12) wird auch als Relaxationsvolumen des De-
fekts bezeichnet. (Nach [51].)
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2.8.2 Streuung an Punktdefekten: Braggre
exe

Aus Gl. (2.48) f�ur eine gegebene Defektkon�guration erh�alt man mit (2.79) f�ur
die gesamte Streuintensit�at

I(Q) =
X
s s0

fs f
?
s0 e

iQ(Rs�Rs0 ) �
Y
t

exp(iQ(ust � us0t)ct): (2.87)

Um die Intensit�at in einem Streuexperiment zu erhalten, m�ussen wir �uber alle
m�oglichen Defektkon�gurationen mitteln. Der Mittelwert einer jeden Exponen-
tialfunktion im Produkt ist

hexp(iQ(ust � us0t)ct)i = c exp(iQ(ust � us0t)) + 1� c: (2.88)

Damit erhalten wir f�ur das Produkt*Y
t

+
= exp

X
t

ln[1 + c(eiQ(ust�us0t) � 1)] = e�Ts s0 : (2.89)

F�ur kleine Defektkonzentrationen c � 1 k�onnen wir den Logarithmus bis zur
ersten Ordnung entwickeln und erhalten

Ts s0 = c
X
t

(1� eiQ(ust�us0t)): (2.90)

Der dominierende Beitrag zur koh�arenten Braggstreuung stammt von Zellen,
die jeweils weit voneinander entfernt sind und deren Verschiebungen nicht mit-
einander korreliert sind. Daher kann �uber beide Summen in Gl. (2.87) getrennt
gemittelt werden [52]:

I(Q)Bragg =

�����
*X

s

fs(Q) e
iQRs eiQus

+�����
2

(2.91)

I(Q)Bragg = jfs(Q)j2 exp(�2L) 8�3 N
v

X
G

0

Æ(Q�G0 � ÆG): (2.92)

Dieses Ergebnis unterscheidet sich vom idealen (unendlichen) Kristall durch den
ver�anderten reziproken Gitterpunkt G = G0 � ÆG, der die Dehnung oder Kon-
traktion des mittleren Gitters beschreibt. Die Intensit�at der Braggre
exe ist
durch den statischen Debye-Waller-Faktor exp(�2L) mit

L = c
X
t

(1� cosQu0t) f�ur c� 1 (2.93)

vermindert. Dieser beschreibt den Anteil an Gitterpl�atzen, deren Streuwellen
nicht mehr in Phase mit dem mittleren Gitter sind. Im Gegensatz zum ther-
mischen DWF k�onnen in der N�ahe eines Defekts sehr gro�e Verschiebungen ut

auftreten, so da� die Cosinus-Funktionen nicht entwickelt werden k�onnen: Der
statische DWF ist daher im allgemeinen nicht proportional zu Q2 [53].



36 KAPITEL 2. UNTERSUCHUNGSMETHODEN

-0.2 -0.1 0.0 0.1 0.2
-0.2

-0.1

0.0

0.1

0.2

Si (400)

q || (001) [r.l.u.]

q 
|| 

(0
10

) 
[r

.l.
u.

]

-0.2 -0.1 0.0 0.1 0.2
-0.2

-0.1

0.0

0.1

0.2

Si (220)

q || (001) [r.l.u.]

q 
|| 

(0
10

) 
[r

.l.
u.

]

-0.2 -0.1 0.0 0.1 0.2
-0.2

-0.1

0.0

0.1

0.2

C11= C12+ 2C44

isotrop (220)

q || (001) [r.l.u.]

q 
|| 

(0
10

) 
[r

.l.
u.

]

-0.2 -0.1 0.0 0.1 0.2
-0.2

-0.1

0.0

0.1

0.2

b = <110>/2
A = {111}

Si (220)

q || (001) [r.l.u.]

q 
|| 

(0
10

) 
[r

.l.
u.

]

Abb.2.13. Winkelverteilung der di�usen Streuung berechnet f�ur Volumenre
exe in Si. Oben:
Kubischer Defekt in Silizium. Aufgrund der anisotropen elastischen Konstanten sind die Huang-
Kugeln deformiert. Unten links: Pseudo-Si mit isotropen elastischen Konstanten. Die Kugeln
sind perfekt. Unten rechts: Huang-Streuung von einem Versetzungsring mit Burgers-Vektor
b = 1=2h110i in einer f111g-Ebene (vgl. Abschnitt 2.8.5).

2.8.3 Re
exnahe di�use Streuung (Huang-Streuung)

Indem wir den koh�arenten Anteil (2.91) von der gesamten Streuintensit�at (2.87)
abziehen, erhalten wir den Beitrag der di�usen Streuung:

I(Q)di� =
X
s s0

hD
fs f

?
s0 e

iQ(Rs�Rs0 ) eiQ(us�us0 )
E

(2.94)

�
D
fs e

iQRs eiQus

E D
fs0 e

iQRs0 eiQus0

E i
F�ur kleine Defektkonzentrationen kann in der sog. Einzeldefektn�aherung (ein De-
fekt im Ursprung) angenommen werden, da� die Streubeitr�age der Defekte in-
koh�arent addieren, da die Streuwellen von unkorreliert zufallsverteilten Defekten
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au�er Phase sind:

I(Q)di� = cN

�����fD(Q) + fs(Q)
X
s

exp(iQRs) fexp(iQus0)� 1g
�����
2

: (2.95)

Der Ausdruck im Betragsquadrat wird auch als Streufunktion des Defekts be-
zeichnet. Er enth�alt die Laue-Streuung des Defekts fD(Q) mit

fD(Q) =

8><
>:
fI(Q) e

iQRt interstitieller Defekt (Zwischengitterplatz)

fS(Q)� fn(Q) substitutionelles Fremdatom

�fn(Q) Leerstelle.

(2.96)

Im folgenden betrachten wir den re
exnahen Bereich der di�usen Streuung bei
kleinen Abst�anden q = Q � G vom reziproken Gitterpunkt. Dieser Bereich
wird durch die langreichweitigen Verzerrungen im gro�en Abstand vom Defekt
dominiert. Das Verzerrungsfeld kann hier durch Gl. (2.81) beschrieben werden,
man erh�alt [52]

I(Q)di� = cN e�2L
����fD(Q)� fs(Q)

L

c
+ ifs(Q)Q � ~u(q)

����
2

(2.97)

mit der Fouriertransformierten ~u(q) des Verzerrungsfeldes mit den Komponenten

~ui(q) =
i

qv

X
j;l

~gij(�)�l Pjl mit � =
q

q
(2.98)

Hier beschreibt ~gij(�) den inversen Tensor zu
P

k;l Cikjl�k�l, der in kubischen
Kristallen durch folgenden Ausdruck gegeben ist [52]:

~gij(�) =
Æij

C44 + d�2j
(2.99)

� �i�j
(C44 + d�2i )(C44 + d�2j )

C44 + C12

1 +
P

l �
2
l (C44 + C12)=(C44 + d�2l )

:

und d = C11�C12� 2C44. F�ur Defekte, die keine kubische Symmetrie aufweisen
(Pij 6= ÆijP0), mu� dieser Ausdruck noch �uber alle m�oglichen Orientierungen
gemittelt werden (siehe z.B. Gl. (25) in [52])

Der f�uhrende Term in Betragsquadrat Gl. (2.97) ist jfs(Q)Q � ~u(q)j2. Er
beschreibt den symmetrischen Anteil der di�usen Streuung, die Huang-Streuung
im engeren Sinne.

I(Q)HDS = cN e�2L jfs(Q)j2 jQ � ~u(q)j2 (2.100)

= cN e�2L jfs(Q)j2
�
Q

q

�2
1

v2

�����
X
i;j;l

Qi

Q
~gij(�)�l Pjl

�����
2
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Die di�use Streuung ist proportional zur Anzahl der Defekte cN und zerf�allt wie
q�2 mit dem Abstand q vom reziproken Gitterpunkt. Die Richtungsabh�angigkeit
im reziproken Raum ist durch die Symmetrie des Doppelkrafttensors Pij und die
elastischen Konstanten gegeben. Abbildung 2.13 zeigt die berechnete Intensit�at
f�ur kubische Defekte und Versetzungsringe in Silizium. Im Falle kubischer Defekte
zeigt die di�use Streuung in angularer Richtung Knotenebenen verschwindender
Intensit�at.

Der n�achste Beitrag nach der symmetrischen Huang-Streuung ist der Inter-
ferenzterm zwischen den ersten beiden und dem dritten Term in Gl. (2.97). Da
~u(q) linear in q ist, liefert dieser Term einen antisymmetrischen Beitrag zur dif-
fusen Streuung um den reziproken Gitterpunkt G. Physikalisch beschreibt der
antisymmetrische Beitrag die Interferenz von Streuwellen, die am Fernfeld des
Defektes gestreut wurden, mit den in der nahen Umgebung des Defekts gestreu-
ten Wellen.

I(Q)anti = cN e�2LRe
��

fD(Q)� fs(Q)
L

c

�
fs(Q)

�
Q

q

1

v

X
i;j;l

Qi

Q
~gij(�)�l Pjl

(2.101)

Sind die lokalen Verzerrungen sehr klein (L=c � 1), kann der zweite Term ver-
nachl�assigt werden, und man erh�alt

I(Q)anti = �2cN e�2LRe ffD(Q)fs(Q)g Q
q

1

v

X
i;j;l

Qi

Q
~gij(�)�l Pjl: (2.102)

Bei stark verzerrenden Defekten (L=c � 1) dominiert hingegen die Streuung
an den verschobenen Atomen gegen�uber dem Laue-Term des Defekts, und wir
erhalten:

I(Q)anti = 2cN e�2LRe
�
f2s (Q)

	 L

c

Q

q

1

v

X
i;j;l

Qi

Q
~gij(�)�l Pjl: (2.103)

2.8.4 Di�use Streuung von Defekten in d�unnen Schichten

Die Anwesenheit von Kristallgrenzen verursacht eine Relaxation der Verzerrungs-
felder an der Ober
�ache. Diese ver�andert sowohl die Verteilung als auch die q-
Abh�angigkeit der di�usen Streuung von Defekten nahe der Ober
�ache. In d�unnen
Schichten und bei Streuung unter streifenden Winkeln wird dieser E�ekt domi-
nant.

Man unterscheidet drei Modelle einer d�unnen Schicht: Ein freistehender d�unner
Film (Abb. 2.14a)) ohne Kontakt zu einem Substrat. Bei hinreichend gro�er
Ober
�ache kommt es durch die 'Infrarotdivergenz' der Verzerrungsfelder zu einer
Verbreiterung der Braggre
exe selbst und zu einer starken Modi�kation der dif-
fusen Streuung [37,54]. Dieser Fall ist auch f�ur einen plastisch relaxierten d�unnen
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c )

b )

a )

Abb.2.14. Defekte in d�unnen Schichten. a) Freistehender d�unner Film. b) D�unner Film fest
verbunden mit einem Substrat unterschiedlicher elastischer Eigenschaften. c) Ober
�achennahe
Defekte in einem halbunendlichen Kristall.

Film auf einem Substrat gegeben [55]. Der diametrale Grenzfall ist eine d�unne
Schicht, die fest mit einem unendlich steifen Festk�orper verbunden ist. Durch das
Substrat werden die Verzerrungsfelder und die di�use Streuung v�ollig unterdr�uckt
(Abb. 2.14b)). Zwischen diesen Extrembeispielen liegt eine ober
�achennahe de-
fektreiche Schicht, die einen Defekt�lm mit den gleichen elastischen Konstanten
wie das Substrat darstellt (Abb. 2.14c)). Dieser Fall ist z.B. durch die Ober-

�achendefekte nach Neutronenbestrahlung [55] oder Ionenimplantation [56], aber
auch in pseudomorphen Si1�xCx-Epischichten mit geringer C-Konzentration rea-
lisiert.

Die allgemeine Beschreibung der di�usen Streuung von einer ober
�achennahen
defektreichen Schicht erfordert numerische Verfahren zur Berechnung der stati-
schen Verzerrungsfelder [54]. F�ur kubische Defekte in elastisch isotropen Medien
(C11 = �+ 2�;C12 = �;C44 = � und � = �=2(�+ �)) existiert jedoch ein analy-
tischer Ausdruck. Wir betrachten einen Defekt�lm der Dicke D und spalten den
Impuls�ubertragsvektor in seine Komponenten parallel und senkrecht zur Ober-

�ache auf: Q = (Ql; Qz) und q = (ql; qz). Die di�use Streuung ist dann gegeben
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Abb.2.15. Winkelverteilung der di�usen Streuung berechnet f�ur eine d�unne Defektschicht auf
einem (001)-Substrat. Oben: (0h0)-Re
ex f�ur 10 und 1000 �A Schichtdicke. Die Relaxation
der Verzerrungen hat keinen Ein
u�. Unten: (00h)-Re
ex f�ur 10 und 1000 �A Schichtdicke.
Die Verteilung der di�usen Streuung ver�andert sich drastisch von Doppel-Kugeln mit einer
Knotenebene zu einer elliptischen Verteilung.

durch [37]

I(Q)HDS = Nd e
�2L jfs(Q)j2 1

v2

�
P0
C11

�2

��
(Qq)2

q4
� 2

Qq

q2
Re[cL(ql + iqz)�]

cL(0)
+
cL(2ql)

cL(0)
j�j2

�
(2.104)

mit der Laplace-Transformation des Defektpro�ls c(z)

cL(p) =

Z 1

0

e�pz c(z)dz (2.105)
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und

2� =

�
1

ql + iqz
� 3� 4�

ql � iqz

��
Qlql
ql

+ iQz

�
(2.106)

+
2ql

(ql � iqz)2

�
Qlql
ql

� iQz

�
:

F�ur gro�e laterale Abst�ande zum Re
ex (qlD � 1) geht dieser Ausdruck in
das bekannte Verhalten im Volumen �uber. Die Streuung ist hier emp�ndlich
auf die Verzerrungen in einem Abstand vom Defekt, der deutlich kleiner als die
Schichtdicke ist. F�ur qlD � 1 �andert sich die Verteilung der di�usen Streu-
ung drastisch, wenn der Re
ex eine endliche Komponente Gz 6= 0 senkrecht zur
Ober
�ache aufweist. Die Huang-Doppelkugeln gehen dann in eine ovale Vertei-
lung �uber, die keine Knotenebenen mehr in der angularen Richtung vom Re
ex
aufweist. Die q�2-Abh�angigkeit bleibt jedoch in dieser rein kinematischen Ablei-
tung erhalten [37]. F�ur reine Ober
�achenre
exe (Gz = 0) �ndet keine �Anderung
der Intensit�atsverteilung statt (Abb. 2.15).

Grotehans et al. [56] haben in die Beschreibung der di�usen Streuung die
Brechungse�ekte f�ur R�ontgenstrahlen unter streifenden Winkeln einbezogen. Der
imagin�are Anteil des komplexen Impuls�ubertrages im Medium Im q0z f�uhrt bei
sehr kleinen lateralen Abst�anden ql zum Re
ex zu einem q�1l -Abfall der di�usen
Streuung:

I(Q) / jGq̂ + iq0zj2
ql jq0zj2

: (2.107)

2.8.5 Di�use Streuung von Clustern

Bisher wurde von zufallsverteilten Punktdefekten ohne Korrelationen ausgegan-
gen. Ansammlungen von Punktdefekten zu sog. Clustern haben eine gro�e Aus-
wirkung auf die Streuung. Wir nehmen eine Konzentration von ccl Defektclustern
mit Radius Rcl an, die jeweils ncl Punktdefekte enthalten. Die Gesamtkonzen-
tration ist dann

c = ccl ncl: (2.108)

Wenn die Defekte nicht stark miteinander wechselwirken, kann von einer linearen
�Uberlagerung der langreichweitigen Verzerrungsfelder ausgegangen werden.

ucl(r) = ncl upt(r) (2.109)

Daraus ergibt sich sofort, da� die gesamte Volumen�anderung �V=V unbeein
u�t
von der Agglomeration der Defekte ist. Die n�ahere Umgebung der Defekte erf�ahrt
jedoch durch die Bildung von Clustern eine starke Ver�anderung, die sich in einer
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Zunahme des statischen Debye-Waller-Exponenten L Gl. (2.93) niederschl�agt.
Eine Absch�atzung [52] ergibt:

Lcl �
�
1 + ncl

dc
Rcl

�
Lpt (2.110)

mit dem e�ektiven Radius dc des Defekts.
Die re
exnahe di�use Streuung (q Rcl � 1) skaliert wegen der linearen �Uberla-

gerung der langreichweitigen Verzerrungen mit der Anzahl der Defekte ncl inner-
halb des Clusters:

I(Q)HDS = cclN e�2Lcl jfs(Q)j2 jQ � ~ucl(q)j2 (2.111)

= ncl cN e�2Lcl jfs(Q)j2 jQ � ~upt(q)j2:
Der ver�anderte statische DWF kann in einem Experiment durch Normierung auf
die koh�arente Braggstreuung separiert werden.

In gr�o�eren Abst�anden vom Re
ex (q Rcl � 1) geht die di�use Streuung in
das Stokes-Wilson-Regime [57] �uber. Solange die Verzerrungen durch ihr asym-
ptotisches Verhalten (ucl = Acl=r

2 � �(r=r)) beschreiben werden, gilt:

I(Q)SW = cclN jfs(Q)j2 jAclj
v2

Q

q4
�(�) � =

q

q
: (2.112)

F�ur ein isotropes Verzerrungsfeld ist die Defektst�arke durch Acl = ncl P0=4� C11

gegeben [52]. Daher ist die di�use Streuung im Stokes-Wilson-Regime proportio-
nal zur Gesamtkonzentration c = ccl ncl der Defekte, sie zerf�allt wie q

�4, w�ahrend
ihre Richtungsabh�angigkeit �(�) keine Knotenebenen aufweist.

Ein wichtiger Spezialfall von Defektagglomeraten sind kleine Versetzungsrin-
ge, deren Doppelkrafttensor durch den Burgersvektor b und die Fl�achennormale
F = �R2

loop F̂ des Rings gegeben ist [58,59]:

Pij = (C11

X
i


ii + d
ii)Æij + 2C44
ij (2.113)

mit


ij =
1

2
(Fibj + Fjbi) (2.114)

und d = C11�C12�2C44. Die Verteilung der di�usen Streuung von Versetzungs-
ringen ist in Abb. 2.13d) gezeigt.

Die r�aumliche Verteilung und q-Abh�angigkeit der di�usen Streuung enth�alt
somit Information �uber die Defektkon�guration. Die di�use Streuung erm�oglicht,
die Symmetrie der Defekte zu identi�zieren und erlaubt eine klare Unterscheidung
zwischen gleichverteilten Punktdefekten und Ansammlungen von Defekten zu
Clustern.

Die im Verlauf dieses Kapitels geschilderten Methoden sind die Grundlage
bei der Auswertung der experimentellen Daten dieser Arbeit. Einzelne besondere
Aspekte und methodische Weiterentwicklungen werden im Zusammenhang mit
dem jeweiligen Experiment geschildert.



Kapitel 3

Grenz
�achenmorphologie in
verspannten und relaxierten
Si1�xGex-Schichten auf
Gradientenpu�ern

Die M�oglichkeit von Anwendungen f�ur Hochgeschwindigkeitsbauelemente als auch
grunds�atzliche Untersuchungen der Transport- und Wachstumseigenschaften von
Hetero-Schichtsystemen haben in den letzten Jahren eine intensive Forschungs-
t�atigkeit an verspannten Si/SiGe-Schichten angeregt.

Von fundamentaler Bedeutung f�ur die Realisierung von Hochgeschwindig-
keitsbauelementen auf Si-Basis ist eine durchgreifende Erh�ohung der Ladungs-
tr�agerbeweglichkeit gegen�uber dem Volumenhalbleiter Silizium. Nach der Matt-
hiesenschen Regel wird die Mobilit�at durch den Streuproze� mit der kleinsten
Relaxationszeit bestimmt. Dominierende Streumechanismen im Volumenhalblei-
ter sind Phononenstreuung, Streuung an ionisierten und neutralen St�orstellen
(Dotierungsatomen), Inter- und Intrabandstreuung sowie Legierungsstreuung in
Si1�xGex-Mischkristallen [60]. Hochdotierte Halbleiter verf�ugen zwar wegen ihrer
hohen Ladungstr�agerkonzentration �uber eine hohe Leitf�ahigkeit, die Beweglich-
keit nimmt jedoch aufgrund der hohen St�orstellenkonzentration ab. Im intrinsi-
schen Silizium betr�agt die Beweglichkeit bei Raumtemperatur etwa 1500 cm2/Vs.
Ein wesentlicher Schritt zu einer erh�ohten Beweglichkeit in sogenannten HEMT1-
Bauelementen stellt daher die r�aumliche Trennung der beweglichen Ladungs-
tr�ager von den Dotieratomen dar. Bei isomorphen III-V-Halbleiterheterostruk-
turen wird diese Trennung erzielt, indem ein niedrig dotierter Halbleiter kleiner
Bandl�ucke mit einem hochdotierten Halbleiter gro�er Bandl�ucke in Kontakt ge-
bracht wird. An der Grenz
�ache entsteht in der Leitungsbandkante ein Potential-
minimum, in welchem die beweglichen Ladungstr�ager ein zweidimensionales frei-

1High Electron Mobility Transistor
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es Tr�agergas bilden. Im pseudomorphen System Si1�xGex/Si/Si1�xGex bewirkt
die Verspannung infolge der Gitterfehlanpassung eine geeignete Ver�anderung der
Bandstruktur. Durch die im Vergleich mit Germanium 4.2% geringere Gitterkon-
stante von Silizium l�a�t sich im Legierungskristall Si1�xGex die Gitterkonstante
nach der Vegardschen Regel durch den Germaniumgehalt x einstellen. Wird auf
eine relaxierte Si1�xGex-Schicht reines Si unterhalb der kritischen Schichtdicke
aufgewachsen, so bewirkt die Fehlanpassung der pseudomorphen Si-Schicht eine
Zugspannung, wodurch die Leitungsbandunterkante im verspannten Si absinkt.
Eine auf die einige Nanometer starke Siliziumschicht gewachsene hochdotierte
Si1�xGex-Schicht stellt die freien Ladungstr�ager zur Verf�ugung, die in das abge-
senkte Leitungsband der verspannten Schicht wandern. Die ionisierten Donato-
ren verbleiben hinter der Heterobarriere und sind somit von den Ladungstr�agern
r�aumlich getrennt, w�ahrend die Elektronen ein 2D-Tr�agergas im Si-Kanal nahe
der Heterobarriere ausbilden. Voraussetzung f�ur die Realisierung eines solchen
Designs ist ein ausreichend scharfes Dotierungspro�l ('delta doping'), so da� keine
Dotierungsatome in den Elektronenkanal di�undieren [1].

Sehr hohe Elektronen- [61{63] und L�ocherbeweglichkeiten [64] wurden er-
reicht, nachdem die Dichte sog. Fadenversetzungen in der aktiven Schicht [2]
durch Verwendung relaxierter Si1�xGex-Gradientenpu�er mit einem langsam an-
steigenden Ge-Gehalt vermindert werden konnte [65, 66]. Neben der Molekular-
strahlepitaxie (MBE) eignen sich CVD-Verfahren besonders, um die material-
intensiven dicken Gradientenpu�er herzustellen. Durch UHV-CVD2 wurden aus-
reichend niedrige Wachstumstemperaturen erreicht [67,68], um kurzwellige Rau-
higkeit auf der L�angenskala der Fermi-Wellenl�ange zu unterdr�ucken, wie sie in
d�unnen Si-Kan�alen als Streuproze� f�ur Ladungstr�ager bedeutsam werden kann
[69].

Eine typische Eigenschaft der Relaxation in Gradientenpu�ern ist eine zer-
furchte Ober
�achenmorphologie, die in der Literatur gemeinhin als 'cross-hatch'
bezeichnet wird. Dabei treten vertikale H�ohen
uktuationen von einigen nm auf,
deren typische laterale Korrelationsl�ange einige �m betr�agt. Diese Furchen ver-
laufen parallel zu kristallographischen h110i Richtungen auf der (001)-Ober
�ache.
Sie werden einerseits auf das Abgleiten des Gitters auf (111)-Gleitebenen bei der
Bildung von 'mis�t'-Versetzungen zur�uckgef�uhrt [70, 71], andererseits aber auch
auf eine lokale Variation der Wachstumsrate nahe solcher spannungsabbauenden
Versetzungen [72{74].

Zahlreiche R�ontgenstreuungsuntersuchungen widmeten sich der Grenz
�achen-
morpologie in Si/Ge-Schichtsystemen. Tats�achlich wurde dadurch auch die Fort-
entwicklung der Streutheorie f�ur Grenz
�achen mit korrelierter Rauhigkeit an-
getrieben. Die meisten dieser Studien behandelten molekularstrahlepitaktisch
(MBE) gewachsene Si1�xGex/Si-Supergitter auf Si(001)-Substraten [75{82] Die
Interdi�usion an der Si1�xGex/Si-Grenz
�ache wurde in den Arbeiten [77] und [79]

2Ultra High Vacuum Chemical Vapour Deposition
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relaxierter Puffer
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Abb.3.1. Schematischer Aufbau der Proben. Auf einem relaxierten Si0:7Ge0:3-Gradienten-
pu�er wurde eine inverse Si1�xGex-Gradientenschicht abgeschieden. Die St�arke dieser Schicht
betr�agt 70�A bzw. 120�A bei Probe A bzw. B. Die Gradientenschicht wurde durch einen 200�A
Film Si0:7Ge0:3 abgeschlossen.

untersucht. Banerjee et al. [83] untersuchten Interdi�usion in nicht epitaxialen
Ge/Si-Schichten, die durch Ionenstrahlzerst�auben (IBSD3) hergestellt wurden.
Schlomka et al. betrachteten die Replikation und das Skalenverhalten der Rauhig-
keit in polykristallinen und amorphen aufgedampften Ge-Filmen aus Si(001) [84]
und Si(111) [85]. Ebenso wurde die Replikation der Grenz
�achenmorphologie
in Ge- und Si-Filmen auf lateral strukturierten Substraten untersucht [86]. Ein
gemeinsames Ergebnis dieser Studien ist eine im allgemeinen starke vertikale
Replikation der Rauhigkeitsmorphologie von Si/Ge-Grenz
�achen �uber das ge-
samte Schichtsystem, wobei die typische laterale Korrelationsl�ange dieser Rau-
higkeit sowohl in epitaktischen als auch amorphen oder polykristallinen Filmen
einige �m betr�agt. Trotz dieser gro�en Zahl von Arbeiten gab es bisher keine
R�ontgenstreuungsuntersuchung der Rauhigkeitsmorphologie in verspannten und
relaxierten Si1�xGex/Si-Schichten auf relaxierten Pu�ersystemen.

3.1 Probensystem und Fragestellung

F�ur die Untersuchungen stand eine Probenserie zur Verf�ugung, die im Rahmen
einer Zusammenarbeit mit IBM4 von K. Ismail �uberlassen wurde. Die Proben
wurden mittels UHV-CVD auf Si(001)-Substraten hergestellt. Die relevanten

3Ion Beam Sputter Deposition
4IBM T.J. Watson Research Center, Yorktown Heights, New York 10598
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Schichten wurden auf einem relaxierten Si1�yGey-Gradientenpu�er mit einem
abschlie�enden Ge-Gehalt von 30% aufgebracht. Zun�achst wurde eine inver-
se Si1�xGex-Gradientenschicht gewachsen, beginnend mit einem Ge-Gehalt von
75%, der linear auf 55% abnimmt. Die Dicke der inversen Gradientenschicht be-
tr�agt 70�A bei Probe A und 120�A bei Probe B. Beide Schichtsysteme wurden
mit einem 200�A starken Si0:7Ge0:3-Film abgeschlossen. Der Probenaufbau ist
schematisch in Abb. 3.1 dargestellt.

Der entscheidende Unterschied besteht also in der Schichtdicke der inversen
Gradientenschicht: Bei Probe A (70�A) wird noch ein pseudomorphes Wachstum
erwartet. Probe B (120�A) �ubersteigt jedoch die kritische Schichtdicke und sollte
daher relaxieren. Die zentrale Fragestellung ist nun der Ein
u� der Relaxation
auf die Rauhigkeitsmorphologie der Grenz
�achen, insbesondere auf einer lateralen
L�angenskala in der typischen Gr�o�enordnung der Fermi-Wellenl�ange (30-40 nm)
von Leitungselektronen in einem 2DEG.

3.2 Relaxation der verspannten Schicht: Beu-

gung unter streifendem Einfall

Um den erwarteten Spannungszustand zu best�atigen, wurde der laterale Gitter-
parameter durch Beugung unter steifendem Einfall (GID) am (220)-Ober
�achen-
re
ex der Proben bestimmt. Abbildung 3.2a) zeigt die �f -integrierte Intensit�at
gegen den Streuwinkel 2�. Probe A zeigt nur ein relativ scharfes Maximum bei ei-
nem Streuwinkel, der dem Gitterparameter von relaxiertem Si0:7Ge0:3 entspricht:
Die inverse Gradientenschicht ist also pseudomorph auf dem darunterliegenden
Pu�er gewachsen. (Der Si-Substratre
ex konnte infolge der dicken Pu�erschicht
nicht unter steifendem Einfall beobachtet werden.) Im Gegensatz zum pseudo-
morphen Schichtsystem zeigt Probe B ein zweites breiteres Maximum, das um
die entsprechende Position einer relaxierten Schicht mit einem Germaniumgehalt
von 75% zentriert ist.

Die Intensit�at des breiten Maximums nimmt verglichen mit dem scharfen
Maximum f�ur gro�e Einfallswinkel �i ab. Dies weist darauf hin, da� die ge-
streute Intensit�at des breiten Maximums aus einem ober
�achennahen Bereich
des Schichtsystems stammt, w�ahrend die scharfe Intensit�atsverteilung aus einer
tieferen vergrabenen Region herr�uhrt. Dies wird ebenso durch die �f -aufgel�osten
Spektren in Abb. 3.2b) best�atigt: Bei der relaxierten Probe ist die gestreute In-
tensit�at des scharfen Maximums f�ur Ausfallswinkel �f unterhalb des kritischen
Winkels �c unterdr�uckt, wie es bei einer ober
�achennahen Schicht mit abwei-
chendem lateralen Gitterparameter oder einer amorphen Deckschicht erwartet
wird (sog. 'dead layer'). Umgekehrt zeigt das breite Maximum ebenso f�ur kleine
Ausfallswinkel �f unterhalb �c den typischen Anstieg der Streuintensit�at eines
Ober
�achenre
exes, welcher nur durch die Transmission moduliert ist: Diese
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Abb.3.2. a) �f -integrierte Intensit�at am (220)-Re
ex der verspannten und der relaxierten
Schicht. b) �f -aufgel�oste Intensit�atsverteilung an der Position beider Maxima.

Schicht reicht bis an die Ober
�ache der Probe.

W�ahrend das �f -Spektrum der pseudomorphen Probe A entlang �f infol-
ge des Streukontrastes in �G(z) zwischen Schichten mit unterschiedlichem Ge-
Gehalt moduliert ist [87], zeigt der Ober
�achenre
ex der relaxierten Probe kei-
nerlei Schichtdickenmodulation.

3.3 Relaxation: Koplanare Beugung

Beugung unter streifenden Winkeln gibt nur eine Information �uber den lateralen
Gitterparameter der ober
�achennahen Schichten. Um zus�atzliche Information

�uber das Pu�ersystem und den vertikalen Gitterparameter der Schicht zu erhal-
ten, wurde die Umgebung des asymmetrischen Si(224)-Re
exes mit koplanarer
Beugung [88,89] untersucht. Die Untersuchungen fanden im Labor an einer Dreh-
anode mit CuKa1-Strahlung statt. Neben dem (224)-Re
ex, der sowohl einen la-
teralen als auch einen vertikalen Impuls�ubertrag enth�alt, wurde auch der symme-
trische Si(004)-Re
ex aufgenommen, um die verspannungsinduzierte Verkippung
der Pu�erschicht zu ber�ucksichtigen [90,91].

Abbildung 3.3 zeigt die Kartierung des reziproken Raumes in der Umgebung



48 KAPITEL 3. SI1�XGEX-SCHICHTEN

3.20 3.25 3.30 3.35 3.40
4.30

4.35

4.40

4.45

4.50

4.55

4.60

4.65

4.70

Puffer

pseudo-
morphe
Schicht

Si(224)

 

Q lat || (110) [Å-1]

Q
 z
 ||

 (
00

1)
 [Å

-1
]

3.20 3.25 3.30 3.35 3.40
4.30

4.35

4.40

4.45

4.50

4.55

4.60

4.65

4.70

relaxierte
Schicht

Puffer

Si(224)

 

Q lat || (110) [Å-1]

Q
 z
 ||

 (
00

1)
 [Å

-1
]

-0.2 -0.1 0.0 0.1 0.2

0.0

0.1

0.2

0.3

 

alat-aSi || (100) [Å]

a z-
a Si

 ||
 (

00
1)

 [Å
]

-0.2 -0.1 0.0 0.1 0.2

0.0

0.1

0.2

0.3

 

alat-aSi || (100) [Å]

a z-
a Si

 ||
 (

00
1)

 [Å
]

Abb.3.3. Beugung in der Umgebung des Si(224)-Re
exes. Links: Pseudomorphe Probe A
Rechts: Relaxierte Probe B. Die Intensit�atsverteilung im reziproken Raum (oben) wurde in
den vertikalen (az) und lateralen Gitterparameter alat umgerechnet (unten).

des Si(224)-Re
exes. Deutlich zu erkennen ist jeweils der scharfe Substratre-

ex und daran anschlie�end die di�use Streuung vom relaxierten Gradienten-
Pu�ersystem. Die eingezeichnete Gerade markiert die radiale Richtung h112i
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ausgehend vom Ursprung (000): Die Streuung von Schichten mit vollst�andig
plastisch relaxiertem Gitterparameter liegt auf dieser 'Relaxationslinie'. Der Ab-
schlu� des Pu�ers zeigt eine kleine Restverspannung, wie an der Abweichung von
der Relaxationslinie zu erkennen ist. Das abschlie�ende Schichtsystem von Probe
A ist pseudomorph verspannt und zeigt den gleichen lateralen Gitterparameter
wie der Abschlu� des Pu�ers. Bei Probe B ist das Schichtsystem relaxiert, wobei
eine erhebliche Restverspannung beobachtet wird. Im unteren Teil der Abbildung
ist die entsprechende Umrechnung in den lateralen und vertikalen Gitterparame-
ter gezeigt.

3.4 Ober
�achenmorphologie: Rasterkraftmikro-

skopie

Die Ober
�achenmorphologie der Proben wurde mit einem kommerziellen Topo-
metrix Explorer Rasterkraftmikroskop (AFM) untersucht. Abbildungen 3.4a)
und b) zeigen Ausschnitte der Ober
�achen von Probe A und B. Die Abtastrich-
tung (parallel zum unteren Bildrand) verl�auft diagonal zum 'cross-hatch' ent-
lang h100i. Die Aufnahmen zeigen einen Bereich von 10 � 10�m2 mit einer
Au
�osung von 500 � 500 Punkten. Das beobachtete 'cross-hatch pattern' ist
typisch f�ur relaxierte Si1�xGex-Legierungsschichten. Die Beobachtung des 'cross-
hatch' an der Ober
�ache weist bereits auf eine konforme Replikation der Grenz-

�achenrauhigkeit �uber das Schichtsystem hinweg hin. Die RMS Rauhigkeit wur-
de aus den H�ohendaten berechnet und betr�agt 34�A bei Schicht A bzw. 31�A bei
Probe B.

Um der mit blo�em Auge erkennbaren Anisotropie der Ober
�achenmorpho-
logie gerecht zu werden, wurde die H�ohen-Differenzfunktion g(X;Y ) � h[z(0) �
z(X;Y )]2i f�ur alle Richtungen (X;Y ) bis zu einem maximalen lateralen Abstand
von 3�m berechnet. Zur Verbesserung der Statistik wurde der Mittelwert aus
den vier Quadranten gebildet (Abb. 3.4 c) und d)). In Abbildung 3.5 ist die
Rauhigkeit �(X;Y ) =

p
g(X;Y )=2 doppelt-logarithmisch gegen den Abstand R

entlang h100i und h110i aufgetragen.
Die Proportionalit�atskonstante A und der Rauhigkeitsexponent H wurden

durch Anpassung eines Potenz-Zerfalls nach Gleichung (2.24) an den linearen
Anstieg der Funktion log(g(R)) abgesch�atzt (vgl. Abb. 3.5). Um die laterale
Korrelationsl�ange � der Rauhigkeit zu bestimmen, verwendet man jene latera-
le Entfernung, bei welcher die Rauhigkeit �(R) auf

p
(1� 1=e) (entsprechend

(1�1=e) von g(R)) ihres ersten Maximalwertes (Plateau) nach dem anf�anglichen
Anstieg betr�agt. Dabei wurde eine starke Anisotropie der lateralen Korrela-
tionsl�ange � und des S�attigungswertes der Rauhigkeit zwischen den Richtungen
h110i und h100i entdeckt. Die Rauhigkeit entlang des 'cross hatch' (entlang h110i)
ist signi�kant kleiner und betr�agt etwa 2=3 ihres Wertes 45 Æ zum 'cross-hatch'
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Abb.3.4. a) und b): AFM-Aufnahme der Ober
�achenmorphologie von Probe A bzw. B. Ein
Bereich von 10 � 10�m2 wurde abgetastet. Hell gibt hohe Bereiche wieder, dunkel sind tiefe
T�aler gezeigt. Das typische 'cross-hatch pattern' verl�auft parallel zu den kristallographischen
h110i Richtungen des Substrats. c) und d): Die berechnete H�ohen-H�ohen-Di�erenzfunktion
g(X,Y) beider Proben A und B ist anisotrop: Hellt�one zeigen gro�e H�ohendi�erenz. Auf beiden
Proben ist die H�ohendi�erenz entlang h110i kleiner als in h100i Richtung f�ur alle lateralen
Entfernungen (X;Y ).

(entlang h100i). Gleichzeitig ist auch die Korrelationsl�ange bei beiden Proben
entlang h110i um einen Faktor 1=

p
2 kleiner als entlang h100i und variiert von

0.4 bis 0.9�m. Der Rauhigkeitsexponent H betr�agt � 0:9 bei der verspannten
Probe A und � 0:65 bei Probe B. Die Ergebnisse der AFM-Untersuchung sind
in Tabelle 3.1 zusammengefa�t.

Die berechnete H�ohen-Differenzfunktion g(X;Y ) gen�ugt strenggenommen nicht
der Idealisierung in einem isotropen selbstaÆnen Modell [92]. Auch der Verlauf
entlang der Richtungen h110i und h100i zeigt nicht das asymptotische Verhalten
eines kontinuierlichen �Ubergangs vom potenzartigen Zuwachs zur S�attigung bei
2�2, vielmehr wird in der berechneten H�ohendi�erenz g(R) eine kurzreichweiti-
ge Ordnung aufeinander folgender H�ohenz�uge des 'cross-hatch' beobachtet. Die
hier vorgestellte Analyse bietet dennoch eine brauchbare Absch�atzung f�ur die
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Abb.3.5. Eindimensionale H�ohen-Differenzfunktion �(R) =
p
g(R)=2 entlang der Richtungen

h110i und h100i. Die Steigung H f�ur eine selbstaÆne H�ohen-Differenzfunktion g(R) = AR2H

ist durch die Geraden angedeutet. Die laterale Korrelationsl�ange wird abgesch�atzt, indem wir
die laterale Entfernung zugrunde legen, bei der die Rauhigkeit c(R) gleich

p
(1� 1=e) ihres

Wertes an ihrem ersten Maximum ist.

gesuchten Gr�o�en.

Da der 'cross-hatch' eine Folge der Relaxation des vergrabenen Pu�ersystems
ist, kann aus seiner Beobachtung an der Ober
�ache gefolgert werden, da� die Rau-
higkeitsmorphologie auf dieser lateralen L�angenskala �uber den gesamten Schicht-
stapel gut repliziert wird.

3.5 Morphologie vergrabener Grenz
�achen und

vertikale Korrelationen: Di�use R�ontgen-

streuung

Zur Untersuchung der di�usen R�ontgenstreuung in Vorw�artsrichtung in und au-
�erhalb der Einfallsebene wurde ein experimenteller Aufbau verwendet, wie er in
Abb. 3.6 dargestellt ist. Ein positionsemp�ndlicher Detektor (PSD5) registriert

5Position Sensitive Detector
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Tabelle 3.1. Ergebnisse der Rasterkraftmikroskopie

ProbehRichtungi �(nm) �(nm) H A
Ah100i 4.12 920 0.89 1:4� 10�4

Ah110i 3.17 710 0.84 2:5� 10�4

Bh100i 2.33 570 0.66 1:7� 10�3

Bh110i 1.73 390 0.54 5:7� 10�3

gestreute Photonen ortsaufgel�ost entlang seines Z�ahldrahtes. Der Z�ahldraht steht
senkrecht zur Probenober
�ache und zeichnet f�ur einen gegebenen Einfallswinkel
�i simultan einen Bereich von Ausfallswinkeln �f auf. F�ur 'in-plane'-Messungen
(2� = 0) liefert eine Variation des Einfallswinkels �i eine Kartierung des rezipro-
ken Raumes in der Einfallsebene (RSM6). Bei einer 'out-of-plane'-Messung wird
der Einfallswinkel �i festgehalten, und der Winkel des Detektors zur Einfalls-
ebene 2� variiert. Die einzelnen Komponenten des Impuls�ubertrages q ergeben
sich dann aus Gleichung (2.15).

3.5.1 Langreichweitige laterale Korrelationen:

Di�use Streuung in der Einfallsebene

Die Rauhigkeitsmorphologie und deren Replikation auf einer lateralen L�angen-
skala im �m-Bereich wurde durch di�use R�ontgenstreuung in der Einfallsebene
('in-plane') bestimmt. Der dabei zug�angliche kleine Bereich im lateralen Impuls-

�ubertrag qk ist in idealer Weise ma�geschneidert f�ur solche gro�en L�angenskalen.

Die Streuexperimente in der Einfallsebene wurden im Labor an einer 18kW-
Drehanode mit CuK�1-Strahlung durchgef�uhrt. (Eine Beschreibung des Di�rak-
tometers 'Lisa' �ndet sich in [93]). Dabei wurde ein vertikaler Impuls�ubertrag
qz bis maximal 0.35�A

�1 erreicht. In der N�ahe der Totalre
exion (qz � 0.06�A�1)
wurde ein konventioneller NaJ-Szintillationsdetektor verwendet und Re
ektivit�ats-
(�i = �f), O�set-Messungen (�i = �f + �) und transversale Messungen der dif-
fusen Streuung (bei festgehaltenem Streuwinkel �i + �f = const) durchgef�uhrt.
Streuung bei vertikalen Impuls�ubertr�agen 0:06 � qz � 0.35�A�1 wurde mit einem
positionsemp�ndlichen Detektor aufgezeichnet. Schwankungen der einfallenden
Intensit�at wurden durch einen Monitorz�ahler korrigiert und die gemessene di�use
Streuintensit�at auf die durch Variation des Einfallswinkels �i ver�anderte beleuch-
tete Proben
�ache normiert. Die Divergenz und Gr�o�e des Prim�arstrahles sowie
die Blende am PSD wurden so gew�ahlt, da� eine 'vollst�andige Integration' der
di�usen Streuung entlang qy senkrecht zur Einfallsebene f�ur die aus den AFM-
Aufnahmen zu erwartende laterale L�angenskala gew�ahrleistet war [12,94].

6Reciprocal Space Mapping
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Abb.3.6. Experimenteller Aufbau zur Messung der di�usen Streuung in und au�erhalb der
Einfallsebene. Der R�ontgenstrahl tri�t auf die Probe unter dem Einfallswinkel �i. Die ge-
streute Intensit�at wird unter dem Ausfallswinkel �f zur Probenober
�ache und unter 2� zur
Einfallsebene aufgezeichnet. Der positionsemp�ndliche Detektor (PSD) erlaubt die simultane
Aufzeichnung eines Ausfallswinkelbereichs und reduziert die erforderliche Me�zeit.

Die Anisotropie der Rauhigkeitsmorphologie wurde ber�ucksichtigt, indem die
di�use Streuung bei verschiedenem Azimut jeweils mit der Einfallsebene parallel
zur h110i bzw. h100i Richtung gemessen wurde. Abbildung 3.7 zeigt die Kartie-
rung des reziproken Raumes (RSM) beider Proben A und B f�ur beide azimutalen
Orientierungen. Die Graustufen sind logarithmisch skaliert, die Konturen zeigen
Isointensit�atslinien, die durch einen Faktor 3 getrennt sind.

Um die Abh�angigkeit der spekul�aren Re
ektivit�at und di�usen Streuung vom
vertikalen Impuls�ubertrag qz zu untersuchen, wurden vertikale Schnitte durch
das RSM gelegt. Die Schnitte sind um qx = 7:5 � 10�5�A�1 zentriert und in-
tegrieren �uber einen Bereich von �qx = 5:0 � 10�5�A�1. Sie repr�asentieren die
qz-Abh�angigkeit an nicht spekul�arer Position. Die di�use Streuung f�ur qz <
0:096�A�1 wurde durch O�set-Messungen mit einem O�set von 0.04 Æ bestimmt.
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Abb.3.7. Di�use Streuung in der Einfallsebene. a) und b): Proben A und B jeweils mit der
Einfallsebene in h100i Richtung, c) und d): Proben A und B jeweils in h110i Richtung. Die
Konturlinien sind durch einen Faktor 3 getrennt. Die Streuintensit�at ist rein di�us und zeigt
bei Probe A eine Modulation mit dem vertikalen Impuls�ubertrag qz .

Abbildung 3.8 zeigt eine Zusammensetzung der Schnitte und der Messungen mit
konventionellem NaJ-Detektor. Ein Vergleich der di�usen Streuung zeigt keinen
signi�kanten Unterschied f�ur die beiden Orientierungen h110i bzw. h100i. Ein
deutlicher Unterschied ist jedoch in der spekul�aren Re
ektivit�at zu beobachten:
Entlang der h100i Richtung verschwindet die Re
ektivit�at fr�uher im di�usen Un-
tergrund als entlang h110i. Die Rauhigkeit diagonal zum 'cross-hatch' ist also
gr�o�er als parallel zu den Riefen, in �Ubereinstimmung mit dem Ergebnis aus der
Rasterkraftmikroskopie. Dies wird auch in transversalen Messungen ('rocking-
scans') nahe der Totalre
exion deutlich (Abb. 3.9). Hier ist in der Orientierung
parallel h110i ein klares spekul�ares Maximum zu beobachten, das parallel h100i
ausbleibt. Die beobachtete (bei Probe A st�arker ausgepr�agte) Modulation der
Streuintensit�at besteht also ausschlie�lich aus di�user Streuung.

Der Zerfall des Strukturfaktors als Funktion des lateralen Impuls�ubertrags qx
enth�alt die Information �uber die lateralen Korrelationsl�angen der Rauhigkeits-
morphologie. Der Strukturfaktor und seine Abh�angigkeit vom vertikalen Im-
puls�ubertrag wurde mittels horizontaler Schnitte (Abb. 3.10) durch die gemessene
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Abb.3.8. Gemmessene Streuintensit�at als Funktion des vertikalen Impuls�ubertrages bei Probe
A (Æ) und B (3). Die durchgezogene Linie zeigt die Intensit�at auf dem spekul�aren Pfad,
Me�punkte zeigen den di�usen Untergrund. Entlang der h100i Richtung (o�ene Symbole)
verschwindet die spekul�are Re
ektivit�at bereits bei kleineren qz im di�usen Untergrund als
entlang der h110i Richtung (volle Symbole). Zur leichteren �Ubersicht sind die Intensit�atswerte
jeweils mit einem Faktor 100 relativ zueinander skaliert. Numerierte Balken geben die qz-
Position der horizontalen Schnitte in Abb. 3.10.
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Abb.3.9. Transversale Messung ('rocking-scan') der di�usen Streuung bei qz = 0:07�A�1. Die
Anisotropie der Rauhigkeit wird am spekul�aren Maximum bei qx = 0 deutlich, das nur entlang
der h110i Richtung auftritt, in h100i Richtung jedoch im di�usen Untergrund verschwindet. Die
Daten sind ausleuchtungskorrigiert und zur besseren �Ubersichtlichkeit jeweils um einen Faktor
10 skaliert.

Kartierung der di�usen Streuung bestimmt. Die Schnitte liegen an den in Abb.
3.8 bezeichneten Positionen auf den jeweiligen Maxima der Modulation der di�u-
sen Streuung und integrieren �uber einen qz-Bereich von 0.004�A

�1, dieser Bereich
ist deutlich sch�arfer als die Modulationsperiode7 von etwa 0.02�A�1. Hier f�allt
zun�achst besonders auf, da� die Breite des Strukturfaktors in qx mit dem vertika-
len Impuls�ubertrag qz zunimmt. Daher kann man die laterale Korrelationsl�ange
nicht direkt aus der Breite des Strukturfaktors bestimmen, wie es im Grenzfall
kleiner Rauhigkeit qz� � 1 m�oglich war. Wir k�onnen jedoch den Strukturfaktor
in einem Bereich, der nicht durch optische E�ekte ('Yoneda-wing' in der N�ahe
von �i oder �f = �c ) beein
u�t ist, gut durch eine Gau�verteilung anpassen. Die
Breite der Gau�verteilung nimmt linear mit dem vertikalen Impuls�ubertrag zu.
Dies entspricht dem Strukturfaktor aus Gleichung (2.32) im Grenzfall einer sehr

7Strenggenommen w�are eine Integration �uber die gesamte 'Brillouinzone', d.h. �uber eine
ganze Periode der Modulation erforderlich. Dies hatte jedoch keinerlei Ein
u� auf den zentra-
len Verlauf des Strukturfaktors, f�uhrte jedoch zu einer k�unstlichen Verschiebung der Yoneda-
Maxima.
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Abb.3.10. Horizontale Schnitte der di�usen Streuung in Abb. 3.7 der Probe A a) und B b)
zusammen mit der Anpassung einer Gau�verteilung (durchgezogenen Linien) an den gemesse-
nen Strukturfaktor. Die Numerierung gibt die Position der Schnitte in Abb. 3.8 wieder. (Die
Intensit�at wurde zur besseren �Ubersicht beliebig skaliert.)

gro�en Rauhigkeit qz� � 1. Hier kann die Grenz
�achenmorphologie durch den
einfachen Ausdruck g(R) = AR2H gen�ahert werden und wir erhalten f�ur H = 1
den einfachen analytischen Ausdruck

S(q) =
2�

A q4z
exp(

�q2r
Aq2z

): (3.1)

Durch eine lineare Anpassung (Abb. 3.11) der Breite des Strukturfaktors in qx
als Funktion des vertikalen Impuls�ubertrags bestimmen wir die Proportiona-
lit�atskonstante A und erhalten A = (1:91 � 0:17) � 10�4 f�ur die pseudomorphe
Probe A bzw. A = (2:55� 0:32)� 10�4 bei der relaxierten Probe B.
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Abb.3.11. Lineare Anpassung der Breite �qx der Gau�verteilung als Funktion von qz zur
Bestimmung der Proportionalit�atskonstante A in Gl. (3.1).

3.5.2 Kurzreichweitige laterale Korrelationen:

Di�use Streuung au�erhalb der Einfallsebene

Eine vollst�andige Beschreibung der Grenz
�achenmorphologie erfordert dar�uber-
hinaus die Bestimmung kleiner lateraler Korrelationsl�angen. Die daf�ur ben�otigten
gro�en lateralen Impuls�ubertr�age k�onnen bei kleinen qz nur durch R�ontgenstreu-
ung au�erhalb der Einfallsebene ('out-of-plane') erreicht werden.

'Out-of-plane'-Messungen wurden am Ober
�achendi�raktometer des Instru-
mentes BW2 des HASYLAB8/DESY9 in Hamburg durchgef�uhrt. Die di�use
Streuung wurde bis zu einem 'out-of-plane'-Winkel von 2� = 1.20 Æ mit einem PSD
aufgezeichnet. Der maximale laterale Impuls�ubertrag betr�agt qy = 0.085�A�1 bei
einer Wellenl�ange von � = 1.55�A. Dies liegt etwa eine Gr�o�enordnung �uber dem
maximal erreichten lateralen Impuls�ubertrag von qy = 0.012�A�1 in der Einfalls-
ebene. Vor dem PSD befand sich eine Blende, die 2mm ge�o�net war, um eine
ausreichend hohe Intensit�at zu registrieren. Damit ergibt sich eine Au
�osung �qy
= 0.007�A�1 bei einer Distanz von 900mm zwischen PSD und Probe.

In Abbildung 3.12 ist eine Kartierung der di�usen Streuung von Probe B
au�erhalb der Einfallsebene dargestellt. Die Intensit�at wurde bei einem Einfalls-
winkel von 0.60 Æ= 2�c durch PSD-Spektren bei ver�anderten 2� aufgenommen
und anschlie�end zusammengesetzt. Deutlich zu erkennen ist ein Ausl�aufer di�u-
ser Streuung bei lateralem Impuls�ubertrag 0.01�A�1� qy � 0.085�A�1. Ein solcher

8Hamburger Synchrotronstrahlungslabor
9Deutsches Elektronen-Synchrotron
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Abb.3.12. Di�use Streuung au�erhalb der Einfallsebene von der relaxierten Probe B. Der
'Fl�ugel' di�user Streuung bei lateralem Impuls�ubertrag qk > 0:01�A�1 wird nur bei dieser
Probe beobachtet und ist bei Ausfallswinkeln �f unterhalb des kritischen Winkels �c vollst�andig
unterdr�uckt.

Beitrag zur di�usen Streuung wird bei Probe A nicht beobachtet. Wie in Abbil-
dung 3.12 ersichtlich, ist die Streuintensit�at f�ur Ausfallswinkel �f unterhalb des
kritischen Winkels �c unterdr�uckt. Betrachtet man die mittlere Streutiefe � f�ur
die entsprechenden Ein- und Ausfallswinkel (� � 200�A f�ur �f � �c und 200�A
� � � 4000�A bei �f � �c), so wird deutlich, da� die beobachtete di�use Streuung
bei gro�em lateralen Impuls�ubertrag von einer vergrabenen Grenz
�ache stammt.
Abbildung 3.13 zeigt horizontale Schnitte �uber die in Abb. 3.12 bezeichneten Be-
reiche unter- und oberhalb des kritischen Winkels. Probe A weist keine di�use
Streuung bei gro�en lateralen Impuls�ubertr�agen auf, unabh�angig vom Ausfalls-
winkel bzw. der Streutiefe. Dies w�urde nach den bisher aus den AFM-Aufnahmen
und der di�usen Streuung in der Einfallsebene bestimmten lateralen Korrelati-
onsl�angen in der Gr�o�enordnung von �m auch nicht erwartet. Im Gegensatz dazu
wird der 'Fl�ugel' di�user Streuung von Probe B nochmals im Schnitt f�ur �i �
�c sichtbar: Hier tritt eine deutliche Schulter bei qy � 0.02�A�1 auf, die einer
lateralen Korrelationsl�ange von 320�A entspricht. Diese kurzwellige Rauhigkeit
ist nicht an der Ober
�ache repliziert und wird dem Relaxationsproze� in dieser
Probe zugeschrieben.
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Abb.3.13. Horizontale Schnitte an den in Abb. 3.12 bezeichneten Positionen f�ur verschieden
Streutiefe �. Probe A zeigt praktisch keine di�use Streuung bei qk > 0:01�A�1. Probe B weist

f�ur gro�e Streutiefe eine Schulter im Zerfall der di�usen Streuung bei qk � 0:02�A�1 auf.

3.6 Diskussion und Zusammenfassung

Vergleicht man die Ergebnisse aus der Rasterkraftmikroskopie mit jenen aus der
di�usen R�ontgenstreuung, �ndet man teils eine gute �Ubereinstimmung, teils aber
auch Abweichungen, die diskutiert werden m�ussen.

� Anisotropie der Rauhigkeit: In �Ubereinstimmung mit den AFM-Ergeb-
nissen zeigt auch die R�ontgenstreuung, insbesondere die spekul�are Re
ekti-
vit�at eine Anisotropie der Rauhigkeit entlang der h110i und h100i Richtung.
(Aus der di�usen Streuung selbst kann diese Erkenntnis nicht abgeleitet
werden, da infolge der Verbreiterung des Strukturfaktors mit dem senk-
rechten Impuls�ubertrag qz diese Anisotropie verwischt wird. Die RSMs der
di�usen Streuung in h110i und h100i Richtung sind voneinander nicht zu
unterscheiden.)

� Morphologie der Rauhigkeit: Bei der pseudomorphen Probe A �n-
den wir eine gute �Ubereinstimmung zwischen AFM und R�ontgenstreuung.
Die Berechnung der H�ohen-Differenzfunktion aus den AFM-Daten liefert
einen Rauhigkeitsexponenten von H = 0:84 bis H = 0:89. Dieser Wert
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liegt nahe bei eins. Nimmt man f�ur die Auswertung des Strukturfaktors
in der Einfallsebene einen Exponenten H = 1 an, erh�alt man f�ur die
Proportionalit�atskonstante A einen Wert in der gleichen Gr�o�enordnung
wie aus den AFM-Daten (1:9 � 10�4 bzw. 1:4 bis 2:5 � 10�4). Dies ist
in guter �Ubereinstimmung mit dem Ergebnis von Mou und Hsu [92]. In
ihren AFM-Untersuchungen an MBE- und CVD-gewachsenen relaxierten
Si1�xGex-Pu�ern fanden diese Autoren ein universelles Skalenverhalten mit
Rauhigkeitsexponenten H = 1 und A im Bereich von 0:1 bis 6�10�4. Man
darf daher annehmen, da� die Rauhigkeitsmorphologie des Pu�ers beim
Wachstum der pseudomorphen Probe A durch den gesamten Schichtstapel
repliziert wurde, wie dies auch durch die ausgepr�agte qz-Modulation der
di�usen Streuung nahegelegt wird.

Im Gegensatz zum pseudomorphen Schichtsystem wurden bei der rela-
xierten Probe B Abweichungen zwischen den Ergebnissen aus AFM und
R�ontgenstreuung beobachtet. Die aus den AFM-Daten der Ober
�achen-
morphologie gewonnene Konstante A = 1:7 bis 5:7 � 10�3 weicht um ei-
ne Gr�o�enordnung von dem R�ontgenergebnis A = 2:6 � 10�4 ab. Zu-
dem l�a�t der Rauhigkeitsexponent H = 0:6 der Ober
�ache die Annahme
H = 1 f�ur die Auswertung der R�ontgenstreuung weniger gut gerechtfer-
tigt erscheinen. Hier zeigt aber die qz-Abh�angigkeit der di�usen Streuung
eine schw�acher ausgepr�agte Replikation der Rauhigkeit, so da� die AFM-
Ergebnisse f�ur die Ober
�ache nicht direkt mit der �uber die Grenz
�achen
mittelnden R�ontgenstreuung verglichen werden d�urfen. Zudem zeigte die
R�ontgenstreuung au�erhalb der Einfallsebene bei dieser Probe eine zweite
L�angenskala der Rauhigkeit.

� Zweite L�angenskala: Die typische laterale L�angenskala der Rauhigkeits-
morphologie des beobachteten 'cross-hatch' betr�agt 0.5 bis 1�m, wie in
�Ubereinstimmung von AFM und di�user R�ontgenstreuung in der Einfalls-
ebene gezeigt werden konnte. Bei der relaxierten Probe B wurde zus�atzlich
an der vergrabenen Grenz
�ache Rauhigkeit auf einer lateralen L�angenskala
von 300�A gefunden (di�use Streuung au�erhalb der Einfallsebene). Diese
kurzwellige Rauhigkeit wird nicht an der Ober
�ache repliziert und ist da-
her nicht f�ur AFM-Untersuchungen zug�anglich. Sie liegt auf der gleichen
L�angenskala wie die Fermi-Wellenl�ange von freien Ladungstr�agern in diesem
Materialsystem und ist daher f�ur technologische Anwendungen relevant.





Kapitel 4

Di�use Streuung und
Ausscheidungsstreuung an
Si1�xCx-Epischichten und
�-SiC-Ausscheidungen

Die Bindungsl�ange zwischen einem Si-Atom und einem C-Atom ist deutlich k�urzer
als die Bindungsl�ange zwischen zwei Si-Atomen. Entsprechend betr�agt die Git-
terkonstante in der Zinkblende-Struktur von �-SiC nur 4.356�A gegen�uber 5.431�A
im Si-Gitter [3]. Wird Kohlensto� auf substitutionellen Gitterpl�atzen in einem
Si-Wirtsgitter eingebaut, so schrumpft das mittlere Gitter infolge des langreich-
weitigen Verzerrungsfeldes eines solchen Defektatoms. Substitutionelle Si1�xCx-
und Si1�x�yGexCy-Legierungsschichten er�o�nen damit einen zus�atzlichen Frei-
heitsgrad, um den intrinsischen Gitterparameter einer Schicht und damit de-
ren pseudomorphe Verspannung auf einem Substrat unabh�angig vom Germa-
niumgehalt einzustellen. Typische Anwendungen solcher Legierungsschichten
sind dicke spannungskompensierte Si1�x�yGexCy-Schichten [95], zugverspannte
Si1�xCx- und Si1�x�yGexCy-Epischichten [96] und symmetrisch verspannte Su-
pergitter [97], die direkt auf einem Si(001)-Substrat gewachsen werden k�onnen
und daher kein aufwendig herzustellendes Pu�ersystem erfordern. Aufgrund des
gro�en Unterschieds in der Bindungsl�ange ist das Gitter in der N�ahe eines sub-
stitutionellen C-Atoms so stark deformiert, da� die Beweglichkeit von 'mis�t'-
Versetzungen in verspannten Si1�x�yGexCy-Legierungen verringert ist [98]. Die
kritische Schichtdicke in Si1�x�yGexCy-Schichten wird dadurch zus�atzlich erh�oht
und die Dichte von Nadelversetzungen verringert [99].

Die Hauptschwierigkeit beimWachstum von Si1�xCx-Schichten ist die sehr ge-
ringe thermodynamische Gleichgewichtsl�oslichkeit von Kohlensto� in Si (xmax �
10�5C/Si am Schmelzpunkt von Si [3]). Nennenswerte C-Konzentrationen von
einigen Prozent k�onnen nur durch Einfrieren einer erh�ohten sogenannten Ober-

�achenl�oslichkeit von Kohlensto� auf der Si-Ober
�ache [100] erreicht werden.

63
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Dies ist durch kinetisch limitiertes Wachstum fernab vom thermodynamischen
Gleichgewicht gegeben, wie z.B. durch 'remote plasma' CVD [101], Molekular-
strahlepitaxie (MBE) [102, 103] und 'solid phase'-Epitaxie nach Implantation
[104].

Osten et al. untersuchten den Einbau von Kohlensto� w�ahrend des Wachs-
tums [105] in einem Temperaturbereich zwischen 350 ÆC und 600 ÆC als Funkti-
on der Wachstumsrate und fanden, da� sowohl niedrige Temperaturen als auch
kleine Wachstumsraten den substitutionellen Einbau beg�unstigen. F�ur perfek-
tes epitaktisches Wachstum von substitutionellen Si1�xCx-Epischichten [106] er-
gibt sich ein enges Temperaturfenster: Einerseits erfordert epitaktisches Wachs-
tum ausreichend hohe Temperaturen oberhalb von 450 ÆC, um eine kristalline
Schicht herzustellen, andererseits verringert sich der Anteil an substitutionell ein-
gebautem Kohlensto� drastisch bei h�oheren Temperaturen. So wurde durch IR-
Absorptionsspektroskopie die Bildung von �-SiC-Ausscheidungen w�ahrend des
Wachstums bei 600 ÆC nachgewiesen.

Ist eine Si1�xCx-Epischicht erst einmal erfolgreich gewachsen, so stellt sich
die Frage nach ihrer thermischen Stabilit�at bei hohen Temperaturen, wie sie

�ublicherweise bei verschiedenen Proze�schritten in der industriellen Bauelemente-
fertigung erreicht werden. Das Ausheizverhalten nach dem Wachstum wurde
von zahlreichen Gruppen untersucht: Dabei wurde keine Relaxation, d.h. kein
Verlust an substitutionellem Kohlensto� bei kurzem Ausheizen unterhalb von
800 ÆC gefunden [107,108]. Bei h�oheren Temperaturen bis 1050 ÆC wurde ein we-
sentlicher Verlust an substitutionellem Kohlensto� durch R�ontgenbeugung und
Raman-Spektroskopie nachgewiesen [106], wobei durch SIMS1-Untersuchungen
ein Heraus-Di�undieren des Kohlensto�s aus der Schicht ausgeschlossen wurde.
Dagegen zeigte Beugungs-Transmissionselektronenmikroskopie inkoh�arente, d.h.
relaxierte sph�arische �-SiC-Ausscheidungen von einheitlicher Gr�o�e, die jedoch
die gleiche kristallographische Orientierung aufwiesen wie das Wirtsgitter. Der
Durchmesser der Ausscheidungen erwies sich als ausschlie�lich abh�angig vom ur-
spr�unglichen Kohlensto�gehalt und betrug 3 bis 7 nm (f�ur einen C-Gehalt von
0.5% bis 5%) [109, 110]. O�enbar wird Kohlensto� aus einer Umgebung kon-
stanter Gr�o�e

"
eingesammelt\, was auf eine di�usionsbegrenzte Nukleation hin-

weist. Diese These wird auch durch das exponentielle Zeitverhalten der Relaxa-
tion erh�artet, die einem Arrh�enius-Gesetz gehorcht [111].

4.1 Zielsetzung

Im Rahmen dieser Arbeit soll die thermische Stabilit�at des substitutionellen
Kohlensto�s und die Bildung von �-SiC-Ausscheidungen in Si1�xCx-Epischichten
nach Tempern ex-situ als Funktion des urspr�unglichen Kohlensto�gehalts und der

1Secondary Ion Mass Spectroscopy
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Temperaturbehandlung durch R�ontgenstreuung untersucht werden. Im Vorder-
grund stehen dabei neben dem substitutionellen Kohlensto�gehalt das Verzer-
rungsfeld und die Unordnung, die durch die substitutionellen Defektatome her-
vorgerufen wird, sowie die Gr�o�e und Konzentration der �-SiC-Ausscheidungen.
Aus der Sicht der Streutheorie ergeben sich dabei folgende Aspekte:

� Substitutioneller Kohlensto�gehalt: Der Einbau substitutioneller De-
fektatome bewirkt zun�achst eine Verringerung des mittleren Gitterpara-
meters der Si1�xCx-Legierung. Im Falle einer pseudomorphen Schicht auf
einem Substrat kann das Gitter jedoch nur senkrecht zur Grenz
�ache re-
laxieren, parallel zur Grenz
�ache wird der Epischicht die Gitterkonstante
des Substrats aufgepr�agt. Der vertikale Gitterparameter und damit der
substitutionelle Kohlensto�gehalt kann durch koplanare Beugung bestimmt
werden.

� Verzerrungsfeld: Neben der mittleren Kontraktion des Gitters bewirkt
das langreichweitige Verzerrungsfeld der stochastisch verteilten Defektato-
me eine Abweichung vom perfekten Gitter. Diese Unordnung kann �uber
die di�use Huang-Streuung in der Umgebung des Braggre
exes beobach-
tet werden. Da die untersuchten Schichten nur einige hundert �Angstr�om
dick sind, mu� die di�use Streuung ober
�achensensitiv unter streifenden
Ein- und Ausfallswinkeln untersucht werden, um Streubeitr�age aus dem
Substrat gering zu halten.

� �-SiC-Ausscheidungen: Die Bildung von inkoh�arenten Ausscheidungen
in der Epischicht hat einen zweifachen E�ekt auf das Streusignal: Einerseits
erzeugen sie ein weiteres Bragg-Maximum am entsprechenden reziproken
Gitterpunkt des �-SiC-Kristalls. Form und Intensit�at dieses Re
exes erge-
ben Aufschlu� �uber Gr�o�e und Konzentration der Ausscheidungen. Zum
anderen wird aber auch die di�use Streuung in der Umgebung des Bragg-
re
exes der Epischicht moduliert. Die Ausscheidungen verhalten sich wie
L�ocher in der perfekten Matrix und bewirken aufgrund des Babinetschen
Prinzips eine durch den Formfaktor der Ausscheidungen induzierte di�use
Streuung in der Umgebung des Epischicht-Re
exes.

Die Untersuchungen fanden in enger Zusammenarbeit mit dem Institut f�ur Halb-
leiterphysik der Johannes Kepler Universit�at Linz statt. Die Proben wurden in
Linz hergestellt, der Temperaturbehandlung unterzogen, sowie deren substitutio-
neller Kohlensto�gehalt durch koplanare Beugung bestimmt. Der Schwerpunkt
dieser Arbeit lag auf der Untersuchung der di�usen Streuung unter streifendem
Einfall, die w�ahrend verschiedener Me�zeiten an Instrumenten am HASYLAB,
Hamburg und an der ESRF2, Grenoble, durchgef�uhrt wurde.

2European Synchrotron Radiation Facility
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4.2 Probenserie

Zur Untersuchung stand eine systematische Probenserie zu Verf�ugung. Bei der
Bestimmung der defektinduzierten Huang-Streuung ist es besonders wichtig, die
Streuintensit�aten miteinander zu vergleichen, insbesondere mu� von der gemes-
senen di�usen Streuung der Si1�xCx-Schicht der Beitrag der thermisch di�usen
Streuung (TDS) abgezogen werden. Dies geschieht, indem eine Leermessung an
einer reinen Si-Schicht durchgef�uhrt wird. Um den Ein
u� von Substratfehlori-
entierung und anderen Faktoren auf die di�use Streuung zu eliminieren, wurden
alle Proben auf dem selben Substrat-Wafer hergestellt. Dazu wurde zun�achst
ein Si(001) '
oat-zone' Wafer in vier St�ucke geteilt. Auf diesen St�ucken wurden
dann die Schichten gewachsen. Nach einer Reinigung und einem abschlie�enden
Ausheizen wurde zun�achst eine ca. 950�A dicke Si-Pu�erschicht beginnend bei
einer Wachstumstemperatur von 500 ÆC aufgebracht. W�ahrend des Wachstums
der Pu�erschicht wurde die Temperatur kontinuierlich auf 450 ÆC abgesenkt, dann
wurden die eigentlichen Epischichten mit einem nominellen Kohlensto�gehalt von
0, 0.7, 1.1 und 1.5% abgeschieden. Die nominelle Schichtdicke der Epischicht be-
tr�agt 950�A.

Tabelle 4.1. Probenserie zur Untersuchung der Huang-Streuung

Probe Tempern x vor Tempern x nach Tempern Rauhigkeit [�A]
M-SC 558 A - 1.47% 1.47% 2.5

B 600 ÆC 1h 1.45% 1.45% 1.8
C 800 ÆC 1h 1.50% 1.07% 8.0
D 1000 ÆC 1h 1.49% 0% 200

M-SC 559 A - 0% 0%
B 600 ÆC 1h 0% 0%
C 800 ÆC 1h 0% 0%
D 1000 ÆC 1h 0% 0%

M-SC 560 A - 0.70% 0.70%
B 600 ÆC 1h 0.71% -
C 800 ÆC 1h 0.68% 0.66%
D 1000 ÆC 1h 0.67% 0%

M-SC 561 A - 1.17% 1.17%
B 600 ÆC 1h 1.11% 1.12%
C 800 ÆC 1h 1.16% 0.99%
D 1000 ÆC 1h 1.11% 0%

Die so hergestellten Proben wurden dann jeweils in vier St�ucke gespalten
und der Gitterparameter der Epischicht durch R�ontgenbeugung am (004)-Re
ex
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Abb.4.1. Experimenteller Aufbau zur Messung der di�usen Huang-Streuung unter streifendem
Einfall.

bestimmt. Anschlie�end wurden die Proben der Temperaturbehandlung unterzo-
gen. Zu jeder C-Konzentration wurde jeweils ein St�uck 60min bei 600 ÆC, 800 ÆC
und 1000 ÆC getempert, das vierte St�uck wurde nicht behandelt ('as grown').

Nach der Temperaturbehandlung wurde der Gitterparameter aller Teilst�ucke
wiederum am (004)-Re
ex bestimmt und daraus der substitutionelle Kohlen-
sto�gehalt bestimmt. Der Berechnung des Kohlensto�gehalts liegt das theoreti-
sche Modell von P.C. Kelires [112] zugrunde, das die experimentell beobachtete
Abweichung des Gitterparameters von der Vegardschen Interpolation zwischen
Si und Diamant bzw. �-SiC in Si1�xCx-Legierungen gut wiedergibt [113]. An
der 1.5% C Probe wurden zudem AFM-Messungen der Ober
�achenmorphologie
durchgef�uhrt. Dabei wurde eine dramatische Zunahme der Rauhigkeit von 2�A
auf 200�A nach Tempern bei 1000 ÆC festgestellt. Die Probenparameter sind in
Tabelle 4.1 zusammengefa�t.

4.3 Experimenteller Aufbau

Die typischerweise sehr geringen Streuintensit�aten, wie sie bei der Beugung un-
ter streifendem Ein- und Ausfall auftreten, erfordern eine hohe Prim�arintensit�at.
Insbesondere die Untersuchung der di�usen Streuung in der Umgebung von Ober-

�achenre
exen macht die Nutzung von Synchrotronstrahlungsquellen unabding-
bar. Selbst an einem Ablenkmagneten ist die Prim�arintensit�at nicht ausreichend,
alle Messungen wurden daher an den Wigglern W1 und BW2 am HASYLAB,
Hamburg und an den Undulatoren ID3 und ID10B an der ESRF, Grenoble,



68 KAPITEL 4. SI1�XCX-EPISCHICHTEN

S 2

S 1

P S D

P r o b e

2θ∆(2θ)

δ2θ

Abb.4.2. Au
�osung und Abbildungseigenschaften des experimentellen Aufbaus. Die
Au
�osung ist haupts�achlich durch die Blende S2 bestimmt, die Pixel-Au
�osung des Detektors
von 50 bis 100 �m ist vernachl�assigbar.

durchgef�uhrt.

Zur Messung der di�usen Streuung wurde ein experimenteller Aufbau ver-
wendet (Abb. 4.1), wie er im wesentlichen auf Grotehans et al. [56] zur�uckgeht.
Der monochromatisierte und kollimierte R�ontgenstrahl wird durch ein Blenden-
system S1 de�niert und tri�t unter dem streifenden Einfallswinkel �i auf die
Probe, deren Netzebenen einen Winkel ! mit der Einfallsebene der Strahlung
einschlie�en. Die gestreuten Photonen werden unter dem Streuwinkel 2� regi-
striert. Um den geringen Streuintensit�aten Rechnung zu tragen, wird hierf�ur ein
eindimensionaler positionsemp�ndlicher Detektor (PSD) verwendet, der parallel
zur Ober
�ache angebracht ist und somit die simultane Aufzeichnung der Inten-
sit�at �uber einen Bereich Æ2� von Streuwinkeln erlaubt. Die Au
�osung in �(2�)
ist durch die Blende S2 gegeben, die in dieser Geometrie als abbildende Loch-
blende fungiert. Daher mu� der Abstand zwischen der Probe und der Blende S2
abh�angig vom Abstand zum Detektor und vom Streuwinkel stets so klein gew�ahlt
werden, da� nur die beleuchtete Fl�ache auf der Probe in den Detektor abgebildet
wird (Abb. 4.2). Die gestreute Intensit�at wird �uber einen Ausfallswinkelbereich
��f integriert, der durch die Blende S3 unmittelbar vor dem Detektor de�niert
ist (Abb. 4.1). F�ur die Messungen wurde ein Einfallswinkel �i von 1.5�c gew�ahlt
und die Intensit�at von �c bis 3�c in �f integriert.

Die Proben wurden mit einem Ansaughalter an das Goniometer befestigt,
die Ober
�achennormale wurde mit einem Laser parallel zur !-Achse des Di�rak-
tometers eingerichtet. Dieses Verfahren erlaubte ein rasches und sehr reprodu-
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Abb.4.3. Der experimentelle Aufbau im reziproken Raum. Der PSD �uberdeckt einen Streifen,
der durch entsprechende Ver�anderung der Winkel ! und 2� in radialer und angularer Richtung
verschoben werden kann. Die zusammengesetzten Daten ergeben dann eine Kartierung des
reziproken Raumes in der Umgebung des (220)-Ober
�achenre
exes.

zierbares Wechseln und Justieren der Proben. Es zeigte sich, da� durch eine
Helium-gesp�ulte Probenumgebung der Untergrund der Luftstreuung um einen
Faktor 10 verringert werden konnte.

Die zugeh�orige Situation im reziproken Raum ist in Abbildung 4.3 dargestellt.
Der PSD �uberdeckt einen Streifen, der durch !=2�- und !-Messungen in radia-
ler bzw. angularer Richtung um den (220)-Ober
�achenre
ex verschoben werden
kann.

F�ur die detaillierten Messungen am �-SiC-Re
ex wurde der PSD senkrecht
zur Ober
�ache, d.h. entlang des Ausfallswinkels �f angebracht und die Intensit�at

�uber den gesamten Detektor integriert.

4.4 Messungen und Ergebnisse

Dieser Abschnitt stellt die experimentellen Ergebnisse vor. Zun�achst wird ein
qualitativer �Uberblick �uber die Messungen gegeben, dann werden die Daten und
deren Auswertung im einzelnen dargestellt.

Abbildung 4.4 zeigt die Streuintensit�at in der Umgebung des Si(220)-Ober-

�achenre
exes der 1.5% C Probe nach einst�undigem Tempern bei 1000ÆC. Die
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Abb.4.4. RSM der di�usen Streuung in der Umgebung des Si(220)-Ober
�achenre
exes der
Probe M-SC 558D (1.5% C, 1000 ÆC). Die Daten wurden aus angularen und radialen Messungen
zusammengesetzt. Die Koordinaten bezeichnen den radialen bzw. angularen Abstand vom
Siliziumre
ex. Neben der di�usen Streuung in der Umgebung des Si(220)-Re
exes ist ein
deutliches Maximum bei qr � 0:8�A zu erkennen, das von den �-SiC-Ausscheidungen stammt
(BW2, HASYLAB).

Daten wurden aus angularen und radialen Messungen zu einer Kartierung des
reziproken Raumes (RSM) zusammengesetzt. Neben der di�usen Streuung am
Si(220)-Re
ex ist ein weiteres Maximum erkennbar, das von den in dieser Probe
gebildeten Ausscheidungen stammt.

Durch die aufgenommenen Datens�atze wurden Schnitte gelegt, um den Ver-
lauf der gestreuten Intensit�at entlang der radialen und angularen Richtung im
reziproken Raum zu untersuchen. Abbildung 4.5 zeigt die gestreute Intensit�at
von den verschiedenen Teilst�ucken der 1.5% C-Probe nach dem Tempern im Ver-
gleich mit reinem Si als Funktion des radialen Impuls�ubertrages. Deutlich ist
zu erkennen, wie sich mit zunehmender Temperatur ein zun�achst sehr schwa-
cher �-SiC-Re
ex zu einem ausgepr�agten Maximum entwickelt. Unerwartet ist
hierbei, da� schon bei der unbehandelten ('as grown') Probe ein Karbid-Re
ex
beobachtet wird.

Im folgenden Abschnitt wird die durch die substitutionellen Punktdefekte
(Huang-Streuung) und die durch den Formfaktor der Ausscheidungen ('Loch-
Streuung') hervorgerufene di�use Streuung in der unmittelbaren Umgebung des
Si(220)-Re
exes diskutiert. Danach werden die Messungen am Ausscheidungsre-

ex selbst vorgestellt und die Gr�o�enverteilung und Konzentration der Ausschei-
dungen bestimmt.
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Abb.4.5. Streuintensit�at von einer Si1�xCx-Epischicht mit 1.5% Kohlensto�gehalt (M-SC 558)
(as grown, 800 ÆC und 1000 ÆC) im Vergleich mit reinem Silizium in der Umgebung des (220)-Si-
Ober
�achenre
exes als Funktion des radialen Impuls�ubertrages. Die Me�daten sind der besser-
en �Ubersicht wegen jeweils um einen Faktor 10 verschoben. Neben dem Si-Ober
�achenre
ex ist
schon bei der unbehandelten Si1�xCx-Schicht ein sehr schwaches Maximum an der Position des
�-SiC-(220)-Re
exes erkennbar, das durch Tempern zu einem deutlichen Re
ex w�achst.(BW2,
HASYLAB, und ID10B, ESRF).

4.4.1 Bragg-Streuung (GID)

Zur Charakterisierung der Proben wurden konventionelle GID-Messungen am
Si(220)-Ober
�achenre
ex (Instrument D4, HASYLAB, � = 1:604�A) durchgef�uhrt
(zur Streugeometrie vgl. Abbildung 2.11). Es wurde keinerlei Relaxation des late-
ralen Gitterparameters beobachtet, die Schichten sind perfekt pseudomorph. Die
�f -Spektren zeigen bei reinem Si und bei den unbehandelten Si1�xCx-Schichten
eine dynamische Verbreiterung3 des Maximums bei �f = �c, die durch den perfek-
ten Kristall hervorgerufen wird. Nach dem Tempern wird das Pro�l kinematisch,
d.h. es zeigt das erwartete scharfe Maximum des �f -Pro�ls am kritischen Win-
kel. Die erh�ohte Rauhigkeit nach der Behandlung bei 1000 ÆC spiegelt sich im

3Dynamische E�ekte f�uhren bei der Beugung zu einer endlichen Breite des Braggre
exes
unter der sog. Darwin-Kurve. Unter streifenden Winkeln wird diese laterale Re
exverbreiterung
durch die Projektion entlang des Ausfallswinkels �f auch bei einer vergleichsweise schlechten
lateralen Au
�osung sichtbar [114].



72 KAPITEL 4. SI1�XCX-EPISCHICHTEN

0.00 0.25 0.50 0.75 1.00 1.25

10-1

100

101

102

103

104

105

106

 reines Si   800ºC
 1.5% C     800ºC
 1.5% C   1000ºC

co
un

ts
 [w

.E
.]

αf [deg]

Abb.4.6. �f -Spektren einer reinen Si-Schicht und der 1.5%-C Schichten nach Tempern bei
800 ÆC und 1000 ÆC gemessen am kritischen Winkel �i = �c = 0.23 Æ. Das Spektrum der reinen
Si-Schicht ist dynamisch verbreitert und zeigt damit die hohe Qualit�at der MBE-gewachsenen
Si-Pu�erschicht. Beide Si1�xCx-Schichten zeigen ein kinematisches Pro�l, nach 1000 ÆC ist der
Abfall mit �f durch die hohe Ober
�achenrauhigkeit bedingt st�arker. (Die Spektren sind zur
besseren �Ubersicht beliebig skaliert).

schnelleren Abfall der Intensit�at mit dem Ausfallswinkel �f wider (Abb. 4.6).

Zudem wurde die unmittelbare Umgebung der Ober
�achenre
exe untersucht.
Die dazu notwendige hohe Au
�osung wurde durch einen zus�atzlichen Si(111)-
Analysatorkristall in niedrig dispersiver Anordnung anstelle der Schlitzblenden
vor dem PSD realisiert (TC-GID4). Abbildung 4.7 zeigt den Braggre
ex und die
di�use Streuung in seiner Umgebung in angularer Richtung f�ur 0.7% und 1.5%
C aufgenommen bei �i = �c. Unter dem scharfen Braggmaximum wird nach
dem Tempern ein breiter Untergrund beobachtet, der bei 0.7% C erst bei 1000 ÆC
auftritt, bei 1.5% C bereits bei 800 ÆC. Die di�use Streuung von Punktdefek-
ten konnte in dieser Anordnung wegen der zu niedrigen Eingangsintensit�at nicht
beobachtet werden.

4.4.2 Huang-Streuung

Die hier vorgestellten Ergebnisse beruhen auf Me�kampagnen, die im Juli 1998 am
Instrument BW2 am HASYLAB, Hamburg, und im September 1998 am Instru-
ment ID3 an der ESRF in Grenoble stattfanden. Wichtige Erfahrungen wurden
im M�arz 1997 an der Beamline ID10A (Tro��ka I) an der ESRF gesammelt, die
wesentlich zum nachfolgenden Erfolg beigetragen haben.

4Triple-Crystal-GID
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Abb.4.7. �f -integrierte Intensit�at am Si(220)-Ober
�achenre
ex und di�use Streuung in an-
gularer Richtung. Die laterale Au
�osung wurde durch einen Si(111)-Analysatorkristall erh�oht.
Neben dem scharfen Braggmaximum zeigen die Proben nach Tempern eine deutliche Erh�ohung
des Untergrundes, die bei 1.5% C schon bei 800 ÆC eintritt, bei 0.7% C erst bei 1000 ÆC.

Korrekturen der gemessenen Intensit�at

Vor der weiteren Auswertung wurden die in Abb. 4.5 gezeigten Daten korrigiert.
Zun�achst wurde die di�use Streuung der reinen Si-Schicht abgezogen, um den Un-
tergrund aus thermisch di�user Streuung (TDS) zu eliminieren. Man geht davon
aus, da� das Phononenspektrum und die thermisch di�use Streuung durch den
Einbau der hier betrachteten geringen Kohlensto�gehalte nicht wesentlich beein-

u�t wird. Eine Reihe von Q-abh�angigen Korrekturfaktoren sind im folgenden
aufgef�uhrt:

� Polarisation: Der Ein
u� der Polarisation auf die gestreute Intensit�at un-
ter streifenden Ein- und Ausfallswinkeln ist vom experimentellen Aufbau
abh�angig. Die f�ur die in dieser Arbeit geschilderten Experimente genutz-
te Synchrotronstrahlung ist linear in der Ringebene polarisiert. Bei einer
experimentellen Anordnung mit der Einfallsebene senkrecht zur Ringebene
(D4 am HASYLAB, ID3 und ID10A an der ESRF) ist die Intensit�at in
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Abb.4.8. Defektinduzierte di�use Streuung von unbehandelten Si1�xCx-Epischichten nach
Subtraktion der thermisch di�usen Streuung von reinem Si. Bei 0.7% C ist eine schwache
Einschn�urung in der angularen Richtung qa zu erkennen, die bei 1.5% C deutlich ausgepr�agt ist.
Die 'Doppeltropfen'-Form ist charakteristisch f�ur Punktdefekte mit kubischem Dipolkrafttensor
Pij (ID3, ESRF).

erster N�aherung [7] proportional zu (cos 2�)2. In einer Streugeometrie mit
der Einfallsebene parallel zur Ringebene (W1, BW2 am HASYLAB, ID10B
an der ESRF) ist die gestreute Intensit�at in erster N�aherung unabh�angig
vom Streuwinkel 2�.

� Atomformfaktor: Der Atomformfaktor f(Q) liegt tabelliert in [38] vor.
Zur Korrektur wurden die Werte interpoliert. (In zahlreichen Arbeiten in
der Literatur wird f(Q) konstant gleich f(Ghkl) gesetzt.)

� Q2-Abh�angigkeit: Die Korrektur ist trivial. (Wird in der Literatur oft
konstant gleich G2

hkl gesetzt.)

� statischer Debye-Waller-Faktor: Der statische DWF ist unbekannt. In
einem konventionellen koplanaren Beugungsexperiment kann der statische
DWF durch Normierung auf die integrierte Bragg-Intensit�at eliminiert wer-
den. Dieses Verfahren ist hier nicht m�oglich: Am kritischen Winkel zeigt
reines Si ein dynamisches Streupro�l, w�ahrend die Si1�xCx-Epischichten
kinematisch streuen. Die Intensit�at eines dynamisch streuenden Ober-

�achenre
exes ist jedoch erniedrigt gegen�uber dem kinematischen Fall [114].
Daher k�onnen am kritischen Winkel die Bragg-Intensit�aten von den ver-
schieden Epischichten nicht auf die reine Si-Referenz normiert werden. Ober-
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Abb.4.9. a) Symmetrischer Anteil der defektinduzierten di�usen Streuung bei unbehandelten
Si1�xCx-Schichten. Der Zerfall mit dem Abstand vom Re
ex gehorcht einem q�2 Potenzgesetz
und skaliert mit der Defektkonzentration. b) Antisymmetrischer Anteil. Die q-Abh�angigkeit
liegt zwischen q�1 und q�2.

halb des kritischen Winkels wird die gebeugte Intensit�at jedoch stark durch
die Ober
�achenrauhigkeit beein
u�t (Gl. 2.75). Da die Proben nach der
thermischen Behandlung eine stark unterschiedliche Rauhigkeit aufweisen,
ist eine Normierung im kinematischen Beugungsregime ebenfalls nicht m�og-
lich.

Die ersten drei Korrekturen bewirken eine Asymmetrie der gemessenen Inten-
sit�at, die in erster N�aherung gut durch eine Gerade beschrieben wird. Daher
fallen sie bei der Berechnung der symmetrischen Intensit�at I(Q)HDS heraus. Zu
Berechnung des antisymmetrischen Anteils der di�usen Streuung I(Q)anti m�ussen
sie jedoch ber�ucksichtigt werden.

Symmetrie der Defekte

Aus der Richtungsverteilung der defektinduzierten di�usen Streuung k�onnen R�uck-
schl�usse auf die Symmetrie des Defekts und seines Dipolkrafttensors gezogen
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Abb.4.10. Defektinduzierter symmetrischer Anteil der di�usen Streuung von 1.5% C-Proben
nach Tempern. Von der gemessenen Intensit�at wurde die Streuung von reinem Si abgezogen und
die Q-abh�angige Asymmetrie durch den Atomformfaktor f(Q) und die Polarisation korrigiert.
Bei der unbehandelten Probe �ndet man einen q�2-Abfall, der nach dem Tempern in einen
q�4-Zerfall �ubergeht.

werden (vgl. Abschnitt 2.8.3 und Abb. 2.13). Die Verteilung der di�usen Streu-
ung von ungetemperten Si1�xCx-Epischichten nach Abzug der thermisch di�usen
Streuung (TDS) der reinen Si-Referenzprobe ist in Abb. 4.8 gezeigt. Bei 0.7%
Kohlensto�gehalt ist eine schwache Einschn�urung der Isointensit�atskonturen in
angularer Richtung zu erkennen. Bei der 1.5% Probe ist die Einschn�urung deut-
lich ausgepr�agt, die Richtungsverteilung zeigt die 'Doppeltropfen'-Form, wie sie
f�ur Punktdefekte mit kubischer Symmetrie erwartet wird. Obwohl die substi-
tutionellen Gitterpl�atze im Si keine exakte kubische Symmetrie aufweisen, wird
das langreichweitige Verzerrungsfeld o�enbar gut durch einen Dipolkrafttensor
mit kubischer Symmetrie beschrieben.

Huang-Streuung

Um die q-Abh�angigkeit der defektinduzierten Streuung zu untersuchen, wur-
de das Untergrundsignal des reinen Siliziums abgezogen und die verbleibende
Intensit�at in einen symmetrischen und antisymmetrischen Anteil aufgespalten.
Abbildung 4.9 a) zeigt den Zerfall der symmetrischen Huang-Streuung von un-
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behandelten 'as grown' Schichten: Es wird eine gute �Ubereinstimmung mit ei-
nem q�2 Potenzgesetz gefunden, wie es f�ur die di�use Streuung von Punktde-
fekten erwartet wird. Die Abweichung von q�2 bei kleinen qr < 0:1�A�1 ist
au
�osungsbedingt [115]. Der antisymmetrische Anteil der di�usen Streuung ist
in Abb. 4.9 b) gezeigt. Die erwartete q�1-Abh�angigkeit wird nicht beobachtet,
vielmehr liegt der Zerfall zwischen q�1 und q�2.

Abbildung 4.10 zeigt den symmetrischen Anteil der defektinduzierten di�u-
sen Streuung von 1.5% C-Proben nach Tempern im Vergleich. Der q�2-Zerfall
bei der unbehandelten Probe geht in einen q�4-Zerfall �uber. Dieser ist jedoch
nicht auf Stokes-Wilson-Streuung infolge einer Agglomeration von substitutionel-
len Kohlensto�atomen zur�uckzuf�uhren, da die Probe nach Tempern bei 1000 ÆC
bereits v�ollig relaxiert ist und keinen substitutionellen Kohlensto� mehr enth�alt.
Wie im folgenden Abschnitt gezeigt wird, ist vielmehr davon auszugehen, da�
nach dem Tempern ein �Ubergang von der verzerrungsinduzierten zur Formfaktor-
induzierten di�usen Streuung an L�ochern in der Si-Matrix stattgefunden hat.

4.4.3 �-SiC-Re
ex

Der �-SiC-Re
ex wurde zun�achst w�ahrend der Me�zeit am BW2 bei den Pro-
ben nach Tempern bei 800 ÆC und 1000 ÆC nachgewiesen. �Uberraschend wurde
w�ahrend einer abschlie�enden Me�reihe am Undulator ID3 durch die sehr viel
h�ohere Intensit�at auch an den unbehandelten Proben ein schwacher Karbid-Re
ex
sichtbar. Darauf wurden gezielt noch einmal alle Proben an einem Undulator un-
tersucht: Die folgenden Messungen wurden im Februar 1999 am Strahlrohr ID10B
(Tro��ka II), ESRF, durchgef�uhrt.

Abbildung 4.11 zeigt den Karbid-Re
ex der Proben mit 0.7% und 1.5% anf�ang-
lichem substitutionellen Kohlensto�gehalt. (An der 0.7% Schicht konnten al-
le vier Proben gemessen werden, bei 1.5% mu�te aus zeitlichen Gr�unden auf
die 600 ÆC Probe verzichtet werden.) Dabei f�allt zun�achst folgendes auf: Alle
Si1�xCx-Schichten zeigen ein Streusignal am �-SiC-Re
ex. Die reine Si-Schicht
zeigt keinerlei Streumaximum an dieser Position. Somit kann ausgeschlossen
werden, da� das �-SiC-Maximum auf eventuelle Verunreinigungen w�ahrend des
Wachstums oder danach zur�uckzuf�uhren sei.

Der �-SiC-Re
ex be�ndet sich bei den Proben 0.7% 'as grown' und 600 ÆC auf
einem Untergrund, der auf die Ausl�aufer der defektinduzierten Huang-Streuung
zur�uckzuf�uhren ist. Dieser Untergrund ist bei der 600 ÆC-Probe deutlich niedri-
ger. Bei dieser Schicht ist aber keinerlei Verlust von substitutionellem Kohlensto�
nachgewiesen worden (vgl. Tab. 4.1). Die Abnahme des di�usen Untergrunds ist
ein klarer Hinweis, da� nicht nur substitutionelle Kohlensto�atome zur di�usen
Streuung bei den 'as grown' Proben beitragen, sondern auch andere Wachstums-
defekte, die bei 600 ÆC ausheilen, ohne da� der substitutionelle Kohlensto�gehalt
abnimmt [116].

Die gemessene Streuintensit�at am �-SiC-Re
ex kann in radialer Richtung
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Abb.4.11. (220) Re
expro�l der �-SiC-Ausscheidungen in radialer Richtung f�ur a) 0.7% und
f�ur b) 1.5% Kohlensto�gehalt nach unterschiedlichem Tempern. Die durchgezogenen Linien
zeigen Simulationsrechnungen nach Gl.(4.2).

perfekt durch eine Lorentz-Verteilung angepa�t werden. (Eine Ausnahme bil-
det nur die 1.5% C-Schicht nach Tempern bei 1000 ÆC: Hier ist eine Kombina-
tion aus Lorentz- und Gau�-Verteilung notwendig, um die Form des Maximums
zu beschreiben.) Ein Lorentz-f�ormiges Pro�l kann nicht durch monodisperse �-
SiC-Ausscheidungen erkl�art werden. Eine Modulation der Re
exform durch eine
Spannungsverbreiterung kann ausgeschlossen werden, da die Position des Maxi-
mums einem unverspannten �-SiC-Kristall mit einer Gitterkonstante von 4.36�A
entspricht [3]. F�ur die in Abb. 4.11 gezeigten Anpassungen der Daten wurde
daher eine Gr�o�enverteilung f�ur die �-SiC-Ausscheidungen angenommen.

In angularer Richtung (Abb. 4.12) sind die �-SiC-Re
exe gegen�uber der ra-
dialen Richtung verbreitert und zeigen ein Gau�-f�ormiges Pro�l. Dieses kann
durch eine leichte Mosaikverkippung der Kristallite erkl�art werden.

Um das gemessene radiale Re
expro�l zu erkl�aren, betrachten wir zun�achst
den Formfaktor f�ur die Streuung von N stochastisch verteilten Kugeln ohne Kor-
relationen untereinander. Die gestreute Intensit�at ist proportional zu ihrer An-
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Abb.4.12. Angulare Verteilung der gestreuten Intensit�at am (220) Re
ex der �-SiC-
Ausscheidungen f�ur a) 0.7% und f�ur b) 1.5% Kohlensto�. Das Maximum ist breiter als in
radialer Richtung und wird durch eine Gau�-Verteilung gut angepa�t (durchgezogene Linie).
Diese wird durch die Annahme einer Mosaikverkippung der Kristallite erkl�art.

zahl N und zum Quadrat ihres Volumens V [40]

I(q) � N V 2 S(q); S(q) =

�
3
sin qR� qR cos qR

(qR)3

�2
: (4.1)

Die Streufunktion S(q) folgt aus der Fouriertransformation der Kugel. Im Fall
von stochastisch verteilten Kugeln, deren Radius R einer Gr�o�enverteilung f(R)
gehorcht, ergibt sich die gestreute Intensit�at aus einer inkoh�arenten Summation

�uber alle Streuer, oder im Falle einer kontinuierlichen Verteilung aus [117]

I(q) �
Z

dR f(R)R6 S(q); (4.2)

wobei 4�=3
R
dR f(R)R3 das gesamte Volumen aller Streuer ist. Als Verteilungs-

funktion wurde eine Log-Normalverteilung

f(R) =
1p
2�

1

R�
expf�1

2
[ln(R=a)]2��2g (4.3)
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Abb.4.13. Simulation der Streuintensit�at f�ur verschiedene Parameters�atze a und � der Log-
Normalverteilung (vgl. Abb. 4.14) im Vergleich mit einem Lorentz-Pro�l und der Kugelstreu-
funktion f�ur monodisperse Ausscheidungen mit Radius R = 50�A. Die berechneten Intensit�aten
sind auf eins normiert.

angenommen, die durch den Mittelwert a und die Breite � charakterisiert ist.

Das Pro�l des Streuquerschnittes ist sehr emp�ndlich auf die Wahl der Pa-
rameter der Verteilungsfunktion. Eine scharfe Verteilungsfunktion ergibt erwar-
tungsgem�a� eine Streuverteilung, die der Kugelstreufunktion sehr �ahnlich ist.
Wegen der Gewichtung des Formfaktors S(q) mit R6 in Gleichung (4.2) dominie-
ren gro�e Kugeln in einer breiteren Gr�o�enverteilung das Streusignal. Am Maxi-
mum ist die Form des Streuquerschnittes haupts�achlich durch die Ausl�aufer der
Gr�o�enverteilung bestimmt. Die Auswertung der Halbwertsbreite allein kann da-
her zu extrem �ubersch�atzten Teilchengr�o�en f�uhren. Der Verlauf der Flanken ist
durch die Breite der Gr�o�enverteilung bestimmt: Eine scharfe Verteilung ergibt
ein eher Gau�-f�ormiges Pro�l, das eine gute Approximation der Kugelstreufunk-
tion bis zum ersten Nulldurchgang ist, w�ahrend eine breite Verteilung zu einem
Streuquerschnitt f�uhrt, der einem Lorentz-Pro�l sehr nahe kommt. Man beach-
te, da� die Log-Normalverteilung mit den Parametern a = 1:6�A und � = 0:73
(Abb. 4.14) nahezu dieselbe Halbwertsbreite aufweist, wie die Kugelstreufunktion
f�ur einen Radius R = 50�A (Abb. 4.13)!
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Abb.4.14. Verteilungsfunktion zu den berechneten Streuintensit�aten in Abb. 4.13. Die Ver-
teilung ist auf das integrale Volumen normiert.

F�ur die Anpassungen in Abb. 4.11 wurden die Gr�o�enverteilungen aus Abb.
4.15 verwendet. Zus�atzlich wurde ein linearer Untergrund angenommen, der sich
aus den Ausl�aufern der di�usen Streuung vom Silizium-Re
ex und einem kon-
stanten Beitrag zusammensetzt. Es ergibt sich folgendes Bild: Der Karbid-Re
ex
aller Proben bis einschlie�lich 800 ÆC kann durch die gleiche Verteilungsfunktion
beschrieben werden. Lediglich das Gesamtvolumen, also die Anzahl der Aus-
scheidungen, nimmt bei 800 ÆC zu. Die unbehandelten Proben und die Schicht
nach Tempern bei 600 ÆC zeigen das gleiche Gesamtvolumen, d.h. der Gehalt
von Kohlensto� im Pr�azipitat ist nicht abh�angig von der anf�anglichen substi-
tutionellen Kohlensto�konzentration. F�ur diese Proben ergibt sich eine breite
Gr�o�enverteilung, deren Volumenanteil 4�=3 f(R)R3 ein Maximum bei ca. 5�A
aufweist. Bei 0.7% 1000 ÆC schiebt die Verteilung ein wenig zu gr�o�eren Ra-
dien und wird breiter. Im Gegensatz dazu k�onnen die experimentellen Daten
der 1.5% C-Schicht nach Tempern bei 1000 ÆC nicht durch eine einfache Log-
Normalverteilung angepa�t werden. Eine 'naive' Analyse des Streupro�ls ergibt
eine Kombination aus einer Lorentz-Verteilung und einem Gau�-f�ormigen Anteil.
Letzterer verursacht die schwachen Schultern im Abfall des �-SiC-Re
exes (be-
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Abb.4.15. Volumenanteil von �-SiC-Ausscheidungen mit Radius R. Nach Tempern bis 800 ÆC
konnte die gleiche Gr�o�enverteilung angenommen werden, um die gemessenen Daten anzupassen
(durchgezogene Linie). Nach Tempern bei 1000 ÆC wird eine Modi�kation der Gr�o�enverteilung
beobachtet: F�ur 0.7% C schiebt die Verteilung zu gr�o�eren Radien, f�ur 1.5% C ist eine bimo-
dale Gr�o�enverteilung notwendig, um die gemessenen Daten anzupassen. Die Parameter der
Gr�o�enverteilungsfunktion sind in Tabelle 4.2 zusammengefa�t.

zeichnet durch Pfeile in Abb. 4.11 b)). Die Kombination aus Lorentz- und Gau�-
artigem Anteil hat eine Entsprechung in einer bimodalen Gr�o�enverteilungsfunk-
tion. Ein breiter Anteil mit einem Maximum des Volumenanteils bei etwa 5�A
verursacht die Lorentz-artige Komponente. Der Beitrag von gro�en Ausscheidun-
gen in dieser breiten Verteilung ist verantwortlich f�ur das relativ scharfe Maximum
des Streusignals, das monodispersen Kugeln von etwa 70�A entspr�ache. Die Schul-
tern im Streusignal werden durch einen sch�arferen Anteil an der Gr�o�enverteilung
mit einem Maximum bei 15�A verursacht. Der Volumenanteil ist in Abbildung
4.15 dargestellt.

Aus der Intensit�at am Maximum kann dann das gesamte Streuvolumen al-
ler Ausscheidungen berechnet werden, sofern es f�ur eine Probe bekannt ist. In
diesem Fall wurde das Streuvolumen auf die Probe mit 0.7% anf�anglichem Koh-
lensto�gehalt nach Tempern bei 1000 ÆC normiert. Es wurde angenommen, da� in
der unbehandelten Probe ausschlie�lich substitutioneller Kohlensto� vorhanden
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Tabelle 4.2. Ergebnisse aus den Anpassungen an die Streudaten in Abb. 4.11.
Die Fehler im Kohlensto�gehalt der Ausscheidungen wurden durch eine �2-
Analyse ermittelt und bezeichnen ein 68%-Kon�denzintervall. Systematische
Fehler bei der Bestimmung des Kohlensto�gehalts der Probe 0.7% 1000 ÆC sind
darin nicht ber�ucksichtigt.

Probe a [�A] � C-Gehalt [at.%]
0.7% as grown 1.6 0.73 (0.06 � 0.03)%
0.7% 600 ÆC 1.6 0.73 (0.04 � 0.02)%
0.7% 800 ÆC 1.6 0.73 (0.16 � 0.03)%
0.7% 1000 ÆC 2.15 0.72 (0.70 � 0.03)%
1.5% as grown 1.6 0.73 (0.05 � 0.04)%
1.5% 800 ÆC 1.6 0.73 (0.16 � 0.03)%
1.5% 1000 ÆC 1.82 / 14 0.745 / 0.2 (1.48 � 0.09)%

ist, der nach dem Tempern vollst�andig in die Ausscheidungen �ubergegangen ist.
Die Parameter der Log-Normalverteilung und die sich aus obiger Annahme erge-
benden Kohlensto�gehalte in den Ausscheidungen (in at.%) sind in Tabelle 4.2
zusammengefa�t.

4.5 Diskussion

Die Bestimmung der Kohlensto�konzentration in den Ausscheidungen beruht auf
einem Vergleich der relativen Streuvolumina. Sie steht und f�allt mit der Normie-
rung auf das integrale Streuvolumen in einer Referenzprobe, in diesem Fall der
Probe 0.7% C/1000 ÆC. Bisher wurde davon ausgegangen, da� nach 1 h Tem-
pern bei 1000 ÆC der gesamte urspr�ungliche Kohlensto� der Schicht in �-SiC-
Ausscheidungen gebunden ist. Die auf dieser Annahme beruhenden C-Gehalte
in den Pr�azipitaten bei tieferen Temperaturen ('as grown', 600 ÆC und 800 ÆC)
sind sehr hoch. Es stellt sich die Frage, ob die Ausscheidungsbildung nach 1 h
bei 1000 ÆC tats�achlich abgeschlossen ist und sich diese Proben im thermodyna-
mischen Gleichgewicht be�nden. Daher wurde die Probe 1.5% C/1000 ÆC in zwei
gleiche St�ucke geteilt und eines davon weitere 3 h bei 1000 ÆC ausgeheizt. Der
�-SiC-Re
ex beider Teilst�ucke wurde danach am Wiggler 7-2 am SSRL5 von H.
Metzger untersucht.

Hier ergab sich ein v�ollig �uberraschendes Bild: Die Proben sind nach 1 h bei
1000 ÆC nicht im Gleichgewicht, sowohl Re
exform als auch integrierte Intensit�at
sind nach weiteren 3 h Ausheizen ver�andert. Der �-SiC-Re
ex wird sch�arfer ent-
sprechend einer Tendenz zu gr�o�eren Ausscheidungen. Gleichzeitig nimmt die

5Stanford Synchrotron Radiation Laboratory, Stanford, Kalifornien
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integrierte Intensit�at ab, das bedeutet, da� auch der Kohlensto�gehalt in den
Ausscheidungen abnimmt. Die Statistik der Messungen erlaubt jedoch keine si-
gni�kante �2-Anpassung an die Daten, die Kohlensto�gehalte k�onnen daher nur
in ihrer Tendenz diskutiert werden.

Dieses �uberraschende Ergebnis er�o�net Spielraum f�ur Spekulationen, ob bei
0.7%/1000 ÆC der Kohlensto� schon oder noch vollst�andig in den Ausscheidun-
gen gebunden ist, bzw. ob signi�kante Anteile an interstitiellem Kohlensto� in
der Schicht gebunden sind [118]. Die absoluten Werte f�ur die Kohlensto�kon-
zentrationen in den anderen Proben sind daher mit einer gro�en systematischen
Unsicherheit behaftet.

4.6 Zusammenfassung und Ausblick

Die Untersuchung der di�usen Streuung von Si1�xCx-Epischichten ergibt folgen-
des Bild: Bei den 'as grown' Proben zeigt die di�use Streuung in der Umgebung
des Si(220)-Ober
�achenre
exes eine klare Signatur der Verzerrungsstreuung. Die
defektinduzierte Huang-Streuung zerf�allt wie q�2 mit dem Abstand vom Braggre-

ex. Ihre Richtungsverteilung zeigt eine deutliche Einschn�urung in der angularen
Richtung, die 'Doppeltropfen'-Form der Verzerrungsstreuung belegt eine Symme-
trie des substitutionellen Defektplatzes, die der kubischen sehr nahe kommt.

Nach Tempern bei Temperaturen T � 800 ÆC geht der substitutionelle Koh-
lensto� in relaxierte sph�arische �-SiC-Ausscheidungen �uber. An die Stelle der
Verzerrungsstreuung tritt die formfaktorinduzierte di�use Streuung der von den
Pr�azipitaten gebildeten 'L�ocher' in der Si-Matrix. Die di�use Streuung zeigt
im Porod-Bereich einen q�4-Zerfall. Die Analyse des gleichzeitig auftretenden
�-SiC-Braggre
exes erlaubt die Bestimmung der Gr�o�enverteilung und der rela-
tiven Kohlensto�gehalte in den Ausscheidungen. Diese werden bereits in den 'as
grown' Proben nachgewiesen. Die Bestimmung der absoluten Kohlensto�gehalte
in den Ausscheidungen beruht auf der Normierung auf die 0.7% C/1000 ÆC-Probe
und ist daher mit einer systematischen Unsicherheit verbunden.

Alle Schichten bleiben w�ahrend der Temperaturbehandlung pseudomorph,
d.h. der laterale Gitterparameter ist immer an das Substrat gebunden, w�ahrend
die tetragonale Verzerrung des Gitters mit dem Verlust an substitutionellem Koh-
lensto� verschwindet.

Weitere Untersuchungen an Si1�xCx-Epischichtsystemen k�onnen verbliebene
o�ene Fragen beantworten. Vor allem ist nicht gekl�art, ob es sich beim Nachweis
von �-SiC-Ausscheidungen in ungetemperten Proben um einen Einzelfall oder
ein allgemeing�ultiges Resultat handelt. Aufkl�arung hier�uber k�onnten Untersu-
chungen an weiteren Probenserien scha�en, u.U. auch an vorhandenen, bereits
mit anderen Methoden wie IR-Spektroskopie untersuchten Proben.

Von einiger Bedeutung f�ur die Genauigkeit der hier vorgestellten Methode
zur Bestimmung des Streuvolumens der Ausscheidungen ist auch eine bessere
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Kenntnis dar�uber, nach welchem Zeitraum das thermodynamische Gleichgewicht
der Ausscheidungsbildung erreicht wird. Eine Untersuchung der Ausscheidungs-
streuung an einer Probenserie mit systematisch variierter Temperzeit { even-
tuell in Kombination mit Transmissionselektronenmikroskopie (TEM) und Se-
kund�arionenmassenspektroskopie (SIMS) { kann dar�uber Aufschlu� geben.





Kapitel 5

Germanium-Inseln auf
Bor-terminiertem Si(111)

In der Si/Ge-Heteroepitaxie werden je nach gew�unschter Anwendung zwei grund-
s�atzlich verschiedene Zielsetzungen verfolgt. F�ur elektronische Bauelemente auf
der Basis von Heteroschichtsystemen strebt man nach planaren, m�oglichst defekt-
freien verspannten oder relaxierten Schichten auf einem Si-Substrat (vgl. auch
Kapitel 3). Hier ist ein lagenweises (2D) Wachstum erw�unscht, um die Anzahl
von Defekten wie Dom�anengrenzen oder Versetzungen innerhalb der Schicht ge-
ring zu halten. Umgekehrt verspricht die spontane Bildung von Inseln beim sog.
3D-Wachstum einen neuen Ansatz zur Herstellung selbstorganisierter 'quantum
dot arrays', die aufgrund von quantenmechanischen E�ekten f�ur die Herstellung
opto-elektronischer Bauelemente genutzt werden. Da die optischen Eigenschaften
solcher 'Quantendot'-Bauelemente sehr stark von der Gr�o�e der Inseln abh�angen,
ist die Kontrolle der Gr�o�enverteilung beim Wachstum Voraussetzung f�ur techno-
logische Anwendungen. Ein grundlegendes Verst�andnis des Wachstumsprozesses
ist daher notwendig.

Neben der Substrattemperatur und der Wachstumsgeschwindigkeit hat auch
die Anwesenheit von Fremdatomen einen gro�en Ein
u� auf die Wachstumskine-
tik und Gleichgewichtskon�guration d�unner Schichten. Fremdatome k�onnen eine
v�ollige Umstrukturierung der Substratober
�ache hervorrufen. So zeigen Gallium-
und Bor-terminierte Si(111)-Ober
�achen eine

p
3�p3R30Æ-Rekonstruktion an-

stelle der bekannten (7� 7)-Rekonstruktion. Verunreinigungen k�onnen 'dangling
bonds' abs�attigen und so die laterale Di�usion von Adatomen stark erh�ohen.
Sogenannte 'surfactants' schwimmen an der Ober
�ache der wachsenden Schicht
auf und ver�andern die Ober
�achenenergie der Wachstumsfront. Durch gezielte
Verunreinigungen kann daher die Struktur und Morphologie d�unner Filme im
Sinne des planaren 2D-Wachstums oder der Erzeugung von selbstorganisierten
Inselstrukturen beein
u�t werden.

Seit der Beobachtung der Germanium 'hut cluster' auf Si(001) durch Mo et
al. [119] haben zahlreiche Gruppen facettierte Inseln auf (001)-orientierten Sub-

87
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straten untersucht. Bei ihren STM-Studien von aufgedampften Ge-Schichten
fanden die Autoren bei einer Schichtdicke von 3ML einen �Ubergang von lagen-
weisem Wachstum zur Bildung von dreidimensionalen Ge-Inseln. Am �Ubergang
beobachteten sie eine intermedi�are Phase von pseudomorphen vierseitigen Pyra-
miden, die durch f105g-Facetten begrenzt sind. Diese 'hut cluster' haben ent-
sprechend zur Orientierung der Seiten
�achen eine rechteckige Basis von typischer-
weise 100 � 450�A2, deren Hauptachse entlang der h100i und h010i Richtungen
verl�auft. Da die 'hut cluster' bevorzugt bei niedrigeren Temperaturen unterhalb
800 ÆC entstehen, wird angenommen, da� sie eine metastabile Phase darstellen,
die einen e�ektiven Ausgleich der Gitterfehlanpassung erlaubt. Diese Vermutung
wird durch neuere theoretische [120] und experimentelle Arbeiten [121] best�atigt.
Durch CTR-Streuung konnten Steinfort et al. [122] zeigen, da� die Pyramiden zur
Spitze hin elastisch relaxieren und so einen gro�en Teil ihrer Verspannungsener-
gie abbauen. Problematisch f�ur optische Anwendungen ist jedoch die Neigung
der 'hut cluster', bevorzugt entlang einer der beiden Hauptachsen zu wachsen
und dadurch eine breite Gr�o�enverteilung anzunehmen. Durch das Wachstum
auf stark fehlorientierten Substraten [123] konnte diese Elongation unterdr�uckt
werden.

Inseln anderer Morphologie wurden ebenso beobachtet: Dabei spielt beson-
ders die Anwesenheit von 'surfactants' eine gro�e Rolle. Horn-von Hoegen et al.
konnten durch Anwesenheit von Sb beim Wachstum und anschlie�endem Tem-
pern die Morphologie der Inseln reversibel von f105g-facettierten Pyramiden �uber
Kegel mit einer Neigung von 12Æ zum Substrat zu f117g-facettierten Inseln ein-
stellen [124]. Eaglesham et al. betonen, da� 'surfactants' nicht nur die Kinetik
des Wachstums, sondern �uber die Ober
�achenenergie auch die Kon�guration im
thermodynamischen Gleichgewicht bestimmen: Beim Tempern unter einem Flu�
von In oder Sb nach dem Wachstum fanden sie eine Neigung zu (001)-Facetten im
System Ge:Sb, w�ahrend reines Ge und Ge unter In-Flu� f113g-Facetten bevor-
zugen. Daher f�ordert Antimon 
ache Inseln, die fr�uher zusammenwachsen und
so ein planares (001)-Schichtwachstum erm�oglichen [125]. CVD-Wachstum auf
Si(001) beg�unstigt o�enbar eine Kombination aus f111g und f113g-Facetten bei
der Inselbildung [126,127].

Einen v�ollig andersartigen Ansatz verfolgenDorsch et al. [128] mit demWachs-
tum pseudomorpher Si1�xGex-Inseln durch Fl�ussigphasenepitaxie (LPE1). Das
Wachstum erfolgt bei hohen Temperaturen nahe dem thermodynamischen Gleich-
gewicht. �Uber den Ge-Gehalt in den Inseln k�onnen die Autoren die Inselgr�o�e
von wenigen nm bis zu einigen �m einstellen. Da die Inselgr�o�e nur von der Zu-
sammensetzung abh�angt, ver�andert die insgesamt abgeschiedene Materialmenge
einzig die Belegungsdichte der Inseln auf dem Substrat, die bei geringen Dichten
stochastisch verteilt sind, bei h�oherer Dichte jedoch eine laterale Ordnung zeigen,
wie durch AFM-Messungen und GISAXS-Experimente gezeigt wurde [129].

1Liquid Phase Epitaxy



89

Die Si(111)-Ober
�ache ist f�ur das Wachstum planarer relaxierter Germanium-
schichten besonders interessant, da die (111)-Grenz
�ache zugleich auch eine Gleit-
ebene f�ur verspannungsabbauende Versetzungen ist. LeGoues et al. [130] konnten
unter Verwendung von Sb als 'surfactant' defektfreie Ge-Schichten herstellen, die
durch ein periodisches Versetzungsnetzwerk [131] an der Grenz
�ache vollst�andig
relaxiert sind. Entscheidend f�ur das planare 2D-Wachstum der relaxierten Schicht
ist jedoch die Bildung pseudomorpher Ge-Inseln auf einem etwa 3ML dicken
Ge-Benetzungs�lm im sog. Stranski-Krastanov-Wachstumsregime [132], die beim
Zusammenwachsen ab etwa 8ML Nukleationskeime f�ur das Versetzungsnetzwerk
zur Verf�ugung stellen. Die Inseln bestehen aus dreiseitigen Ge-Pyramiden, de-
ren Seiten durch f113g-Facetten gebildet werden, wie Horn-von Hoegen et al.
durch Beugung niedrigenergetischer Elektronen zeigen konnten [131]. Ihre Ba-
sisl�ange betr�agt etwa 50�A. Voigtl�ander und Zinner [133] fanden bei ihren STM-
Untersuchungen des Wachstums von Ge auf Sb-dotiertem Si(111) nach 6ML
einen abrupten �Ubergang von lagenweisemWachstum zur Bildung von relaxierten
f113g-facettierten Pyramiden mit einer Basisl�ange von 700�A. K�ohler et al. [134]
untersuchten das Wachstum sowohl auf reinen (7�7)-rekonstruierten Si(111)-
Substraten, als auch auf Bor-

p
3�p3R30Æ-rekonstruierten Si(111)-Ober
�achen.

Bis zu einer Ge-Schichtdicke von 4ML beobachteten die Autoren ein lagenwei-
ses Wachstum, ab 4ML Ge einen �Ubergang zu relaxierten 3D-Inseln auf einem
pseudomorphen Ge-Film. Bei 9ML (etwa 15�A) fanden sie f113g-facettierte Py-
ramiden mit einer Basisl�ange von 300 bis 1000�A, einer H�ohe von 50 bis 100�A und
einer (111)-Facette auf dem Dach der abgeschnittenen Inseln. Die rekonstruier-
te Ober
�ache wurde durch Tempern von B-dotierten Si(111)-Substraten erzeugt.
Die Autoren sind sich jedoch unklar �uber die exakte Position der Bor-Atome
auf dem Substrat. F�ur �ahnlich behandelte B-dotierte Substrate (Tempern bei
900 ÆC) fanden Headrick et al. [135], da� das Bor den substitutionellen S5-Platz
unterhalb des T4-Adatomplatzes besetzt.

In Zusammenarbeit mit der Universit�at der Bundeswehr, M�unchen, wurden
Germanium- und Bor-Æ-Schichten in der Si-Epitaxie [136{138] untersucht. Dabei
wurden nach dem Wachstum von Ge auf Bor-terminierten Si(111)-Substraten py-
ramidenf�ormige Ge-Inseln entdeckt, deren Morphologie den Inseln bei K�ohler et
al. [134] gleicht. Allerdings entstanden die Inseln bei einer viel h�oheren nominel-
len Schichtdicke von 15 nm. Sie weisen eine relativ scharfe Gr�o�enverteilung auf
und sind entlang kristallographischer [1�10] Richtungen orientiert. Dabei zeigen
sie eine starke Tendenz zu lateraler Ordnung entlang fehlorientierungsinduzierter
Stufenkanten (Abb. 5.2). Erste Arbeiten wurden von R. Paniago w�ahrend sei-
nes Aufenthaltes als 'post-doctoral fellow' in M�unchen an diesem System durch-
gef�uhrt. Dabei stand die Charakterisierung der Ober
�achenmorphologie durch
AFM und R�ontgenkleinwinkelstreuung unter streifenden Winkeln im Vorder-
grund. In Zusammenarbeit mit M. Rauscher am Lehrstuhl Prof. H. Wagner,
LMU M�unchen, wurde eine ad�aquate Streutheorie im Rahmen der 'Distorted-
Wave-Born-Approximation' entwickelt, die die Kleinwinkelstreuung von freiste-
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henden Inseln in der N�ahe der externen Totalre
exion beschreibt. Im Rahmen
der vorliegenden Arbeit wurden die ersten Voruntersuchungen fortgef�uhrt und
auf eine systematische Variation der Wachstumsparameter ausgedehnt.

5.1 Zielsetzung

Im Rahmen dieser Arbeit sollen folgende Fragestellungen beantwortet werden:

� Ein
u� von Bor auf das Inselwachstum: Die grunds�atzliche Frage war,
inwiefern Bor �uberhaupt f�ur die Bildung von dreiseitigen Ge-Pyramiden ver-
antwortlich ist. Daneben sollte gekl�art werden, welche Auswirkung die Men-
ge abgeschiedenen Bors, bzw. die Bildung einer

p
3�p3-Ober
�achenphase

auf die Morphologie und die kristalline Struktur der Inseln hat. Es wurden
daher 15 nm Ge-Schichten auf Substraten ohne Bor-Terminierung und mit
0.11 bis 0.66ML Bor hergestellt.

� Ein
u� des 'miscut' auf die laterale Ordnung: Bei der 'alten' Probe
wurde eine laterale Ordnung der Inseln senkrecht zu 'miscut'-induzierten
Stufenkanten gefunden. F�ur die neue Serie wurden daher Substrate mit
einem deutlich geringeren 'miscut' ausgew�ahlt.

� Ein
u� der Ge-Schichtdicke auf die Inselmorphologie: Zudem soll-
te gekl�art werden, ob es eine ausgezeichnete Schichtdicke gibt, bei der be-
sonders regelm�a�ige oder geordnete Inseln entstehen. Dazu wurden aufp
3�p3-Ober
�achenphasen Schichten von nominell 2 bis 80 nm Ge abge-

schieden.

� Verspannung und Relaxation: Die Inseln sind partiell in Richtung der
intrinsischen Gitterkonstante von Volumenmaterial relaxiert. Aufgrund der
Restverspannung wird eine komplexe Verteilung des Gitterparameters in-
nerhalb der Inseln erwartet. Die kristalline Struktur wird durch Beugungs-
methoden unter streifenden Winkeln untersucht.

5.2 Probenserie

F�ur die Untersuchungen wurde eine neue Probenserie von J. Schulze (Universit�at
der Bundeswehr M�unchen/Neubiberg) hergestellt. Als Substrat wurden kom-
merzielle n-Typ Si(111) Wafer der Firma Wacker verwendet. Die Proben wur-
den zun�achst einer Reinigungsprozedur unterzogen (RCA-Reinigung, H2-Plasma-
�Atzen und anschlie�ende thermische Desorption bei 700 ÆC). Danach wurde
eine 150 nm dicke Pu�erschicht (intrinsisches) i-Si bei einer Temperatur von
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Abb.5.1. Aufsicht auf die Bor-
p
3 � p

3 R30Æ-Ober
�achenrekonstruktion. Die Bor-Adatome
besetzen T4-Pl�atze auf der Si(111)-Ober
�ache. Die rekonstruierte Ober
�ache l�a�t sich durch
neue Einheitsvektoren aBSP und bBSP beschreiben, die gegen�uber den Basisvektoren der nicht
rekonstruierten Ober
�ache a und b um

p
3 gedehnt und um einen Winkel von 30Æ gedreht sind.

Nach J. Schulze.

700 ÆC und einer Wachstumsrate von 1.25�As�1 aufgebracht. Die anschlie�en-
de Bor-Schicht wurde bei einer Wafertemperatur von 650 ÆC mit einer Rate von
1/3ML/900 s hergestellt, die Ge-Schicht selbst bei 400 ÆC und 0.27�As�1.

Die unter diesen Wachstumsbedingungen entstehende Ober
�achenrekonstruk-
tion ist in Abb. 5.1 dargestellt. Die Bor-Adatome besetzen T4-Pl�atze auf der
Si(111)-Ober
�ache und saturieren dabei jeweils drei freie 'dangling bonds' der Si-
Atome an der Ober
�ache [139]. Die rekonstruierte Ober
�ache l�a�t sich durch neue
Einheitsvektoren aBSP und bBSP beschreiben, die gegen�uber den Basisvektoren
der nicht rekonstruierten Ober
�ache a und b um

p
3 gedehnt und um einen Win-

kel von 30Æ gedreht sind: daher die Bezeichnung
p
3�p3 R30Æ-Rekonstruktion.

Eine perfekte Rekonstruktion wird gerade durch eine drittel ML Bor erreicht.
Diese durch direkte MBE-Abscheidung hergestellte Bor-Ober
�achenphase unter-
scheidet sich von der Kon�guration, wie sie nach Tempern von dotierten [140,141]
oder implantierten [135] Substraten gefunden wurde, in denen Bor den substitu-
tionellen S5-Platz unter der Ober
�ache einnimmt. Aufheizen der Proben auf
Temperaturen deutlich oberhalb 800 ÆC f�uhrt zum irreversiblen Wechsel des Bors
auf S5-Pl�atze [142].

Alle Proben wurden auf Wafern aus derselben Charge hergestellt. Dabei wur-
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Tabelle 5.1. �Uberblick der vorhandenen Proben
Wafer St�uck Schicht Bor-Bedeckung Bemerkung

'wafer' - - - Si(111) auf 150nm i-Si

# 3/472 /1 15 nm Si - 15 nm Si auf Si

/2 15 nm Si 0.33 ML 15 nm Si auf B
p
3�

p
3

# 3/473 /1 15 nm Ge - 15 nm Ge auf Si

/2 15 nm Ge 0.33 ML 15 nm Ge auf B
p
3�

p
3

# 3/474 /1 20 nm Ge 0.33 ML 20 nm Ge auf B
p
3�

p
3

/2 40 nm Ge 0.33 ML 40 nm Ge auf B
p
3�

p
3

/3 60 nm Ge 0.33 ML 60 nm Ge auf B
p
3�

p
3

/4 80 nm Ge 0.33 ML 80 nm Ge auf B
p
3�

p
3

# 3/475 /1 15 nm Ge 0.11 ML 15 nm Ge auf 0.11 ML B/Si
/2 15 nm Ge 0.22 ML 15 nm Ge auf 0.22 ML B/Si

# 3/476 /1 15 nm Ge 0.33 ML 15 nm Ge auf 0.33 ML B/Si
/2 15 nm Ge 0.66 ML 15 nm Ge auf 0.66 ML B/Si

# 3/478 /1 2 nm Ge 0.33 ML 2 nm Ge auf B
p
3�

p
3

/2 4 nm Ge 0.33 ML 4 nm Ge auf B
p
3�

p
3

/3 6 nm Ge 0.33 ML 6 nm Ge auf B
p
3�

p
3

/4 8 nm Ge 0.33 ML 8 nm Ge auf B
p
3�

p
3

'alte' Probe 15 nm Ge 0.33 ML 'miscut' 0.5Æ

den bis zu vier verschiedene Schichten auf demselben Wafer gewachsen, indem
mittels einer Pro�lblende Teile des Substrats abgeschattet wurden. An einer
Stichprobe2 wurde die kristallographische Fehlorientierung der (111)-Netzebenen
zur Ober
�ache ('miscut') bestimmt (0.14Æ). Dieser Wert liegt deutlich unterhalb
des kritischen Winkels �c f�ur Si und Ge der bei den verschiedenen Streuexperi-
menten verwendeten R�ontgenstrahlung.

5.3 Morphologie der Inseln: Rasterkraftmikro-

skopie

Zur Charakterisierung der Ober
�achenmorphologie der Ge-Schichten wurden zu-
n�achst AFM-Aufnahmen erstellt. Dabei konnte auf die M�oglichkeiten innerhalb
der Kooperation des Center for NanoScience (CeNS) an der Sektion Physik
zur�uckgegri�en werden (Lehrstuhl Prof. J.P. Kotthaus und Lehrstuhl Prof. H.
Gaub).

Abbildung 5.2 zeigt die Ober
�ache der 'alten' Probe. Deutlich erkennbar
sind orientierte dreieckige Inseln. Die Seiten der Pyramiden sind durch f113g-

2Anhand einer systematischen Studie der Variation des 'miscut' an verschiedenen Wafern aus
einer Charge kann man davon ausgehen, da� die Streuung um diesen Wert bei etwa �0:02Æliegt
[137].
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Abb.5.2. 15 nm Ge / 0.33ML B / Si(111) ('alte' Probe). Auf der Ober
�ache be�nden sich
dreiseitige Pyramiden, deren Basisseiten entlang der drei h1�10i-Richtungen orientiert sind. Die
Inseln zeigen eine laterale Ordnung senkrecht zu fehlordnungsinduzierten Stufenkanten. Die
azimutale Richtung des Substrat-'miscut' ist durch � bezeichnet (Aufnahme: R. Paniago und
A. Kriele, di MultiModeTM).

Facetten begrenzt3, entsprechend sind die Seiten der Basis entlang der drei h1�10i-
Richtungen orientiert. Die L�ange L der Basisseite betr�agt etwa 250 bis 320 nm,
die H�oheH 35 bis 50 nm. Viele Inseln zeigen eine abgeschnittene Spitze und enden
mit einer (111)-Facette. Bei dieser Probe wird zudem eine laterale Ordnung der
Inseln beobachtet: Die Inseln reihen sich entlang einer Richtung, die senkrecht zur
azimutalen Orientierung des Substrat-'miscut' steht. Es wird daher angenommen,
da� fehlorientierungsinduzierte Stufenkanten eine Rolle bei der Nukleation der

3Die experimentelle Evidenz f�ur die Indizierung der Facette wird durch die genaue Bestim-
mung des Facettenwinkels durch GISAXS (Abschnitt 5.4) und CTR-Streuung (Abschnitt 5.6)
gegeben.
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Abb.5.3. 15 nm Ge / 0.33ML B / Si(111) (Probe #3/473/2). Die Ober
�ache zeigt ausgerich-
tete dreiseitige Pyramiden, die jedoch keine laterale Ordnung aufweisen. Die Substratfehlori-
entierung betr�agt 0.14Æ. (Aufnahme: J. Domke, di BioScopeTM)

Inseln spielen.

Bei der entsprechenden Probe mit kleinerer Substratfehlorientierung der neu-
en Serie (Probe #3/473/2) konnte das Wachstum der Pyramiden reproduziert
werden. Es werden freistehende dreiseitige Inseln beobachtet (L= 200 bis 400 nm,
H = 25 bis 45 nm), die orientiert sind, aber keine laterale Ordnung untereinander
aufweisen (Abb. 5.3 und B.6).

Die aus den H�ohendaten der AFM-Aufnahmen berechnete H�ohen-Differenz-
funktion g(X;Y ) zeigt die laterale Ordnung der beiden Proben (Abb. 5.4). Bei
der 'alten' Probe sind Korrelationen zwischen benachbarten Inselreihen zu erken-
nen, deren Reichweite etwa 1�m betr�agt. Die Probe der neuen Serie zeigt im
Gegensatz dazu eine isotrope H�ohen-Differenzfunktion.

Wird auf die Bor-Ober
�achenphase verzichtet, bildet sich anstelle der orien-
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Abb.5.4. Berechnete H�ohen-Differenzfunktion zu a) Abb.5.2 der 'alten' Probe (15 nm Ge /
0.33ML B / Si(111)), b) neue Serie (15 nm Ge / 0.33ML B / Si(111)), c) (4 nm Ge / 0.33ML
B / Si(111)) und d) (15 nm Ge / Si(111)).

tierten Pyramiden ein ungeordneter rauher Ge-Film (Abb. B.8 im Anhang). Die
RMS-Rauhigkeit dieses Films betr�agt mit 7 nm nur etwa die H�alfte der Rauhig-
keit der Probe mit Bor, da auf dieser Probe kaum freistehende Inseln gefunden
werden. Auf der AFM-Aufnahme k�onnen keine Facetten identi�ziert werden.
Beide Proben (15 nm Ge mit/ohne Bor) wurden auf demselben Substrat ge-
wachsen, daher kann die unterschiedliche Ober
�achenmorphologie eindeutig auf
die Bor-Ober
�achenphase zur�uckgef�uhrt werden. Ein �Uberangebot an Bor �uber
1/3ML hinaus bewirkt eine deutlich geringere Regelm�a�igkeit und verschlechtert
das Wachstum von Pyramiden (Abb. B.7).

Horizontale Schnitte durch die Datens�atze aus Abb. B.1, B.5, B.6, B.8 und
B.9 sind in Abbildung 5.5 gezeigt. In den Schnitten wie auch auf den Aufnahmen
selbst ist zu erkennen, da� die nominell aufgebrachte Ge-Menge das Substrat
zun�achst nicht als Film benetzt, sondern h�ohere Inseln bildet, die erst bei einer
Schichtdicke von nominell 60 nm zu einem homogenen Film zusammenwachsen.
Die Abbildung erlaubt auch eine Absch�atzung des Facettenwinkels der Seiten-
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Abb.5.5. Horizontale Schnitte durch verschiedene AFM-Aufnahmen (4 - 60 nm Ge mit Bor und
15 nm Ge ohne Bor). Es ist deutlich erkennbar, da� die nominell aufgebrachte Ge-Schichtdicke
das Substrat nicht benetzt, sondern Inseln bildet, deren H�ohe die nominelle Schichtdicke
�uberschreitet. Erst bei der 60 nm-Schicht wachsen die Inseln zu einem homogenen Film zu-
sammen. Der Winkel zwischen den Seitenfacetten und dem Substrat betr�agt etwa 30Æ.


�achen der Inseln, der etwa 30Æ betr�agt. Wie sp�ater bei der Auswertung der
R�ontgenkleinwinkelstreuung gezeigt wird, ergibt sich exakt 29.5Æ, womit die Sei-
ten
�achen eindeutig als f113g-Facetten identi�ziert werden k�onnen.

5.4 Morphologie der Inseln: R�ontgenkleinwinkel-

streuung unter streifendem Einfall

Die Messungen der R�ontgenkleinwinkelstreuung (GISAXS) wurden am vertikalen
6-Kreis-Di�raktometer am Instrument ID3 an der ESRF, Grenoble, durchgef�uhrt.
Die Streugeometrie ist in Abb. 5.6 dargestellt. Die mit �i streifend einfallenden
Photonen der Wellenl�ange � = 1:217�A werden an den Inseln gestreut und un-
ter dem Ausfallswinkel �f zur Ober
�ache und 2� zur Einfallsebene mit einem
ortsau
�osenden Detektor (PSD) registriert.

Der Eingangsstrahl wurde durch Blenden auf 0.2mm horizontal und 0.1 bis
0.4mm vertikal beschr�ankt. Die Divergenz des Prim�arstrahles ist vernachl�assigbar.
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Abb.5.6. Experimenteller Aufbau zur Messung der R�ontgenkleinwinkelstreuung unter strei-
fendem Einfall. Um mit der Konvention am Instrument ID3 konsistent zu sein, wird ein
linksh�andiges Koordinatensystem verwendet. Nach [28].

Die Au
�osung ��f = 0.08Æ entsprechend �qz = 0:007�A�1 wurde durch eine 1mm
Schlitzblende vor dem Detektor im Abstand von 725mm zur Probe de�niert. Die
Au
�osung in 2� ergibt sich aus der Strahlbreite und der linearen Au
�osung des
PSD von 0.1mm/Pixel zu �2� = 0.03Æ bzw. �qy = 0:003�A�1.

Durch Drehung der Probe um die Ober
�achennormale ! wird die Symmetrie
der Kleinwinkelstreuung untersucht. Der Nullpunkt ! = 0 wurde mittels Beu-
gung am (2�20)-Re
ex so festgelegt, da� eine der drei (1�10)-Ebenen parallel zur
Einfallsebene liegt. Die kristallographische Referenz erlaubt dann eine eindeutige
Identi�zierung der Seitenfacetten der Inseln.

Beitr�age zur Streuung in DWBA

Abbildung 5.7a) zeigt die Kleinwinkelstreuung von 15 nm Ge auf Bor (Probe
#3/473/2) in Abh�angigkeit vom Azimut !. Die Spektren wurden bei konstant
gehaltenen Ein- und Ausfallswinkeln (�i 6= �f ) aufgenommen und sind zur bes-
seren �Ubersicht skaliert. Die dreiz�ahlige Symmetrie des Formfaktors wird anhand
des starken Nebenmaximums bei ! = 30Æ und ! = 90Æ deutlich: Bei einer Dre-
hung um jeweils 120Æ wird das Streubild in sich selbst �ubergef�uhrt (hier nicht
gezeigt). Der Ursprung dieses Maximums liegt im 'Truncation-Rod' der Seiten-
facette der Pyramide, wie die qz-Abh�angigkeit der Position des Nebenmaximums
(Abb. 5.8) klar zeigt: Die Spektren wurden bei ! = 90Æ und �i von 0.10 bis 0.90Æ

und �f = �i + � mit konstantem O�set � = 0:32Æ aufgenommen. Sie zeigen
drei charakteristische Ph�anomene:

� Ein zentrales Maximum bei qy = 0 besteht aus dem Maximum des Form-
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Abb.5.7. R�ontgenkleinwinkelstreuung bei �i=0.44
Æ, �f=0.70

Æ bzw. qz=0.103�A
�1: a) Ge-

streute Intensit�at von 15 nm Ge/0.33ML B/Si(111) in Abh�angigkeit vom Azimut !. Die Drei-
ecke zeigen die Orientierung der Inseln zum Strahl. F�ur ! = 30Æ liegt die Seitenfacette Nr.1
rechts parallel zum einfallenden Strahl. Der Formfaktor zeigt neben dem zentralen Maximum
bei qy = 0 ein zweites Maximum rechts, das vom 'Truncation-Rod' dieser Facette stammt. In
der Position ! = 90Æwird der CTR der Facette Nr.2 auf der linken Seite sichtbar. b) GISAXS-
Spektren f�ur ! = 90Æ von verschiedenen Proben. 2 nm Ge auf Bor und 15 nm Ge ohne Bor
zeigen keinen CTR.

faktors in der N�ahe von q = 0 und den Ausl�aufern des 'Truncation-Rod'
der (111)-Dach- und Bodenfacette der Inseln. Es sei darauf hingewiesen,
da� dieses Maximum bei �i 6= �f beobachtet wird, und daher nichts mit
dem spekul�ar re
ektierten Anteil zu tun hat.

� Ein starkes Nebenmaximum, das mit ansteigendem qz linear zu gr�o�eren
jqyj schiebt. Dieses Maximum wird dem Formfaktor s�(qk; qz) zugeord-
net. Aus der linearen qy-qz-Beziehung kann der Winkel zwischen der (111)-
Ober
�ache und der Seitenfacette bestimmt werden. Die Simulationsrech-
nungen (durchgezogene Linien, s.u.) ergeben einen Winkel von 29.5Æ und
identi�zieren die Seiten
�achen mit f113g-Facetten.

� Eine Schulter bei qy = �0:016�A�1, deren Position nicht von qz abh�angt
(markiert durch den Pfeil). Diese Schulter ist bei kleinen �i besonders
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Abb.5.8. R�ontgenkleinwinkelstreuung von 15 nm Ge/0.33ML B/Si(111) f�ur ! = 90Æ und
ver�anderten vertikalen Impuls�ubertrag qz. Der Einfallswinkel �i variiert von 0.10Æ bis 0.90Æ,
der Ausfallswinkel �f von 0.42Æ bis 1.22Æ bei einem konstanten O�set von 0.32Æ, der Abstand
�qz zwischen den Spektren betr�agt 0.018�A�1. Zu den Simulationensrechnungen wurde jeweils
ein konstanter Untergrund addiert.

ausgepr�agt und verschwindet langsam mit ansteigendem qz. Sie wird dem
dritten Term in Gl.(2.35)zugeordnet. Da pz nur vom O�set �f -�i abh�angt,
wandert die Schulter nicht mit zunehmendem qz.
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Abb.5.9. Beitr�age vom ersten und dritten Term in Gl. (2.35) zur Streuung unter streifenden
Winkeln. Die Schulter C zwischen Hauptmaximum A und Nebenmaximum B erfordert die
Ber�ucksichtigung der Vielfachre
exionen in DWBA (3. Term).

Abbildung 5.9 zeigt exemplarisch das vierte GISAXS-Spektrum aus Abb. 5.8
bei �i=0.40

Æ, �f=0.72Æ im Vergleich mit einer Simulation des ersten und drit-
ten Terms js�(qk; qz)j2 und jRi s�(qk; pz)j2 aus Gl. (2.35) sowie dem Betrags-
quadrat ihrer Summe. Der zweite und vierte Term k�onnen wegen des sehr
viel kleineren Re
ektivit�atskoeÆzienten Rf vernachl�assigt werden. Die Schul-
ter zwischen Hauptmaximum und starkem Nebenmaximum kann durch die reine
Born-N�aherung (1. Term) nicht reproduziert werden. Sie erfordert vielmehr die
Ber�ucksichtigung der Vielfachre
exionen in DWBA (3. Term).

Wachstumsbedingungen und Inselmorphologie

Um den Ein
u� der Wachstumsbedingungen auf die Inselmorphologie zu unter-
suchen, wurde die Kleinwinkelstreuung von verschiedenen Proben aus der Serie
aufgenommen (Abb 5.8 und 5.10). Die 15 nm-Schicht ohne Borphase zeigt kei-
nerlei Facettierungs-CTR. Das Streubild ist nahezu isotrop in qk. Ebenso konnte
an 2 nm Ge auf der Borphase (Probe #3/478/1) kein CTR beobachtet werden.
Die Proben 4, 6, 15, 60 nm Ge auf 0.33ML Bor zeigen einen deutlichen CTR.
Dieser wurde bis zu vertikalen Impuls�ubertr�agen qz = 0:25�A�1 verfolgt. Hierbei
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Abb.5.10. R�ontgenkleinwinkelstreuung von 4 nm, 6 nm, 15 nm und 60 nm Ge-Schichten bei
! � 90Æ. Der !-Winkel wurde mit qz nachgefahren (siehe Text). Durchgezogene Linien zeigen
Simulationsrechnungen. Bei 60 nm Ge kann nicht mehr von freistehenden Inseln ausgegangen
werden (vgl. Abb. B.9), daher wurden f�ur diese Probe keine Simulationen durchgef�uhrt.
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Tabelle 5.2. Ergebnisse aus den Simulationsrechnungen zur R�ontgenklein-
winkelstreuung.
Probe Schicht- Basis- fehlende H�ohe Gr�o�en- Fehlorien- Facetten-

dicke d l�ange Spitze dispersion tierung rauhigkeit
Lbot � H �size �facet

478/2 4 nm 140 nm 0.50 11.2 nm 30% 2.0 % 1.0 nm

478/3 6 nm 150 nm 0.50 12.2 nm 30% 2.0 % 1.5 nm

473/3 15 nm 280 nm 0.40 27.4 nm 30% 0.25 % 1.0 nm

ist zu beachten, da� der PSD aufgrund der Beziehung qx = cos2� cos�i - cos�f
im reziproken Raum nicht v�ollig gerade ist, sondern eine leichte Kr�ummung auf-
weist, die bei den qy-Werten des CTR f�ur gro�e qz bemerkbar wird: W�ahrend
der CTR bei ! = 90Æ sich vollst�andig in der qy-qz-Ebene bei qx = 0 be�ndet,
verringert sich die qx-Projektion des PSD mit 2�. Bei konstant gehaltenem !
schneidet der PSD nur noch die Flanke des CTR und verl�a�t ihn schlie�lich
ganz. Daher wurde in den folgenden Messungen die !-Position der Probe f�ur
jedes Paar �i/�f auf die maximale Intensit�at im CTR optimiert, d.h. der CTR
in den Detektor gedreht. Abbildung 5.10 zeigt die GISAXS-Spektren f�ur ! � 90Æ

zusammen mit Simulationsrechnungen. Bereits bei 4 nm Ge ist ein ausgepr�agter
CTR vorhanden. W�ahrend die Gr�o�e der Inseln mit zunehmender Ge-Dicke zu-
nimmt, verringert sich die Breite des CTR-Maximums umgekehrt proportional
zur Fl�ache der Seitenfacetten. Bei 60 nm Ge kann nicht mehr von freistehen-
den Inseln ausgegangen werden, vielmehr werden hier die facettierten Gr�aben
zwischen den fast vollst�andig zusammengewachsenen Inseln beobachtet (vgl. Ab-
schnitt 5.3 und Abb. B.9). Daher wurden f�ur diese Probe keine Simulationen im
Pyramidenmodell durchgef�uhrt. Die qy(qz)-Position des CTR entspricht jedoch
auch bei dieser Probe einem Facettenwinkel von 29.5Æ.

Zur Berechnung der GISAXS-Spektren in DWBA wurde ein von M. Rauscher
in der Sprache C implementiertes Programm verwendet. Die durchgezogenen
Linien in den Abbildungen 5.7b) und 5.10 zeigen Simulationsrechnungen nach
Gl. (2.35). Dabei wurde eine Gr�o�enverteilung und ein endlicher konstanter Un-
tergrund eingef�uhrt. Zudem wurde ein kleiner Anteil von entgegengesetzt fehl-
orientierten Pyramiden angenommen, um die schwache Schulter auf der rechten
Seite des Zentrums wiederzugeben. Die Ergebnisse der Simulationsrechnungen
sind in Tab. 5.2 zusammengefa�t. Aus allen Rechnungen ergab sich ein Facet-
tenwinkel von 29.5Æ, der auf die Indizierung f113g f�uhrt. Die Seitenl�ange der
Dach
�ache Ltop errechnet sich aus der Basisl�ange Lbot und dem Parameter � der
abgeschnittenen Spitze (vgl. Abb. 2.9) nach Ltop = � Lbot. Die H�ohe H von ab-
geschnittenen Pyramiden mit gleichseitiger Basis und Facettenwinkel � ist durch
H = (1� �)L tan� =(2

p
3) gegeben.
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Abb.5.11. Laterale Ordnung der Inseln auf 15 nm Ge ('alte' Probe). Die di�use Streuung
in der Einfallsebene ('rocking-scans' bei �i + �f = 2Æ) zeigt f�ur ! = 144Æ und ! = �37Æ
(Terrassen ? Einfallsebene EE) ein Korrelationsmaximum bei qx = �1:6 � 10�3�A�1, das f�ur
! = 54Æ nicht auftritt (Terrassen k Einfallsebene EE). Im Einsatz ist die Position des Maximums
f�ur ver�anderten Azimut gezeigt.

Laterale Ordnung der Inseln

Wie auf Abb. 5.2 und 5.4a) zu erkennen ist, zeigt die 'alte' Probe 15 nm Ge
auf Bor zus�atzlich zur unidirektionalen Orientierung eine laterale Ordnung der
Inseln untereinander: Die Bestimmung der Substratfehlorientierung von 0.5Æ mit
einem Azimut von 54Æ zur h1�10i-Richtung ergibt, da� sich die Inseln entlang einer
Richtung parallel zu den vizinalen Stufenkanten aufreihen. Der mittlere Abstand
dieser Reihen betr�agt etwa 4000�A.

Der Nachweis der lateralen Ordnung durch R�ontgenstreuung ist methodisch
besonders f�ur die sp�atere Untersuchung vergrabener Strukturen bedeutsam: Bei
vergrabenen Inseln ist bestenfalls die Form der Inseln durch direkte Methoden
wie Transmissionselektronenmikroskopie zug�anglich, die laterale Ordnung meist
nicht mehr. Daher sollte an der 'alten' Probe der Nachweis der Ordnung durch
Streumethoden demonstriert werden.

Der Abstand der Inselreihen von 4000�A entspricht einem Korrelationsmaxi-
mum bei qk = 1:6 � 10�3�A�1. In der oben geschilderten Anordnung f�ur GISA-
XS au�erhalb der Einfallsebene mit einer Au
�osung von �qy = 3:0 � 10�3�A�1
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Abb.5.12. �f -integrierte Intensit�at am Si- und Ge-(2�20)-Ober
�achenre
ex in radialer Rich-
tung. Der Ge-Re
ex der Inseln be�ndet sich nicht exakt an der Position f�ur vollst�andig re-
laxiertes Ge, sondern ist abh�angig von der nominellen Ge-Schichtdicke in Richtung Silizium
verschoben.

ist daher die Korrelation nicht au
�osbar. Mit der gleichen Anordnung l�a�t
sich jedoch in der Einfallsebene eine bedeutend h�ohere Au
�osung von �qx �
2�=� sin�f ��f = 0:13� 10�3�A�1 erzielen.

Abbildung 5.11 zeigt die di�use Streuung der 'alten' Probe in einem 'rocking-
scan' bei �i + �f = 2Æ. In der Stellung ! = 54Æ stehen die Reihen parallel
zum einfallenden Strahl. Bei ! = 144Æ und ! = �37Æ sind die Reihen senkrecht
zur Einfallsebene, f�ur ! = 144Æ tri�t der einfallende Strahl auf die Facette, f�ur
! = �37Æ auf die spitze Seite der Inseln. Die di�use Streuung zeigt hier jeweils
ein Korrelationsmaximum bei qx = �1:6� 10�3�A�1 bzw. qx = +1:6 � 10�3�A�1.
Das Auftreten der Maxima jeweils nur auf einer Seite re
ektiert die Asymmetrie
der Einfallsbedingung und zeigt, da� in erster Linie die Korrelation der Facetten
zwischen den Reihen f�ur das Ordnungsmaximum verantwortlich sind. Die Po-
sition des Ordnungsmaximums wurde f�ur verschiedene ! bestimmt (Einsatz in
Abb. 5.11). Eine Anpassung mit der Funktion qx = 2�=D cos(! � !max) ergibt
einen Azimut !max = 139:5Æ und einen Reihenabstand D = 3800�A.



5.5. R �ONTGENBEUGUNG UNTER STREIFENDEM EINFALL 105

-0.03 -0.02 -0.01 0.00 0.01 0.02 0.03
10

-5

10
-4

10
-3

10
-2

10
-1

10
0

10
1

Si (2-20)-Reflex:
 15nm Ge/Si
 15nm Ge/B/Si
 reines Si

Q=G220+ qa

Ge (2-20)-Reflex:
 15nm Ge/Si  
 15nm Ge/B/Si

co
un

ts
 / 

m
on

ito
r 

q
a
 [Å

-1
]

Abb.5.13. Angulare Breite des Si- und Ge-(2�20)-Ober
�achenre
exes (�f -integrierte Intensit�at,
TCGID). Der Ge-Re
ex ist etwa 0.015�A�1 breit (FWHM). Der Si-Re
ex bei den Ge-Schichten
zeigt unter dem scharfen Braggmaximum eine Verteilung di�user Streuung mit Breite von
0.004�A�1 (FWHM).

5.5 Relaxation der Inseln: R�ontgenbeugung un-

ter streifendem Einfall

Um die Verspannung und Relaxation der Germaniuminseln zu untersuchen, wur-
den Beugungsmessungen unter streifenden Winkeln (GID) durchgef�uhrt (Instru-
ment D4, HASYLAB, � = 1:603�A). Abb. 5.12 zeigt die Intensit�at am (2�20)-
Ober
�achenre
ex von Si und Ge, integriert �uber den Ausfallswinkel aufgenom-
men bei �i = 0.35Æ. Wie man deutlich sieht, sind die Inseln nicht vollst�andig
relaxiert (Braggwinkel von Ge: � = 23:62Æ/ 2� = 47:24Æ), sondern zeigen nur
eine partielle Relaxation zum intrinsischen Gitterparameter von Ge, die mit der
nominellen Schichtdicke von 80% bei 2 nm Ge bis 90% bei 15 nm Ge zunimmt,
jeweils auf der Bor-Ober
�achenphase. Au�allend ist die deutlich schw�achere Re-
laxation der 15 nm Germaniumschicht auf reinem Si (86%). O�enbar erleichtert
die Bor-Ober
�achenphase den Abbau von Verspannungen an der Grenz
�ache.

Die Breite der Re
exe wurde mit hoher Au
�osung (TCGID, vgl. Abschnitt
4.4.1) vermessen (Abb. 5.13). Die angulare Halbwertsbreite des Ge-(2�20)-Re
exes
betr�agt etwa 0.015�A�1 und liegt in der gleichen Gr�o�enordnung wie die radiale
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Abb.5.14. �f -Spektren am Ge-(2�20)-Ober
�achenre
ex f�ur �i = 0.10Æ. Am Ge-Re
ex zeigen
alle Proben mit Bor-Zwischenschicht einen verminderten kritischen Winkel.

Breite aus Abb.5.12 (0.014�A�1). Die Halbwertsbreite des Ge-Re
exes entspricht
einer L�ange von 2�=FWHM = 420�A und kann nicht durch den sch�arferen Form-
faktor der viel gr�o�eren Inseln erkl�art werden. Als Ursache f�ur die Verbreiterung
des Re
exes kommt die interne Versetzungsstruktur der Inseln oder ein kleinerer
kristalliner Inselkern durch eine m�ogliche Oxidation an der Ober
�ache in Fra-
ge. Unter dem Si-Re
ex liegt eine Verteilung di�user Streuung, deren Breite
(FWHM=0.004�A�1 bzw. 2�=FWHM �1600�A) eher der lateralen Ausdehnung
am Fu�e der Inseln entspricht. F�ur die di�use Streuung am Si-Re
ex k�onnen die
lokalen Verzerrungen des Si-Gitters unmittelbar unterhalb der Inseln verantwort-
lich gemacht werden.

Die �f -Pro�le am Ge(2�20)-Re
ex sind in Abb. 5.14 gezeigt. Nur die Schicht
ohne Bor zeigt ein Maximum am kritischen Winkel von Ge-Volumenmaterial. Bei
allen Ge-Schichten auf der Bor-Ober
�achenphase wird ein Maximum beim kriti-
schen Winkel des Siliziumsubstrates �c = 0.23Æ beobachtet, wie es f�ur freistehende
Inseln erwartet wird [28].
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Abb.5.15. Schema zur CTR-Streuung im hexagonalen Koordinatensystem (HKL) der
Si(111)-Ober
�achenbasis, bzw. im rechtwinkligen System (Qx; Qy; Qz).

5.6 Restverspannung und kristalliner Formfak-

tor: 'CTR'-Streuung

Wie die GID-Untersuchungen zeigten, sind die Inseln nur partiell relaxiert. Um
den Ein
u� der Restverspannung auf die innere kristalline Struktur zu untersu-
chen, wurde die 'Crystal-Truncation-Rod'-Streuung an der 'alten' Probe mit einer
Substratfehlorientierung von 0.5Æ in der Umgebung asymmetrischer Braggre
exe
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gemessen.
Die Untersuchung der strukturellen Eigenschaften facettierter Ober
�achen

durch CTR-Streuung ist mittlerweile eine etablierte Methode der ober
�achen-
sensitiven R�ontgenstreuung. Gr�ab�k et al. [143] studierten den Rauhigkeits-

�ubergang an f111g- und f100g-Facetten von Bleiausscheidungen in implantier-
ten Al-Kristallen. Die Temperaturabh�angigkeit der Facettierung von vizinalen
Si(113)-Ober
�achen wurde von Song und Mochrie [144] untersucht. Besonders
sensitiv ist die CTR-Streuung auf die internen Verzerrungen in 'hut clustern' auf
Ge und Si [122, 145]. Die Verspannung und Relaxation an der Grenz
�ache von
Cu-Keilen in Cu-Filmen auf Nickel(001) konnte von Rasmussen et al. [146] ge-
kl�art werden. Facettierte Co-Inseln auf Pt(110) wurden k�urzlich von Lundgreen
et al. mit CTR-Streuung beobachtet [147].

Hexagonale Ober
�achenbasis

F�ur die Messungen wurde die Umgebung der asymmetrischen Re
exe (�113)cub =
(113)hex und (13�1)cub = (1�23)hex gew�ahlt. Aufgrund der Orientierung des Sub-
strates wird im folgenden die hexagonale Ober
�achenbasis (HKL)hex der (111)-
Ober
�ache anstelle der kubischen Koordinaten (hkl)cub verwendet (Abb. 5.15).
Die Basisvektoren A = (100)hex =

1
3
(�422)cub, B = (010)hex =

1
3
(�2�24)cub und C

= (001)hex =
1
3
(111)cub der hexagonalen Basis werden in einfacher Weise aus den

kubischen Koordinaten (hkl) durch die Transformationen0
@ H

K
L

1
A =

0
@ �1=2 �1=2 0

0 �1=2 1=2
1 1 1

1
A
0
@ h

k
l

1
A (5.1)

bzw. in umgekehrter Richtung0
@ h

k
l

1
A =

1

3

0
@ �4 �2 1

2 �2 1
2 4 1

1
A
0
@ H

K
L

1
A (5.2)

erhalten. Die hexagonalen BasisvektorenA undB liegen vollst�andig in der Ober-

�ache, C steht senkrecht auf der (111)-Ober
�ache. Wenn nicht ausdr�ucklich
anders bezeichnet, bezieht sich im folgenden die Indizierung auf hexagonale Ko-
ordinaten.

Den drei Facetten (113)cub, (131)cub und (311)cub entsprechen in der hexa-
gonalen Basis die 'Truncation-Rods' entlang (015), (1�15) und (�105). Die late-
rale Komponente (110) des (113)-Re
exes entspricht einem kubischen (�202)cub-
Ober
�achenre
ex, der vertikale Impuls�ubertrag (001) lautet in kubischen Ko-
ordinaten (111)cub. Wie man in Abb. 5.15 sofort erkennt, k�onnen die CTRs
der Seitenfacetten durch Linien-Scans bei festgehaltenem L durch den Ge(113)-
Re
ex entlang der Richtungen (H00) und (0K0) sowie in der transversalen Rich-
tung (H �K0) beobachtet werden. Die (111)cub-Dach- und Bodenfacette erzeugen
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einen CTR entlang (00L) ausgehend vom Ge-Re
ex, die Substratober
�ache einen
(00L)-Rod ausgehend vom Substratre
ex.

Da die Ge-Inseln partiell relaxiert sind, ist der Ge-Re
ex vom Substratre-

ex getrennt. Daher kann der kristalline Formfaktor der Inseln unabh�angig vom
Substrat beobachtet werden. Bei einer vollst�andig relaxierten Insel ist die In-
tensit�at entlang der CTRs nur durch den Formfaktor der Insel sowie durch die
Abh�angigkeit des Atomformfaktors und der Polarisation vom Streuwinkel be-
stimmt. Im Falle teilrelaxierter Inseln erwartet man eine zus�atzliche Asymmetrie
der Intensit�atsverteilung aufgrund der Restverspannung. Ein rein vertikaler Gra-
dient des lateralen Gitterparameters innerhalb der Inseln verursacht eine Asym-
metrie der gestreuten Intensit�at mit dem lateralen Impuls�ubertrag [122]. Eine
reine Relaxation senkrecht zur Facettenober
�ache bewirkt eine Asymmetrie par-
allel zur Facettennormale (vgl. Abschnitt 2.6 und Gl. (2.71)).

Rechtwinklige Ober
�achenbasis

Bei der Berechnung des Formfaktors ist die Umrechnung aus der hexagonalen
Basis in ein rechtwinkliges Koordinatensystem (Qx; Qy; Qz) mit Qz k L und Qx

und Qy in der Ober
�ache vorteilhaft. Um mit der Orientierung des Koordinaten-
systems in Gl. (2.42) konsistent zu bleiben, w�ahlen wir dazu Qy k H. Zwischen
dem rechtwinkligen Koordinatensystem und der hexagonalen Ober
�achenbasis
wird durch die folgenden Transformationen4 vermittelt:

0
@ Qx

Qy

Qz

1
A [�A�1] =

2�

a0

0
BBBBBB@
�2
p
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3

2
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1
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3
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0
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L

1
A [r.l.u.] (5.3)
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@ Qx
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Qz

1
A [�A�1]: (5.4)

Experimentelle Daten

F�ur die Messungen der CTR-Streuung wurde der gleiche Aufbau verwendet wie
in Abb. 5.6 dargestellt. Der PSD diente jedoch als Punktdetektor, indem par-
allel und senkrecht zum Z�ahldraht eine Blende angebracht und die Intensit�at

4Den Ursprung des Faktors 2
p
6=3 macht man sich leicht klar, indem man die L�ange des

hexagonalen Vektors (100) im kubischen reziproken Gitter berechnet.
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Abb.5.16. Streuwinkel und Komponenten des Impuls�ubertrags. Der Einfallswinkel �i = 0.2Æ

wurde konstant gehalten, Æ und 
 lagen bei etwa 40Æ bzw. 20Æ. Die einfallende Welle ist in der
Ringebene polarisiert, d.h. sie besitzt nur eine Komponente parallel zu e0k. � bezeichnet den
Winkel zwischen dem Impuls�ubertrag und der Probenober
�ache bzw. Ringebene.

�uber diesen Bereich integriert wurde. Das Sechs-Kreis-Di�raktometer erm�oglichte
Messungen entlang von HKL-Richtungen ('line-scans') bei festgehaltenem Ein-
fallswinkel �i = 0.2Æ. Der Braggre
ex wurde durch entsprechende Drehungen der
Probe um den Winkel ! und des Detektorarms um die Winkel Æ = 2� parallel
zur !-Achse und 
 = �f senkrecht dazu angefahren.

Die Au
�osung in der horizontalen Richtung (entlang Æ) wurde durch eine
3mm Detektorblende im Abstand von 810mm von der Probe und eine 3mm
Gesichtsfeldblende 85mm von der Probe entfernt de�niert. Vertikal (entlang 
)
wurde eine 2mm Detektorblende gesetzt. Das Au
�osungselement ist wegen der
vernachl�assigbaren Winkeldivergenz und der hohen Energiesch�arfe des einfallen-
den R�ontgenstrahls durch eine Fl�ache gegeben, die in sehr guter N�aherung durch
ein Rechteck im reziproken Raum mit Ober
�achennormale p̂ parallel zu kf be-
schrieben wird. Die laterale Ausdehnung des Au
�osungselements betr�agt �Qk =
0.023�A�1, die vertikale Au
�osung �Q? = 0.007�A�1.

Die experimentell ermittelte Position des Ge-Re
exes (HKL)Ge = (0.967,
0.962, 2.884) ist in Abb. 5.17 gezeigt. H und K-Wert sind leicht verschieden und
tendieren zu kleineren Gitterparametern (Fehlerbalken zeigen die volle Halbwerts-
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Abb.5.17. Position des Ge-Re
exes. Die Balken bezeichnen die gemessene Halbwertsbreite der
Maxima (FWHM). Die Breite des Si-Re
exes entspricht der experimentellen Au
�osung. Auf
der Relaxationslinie liegen Strukturen, deren lateraler und vertikaler Gitterparameter identisch
sind (d.h. ein unverzerrtes kubisches Gitter).

breite der Re
exe). Beide Richtungen schlie�en einen unterschiedlichen Winkel
zur Orientierung des Substrat-'miscut' ein, wobei die K-Richtung nahezu senk-
recht zur 'miscut'-Orientierung verl�auft. Der Ein
u� der Substratstufen k�onnte
die unterschiedliche Relaxation erkl�aren. Im Mittel liegt der Ge-Re
ex nicht auf
der Relaxationslinie, daher ist eine Restverspannung innerhalb der Insel vorhan-
den.

Um den Re
ex der teilrelaxierten Inseln wurde die Intensit�at durch 'line-scans'
bei konstantem L entlang (H00), (0K0), in der transversalen Richtung (H �K0)
und in der radialen Richtung (HK0) aufgenommen. In der lateralen Richtung
wurde ein Bereich von H = HGe�0:3 bzw. K = KGe�0:3 abgedeckt, L wurde in
15 Schritten um LGe� 0:7 variiert. Abbildung 5.18 zeigt die gestreute Intensit�at
zusammengesetzt zu einem RSM f�ur jede Richtung. (Die einzelnen Messungen
zusammen mit Simulationsrechnungen sind im Anhang C gezeigt.) In der ra-
dialen Richtung werden Substrat- und Inselre
ex jeweils mit dem dazugeh�origen
(00L)-CTR beobachtet. In den anderen drei Richtungen erkennt man den Ge-
Re
ex mit dem (00L)-'Rod' und einem Facetten-'Rod'. Die angulare Richtung
ist unemp�ndlich f�ur eine Variation des lateralen Gitterparameters, hier w�urde
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nur eine Asymmetrie infolge einer Relaxation senkrecht zur Facette erwartet.
Die Intensit�at des (1�15)-CTR ist symmetrisch um den Ge-Re
ex verteilt, daher
kann eine solche vertikale Relaxation im Rahmen der experimentellen Genau-
igkeit ausgeschlossen werden. Die Messungen entlang (H00) und (0K0) zeigen
eine Asymmetrie des (�105)- bzw. (015)-CTR: Auf der Seite der gr�o�eren radialen
Impuls�ubertragskomponente (d.h. kleinerer lateraler Gitterparameter) ist die In-
tensit�at vermindert. Durch einen Vergleich der Daten mit Simulationsrechnungen
im n�achsten Abschnitt wird gekl�art, ob diese Asymmetrie allein durch experimen-
telle Faktoren wie Polarisation und Atomformfaktorabh�angigkeit hervorgerufen
wird.

Neben den CTRs der Facetten wird in den RSM entlang (H00) ein weiterer
geneigter CTR beobachtet. Die Neigung dieses CTR entspricht im Realraum
einem Facettenwinkel von 70Æ zur Substratober
�ache. Dieser CTR liegt auch
am (1�23)-Re
ex in der (H00)-Richtung. Diese Richtung f�allt mit dem Azimut
des 'miscut' zusammen. Daher wird dieser CTR den Seiten
�achen der 'miscut'-
induzierten Substratstufen zugeordnet [144].

Zus�atzlich wird in den RSM entlang (H00) und (0K0) ein senkrechter CTR
exakt an der Position H = 1 bzw. K = 1 beobachtet (vgl. auch Abb. C.1 und
C.2 im Anhang C). Die Herkunft dieses CTR ist ungekl�art. Da die beiden Rich-
tungen einen Winkel von 60Æ einschlie�en, kann dieser CTR nicht als Ausl�aufer
des Substratre
exes interpretiert werden. Ein solcher w�urde im hexagonalen Ko-
ordinatensystem jeweils bei H;K > 1 auftreten. M�ogliche Ursachen f�ur diesen
CTR werden am Ende dieses Kapitels diskutiert.

Simulation ohne Verspannung: Analytische Rechnung

Zun�achst wurde eine Simulation der gemessenen CTR-Streuung in einem ein-
fachen analytischen Modell durchgef�uhrt. Dazu wird die Streufunktion aus Gl.
(2.35) nach Gl. (2.61) mit dem reziproken Gitter der Inseln 'gefaltet'. Da der
Formfaktor rasch abf�allt, gen�ugt es in der Praxis, S(q) in Gl. (2.35) nur mit
dem (113)-Re
ex zu falten. Wegen �i � �c mu� hier wiederum die Streuung der
am Substrat spekul�ar re
ektierten Welle ber�ucksichtigt werden. Die simulierte
Intensit�atsverteilung wurde entsprechend der Polarisation5 und der Atomform-
faktorabh�angigkeit6 korrigiert und mit der experimentellen Au
�osung gefaltet.
Um den hohen Untergrund der Messung anzupassen, wurde ein Lorentz-verteilter
Untergrund addiert.

5Die experimentelle Intensit�at ist aufgrund der linearen Polarisation der einfallenden Wel-
le proportional zu (sin2 � + cos2 � cos2 2�). � bezeichnet darin den Winkel zwischen Im-
puls�ubertragsvektor und der Probenober
�ache bzw. der Ringebene, 2� ist der Streuwinkel.
Zur De�nition der Winkel vgl. Abb. 5.16.

6Zur Korrektur des Atomformfaktors wurden die tabellierten Werte aus [38] durch die Funk-
tion f2

Ge
= a + b exp(�c sin �=�) mit den Parametern a = �150, b = 1188 und c = 2:3555

interpoliert.
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Wie sich zeigte, konnte die Asymmetrie der Streuverteilung der CTRs durch
das Modell einer Insel mit homogenem Gitterparameter nicht nachvollzogen wer-
den, w�ahrend jedoch die Asymmetrie des Untergrundes gut durch die Korrekturen
reproduziert wurde.

Vertikaler Verspannungsgradient: 'brute force'-Rechnungen

Um den Ein
u� einer internen Restspannung der Inseln auf die CTR-Streuung
zu untersuchen, wurde die Streuung von verzerrten Ge-Inseln zun�achst mittels
'brute force'-Rechnungen simuliert. Das verwendete Programm DISCUS [148]
liest dazu die Koordinaten aller Atome einer virtuellen Ge-Insel ein und berech-
net durch phasenrichtige Summation aller Streuamplituden die (kinematische)
Streuung. Das Verfahren ist sehr einfach, erfordert aber viel Rechenzeit und
ausreichend Realspeicher im Rechner. Es kommt daher f�ur die Anpassung von
Simulationsparametern nicht in Frage. Der entscheidende Vorteil liegt darin, da�
die Streuung von beliebigen Verzerrungskon�gurationen berechnet werden kann,
die nicht analytisch beschrieben werden k�onnen.

In einem ersten Schritt wurde eine facettierte Ge-Pyramide mit einem zu 90%
relaxierten Gitterparameter erzeugt und der laterale Gitterparameter aHK linear
mit der H�ohe z innerhalb der Pyramide variiert (vgl. Gl. (5.7)). Die relative
�Anderung �aHK=aHK wurde zwischen 0.3% und 0.5% gew�ahlt.

Anschlie�end wurde mit dem Programm DISCUS die gestreute Intensit�at be-
rechnet, wobei eine Asymmetrie der Intensit�atsverteilung in den CTRs gefunden
wurde. F�ur die Rechnungen wurde eine Insel der Basisl�ange L = 1912�A und H�ohe
H = 195�A (� = 0:38) mit ca. 7� 106 Atomen verwendet. Die Dimensionen der
Insel sind damit deutlich kleiner als die aus GISAXS und AFM-Daten erhalte-
nen Gr�o�en. Der erforderliche Realspeicherbedarf zur Berechnung der Streuung
liegt damit jedoch bereits an der Grenze der am Lehrstuhl vorhandenen Rech-
ner7. Gleichzeitig erlaubt die erforderliche hohe Rechenzeit von einigen Stunden
f�ur einen Parametersatz einschlie�lich der Generierung der Atompositionen keine
iterative Anpassung der Simulationsrechnungen an die Me�daten.

Vertikaler Verspannungsgradient: Semi-analytische Rechnung

Um den erfolgversprechenden Ansatz eines Gitterparametergradienten innerhalb
der Insel weiterzuverfolgen, wurde ein halb-analytischer Ausdruck zur Beschrei-
bung der CTR-Streuung entwickelt. Unter der Annahme, da� die einzelnen
(111)-Netzebenen innerhalb der Inseln vernachl�assigbar gekr�ummt sind, kann die
Streuung analog zu Abschnitt 2.4 durch eine phasenrichtige Summation �uber die

7F�ur eine Insel mit bis 1 � 107 Atomen belegt DISCUS 377MB Hauptspeicher. Eine reali-
stischere Insel mit Basisl�ange L = 2509�A und H�ohe H = 390�A (� = 0:05) enth�alt 16634726
Atome und ben�otigt 630MB Hauptspeicher.
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Formfaktoren einzelner Dreiecke berechnet werden8. Der Formfaktor ergibt sich
dann aus

s�(Q) =

NX
n=0

eiQz z(n) stri[Qk �Gk(n); L(n)] (5.5)

mit dem Formfaktor eines gleichseitigen Dreiecks stri aus Gl.(2.42). Die vertikale
Variation des lateralen Gitterparameters aHK(z) wird durch die entsprechende
Variation der lateralen Komponente des reziproken Gittervektors Gk(n) der n-
ten Netzebene in der H�ohe

z(n) =

nX
j=0

d?(j) (5.6)

beschrieben. Die tetragonale Verzerrung des Gitters wird in einfacher Weise
durch den jeweiligen vertikalen Abstand d?(j) der einzelnen Unternetzebenen
ber�ucksichtigt. Ein entsprechendes Programm wurde gemeinsam mit M. Rau-
scher implementiert.

Gegen�uber der 'brute force'-Rechnung bringt der halb-analytische Ansatz we-
gen der nurmehr einfachen Summation einen gro�en Gewinn an Rechenzeit, der
auch eine detaillierte Ber�ucksichtigung der experimentellen Au
�osung erm�oglicht,

�uber die bei der Berechnung der gestreuten Intensit�at integriert wurde.
F�ur die Simulationsrechnungen wurden verschiedene Modelle f�ur die Varia-

tion des lateralen Gitterparameters mit der H�ohe untersucht. Dabei wurde der
Gradient jeweils so gew�ahlt, da� der mittlere Gitterparameter gewichtet nach
dem Streuverm�ogen der jeweiligen Gitterebenen der experimentellen Position des
Ge-Re
exes entspricht.

� Linearer Gradient: In diesem Modell wurde der laterale Gitterparameter
aHK linear mit der H�ohe z innerhalb der Pyramide variiert:

aHK(z) = aHK

�
1 +

�aHK

aHK

�
z

zmax

��
: (5.7)

� Quadratischer Gradient: Der laterale Gitterparameter aHK variiert qua-
dratisch mit der H�ohe z ausgehend vom Boden der Pyramide:

aHK(z) = aHK

"
1 +

�aHK

aHK

�
z

zmax

�2
#
: (5.8)

8Atomistische Relaxationsrechnungen nach einem klassischen molekulardynamischen Ver-
fahren [149,150] in Zusammenarbeit mit K. Nordlund, University of Helsinki, Finnland, ergaben
f�ur die Netzebenen innerhalb der Pyramide eine vernachl�assigbare Kr�ummung. Zur Berechnung
der elastischen Relaxation der Restverspannung wurden die Atompositionen an der Grenz
�ache
zum Si-Substrat festgehalten und f�ur die restlichen Positionen molekulardynamisch die Gleich-
gewichtsposition in einem klassischen semi-empirischen Potential [151] ermittelt.
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Abb.5.19. Modelle zum vertikalen Gradienten des lateralen Gitterparameters.

� Invers-quadratischer Gradient: In diesem Modell wurde der laterale
Gitterparameter aHK quadratisch mit der H�ohe z ausgehend vom Dach der
Pyramide variiert:

aHK(z) = (aHK +�aHK)

"
1� �aHK

aHK +�aHK

�
zmax � z

zmax

�2
#

(5.9)

.

Der quadratische Gradient betont den Gitterparameter in der N�ahe der Grund-

�ache, w�ahrend das invers-quadratische Modell den Gitterparameter in der N�ahe
der Pyramidenspitze st�arker hervorhebt. Die verschiedenen Pro�le sind in Abb.
5.19 schematisch dargestellt.

Wegen der tetragonalen Verzerrung der Einheitszellen ist auch eine Variati-
on des vertikalen Gitterparameters zu erwarten. Bei den Simulationen konnte
im Rahmen der experimentellen Au
�osung jedoch kein signi�kanter Unterschied
zu einer Rechnung mit einem konstant gehaltenen mittleren Netzebenenabstand
d?(j) = 5.65�A gefunden werden.

Ergebnisse der semi-analytischen Simulationsrechnung

Abbildung 5.20 zeigt exemplarisch den E�ekt der verschiedenen Gitterparameter-
gradienten auf die CTR-Streuung im Vergleich zu einer Simulation mit konstant
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Abb.5.20. Simulation der CTR-Streuung nach Gl.(5.5) am (113)-Re
ex entlang der Rich-
tung (0K0) f�ur L = LGe � 0:3 und eine Insel mit Basisl�ange Lbot = 800�A. Gezeigt ist je-
weils eine Rechnung ohne Verspannung und mit den verschiedenen Gradientenmodellen. Auch
die Rechnung ohne Verspannung zeigt eine Asymmetrie der CTR-Intensit�at aufgrund der
Atomformfaktor- und Polarisationskorrektur. Die Asymmetrie wird durch die Verspannung
innerhalb der Inseln verst�arkt.

gehaltenem lateralen Gitterparameter f�ur eine Insel mit Basisl�ange Lbot = 800�A.
Die simulierten Intensit�aten wurden auf einen Lorentz-verteilten Untergrund ad-
diert und entsprechend der Polarisation und Atomformfaktorabh�angigkeit kor-
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Abb.5.21. Simulation der CTR-Streuung nach Gl.(5.5) am (113)-Re
ex entlang der Richtung
(0K0) f�ur L = LGe � 0:3 und eine Insel mit Basisl�ange Lbot = 2600�A. Gezeigt ist jeweils
eine Rechnung ohne Verspannung und mit den verschiedenen Gradientenmodellen. Bei dieser
Inselgr�o�e zeigen alle Gradientenmodelle bis auf das invers-quadratische aufgrund der Mehr-
fachstreuung in DWBA ein deutliches Doppelmaximum am Facetten-CTR.

rigiert. Diese Korrektur ruft bereits bei der Rechnung ohne Verspannung eine
unterschiedliche Intensit�at des (105)-CTR bei L = LGe � 0:3 hervor. Durch den
Gitterparametergradienten wird diese Asymmetrie verst�arkt.
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Abb.5.22. Gemessene Daten und Simulation der CTR-Streuung nach Gl.(5.5) am (113)-
Re
ex entlang der Richtung (H00) f�ur L = LGe + 0:3 (oben) und L = LGe � 0:3 (unten).
Gezeigt ist jeweils eine Rechnung mit und ohne Verspannung. Die Simulation mit einem linearen
Gradienten reproduziert die Asymmetrie des (�105)-CTR besser.

Da die gestreute Intensit�at zum Streuvolumen (und in diesem Fall der Fl�ache
einer Netzebene) zum Quadrat proportional ist, werden Gitterparameter nahe der
Grund
�ache der Inseln st�arker betont. Der quadratische Gradient nach Gl. (5.8)
hat daher den kleinsten E�ekt auf die CTR-Streuung, insbesondere kann die
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Abb.5.23. Gemessene Daten und Simulation der CTR-Streuung nach Gl.(5.5) am (113)-Re
ex
entlang der Richtung (0K0) f�ur L = LGe+0:3 (oben) und L = LGe�0:3 (unten). Gezeigt ist
jeweils eine Rechnung mit und ohne Verspannung. Die Me�daten werden durch eine Simulation
ohne Gradienten besser wiedergegeben.

Asymmetrie am wenigsten reproduziert werden. Der lineare Gradient betont
die Asymmetrie bereits st�arker, es kommt auf der Seite kleiner K-Werte bereits
zu einer leichten Verbreiterung des Facetten-CTR. Den st�arksten E�ekt auf die
Asymmetrie hat der invers-quadratische Gradient Gl. (5.9), jedoch bewirkt dieser
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auch ein Auseinanderlaufen und eine Verschiebung der CTRs, die im Experiment
nicht beobachtet wurden.

Abbildung 5.21 zeigt analoge Simulationsrechnungen f�ur Inseln mit einer Ba-
sisl�ange Lbot = 2600�A. F�ur diese Inselgr�o�e �ndet man am Facetten-CTR ein
deutliches Doppelmaximum, das durch die Interferenz von erstem und drittem
Term in Gl.(2.35) hervorgerufen wird. Die Simulationsrechnungen integrieren

�uber das experimentelle Au
�osungselement und sind daher direkt mit den Daten
vergleichbar. Wie die folgenden Abbildungen Abb. 5.22 und 5.23 belegen, zeigen
die experimentellen Daten jedoch kein Doppelmaximum am CTR der Seitenfa-
cetten.

Ein Vergleich der Me�daten f�ur L = LGe � 0:3 und jeweils einer Simulati-
on ohne und mit linearem Gradienten (Lbot = 800�A) ist in Abb. 5.22 und 5.23
gezeigt. In der H-Richtung ergibt die Annahme eines linearen Gradienten die
beste �Ubereinstimmung mit den Daten, die Asymmetrie im Experiment ist so-
gar noch st�arker, als durch die Simulation wiedergegeben wird (Simulationen mit
noch gr�o�eren Gitterparametergradienten f�uhrten zu einer deutlichen Verbreite-
rung des CTR und erforderten die Annahme unplausibler Werte f�ur den Gitter-
parameter). Im Gegensatz dazu wird die Messung in K-Richtung besser durch
ein Modell ohne Verspannung wiedergegeben, dies ist in guter �Ubereinstimmung
mit der Tatsache, da� die gemessene Position des Ge-Re
exes in dieser Rich-
tung ann�ahernd einem vollst�andig relaxierten und somit unverspannten Kristall
entspricht. Die Abbildungen C.1 bis C.3 im Anhang zeigen einen �Uberblick der
Me�daten und Simulationsrechnungen entlang der H-, K- und entlang der angu-
laren Richtung, die RSMs mit dem jeweiligen Konturplot der Simulation sind in
Abb. 5.26 gezeigt. Im einzelnen ergeben sich folgende Ergebnisse:

� Gitterparameter: Die beste �Ubereinstimmung mit den Me�daten erh�alt
man in der Richtung (H00) mit einem linearen Gradienten nach Gl. (5.7).
Der laterale Gitterparameter9 variiert dabei von 5.609�A am Boden bis zu
5.654�A an der Spitze der Inseln, der gewichtete Mittelwert von 5.616�A
entspricht dabei der experimentellen Position der Ge-Re
exe, die relative
�Anderung innerhalb der Insel betr�agt 0.8%. In der Richtung (0K0) wurde
eine vollst�andig relaxierte Insel angenommen.

� Inselgr�o�e: Aus den Simulationsrechnungen ergibt sich eine Basisl�ange
Lbot = 800�A. (Hier geht im wesentlichen die Breite der CTR-Streuung
ein.) Der Anteil der abgeschnittenen Spitze wurde auf � = 0 gesetzt.
Die Gr�o�e ist deutlich kleiner als aus den GISAXS-Messungen und AFM-
Untersuchungen erhalten. Die experimentelle Breite der CTRs sowie des
Ge-Re
exes selbst kann mit den Parametern aus GISAXS/AFM auch un-
ter Ber�ucksichtigung des experimentellen Au
�osungselements nicht repro-

9Hier wird der �aquivalente kubische Gitterparameter acub angegeben, den ein kubisches
Gitter mit gleichem lateralen Gitterabstand auf der (111)-Ober
�ache aufweisen w�urde.
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duziert werden. Die Gitterparametervariation tr�agt zwar zu einer teilweisen
Verbreiterung der CTR-Streupro�le bei, kann aber unter Annahme plausi-
bler Gradienten die Re
exbreite nicht vollst�andig erkl�aren.

Eine m�ogliche Erkl�arung f�ur die geringere Gr�o�e ist die Annahme einer
oxidierten Ober
�ache der Inseln. Der Verringerung von 2600�A auf 800�A
Basisl�ange des kristallinen Kerns entspr�ache bei einem Facettenwinkel von
29.5Æ eine Oxidschicht von 260�A Dicke! Tabet et al. berichten auf reinen
Ge(001)- und Ge(011)-Ober
�achen nach thermischer Oxidation von Oxid-
schichtdicken im Bereich einiger zehn Monolagen [152], in der Regel wird da-
von ausgegangen, da� Germanium weniger stark oxidiert als Silizium [153].
Archer fand f�ur die Oxidation von Germanium an Luft ein logarithmisches
Wachstumsgesetz, das nach einem Jahr eine Oxiddicke von etwa 50�A er-
warten l�a�t [154]. Obwohl nicht ausgeschlossen werden kann, da� die Expo-
sition als freistehende Insel, oder auch Verspannung und Defekte innerhalb
der Insel die Oxidation beg�unstigen, so erscheint eine Oxidschicht von mehr
als 200�A Dicke wenig plausibel.

Eine m�ogliche weitere Ursache f�ur eine Verbreiterung des Ge-Re
exes ist
die Defektstruktur innerhalb der Inseln. Da die Inseln nahezu vollst�andig
plastisch relaxiert sind, mu� von einem Versetzungsnetzwerk an der Ge-Si-
Grenz
�ache ausgegangen werden. Die stochastischen Verzerrungen infolge
der Versetzungen f�uhren zu einer zus�atzlichen Verbreiterung der Braggre-

exe [37,91,155].

� Gr�o�enverteilung: Wegen der vergleichsweise schlechteren Au
�osung und
der starken Verbreiterung der Re
exe ist das CTR-Experiment im Gegen-
satz zu den GISAXS-Messungen nicht auf die Gr�o�enverteilung der Inseln
emp�ndlich.

� Facettenrauhigkeit: Um den Abfall der CTR-Intensit�at mit dem Ab-
stand vom Re
ex wiederzugeben, wurde eine Facettenrauhigkeit von 6�A f�ur
die (111)-Facette und 4�A f�ur die f113g-Facetten, sowie eine DWF-artige
D�ampfung der gestreuten Intensit�at im CTR angenommen. Die Rauhig-
keit der kristallinen Facette ist somit deutlich h�oher als die morphologische
Rauhigkeit von etwa 1�A, auf die das GISAXS-Experiment emp�ndlich ist
(vgl. Tab. 5.2).

Durch die Simulationsrechnungen konnten folgende Merkmale der Me�daten nicht
wiedergegeben werden: Zum einen ist der Terrassen-CTR nicht in dem Modell
enthalten. Wie auf Abb. 5.22 zu erkennen ist, f�uhren die Terrassen auch zu einem
ver�anderten Verlauf des Untergrundes, der sonst gut durch die angenommene
Lorentz-Verteilung wiedergegeben wird.

Zum anderen ist auch das Maximum beiH bzw.K = 1 nicht in der Simulation
enthalten. Wie bereits auf Seite 113 diskutiert wurde, kann dieses Maximum nicht
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Abb.5.24. Position der Maxima bei H bzw. K = 1 sowie der vertikalen 'L-scans' im hexago-
nalen Koordinatensystem (HKL) der Si(111)-Ober
�achenbasis.
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Abb.5.25. L-scans an den Positionen (HK) = (1.00 0.97), (1.00 0.94) und (1.10 0.97).

dem Ausl�aufer des Si-Re
exes zugeordnet werden. Beide Maxima be�nden sich
vom Si-Re
ex aus gesehen in der Richtung (0 �K0) bzw. ( �H00) (vgl. Abb. 5.24),
dies entspricht im kubischen Koordinatensystem den Richtungen (hkl) = (11�2)
und (2�1�1). Diese sind parallel zu den Burgers-Vektoren der partiellen Shockley-
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vollst�andige Versetzung b = 1
2
(�101) dissoziiert [130, 156]. Es kann daher ein Zu-

sammenhang zur Versetzungsstruktur innerhalb der Inseln bestehen. Anderer-
seits gibt es auch Hinweise, da� die zus�atzlichen Maxima nicht von den Ge-Inseln
herr�uhren, sondern vom Si-Substrat selbst. Abbildung 5.25 zeigt 'L-scans' (senk-
recht zur Ober
�ache) an den in Abb. 5.24 mit �, �, M und N bezeichneten latera-
len Positionen. Diese zeigen an den lateralen Positionen (HK) = (1.00 0.97) und
(HK) = (1.00 0.94) neben einem Maximum bei LGe = 2:88, das den Ausl�aufern
des Ge-Re
exes zuzuordnen ist, ein weiteres bei LSi = 3:00. Bei (HK) = (1.10
0.97) ist nur ein breiter di�user Untergrund zu erkennen. Daher ist angeregt wor-
den [157], die zus�atzlichen Maxima auf sog. 'streaks' thermisch di�user Streuung
(TDS) zur�uckzuf�uhren, wie sie bei der Beugung von Elektronen an Si-Ober
�achen
beobachtet wurden [158]. Wu et al. fanden in einem R�ontgenstreuexperiment an
Si(111) ausgehend vom (11L)-Rod schwache TDS-'streaks' mit einer lateralen
Komponente in der h�10i- und h0�1i-Richtung [159].

Experimentelle Evidenz �uber den Ursprung der zus�atzlichen Maxima k�onnte
eine Messung der Streuung von einem reinem Si-Substrat scha�en. Im Falle
thermisch di�user Streuung sollten dieselben Maxima (temperaturabh�angig) zu
beobachten sein, best�unde ein Zusammenhang zur Relaxation, w�urden auf reinem
Silizium die Streumaxima nicht auftreten.

5.7 Zusammenfassung und Ausblick

Zusammenfassend kann festgestellt werden, da� das Wachstum von dreiseitigen
orientierten Ge-Pyramiden auf verschieden stark fehlorientierten Bor-terminierten
Si(111)-Substraten reproduziert werden konnte. Die Untersuchungen zeigen, da�
die Anwesenheit einer Bor-Ober
�achenphase notwendig f�ur die Entstehung drei-
seitiger Pyramiden ist. Ohne Bor bildet sich ein ungeordneter Film ohne ausge-
zeichnete Facettierung. Diese Beobachtung ist in guter �Ubereinstimmung mit der
Modellvorstellung, da� die Boratome auf den T4-Pl�atzen die freien Bindungen der
Siliziumatome abs�attigen und die Ober
�ache passivieren. Dadurch wird die Mo-
bilit�at von Germanium auf der rekonstruierten Ober
�ache stark erh�oht, wodurch
die Adatome auf der Ober
�ache wandern k�onnen, bis sie an Ober
�achendefekten
wie z.B. Stufenkannten zu Inseln nukleieren [139]. Ein �Uberangebot von Bor

�uber 1/3ML hinaus, wie es f�ur die Bor-
p
3�p3R30Æ-Ober
�achenphase erforder-

lich ist, f�uhrt zu Pyramiden, deren Morphologie weniger perfekt ist. Die laterale
Ordnung entlang von Substratstufenkanten zeigt eine starke Abh�angigkeit von
der Substratfehlorientierung, bei kleinem 'miscut' stellt sich keine Ordnung ein.

Die Untersuchung der R�ontgenkleinwinkelstreuung (GISAXS) ergibt eine gu-
te �Ubereinstimmung mit der Morphologie, die aus AFM-Messungen gewonnen
wurde. GISAXS erm�oglicht dar�uber hinaus eine sehr genaue Bestimmung des
Facettenwinkels und der Orientierung der Inseln mit Bezug auf das Substratgit-
ter. Die intrinsisch mittelnde Streumethode erlaubt zudem eine Quanti�zierung
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der Gr�o�endispersion und der Orientierungsunordnung. Wie sich zeigte, ist f�ur
die Beschreibung der Kleinwinkelstreuung von freistehenden Objekten auf einem
Substrat bei Winkeln nahe am kritischen Winkel �c f�ur externe Totalre
exion
eine Streutheorie im Rahmen der DWBA notwendig, die Mehrfachre
exionen an
der Substratober
�ache ber�ucksichtigt.

Die Auswertung der CTR-Streuung ergibt eine anisotrope partielle Relaxati-
on des Gitters der Inseln, wobei der Gitterparameter in einer Richtung senkrecht
zur Orientierung des Substrat-'miscut' nahezu vollst�andig zum Volumenwert von
Germanium relaxiert. Der kristalline Formfaktor wird durch die Defekt- und Ver-
setzungsstruktur innerhalb der Inseln stark verbreitert und erlaubt daher keinen
direkten Vergleich mit dem Formfaktor in der Kleinwinkelstreuung. Die Restver-
spannung innerhalb der Inseln zeigt sich in der Asymmetrie der CTR-Streuung
mit Bezug auf den lateralen Impuls�ubertrag. Diese wurde durch die Annahme
eines linearen Gradienten des lateralen Gitterparameters modelliert.

Um den nachgewiesenen Zusammmenhang zwischen Substratfehlorientierung
und der lateralen Ordnung der Inseln tiefer zu ergr�unden, sind Untersuchungen
an Proben mit systematisch variierter Gr�o�e und Richtung des 'miscut' notwen-
dig. Da in der industriellen Wafer-Fertigung in der Regel nicht auf den Azimut
der Substratfehlorientierung geachtet wird, sondern nur deren Gr�o�e innerhalb
garantierter Toleranzen angegeben wird, m�u�ten geeignete Substrate zun�achst
bescha�t werden.

Eine weitere Richtung f�ur zuk�unftige Studien an dem System Ge/Si(111)
ist das Wachstum von Si1�xGex-Inseln auf Bor-terminierten Si(111)-Substraten.
Dieses System ist bislang noch nicht untersucht worden. Interessante Frage-
stellungen sind dabei, ob dabei auch koh�arente Inseln entstehen, sowie ob mit
Si1�xGex die gleiche Morphologie f113g-facettierter Inseln vorhanden ist. Zudem
k�onnen verspannte koh�arente Si1�xGex-Inseln eine andere Gr�o�enverteilung und
laterale Ordnung zeigen.



Anhang A

R�ontgenoptische Daten f�ur Si
und Ge

Tabelle A.1. R�ontgenoptische Daten f�ur Si (2.33 g cm�3) nach [160].
Strahlung CuK�1 MoK�1 BW2 D4 ID3 ID10/B

� [�A] 1.54056 0.7093 1.331 1.603 1.218 1.560
E [eV] 8047.78 17479.3 9135 7735 10180 7948
f 0 0.253 0.081 0.210 0.265 0.185 0.257
f 00 0.325 0.071 0.245 0.351 0.208 0.333
Æ [�10�6] 7.58 1.59 5.64 8.21 4.71 7.77
� [�10�7] 1.73 0.0801 0.973 2.02 0.691 1.81
Æ=� 43.8 199 55.5 40.6 68.2 42.9
��1 [�m] 70.9 705 101 63.2 140 68.4
�c 0.223Æ 0.102Æ 0.193Æ 0.232Æ 0.176Æ 0.228Æ

Tabelle A.2. R�ontgenoptische Daten f�ur Ge (5.32 g cm�3) nach [160].
Strahlung CuK�1 MoK�1 BW2 D4 ID3 ID10/B

� [�A] 1.54056 0.7093 1.331 1.603 1.218 1.560
E [eV] 8047.78 17479.3 9135 7735 10180 7948
f 0 -1.017 0.176 -1.471 -0.924 -2.023 -0.985
f 00 0.919 1.819 0.707 0.987 0.591 0.940
Æ [�10�6] 14.6 3.20 10.7 15.8 8.80 14.9
� [�10�7] 4.32 1.81 2.48 5.02 1.74 4.53
Æ=� 33.8 17.7 43.1 31.5 50.6 32.9
��1 [�m] 28.4 31.2 42.7 25.4 55.8 27.4
�c 0.309Æ 0.145Æ 0.265Æ 0.322Æ 0.241Æ 0.313Æ
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Anhang B

AFM-Aufnahmen der
Ge/Si(111)-Schichten

Im folgenden ist eine Auswahl der AFM-Aufnahmen von Ge-Schichten auf Si(111)
gezeigt. Die Messungen wurden von J. Domke (Lehrstuhl Prof. H. Gaub, LMU
M�unchen) durchgef�uhrt. Es wurde ein kommerzielles BioScopeTM-AFM der Fir-
ma Digital Instruments im 'contact-mode' verwendet. Die Abbildungen zeigen
jeweils eine Graustufendarstellung der H�ohendaten des z-Piezo (links) und die
vertikale Ablenkung des 'Cantilevers' (rechts).

Abb.B.1. 15 nm Si / Si(111) (Probe #3/472/1). Die Ober
�ache ist relativ glatt und zeigt
eine schwache Welligkeit infolge von fehlorientierungsinduzierten Stufen. �=1.0 nm.
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Abb.B.2. 15 nm Si / 0.33ML B / Si(111) (Probe #3/472/2). �=1.1 nm.

Abb.B.3. 15 nm Si / 0.33ML B / Si(111) (Probe #3/472/2). Die Detailaufnahme zeigt auf
der Welligkeit kleine Inseln.
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Abb.B.4. 2 nm Ge / 0.33ML B / Si(111) (Probe #3/478/1). Auf der Ober
�ache �nden sich
Inseln auf drei Gr�o�enskalen. �=6.1 nm.

Abb.B.5. 4 nm Ge / 0.33ML B / Si(111) (Probe #3/478/2). Es bleiben nur noch Inseln einer
typischen Gr�o�enskala bestehen. �=6.5 nm.
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Abb.B.6. 15 nm Ge / 0.33ML B / Si(111) (Probe #3/473/2). Die Ober
�ache ist von dreisei-
tigen orientierten Pyramiden ohne laterale Ordnung bedeckt. �=15.0 nm.

Abb.B.7. 15 nm Ge / 0.66ML B / Si(111) (Probe #3/476/2). Die Orientierung und morpho-
logische Perfektion der Inseln ist schlechter als in Abb. B.6. �=10.7 nm.
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Abb.B.8. 15 nm Ge / Si(111) (Probe #3/473/1). Die Ober
�ache zeigt eine ungeordnete
Struktur. �=7.0 nm.

Abb.B.9. 60 nm Ge / 0.33ML B / Si(111) (Probe #3/474/3). Die Inseln sind zusammenge-
wachsen, die dreiz�ahlige Symmetrie ist jedoch noch erkennbar. �=18.4 nm.



Anhang C

Simulationen der CTR-Streuung

Die folgenden Abbildungen zeigen die Simulationen der CTR-Streuung nach dem
Modell in Gl. (5.5) auf S. 115. Die gezeigten Rechnungen wurden mit den unten
aufgef�uhrten Parametern durchgef�uhrt. F�ur die (H00)-Richtung wurde ein Git-
terparametergradient angenommen, in (0K0)- und transversaler Richtung wurde
mit einem konstante lateralen Gitterparameter gerechnet.

Tabelle C.1. Parameter der CTR-Simulation
Parameter Wert
Gr�o�e:
Basisl�ange Lbot 800�A
Spitze � 0.00
H�ohe H 131�A
Facette:
Winkel 29.5Æ

Rauhigkeit f113g 4�A
Rauhigkeit (111) 6�A
Gitter:
Modell linear
Mittelwert ak av 5.616�A
unten akbot 5.609�A
oben ak top 5.654�A
Gradient �ak=ak 0.008
vertikal a? av 5.650�A
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