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1 Zusammenfassung

Hochauflssendes SPA-LEED erlaubt in Zusammenhang mit Messungen wihrend
des Aufdampfens eine sehr genaue Bestimmung des Wachstumsprozesses der
Homoepitaxie von Silizium auf der Silizium (i11)-Fliche. Die hohe Auflésung
ist Voraussetzung filr diese Art von Untersuchungen, um quantitative Aussa-
gen zu machen.

Es wurden erstmals die Intensitit des Zentralpeaks wihrend des Aufdamp-
fens zur Bestimmung der Bedeckungen in den verschiedenen Schichten 8,(6)
als Funktion der Gesamtbedeckung 6 benutzt. Dies war nur méglich durch die
Messung der ganzen Profilform, sowie der Oszillationen bei verschiedenen
Energien wihrend des Aufdampfens.

Silizium wichst bei Zimmertemperatur auf der Si{1il)-Fliche weitgehend
amorph auf [9,10). Epitaktisches Wachstum findet schon bei 550K (277C)
statt, Die 7x7-Uberstruktur des Substrats wird hierbei von den aufgedampften
Schichten bedeckt, die keine regelmdBige Uberstruktur mehr zeigen. Dieses
Verhalten Ist filr 633 K sehr genau beschrieben. Ab 700K entsteht auf den
aufgedampften Inseln eine Mischung aus 5x5- und 7x7-Bereichen, die sich bis
900K zur reinen 7x7-Struktur ausbildet. Dieses Verhalten ist qualitativ mit
einem Ratengleichungssystem beschrieben. Oszillationen sind mit dem hier
verwendetem Instrument ab 800K trotz der hohen Auflésung nicht mehr zu
sehen. Danach sind die auftretenden Inseln groBer als die Kohidrenzlinge von
etwa 500 Atomen. Die Anderungen der Oberflichenstruktur lassen sich jedoch
durch die Intensitit der 5x5-Uberstrukturreflexe weiter verfolgen. Ab 900K
ist die aufgedampfte Schicht nicht mehr von der Startfliche (Si(iil)+ 7x7) zu
unterscheiden.

Die Startphase des Wachstums auf der Si(li1)-Fliche zeichnet sich dadurch
aus, daB sich zuerst doppeit- und sogar dreifach-hohe Inseln bilden, also eine
sehr rauhe Kelmbildungsphase vorhanden ist. Die periodischen LEED-Oszilla-
tionen, die das Monolagenwachstum anzeigen, setzen ein, sobald die Substrat-
fliche voll bedeckt ist. Dlese Startphase dauert mit steigender Temperatur
immer ldnger an.




2 Einleitung

Bei der Entwicklung schnellerer und hoher Integrierter Schaltungen fordert
dle moderne Halbleitertechnologie immer kleinere und dilnnere Strukturen.
Hlerbel wird in jiingster Vergangenheit auch Immer mehr die Molekular-
Strahl-Epitaxie (MBE) zum Aufbringen von dilnnsten Schichten, sogar Viel-
fachschichten (Quantumwells) eingesetzt [1). In den Quantumwells sind die
Schichten teilweise nur wenige Monolagen dick. Hlerbel spielen z.B. Rauigkel-
ten der Interfaces elne groBe Rolle fiir den entstehenden Bandabstand. So ist
ein tieferes Verstindnis der Wachstumsprozesse aus einer grundlagenorien-
tierten Sicht von groBem Interesse.

Das Wachstum dieser Schichten ist durch kinetische Prozesse bestimmt; so
ist das System wihrend des Aufdampfens in den meiBten Fillen vom thermo-
dynamischen Gleichgewicht weit entfernt, Dadurch zeigen die Schichten De-
fekte wie Raulgkeiten, Inselstrukturen, unterschiedliche tiberstrukturen und
Gitterfehlstellen, die die Elgenschaften der fertigen Schicht entscheldend be-
stimmen. Diese Phinomene werden schon durch die ersten Monolagen geprigt.
Die Keimbildung splelt also eine wichtige Rolle beim Wachstum.

In dieser Arbeit wird das Verhalten des Wachstums unter UHV-Bedingungen
moglichst detailllert beschrieben. Als System wurde Silizium auf Si(ill) ge-
wihlt, dessen Préparation sehr gut beherrscht wird. So mu dieses System
wihrend des Aufdampfens nicht gekiihit werden, da die Wachstumstemperatu-
ren im Bereich von 300 bis 600C liegen. Durch die spezielle Wahl der Unter-
suchungsmethode (LEED mit streifendem Einfall) kénnen im Gegensatz zu
RHEED nicht nur qualitative Aussagen, sondern quantitative Ergebnisse [2-8]
geliefert werden, So ist eine exakte Beschreibung der Schichtenverteilung in
den ersten Stadlen des Aufdampfens und dem spiteren Wachstum mdéglich.
Das Diffusionsverhalten der aufgebrachten Atome wurde in einem weiten
Temperaturbereich untersucht. Insbesondere splelt das Uberstrukturverhalten
mit der Bildung von 5x5- und 7x7-Strukturen eine wichtige Rolle. Die gezeig-
ten Phinomene werden durch Simulationen bzw. Ratengleichungen beschrieben.




3 Theorie
3.1 Kinematische Streutheorle

Da Ziel dieser Arbeit die Beschreibung von Wachstumsprozessen der Epitaxie
ist, d.h. Beschrelbung von nicht perfekten Oberflichen (Inseln, Anti-Phasen-
Dominen der Uberstruktur, verschiedene {berstrukturen) miissen relativ grofe
Bereiche (NxN Atome, N bis 500) betrachtet werden. Eine voll dynamische
Beschreibung der auftretenden LEED-Intensititen ist aber, gerade bel nicht
periodischen Strukturen, erst filr sehr kleine Zellen (ca. 50 Atome) méglich

[11). Aus diesem Grund erfolgt hier die Auswertung im Rahmen der kinemati-
schen Streutheorie.
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Abb. 3.1 Definition der Einheitszelle

Wie von Henzler [7] beschrieben, werden die Atome des Kristalls zu identi-
schen Kolumnen senkrecht zur Oberfliche zusammengefaBt, die als Einheits-
zellen der Streuung betrachtet werden, wle in Abb, 3.1 schematisch darge-
stellt. Vielfachstreueffekte werden durch periodische Randbedingungen eben-
falls beriicksichtigt. So ergibt sich fiir einen perfekten Kristall dieselbe Ener-
gieabhingigkeit der Intensitit (I{(E)}-Kurve) wie in der voil dynamischen
Streutheorie. Die Intensitdt ergibt sich aus der exakten Beschreibung:

k) = | [dr fr(kyke,E) etk |* (3.1

dann zu:

(k)= 1T () glr) elkr |? (3.2)




wobel der Formfaktor
fr(ki k¢, E) = f(E) (3.3)

gesetzt wurde und g(r) dle Position der Einheitszellen beschreibt. Flir die
perfekte Oberfliche ist diese Beschreibung identisch zu elner yoll dynami-
schen Rechnung. Dle Vereinfachung besteht darin, daB der Formfaktor unab-
hingig von seiner individuellen Nachbarschaft Hberall als identisch und nur
von der Energie abhingig angenommen wird. Damit ergibt sich der bekannte
Ausdruck:

(k) = F(E) G(k) (3.4)
mit dem Strukturfaktor:
Gk = | T e*r g(n) * (3.5)

der die Anordnung der identischen Sreueinheiten beschreibt. Die betrachtete
Beschreibung ist um so besser, je groBer die Inseln bzw. Dominen sind, da
Formfaktordnderungen lateral durch Vieifachstreueffekte auf ca. 10A Durch-
messer eingeschrinkt sind (121,




3.1.1 Kontinulerliche Verteilung

Die Oberfliche eines Kristalls wird durch die Gitterfunktion beschrieben, die
sich hier, punktférmige Streuer vorausgesetzt, aus einer Summation iiber die
Diracsche Deltafunktion ergibt:

gi=Y Y §{x-n) 8{y~-m) 8(z-h{n,m)) (3.6)
nm

wobel n,m iiber alle Einheitszellen lduft, deren Gesamtzahl N® betrigt. Dle
vertikale Position des Streuers an der Position n,m ist durch die Funktion
h(n,m) gegeben. Die Autokorrelation ist wie folgt definiert:

o0 = %o [ dr g(e) glr'+r) (3.7)

= Y2 LT 8(x-n)8(y-m) LX 8(z+hin,m) - hin+x,m+y))  (3.8)
nm nm

Die Autokorrelation gibt die Wahrscheiniichkeit an, zwei Streuer im Abstand r
zu finden und ist als Wahrscheinlichkeitsfunktion auf eins normiert:

[[[drew=1 (3.9)

-E - -€
Das ¢ dient als Integrationsgrenze nur der Selektion der Autokorreklation fiir
das Argument r=(0,0,0) und es gilt s«1. Die Autokorrelation 14Bt sich ein-
deutig aus der Gitterfunktion erhalten. Dieser Weg ist aber nur in dieser
Richtung moglich. Sie ldBt sich aus der Intensitit direkt bestimmen, und so-
mit stellt sie dle weitestgehende exakte Information dar, die aus einem Beu-
gungsexperiment erhalten werden kann. Die Intensitit G(k) steht iiber die
Fouriertransformation mit der Autokorrelation in Beziehung:

£

G(K) = [ dr ®(r) e'kr (3.10)

-m

= V,,zZZ eltk.n'+k,m') Y el ki hin+n',m+m’) - hin.m)) (3.11)
o m nm

O(r) =7 [dk G(k) ekr (3.42)




3.1.2 Diskrete Verteilung

Wenn die Streuer auf dquidistanten Positionen sitzen, d.h. Einheitszellen
streuen, lassen sich dle Deltafunktionen in 3.1.1 in Kroneckersymbole sowie die
Integrale in Summen iiberflihren:

RtE

Jax s6t-n) = sxn . (3.18)
%€

8

Z.

g N

dx 8(x-a) » § (3.14)

Die Gitterfunktion ergibt sich somit zu:

gn.m.h = Sh.hinm) (3.15)

Da die n,m ganze Zahlen sind, kann auch die Summation entfallen. Die Auto-
korrelation sieht folgendermaBen aus:

(bmmh: %2 EEE gr,mi, i Bri+nmi+mH+h (3.16)

= Ye §'§ Sty (h(xt+n.xi+mm) — h(rd ) (3.47)

Hier sollen noch einige Eigenschaften der Autokorrelation dargestellt werden,
die natiirlich entsprechend auch flir Gin. 3.7 gelten:

(Po,o,o: i (3.18)

Onmh = P-nmh= Pn-mh= Pnm.-h (3.19)

Die Intensitit ergibt sich Jetzt hier durch eine Fourlersumme der Autokorrela-
tion:

G(k) = %z§§‘§ el(k.‘l’H'k,m*-k,h) Pnmb (3.20)
& Y:ZZ el(k,n*-k,m)zz elk,(h(n’+mni+m)—h(rf.nf)) (3.21)
"Am dm
T
dnmn= & [dk e ttenvkmeiah) ) (3.22)
-7t

Die Intensitit ist ebenfalls innerhalb einer Brillouinzone normiert:

nTn 03
| [ dk.dk, G = 472 (3.23)
Ot

Ligigs

[[] dk Gty = 87° (3.24)
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Daraus folgt, daB sowohl die integrale Intensitit eines Reflexes flir einen
gegebenen k,-Wert, wie bel der Messung liblich, als auch die Gesamtintensitit
in der dreidimensionalen Brillouinzone konstant bleibt, unabhingig von der
speziellen Anordnung der Einheitszellen an der Oberfliche. Dies ist eine
wichtige Voraussetzung fiir den Weg, mit dem aus den gemessenen Profilen
die hier dargestellte Intensitit bestimmt wird.




3.2 Vertikale Vertellung
3.2.1 Grundlsagen

Die vertikale Verteilung bezeichnet die Schichtenverteilung der Oberfliche.
Hierbei interessiert nicht die laterale Anordnung der Einheitszellen, sondern
niur der Anteil der Streuer in der jeweiligen Schicht. Diese Mittelwertbildung
iber alle Streuer der Oberfliche liefert die Interessierenden GréBen:

Ph =%z L% Shhtn.m) = {Sthhtnm) nm (3.25)

beschreibt den Anteil der Streuer oder Einheitszellen in der h-ten Schicht,
der an der Oberfliche llegt, d.h. nicht von h&heren Schichten bedeckt ist. Es
148t sich Jetzt eine vertikale Autokorrelation einflihren:

¢h|= )E P1Pl+h (3.26)
* % IF Gnmn (3.27)
= {Pp.mb’n.m (3.28)

Diese stellt ebenfalls den Mittelwert itber alle Einheitszellen dar und besitzt
folgende Symmetrieeigenschaft:

dh=®-n (3.29)

Diese Information steht im sogenaﬁnten Zentralpeak des Reflexprofils zur
Verfiigung, der dem konstruktiv gestreutem Anteil der Intensitit entspricht,
d.h. dies ist die Intensitit auf den Stangen der Ewaldkonstruktion:

-2

[Gu = || dk.dk, G(k) e=n/N (3.30)
-“€-€
.y._ 47 K‘ZZZZ elk,(h(d+rl.ni1-m)—h(xi.ni)) (3.31)
l Hnmnm
T 4t E & cos hk, (3.32)
= 47t §2;. Pipi+h cos hk, (3.33)

Die Integration in ‘Gln. 3.30 geht {iber den Bereich dieser zentralen Spitze,
deren Form durch die Fouriertransformation einer glatten Fliche mit den
Ausdehnungen des Kristalls gegeben ist. Daraus folgt im k-Raum der Wert
von 1t/N filr dle Ausdehnung dleses Zentralpeaks. Fiir N=oo ergibt sich hier
librigens die Diracsche Deltafunktion fiir den Zentraipeak.

Der Messung direkt zuginglich ist dle kinematisch bedingte Intensitit G(k)
leider nicht, da' dlese noch mit einem vom Impuls des einfallenden ki und
ausfallenden k¢ Elektrons abhingigen Formfaktor multipliziert werden:

1(k) = Fky,ke) G(k) (3.34)
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In der Praxis hat sich gezeigt (9,10], daB dieser Formfaktor wenig von k,,
aber stark von der Energie E der Elektronen abhingt. Diese Energieabhingig-
keit ist aus den MeBwerten durch ein geeignetes Verfahren zu eleminieren.
Dies geschieht durch eine Normierung der Intensitit des Profils auf die Ge-
samtintensitidt, hier insbesondere der integralen Intensitit des Zentralpeaks
durch die integrale Intensitit des betrachteten Reflexes in einer Brillouinzone:

[dk,L [ dk Flkike) Galkik)
2= s 2 (3.35)
Jdk 1o | L dk Fk ke Glkik,)
| mE) Jdk Galkik) (3.36)
FE], Jdk, Glk.k)
~ GI(8) (3.37)

Hier wurden zwel neue GrioBen eingefilhrt. Die Phase S entspricht der Weg-
lingendifferenz von Elektronen, die von Terassen gestreut werden, die einen
Héhenunterschied von einer Schicht haben. Fiir ganzzahlige Phasen S erhiilt
man so konstruktive Interferenz bel der Streuung von unterschiedlichen Te-
rassen, flir halbzahlige Werte destruktive Interferenz von verschiedenen Te-
rassenhdhen:

g=kKe (3.38)

27
Die hier abgeleitete Funktion G(S) entspricht der Intensitit G(k) bis auf einen
konstanten Faktor, der durch die Normierung in Gin. 3.35 gleich 1 gesetzt
wird:

€ E
G(S) =L [ [ dk, dk, Gk : (3.39)
-E-€
Somit ergeben sich auch fiir die anderen interessierenden GréBen:

G(S)=§¢h cos2nhS$ (3.40)
=§; Pl Pl+h cos 2r h S (3.41)

®n= [dS G(S) cos 2w hS (3.42)

Ph~= (eh—em!) . (3.43)

An dieser Stelle ist auch die Bedeckung 6. eingefiihrt worden, die dem Anteil
der Atome in der h-ten Schicht entspricht.
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3.2.2 Symmetrische Schichtenvertellung

Das Ziel der Auswertung der Energie- bzw. Phasenabhingigkeit des Zentral-
peaks Ist letztendlich die Bestimmung der Bedeckungsverteilung 6., der wih-
rend bzw. nach dem Aufdampfen vorhandenen Schichtvertetlung. Dies ist nur
aus dem LEED-Experiment heraus nicht moglich, da auch hier nur die verti-
kale Autokorrelation exakt bestimmt werden kann. Nur mit zusitzlichen
Informationen bzw. Annahmen ist eine eindeutige Bestimmung der Vertellung

méglich.
Hier sel angenommen, daB eine symmetrische Schichtenverteilung vorliegt:
Ph= P~h (3.44)

Da die pn zusitzlich reell zu sein haben, folgt fiir die Fourlertransformierte:
Fipn) = Fp-n) = F (pn) (3.45)

Der Gitterfaktor G(S) ist:
G(S)T Flpn} F'(pn) (3.46)

= Fz(ph) (3.47)
Damit ergibt sich direkt die einzige Losung flir die pn:
pns F (/G (3.48)

1
L tclds /GIS) cos2nhS

Das Vorzeichen ist bel Jeder Nullstelle der Funktion G(S) so zu wihlen, daB
die resultierende Funktion stetig differenzierbar bleibt. Ungenauigkeiten in der
Bestimmung der G(S) Funktion sowie die zwangsldufig diskreten Werte flir die
Phase S erzeugen bei gréBeren h um null schwankende Werte filr die ph, die
natlirlich auBerhalb der Detektlerbarkeit liegen und mit einem geeigneten
Verfahren geddmpft werden miissen [53].




_ll_

3.2.3 G(S,0) \

An dieser Stelle soll dle Zentralpeakintensitit als Funktion der Bedeckung @
betrachtet werden, die sich, wie die Schichtenverteilung 6, wihrend des Auf-
dampfens stindig dndert. Eine sehr einfache Darstellung fiir nur zwei Schich-
ten ist bei Pimbley und Lu zu finden [13]. Hier soll das Verhalten fiir beliebig
viele Schichten beschrieben werden. Fiir die normierte Zentralreflexintensitit
gilt:

G(S) =)Ezl: Ph Ph-tcos 2n S | (3.49)
als Funktion der Phase S und den Bedeckungen 6,, die liber
Ph=6h- Ohn (3.50)
) (3.51
h Eh [ )

eingehen. Wihrend des Aufdampfens indern die 8, ihre Werte stindig unter
den Randbedingungen: !

T pn(@) =1 (3.52)
LI (3.53)

D.h. der Anstieg der Oberflichenbedeckung 0,.. ist gleich dem aufgebrachten
Material. Damit indert auch die Funktion G(S) stindig ihren Verlauf, d.h. es
steht die Funktion G(S) mit der Variablen 0 zur Verfiigung, die hiermit einge-
fithrt wird:

G(S.9)=§Zl: Phi0) pri(0) cos2n S (3.54)

Zu bemerken ist, daB die ansteigenden Bereiche der durch G(S.8) beschriebe-
nen Oszillation nicht symmetrisch zu den abfallenden Flanken zu sein hat. Es
steckt also bel periodischen Oszillationen die Information liber dle Wach~
stumskinetik nicht nur In einer Hilfte der Oszillationsperiode, sondern in der
gesamten Periode. So sind tatsichlich auch "asymmetrische" Oszillationen
gefunden worden (siehe Kap. 6.1).
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3.2.3.1 3-Schichtenmodell

Fiir ein 3-Schichtenmodell (0,=Substrat und 6,, 8, zwel aufgebrachte Lagen)
ergeben sich folgende Gleichungen fiir $=0,5 und 5=0.25:

G(¥4,0)=(2p,~1)? (3.55)

G(14,0) = (2p.+(p,-1)%+ p? (3.56)

Daraus lassen sich die Werte fiir p, und p,, d.h. die Schichtenverteilung 6.
bestimmen -

p, =12 ch(vz,e) (3.57)
p2=1—g,t¥c;(v,,9)—g,z (3.58)

Dieses Gleichungssystem Ist nur unter sehr speziellen Voraussetzungen (ein
echtes 3-Schichtwachstum) nicht iiberbestimmt, da neben G(%,8), G('4,08) auch
noch Gln. 3.53 erfiillt sein muB. Da Gin. 3.53 mit 8,,, eine ErhaltungsgriBe
beschreibt (die Abdampfrate liegt bei den hier verwandten Temperaturen sehr
nahe bei null [141), ist sie immer streng zu erfiillen. Fiir das 3-Schichtenmo-
dell 14Bt sie sich umformulleren:
BwT 0+,
(3.59)
= 2pa+ps

wobei 9, flir ein beliebiges 8 aus G(%,0) bestimmt werden kann:

8,= % 7 %UT/G%,0 £ % /G40 -7+ G(V,0) (3.60)

Die Indizes an den * Zeichen geben an welche Vorzeichen gleichsinnig ge-~
wechselt werden miissen; es ergeben sich somit insgesamt vier Ldsungen.
Daraus ergibt sich fiir p, und p,:

pi= Yot 15 Y G(12,0) (3.57)
p.= Y2 (0+6,-p,) (3.61)

Diese Lésungsschar sind die einzigen p, und p,, die sich aus dem Verlauf der
G(¥,8) kurve ergeben, wenn ein 3-Schichtenmodell zu Grunde gelegt wird.
Wenn dle Funktion G{(%,08) und G(%,9) von einem 4-Schichtenmodell bestimmt
sind, ergibt sich aus den Gin. 3.57, 3.58 und 3.53 ein Ergebnis, bel dem der
Verlauf der G(%,8) nicht mit dem lbereinstimmt, der sich aus den Gln. 3.57
und 3.59 ergibt.
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3.2.3.2 4-Schichtenmodell

Fiir ein 4-Schichtenmodell 148t sich auch noch eine geschlossene Loésung

angeben:
G(V2,6)=(po—p.+pz-p;)2
G(%.8) = (po-p.)? + (pi-py)?
Mit Gln. 3.52 ergibt sich aus 3.62:
1HEOTV‘_2,6) -y

P =
= 137 G(¥,0) _
2= 5 P+

(3.62)
(3.63)

(3.64)

. (3.65)

d.h. es existieren nur zwei unabhiingige Variable p, und p,. Mit:

B 50+0,
=3p,+2p.+ py
ergibt sich aus GIn. 3.63 und 3.53:
a=Y%(1-6-0,-a)
b= Y% U(1-8-8,)%+a%- G(}4,61)
= %x'/zm

(3.66)

(3.67)

(3.67.a)
(3.67.b)
(3.67.c)

Wobei die Vorzeichenwechsel in Gin, 3.67 und 3.67.c unabhingig voneilnander

sind, Somit erhilt man leicht:
pi= [ &3 Ps
p= % (6+6,-3p,-2p,)

Po=1-pi-p2-ps

(3.68.a)
(3.68.b)
(3.68.c)

6, muB hier an eine dritte G(S,8) Kurve fiir einen 8-Wert angepaBt werden.
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32.3.3 3-Schichtenbeispiel

Wie sich spiter auch bei den Messungen der Zentralpeakoszillationen in Kap.
5.2.1 zelgt wird als Verlauf fiir G(Y2,0) eine sinusférmige Funktion gewdhit:

G(V2,9)|= a(l-cos2n @) (3.69)
( = 2asifn® )

Dieser Verlauf ist in Abb., 3.2.a als geschlossene Linie fiir den Parameter
a=0,095 dargestellt. Hier werden die p; bzw. p; aus Abschnitt 3.2.3.1 mit pm
(die mittlere Schicht) bzw. py (die obere Schicht) bezelchnet, da insgesamt
vier Oszillationen dargestellt sind und die p's somit mehrfach auftauchen).
Fir pm erhdlt man mit Gln. 3.57:

pm=Y%* /¥ sinn® (3.70)

den in Abb. 3.2.b dargesteliten Verlauf. Diese Werte sind unabhingig von der
Wahl von 0; und ergeben sich nur aus dem Verlauf von G(Y,0). Die durchge-
zogene Kurve entspricht dem positiven, dle punktierte Kurve dem negativen
Vorzeichen vor der Wurzel. Der Verlauf filr pu ergibt sich aus Gln. 3.61: Die
flir 8,=0,5 erhaltenen Werte sind in Abb. 3.2.c gezeigt. Dieser Wert fiir 6
wurde gewihlt, da er einem SchlieBen der untersten Schicht bzw. Starten ei-
ner neuen Lage im Minimum der Oszillation entspricht. Der Giltigkeitsbereich
fir den Parameter a der G(S) Funktlon (Gln. 3.69) ergibt sich aus der Bedin-
gung, daB dle Anfangssteigung p;>0 sein muB, Daraus folgt

0<a< 22~ 0203 (3.71)

In Abb. 3.2.d sind die resultierenden 8, angegeben. Man sieht, daB jede
Schicht von der Keimbildung bis zur Vervollstdndigung zwel Monolagen Zeit
bzw. Bedeckung beansprucht. Die aus der Bedeckung 0. resultierende Intensi-
titsoszillation des Zentralpeaks bei der Phase S=Y, ist in Abb. 3.2.a als obere
geschlossene (positives Vorzeichen) bzw. punktierte (negatives Vorzeichen) Li-
nie gezeigt. Fiir das positive Vorzeichen Ist ein fast konstanter Wert filr
G(%,9) zu sehen. Die sich ergebende Rauhigkeit als Funktion von 6 ist als
RMS Wert in Abb. 3.2.e dargestellt.
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Abb. 3.2 3-Schichtenmodell mit sinusférmiger G(S)-Kurve sowie die resul-
tierenden Verteilungen py,, pu. 6, und A,
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Um den EinfluB von 6 zu studieren, wurde 8s willklirlich auf 6.=0.7 ge-
setzt. Der Verlauf von G{(%,0) ist wie in Abb. 3.3.a gezeigt derselbe wie im
oben beschriebenen Fall. Dasselbe. gilt filr den Verlauf von pm, dessen Ver-
halten nur von G(¥,,8) und nicht von 8, abhdngt.

Flr py ergibt sich jedoch ein anderer Verlauf wie in Abb. 3.3.c zu sehen ist.
Es ist In diesem Fall derselbe funktionale Verlauf wie in Abb. 3.2.c, jedoch
etwas nach oben verschoben. Ein Punkt sei hier angemerkt: die Werte flir pm
und py zeigen hier einen stetlg differenzierbaren Verlauf, der dadurch erreicht
wird, daB In Gln. 3.70 an diesen Stellen (sinn8=0) der Vorzeichenwechsel
entsprechen gewihit wurde,

Insgesamt erhilt man hier flir die 8, den in Abb. 3.3.d gezeigten Verlauf,
der wieder flir beide Ldsungen von Gln, 3.70 dargestellt ist. Eine Besonderheit
ist in Abb. 3.3.a (punktierte Linie) fir die G(¥,0)-Kurve zu sehen. Die vor-
handenen Spitzen resultieren daher, daB hier ein 3-Schichtenmode!l angenom-
men wurde. Um an diesen Stellen Abrundungen zu erzielen muB dort ein
Vierschichtmodell angenommen werden. Es ist aber zusétzlich zu sehen, daB
die Minima in der Oszillation fiir S=14 zu denen bel S=!, verschoben sind.
Da diese Verschiebung von 6, abhingt, genligt allein diese Information, um
fiir ein 3-Schichtenmodell den Wert von 6; zu bestimmen.
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Abb. 3.3 3-Schichtenmodell mit sinusférmiger G(S)-Kurve sowie die resul-
tierenden Verteilungen pp,, pu, 6. und A,
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3.3 Laterale Vertellung

Die Information iiber die laterale Verteilung (Insel- bzw. Domanenverteilung)
ist in der Verbreiterung des Reflexes, d.h. dem Anteil ohne Zentralreflex
enthalten [7,15,16,54,55,56,571 . Deren Form ist Jedoch nicht unabhingig von k,,
sonderm im allgemeinen bis auf Dominenstrukturen und ein 2-Schichtensy-
stem von der Phase S abhéngig.

Aus der Messung ist dle Verbreitrung auf dhnliche Wejse wie die normlerte
Zentralpeakintensitit G(S) zu erhalten:

k) . Flkk) Gliy ko) (3.72)
;dk,, 1(k,,,k) ) Tdk, F(k,k) Glky.k) '

F(E) _ G(kyk))
F(EL, Idk.. Gk, ko) (3.73)

G(ky,S) (3.74)

Auch hier taucht gegenilber den Intensititen in Abschnitt 3.1 wieder ein Fak-
tor 4n? auf, der aufgrund der hier vorgenommenen Normierung wegfillt. Die
aus dieser Intensitit abzuleitende Autokorrelation ist die weitestgehende
exakte Information, die tiber die laterale Verteilung auf der Oberfliche mog-
lich ist. Mit gewissen Modellannahmen Ist es jedoch mdglich, weitere Aussa-
gen zu erhalten.
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3.3.1 Beliebige Verteilungen

Unter der Annahme von unkorrellerten Terassen und Einfachstufen kann man
aus der Intensitit bei der Gegenphasebedingung die Terassenbreitenverteilung
P(I') auf der Oberfliche bestimmen [17) . Mit der in Y-Richtung integrierten
Intensitit G(k,,S=%), dies dient der Simulation einer Schlitzblende, da man nur
an der Korrelation in einer Richtung interessiert ist, die hier mit '

T
Gulkx) = [dky Glk,,5=Y2) (3.75)
-

bezeichnet ist, erhilt man via:

fdkx(l cos kx) Gxlkx) coskxI

(3.76)
fdkx (1-cos kx) Gy (k)
= ;elgl" N (3.77)
die beliebige Terassenbreitenverteilung:
PN = -4 [dg e'8T N (3.78)
an l"' Ng

’

Die P(I) geben die Wahrscheinlichkeit an, eine Terasse der Ldnge I' zu .finden.

3.3.2 Geometrische Vertellungen

Unter der Annahme einer ortsunabhiingigen Stufenwahrscheinlichkeir p erhilt
man eine geometrische Vertellung der TerassengriBen:

PO =p(l-p) 7t (3.79)

Darauf laiBt sich die Theorie reversibler Markovketten anwenden [16]. Die
Intensitit des 00-Reflexes ergibt sich aus Summen von Lorentzfunktionen
verschiedener Halbwertsbreite Ap und einer 5—Funktiom

Glky,S) = ALS) 8lkx) + L Bp(S) Lor(ky,Ap) (3.80)
___21In)
Lor{ky,Ap) = l—nzi‘;%(r (3.81)

Die Anzahl der hier angegebenen Lorentzfunktionen ist von der Anzahl der
beteiligten Schichten abhidngig, die Langen X\p von den jeweiligen Korrelatio-
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nen. Die Funktion A(S) ist mit der G(S)-Funktion Identisch, die Funktion Bp(S)
beschreibt die Wichtung der Lorentzfunktion mit dem Parameter \p mit der
Phase § und ist von der speziellen Schichtenverteilung abhingig.

3.3.3 2-Schichtenaystem

Die Ableitung fiir dleses Modell ist genauestens bel Lent und Cohen [16]
dargestellt., Hler soll nur das Ergebnis prisentiert werden. Die pu und p4g
sind die Wahrscheinlichkeiten fiir eine Stufe abwirts bzw. eine Stufe aufwirts
von der héheren bzw. niedrigeren Schicht ausgehend. Es ergibt sich daraus
direkt die Bedeckung in der ersten (oberen) Schicht:

= __Pu
0= Furpa (3.82)
Die Intensitit ergibt sich dann zu:
Ik = (0%+(1-8)7+208(1-8) cos2nS) 5lky)
-40(1-0) (1-cos2n §) 7 — B2 (3.83)

In A+ kx

d.h. elnem scharfen Zentralpeak und einer Lorentzfdrmigen verbreiterung, die
gegenphasig mit der Phase S und der Bedeckung 6 varileren. Der Wert fiir X
ergibt sich aus py und pa [181:

A=1-pu-pa (3.54)

Hier wurde eine eindimensionale Kette durchgerechnet. Zweidimensionale
Rechnungen existieren auch [19,201. Bel einer Isotropen Verteilung erhdlt man
nach Integration In k,Richtung eine eindimensionale Intensititsverteilung,
ebrn die hier beschiriebene Lorentzkurve. Die zweldimensionale Ausgangsinten-
sitit Ist durch die sogenannte Lorentz¥-Funktion beschrieben:

2na

m (3.85)

Glk) =
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3.4 Unterschiedliche Formfaktoren

Obwohl in dieser Arbeit die Homoepitaxie betrachtet wird, existieren Beu-
gungseffekte, die durch das Verhalten eines heteroepitaktischen Systems
erklirt werden konnen [56]. So zeigen bei tiefen Temperaturen die aufge-
dampften Schichten eine andere Oberfliche als das Substrat. Es bilden sich
Inseln ohne 7x7 tiberstruktur. So ist fir die 7x7-Reflexe die Streuamplitude
fiir die Inseln gleich null, d.h. der Formfaktor hingt sehr stark von der
Schicht h ab.

Nach Wollschliger ist die Intensitit fiir ein solches System wie folgt zu
beschreiben [211:

1) = 1pofs+ (F preth fal® Guul)
0
+ Y pophlfa-fae:h|® doplk,)
o
+2 T (X p1pisn) [Fal® (1-cos k,h) inlky) (3.86)
o o

Hierbei beschreibt po, den sichtbaren Anteil des Substrats, py die sichtbaren
Anteile der Schicht 1, fs den Formfaktor des Substrats sowie fa den der
Adschichten. Der Zentralpeak wird durch Gu,.(k,), die Form der Verbreiterun-
gen durch ®in(ks) beschrieben. Die insgesamt reflektierte Intensitit in eine
Brillouinzone ergibt sich zu:

flo= pol Fal® + (1-po) | fal® (3.87)

Die integrale Intensitit ist jetzt hier im Gegensatz zu den vorherigen Ab-
schnitten nicht mehr konstant, sondern hingt von dem sichtbaren Anteil des
Substrats po ab.

Bei der Betrachtung der Intensitit der 7x7-Reflexe vereinfacht sich der obi-
ge Ausdruck stark, da nur fa=0 ist und somit fs=1 gesetzt werden kann [22].
Damit fallen simtliche Korrelationen der héheren Schichten weg, und es er-
gibt sich:

L= P: S(ka) + po Poolky) (3.88)

Die 7x7-Reflexe zeigen also einen zentralen Anteil sowie eine Verbreiterung.
Da jedoch nur ein Level an der Streuung beteiligt ist, zeigt das Verhiltnis
Peak zu Verbreiterung keine Energie- bzw. Phasenabhiingigkeit, d.h. der G(S)-
Wert ist konstant und nur von dem Wert p, abhingig. Dies ist leicht bei den
Ausdriicken fiir die integrale Intensitit sowie die Peakintensitit des 7x7-Re-
flexes zu sehen:

Il|/7(kz) = Po (3.89)

L.(k)=pé (3.90)
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Insbesondere stellt sich die Frage nach der Profilform von 00-Reflex und
7x7-Reflex. Die Situation Ist in Abb. 3.4 skizzlert. In der Startphase des
Wachstums existiert eine rauhe Oberfliche wie in Abb. 3.4.a gezeigt, es kom-
men Inseln mit maximal zwei Schichten vor, die im Gegensatz zum Substrat
kelne 7x7 Struktur mehr zeigen. ‘

Flir den 00-Reflex bel Gegenphasebedingung filr Einfachstufen (S=1/2) kann
man - gleiche Formfaktoren vorausgesetzt - die oberste Schicht wieder auf
das Substrat projezieren. Es ergibt sich eine Verbreiterung wie skizziert,
bedingt durch die typische Korrelationslinge X.un (Abb. 3.4.b). Bei der Ge-
genphasebedingung flir Doppelschichten ($=1/4) zeigt die Verbreiterung ein
deutlich anderes Aussehen, es treten ausgeprigte Schultern auf (Abb. 3.4.c,
siehe Kap. 5.1 ).

surface spot - profile

—r S

00-spot, out of phase for single step helght:

—L_JrrLrnmn_Jri._. I
o-\-0

00-spot, out of phase for double step height: Ko
—r W !

. Ko
¥/ 7-spot, different formfactors: fsiong =0
..... - < e e e e A EEREER SR ¢ = o m n e D i

o—hA\—0
K

Abb. 3.4 Schematische Darstellung einer Oberfliche mit drei beteiligten \
Schichten. Das Substrat zeigt eine 7x7. die Insein keine tiber-
struktur. Daneben die Reflexprofile. ’
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Nach Falta (23,241 sollte fiir ein 2-Schichtensystem (Substrat + Overlayer)
fiir den hier beschriebenen Fall (Gegenphasebedingung flir den 00-Reflex, der
Formfaktor f,,.=0 flir die 7x7-Reflexe) die Form der Reflexprofile fiir den
00- und 1/7-Reflex gleich sein, da beide durch dieselbe Korrelatioslinge X
beschrieben sind.

Dieser einfache Fall ist hler jedoch nicht mehr zu beobachten. Die Verbrei-
terung des 00-Reflexes ist durch die Korrelationslinge M\, bedingt (Abb.
3.4.b), d.h. der Linge der Inseiln, die hier auf das Substrat projeziert wurden.
Die Verbreiterung des 1/7-Reflexes jedoch Ist durch eine gréBere Linge, nim-
lich dem halben Abstand zwischen den freiliegenden Substratflichen, gegeben.
Das ist bei einer einschichtigen Insel dleselbe, bei einer doppelt hohen Insel
jedoch ‘eine andere Korrelationslinge als fiir den 00-Reflex. Filr diesen Fall
ist flir den 1/7-Reflex also eine schmalere Verbreiterung als fiir den 00-Re~
flex zu erwarten, deren Halbwertsbreite und Form von der Bedeckung sowie
der Verteilung in den Schichten abhingt.
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4 Experimentelle Methoden
4.1 Die SPA-LEED-Apparatur
4.1.1 Die UHV-Apparatur

Die Aufdampfexperimente wurden in elner der iiblichen Mehrzweck-UHV~
Edelstahlapparaturen durchgefiihrt. Das Endvakuum von 1:107® Pa wurde mit
einer 2001/s lonengetter-, sowle elner 10001/s Titansublimationspumpe er-
reicht. Die Apparatur ist nicht mit hochpermeablen Blechen fiir die Abschir-
mumg von sowohl statischen, insbesondere aber Wechsel-Magnetfeldern aus-
gerlistet. Dles sollte flir die Zukunft bei hochauflbsenden Messungen dieser
Art iiblich sein, da diese Wechselfelder die Aufldsung beschrinkt haben. Die
Anordnung der Messysteme sowle des Kristalls ist in einem Querschnitt der
Apparatur durch die Messebene in Abb. 4.1 gezelgt. Zusitzlich ist auBerhalb
dieser Ebene ein Quadrupol-Massenspektrometer angebracht.

Kristall

SPA-LEED
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Abb. 4.1 Schnitt durch die UHV-Apparatur
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4.1.2 Das SPA-LEED-System

Das SPA-LEED-System ist an anderer Stelle [25,26] ausflihrlicher beschrieben,
sodaB an dieser Stelle nur kurz auf die Arbeitswelse eingegangen wird. Ein
Querschnitt des Systems durch seine wichtigsten Funktionselemente ist in
Abb. 4.2 gezeigt. Eine axial montierte Elektronenkanone beleuchtet den Kri-
stall mit Elektronen, die mit Hilfe einer 1 :1 Abbildung durch die Kristallinse
auf die 100um Apertur vor dem Channeltron fokussiert ist. Dahinter filtert
eine Suppressoranordnung die inelastisch gestreuten Elektronen aus (AE~0.4
eV). Das Beugungsmuster der vom Kristall reflektierten Elektronen wird von
einer aus zwel Oktupolen bestehenden elektrostatischen Ablenkeinheit (ber
den Detektor gescannt. Die Intensitit des Beugungsbildes wird als Funktion
der Ablenkspannungen in X- und Y-Richtung aufgezeichnet. Aufgrund der
hohen Linearitit des Instruments kann dieses Bild direkt in Koordinaten des
reziproken Gitters angegeben werden. Aufgrund der hier verwendeten Anord-
nung (senkrechter Einfall des Elektronenstrahls) dndert sich bei einem Sweep
im K-Raum praktisch nur die k- und kaum die k,-Komponente des Streuvek-
tors k.

Mit dem hier verwendetem System konnte eine Auflésung von typisch nm
Transferweite erreicht werden, dies entspricht fiir die Si(111)-Fliche etwa 0,2%
des Abstandes zwischen den Normalreflexen.

Ablenkplatten

Leucht—

schirm + - Kristallinse
Elektronen— ;
kanone

=

Kristall

- +
Channeltron  gchjrm— Kristall—
ablenkplatten ablenkplatten

Abb. 4.2 Schnitt durch das SPA-LEED
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4.1.3 Dile externe Elektronenkanone

Da wihrend des Betriebes mit der internen Elektronenkanone aufgrund der
Abmessungen der Ablenkeinheit ein Aufdampfen nicht méglich ist, wurde eine
zweite Elektronenkanone eingesetzt. Zur Erhdhung der Auflésung wurde sie
so verlingert, daB eine Abbildung von { : 3 des Cross Overs auf die Channel-
trondffnung erzielt wurde. Filr dle Spannung am Linsenelement zeigten sich
etwa 40% der Elektronenenergie als optimal. Bei der internen Kanone mit dem
klirzeren Aufbau liegt dieser Wert bei etwa 65%.

Sie sitzt schrig gegeniiber des SPA-LEEDs, wobei der Kristall so positio-
niert wird, daB er fast In der Mitte der Apparatur sitzend sowohl von dem
Elektronenstrahl, als auch senkrecht vom verdampfenden Silizium getroffen
wird. Der Einfallswinkel betrigt bei dieser Anordnung 60-65 Grad vom Lot
aus gemessen. Die Beugungsgeometrie dhnelt also schon eher der RHEED-
Anordnung als dem tblichen senkrechtem Einfall bei LEED. Damit ist in die
X-Richtung zus#tzlich noch eine erhéhte Auflésung um den Faktor 2 méglich.
Insgesamt konnte so eine laterale Aufldsung von bis zu 0,1% des Abstandes
zu den nichsten Normalreflexen der Si{i1f)-Fliche erzielt werden.

00 +7x7 spots
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Abb. 4.3 Hohenlinienplot der 7x7-tiberstruktur von Si{1l1) nach Glithen
mit der externen Elektronenkanone aufgenommen
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In Abb. 4.3 ist ein zweidimensionales Héhenlinienbild der mit der externen
Kanone aufgenommenen 7x7 Struktur gezeigt. Hler ist einerseits die Verzer-
rung von etwa 2:1 in X- und Y-Richtung zu sehen, zum anderen aber auch
schon die nichtlineare Projektion der Ewaldstangen auf den hier schon recht
schrig stehenden Ausschnitt der Ewaldkugel. Dies #uBlert sich in unterschied-
lichen Abstinden der 7x7-Reflexe rechts und links vom 00-Reflex.

100.00 3
] 00-spot —interne
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Abb. 4.4 Dasselbe Reflexprofil mit der internen bzw. externen Elektro-
nenkanone aufgenommen

In Abb. 4.4 ist das Reflexprofil derselben Oberfliche einmal mit der inter-
nen und zum anderen mit der externen Elektronenkanone aufgenommen wor-
den. Die Profile sind so lbereinandergelegt, daB sie direkt verglichen werden
kénnen. Auffillig Ist der im Vergleich zur internen Kanone hohe Untergrund
des mit der externen Kanone aufgenommenen Profiles. Die Profilformen stim-
men in dem Bereich der héheren Intensitit gut liberein. Bei den Messungen
mit der internen Elektronenkanone betrigt der in den 00-Reflex gestreute
Antell, d.h. der kinematisch bedingte Anteil, bis zu 30X der Gesamtintensitét
in einer Brillouizone. Dieses Verhiltnis liegt bei der externmen Kanone wesent-
lich ungiinstiger bei weniger als 3X, obwohl die Streuphase mit $=2,5 gerin-
ger als bei der externen Kanone mit S=4,5 liegt. Somit bieten die Messungen
mit der externen Kanone eine wesentlich bessere Bestimmbarkeit der Anteile
des Reflexprofils, die geringe Intensitdt aufweisen und weit vom 00-Reflex
streuen,
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4.1.4 Elektronenstrahlverdampfer

Das Silizium wurde mit Hilfe eines ElektronenstoBverdampfers auf den Silizi-
umkristall aufgedampft. Dabei wurde ein in Molybdin gehaltener Siliziumstab
an der Spitze angeschmolzen. Aufgrund des nur geringen Wirmetransports
nach hinten konnte diese Spitze nur- knapp liber den Schmelzpunkt geheizt
werden, da sie sonst abgetropft wire. Somit waren auch nur Aufdampfraten
von.etwa einer Monolage pro Minute méglich. Diese Raten konnten mit einer
Schwingquarzwaage eingestellt und damit auch die insgesamt aufgedampfte
Bedeckung stindig gemessen werden. Der Flu8 konnte mit einem Shutter
unterbrochen werden und somit auch erst gestartet werden, nachdem sich die
Rate stabilisiert hatte. Der ganze Verdampferkdrper ist mit einem wasserge-
kiihiten Schild umgeben, um Aufheizung und Ausgasen der Umgebung zu
verhindern.

4.1.5 Kristallhalter
]

Der Kristall mit den Abmessungen 8x11x5 mm wurde vor dem Polleren mit
seitlichen Nuten versehen, In denen er dann im Kristallhalter von zwel Wol-
framdrihtchen gehalten wurde. Diese Haltedrdhte dienten gleichzeitig als
Heizung durch direkten Stromdurchgang. Dazu wurden sie In dem Bereich, in
dem ste den Kristall hielten dlinner geitzt, um dort die Stromdichte zu erhd-
hen, sodaB sie im wesentlichen nur an diesen Stellen heiB werden. Damit
konnte die Wirmebelastung in Grenzen gehalten werden. Zusitzlich stand fiir
die Heizung und zum Glilhen des Kristalls ein Meanderfilament hinter dem
Kristall zur Verfligung, mit dem durch ElektronenstoBheizung der Kristall bis
knapp unter den Schmelzpunkt geheizt werden konnte, Die Temperatur wurde
nach Beendigung der Aufdampfmessungen nachtriglich mit einem dann an den
Kristall angebrachten Thermoelement durch eine Eichkurve mit Hilfe des
Heizstrom bestimmt.

4.1.6 Auger

Das Augersystem wurde zum Uberpriifen der Kontamination des Kristalls
elngesetzt, Dle Nachweisempfindlichkeit lag mit eingesetztem Vorverstirker
bei iiber 1:2000.
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4.2 Kristallpridparation

Die Siliziumkristalle wurden aus Siliziumstiben geschnitten und mit Hilfe ei-
ner Zweikristallanordnung auf der Rontgenaniage prizisionsorientiert [GROL1].
Die erreichte Genauigkeit lag bei maximal 0,05 Grad Abweichung von der
111-Orientierung, dies entspricht einem Stufenabstand von etwa 1200 Atomen.
Die so orientlerten Kristalle wurden entsprechend geldppt und mit einem
chemomechanischen Verfahren poliert, das atomar glatte Oberflichen erzielt.
Der Kristall wurde mit einem Wechselbad von FluBsdure und einem Oxidati-
onsbad gereinigt, indem einige atomare Lagen abgeitzt wurden (Reinigungso-
xidation). AnschlieBend wurde ein Schutzoxid erzeugt. Nach Einbau und Aus-
heilzen wurde dieses Oxid durch ein schnelles Hochheizen bis knapp unter den
Schmelzpunkt entfernt. Diese Prozedur lieferte sehr glatte Flichen [ 1, dle
einen Stufenabstand von mehr als 500 Atomen aufwiesen. Die Kristalle zeig-
ten eine 7x7 Struktur und keine Verunreinigungen (<1:1000).

4.3 Aufdampfmessungen

Vor jeder Aufdampfmessung wurde der Si-Kristall fiir etwa 60 s bis knapp
unter den Schmelzpunkt gegliiht und danach der gewlinschte Heizstrom ein-
gestellt. Nach etwa einer Stunde war das ganze System thermisch soweit
relaxiert, da die Temperatur sehr stabil war und somit auch keine thermi-
sche Drift des Kristalls mehr vorhanden war. Gleichzeitig wurde auch schon
der Verdampfer in Betrieb genommen, um eine stabile Aufdampfrate zu erzie-
len. Vor dem Offnen des Shutters wurden LEED-Profile der wichtigsten Re-
flexe bei teilweise unterschiedlichen Energien als Referenz aufgenommen. Je
nach Interesse konnte nach Offnen des Shutters entweder nur die Maximalin-
tensitdt des 00-Reflexes (Oszillationen), Profile des 00-Reflexes oder auch
zusitzlich Profile der Uberstrukturreflexe aufgezeichnet werden. Bel diesen
Messungen fanden tellweise auch noch die Energievarationen wihrend des
Aufdampfens statt, um die Schichtenverteilung wihrend des Wachstums zu
bestimmen, Fiir detailierte Messungen der lateralen wie vertikalen Verteilung
wurde die vorhandene Oberflichenstruktur durch SchlieBen des Shutters und
schnelles Herabkiihien bis auf Zimmertemperatur eingefroren und danach
ausgemessen. Auf diese Weise sind z.B. sdmtliche zweidimensionalen LEED-
Bilder entstanden.
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§ Epitaxie bei 633 K

Das Wachstum von Silizium auf Silizium({i11) wurde sehr detailliert bei 633K
studiert, da diese Temperatur mehrere Vorteile bietet. So haben die auftre-
tenden Schultern des 00-Reflexes eine solche GréBe, daB einerseits der Zen-
tralreflex gut abgetrennt werden kann, zum anderen nicht zu breit ist, um
gut vom Untergrund separiert zu werden. Darliberhinaus verschwindet die 7x7
tiberstruktur innerhalb weniger Monolagen, sodal das weitere Wachstum
nicht von dleser komplizierten Rekonstruktlon bestimmt wird. Das System Si
auf Si(1if) bletet also recht gute Voraussetzungen, als Modellsystem Ffiir
Keimbildung und Wachstum zu dienen.

5.1 Keimbildungaphase

Die Startphase des Wachstums wird als Keimbildungsphase bezeichnet. Hier
treten Anderungen der Uberstruktur, der lateralen und vertikalen Verteilung,
auf im Gegensatz zum sogenannten Steady State Wachstum, bel dem fiir die
jeweils folgende Schicht dleselben Verhiiltnisse wie flir die vorhergehende
vorliegen.

5.1.1 Schichtenvertetlung

In den Abb, 5.L.a bzw 5.2.a ist die Intensitit des 00-Reflexes bei der Gegen-
phasebedingung $=2,50 als Funktion der Gesamtbedeckung © aufgetragen.
Periodische Intensititsoszillationen setzen ab etwa zwei Monolagen aufge-
brachten Siliziums ein. Diese Verzégerung zu Beginn des Wachstums ist ty-
pisch flir die Si(111)-Fliche im Temperaturbereich von §50-900 K bei den hler
verwandten langsamen Aufdampfraten (300 sec/ml) und auch schon von ande-
ren beobachtet [14,27,28]. Die Oszillationen haben ihren Ursprung im Schicht
fiir Schicht Wachstum der folgenden Lagen [29,30,31]. Dieses Wachstum ist
allerdings nicht ganz Ideal, da dle Maximalwerte der Oszillation weit unter
dem Startwert liegen (14%).

Die Minima der Intensitit betragen nicht null, da sich die gemessene Inten-
sitdt aus drei Anteilen zusammensetzt: Zentralpeak, der instrumentell verbrei-
tert ist, Verbreiterung und Untergrund, die flir eine exakte Analyse getrennt
werden miissen [22), Da die Zentralpeakintensitit aufgrund der sehr hohen
Auflsung des Instruments (~0.15%) bis auf die Bereiche der Minima bedeu-
tend hoher als die anderen Anteile Ist, wurde ein konstanter Wert fiir die
Verbreiterung und den Untergrund fiir die weitere Auswertung subtrahiert.
Dieser Wert ist aus den Profilmessungen Im Minimum der Oszillation erhalten
(s. Abb. 5.4).
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Aus Intensitidtsprofilen, die wihrend des Aufdampfens gemessen wurden,
konnte die integrale Intensitit des 00-Reflexes wihrend des Aufdampfens
bestimmt werden. Die Bestimmung dieser Werte ist diffizil, da aufgrund der
kurzen MeBzeit und hohen Anfangsdynamik des Reflexprofils fiir den Unter-
grund nur recht ungenaue Werte zur Verfligung stehen und somit die Aus-
liufer des Profils davon nur schlecht getrennt werden kdnnen. Im Rahmen der
MeBgenauigkeit 148t sich kelne eindeutige Aussage machen, ob sich der Form-
faktor verringert oder die Verbreiterung thre Form #ndert. Der beobachtete
Effekt liegt im Bereich von +0X bis -30% und ist eine monotone Funktion oh-
ne dramatische Anderungen.

Wie in Kap. 3.2 gezeigt, hingt die Intensitit des Zentralpeaks nicht von der
lateralen Inselverteilung, sondern nur von der Schichtenverteilung 6, ab. Unter
Annahme eines konstanten Formfaktors wihrend der Startphase (7x7 und Ixi
etwa denselben Formfaktor) steht der Strukturfaktor G(S) als Funktion der
Bedeckung 0, also G(S,0), zur Verfilgung. Auch bel elner Variation des Form-
faktors wihrend der Keimbildungsphase ist die Auswirkung auf z.B. die Rau-
igkeit (als MessgréBe fiir die vertikale Verteilung) recht gering, da dlese eine
schwache Abhingigkeit von G(S) hat.

Da fiir diese Messung nur bei einer Energie bzw. Phase gemessen wurde
(S=2.50) wird fiir dle Bestimmung der Schichtenverteilung 6, ein drei-Schich-
tenmodeil benutzt (Kap. 3.2.3.1 ). Da die aufgedampfte Siliziummenge gut
bekannt ist, ist auch der Startwert 6, bestimmt. Der so erhaltene Satz von 6
ist in Abb. 5.l.c sowle 5.2.c dargestellt. Bemerkenswert ist, daB zu Beginn
zwel Schichten gleichzeitig aufwachsen. Diese Doppelschicht bewirkt ein lang-
sameres Abfallen der Intensitdt als fiir ein ideales Schicht fiir Schicht Wach-
stum

16) = 41L.(+,-0)* (5.1)

erwartet wiirde, das durch die linierte Gerade in Abb.S.1.c dargestellt ist. Bei
hoheren Temperaturen (Siehe Kap. 6.1) bewirkt dieses Wachstumsverhalten
sogar ein zeitweiliges Konstantbleiben der Intensitit des 00—Reflexes trotz
Aufdampfens. :

Altsinger {281 hat mit Abbruchmessungen (Si-FluB stoppen und die Probe
sofort abkiihlen) gezeigt, daB in diescr Phase eine sehr rauhe Schicht vor-
herrscht. Diese Art von Messung zeigt hier fiir 6=0.7 Ml und 6=125 MI, die

in Abb. 5.3.a bzw. 5.3.b dargestellten G(S}) Messwerte. Die durchgezogene Linie

repriasentiert die G(S)-Kurve, die sich aufgrund der Oszillationsmessung fiir
diese jeweilige Bedeckung ergibt (siehe Abb. 5.1.c). Die beiden Resultate zei-
gen eine gute tibereinstimmung.

Diese Form des Wachstums Ist ein neuer Wachstumstyp, der von den drei
iiblicherweise gebriuchlichen Modellvorstellungen Schicht fiir Schicht Wach-
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Abb. 5.3.a) G(S)-Werte nach 0,7 Ml, die Bedeckungen 8, sowle die daraus
resultierende G(S)-Kurve.

5.3.b) G(S)-Werte nach 1,25 MI, die Bedeckungen 8, sowie die daraus
resultierende G(S)-Kurve.

stum (Frank van der Merwe), Schicht mit 3d-Inselwachstum (Stranski-Krasta-
nov) und 3d-Inselwachstum (Vollmer-Weber) [32] nicht zu beschreiben ist,
da hier eine rauhe Startphase in eine glattere Wachstumsfront iibergeht. Fiir
dieses Verhalten mag die spezlelle Oberfliche der 7x7 Uberstruktur als eine
moglicherweise schlecht benetzbare Flidche oder eine nicht homogene Kelmbil-
dung ausschlaggebend sein. Messungen von Kohler et al. mit dem Rastertun-
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nelmikroskop (STM) am selbem System fiir jedoch sehr geringe Bedeckungen
um 1710 Ml [331 zeigen, daB die zweite Schicht nicht gleichmiBig auf alle In-
seln verteilt ist. Es ist eher so, daB eine Insel, die eine zweite Schicht trégt
von dieser auch fast vollstindig bedeckt ist, d.h. auch echte Doppelstufen
auftreten, wihrend daneben die anderen Inseln nur eine Schicht hoch sind.
Dies scheint auf einen “Trapping”-Prozess hinzudeuten, daB Atome, die auf
das Substrat aufgedampft werden, sich sogar in der zweiten Schicht anlagern
und eine Stufe hoher diffundieren, sobald ein Keim In der zweiten Schicht
vorhanden ist.

Diese Messungen zelgen ebenfalls, daB die aufgewachsenen Inseln bevorzugt
auf den Dominengrenzen der 7x7-Struktur des Substrats nukleleren. Es findet
also eine nicht homogene Keimbildung statt, bei der die Keimdichte jedoch
immer noch von dem Diffusionsvermigen der Ad-Atome und somit von der
Temperatur abhingig sind. Es handelt sich bei Domidnengrenzen um elndimen-
sional ausgedehnte Defekte im Gegensatz zu Punktdefekten, die eine konstan-
te Keimdichte erzeugen sollten.

Der Intensititsverlauf eines 1/7-Reflexes Ist in Abb. 5.1.b. gezeigt. Es ist
ein nur monotoner Abfall zu beobachten, der jedoch langsamer als der des
00-Reflexes erfolgt. Nach etwa 2.5 Ml Ist der 1/7-Reflex verschwunden, d.h.
die aufgewachsenen Inseln zeigen im LEED keine tiberstruktur mehr. Die
7x7-Struktur des Substrats wird also entweder bedeckt oder zerstdrt. Genauer
wird in Kap. 5.1.3. auf das Verhalten der tiberstruktur eingegangen. Hier sei
nur noch angemerkt, daB dle Intensitit des Zentralpeaks des 1/7-Reflexes
entsprechend der noch offenliegenden Substratfliche, abnimmt (Modeil einer
freitragenden streuenden Schicht) und somit ein MaB fiir die Bedeckung 8, der
ersten Schicht ist.

Der so resultierende Verlauf fir 8. ist in Abb. 5.l.c punktiert gezeichnet.
Dieser Verlauf ist unabhiéngig von der Intensitit des 00—Reflexes nur aus der
Intensitit des 1/7-Reflexes bestimmt. Fiir 8, kann naturgemidB keine Aussage
gemacht werden, da nur die Liicken zwischen den Inseln, d.h. das offenliegen-
de Substrat in die 7x7 Reflexe streut.

Die Keimbildung und das Wachstum einer dritten Schicht 0, 148t sich aus
der Abweichung ab 1.9 Ml schluBfolgern. So hat man hier durch eine weitere
Informationsquelle (7x7-Reflexe) die Méglichkeit die 6, fiir ein vier-Schicht-
modell zu bestimmen.
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5.1.2 Laterale Vertellung

Zur Bestimmung der lateralen Verteilung, d.h. InselgroBe bzw. Terassenlinge
wurden wiihrend des Aufdampfens Reflexprofile ausgemessen. Da die Auf-
dampfrate bei etwa 300 sec/ml lag, wurde als Maximaldauer fiir einen Scan
60 sec gewdhlt, Aufgrund der hohen Intensitdt des 00-Reflexes vor dem
Aufdampfen st die Intensitit des Untergrundes bzw. der Verbreiterung recht
gering und bei den kurzen Torzelten auch ungenau bestimmt. Aus eben diesen
Griinden muBte auch die Scanlinge im k-Raum recht kurz ausfallen.

Die Profile sind in Abb. 5.4.a als Funktion der Bedeckung 6 mit logarithmi-
schen Intensititsscalen dargestellt. Die Intensitit ist mit Hilfe des Kristall-
stroms scaliert worden, da an verschledenen Punkten der Primirstrom erhoht
wurde, um mehr Intensitit zu erhalten. So entspricht die jewellige X-Achse
der Kurven gleichen Intensititen, sodaB dle Profile direkt miteinander vergli-
chen werden kdénnen.

Man erkennt deutlich das Anwachsen der Verbrelterung, sowle die Variation
des Zentralpeaks. Ab 1,9 Ml ist das Einsetzen von Oszillationen zu sehen.
Von 2,4 bis 3,4 Ml ist eine Periode detailliert dargestellt,

e e 8.4 ml
-8 -4 0 4 a4
1,00 § x/nnm

0,10 o

1.00

0.10 ¥

Abb. 5.4.b Reflexeprofile des 00-Reflexes bel hiheren Bedeckungen
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Abb. 5.4.a Reflexprofile des 00-Reflexes in der Keimbildungsphase

In Abb. 5.4.b sind die Profile fiir jedes zweite folgende Minimum gezeigt.
Es ist zu sehen, daB sich die Profilform mit steigenden Bedeckung von einer
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deutlichen Schulterstruktur (2,4 MI) zu einer spitzen Form (8,4 MI) #ndert.
Eine Anderung der Profilform fir gréBere k-Werte Ist aufgrund der kurzen
Messzeit nicht festzustellen.

Diese Effekte sind nicht weiter spektakuldr, hier zeigen aber Abbruchmes-
sungen neue Interessante Phinomene. So wurde bei 0.7 bzw, 1,25 Ml das
Aufdampfen abgebrochen und im kalten Zustand die Profile bei verschiedenen
Energien aufgenommen. Die Ergebnisse sind in Abb. 5.5.a und 5.5.b als Funk-
tion der Phase S aufgetragen. Insbesondere fiir 1,25 Ml erkennt man deutlich
eine im k~Raum periodische Variation der Profilform mit der Phase S. Bei der
Gegenphasebedingung (S=2,5 und 3,5) ist eine spitze Verbreiterung, bet den
Gegenphasebedingungen flir Doppelschichten (S=2,75, 3,25 und 3,75) eine aus-
geprigte Schulterstruktur zu erkennen.

Diese Perlodizitit im k-Raum 4Bt nur auf einen Effekt schlieBen, der kine-
matisch durch die Anordnung der Einheitszellen gegeben ist und nicht durch
dynamische Effekte (Formfaktor) bedingt ist. Die Ursache llegt in verschiede-
nen Terassenbreitenvertellungen P(I) in verschiedenen Schichten h, d.h. einer
hohenabhidngigen Terassenbreitenverteilung P(), [35] . Dies wird gestiltzt
durch die G(S) Kurve bet dleser Bedeckung (Abb, 5.3.a), die hier eine deutliche
Verteilung in drei Schichten angibt. Auf diesen Effekt wird an dieser Stelle
nicht ndher eingegangen, sondern auf die Arbeit von J.Blala {34] verwlesen.

Ab dem zweiten Minimum bei 2,4 M! ist dieser Effekt nicht mehr beo-
bachtbar. Die G(S) Kurve fir 2.4 ml sieht prinziplell so aus wie nach ca. 15
MIl, wie sie in Abb. 5.1l.a dargestellt ist. Hier zelgen die Profilformen auch
keine Phasenabhingigkeit mehr (Abb. 5.1.b ). Um dies zu verdeutlichen wur-
den die gemessenen Messkurven fiir die Phase §=2,5 bzw. 2,75 mit derselben
Lorentz¥2 Funktionen unterlegt.

Zu den gemessenen Profilen ist sowohl filr dle Startphase als auch nach ca.
15 ml zu sagen, daB sie flr einen Berelch um k=0 nicht mehr mit einer
Lorentz¥2 Funktion beschrieben werden kbnnen, sondern mehr oder weniger
deutliche Abwelchungen zelgen. Dles Ist In Abb. 5.itb zu sehen, wo dem
gemessenen Profil eine Lorentz%; Funktion unterlegt worden ist. Die Abwei-
chungen fiir |k,{< 2% sind deutlich zu sehen. Diese Abweichungen haben aller-
dings nur einen geringen integralen Antell an der Gesamtintensitit im Reflex,
da sowohl liber die k¢~ als auch lber die k,-Richtung integriert werden muB
und umfaBt etwa 12% der Gesamtintensitit des Reflexes. Unter Beriicksichti-
gung dieses Anteils ergibt sich fiir die Temperatur von 633K die mittlere
Terassenlidnge zu I' =12,4 Atomen.
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- 40 -

LK 1 siam)

10 A0

T=633K
1,25 Ml

..‘,....,....:,....,....,er,SO
- 4
KII

X NNR

Abb. 5.5.b Varlation der Profilform des 00-Reflexes mit der Phase S nach
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S=¥, spitze Form fiir halbzahlige S.
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5.1.3 Uberstruktur

Das Verhalten der 7x7 Uberstruktur wurde besonders studiert. Bei diesen
Messungen wurde sowohl die Intensitit des 1/7-Peaks als auch Profile des
1/7-Reflexes wihrend des Aufdampfens aufgenommen. Dies geschah bei der-
selben Aufdampfrate wie fiir die Messungen am 00-Reflex. Trotzdem wurde
zusidtzlich noch stdndig zwischen dem 1/7- und dem 00-Reflex hin und herge-
schaltet, um wirklich sicher zu sein, denselben Intensititsverlauf wie in Abb.
5.l.a zu erhalten. Die Peakintensitdt ist in Abb. 5.1.b dargestellt. Diese fillt
deutlich langsamer ab, als die Intensitit des 00-Reflexes, die wle abnimmt,

L~4(%-6)2 (5.2)

Das deutet daraufhin, daB nur noch die freien Stellen des Substrats eine 7x7
Struktur zeigen und diese nicht auf den Inseln zu finden ist. Fiir den 1/7-Re-
flex ist somit folgende Abhingigkeit von der Bedeckung zu erwarten:

Ly~ (1-8)2 (5.3)
sowie filr die Integrale Intensitit des 1/7-Reflexes:
IL,~(1-98) (5.4)
1 1 L " L L A L )
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Abb. 5.6 Integrale Intensitit des 1/7-Reflexes iiber der Quadratwurzel
der 1/7-Peakintensitidt aufgetragen
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Somit erhilt man fr die Bedeckung in der ersten Schicht:
8=1-y1,, (5.5)

Der so erhaltene Wert stimmt, wie In Kap. 5.1.1 in Abb. S.l.c gezeigt wurde
bis zu 1,9 Ml sehr gut mit dem aus dem 00-Reflex erhaltenen Wert Uberein.
Das bedeutet, die Intensitit des 1/7—Reflexes ist ein direktes MaB fiir die
freiliegenden Anteile des Substrats, die aufgewachsenen Inseln zeigen keine
tberstrukturreflexe. Um diese These weiter zu priifen, wurde die integrale
Intensitit des 1/7-Reflexes betrachtet.

Aus den Profilen konnten unter Annahme von lIsotropie dlese Werte leicht
bestimmt werden. In Abb. 5.6 ist als Funktion von [l,, die Quadratwurzel der
Peakintensitit des 1/7-Reflexes aufgetragen, Der zu erwartende lineare Zu-
sammenhang Ist deutlich zu erkennen. Die noch vorhandene Schulterintensitit
bel verschwindender Peakintensitit (f1,,=0. ) deutet darauf hin, da8 auf den
Inseln kielne Bereiche mit einer 7x7 Struktur gebildet werden, dle als Anti-
phasen(Translations-)dom#inen streuen. Ein Durchscheinen der wohlgeordneten
Substrat 7x7 durch dile aufgebrachten Inseln ist nicht méglich, da dann ein
scharfer Peak zu erwarten wire. Diese noch vorhandene Intensitét nimmt mit
steigender Bedeckung soweit ab, daB sie nicht mehr mit der externen Kanone
detektierbar Ist. Abbruchmessungen nach 15 Ml zeigen jedoch, daB noch ge-
ringe Intensitit im Bereich der 3/7- bzw. 2/5-Reflexe vorhanden ist (Abb.
512.ab,c). Da bel senkrechtem Einfall einerseits die Intensitit der LEED-Re-
flexe stirker ist und andererseits der 3/7-Reflex besonders intensiv ist, ist
der Flichenanteil, der von 7x7- bzw, 5x5-Keimen bedeckt ist, recht gering.

Das Modell einer freitragenden Schicht sagt voraus, daB die 7x7-Reflexe
keine Phasenabhingigkeit zeigen. Um dilese Vorhersage zu Uberpriifen wurde
nach 1,0 Ml der Aufdampfvorgang abgebrochen und die Schicht abgekithlt. Die
vorhandene Struktur wurde somit eingefroren, um Im kalten Zustand eine G(S)
Kurve aufzunehmen, die in Abb. 5.7 dargestellt ist. Man erkennt, wie vom
Modell vorhergesagt, keine Phasenabhidngigkeit der G(S) Werte.

In Abb. 5.8 Ist das Reflexprofil des 1/7-Reflexes und des 00-Reflexes bei
ca. 1 mi, d.h. 8,207 MI, dargestellt, die wihrend des Aufdampfens aufgenom-
men wurden. Von beiden Profilen ist der Untergrund subtrahiert worden, um
die Profile direkt vergleichen zu k&nnen. Im Rahmen der Messgenauigkeit
(withrend des Aufdampfens) und der Genauigkeit der Untergrundbestimmung
sind die Verldufe identisch. Es lassen sich aus dlesem Grund auch keine Aus-
sagen dartiber machen, ob eine Abweichung der Profilformen wie in Kap. 4.4
beschrieben vorhanden ist.
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5.2 Steady. State Wachstum

Als Steady State Wachstum ist dle Phase der Epitaxie gemeint, bei der iden-
tische periodische Oszillationen auftreten. Hier gilt dann fiir alle Parameter
wie z.B. vertikale, laterale Verteilung, Uberstruktur:

Parameter(0) = Parameter (9+1) (5.6)

Der in dleser Phase konstante Formfaktor Ist fiir die Auswertung von Vorteil.

5.2.1 Schichtenverteiiung

Zur Charakterisierung des Wachstums wurden unterschledlichste Messungen
vorgenommen. In Abb. 5.9.a ist als Funktlon der Bedeckung 6 die Peakintensi-
tit des 00-Reflexes bei der Gegenphasebedingung (S=2,50) aufgetragen. Dlese
Energie wurde exakt bestimmt, indem das Aufdampfen in einem Minimum
unterbrochen und dann bel derselben Temperatur das Zentralpeakminimum
bestimmt wurde. Bei dieser Oszillationsmessung verschwindet der Zentralpeak
im Minimum tatsichlich! Um weitere Informationen zur Verfligung zu haben,
sind wihrend des Aufdampfens zusidtzlich noch Profile des 00-Reflexes auf-
genommen worden, die unter der Kurve der Peakintensitit aufgetragen sind.
Aus diesen Profilen 148t sich dann unter Annahme einer isotropen Vertellung
dle integrale Intensitit des 00-Reflexes bestimmen. Dabei wurde an dle abfal-
lenden Flanken der Schultern eine Lorentz32 Funktion angefittet. Hierbel
wurde sowohi der Untergrund bestimmt, als auch dle sehr schwache Intensi-
tét erfaBt, die aufgrund relativ groBer Streuvektoren (Ak,>10X%) in griBere
Bereiche der Brillouinzone gestreut wird und somit trotz der geringen Inten-
sitit einen relatlv groBen Anteil an der integralen Intensitit besitzt. Dlese
Werte flir die integrale Intensitit des 00-Reflexes sind ebenfalls in Abb. 59.a
als Quadrate eingetragen.

Die Konstanz der integralen Intensitdt zeigt, daB dle gesamte Intensitit, die
sich von der Oberflichenstruktur kinematisch ergibt, In der Auswertung be-
rlicksichtigt wird. Somit kann auch die Intensitit des 00-Peaks direkt als
G(S.8) Funktion angegeben werden, wie es in der Scalierung von Abb. 5.9.a
erfolgt ist.

Aus dleser Informatlon bei der Gegenphasebedingung '1dBt sich allerdings
noch nicht, wie in Kap. 5.1.1 dle Bedeckungen 6, bestimmen, da der Startwert
0, nicht bekannt ist. Schon aus dem G(S) Wert von 0.16 fiir die Maxima der
Oszillation folgt direkt, daB es sich zumindest um ein 3-Schichtenmodell fiir
das Wachstum handeln muB. Da die Startbedeckung 0, fiir das Steady State
Wachstum nicht mit der entsprechenden Genauigkeit greifbar ist, muB die
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Intensitit des 00-Reflexes auch fiir andere Phasenbedingungen d.h. Energien
gemessen werden, um so genligend Information fiir ein 3- oder 4-Schichten-
modell zu erhalten.

Dies wurde so bewerkstelligt, daB w#hrend des Aufdampfens stindig zwi-
schen verschiedenen Energien umgeschaltet worden ist, um auch etwaige
Phasenverschiebungen der Oszillation bel den jeweiligen Energien festzustel-
len. Da diese Umschaltprozedur eine gewisse Zeit In Anspruch nimmt, konn-
ten immer nur zwei Energiewerte abwechselnd gemessen werden, ohne daB
der Verlauf der Oszillationskurven zu stark fragmentiert wiirde. Pabei wurde
flir die eine Energie als Referenz immer die Gegenphasebedingung gewihlt.

Diese Intensititsinformation allein wére jedoch ungeniigend, da sie ja noch
einen unbekannten, energieabhingigen Formfaktor beinhaltet. Deshalb wurde
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Abb. 5.10 Oszillatlonen des 00-Reflexes bei verschiedenen Energien, hier
normiert als G(S,9)-Kurven aufgetragen.
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das Aufdampfen unterbrochen und fiir die jeweiligen Energien sehr sorgfiltig
das Profil ausgemessen. Daraus ldBt sich dann ohne Probleme die jeweilige
integrale Intensitit bestimmen und mit

G(s)= &
1otal
der Formfaktor ausklammern. Die so erhaltenen G(S,0) Kurven sind fiir die
Energien 96 eV, 116,2 eV, 127 eV, 138,2 eV und 142 eV in Abb. 5.10 dargestellt.
Aus den Profilmessungen und dem im Minimum verschwindenden Zentralpeak
ergibt filr 96 eV die Gegenphasebedingung mit $=2,50. Danach sollte 116,2 eV
einer Phase $=2,75, 127 eV einer Phase $-2,83 sowie 138,2 eV einer Phase
$=3,00 entsprechen. Hier zeigt sich aber, daB die Verbreiterung bei 142 eV am
kleinsten ist. Das wiirde einer Verschiebung der Phasenbedingung entsprechen.
Demgegeniiber ist allerdings die relative Oszillationsamplitude bei 138,2 eV am
kleinsten, wobei aber noch eine Verbreiterung zu beobachten ist. Somit treten
hier Effekte auf, die eine Abweichung von der kinematischen Naherung dar-
stellen, wie sie z.B. durch eine Formfaktorinderung an Stufen durch Vieifach-
streuung auftreten kann.

Somit stehen mit den oben erwihnten Einschrinkungen fiir jede Bedeckung
8 filr ausgezeichnete Phasen G(S) Werte zur Verfilgung, d.h. prinzipiell ist fiir
alle Bedeckungen eine G(S) Kurve vorhanden. Diese Werte stehen auch in gu-
ter Ubereinstimmung mit einer Abbruchmessung nach ca. 15 ml im Oszillati-
onsminimum, beil der G(S) Werte iiber einen gréBeren Energiebereich bestimmt
wurden (50 eV bis 400 eV), die hier in Abb. 5.1l.a auf die Perlode von S=0
bis 1 projeziert sind.

(5.7)

. Si) T=633K 1B M

—: 0,,= 1,000 Ml pie = 0,082
G (S): 81420918 Ml pis=0,468

016= 0,450 Ml pie= 0,418
1 0i7= 0,032 Ml p17=0,032

A =068 Ml T =15,40 Ml

Tal

0.0 Ol.l Phase S 1.0

Abb. 5.1 G{(S)-Werte des 00-Reflexes nach 15M! und eine zugehorige
Schichtenvertetlung 6,, sowie deren G(S)-Kurve.
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Die ebenfalls angegebene Schichtenverteilung 6,, die die gemessenen G(S)-
Werte am besten beschreibt (geschlossene Linie) sowie die schmale Halb-
wertsbreite der G(S) Kurve deuten auf einen Wachstumsmodus hin, der meh-
rere Schichten umfaBt. Das in Abschnitt 3.2.3.3 gezeigte 3-Schichtenmodell ist
an dle hler gemessenen Oszillationen angepaBt worden und gibt die dann
resultierende Entwicklung der Schichtenverteilung mit der Gesamtbedeckung
an, Die daraus folgende Intensitidt bei S=1/ ist jedoch hSher als gemessen. Da
auch ein 4-Schichtmodell flr eine Bedeckung nur drel beteiligte Schichten hat
(SchlieBen der untersten und Keimbildung einer neuen Schicht), muB flir diese
Bedeckung ebenfalls eine zu hohe Intensitdt erwartet werden, Der zu zlehende
SchluB Ist, daB erst eine Beschreibung der Oberfliche mit fiinf gleichzeitig
vorhandenen Schichten das Intensititsverhalten erkldren kann.

Da fur funf gleichzeitig vorhandenen Schichten ein wie in Kap. 3.2.3 be-
schriebener L8sungsweg nicht mehr moglich ist, wurde eine spezielle Vertei-
lung gewihit, Es wird angenommen, daB die 6, punktsymmetrisch in 6 sind,
d.h. ein sogenanntes symmetrisches Wachstun:

6,(0) =1-6,(2h-0)

Zus#tzlich herrscht ein periodisches Monolagenwachstum, d.h. nach einer wei-
teren aufgedampften Monolage sieht die Oberfliche wieder genau wie vorher
aus:

0,(0) = 8,,,(0+1)

Daraus ergeben sich gewlsse Symmetreibedingungen fiir die p, oder auch 6.
Dies ist in Abb. 5.10.a schematisch verdeutlicht. Eine weitere Eigenschaft die-
ses Ansatzes ist, daB die resultierende Intensitit G(S,0) lmmer symmetrisch
zu den Oszillationsminima (8=0) ist. Das splegelt sich im Informationsgehalt
wieder, die Bedeckungen 6,(8) lassen sich aus einer halben Oszillationsperiode
bestimmen. Abwelchungen von dieser Bigenschaft wie asymmetrische Oszilla-
tionen (siehe Abb. 6.3) oder Phasenverschlebungen der Minima bei verschiede-
nen Energien deuten auf einen asymmetrischen Wachstumsmodus hin. Ein so
resultierende Verlauf fir die 6,(8), der auf den Oszillationen bei $=1/2 und
$=1/4 basiert, ist in Abb. 5.10.b gezeigt. Da hier ein 5-Schichtenmodell das
Wachstm beschreibt, bendtigt jede Schicht dementsprechend 5-1=4 Monolagen
Zeit von der Nukleation bis zum SchlleBen der Schicht.
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Abb. 5.10.a Schematische Darstellung des symmetrischen 5-Schichtenmo-
dells mit den vorkommenden Bedeckungen 6, und p,,
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Abb. S.lO.’b Bedeckungsverlauf 6,(6) fur ein 5-Schichtenmodell basierend
den Oszillationen in Abb. 5.10.
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5.2:2 Laterale Verteilung

Fiir die Charakterisierung des Wachstums ist nicht nur die Schichtenverteilung
von Interesse, sondern ebenso die GriBenverteilung und Form der auftreten-
den Inseln und Stufen. Diese Information ist In der Form und GréBe der
Verbreiterung, d.h. I{k,} verborgen.

In Abb. 5.9.a sind die Profile wdhrend des Aufdampfens fiir die Gegenpha-
sebedingung $=2,50 dargestellt. Man sieht deutlich die Oszillation des Zen-
tralpeaks mit der Bedeckung. Darilberhinaus oszilliert jedoch auch die Intensi-
tat der Verbreiterung (Abb. 5.9.b) in Gegenphase zu der des Zentralpeaks, wie
es natlirtich aus der Konstanz der Integralen Intensitit zu erwarten ist. Der
beobachtete Effekt ist jedoch stirker als erwartet, da sich ebenso die Form
der Verbreiterung mit der Bedeckung periodisch &ndett.

In Abb. 5.9.b sind die Verbreiterugen fiir eine halbe Periode der Oszillation
dargestellt. Hlerbel wurden alle Messungen mit einer Lorentz¥2 Funktion
unterlegt, deren Halbwertsbreite aus dem Profil im Oszillationsmaximum
erhalten wurde. Deutlich ist die erhéhte Intensitit In der Néhe des Zentralpe-
aks fiir die Profile in der Ndhe des Minimums zu sehen, Es Ist zu schliefen,
daB bei den Minima groBere Inseln bzw. Terassenlingen auftreten. Hierin
splegelt sich wieder, daB die vorhandenen Inseln und Lécher, d.h. die Abwei-
chung von der mittleren Fliche beim Oszillationsmaximum kleiner sind als
beim Minimum. Um die mittlere Terassenlinge zu bestimmen muB natirlich
die Intensitit des Zentralpeaks mitberiicksichtigt werden, wobel dann wieder
fiir die Minima die Terassenldngen am kleinsten sind.

Si(1) T=633K__15Ml
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Abb. 5.11.b Reflexprofil des 00-Reflexes nach 15M| mit Lorentz¥;-Funktion
unterlegt.
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Abb. 5.11.c Reflexprofile des 00-Reflexes bel 10 Ml. Es zeigt sich keine
Variation der Profilform mit der Phase S.

Fiir komplizierte Schichtenverteilungen, wie sie z.B. in der Keimbildungspha-
se mit Doppelschichtwachstum auftreten, beobachtet man eine im k-Raum
periodische Variation der Form der Verbreiterung mit der Phase S (s. Abb.
5.3.a,b). Dleser Effekt st auf eine unterschiedliche Terassenbreitenverteilung
P(I) in verschiedenen Schichten h, d.h. P([), zuriickzufithren [34,351. Um das
Steady State Wachstum auch auf einen solchen Effekt hin zu iiberpriifen sind
wihrend des Aufdampfens Profile fiir die Phase $=2,75 aufgenommen worden,
die aber keine Unterschiede zu den Gegenphaseprofilen zeigen (Siehe Abb.
5.11.c), wie es auch die Abbruchmessung in Abb. 5.11.a zeigt.

Bisher wurde von isotropen Verteilungen ausgegangen, die nach Spadacini
[201, Lapajoulade [19] zu runden Verbreiterungen fiihren soliten. In den Ab-
bildungen 5.12.a-c sind zweidimensionale Scans nach Abbruch im Minimum und
Abkiihlen der Probe dargestellt. Zu sehen ist, daB bis zu einem Radius von
etwa 6 % die Verbreiterung eine runde Form hat. Dieser Anteil entspricht ca.
der halben integralen Intensitit. Die ausgeprigte dreizdhligkeit der Verbreite-
rung kann nicht kinematisch bedingt sein, da dafiir punktsymmetrische Profil-
formen zu erwarten sind. Messungen bei htheren Temperaturen zeigen (Kap.
6.2), daB in diese Richtungen Uberstrukturreflexe mit groBen Intensititen
liegen. So ist die dreizihligkeit wohl eher durch diesen dynamischen Effekt zu
erkliren und somit diese Intensitit nicht zum 00-Reflex zugehérig.
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Ebenso ist zu sehen, daB geringe Intensitit an den Positionen der 3/7- bzw.
2/5-Reflexe auftritt. Dies bedeutet, daB auf der aufgedampften Schicht doch
noch kleine Bereiche mit gestdrten 5x5 bzw. 7x7 Bereichen zu finden sind.
Dieser Effekt konnte iiberhaupt erst gesehen werden, nachdem die externe
Kanone eingesetzt wurde. Die externe Kanone bel erhdhter Substrattem-
peratur ist einerseits zu unempfindlich (Formfaktor gering), andererseits las-
sen sich dlese Bereiche der Brillouin Zone gar nicht ins Channeltron ablenken.

5.2.3 Zeitabhingigkeit

Zur Untersuchung der Abhidngigkeit des Wachstums von der Aufdampfrate
wurde bel zwei verschiedenen Raten (20 min/Ml bzw. 8 min/Ml} jeweils 4,5
Ml aufgedampft. In Abb. 5.13 sind die Reflexprofile nach dem Aufdampfen filr
belde Raten gezeigt. Die Form unterscheidet sich geringfiigig, so Ist das Profil
mit der geringeren Rate etwas schmaler. Die Halbwertsbreiten von ange-
fitteten Lorentz3/z2 Funktionen unterscheiden sich nur um den Faktor 1,15,
obwohl der Unterschied in der Aufdampfrate etwa Faktor 2 betrigt. Dieses
Ergebnis ist auch nicht vergleichbar mit Messungen an GaAs [36], die flir die
Profilbreite eine Wurzelférmige Abhingigkeit von der Aufdampfrate zeigten.
Hier mag vielleicht eine Rolle splelen, daB die Bildung von Uberstruktur-
dominen gerade beginnt und die Oberflichendiffussion davon abhiinglg ist
£36). Hier zeigt sich In Kap. 6.2 , daB bei 360C (633 K) die Diffussionskon-
stante D jhren Wert idndert (Abb. 6.8).
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Abb. 5.13 Profiiform des 00-Reflexes bei verschiedenen Aufdampfraten
von 8 min/Ml bzw. 20 min/Ml.
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Abb. 5.14 Verhalten der Zentralpeakintensitit nach Unterbrechen des
Aufdampfens fiir 3150 sec.

brochen und nach ldngerer Zeit wieder neu gestartet. In Abb. 5.4 ist das
Verhaiten der Oszillation des 00-Reflexes dargestellt. Im Minimum ist der
Aufdampfvorgang flir 3150 sec unterbrochen worden. Die Aufdampfrate lag bei
300 sec/Ml. Es ist zu sehen, daB die Oszillation ohne Phasensprung fortge-
setzt wird. Die Intensitdt im darauffolgenden Maximum ist um den Faktor 1,2
héher als beim vorhergehenden Maximum, Zusitzlich wurden auch Profile
sofort nach dem Unterbrechen und kurz vor dem erneuten Offnen des Shut-
ters aufgenommen, die in Abb. 515 dargestellt sind. Zu erkennen ist die
geringfiigig (Faktor 1,2) angestiegene Intensitit der Verbreiterung - zusitzlich
ist die Intensitit des Zentralpeaks abgesunken.

Da in diesem Stadium die Wachstumsfront liber mehrere Schichten ausge-
dehnt ist (siehe Kap. 5.2.1) kommt es nicht zu Diffusion von einer Schicht in
eine andere. Dies hitte sonst Anderungen der Intensitit des Zentralpeaks zur
Folge, da aufgrund der hier im Oszillationsminimum sehr geringen Intensitit
(G(S) ~0,005) diese sehr empfindlich auf Anderungen in der Schichtenvertei-
lung 6, reagiert. Auch in der Profilform.ist keine Anderung zu beobachten,
nur die Intensitit der Verbreiterung steigt um den Faktor 1,2 an.

Somit ist hler ein Ausheilen von Punktdefekten oder eine Anderung des
Formfaktors mit der Zeit zu beobachten. Spekulativ ist, ob hier direkt der
Anteil von frelen Silizium Ad-Atomen zu sehen ist, die nach dem Unterbre-




LG ISTRN 11 siem

2000

wo | T=63BK
1500
1000
100 . 80
(i St L L o o JrrrrprrrTETTpYRR TR Y
2 -8 -4 0 4,8 42 -2.0  -1.0

Ky

6.0 1.0 2.0
K

Abb. 5.15 00-Reflex nach SchlieBen (gepunktete Linie) und kurz vor Offnen
(geschlossene Linle) des Shutters.

chen des Aufdampfens in dieser Ausheilzeit einen festen Bindungsplatz finden.
Sie wiirden dann nicht mehr als Einzelatome (Punktdefekte) streuen, sondern
als Teil einer gréBeren Insel.

Fir Silizium ist also im Gegensatz zu Gallium Arsenid [37] wihrend des
Aufdampfens kein diffusionsbedingtes Ausheilverhalten zu beobachten. Atome,
dle einen Bindungsplatz an einer Kante gefunden haben, kénnen von dieser
nur sehr schwer wieder abdampfen, da sie fest gebunden sind.
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5.3 Simulationen

Fiir die Simulation von Wachstumsprozessen gibt es verschiedene Vorgehens-
weisen, dle mit hdchst unterschiedlichem Aufwand (1 min. Atari 1040 ST bis
68 std. Cray XMP) verbunden sind. Auf der einen Seite existieren molekular
dynamische Simulationen [38,39,40,411 der Bewegung einzelner Atome in z.B.
einem Lennard Jones Potential in Zeitschritten von At=1.5x1071% sec, die klei-
ner als die Vibrationsfrequenz (v=1.3x10'® Hz) sind. Um filr diese Bedingungen
eine ca. 5 Ml dicke Schicht aufzudampfen muB (um nicht Jahre rechnen zu
miissen) die Aufdampfrate mit 3x10'© Ml/sec, dies entspricht 10 meter/sec,
absolut unrealistisch hoch gewihlt werden [38].

Auf der anderen Seite gibt es Monte Carlo Simulationen der Oberfliche mit
Diffusion, die Uber Arrhenius Ausdriicke fir die nichste Nachbarwechselwir-
kung beschrieben wird [42,43,44,45,46].Bel diesen Arbeiten geht die laterale
Vertellung noch direkt In das Wachstum Hber die Diffusionsprozesse ein.
Auch hier kann noch jedes Oberflichenatom diffundieren.

Wesentlich weniger Aufwand bereiten die Meanfield Niherungen der Ober-
flachenverteilung, bei denen nur die Schichtenvertellung 8, betrachtet wird, die
dann liber Ratengleichungen beschrieben wird [37,47].

Dieser Weg als einfachstes Modell fiir das Wachstum wird auch hier be-
gangen. Sowohl die Diffusion der aufgedampften Adatome als auch das Aus-
heilverhalten ganzer Inseln ist beriicksichtigt. In Abb. 5.16 ist eine rauhe
Oberfliche mit mehreren Leveln h skizziert. Es wird folgendes angenommen:

1) Atome, die auf eine Schicht h-1, d.h. In den Level h aufgedampft werden,
diffundleren an elne aufstelgende Stufe des Levels h und erhthen die
Bedeckung 6.

i) Atome, die innerhalb einer Linge A von einer Stufe abwirts aufgebracht
werden, werden von dieser Kante gefangen und erhohen die Bedeckung
ehn.

li) Unabhingig vom Aufdampfvorgang l6sen sich Atome aus einer Kante des
Levels h und diffundieren eine Stufe tiefer in den Level h+l.

Die GroBe der Inseln in den jeweiligen Schichten h geht liber eine Funktion
ein, die den Umfang L der Inseln im Level h als Funktion der Bedeckung 6,
beschreibt. Hier wurde eine einfache Abhingigkeit gewihlt, um diesen Zusam-
menhang qualitativ zu beschreiben:

L{8)=-(8,-¥)2+1 {5.8)

Das Verhalten ist einfach: fiir Bedeckung 6,=0 bzw. 6,=1 ist der Umfang L=0,
flir 6,=0.5 hat er seinen groBten Wert. Der Absoclutbetrag spielt hier keine
Rolle, da in Gln. 5.9 noch mit der Breite A multipliziert wird. Die Ratenglei-
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Abb. 5.16 Schematische Darstellung einer Oberfliche mit mehreren Levels
und den fiir die Ratengleichungen betrachteten Prozessen:
i) Diffusion an eine Kante, ii} Wechsel ein Niveau tiefer,
ili) Abdampfen von einem Kantenplatz.

chung ergibt sich somit zu:

48 L, -0+ 2100 - 216,04 kLO) -KLO,)  (5.9)

Die Bedeutung der einzelnen Beitrige ist in Abb. 5.17 noch einmal verdeut-
licht. Die Aufdampfrate geht liber t ein (t=Ml/sec). 84 L(B,) Ist der Anteil
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Abb. 5.17 Die betrachteten Bedeckungen 9, und die verschiedenen Flilsse
der Ratengleichungen.

der pro Sekunde In den Bereich A der abwiirts filhrenden Stufen aufgebrach-
ten Atome, die dann im Level h-1 fest gebunden werden, Der Parameter k be-
schreibt den effektiven Randbereich, der pro Sekunde von einer Kante ab-
dampft und eine Lage tiefer wieder fest gebunden wird. Fiir diese Antelle
gelten die Randbedingungen:

AL(8) < (8,-8,.) (5.10)
410)<(0,4-0,) (5.11)
KL(8) < (8,4~ 0,2 (5.12)
kL(8) <(8,,-0,) (5.13)

Hiermit wird gewdéhrleistet, daB die betrachteten Bereiche, aus denen Atome
heraus in andere Schichten diffundieren nicht griBer als die vorhandene Be-
deckung bzw. daB nicht mehr Atome in die tieferen Schichten diffundieren als
dort Platz vorhanden ist.

In dem folgenden wurde der Parameter k=0 gesetzt, da wie in Kap. 5.2.3
gesehen das Ausheilverhalten von vorhandenen Insein sehr langsam vor sich
geht. Bs soll ja versucht werden, das bei 360C beobachtete Wachstum zu
beschreiben. Die Aufdampfrate 1/t fillt bel einem Umschreiben auf ebenfalls

48 - (0,.-0,) + AL(B) - AL(6,.)) (5.14)

heraus, sodaB der einzig freie Parameter die Breite A ist. Dies’ bedeuted, daB
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alle experimentellen Parameter wie die Aufdampfrate, die Temperatur sowie
die Elementspezifischen GréBen wie die Diffusionslinge nur in dle eine GroBe
A eingehen, d.h. eine ErhShung der Aufdampfrate mit einer Verringerung der
Temperatur gleichbedeutend ist.
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Abb. 5.18 Bedeckungen 6, und Intensitit fiir statistisches Wachstum A=0

Filr A=0 ergibt sich fiir die Bedeckungen 6, der in Abb. 5.18.a gezeigte
Verlauf eines statistischen Wachstums. Jede Schicht wiichst entsprechend der
auf sie aufgedampften Atome, es findet keine Diffusion iiber die Kanten statt,
Die Intensitit nimmt wie in Abb. 5.18.b zu sehen exponentiell mit der Bedek-
kung 6 ab (durchgezogene Linle $=0,50, gepunktete Linie $=0,25). Ahnliche
Verldufe ergeben sich auch aus molekulardynamischen Simulationen bei tiefen
Temperaturen [39],

Fiir A>>1 ergibt sich ein ideales Schicht fir Schicht Wachstum wie in Abb.
5.19.a gezeigt. Die Intensitit zelgt den dafiir erwarteten parabelférmigen
Veriauf (Abb. 5.19.b).

Von mehr Interesse ist natiirlich der Zwischenbereich, Hier wurde fiir den
Parameter A=1,7 gewiihit, da die daflir auftretenden Oszillationen eine Ampli-
tude haben, die der bei 360C entspricht (Abb. 5.20.b). Typisch fiir diese Ra-
tengleichungen ist das schnelle SchlieBen von kleinen Wachsen von neuen
Schichten sowie das langsame SchlieBen von kleinen Léchern in tiefliegenden
Schichten. Bei diesem Wert fiir die Breite A sind immer vier Schichten mit
Anteilen von mindestens 2% am Wachstum beteiligt. Die asymmetrische
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Abb. 5.19 Bedeckungen 6, und Intensitat fiir perfektes Schicht fiir Schicht
Wachstum A»1{.
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Abb. 5.20 Bedeckungen 0, und Intensitit flir Wachstum mit begrenzter
Diffusion A=1,7.
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Schichtenverteilung p, spiegelt sich in der Lage der Oszillationsminima wieder,
die nicht bei 6=1,5, 2,5, 3,5... Ml sondern etwas verschoben bei 6=135, 2,35,
3,35... Ml zu finden sind.

Eine weitere Eigenschaft dieses Modells ist das sofortige Einschwingen der
Oszillation auf den Endwert der Oszillationsamplitude festzustellen, d.h. das
Wachstum ist praktisch sofort im Steady State Modus. Diese Eigenschaft
bleibt sogar bei einer rauhen Startfliche erhalten. Das ist in Abb. 5.21 fiir die
Startverteilung 6,=1,00, 6,=0,75, 0,=0,50 und 6,=0,25 demonstriert. Hier ist
das Wachstum nach etwa 3 Ml im Steady State Modus. Die Lage der Minima
hat sich hler verschoben, da die Startbedeckung 6, nicht mehr null betrigt,
sondern in diesem Fall 6,=0,75+0,50+0,25=1,5 Ml. Wenn dieser Wert beriick-
sichtigt wird, stimmt die Oszillation mit der in Abb. 5.20 iiberein.
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Abb. 5.21 Bedeckungen 6, und Intensitdt fiir elne rauhe Startfliche

In Kap. 5.1.1 wurde angenommen, daB das Auftreten des Doppelschichtwach-
stums zu Beginn des Aufdampfens durch eine schlechtere Benetzbarkeit der
7x7 Fliche bedingt ist. Diese Eigenschaft wird durch einen vom Level h ab-
hidngigen Parameter A, beschrieben:

%—gr-:(eh..-eh) + A, L(B) - A,L(B,.) (5.15)

Es wurde jetzt A,=0,8 und 4, A,..=1,7 gewdhit und damit der Verlauf in Abb.
5.22 erzielt. Das Verhalten fiir A,=1,7, das dem in Abb. 5.20 entspricht ist
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liniert gezeichnet. Ab 3.0 Ml ist zwischen beiden Kurven kein Unterschied
mehr zu entdecken. In dem Bereich bis 3.0 Ml unterscheiden sich die Bedek-
kungen 6, und insbesondere das Intensititsverhalten jedoch drastisch. So fehlt
eln Oszillationsmaximum, die Intensitit fillt zu Beginn langsamer ab, die
regelmiaBige Oszillation setzt erst ab 2,4 Monolagen ein. So ist der Anteil in
der zweiten Schicht hier bedeutend hoher als flir A,=1,7, es ist also ein ver-
stirktes Doppelschichtwachstum vorhanden. Der so simulierte Verfauf stimmt
iiberraschend gut mit dem bel 360C gemessenen Verlauf lberein, wie er in
Abb, 5.1.a dargestellt ist.
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Abb. 5.22 Bedeckungen 6 und Intensitit einen Schichtabhingigen Diffu-
sionsparameter A,=0,9, A,,,.=1,7.
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6 Epitaxie bei 280 C bis 600 C

Die in diesem Kapitel gezeigten Messungen werden nicht so detallliert wie in
Kap. 5 ausgewertet, sondern eher neu auftretende Effekte beschrieben. So
sehen die Oszillationen wesentlich anders als bei 633K aus, das Verhalten der
tiberstrukturen wird eine groBe Rolle spielen.

6.1 Oszillatilonsmessungen

Im folgenden sollen Oszillationsmessungen bei verschiedenen Temperaturen
prisentiert werden. In Abb. 6.1 sind als Funktion der Bedeckung die Intensitit
des 00-Reflexes bei 556K, 633K und 730K gezeigt. Bel den beiden tiefen
Temperaturen ist die Intensitit mit einem Faktor 5 multipliziert. Es ist ein
Anstieg der Oszillationsamplitude mit der Temperatur zu sehen, der durch das
immer perfektere Schicht fiir Schicht Wachstum bedingt ist (die Wachstums-
front wird immer glatter).

Die Ozillationsminima liegen ebenfalls immer héher, obwohl die Intensitit
bei dem Staedy State Wachstum durch null gehen sollte. Hier spiegelt sich
die, mit steigenden Temperaturen schmaler werdende Verbreiterung wieder, die
dann mit dem Zentralpeak vergleichbar wird und im Minimum der Oszillation
vorhanden ist. Dies geht soweit, daB bel noch héheren Temperauren T>800K
die Minima soweit angestiegen sind, daB gar keine Oszillation mehr zu sehen
ist. Dies ist gleichbedeutend damit, daB die in Gegenphase streuenden Inseln
gréBer als die Transferweite des Instruments geworden sind und somit nicht
mehr detektlerbar sind.

Ein weiterer interessanter Punkt ist die Verzégerung zu Beginn des Wach-
stums, bevor die periodischen Oszillationen einsetzen, Diese Verzdgerung liegt
bei den tiefen Temperaturen bei etwa 2 Monolagen, bei 730K bei etwa 4
Monolagen [14,27,28,351. Dleser Effekt Ist bedingt durch eine stark rauhe
Startphase mit Doppelschichtwachstum der Insein. So fillt die Intensitit nach
Offnen des Shutters mit steigender Temperatur Immer langsamer ab und
bleibt bei 730K fiir eine zeitlang sogar fast konstant. Nur ein Wachsen von
Doppelschichten kann bei der Gegenphasebedingung fiir Einfachstufen die
Intensitdt konstant halten, da diese Schichten dann wieder konstruktiv inter-
ferieren.

Die Form der Oszillationen ist bei den beiden tiefen Temperaturen sinus-
formig (siehe Kap. 5.2.1), fiir hohe Temperaturen zeigt sich aber eine deutli-
che Abweichung (Abb. 6.2). So sind die Maxima um einen Faktor 3 stirker
gekriimmt als die Minima, hier splegelt sich das parabelférmige Verhalten fiir
perfektes Schicht fiir Schicht Wachstum wieder. AuBerdem sind die anstei-
genden und abfallenden Flanken unterschiedlich steil.
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Abb. 6.1 Oszillationsperiode bei 730 K mit stark gekriimmten Maxima,
parabelférmigen Minima und verschiedenen Steigungen in den
Flanken.

Das Minimum hat einen Verlauf, der sehr gut mit einer parabelférmigen
Abhidngigkeit von 0 zu beschreiben ist:

Gi0) = 4(0-0,,)°

hierbei beschreibt 0,,, die Lage des Minimums. Dieses Verhalten ist aber ge-
nau das, was fiir ein ideales Schicht flir Schicht Wachstum zu erwarten wire.
In diesem Moment des Wachstums existieren nur zwei Schichten auf der
Oberfldche. Damit ist auch die Absolutbedeckung 6; bekannt und es &8t sich
das in Kap. 3.2.3.1 beschriebene Verfahren anwenden, aus der Intensitit des
00-Reflexes die Bedeckungen O, in ihrere 9-Abhingigkeit zu bestimmen. In
Abb. 6.1.3.a-d ist die Ausgangsintensitit G(8,S=¥,), der streuende Anteil ih der
mittleren Schicht py,, der streuende Anteil in der oberen Schicht py sowie die
durch Addition beider Anteile zu erhaltende Bedeckung 6, aufgetragen.

Der parabelférmige Verlauf in den Minima der Oszillation spiegelt sich in
der Steigung der 8,-Verlaufs wieder, dessen Wert d8yjg=1 betrigt, d.h. in
diesem Bereich ist nur diese eine Schicht am Wachstum beteiligt. Keimbildung
von einer neuen Schicht und SchlieBen der untersten Schicht verlaufen ver-
schieden schnell bedingt durch die unterschiedlichen Steigungen der beiden
Flanken. So bilden sich neue Inseln sehr viel schneiler als sich die Lécher
schlieBen. Dieses Resultat bestdtigt die in Kap. 5.3 gemachten Simultionen
liber Ratengleichungen und stimmt mit molekulardynamischen Simulationen
ebenso iiberein (391.
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Abb. 6.3 Intensitit bei 730K, die daraus abgeleiteten sichtbaren Anteile
der Schichten pm und py, sowie die Bedeckungen 8.
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6.2 Laterale Verteilungen

Von Interesse ist natiirlich nicht nur die Intensitit des Zentralpeaks, d.h. die
Schichtenverteilung wihrend des Aufdampfens, sondern auch z.B. die Insel-
gréBenverteilung oder die Oberflichenrekonstruktion. Diese Fragen wurden
durch die Aufnahme von linearen Scans bzw. 2d-Scans nach dem Aufdampfen
geklirt,

In Abb. 6.4.a ist das LEED-Bild nach Aufdampfen bei 556 K zu sehen, Auf-
grund instrumenteller Untergrundmodulationen ist das Bild nicht exakt sym-
metrisch. Es ist trotzdem die sechsziihlige Form der Verbreiterung des 00-Re-
flexes zu sehen. Um den 00-Reflex herum sind die niichsten Normalreflexe zu

Si)  T=556K 10M

Abb. 6.4.a
00-Reflex und
ndchste Normal-
reflexe.

Abb. 6.4.b
00-Reflex mit
runder Verbrei-
terung.
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erkennen, Uberstrukturreflexe tauchen nicht auf. Die Verbreiterung des
00-Reflexes Ist In Abb. 6.4.b noch einmal genauer dargestellt. Es Fillt ‘auf,
das von der sechszihligen Symmetrie nahe am 00-Reflex nichts mehr zu se-
hen ist. Die Verbreiterung ist rund. ,

Flir 696 K ist das LEED-Bild schon in Abb. 5.12.a,b zu sehen gewesen. Hier
taucht geringe Intensitét bei den 3/7- bzw. 2/5-Reflexen auf, die auf die
Ausbildung von kleinsten Bereichen mit $x8 bzw. 7x7 tUberstruktur hindeuted.
Dle Ausbildung einer dreizihligen Symmetrie scheint auch durch das Auftreten
des an diesen Positionen intensitdtsrelchen 1/7-Reflexen zu liegen (siche Abb.
6.5.a).
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Bei 710 K ist stark verbreiterte Intensitit an den Positionen der 3/7- bzw.
2/5-Reflexe sowie bei den dazu um 60 Grad rotierten 1/7- bzw. 1/5-Reflexen
zu beoachten (Abb. 6.4.c). Hier bildet sich also langsam die Uberstruktur
heraus.

Bei 730 K sieht das LEED-Bild wesentlich komplizierter aus (Abb. 6.5.a). Es
tauchen viele Reflexe auf, die sich aber bei niherem Hinsehen als Kombinati-
on von einer 7x7 und 5x5 Uberstruktur herausstellen. In den Abb. 6.5.b-d
wird der Bereich um den 00-Reflex Immer stirker vergroBert dargestellt. Man
erkennt die verbreiterten tiberstrukturreflexe sowle die sechszihlige Verbrei-
terung des 00-Reflexes. An Abb. 6.5.c ist zu erkennen, das die Sechszihligkeit
nicht durch die verbreiterten tberstrukturreflexe bedingt ist, da diese eine
dreizdhlige Symmetrie zeigen, Der zentrale Bereich zeigt wiederum nur elne
isotrope Symmetrie (Abb. 6.5.d). Dieses Verhalten (fiir groBe k, anisotrope
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6.5.a Zweidimensionales LEED-Bild der 5x5- und 7x7-liberstruktur
bis zu den nidchsten Normalreflexen aufgenommen.

6.5.b Ring der 3/7- und 2/5-Reflexe.

6.5.c 00-Reflex und 1/7-Reflexe,

6.5.d Sechsziihlige Verbreiterung des 00-Reflexes.
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Verbreiterung, fiir kleine k, isotrope Verbreiterung) Ist eine Zeichen filr einen
Markovprozess bel der Bildung der Inseln bzw. Stufen auf der Oberfliche
£201.

Die stirkere Ausbildung der drei- bzw. sechszihligkeit der Verbreiterung ist
ein Anzeichen fiir immer regelmiBiger werdende Inselformen. Die dreizihlige
Struktur ist kinematisch nicht zu erkliren und muB somit durch dynamische
LEED-Effekte wie stdrkere Uberstrukturreflexe in dlese Richtung erkldrt
weren. Die sechszdhlige Symmetrie kann sowohl von drei~ als auch sechsecki-
gen Inseln bedingt sein. Hier bletet LEED als beugende Methode keine Ent-
scheldungsmdglichkeit.

An dieser Stelle darf nicht darauf verzichtet werden, auf Rastertunnelmi-
kroskopmessungen (STM) einzugehen, dle an diesem System Im Submonola-
genbereich gemacht wurden (33). Diese zelgten bel etwa 580K kleine, eher
runde Inseln, die keine reguldre Uberstruktur zeigten., Man kann kleinste
Bereiche mit weniger als 50 Atomen ausmachen, dle 2x2-, 3x3-, §x5-, 7x7-
und 9x9-Strukturen zeigen. Aufgrund der dadurch produzierten groBen Halb-
wertsbreiten und Anzahl der tiberstrukturreflexe wird im LEED nur erhdhter
Untergrund zu sehen sein. Ein kleinerer Teil. der Inseln zeigte Atome in der
zweiten Schicht. Die Kelmbildung fand bevorzugt an Dominengrenzen der
7x7-Domiinen statt, wobel diese Jedoch sehr viel gréBer als die Inseln waren,
sodaB dieser ProzeB wenig an der homogenen Verteilung der Inseln dndert,

Zu hoheren Temperatuen hin steigt dle GriéBe der Inseln an und nimmt eine
dreieckige Form an. Auf der Inseloberfliche bildet sich bei im mittleren Tem~
perturbereich ilbereinstimmend mit 'den LEED-Daten eine Mischung aus 5%5~
und 7x7-Domiinen, die schon einige Einheitszellen groB sind. Bei hohen Tem-
peraturen bildet sich fast nur noch dle 7x7-Struktur, viele der Inseln sind
doppelt hoch.

Bei noch héheren Temperaturen werden sowohl dle tiberstrukturreflexe als
auch der 00-Reflex schirfer, die Intensitit der 5x5 Struktur nimmt Immer
mehr ab, bis ab etwa 900 K nur noch die 7x7 zu sehen ist, d.h. die Oberfld-
che, die nach dem Glilhen des Kristalls knapp unter dem Schmelzpunkt erzielt
wird. Auf das Verhalten der liberstruktur bel verschiedenen Temperaturen
wird im nidchsten Abschnitt 6.3 genauer eingegangen.

Am Ende des Aufdampfens (immer ca. 10-15 ml Silizium) wurden die in
Abb. 6.6.a,b gezelgten Reflexprofile des 00-Reflexes aufgenommen. Die in
Abb. 6.6.a gezelgten Kurven fiir 556 K und 633K wurden mit der internen die
in Abb. 6.6.b flir 633K bis 837K mit der externen Elektronenkanone aufge-
nommen. Deshalb die groBen Unterschiede im gezeigten Ablenkbereich (Ganze
Brillounzone bzw. 20%) sowie in der Intensitit des Untergrundes. Aus diesen
Profilen wurde nun mit einem einheitlichen Verfahren die mittlere Terassen-
breite I’ bestimmt, die als Funktion der reziproken Temperatur in Abb. 6.7
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Abb. 6.6.a,b 00-Reflexprofile bei verschiedenen Temperaturen.




- 72 -

a
10

e
o
v

0 0O,

°\ Sinm

0 3 X 00-spot
] 10 Ml

D [en*s']

id
o

1
10 L2n 20 o 0n an oo s e S s s SO SR SR B SR
800 800 700 800 500

T K
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Abb. 6.8 Diffusionskonstante D als Funktion der reziproken Temperatur.
Der hier dargestellte Wert ist noch mit dem Faktor 107'® zu
multiplizieren.

dargestellt Ist. Es sind drei verschiedene Bereiche zu erkennen. Bei hohen
Temperaturen scheint der Wert zu sdttigen; hier ist jedoch nur die Aufls-
sungsgrenze des Instruments erreicht. Bel tiefen Temperaturen weichen die
gemessenen Werte zu groBeren Werten hin von der Ausgleichsgeraden ab. Die
Genauigkeit der Untergrundbestimmung ist hier ausreichend, um diese Werte
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so gut festzulegen, daB ein messtechnischer Effekt auszuschlieBen ist. Das
beobachtete Verhalten- kann mit der bei 640 K beginnenden Ausbildung der
Uberstruktur zu tun haben. Bei GaAs ist ein von der Uberstruktur abhingiger
Diffuslonsparameter gefunden worden (36], sodaB ein solcher Effekt nicht
auszuschlieBen ist.

In einer einfachsten Niherung (homogene Keimbildung, kritische KelmgroBe
sehr klein) 148t sich aus der mittleren Terassenlinge die Diffusionskonstante
bestimmen (48,361:

p=Lr (6.1)

Dies ist eine sehr einfache Betrachtung dieses Prozesses, der aber doch einige
Ergebnisse liefert. Die so erhaltenen Diffusionskonstanten sind in Abb. 6.8
gezeigt. Daraus ergibt sich eine Aktivierungsenergie von 1,5eV fiir die Diffusi-
on. In diesen Wert gehen aber auch die kritische Keimgrifie, Bindungsenergie
und Potentialhéhe fiir Kantenatome ein.
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6.3 tberstrukturverhalten

In dlesem Kapitel wird besonders auf das Auftreten und Temperaturverahlten
der Uberstrukturen der Si(1i1}-Fliche eingegangen. Stabil bildet sich iiblicher-
weise bei dem Abkilhlen nach Hochtemperaturtempern die bekannte 7x7-
Struktur aus. Die DominengréBe hingt hierbei von der Abkiihlgeschwindigkeit
und dem Stufenabstand auf der Oberfliche ab. Es kdnnen sich aber auch
andere Uberstrukturen mit einer 3x3-, 5x5- und 9x9-Einheltszelle bilden, die
allesamt so dhnlich wie die 7x7-Struktur aufgebaut sind. Abgeschreckte 1xi-
Strukturen, mit einem Laser erzeugt, zeigen beim langsamen Ausheilen diese
Strukturen, ohne daB Fremdatome hierbel als Nucleationszentren wirken [49].
Dieses Verhalten zeigt sich auch bel dem Ausheilen von bei Zimmertemperatur
aufgedampften Monolagenschichten, die dabei auch eine amorphe Ad-Schicht
erzeugen [501. Von anderen Autoren ist die 5x5-Struktur bei der Epitaxie
ebenfalls schon gefunden {51.52].
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Abb. 6.9 Reflexprofile durch 1/7-, 1/5- und 2/7-Reflex nach jeweils 10 Ml
bei verschiedenen Temperaturen.
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Bei 633 K zeigten die Messungen ein Verschwinden der Uberstruktur inner-
halb von 2 bis 3 Monolagen. Bei sehr hohen Temperaturen ist zu erwarten,
daB sich wihrend des Wachstums stindig die perfekte 7x7 Uberstruktur
ausbildet. Von Interesse ist der Ubergangsbereich und dabei sowohl die Zeit-
als auch Temperaturabhingigkeit der Entwicklung der Uberstruktur. Die zwei-
dimenslonalen Scans zeigten ja in 6.2 schon die Ausbildung von sowohl einer
7x7 als auch 5x5 Uberstruktur in diesem Temperaturbereich.

Es wurde deshalb bei gleichen Aufdampfraten (300 sec/ml)im Temperatur-
bereich von 696 K bis 869 K jeweils 10 Ml Silizium aufgedampft. Wihrend des
Aufdampfens wurden der 00-Reflex sowie die Uberstrukturreflexe stindig
ausgemessen, um so Informationen liber den zeitlichen Ablauf der Anderung
der 7x7 bzw. der Ausbildung der 5x5 Struktur zu erhalten.

Die Reflexprofile fiir den 1/7-, 1/5- und 2/7-Reflex nach ca. 10 Ml aufge-
dampften Siliziums sind in Abb. 6.9 als Funktion von k, mit einer logarith-
mischen Intensititsscala (die Peakintensititen variieren um mehr als den Fak-
tor 100) mit der Temperatur als Parameter aufgetragen.

Zu bemerken ist ein generelles Ansteigen der Intensitit des 1/7 und 2/7
Reflexes mit der Temperatur. Filr den 1/5-Reflex ist ab 696 K eln Anstieg bis
761-781 K und danach ein Abfall bis auf fast null bei 869 K zu beobachten. Bei
tiefen Temperaturen bis 740K ist die Intensitit des 1/5-Reflexes stirker als
dle der 7x7—Reflexe.

Das zeitliche Verhalten ist in Abb. 6.10 mit der Peakintensitit des 1/7- bzw.
1/5-Reflexes als Funktion der Bedeckung dargestellt. Die Intensitit des

- \ Sia  T=740K
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Abb. 6.10 Peakintensitit des 1/7- bzw. 1/7-Reflexes wihrend der ersten
Monolagen bei 740 K.
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1/5-Reflexes ist mit einem Faktor 3 multipliziert dargestellt., Zu beobachten
ist zu Beginn der starke Abfall der 7x7 Intensitit hier auf etwa 20% der
Anfangsintensitit, sowle ab 1 Ml das Auftreten des 1/5-Peaks, der ab etwa §
MI seinen Endwert langsam erreicht. Der starke Abfall der 7x7 Intensitit zu
Beginn Ist mit bedingt durch einen Anstieg der Halbwertsbreite der Reflexe
wahrend des Wachstums. Fiir eine genauere Analyse wiren hier also die Inte-
gralen Intensititen zu untersuchen.

Bei hoheren Temperaturen #ndert sich das Bild insofern, daB die Intensitit
des 1/5-Reflexes schon nach ca. 2 Ml ihren Endwert elnnimmt. Bei tieferen
Temperaturen stleg sie dagegen bis zu 10 Ml immer noch gering an.

Die Profilforminderung des 1/7-Reflexes bei verschiedenen Temperaturen
nach jewells 10 Ml Bedeckung sind in Abb. 6.1t dargestellt. Diese hier vorhan-
denen 7x7 Bereiche auf der Oberfliche produzieren also verbreiterte Reflexe,
die sowohl aufgrund der Inselstruktur des aufgedampften Materials als auch

xso!
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Abb. 6.11 Profilforménderungen des 1/7-Reflexes mit der Temperatur
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Abb. 6.12 Mittlere Terassenlidnge fiir die Insein und die 7x7-Doménen als
Funktion der reziproken Temperatur.

durch das Auftreten von Translationsdominen entstanden sein k&nnen. In
Abb. 6.12 sind die aus den Profilen des 1/7-Reflexes abgeleiteten mittleren
DominengréBen I' neben den fiir den 00-Reflex berechneten liber der rezipro-
ken Tempertur in einer logarithmischen Scala aufgetragen.

Bei tiefen Temperaturen sieht man fiir die Uberstrukturdominen deutlich

kleinere Terassenlingen, dle sich ab ca. 740 K nicht mehr von denen des
00-Reflexes unterscheiden lassen. Die Uberstrukturreflexe sind also nicht
schmaler als der 00-Reflex. Aus diesem Verhalten sleht man, daB ab 740 K
die Terassen der Oberfliche nur von jeweils einer Translationsdomine gebildet
werden. Bei tleferen Temperaturen k&énnen auf elner Terasse auch mehrere
Translationsdomiénen bzw. Bereiche ohne Uberstruktur existieren.
Aus den Reflexprofilen lieB sich dann auch die integrale Intensitit In den
tiberstrukturreflexen ableiten, die fiir den 1/7- bzw. 1/5-Reflex tiber der
reziproken Temperatur in einer logarithmischen Scala in Abb. 6.13 dargestellt
sind. Diese Intensitdt Ist zu den von der 7x7 bzw. 5x5 Uberstruktur bedeckten
Flichen proportional. Aber nur unter Annahme des gleichen Formfaktors fiir
beide Flichen entspricht sie auch den absoluten Flichenanteilen. Dles sei fiir
die sehr ahnlichen Anordnungen innerhalb der 7x7- und S$x5-Einheitszellen
[33,531 hier angenommen.

Dann zeigt sich, daB bei Beriicksichtigung des Debye Waller Faktors von
e 2W mit W=1,0026+T dle Summe der Intensititen ab etwa 761 K konstant
bleibt (die Profile wurden wihrend des Aufdampfens am warmen Kristall auf-




- 78 -

] J'I

g x—X x"X\E\ o

= 10 9 n R~ x o
L] :/ \x

‘°"; / x 1 U7-spot

/ 8 0 : VS-spot
o

t ]
10‘/
A

¥ v
800 800 T 700

T WK

Abb, 6.13 Integrale Intensitit des 1/7- und 1/5-Reflexes als Funktiom der
reziproken Temperatur.

genommen). Ab dieser Temperatur ist also die gesamte Oberfliche von gut
ausgebildeten 7x7 bzw 5x5 Doménen bedeckt. Flr den Bereich von 720-761K
bewirken die hier verstirkt auftretenden gestdrten Bereiche zwischen 7x7 und
5x5, die keine Uberstruktur zeigen, eine Abnahme der Intensitit.

Dieses Modell kann allgemein und exakt in Form einer Ratengleichung
beschrieben werden. Hierzu werden zundchst drei unterschiedliche Bedeckun-
gen 8, 0., und 0, deren Summe i ergibt : zum einen die wohlausgebildeten
7x7 und 5x5 Strukturen, daneben Bereiche, in denen sich keine Uverstruktur
ausgebildet hat, dle hier mit 1x1 bezeichnet sein sollen. Eine schematische
Darstellung der auftretenden Flilsse und Energien lst in Abb. 6.14 zu sehen.
Das durch das Aufdampfen aufgebrachte Material bildet diese 1x1 Struktur
und bedeckt dabei die anderen Oberflichen. Aus dieser IxI Struktur bildet
sich dann iiber Umsetzungsfaktoren B.., B,, die 5x5 bzw. 7x7 Uberstruktur.
Zusitzlich gibt es Prozesse, dle die 7x7 In die 5x5 und umgekehrt umwandeln:

ér.v = ~j 0y + Brar 010 - HO.,+ RO : (6.2)
és:s = )05+ Bis 040+ HOpp - RO5 (6.3)
B = - 817~ Bsss (6.4)

= j(0y,0+0s5,5) — (Bry+ Bsis) 01 (6.5)
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Abb. 6.14 Schematische Darstellung der in den Ratengleichungen auftre-
tenden Fliisse und Energien.

Es soll an dieser Stelle trotz des geringen Datensatzes versucht werden, eine
quantitative Beschreibung des Modells zu erreichen, obwohl sie méglicherwei-
se zu einfach ist.

Fiir die in Abb. 6.13 gezeigten Ergebnisse gilt die Stationaritit, d.h. die
zeitlichen Ableitungen In den obigen Gleichungen verschwinden, da die LEED-
Intensitdten einen konstanten Wert angenommen haben. Flir den hier betrach-
teten Temperaturbereich kdnnen einige Parameter vernachldssigt werden. Alle
in den Gleichungen 6.2 und 6.3 auftretenden kinetischen llberginge werden
zundchst als aktiviert angenommen, d.h. B, H und R kénnen in Form eines
Polanyi-Wigner Ansatzes beschrieben werden als:

_ EBanup

Ven € KT (6.6)

So wird fiir 696 K die Umwandlung von 5x5 in 7x7 (Prozess R) und erst recht
die von 7x7 in 5x5 (Prozess H) als klein betrachtet:

HO,;~ R85~ 0 (6.7)
Damit folgt fiir die Blidungsraten direkt:

B = j g (6.8)

(6.9)
Aus dem Intensitdtsverhiltnis fiir diese tiefe Temperatur ergibt sich so:
Bs.s~ 2By (6.10)

Fiir die hler vorliegenden GréBen 6,,=0.1, 6,,=0.2 und 0,, erhidlt man
B,s=600 10 ®[sec™!1. Dieses Ergebnis stellt nur eine grobe Abschitzung dar.
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Eine wesentlich bessere Methode, dle Bildungsraten Bss und B, stellt eine
Anderung des Aufdampfflusses dar. Beim Unterbrechen des Verdampfers hat
man einen wesentlich leichteren Zugriff aus diese Parameter. Diese Messungen
wurden nicht gemacht.

Bei hoheren Temperaturen sind die Bedeckung 0., und 6., sehr klein, sodaB
sich mit der Abschitzung Gln. 6.10 ergibt:

%+ H=ROss (6.11)

Das thermodynamische Gleichgewicht ist durch den stiéndigen FiuB j soweit
verschoben, daB der Riickstrom R®,,, groBer als der Hinstrom HO,,~H ist:
=2l
R 303 (6.12)
Aus dem Verlauf der Bedeckungen erhdlt man:

_Ess
R=ve kT (6.13)

v = 1012 [Hz]

Eis= 2,2V

Der so bestimmte Wert flir R beeinfluBt auch kaum das Verhalten bel 696K,
sodaB die Abschdtzung Gln. 6.7 zulissig ist. Der Parameter H 148t sich hier
nicht abschitzen, da die hier betrachteten Temperaturen zu nledrig sind, als
daB der Prozess HO,, eine Rolle spielt. Um die verschledenen GréBen noch
genauer zu bestimmen, wéren Messungen zu machen, bei denen die Zeitab-
hiingigkeit der Prozesse studiert werden sollte. So z.B. bei 696 K das Aufdam-
pfen unterbrechen und aus dem Verhalten der Bedeckungen die Parameter flir
die Aushellprozesse By, Bss und R abzulejten.
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7 Ausblick

In dieser Arbeit sind Messungen zur Wachstumskinetik von Si auf Si(iil) vor-
gestellt worden. Hier bietet sich ein weites Feld flir weitere Untersuchungen
der Kinetik. Insbesondere sollte durch geeignete Steuerung des Experiments
versucht werden, die einzelnen Prozesse, die beim Wachstum eine Rolle spie-
len zu trennen. So kann durch Unterbrechen des Aufdampfflusses das Aus-
heilverhalten genauer und bei anderen Temperaturen als hier bestimmt wer-
den. Hierbei wire es besonders interessant, immer eine Monolage mdglichst
rasch aufzudampfen, diese Schicht bis zu einem gewissen MaB ausheilen las-
sen, eine neue Monolage aufdampfen und so fort. Durch die periodische Wie-
derholung kénnte eine solche Messung sehr oft wiederholt werden und damit
auch sehr kurze Zeitkonstanten bestimmt werden, die in einer Einzelmessung
aufgrund der nur geringen Messzeir nicht zu erfassen wiren.

Zu der Untersuchung der Diffusion von Adatomen und Inseln bieten sich
Aufdampfexperimente auf geneigte Flichen an. Hier existieren bereits Unter-
suchungen mit RHEED, bei denen das Ausbleiben der Oszillation bei dem
tibergang von Zweidimensionaler Keimbildung zu Step-propagation fiir die
Bestimmung von Diffuslonskonstanten ausgenutzt wurde. Hier ist natiirlich
auch der technologische Aspekt zu beriicksichtigen, daB8 die Epitaxie auf
geneigten Flichen bel tleferen Temperaturen und damit auch fehlerfreier
ablauft.

Alle hier vorgestellten Messungen wurden isotherm bei einer Temperatur
gemacht, es lassen sich auch Messungen vorstellen, bei denen eine aufge-
dampfte Schicht mit konstanter Temperaturanstiegsrate ausgeheift wird.

Alle diese Uberlegungen betreffen natiirlich auch das Verhalten der lber-
strukturen der Si(111)-Fliche, deren Bildungskinetik ebenso noch nicht voll-
stindig bestimmt wurde.

Da inzwischen Daten zu phasenabhiéngigen Profilforminderungen vorhanden
sind (Siehe Kap. 4.1.2), sollte versucht werden, die Theorie In dieser Richtung
zu erweitern, daB sich dhnlich wie bel Busch [17] direkt aus den gemessenen
Profilen und deren Phasenabhiingigkeit die Terassenbreitenverteilung in den
verschiedenen Schichten P(I), bestimmen lassen. AuBerdem wird eine Form-
faktoriinderung zu Beginn des Aufdampfens insbesondere bei hheren Tempe-
raturen nicht auszuschiieBen sein und sollte dementsprechend mit in der
Auswertung beriicksichtigt werden [34].
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