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ELNLEITUNG 1

1. Einleitung

Die heute bestehenden Neutronenquellen liegen woméglich nahe an ihrer technischen Grenze
und dhneln in ihren Neutronenflissen denen vor 20 Jahren. Sie lassen sich mit dem Photonen-
flui einer Kerze vergleichen [1]. Vor diesem Hintergrund ist es von fundamentaler Bedeutung
die Auflésungselemente der Problemstellung eines Experimentes optimal anzupassen. Dies
bedeutet, dal3 die interessierenden Komponenten des Auflsungselementes genau definiert
sein sollen, wéhrend die dazu orthogonalen Komponenten zugunsten eines Intensitatsgewinns
um zwei oder drei GroRenordnungen relaxieren kénnen. Ein Beispiel hierfir ist ein
M osaikmonochromator, also ein Kristall, der aus vielen, um die Vorzugsrichtung orientierten,
Blockchen zusammengesetzt ist. Durch diese transversale Streuvektorverteilung wird die
sonst sehr scharf definierte Braggbedingung fir viele, benachbarte Wellenvektoren erfillt.
Hierdurch wird dessen Bandbreite, und damit die reflektierte Intensitét gegentiber dem Ideal -
kristall erheblich erhdht. Die Mosaikverteilung n fuhrt alerdings eine Strahldivergenzaufwei -
tung um 2n mit sich. Sie ist haufig, wenn nicht gerade die wohlgeformte Wellenzahl-
Richtungs-Beziehung einer dispersionsfreien Doppelkristallanordnung ausgenutzt werden
kann, der aufl6sungsbegrenzende Faktor.

Ein Gradientenkristall, der durch eine longitudinale Gitteraufweitung charakterisiert ist,
reflektiert hingegen die innerhalb seiner Akzeptanz einfallenden Wellenvektoren ohne
Aufweitung, wie an einem optischen Spiegel. Die Intensitdtsgewinne sind mit denen eines
Mosaikkristalls vergleichbar. Eine ausfuhrliche Diskussion dieser beiden entgegengesetzten
optischen Eigenschaften wurde vor kurzem im Rahmen eines Arbeitskreises tber fokus-
sierende Braggoptik geftihrt [2]. Als ein Beispiel sei hier erwéhnt, dald zur Messung grol3er
Objekte, also kleiner Streuvektoren, wie dies bei magnetischen Uberstrukturen, Schichtsyste-
men oder grof3en Molekulen auftritt, die Monochromatisierung durch den Gradientenkristall
vorteilhaft erscheint. Insbesonders die derzeit aufkommende Neutronenreflektometrie wirde
durch einen derartigen Monochromator begunstigt. Auch fir die hochauflésende Ruickstreu-
spektroskopie, die spezifisch auf eine longitudinale Variation des Gittervektors anspricht, ver-
spricht ein Gradientenkristall direkte Vorteile, wenn Auflésung und Flufd optimiert werden
missen.

Die Idee der Verwendung von Gradientenkristallen ist so alt wie die Neutronenstreuung
selbst. Leider kommen diese Kristalle in der Natur nicht vor. Sie mussen kinstlich hergestellt
werden, was mit einem erheblichen Entwicklungsaufwand verbunden ist. Dennoch mag die
Qualitét der Kristalle ungentigend erscheinen, und deshalb kommen sie nur relativ selten zum
Einsatz. Bei unterschiedlichen Versuchen wurden bislang sowohl Temperaturgradienten [3],
als auch Cu-Ge Legierungsgradienten [4] und in jungster Zeit auch die Gradienten akustischer
Wellenfelder im Monochromator [5] verwendet. Bereits in den sechziger Jahren wurde von
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Maier-Leibnitz das Legierungssystem Si;-xGec vorgeschlagen. Dabei spielt der durch die
Halbleiterindustrie begunstigte technische Aspekt weltweiter Erfahrungen auf dem Gebiet der
Ausgangsstoffe eine wesentliche Rolle. Allerdings stellte es sich sehr bald heraus, dai diese
Kristalle nicht aus der Schmel ze gezogen werden kénnen.

Mittlerweile hat die Methode der chemischen Gasphasenabscheidung ihren Platz in der Kri-
stallzucht behauptet. Hier kdnnen Legierungskonzentrationen in einfacher Weise durch die
Gaszusammensetzung geregelt werden. Gegenllber anderen Epitaxiemethoden zeichnet sich
die Gasphasenabscheidung durch erhebliche Wachstumsgeschwindigkeiten aus. Sie sind in
gunstigen Fallen ausreichend, um millimeterdicke Kristalle innerhalb weniger Tage zu ziehen.
So wurden in einer Machbarkeitsstudie der Monochromatorgruppe am Institut Laue-Langevin
zusammen mit einer erfahrenen Epitaxiegruppe der Universitéat in Grenoble die Grundlagen
dieser Kristallzucht fur das System Si1.xGey ausgearbeitet.

Die Aufgabe der vorliegenden Arbeit war die Ausweitung des Zuchtverfahrens auf grof3f|a-
chige Proben. Dazu muféten Teile der Kristallzuchtanlage neu konzipiert und aufgebaut wer-
den. Nachdem die komplette Anlage eingefahren war, wurde zunéchst auf die Bestimmung
der optimalen Zuchtparameter mit Blick auf Homogenitét, Kristallinitét und Wachstumsrate
hingearbeitet, um schliefdlich fur die Beugungsexperimente anwendungsnahe Proben zu
ziehen. Neben der strukturellen Charakterisierung, insbesonders aus dem Bereich der
Materialwissenschaften, spielen Beugungsexperimente an Gradientenkristallen mit Rontgen-
und Neutronenstrahlen eine wesentliche Rolle. Zur theoretischen Beschreibung der gemes-
senen Reflektionskurven wurden verschiedene Ansdtze im Rahmen der kinematischen und
der dynamischen Theorie mit koharenter oder inkohérenter Uberlagerung gemacht. Die
beiden am weitesten vorangetriebenen, namlich die kinematische Theorie sowie eine exakte
Transfermatrizenmethode im Rahmen der dynamischen Beugungstheorie, werden in dieser
Schrift hergeleitet und, Gber die Anwendung auf Gradientenkristalle hinaus, in vielen Ergeb-
nissen diskutiert.
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2.  Wirkungsquerschnitte und Streulangen

In der Streuphysik hangt die Intensitét einer gestreuten Welle im Verhaltnis zur einfallenden
Welle vom Wirkungsquerschnitt der streuenden Teilchen ab. Betrachtet man die Amplitude
einer kohérent abgebeugten Welle, so ist ihr Verhaltnis zur einfallenden durch die sogenannte
Streuamplitude f(Q) im Raumwinkel Q gegeben. Diese steht durch die Beziehung

Oc= f f(Q) dQ «y

mit dem kohéarenten Wirkungsquerschnitt o¢ in Verbindung [6]. Fur thermische und kéltere
Neutronen ist die Streuamplitude aufgrund der geringen Ausdehnung des Kerns gegentuber
der Wellenlange nicht vom Streuwinkel abhéngig und als koharente Streulange

f(Q) = be (2)

bekannt. Sie ist von den streuenden Kernen und deren Spinzustanden abhéngig und kann nicht
nur von Element zu Element, sondern auch von Isotop zu Isotop erheblich schwanken. Die
koh&rente Streuung beschreibt die Interferenz eines Korpers bekannter Spinzustande und
Isotopenverteilung. Neben ihr wird das Nichtwissen aufgrund statistischer Fluktuationen,
z. B. einer Anhéufung nichtpolarisierter Kerne oder einer statistischen | sotopenverteilung im
inkohdrenten Wirkungsquerschnitt oj verpackt. Diese Streuung ist isotrop und trégt daher fir
die Braggoptik zu einem unerwtnschten Untergrund bei. Neben Streuung kann auch Absorp-
tion der Welle stattfinden, die durch den Absorptionsquerschnitt o beschrieben wird. Er ist
umgekehrt proportional zur Geschwindigkeit des Neutrons und wird tblicherweise fir eine
bestimmte Neutronengeschwindigkeit vg tabelliert, kann also mittels

0a="2 04vo) = 1;(0 ko) = A?; adno) 3)

der betrachteten Neutronenwelle angepaldt werden.

In Tabelle (1) sind die Streulangen und Wirkungsquerschnitte fur die Isotopen von Silizium
und Germanium zusammengestellt. Wie man sieht, unterscheiden sich die koharenten Streu-
langen bei den Germaniumisotopen mehr als bei Silizium, was demnach bei naturlicher 1soto-
penverteilung einen grofReren inkohédrenten Beitrag mit sich fhrt.

Betrachtet man die Streuung von Réntgenstrahlen, so kann man die Streuamplitude durch das
Produkt aus der Streuldnge eines freien Elektrons, also dem klassischem Elektronenradius re,
und dem Atomformfaktor f(é) ausdriicken:
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f(Q) =ref(Q) (4)

Aufgrund der, im Vergleich zur Wellen-
lange ausgedehnten Elektronenverteilung
des Atoms hangt die Streuamplitude nun
vom betrachteten Impulstibertrag é ZWi-
schen einfallender und gestreuter Welle ab
und geht aus der Fouriertransformation die-
ser raumlichen Verteilung hervor. Der ato-
mare Formfaktor f(é) ist somit eine dimen-
sionslose Zahl, die bei Vorwartsstreuung
gleich der Ordnungszahl Z des Elementsiist:

f(0)=Z (5)

In Abbildung (1) sind die atomaren Form-
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Abbildung (1):
Atomare Formfaktoren fur Slizium und Ger-
manium als Funktion des Sreuvektors und der
Gitterkonstanten bei Braggreflektion an einem
Kristall. Nach [7].

faktoren fur Silizium und Germanium wiedergegeben [7]. Die Absorption von Réntgenstrah-
lung geschieht hauptséchlich durch Photoabsorption und fallt, auf3er an Absorptionskanten,
gemal eines Potenzgesetzes mit zunehmender Photonenenergie ab. Comptonstreuung und
Paarbildungsprozesse spielen in unseren Energiebereichen keine Rolle. Eine Ubersicht der
einzelnen Beitrége ist in Abbildung (2) dargestellt [8, 9].

Die Wechselwirkung der Welle mit Materie bewirkt im allgemeinen mit zunehmender Tiefet
eine Abschwéchung der eingestrahlten Intensitét. Abgesehen von kohéarenter Streuung, bel der
z. B. auch oszillierende Interferenzeffekte auftreten konnen, folgt diese Abschwéachung einem

Exponential gesetz

I(t) = 1g ekt

(6)

mit dem linearen Abschwéachungskoeffizienten

Na O
U= AAP’

(7)

der Avogadrokonstanten Na, der relativen Atommasse A und der Dichte p. i kann geméal3 o

in seine verschiedenen Anteile fir Absorption oder Extinktion zerlegt werden. Die Abschwé-
chungslange to wird als die Tiefe definiert, in der die Strahlung auf e1 abgefallenist, also
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Abbildung (2):

Wirkungsquerschnitte und Eindringtiefen ohne koharente Beitrdge in Abhangigkeit von
Wellenzahl und Wellenlange fur Slizium (links) und Germanium (rechts). Die totalen
Wirkungsguer schnitte fir Rontgenstrahlen (obere, durchgezogene Linien) setzen sich aus den
Anteilen fur Photoabsor ption, Comptonstreuung und Paarbildung (von links oben nach rechts
unten), die fir Neutronenstrahlen (untere, linke, durchgezogene Linien) aus Absorption und
inkoharenter Sreuung zusammen. Nach [8, 9].

to:}_],-l: . (8)

In Abbildung (2) sind diese Tiefen fir Neutronen und Photonen bei der Wechselwirkung mit
Silizium und Germanium auf der rechten Skala aufgetragen.

Bei der Ausbildung eines Braggreflexes tritt ebenfalls Extinktion durch kohérente Streuung
auf. Die dafir notwendigen Tiefen missen mit obigen Abschwéachungstiefen verglichen
werden, um Kriterien fUr die optimale Strahlung zur Untersuchung eines Korpers zu finden.

Ein Si1-xGe, Legierungskristall, bei dem die Elemente statistisch auf die Gitterplétze verteilt
sind, kann, die Wirkungsquerschnitte betrachtend, wie ein Isotopengemisch angesehen

werden. Somit ergibt sich fur die resultierende Streulénge der mit der Konzentration Cy
gewichtete Mittelwert aus den Einzelisotopen a

be = Z Cq b2 . 9)
a

Der inkoharente Wirkungsquerschnitt aufgrund des |sotopengemischs ergibt sich aus der
guadratischen Summe aller paarweisen Differenzen der kohédrenten Einzel streulangen, wobel
der Index a Uber alle Silizium- as auch Germaniumisotope zu laufen hat:
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gi=4n) > Cq CB‘bS‘-bE‘Z.

@ B<a

Abbildung (3) zeigt den, aufgrund der Iso-
topenmischung auftretenden inkohérenten
Wirkungsquerschnitt fir Si1-xGey al's Funk-
tion der Germaniumkonzentration x bei na-
turlicher Isotopenzusammensetzung. Da die
inkoharente Streuung mit der kohéarenten
verglichen werden mul3, gibt die gestrichelte
Linie zur rechten Skala das Verhaltnis zwi-
schen inkoharentem und koharentem Wir-
kungsquerschnitt wieder. Wie man sieht, ist
die inkohérente Streuung maximal bei
X = 0,58 und betréagt 0,15 barn. Die koha-
rente Streuung steigt von 2,16 barn bei Sili-

(10)
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o} [10'24 cm?
=)
S
o/

o
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0 20 40 60 80
Germaniumkonzentration [%]

Abbildung (3):

Berechneter, inkoharenter Wirkungsquer-
schnitt gj (durchgezogene Linie) in Abhangig-
keit der Germaniumkonzentration einer
S1-xGey Legierung und dessen Verhaltnis zum
koharenten Anteil oc (gestrichelte Linie).

100

zium auf 8,44 barn bei Germanium. Dadurch ist das Maximum im Verhaltnis von inkohéren-

tem und kohérentem Querschnitt zu kleineren Germaniumkonzentrationen, also nach x = 0,37

und einem Wert von 0,15 verschoben.

Element z A 1(m) C bc bj oc oy Os Oa
[%] [fm] [fm] [barn] [barn] [barn] [barn]
Si 14 4,149 2,163 0,015 2,178 0,171
Si 14 28 0 92,23 4,106 0 2,119 0 2,119 0,177
Si 14 29 1/2 4,67 4.7 -11 2,78 0,15 2,93 0,101
Si 14 30 0 3,10 4,58 0 2,64 0 2,64 0,107
Ge 32 8,1929 8,435 0,17 8,60 23
Ge 32 70 0 20,5 9,5 0 11,3 0 11,3 3,43
Ge 32 72 0 274 8,8 0 9,7 0 9,7 0,98
Ge 32 73 9/2 78 3,2 2 13 0,5 1,8 15
Ge 32 74 0 36,5 79 0 78 0 78 0,51
Ge 32 76 0 7,8 9 0 10 0 10 0,15
Tabelle (1):

Neutronenwirkungsquer schnitte fur Slizium und Germanium. Nach [ 6].

Z: Ordnungszahl, A: Nukleonenzahl, 1(m): Spin (Paritét) des nuklearen Grundzustandes, C:
natirliches Isotopenverhaltnis, be: koharente, bj: inkohérente Sreulange, oc: koharenter, g;:
inkoharenter, os: totaler Wirkungsquer schnitt, o,: Absor ptionsguer schnitt fir vg = 2200 mys.
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3.  Grundlagen zum Kristallgitter

Silizium und Germanium kristallisieren beide in der Diamantstruktur, einem kubischen
Punktgitter der Basis

ooR
or o

0
A=[a & és]zao[ (13] (11)

und der achtatomigen Einheitszelle mit den Ortsvektoren

8 D{g 8 M 2 ?‘\ 12
a 0 /\0 1/; 202/ (12)

wobei der [1-Operator die paarweise Addition der Elemente beider Mengen bezeichnet. Die
Struktur besteht also aus zwei kubisch flachenzentrierten Untergittern (rechte Menge), die um
ein Viertel der elementaren Raumdiagonalen gegeneinander versetzt sind (linke Menge).
Jedes Atom ist dabei tetraederformig von vier nachsten Nachbarn umgeben.

Die Basis des reziproken Gitters geht mit

- aj x 3y _
G =2 ; (i, ], k) =(1, 2, 3) zykisch (13)

é.qéxék)

aus A hervor und ergibt sich zu

@[ééé]e[cl)ggle AL (14)
= = : =& 14
1%2%3 0001 0 Q9

ist also parallel zu A. Die Punkte G des rezi proken Gitters gehen mit dem aus ganzzahligen
Komponenten bestehenden Millerindexvektor h aus der rezi proken Basis hervor:

h
G=&h, mith=|k]|. (15)
|

Aufgrund der Struktur (12) der Einheitszelle ist nicht jeder reziproke Gitterpunkt besetzt, und
es ergibt sich allgemein fur den Strukturfaktor:
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F(G) = F() = Fyg = 2 expli G pg) =
= {expli 0) + exp| %[(h +k+1))} {exp(i 0) + expli Tt(k +1)) + expli 11(h + 1)) + exp(i t(h + K))} =
={1+ih+k+l} {1+(_1)k+l+ (_1)h+l+ (_1)h+k}
(16)

Die Werte von Fny und deren Betrag |Fnki| in Abhéngigkeit der Millerindizes sind in Tabelle
(2) als Fallunterscheidung wiedergegeben.

Bedingung der Millerindizes Frki |Fri|
(h+k+1)/4=ganze Zahl 8 8
h, k, | alle ungerade 4(1+i) 442
ansonsten 0 0
Tabelle (2):

Strukturfaktoren des Diamantgitters

Der Strukturfaktor spielt vor allem bei der Berechnung der Intensitét eines Braggreflexes eine
wesentliche Rolle.

Die Gitterebenen des Kristallgitters werden durch ihre Normalen, also die reziproken Gitter-
vektoren G beschrieben, deren Betrag durch
21

G=" (17)

mit dem Netzebenenabstand d in Verbindung steht. Wegen der Diagonalitét von & und A im
kubischen Gitter hangen G und d gemal3 Pythagoras von den Millerindizes ab:

G=1+K2+12Gy bzw. d= %0 (18)
Vh2 + k2 + 12

Fir die experimentelle Ausrichtung der Kristalle sind die Winkel zwischen verschiedenen
Gitterebenen von Interesse. Sie entsprechen den Winkeln zwischen den reziproken Gittervek-
toren und sind durch

= =\__ (G [Gy|__ [hyCh,
3G, Gz)—acos( G,G, )—acos( hyh, (19)

gegeben. Tabelle (3) stellt einige wichtige Winkel zusammen.
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Millerindizes 100 110 111

001 90° 90° 54,74°

011 45° 60° 35,26°

111 54,74° 90° 70,53°
Tabelle (3):

Winkel zwischen ver schiedenen Gitterebenen des Diamantgitters
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4. Intensitdatsverteilungen bei der Beugung an
Gradientenkristallen

Neben den zum Mosaikkristall komplementaren optischen Eigenschaften liegt die grundsétz-
liche Idee von Gradientenkristallen bei ihrer Verwendung als Monochromator in der wesentli-
chen Eigenschaft des Intensitétsgewinns gegeniber dem Idealkristall [4, 10]. Dieser hangt
nicht nur von der Aufweitung Ad des Netzebenenabstands sondern auch, wie bei [dealkristal -
len, vom streuenden Kristallvolumen ab. Dabei mul3 man den Gradienten g mit der Pendel-
|6sungsperiode A vergleichen, innerhalb derer die Reflektivitédt eines Idealkristalls voll ausge-
bildet wird. Der ideale Gradient fir maximale Reflektivitét ist dann so bestimmt, dafd sich die
Gitterkonstante Uber A dermal3en gezielt andert, um die Reflektionskurve eines Idealkristalls
gerade um seine nattirliche Linienbreite, die Darwinbreite &d zu verschieben. Dieser Sachver-
halt wird in Abbildung (4) fir den Braggfall an-

gedeutet. Hierbel werden aus den verschiedenen 1.2 -
Kristallbereichen resultierende Darwinkurven 1.0 —; ;—
aneinandergereiht. Die Reflektionskurve des ge- g 0.8 —
samten Kristalls ist durch die Einhtllende gege- % 0-6—2 i—
ben. Ist der Gradient grofer, das heil3t, wird E:_) 0.4 -
beim Fortschreiten um eine Pendell 6sungsperi- 0.23 -
ode die Reflektionskurve weiter als die Darwin- 0.03 =
breite verschoben, so féllt die Maximalintensitat -12 -8 -4 0 4

. s . . Braggposition y
ab, und man kommt in den Giltigkeitsbereich Abbildung (4):

der kinematischen Streutheorie, in der die tber |nterpretation der Reflektionskurve eines

i i ivi_ idealen Gradientenkristalls durch Anein-
den gesamten Braggreflex integrierte Reflektivi anderreihen von Darwinkurven, dargestellt

tét dem Volumen proportional absinkt. Ist im als Funktion der halben Darwinbreite y.
Gegensatz dazu der Gradient zu klein, tritt pri-

mére Extinktion auf, das heifl3t, es gibt Kristallbereiche, in denen die Intensitét des Primar-
strahls bereits durch davorliegende Kristallbereiche reflektiert und somit so weit abge-
schwacht wurde, dal’ nur mehr ein kleiner Teil zur Reflektion Ubrigbleibt. Anders als beim
Idealkristall tragt beim Gradientenkristall auch bei Extinktion das gesamte Kristallvolumen
zur Reflektion bei, da die Braggbedingung als Funktion des Kristallortes fr verschiedene,
benachbarte Wellenlangen erfillt wird. Somit mufl3 eine Welle, die z. B. nahe der Kristallrick-
seite reflektiert wird, das gesamte vordere Kristallmaterial durchdringen, was dort zu Absorp-
tionsverlusten fuhren kann. Abgesehen davon wirde bei einem zu kleinen Gradienten wert-
volles Kristallvolumen durch Extinktion verschenkt. Der ideale Gradient g bel dem die Re-
flektivitat voll ausgebildet ist und der Kristall gerade nur so dick wie nétig ist, wird also durch

od
9=p (20)
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bestimmt.

Zur analytischen Betrachtung von Gradientenkristallen sind jedoch quantitative Aussagen
notwendig, die im kommenden im Rahmen der kinematischen Theorie angeschnitten und im
Anschlu3 durch einen Transfermatrizenalgorithmus innerhalb der dynamischen Streutheorie
beschrieben werden sollen.

4.1. Kinematische Beugung an Gradientenkristallen

In der kinematischen Beugungstheorie wird von reflek-

tierenden Gitterebenen ausgegangen, die miteinander

interferieren. Dabel wird gemald dem Huygens' schen I Il i il
I Il I 11

\

\

\

\

\
Prinzip jede Ebene als eine Quelle der gestreuten Welle } 1O 1
mit Amplitude A1 aufgefaldt, deren Phasenunterschiede } H m HH Hm
durch die einfallende Welle gegeben sind. Da die Wel- } H m HH W
lengleichung bel einer Reflektion an einer Ebene gemalid } H m HH W
Parallel.- unq l\.lorma.lkomponenten. separiert, kahn die | ;| g#‘k L1+gnd
Reflektion eindimensional al's Funktion der Koordinate X appjldung (5): . .
senkrecht zu den Ebenen berechnet werden. Die reflek- Darstellung der Gitterebenen ei-
tierte Welle = eraibt sich durch ph hte Su nes Gradientenkristalls. Die an-
ierte e = ergibt sich durch phasengerechite SUmma-  eqehenen GréRen sind in Einhei -

tion der Einzelwellen ten der Gitterkonstanten d.
N
==A; ZO expli 2k xp) (21)
n=

wobel n die N+1 Gitterebenen der Ortskoordinaten xn durchnumeriert. k ist die Wellenzahl
und der Faktor 2 riihrt von dem verdoppelten Weg der hin- und herlaufenden Welle her, wenn
man um X in der Tiefe fortschreitet.

Wahrend beim Idealkristall alle benachbarten Gitterebenen den gleichen Abstand d voneinan-
der haben, unterscheidet sich dieser beim Gradientenkristall von Ebene zu Ebene relativ um

ad

92071 (22)

liegen also mit den Abstanden d, d(1+g), d(1+2g) usw. zueinander (siehe Abbildung (5)).
Somit ist
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n n

Xp= 2 dy=d 2 (1+(v—1)g):d(1—g n+ldgn2. (23)
v=1 v=1 2 2
Mit |g| « 1 erhalten wir
xn:nd+%dgn2. (24)

Dies in (21) eingesetzt und die Anzahl der Gitterebenen durch die Kristalldicke D und den
Netzebenenabstand d ausgedriickt ergibt fr die reflektierte Welle

D/d

==A; Zoexp(izkdn) explikdgn?). (25)

In der Nahe des Braggmaximums kann die Phase k d durch ihre Abweichung k von dieser
Position ausgedrickt werden

kd=m+krT, K| « 1 (26)

und wir erhalten

D/d
==A; Z exp(i 2mn) exp(i 21k n) expli mgn2) expli Tk gn?). (27)

n_

Der erste Faktor ergibt gerade 1, der letzte kann wegen || « 1 und |g| « 1 in erster Ordnung
vernachléssigt werden, so dafi3

D/d

==A; Z exp(|2n(|<n+gn)) (28)

Beim Ubergang von der Summe zum Integral erhalt man

E:AlfD/dexp(iZTt(K n+%n2)) dn

==A; LDU exp(i g (n + B)Z) exp{—i T[ng) dn. (29)

Hier kann ebenfalls der Faktor in k2 fortgelassen werden, also
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==A [”d exp(i g (n + '5)2) dn. (30)

Mit der Substitution

— K) . -1
z-VTg(n+g) . dn —Vz_gdl (31)
kann das Integral in
7l
—_ A 77 2
‘_VTlgf exp(l g ) dC (32)

0
umgewandelt werden. Dieses Integral kann man durch die Fresnelschen Integrale

Clz)= fo cos(g t?) ot

. : (33)
Sz)= f sin( T 12)

ausdriicken, wie sie in mathematischen Formelsammlungen diskutiert werden [11]. Wir
fUhren hier das komplexe Fresnelsche Integral

F(z) .=C(2) +i S(2) (34)

ein und erhaten

= A 20 G- erasy) s

Um die anschlief3ende Diskussion zu vereinfachen, soll als nachstes auf die Grélen K -y,
D - A, g - cubergegangen werden, wie siein der dynamischen Streutheorie Ublich sind. Da
bisher noch keine Angaben Uber die Streustarke gemacht wurden und in der dynamischen
Theorie samtliche GroRRen auf das Kristallpotential normiert sind, kann letzteres fur die
hiesige Herleitung gleich 1 gesetzt werden. AulRerdem gelten hier wegen der Eindimensiona-
litét die Bedingungen der Rickstreuung, also

, (36)

~I4
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A, (37)
y
5. (39)

Mit der Definition

0
c:= G_X (39)

des Gradienten in den neuen Einheiten folgt mit Ad/d = Ak/k = k die Beziehung

(40)

©

1
=

o

Wiein Kapitel 4.2.1. gezeigt wird, ergibt sich fir die Streuamplitude A1 einer Gitterebene

Tt

Diese Beziehungen in (35) eingesetzt ergeben schliefdlich die endgultige Form unserer reflek-
tierten Welle

= =4/ 10 ’ 2 — 2 ‘

- V2c \F( nc(CA+y)) F( TiC y) I (42)
Fur die Reflektivitét R muf3 bekanntlich das Betragsquadrat von = gebildet werden:

R=|Z]2 (43)

In Abbildung (6) sind die Reflektionskurven fur verschiedene c- und A-Werte dargestellt. Als
erstes sticht dem Leser das, zwar mit Oszillationen besetzte, Plateau ins Auge, wie es dem
Bild aneinandergereihter Reflektionskurven von ldealkristallen entsprechen mufd. Die
Anstiege finden an den Stellen statt, bei denen das Argument eines der Fresnelschen Integrale
verschwindet, also bel

y=-CA und y=0. (44)
Die Breite c A entspricht , wie erwartet, der Gesamtvariation der Gitterkonstanten Ad/d. Den

Plateaumittelwert Rp des Plateaus, d. h. lokal Uber die Oszillationen gemittelt, erhalten wir,
wenn wir das Fresnelsche Integral fir sehr grof3e Argumente betrachten:
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Abbildung (6):

Kinematisch berechnete Reflektivitat verschiedener Gradientenkristalle mit Gradienten c
und Kristalldicken A als Funktion der Abweichung y von der Braggposition an der
Kristalloberflache. Vom ersten zum zweiten Bild verdoppelt sich A bei festgehaltenem ¢, was
keinen Einflufd auf den Plateaumittelwert sowie auf die Oszillationen am Rand, sondern nur
auf die Breite der Reflektionskurve hat. Vom zweiten zum dritten Bild wird A festgehalten

und c verdoppelt, was zu einer halbierten Plateaur eflektivitat fuhrt. Die Oszllationsperiode
in Aar Pl ataal |mi tta hloi ht iadnrh 1 invar Andart
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F(x) ¥ O(X%) C X»1; (45)
X

F():—+O(%); X — 0. (46)

1+i_ 0 oypli Ey2
2 nxexl](IZX
1+i
2

Da F(x) um seinen Mittelwert (46) oszilliert, erhdt man Rp fir A — oo bei y = % c A unter der

Berticksichtigung, dal3 F(-x) = -F(x) eine ungerade Funktion ist

el )

Dies entspricht der Tatsache, dal3 sich die Reflektionskurve proportional zu c verbreitert, die
integrierte Gesamtreflektivitét bei unveranderter Dicke jedoch gleich bleiben muf3 und folg-
lich Rp umgekehrt proportional mit dem Gradienten abnimmt. AuRerdem hangt der mittlere
Plateauwert nicht von der Kristalldicke A ab. Dies wird so verstanden, dal? bei festgehaltener
Abweichung von der Braggposition y nur eine gewisse Anzahl Gitterebenen zur konstrukti-
ven Interferenz beitragen, weil in anderen Kristallbereichen die Braggbedingung nicht mehr
erflllt ist. Diese Zahl, bzw. das dadurch definierte Kristallvolumen ist umgekehrt proportional
zum Gradienten, und ebenso die Reflektivitét Rp an dieser Stelle.

Proportional zur Kristalldicke verbreitert sich jedoch die Reflektionskurve, was der wohlbe-
kannten Tatsache entspricht, dal3 im Rahmen der kinematischen Beugungstheorie die Gesamt-
reflektivitét mit dem Kristallvolumen wéchst.

2
= (47)

e l=!

Die Oszillationen, auch Taupin-Oszillationen genannt, sind am Plateaurand relativ langwellig
iny, wahrend ihre Oszillationsfrequenz w zur Plateaumitte hin linear mit y zunimmt. Um copm
in der Plateaumitte zu berechnen kann man fir grol3e Dicken Gleichung (45) benutzen und
schreiben:

2
F( mc 7

-1+i_ /c 1 Y
2 2nyex'°('cy) (48)

Die Frequenz des oszillierenden Anteils ist durch y/c gegeben, die sich bel der Betragsqua-
dratbildung der gestreuten Intensitdt noch verdoppelt,

—5Y
oo—2E (49)

und in der Plateaumitte fUr y\ =A c/2 ausgewertet

wm =A (50)



18 KINEMATISCHE BEUGUNG AN GRADIENTENKRISTALLEN

ergibt, also vom Gradienten ¢ unabhangig ist! Demnach entsprechen die Oszillationen in der
Plateaumitte der Transformation der Kristalldicke in den reziproken Raum.

Die Position xp, des n-ten Maximums von |F(x)|2 ist durch

Xn = 4n—% (51)

gegeben, was unter Vernachl&ssigung von Schwebungen zwischen den beiden Fresnelschen
Integralen fir die Positionen yy, der ersten Maxima zu

Yn=— (2n—5)nc (52)

fahrt. Im Gegensatz zur Plateaumitte héngen die Oszillationen am Plateaurand ausschliefdlich
vom Gradienten, nicht aber von der Kristalldicke ab. Aus ihnen kann der Gradient direkt
abgelesen werden.
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4.2. Dynamische Beugung

Im Gegensatz zur kinematischen Beugungstheorie basiert die dynamische auf der L6sung der
Wellengleichung, je nach Strahlung gemal? Schrodinger oder Maxwell im Kristallpotential
und liefert auRRerhalb der kinematischen Néherung nicht nur quantitativ bessere, sondern auch
neue Erkenntnisse. Das fur die vorliegende Arbeit wohl wichtigste, grundlegende Ergebnisist
die Beschreibung der priméren Extinktion: Wenn ein, in einem Kristall fortschreitender
Primérstrahl braggreflektiert wird, verliert dieser zugunsten des Sekundéarstrahls an Intensitét.
Dieser Abschwéachung entspricht eine Extinktionstiefe A, unterhalb derer quasi kein Primar-
strahl mehr vorhanden ist. Dadurch wird das reflektierende Kristallvolumen beschrankt.
Dieser Sachverhalt ist fur die Berechnung der reflektierten Intensitdten wichtig, die ja schon
wegen der Teilchenzahlerhaltung nicht wie in der kinematischen Theorie dem Streuvolumen
proportional ins Unermefdliche ansteigen dirfen. Durch die reziproke Extinktionslénge 21t /A
ist die natdrliche Linienbreite des Braggreflexes am Idealkristall gegeben. Letztendlich wird,
wie schon an friherer Stelle erwahnt, durch Extinktionsléange und natirliche Linienbreite ein
optimaler Gradient definiert.

Im folgenden Kapitel sollen die fur diese Arbeit wichtigsten Grundlagen und Ergebnisse der
dynamischen Beugungstheorie zusammengestellt werden, um als Basis fur den im Anschluf3
entwickelten Transfermatrizenal gorithmus zu dienen.

4.2.1. Grundlagen der dynamischen Beugung von Neutronen

Dieses Kapitel sowie die hier gebrauchten Bezeichnungen stiitzen sich stark auf die Arbeit
von H. Rauch und D. Petrascheck [12, 13], die sich wiederum an die Nomenklatur des Buches
Uber Rontgenstreuung von Zachariasen [14] lehnt.

Die dynamische Streutheorie behandelt die Ldsung der stationaren Schrodingergleichung

| R

|"2m

0%+ V() - E} w=0 (53)

(bzw. Maxwellgleichungen fur Rontgenstrahlen) im Kristallpotential, dem Fermi-Pseudo-
potential

V)= 2T be 3 -1 5

i

Wegen der Gitterperiodizitét konnen Wellenfunktion ¢ und Potential V in Fourierreihen

entwickealt werden. Die Wallenvektoren nichtverschwindender Fntwickliinaskomnonenten
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unterscheiden sich nur durch reziproke Gittervektoren G, wobei zunéchst alle Vektoren des
reziproken Gitters mitgefuhrt werden. Aus einem Blochwellenansatz

W(F) = el KT uff) (55)

ergibt sich das algebrai sche Grundgleichungssystem der Beugungstheorie

{Zﬁjn|z G- E} 46)=- Y M6-)uc) (56)
£

mit den Fourierkomponenten

S) 2 mh? be F V(é) _ 4 1tbe Fr
vig)= Tmv, W T kzcvz

(57)

des Pseudopotentials und dem Volumen V; der Elementarzelle. Dieses Gleichungssystem
beinhaltet unendlich viele, gleichwertige Wellen und ist nicht explizit [6sbar. Deshalb werden
Naherungen gemacht: Die Einstrahlndherung behandelt nur eine angeregte Welle, die
vorwartsgebeugte. Sie gilt dann, wenn man weit von jeder Braggbedingung entfernt ist. Aus
ithr folgt das Snell’sche Brechungsgesetz. Die Wellenzahlen Kg im Medium und k im
Vakuum unterscheiden sich im Verhdtnisum €, d. h.

V(0)

KO:k(1+s):k(1—E). (58)

Die Zweistrahlndherung berlcksichtigt zwei nichtverschwindende Kristallwellen, eine
vorwartsgebeugte (= einfallende) zum reziproken Gittervektor 0, sowie eine braggebeugte
zum reziproken Gittervektor G gehdrende. Von den Grundgleichungen bleiben nur noch zwei
ubrig, namlich

{Zh_rzn ‘ K ‘2_ E} u(f)) - —V(E)) u(ﬁ) —V(-é) U(é) - firG=0 -
(21 6f e} ) v(Elo—vIohle) : s

Die Wellenzahlen im Kristall sind dann
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K=k(1+¢€)
‘ﬂ -

(60)

K+G‘:k(1+sG)
mit den Anregungsfehlern € und eg. Setzt man diese Beziehungen in die Grundgleichungen
ein und driickt durch Geometriebetrachtungen von Kristalloberflache n, einfallender Welle K
und Lage G der Gitterebenen € durch € aus, so erhdlt man eine quadratische Gleichung in €
mit den Loésungen €1 und €». Die Schrodingergleichung erhdlt zu jedem €5, n = 1,2 eine
Losung, d. h. einen Eigenzustand:

Wn = expli (K + Kn 1) ) {un(0) + unlS) expli G7)} ; n=1,2. (61)
mit
"oy "2 €

Hier ist y der Winkel zwischen der Oberflachennormalenn und dem Wellenvektor k, und die
Un sind die zu den €, gehorenden Blochwellenamplituden.

Aus den elementaren Grundgleichungen (59) kdnnen die Amplitudenverhatnisse

=— ; n:1,2 (63)

zwischen den abgebeugten und vorwartsgebeugten Anteilen abgeleitet werden. Die Wellenin
Vorwartsrichtung zu G = 0 sowie fiir den reflektierten Strahl sind dann durch

gegeben. Die Superposition der zu k1 und K2 gehodrenden Eigenzustéande fihrt zu den
bekannten Pendell 6sungseigenschaften.

Die typische Anwendung der Zweistrahinaherung sind Kristalle mit zwei planparallelen
Oberflachen, von denen eine auch ins Unendliche riicken kann. Die Amplitudenfunktionen
un(a), un(é) knlUpfen phasengerecht durch die Randbedingungen der Oberflachen an die
Amplituden im Vakuum uo(a), uo(é), deren Betragsguadrate unter Beriicksichtigung von
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Projektionsfaktoren die Intensitétsverteilungen R und T des reflektierten und des transmittier-
ten Strahls geben.
Ublicherweise fiihrt man hier die dimensionslosen Parameter

\X

A=

(65)

1 |V(5 ‘
2 y[coqyo) codys) | E

fur die Kristalldicke und

(66)

fur die Abweichung von der Braggposition ein. Hierin -
ist

Sl

_ cogYo) Yo
= codyo) (67)

das Verhdtnis der Richtungskosinusse der Strahlen zu -
den Oberflachen. Je nach Vorzeichen von b unterschei- i
det man zwischen Lauefall fir b > 0, in dem der reflek-
tierte Strahl durch die Kristallrlickseite austritt und
Braggfall fur b <0, in dem der reflektierte Strahl wieder
durch die Eintrittsoberfléache das Kristallmedium ver-
lal3t. Sie sind in Abbildung (7) schematisch dargestellt.
Speziell gibt es die symmetrischen Félle, bel denen die

streuenden Gitterebenen senkrecht (b = 1) oder parallel Eo
zur Oberflache (b = -1) liegen.
Der Parameter Abbildung (7):

Darstellung der Fallunterscheidung

N fur Laue-, oben, und Braggeome-

a :( )E@ (68  trie, unten. Je nach Lage der Git-
k k terebenen zu den Oberflachen kann

der reflektierte Srahl mit kg an der

G : , Kristallrlckseite oder -Vorderseite
beschreibt die Abweichung von der geometrischen aus dem Medium austreten.

Braggposition. Seine Konstruktion im reziproken Raum

ist in Abbildung (8) wiedergegeben: a entspricht gerade der Projektion der Variation des
Wellenvektors Ak/k auf den normierten rezi proken Gittervektor G/k. Ganz gleich, ob sich Kin
Léange oder Richtung andert, beschreibt die Projektion immer eine zu G longitudinale Abwei-
chung. Driicken wir
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Abbildung (8):

Konstruktion der Abweichung a von der geometrischen Bragg-
position. k kann in longitudinaler oder transversaler Richtung
variiert werden, wichtig ist nur die Projektion von Ak auf den
reziproken Gittervektor G.

Kk = kg + Ak (69)

durch den, die geometrische Braggbedingung erfillenden Vektor kg und deren Abweichung
AK aus, so 14t sich Gleichung (68) in

(70)

umformen. Die Variation Ak kann im wesentlich auf zwei verschiedene Arten, namlich einer
transversalen Anderung, bei der die Lange von K festgehalten und die Einfallsrichtung um den
Winkel A® gedndert wird, oder einer longitudinalen Anderung, bei der nicht die Richtung,

sondern die Wellenzahl durchgestimmt wird, geschehen. Im ersten Fall wird
AK = AKp ; Ak/K = AO (71)

in die Gleichung (70) eingesetzt und, zusammen mit dem Braggesetz, © durch G und K
ausgedrickt. Diesfuhrt Gber die Rechenschritte

= é AED:
a 2kD K

G kAZkD codO) = 4 sin(0) codO) 2O

zu dem Ergebnis

a=2sn20)A0. (0) (72)
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Auf die gleiche Weise erhdlt man bel Variation in longitudinaler Richtung

. - Ak
K = Aky =K (73)
und
__GEAKy_ 8k o
= kT 4Tsm(6). (@4

Fir die Beschreibung von Gradientenkristallen ist es auch wichtig, die Variation des rezipro-
ken Gittervektors mit a in Verbindung zu bringen, wodurch sich zu Gleichung (70) ein

weiterer Term addiert:

, -
42 G206, ,AKG

k2 G k2

(75)

Durch die Grof3en y und A werden die Reflektions- und Transmissionskurven R(y, A) und
T(y, A) universell, das heil3 unabhéngig von den Materialeigenschaften und der Art der
Variation. Es wird sich herausstellen, dal3 A in Einheiten von A/ 1t der PendellGsungsperiode
oder Extinktionslange A, und y in Einheiten der halben Darwinplateaubreite, also der halben
natUrlichen Linienbreite, mif.

In Gleichung (66) setzt sich y aus zwei Summanden im Z&hler zusammen. Der erste bertick-
sichtigt die Snell’ sche Brechung, also eine Verschiebung der geometrischen Braggposition,
der zweite eben die Variation um die Braggeometrie.

Mit den so definierten Grof3en und

v[-G)=v{d) (76)

fur den Fall ohne Absorption lassen sich

En:%\/ﬁ‘@‘(—yi«/yzil)—%\/&o) . n=1,2 (77)
1 1
n=1, 2 +b>0
—b<0
X = ol V) (y++y2£1) ;n=12 (79)
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— 2 —
X1X2 =-b ( V(E) ) =-b V(Cl) (79)
V(6] V(-G
Xo—=X1=-2 \/ﬁ V((E) v yzi 1 (80)
V()|
ausdrticken. Fo

Zur Berechnung der Reflektionskurven werden die
Verhaltnisse der reflektierten zur einfallenden Welle

gebildet und quadriert. Die so erhaltenen Intensi-

N
taten
2
lg _¥e (81)  Abbildung (9):
le Qe Bei asymmetrischer Reflektion andert

sich der Srahlquerschnitt um 1/ |b|,
dem in der Intensitatsberechnung Auf-

beziehen sich jedoch auf gleichbleibende Strahl-  merksamkeit geschenkt werden muf,

guerschnitte. Weil dieser sich bei asymmetrischer
Reflektion |b| # 1 &ndert, skalieren die fur die Intensitétsmessungen wichtigen Grolien

_Pc_1lc _Po_lo
————— undT=2"=>" 82
Po b Io Pe e (82)

mit dem Verhadtnisihrer Querschnitte gemal? Abbildung (9).

Die Reflektions- und Transmissionskurven fir Laue- und Braggeometrie ergeben sich zu

Ry A =STAY - 7, T A I-R(VA) (89
und
Re(y, A) = Te(y,A)=1-Rg(y,A). (84)

1 .
y2 +(y2—1) codA/y2-1)

Sie sind in Abbildung (10) graphisch dargestellt, wahrend Abbildung (11) einige Querschnitte

fur feste A zeigt.

Bel sehr dinnen Kristallen findet man in beiden Féllen sehr flache, aber breite Kurveninyy,
die durch ein zentrales Hauptmaximum und seitliche Nebenmaxima ausgezeichnet sind. In

beiden Fallen erhdt man die gemeinsame Reflektionskurve
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Kristall in Laueposition
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Abbildung (10):

Reflektionskurven in Abhangigkeit der Kristalldicke A und der Abweichung von der
geometrischen Braggposition y flr Lauegeometrie, oben und Braggeometrie, unten



GRUNDLAGEN DER DYNAMISCHEN BEUGUNG VON NEUTRONEN 27

Ry, A) = (S"‘(yAy))Z Al (85)

Das Hauptmaximum der Reflektionskurve verbreitert sich mit 1/A. Betrachten wir den
Extremfall eines Kristalls der Dicke nur einer Gitterebene, so bleibt dessen Reflektivitédt auch
noch in weit von der Braggposition entfernten Bereichen quasi konstant gleich A2. Dies
wurde, bis auf einen Phasenfaktor, in Kapitel 4.1. Uber die kinematische Beugung gebraucht,
worin mittels D=din Gleichung (65), die Reflektionsamplitude

=

Aq =

d (86)

1 V(G)
2 y[cosyo) codlyg) | E |

einer einzelnen Gitterebene angesetzt wurde.

Mit anwachsender Kristalldicke riicken die Nebenmaxima immer enger zusammen, bis sie
schliefdlich so nahe beieinander liegen, dal’ sie nicht mehr auflGsbar sind. In diesem Fall kann
uber die schnell oszillierenden Anteile gemittelt werden, was zu den Reflektionskurven fir
unendlich dicke Kristalle, einer Lorentzkurve

RL(Y, ©)= 2(1]_"_)/2) (87)

im Lauefall und der Darwinkurve

I 1 far yj<1

= (88)
\1— 1-L1 fur =1
y2

Rg(y, «)

im Braggfall fuhrt. Der frappierende Unterschied zwischen beiden Féllen sind die Maximal-
und damit auch die Gesamtreflektivitéten. Wéahrend im Braggfall 100 % erreicht werden,
steigt die Kurve im Lauefall auf nur 50 % an. Man erhélt fir die integrierten Reflektivitaten
bel A=

)= | R w)dy =", (89)
und
Op(e) = f Rp(y, «)dy =Tt. (90)
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Dieser Intensitétsverlust im Lauefall hangt B
damit zusammen, dal3 die abgebeugte Welle ] 25%52, i
1.0 A;g ~

Yg zunéchst mit zunehmender Kristalldicke : | i
anwachst, in tieferen Schichten maximal 0.8-] :5' “:\‘ L
wird, dabel mit der vorwartsgebeugten Welle ] | i

Wo konkurriert und in diese wieder Intensitét 067 P -

RL(yi A)

zurtickstreut. Dem entspricht ein hin- und
herpendeln der Intensitét zwischen Primar-
und Sekundérstrahl. Betrachtet man das
Zentrum

R(0,A)=sm (A) (92)

der Lauekurve al's Funktion der Kristalldicke
A, so erhd@lt man eine Periodizitét von

RB(y’ A)

Ap=TL. (92)

Mittels (65) in metrische Einheiten umge-
rechnet bedeutet dies fir die Pendell6sungs-
periode

_2m 1
A= T V| CO&YO) COin)‘ vV é : (93) Abblldung (11)

M Laue- (oben) und Braggreflektionskurven
E (unten) fur verschiedene Kristalldicken A.
Wahrend im Braggfall die Gesamtrefl ektivitat
stetig mit A ansteigt, oszilliert diese im Fall

Im Braggfall gilt der Lauestellung.
Re(0, A ) = tanh? (A) (%4)
und

Setzt man fur A die Pendell6sungsperiode 1tin diese Formeln ein, so ist [g(m) gerade auf
100 % angestiegen, wodurch begriindet wird, dal3 in der Dicke eine Pendell 6sungsperiode an
Kristallmaterial gebraucht wird, um volle Reflektivitét zu erhalten. Unterhalb von A =1 fallt
die Braggreflektivitét quasi linear mit der Kristalldicke ab, was den Glltigkeitsbereich einer
kinematischen Streutheorie characterisiert.
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4.2.2. Eine Transfermatrizenmethode in der dynamischen Beugungstheorie

Zur Beschreibung der Reflektionseigenschaften geschichteter, optischer Medien werden seit
Aufkommen leistungsfahiger Rechenanlagen mehr und mehr Transfermatrixalgorithmen
herangezogen [15]. Sehr bequem erweist sich diese Methode fir die Berechnung von Schicht-
systemen, dessen Lagen sich durch unterschiedliche Brechungsindizes voneinander unter-
scheiden. Fur Neutronen wurde dies zum Beispiel bei den Reflektionskurven von Superspie-
geln angewandt [16].

Die Idee dieser Methode ist es, wie in Abbildung (12) dargestellt, die D
als Spaltenvektoren geschriebenen, unabhangigen Lésungen Wi *t i

O R N+1

und WL hinter einem homogenen Medium durch ein Produkt aus gg

einer 2 x 2 Matrix @ und den Losungen y3 und @& vor diesem 10 AR o
G .I.'H..I-'H.-l.'\-\.... 0

M edium auszudricken:
N+1 0 SO
wﬁﬂ] 1 G [”’g mit (ﬁ={8°° ggg} (96) Abbildung (12):
Wg e GO Ebene, monochro-

matische Wellen vor

o , , , , , und hinter einem
Diesist ganz algemein mdglich, da es sich bei den Wellengleichun-  planparallelen, ho-

gen nach Schrédinger oder Maxwell um Differentialgleichungen Mogenen Medium.
zweiter Ordnung handelt, und diese Uberall, also vor, in und hinter dem betrachteten Medium
zwei unabhangige Losungen besitzen. Die auf einem Modell basierende Physik wird in die
Transfermatrix hineingesteckt, die im allgemeinen eine Mischung der Eigenzustande durch
die Stetigkeitsbedingungen an den Grenzflachen und die Propagation der Welle als Funktion
des Ortes beschreibt. Aus globalen Randbedingungen, z. B. dal3 hinter dem Medium keine
reflektierte Welle vorliegt, werden die speziellen Lésungen bestimmt, aus denen man die
beobachtbaren Grofen, wie Reflektion und Transmission erhélt.

In diesem Kapitel soll zum ersten Mal ein Transfermatrizenalgorithmus im Rahmen der
dynamischen Streutheorie erstellt werden.

Abbildung (13) skizziert ein geschichtetes Medium von N Lagen. Zahlen wir das Vakuum vor
und hinter diesem dazu, so werden die Schichten mit dem laufenden Index j der Reihe nach
von 0 bis (N+1) durchnumeriert:

j 40, N+1} . (97)

GroRRen, die sich auf die Lage j beziehen, werden rechts oben mit diesem Index verziert.
Somit ist z. B. jeder Schicht eine Dicke DI zugewiesen.
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Abbildung (13):
Geschichtetes Kristallmedium

Der Ursprung 0 des Koordi natensystems kann ohne Beschrankung der Allgemeinheit auf der
Eintrittsoberflache des Mediums gewshlt werden. Ortsvektoren f werden in ihre Anteile
entlang des gemeinsamen Normalenvektorsn zur Grenzflache der Schicht j und dem Anteil 1l
innerhalb derselben Schicht zerlegt:

o . . j-1
F=f+d mit 5=0und fp=n ) DV. (98)
v=1
Die beiden linear unabhéngigen Wellenfunktionen in jeder Schicht werden mit |.|JJ0 in vor-

wartsgebeugter und qJ‘G in abgebeugter Richtung bezeichnet. Gemal3 (96) beschreibt eine
Matrix @ die Beziehung zwischen den Wellenfunktionen

{ fﬂ:@' M e

1
o We

Dabei werden Amplitude und Phase jeweilsim Medium j und an der Grenzfl&che zwischen |
und (j-1) gemessen, oder in Formeln ausgedriickt:

Wh | _ | wh(Th)
M [w&(?%)} | 4o

Fir die Gesamtmatrix werden alle Einzelmatrizen aneinandermultipliziert, so dal3 wir
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e N, " -1 Schicht j+1

o1 |‘| @ (101) | ]

Wl v=o  [Ug o, ALueeu
erhalten. Der Pfeil Uber dem Produktzeichen bedeutet o U, A, U ofe Uit
eine sukzessive Multiplikation von links. W&Zﬁ;{a .

Abbildung (14):
Wie schon erwahnt, sollen die Medien in den einzelnen  Blochwellenamplituden u), beim

Lagen homogen sein. Fir uns bedeutet dies, dal3 jede
Schicht einen Idealkristall darstellt. Verschiedene Lagen
koénnen sich durch verschiedene Kristallpotentiale, das
heil3t, bei fester, einfallender Welle, durch unterschiedli-
che Abweichungen yi von der jeweils geometrischen
Braggposition unterscheiden. Davon ausgehend, gibt es

Ubergang von der Schicht J zur
Schicht j+1. Die uj, an der linken
Grenzflache propagieren durch
das Medium und ergeben die AJuj,
vor der rechten Grenzflache. Dort
wird die Stetigkeitsbedingung
gefordert, umdie ul*! hinter dieser
Grenzflache zu erhalten.

in jeder Lage einen individuellen, durch Gleichung (64) beschriebenen Satz von Lésungen

wh(f) = { u(0) expli K A ) +
[
\

L|J
der an der Grenzfldche
Ad=D und nA*l=0

zwischen j und (j+1) die Stetigkeitsbedingung

—

+l(0) H

WH{Di) = =0,G

) = expl (k+G) ) {X1 ui(0 ) expli K ﬁr‘)+X2 u‘(O)exp(i szﬁFj)

(103)

(104)

erfillen mul3. Es kann allgemein gezeigt werden, dal? hier die Stetigkeitsforderung der Ablei-
tung vernachlassigbar ist. Diese fuhrte zu den optischen Reflektionseigenschaften an der
Grenzfl&che, die wegen des kleinen Kristallpotentials und der gemal3 (58) verbundenen gerin-
gen Abweichung des Brechungsindexes von 1 um viele Grof3enordnungen nicht ins Gewicht
fallt.

Somit folgt mit der Abkurzung

N, = expli i, D) (105)
fir Yo d A+ WA, = wrt+ T

Wo 1M 2 12 1 2 (106)

tnd th~: Ol AL+ Xl AL = oxAF i g xdFL it
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Dieser Zusammenhang der Blochwellenamplituden u}, soll nochmal in Abbildung (14)
verdeutlicht werden. Obiges Gleichungssystem 18t sich nach u/"* und Ut aufldsen, so daR

man eine Transfermatrizengleichung

uy™ L (XELoxh)  (xBtoxb) | A 0 ] )
| T U it _ . . . - . (107)
| ET | ) [ 0 A
fir die ul, erhlt. Die Matrix
T =x % (108)
wurde a's Produkt zweier Einzelmatrizen
T 1o
IR [
T UL wjtl . . . . (109)
(XZ _Xl) _(x11+1_le) _(le+l_sz)
und
¥ = _ (110)
0 AL

geschrieben. Die Diagonalmatrix ¥l beschreibt die Propagation der Phasen in der Lage j,
wenn man von ihrer Eintrittsflache um die Dicke Di zur Austrittsflache fortschreitet. X
hingegen setzt sich aus den Differenzen der Amplitudenverhéltnisse (63) zwischen den
Medien (j+1) und j, normiert auf (j+1) zusammen. Sind beide Schichten gleich, so erhalten
wir fiir XI die Einheitsmatrix, das heif, die ul, spiiren keine Grenzflache, sondern dndern sich
nur durch Z in ihrer Phase. Schaltet man nun einen kleinen Potentialunterschied zwischen
beiden Lagen ein, so bleiben die Diagonalmatrixelemente von X in nullter Naherung unver-
andert, wahrend Auf3erdiagonal elemente hinzukommen. Letztere beschreiben eine Mischung
der zu U} und U, gehdrenden Zustande.

Als néachstes sollen die Matrizen Xi und % vereinfacht und durch die wohlbekannten GroRRen
yl und Al ausgedriickt werden. Fiir die Behandlung von Xi zerlegen wir den Ausdruck (78) in

xi, = v V6 s (112)
Vi(G)]

mit
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Xh=—yi+alyi2+1 . (112)

Da der Vorfaktor W/HVJ'((E) /| Vj(é)\ fur ale nund j derselbe ist, kirzt sich dieser und wir
konnen die XJ, in xi durch die X}, ersetzen. Der in der Phasenmatrix vorkommende Term

¢h =kl Di (113)

kann mittels (62), (77) und der Definition (65) von A in

.:/_j+ i2+1 -1 Vj(é)\j
L R v (19

umgeschrieben und in die beiden Anteile

dh=dh+ (115)
mit .

@ =Xl Al (116)
und

= 1 VIG) 117

"B vifg) .

zerlegt werden. Dabei hangt (Apjh nicht von n =1, 2 ab und liefert im Exponentialausdruck (105)
nur einen gemeinsamen Phasenfaktor, der aus der Matrix % herausgezogen, und mit Hinblick
auf elne spétere Betragsquadratbildung fortgel assen werden kann. Wir ersetzen also

N
i ~ ) e A O
W o_ 3 = e W - S (118)
2
mit
A, = expl X, A) . (119)
Somit erhalten wir fir die Transfermatrix
@ — @ = XJ ﬂj (120)
mit
Sitl O Sl O
~| . (X% (xEP-x)
X = T o (121)
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und
A, 0
0 Ab

~

. (122)

Bisher haben wir die Transfermatrizen fiir die Beschreibung der Blochwellenamplituden ul,
im Kristallmedium erstellt. Beim Ubergang zum Vakuum kombinieren diese Zustande gemaR
Gleichung (102) zu den beobachtbaren Wellen. Diese Beziehung in Matrixdarstellung
geschrieben bedeutet

U/ . u
3 = expli k r)m" i , v=0,(N+1) (123)
LIJG U2

mit der Vakuumtransfermatrix

\

AY A,

n' -

. L. 124
expli G r)XIAY  expli G r)X3AY (124

Da ohne Beschrankung der Allgemeinheit die ein- und austretenden Wellen an den Kristall-
oberflachen gemessen werden kénnen, kann man

D'=0 O AJ=1;v=0, (N+1) (125)
setzen. In diesen Grenzschichten verschwindender Dicke mul3 auf3erdem

u@=ul und uN+*l=ul (126)
gelten, was mit

X%0=Xr  bzw. XN=XxN (127)

erfullt wird. FUr BV ergibt dies

M = X xs| V=0 (N+1) . (128)
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Mit obigen Relationen kann nun die Beziehung zwischen den ), v = 0, (N+1); H=0,G
durch ein Produkt aus einer Eintrittsmatrix (#)-1 vom Vakuum ins Medium, einer sich aus
dem Produkt der Einzelmatrizen zusammensetzenden Transfermatrix € und einer
Austrittsmatrix 3 ausgedriickt werden:

HEE] (ﬂhjo] mit & = {COO COG} MmN T (ﬂl ) 129

Bevor nun weitere vereinfachende Annahmen gemacht werden kénnen, missen wir die
Randbedingungen einfihren:

Im Braggfall (b < 0) haben wir vor dem Medium sowohl Wellen in vorwérts- und abgebeug-
ter Richtung, hinter diesem jedoch nur eine vorwartsgebeugte, also

[ 1,0
wg = wg bei RF=0 (130)
WG| |Ye
und
[ N+L N+1 N
wﬁlﬂ -| Yo bei fif=y DY. (131)
7l]JG 0 v=1
Darausfolgt
N+1
qJe _ 1 l'IJO
00 =d |, (132)

oder komponentenweise, wenn C;} mit H, | = 0, G die Elemente von &1 bezeichnet,

e = Cog W™ (133)
woraus fir die Transmission, also die normierte Intensitét in VV orwértsrichtung

| N+1 ‘ N+1‘2
Ta

‘ ‘ |C_1‘2 (134)
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folgt und
W2 = Cgo wh™, (135)

was zusammen mit (133) und (81) zur Reflektion

0 0[2 112
R =1|G=1%‘ - 1Ceo 136
* i1 bl |2 (=)

fahrt.

Der Lauefall zeichnet sich dadurch aus, dal3 die abgebeugte Welle vor dem Medium
verschwindet, wahrend sie an der Rickseite mit endlicher Amplitude selbiges verl &3t:

w3
w2

We
0

bei RF=0, (137)

woraus folgt

N+1

Yo

N+1

e

We
0

= (138)

und ahnlich wie im Braggfall durch komponentenweise Betrachtung

Wo ™ = Coo We (139)
und
et = Coo We (140)

ergibt. Damit erhalten wir

TL =[Cool? (141)
und
R, =|§|ch2 (142)

fur die Mef3grofen der vorwartsgebeugten und abgebeugten Strahlen.
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Es l&idt sich nun fur eine weitere Vereinfachung zeigen, dal3 sich formell

—'6$LCD_1
@=Mm"T (RO - ’ AN AL
expli Gi) Vol @y )

schreiben 187, worin @ = V(G) /| V(G) | einen Phasenfaktor darstellt und o, B, y; & nicht mehr
von expl—i G ), |b| und & abhéngen. Fir @-1 gilt dasselbe. Zusammen mit den Randbedingun-
gen (130) und (131) oder (137) und der spéteren Betragsquadratbildung kénnen die Phasen-
faktoren fortgelassen werden. Der Faktor |b| kirzt sich jeweils in den Reflektivitatsformeln
(136) und (142) heraus, weshalb wir die modifizierten, nur noch von yi und Al abhéngigen
Matrizen

ﬁv _ { 1 1} b2, (ﬂv)—l _ 1 {—Xz ﬂ v =0, (N+1) (144

X1 X3 X1-X3| Xi

fr die Vakuumtransfermatrizen # ersetzen kénnen und die endgultigen Transfermatrizen

 _ mN+1 7 (Gm0\-1
@=-m"T (@) (145)
fUr unsere Berechnungen erhalten. Die Transmissionen und Reflektionen lassen sich dann
folgendermalen schreiben:
Bragg b <0:
~-1
‘ 00
Car”
Coo
Laueb>0:
TL(y11 | yN1 Al’ oty AN) = ‘600‘2 (148)
RL(yli Ty yN, Al, Tty AN) = ‘éGdz (149)

Sie hangen nur noch von den yi und Al aller Schichten ab.



38 ANWENDUNGSBEISPIELE DER TRANSFERMATRIZEN

4.2.3. Anwendungsbeispiele der Transfermatrizen

Im vorangegangenen Kapitel wurde eine Transfermatrizenmethode im Rahmen der
dynamischen Beugungstheorie fur geschichtete Medien hergeleitet, die nun an Beispielen
angewendet werden soll. Das einfachste System ist naturlich die Behandlung eines
Idealkristalls, worauf Einsdtze der Methode auf Vielfachschichtsysteme und, als Grenzfall
derer, Gradientenkristalle vorgefuhrt werden. Selbst die Beschreibung eines
Kristallinterferometers wére denkbar, doch wiirde sie den Rahmen dieser Arbeit sprengen.

Der Transfermatrizenalgorithmus an sich ist eine rein analytische Methode zur Beschreibung
solcher Schichtsysteme, doch werden bei gréReren Schichtzahlen die Matrixelemente so
komplex, dald man die Matrizen nur noch auf numerischen Rechenmaschinen

ausmultiplizieren kann. Wie wir sehen werden, wird im Fall der Gradientenkristalle noch ein
numerischer Grenzibergang hinzukommen.

4.23.1. Der planparallele Idealkristall

An diesem Beispiel soll die Analytik und die Konsistenz der Transfermatrixmethode gezeigt
werden.

Bei einem Idealkristall herrscht in allen Lagen j das gleiche Kristallpotential und daher Gberall
dieselbe Abweichung

yl=y (150)

von der Braggposition. Somit sind auch alle X} = X, gleich. Die Gesamtdicke ist als Summe
der einzelnen Lagendicken durch

Al (151)

>
11
Mz

1

—
1}

gegeben. Wie auch schon fruher diskutiert, erhalten wir mit (150) und (121) fr
I _
X = (152)

die Einheitsmatrix, weshalb sich T zu
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oder mit

An = expli Xy A) (154)
2u ~

T

vereinfacht und nur die Phasenpropagation der Blochwellenamplituden durch den Gesamt-
kristall beschreibt. Esist also gleichgtiltig, in wie viele Lagen ein Idealkristall mathematisch
aufgeteilt wird. Physikalisch stellt er nur eine einzige dar, die durch die Matrix T beschrieben
wird.

Um richtig an die Vakuumzusténde anzuknupfen, mussen wir das Produkt (145) mit der

Vakuumtransfermatrix MN** = M® = M ausfiihren und erhalten
~ 1 1|[A; 0[] X, -1
= — |~ ~ ~ ~ 156
@ 2= X1 | X1 Xol| O Ay||—X1 1 W (156)
oder
~ 1| A XA, %X, A,-A
F=- | 1722 2ot (157)
Xo=X1| (Ap=Ay) X1 X, AyXp—=Ag Xy
Damit wird zum Beispiel die durch (149) gegebene Reflektionskurve im Lauefall
~ K. 5. 12 |~ ~ 2
R =[Cod?= | X121 A - Ay (158)
X2—X1
mittels den aus (79) und (80) erhaltenen Ausdriicken
X1 X= %1, (159)
Xo—X1==24y2+1 (160)

und

Ao A2 =1 —ex—i 2/v2+1 AP =92 cnd2 V2 +1 A) (161)
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sowie der Erinnerung, dal3 im Lauefall das + Zeichen unter der Wurzel gilt in

1-cod2+y2+1A)

R =
L y2+1

(162)

umgeformt, was durch ein Additionstheorem der Winkelfunktionen in den Ausdruck

sin?(Vy2+1A)

y2+1

RL = (163)

Ubergeht. Wie wir sehen, ist diese Gleichung identisch mit (83). Genauso kann man auch die
anderen Grof3en T und fur den Braggfall Rg und Tg erhalten.

4.23.2.  Das kristalline Multilagensystem

. . . . . 012121212123
In diesem Abschnitt sollen kristalline Doppelschichtsysteme  — e=——=—=

betrachtet werden, die sich N-fach wiederholen. Eine sche-
matische Darstellung ist in Abbildung (15) wiedergegeben.
Numerieren wir die Lagen einer Doppelschicht mit j =1, 2, = =

S0 ergibt sich fur die Transfermatrix des gesamten Mediums ~ Abbildung (15):
Doppel schichtensystem mit 5-
facher Wiederholung, im

@ = ﬂlg’ (@2 @1)N (ﬁiO)-l- (164) Lauefall dargestellt.

Indie (o gehen gemal? (120) und (121) Differenzen aufgrund unterschiedlicher Abweichun-
gen yi von der, in jedem Medium individuellen geometrischen Braggposition ein.

Gehen wir davon aus, dal? beide Kristallagen in derselben Struktur kristallisieren, so kanny
gemal? seiner Definition (66) auf zwei verschiedene Arten variiert werden, ndmlich gemali3
(75) ds Abweichung der Gitterkonstanten d, bzw. des dazugehorigen Streuvektors G, und
zum anderen als Variation der kohdrenten Streulange be. Um auch letztere Modifikation zu
beriicksichtigen, entwickeln wir (66) um be mit Abe = b, — be und erhalten

(b— 1)V(6) ab(l

y:
ZF‘—l

Fur a mu3 bel Variation der Gitterkonstanten die zu AG lineare Abhangigkeit (75) eingesetzt
werden. Dabel verschiebt AG die Braggposition des Mediums 2 auf der Skala 1, wie es aus

Abc)

(165)
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dem Braggesetz nicht anders zu erwarten ist. Eine Varia-
tion von be bei festem G |&3t jedoch die Braggbedingung
an derselben Stelle, ndmlich bei y(a = 0) erscheinen,
staucht oder streckt aber die Skala des zweiten Mediums
auf der des ersten. Dies soll nochmalsin Abbildung (16)
veranschaulicht werden.

Ein Beispiel fur ein Lagensystem mit Gitterkonstanten-
variation ist in erster Naherung das Si1-xGec System,
wahrend eine Streuldngenvariation durch ein Isotopen-
system, z. B. ein Germaniumsystem betrachtet werden
kann, bei dem sich die Lagen durch verschiedene Ger-

-10 -5 0 5 10
y-Skala des ersten Mediums

Abbildung (16):

Variation des Braggreflexes in
Abhangigkeit einer Anderung der
Gitterkonstanten, oben, bzw. der
kohérenten Streulange, unten.

maniumisotope unterscheiden. In Zahlen ausgedriickt, unterscheiden sich die Schichten von
Si-Sip99Gep 01 in Riickstreuung und symmetrischer Braggeometrie um Ay = 46, wahrend der

104 N=10
1024
04
10 -
llil
-200 -100
I I I
10°4 N = 100 =
107 — -
10% — -
_I I W .MWHWI'_
-200 -100 0 100 200
y

Abbildung (17):

Berechnete Reflektionskurven in Braggeometrie bei
Gitterkonstantenvariation von N-fach Doppel schicht-
systemen bei festgehaltener Gesamtdicke A = 2 11, also
Einzelschichtdicken von Al = A2 = 71/ N.

Streckungsfaktor eines 70Ge-73Ge
Systems p = 1,5 betragen kann.

Abbildung (17) zeigt einige Rechen-
ergebnisse bei Variation der Gitter-
konstanten mit Ay = 50 in Braggeo-
metrie und logarithmischer Darstel -
lung fur die Reflektivitdt. Das erste
Teilbild zeigt die Reflektionskurve
einer Doppellage der Dicke
Al =A2=1 also einer Pendell6-
sungsperiode pro Schicht. Wir sehen
die Uberlagerung zweier, voll aus-
gepragter Braggreflexe, den der er-
sten Schicht bei y = 0 sowie den der
zweiten bei y =-50, also an den
Braggpositionen jeder einzelnen
Schicht. Die feinen Oszillationen
sind uns bereits aus Kapitel 4.2.1.
bekannt. Im zweiten Teilbild, das
mit 10 Doppellagen der Dicken
Al=A2=11/10, also gleichbleibender
Gesamtdicke berechnet wurde, fal-
len dem Leser sofort eine Vielzahl
ausgepragter Nebenmaxima auf, die
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jeweils den Abstand dy = i/ Al=
1/ A2, also den der reziproken Ein- | "

| | |
=1

zelschichten voneinander haben. Die 142 |
Hauptmaxima bei y = 0 und y = -50 -
sind zwar noch vorhanden, doch 10" MMM - B
beginnen ihre benachbarten Neben- "Im—ll0 X s 180—W2w|"

o
-200

. o 00
maxima stark mit diesen zu konkur-

rieren. Erhdhen wir die Zahl der ' '

Doppellagen um einen weiteren 1079 N=10
Faktor 10, so hat, wie im untersten 102
Teilbild dargestellt, bereits ein &
Grenzubergang stattgefunden: Die 10" m Jh
0 -100 0

I
Hauptmaxima an den erwarteten Mwmwum
100 2

-20 00

Stellen sind vollkommen
verschwunden. Stattdessen hat sich L L L

im Zentrum eine, dem Idealkristall ~ 9 7| N= 100 B
sehr ahnliche Reflektionskurve )
ausgebildet, deren Position genau

der mittleren Gitterkonstanten 10—
y =-25 entspricht. Jetzt sind die ‘
einzelnen Lagen so fein geworden, K

daf3 die Kristallwellen nur noch ihr - Apbildung (18):

mittleres Potential erkennen. Berechnete Reflektionskurven in Braggeometrie bei
o . ) . " Sreulangenvariation um p = 1,5 von N-fach Doppel-
Natlrlich ist weiterhin eine schichtsystemen bei festgehaltener Gesamtdicke. Die
Periodizitit vorhanden. was wieder Eiznzelschichtdicken von betragen Al = /N und
’ A2 =1/ (pN).
eine wohldefinierte Reihe von Ne- (PN
benmaxima aufwirft. Im Gegensatz zum mittleren Teilbild sind diese doch nur um

dy =1t/ (A1* A2), also um die reziproke Gesamtdicke voneinander separiert. Dies mag

100 200

mmm
-100 0

wieder mit obiger Grenzbetrachtung interpretiert werden, wobei fir die Welle wohl noch die
Periodizitat vorhanden, in niederer Ordnung jedoch nicht mehr aufgeldst wird. Ein Beitrag
hoherer Ordnung mag dazu tragen, dal3 der Streuanteil zwischen den Maxima mal nach oben,
mal nach unten ,, gekrimmt” ist.

Die Reflektionskurven bei Streuldngenvariation mit p = 1,5 sind in Abbildung (18) wieder-
gegeben. Im oberen Teilbild sehen wir das Ergebnis einer Doppellage mit Schichtdicken
Al=Tund A2=T/p=2,094. Wenn wir in Betracht ziehen, dai die GroRen im Medium 2
auf der Skala des ersten gemessen werden, entsprechen die Dicken jeweils einer Pendell6-
sungsperiode. Die Braggreflexe beider Schichten tberlagern sich nun aufgrund identischer
Gitterkonstanten bei y = 0. Sieht man genauer hin als dargestellt, so erscheinen die feinen
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Oszillationen der beiden Kurven um p gegeneinander gestreckt bzw. gestaucht und wirken
sich in Schwebungserscheinungen derselben aus. Im mittleren Teilbild haben wir wieder bei
fester Gesamtdicke die Schichtenzahl um 10 erhéht, wodurch sofort ausgepragte Neben-
maxima des Abstands dy = 1t/ Al, also der reziproken Einzelschichtdicke entsprechend,
hervorgerufen werden. Bel weiterer Erhdhung der Schichtenzahl auf N = 100 andert sich
qualitativ nichts mehr. Nattrlich sind die Nebenmaxima wegen der kleineren Einzelschicht-
dicken weiter voneinander entfernt. Gegenllber der Gitterkonstantenvariation finden sich
keine Maxima, die der Doppellagenperiodizitat von ALl + p-A2 entsprechen. Dies ist gerade
auf unsere spezielle Wahl von Al und A2 zuriickzufiihren, wobei die Phasenvorschiibe durch
Propagation der Welle durch die Lagen des einen oder anderen Mediums identisch sind und
damit diese Reflexe verboten werden.

Bei genauerer Auswertung &3t sich in beiden Variationsfallen demonstrieren, daf3 die
Nebenmaxima schméler als die natirlichen Linienbreiten des Idealkristalls und, im kinemati-
schen Bereich, umgekehrt proportional zur Schichtenzahl N sind. Letzteres Verhalten ist aus
der Beugung am Strichgitter bekannt. Wahrend bei einem Idealkristall das Streuvolumen
durch die Pendell6sungsperiode beschrankt ist, trégt der von den Multilagen herrihrende
Anteil nur relativ schwach zur Ausbildung der Nebenmaxima bei, wodurch das zugehorige,
effektive Streuvolumen vervielfacht, und damit die Linienbreite im reziproken Raum
verkleinert wird. Ein weiterer interessanter Gesichtspunkt erweist sich bei der Betrachtung
dicker und dickerer Kristalle bei festgehaltener Einzelschichtdicke, dem ein Anstieg der
Nebenreflexintensitéten entspricht, bis diese ihren Bereich primérer Extinktion erlangen und
in Sattigung gehen. Die alsdann ausgepragten Reflektionskurven dhneln, und dieses im
mathematischen Sinn, denen von Idealkristallen, je nach Geometrie im Laue- oder Braggfall.
Demnach strebt auch die Linienbreite einem, der reziproken Extinktionsl@nge entsprechenden,
endlichen Wert zu, der sich umgekehrt proportional zur Einzel schichtdicke verhalt.

Im Vorangegangenen wurde demonstriert, wie ein Vielfachdoppellagensystem auch Satelli-
tenreflexe um die atomaren Braggreflexe aufwirft, wenn hinreichende K ohérenz zwischen den
einzelnen, auch nicht benachbarten Lagen besteht. Im Gegensatz zur Reflektometrie kann bel
Anwendung auf z. B. epitaktisch gewachsene Proben nicht nur auf die Lagenstruktur als
ganzes, sondern auch auf die atomare Verteilung in diesen geschlossen werden. Es mag von
Interesse sein, dal’ diese Methode mit Braggreflexen vergleichbare Streuvektoren benutzt.
Damit konnen am Mefdinstrument herkdmmliche Strahlgeometrien bei grof3en Streuwinkeln
verwendet werden. Insbesonders kann auch die Lauegeometrie Anwendung finden, da es bei
der Ausbildung der Nebenmaxima qualitativ keinen Unterschied zur Braggeometrie gibt.

(G151 E11 5 5] |31 ) 5 |51 ) S | 5y s S | ) s
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4.23.3. Stufen- und Gradientenkristalle
Dieses Kapitel soll dem eigentlichen Ziel dieser Ar-
beit, ndmlich der Beschreibung von Reflektionskur-
ven an Gradientenkristallen gewidmet werden. Dazu
fuhren wir den Stufenkristall ein, um schlief3lich
durch einen numerischen Grenzilbergang die ge-
wunschten Eigenschaften zu erhalten.

Ein Stufenkristall sel durch ein Schichtensystem de-
finiert, dessen Lagen sich durch monoton wachsende
oder fallende Kristallpotentiale unterscheiden und
deren Variationsprofile, wie beispielsweise das der
Gitterkonstanten in Abbildung (19), einer Treppen-
funktion dhneln. Die Reflektionskurve a3, wie im
unteren Tell der Abbildung, fur jede Lage ein indivi-
duelles Maximum erwarten.

Bei einem Gradientenkristall gehen wir von einer
kontinuierlichen Variation des Kristallpotentials aus.
Zur Berechnung der Reflektionskurve wird diese,
Abbildung (20) entsprechend, in eine Vielzahl von
Stufen unterteilt, die so fein sind, dal sich die resul-
tierenden Reflektionskurven bei weiterer Unterteilung
nicht mehr unterscheiden.

Zur Beschreibung eines Gradienten in den dimen-
sionslosen Einheiten fuhren wir die Grof3e

c—a—y (166)
0A
ein, die mittels (65) und (66) durch
3 V[cogyp) cO
c= i L G2 IONOCE] o 67

-

mit dem Gitterkonstantengradienten

Ay ~ Gitterkonstante

150 100 50 0 -50

10 —

A ~Dicke

1.0 —

n:0.57

0.0

-150 -100

y~ Braggposmon

Abbildung (19):

Variation Ay proportional zur Git-
terkonstanten als Funktion der Kri-
stalldicke A im oberen Diagramm,
hier am Beispiel von 5 Schichten.
Die Variation zwischen benachbar -
ten Schichten ist so grol3, dald jede
fur sich ihr elgenes Braggmaximum
ausbildet

Ay ~ Gitterkonstante

150 100 50 0 -50

10 —

A ~Dicke

1.0 —

n:0.5—

0.0

-150 -100

y~ Braggpostlon

Abbildung (20):

Die lineare Variation Ay eines Gra-
dientenkristalls wird fur die Berech-
nung mittels Transfermatrizenme-
thode in Stufen zerlegt, die fein ge-
nug sein missen um numerisch das
richtige Reflektionsprofil R(y) zu er-
zeugen.
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_ad
oD

(168)

in Verbindung steht. Fur lineare Gradienten ist ¢
eine Konstante. Damit ergibt sich z. B. mit der
Darwinplateaubreite dy = 2 und der Pendello-
sungsperiode (92) fur den in Gleichung (20) defi-
nierten, idealen Gradienten

G = % . (169)
o
=
%
A=NAl (170) B

die Gesamtdicke desin N Stufen gleicher Dicken
Al unterteilten Gradientenkristalls, so ergibt sich
eine Variation von

Ay = 7NC _A1 (171)

zwischen benachbarten Lagen. Genauso 183t sich
bel einer Streuléangenvariation um p fir den ge-
samten Kristall der entsprechende Faktor

0.8 —

0.6 4

0.4+

0.2+

0.0 -

o
~
|

o
N
|

o
o

0.4+

0.2+

0.0

-150 -100 -50 0 50

| l l l |
N = 25

I I I I I

-150 -100 -50 0 50

| | | | |
N = 625

-150

I
-100

_50- .
Braggposition

Abbildung (21):
Reflektionskurven beim numerischen
Ubergang eines Stufenkristalls zum

\
0
y

Gradientenkristall. Je feiner die Unter-
teilungen, d. h. je GroRRer N wird, desto
pa ="Wp (172) besser gleicht die erhaltene Kurve der

des Gradientenkristalls.

zwischen benachbarten Schichten einfihren, wo-
mit man mit den Werten pl = 1 und y! der ersten Lage

yi=pal [yt +(j—1)cAY

fUr die j-te Lage erh@lt und in den Matrixformalismus einsetzt.

(173)

In Abbildung (21) sind somit erhaltene Rechenergebnisse im Braggfall fur A = 10, ¢ = 10 und
p=1mit5, 25 und 625 Unterteilungen dargestellt. Wahrend das erste Teilbild die Reflek-
tionskurve eines ausgepragten Stufenkristalls zeigt, &hnelt das zweite, obwohl noch sehr eckig
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und kantig und noch mit 24 Hauptmaxima besetzt, 1 4> -
schon eher der eines Gradientenkristalls wie im | ;5" 4 L
letzten Teilbild. Den relativen Fehler T 10”4 X L
% -3 E X E
L. 10 3 # ?
2 * < i
f (Rly, A1) -Rly, A1~ 0)f" dy Y ‘ ‘ .
- 2 0.4 0.08 1 0.016
E= - (274) Einzelschichtdicke A
Abbildung (22):
1
I R(y,A _’0) dy Die Rechenungenauigkeit E hangt bei
- breiten Reflektionskurven nur von der

Einzelschichtdicke Al jedoch nicht vom
Gradienten c ab.

aus numerischen Berechnungen fur drei verschie- < A= 5 ¢ = 10
dene Kristallsysteme relativ breiter Reflektions- + A =10, ¢ = 10,
#. A =10, ¢ = 20;

kurven und in Abhangigkeit der Einzelschicht-

dicke gibt Abbildung (22) wieder. Obwohl die

Punkte wegen der Komplexitéat der Reflektionskurven nicht genau auf die angepalite, durch-
gezogene Liniefallen, ist doch eine quadratische Gesetzméal3igkeit herauszul esen:

E~(A1)? (175)

Interessanterweise hangt dessen GrofRenordnung weder von der Gesamtdicke A noch vom
Gradienten c ab.
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4.2.3.4. Ergebnisse fiir Gradientenkristalle

Als néchstes wollen wir untersuchen, wie sich die Reflektivitaten in Abhangigkeit der
Gesamtdicke und des Gradienten verhalten. Dabei sei auch auf die Diskussion der wesentli-
chen Punkte im Braggfall von B. Klar und F. Rustichelli [17] hingewiesen.

Die Abbildung (23) zeigt die Evolution der Reflektionskurven in Bragg- und Lauegeometrie
bei konstanter Gesamtvariation ¢ A = 10 fur verschiedene Kristalldicken bzw. Gradienten.
Die Reflektionskurven dicker Idealkristalle sind gestrichelt eingetragen. Die Kurven zu
¢ = 10/ mterreichen noch nicht die Maximalreflektivitat von 100 % und oszillieren auf3erdem
mit grof3er Amplitude auf und ab. Erhdhen wir die Kristalldicke, so wachst auch die Reflek-
tivitét. FUr den idealen Gradienten ¢j = 2/ 11, wie er durch die Beziehungen (20) und (169) fur
den Braggfall definiert wurde, wird bereits ein schones Extinktionsplateau nahe der Maximal -
reflektivitat ausgebildet, wobel bei weiterer Verdickung nur noch die Kanten desselben
ausgepragt werden. Bemerkenswert ist, dal3 auch im Lauefall das Reflektionsvermégen auf
nahezu 100 % anwéachst, obwohl beim Idealkristall nur die Halfte erreicht wird. Dies kann
durch einen Verlust der Pendell 6sungseigenschaften erklért werden, wobei sich die Gitter-
konstante beim Fortschreiten durch das Medium &ndert und somit eine Ruckreflektion des
Sekundérstrahls zugunsten des priméren zwar noch lokal, jedoch nicht mehr global stattfindet.
Die Halbwertsbreiten fr stark extinktionsbedingte Reflektionskurven ergeben sich zu

yi=cA +% fir b<0, A - o, CA = const. (176)

im Braggfall und

yl=cA fir b>0, A = o, CA = const. (177)

1 Bragg c-A=10 | i Lause c-A =10
1.0 v

0.5

0.0

-20 10 -20 10

Abbildung (23):

Entwicklung der Reflektivitatskurven bei konstanter Gesamtvariationc A= 10fir A= 15 3 11,
5 rrund 10 rrlinks im Braggfall sowie A= rrund 10 rrim Lauefall, rechts. Dickere Kristalle
zeigen hohere Intensitaten. Zum Vergleich sind die Reflektivitatskurven dicker Idealkristalle
punktiert eingezeichnet.
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im Lauefall. Im ersten Fall bilden sich die Pla-
teaukanten bel y =1 undy =-c A — 1 aus, so dai3
sich zur Variationsbreite des Streuvektors noch
die natlrliche Breite einer Darwinkurve hinzu-
addiert. Damit kdnnen wir die integrierten Re-
flektivitaten 07 dieser Grenzfalle abschétzen,
die sich im Braggfall offensichtlich aus der Ge-
samtreflektivitat 1T eines Idealkristalls und der
Verbreiterung aufgrund des Gradienten zusam-
mensetzt

Ok =cA+m (178)
fir b<0, A - o, CA =const. .

Ersetzt man im Lauefall die schnell oszillierende
Reflektionskurve durch einen Uber diese Oszil-
lationen gemittelte, so |&3t sich am Graphen ab-
schéatzen, dal3 ihr Integral mit dem einer
Rechteckfunktion gleicher Breite identisch ist,
aso

0f =cA (179)
fur b>0, A - o, CA =const. .

Numerisch berechnete Gesamtreflektivitéten fur
endliche Dicken sind in Abbildung (24) als
Funktion dieser wiedergegeben. Bei kleinen
Dicken gilt der punktiert eingezeichnete, kine-
matische Grenzfall

0¥ =mA fur A -~ 0,  (180)

doch weichen die tatsachlichen Werte mit wach-
sendem A bald von dieser Proportionalitat ab
um im unendlichen ihre Séttigungswerte (178)
und (179) zu erreichen.

Im folgenden wollen wir die Dickenabhangig-
keit bel konstantem Gradienten ¢ betrachten. Die

Bragg [

int. Reflektivitat 07

o
Ll

0 10 20 30
Kristalldicke A

Abbildung (24):

Integrierte Reflektivitaten im Bragg- und
Lauefall bei festgehaltener Gesamtvaria-
tion ¢ A = 10. Die kinematische Naherung
ist durch die unterbrochene Linie wieder-
gegeben.

0.5—_ A=0,2 -

nd
00 T T T T I T T T T I T T T T I T T T T
20 20 410 0 10
1 1 1 I 1 1 1 1 I 1 1 1 1 I 1 1 1 1
104 A=1 -
-
X o5 C
00 T T T T I T T T T I T T T T I T T T T
-30 -20 -10 0 10
1 1 1 I 1 1 1 1 I 1 1 1 1 I 1 1 1 1
104 A= -
-
X g5 C
0.0 | | |
20 20 -10 0 10
Ll l l
104 A =10 C
-
X g5 C
0'0 T T T T I T T I T I T
-30 .20 -10 0 10

Abbildung (25):

Evolution der Reflektionskurven im Laue-
fall mit der Gesamtdicke bei kontstantem
c= 2/ it demidealen Gradienten.
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so berechneten Reflektionskurven dhneln fir grof3e Gradienten denen aus Abbildung (6) im
Kapitel Uber kinematische Gradientenstreuung, obwohl bei kleinen Gradienten, wie hier fur
den idealen Gradienten in Abbildung (25) dargestellt, noch Extinktionseffekte hinzukommen.
Wahrend die Kurve fur A = 0,2 im oberen Teilbild noch gut durch die Funktion (85) fir
dunne Kristalle beschrieben werden kann, bildet sich bei A =1 schon ein kleines, auf den
Gradienten zuriickzufihrendes Plateau aus, das bei weiterer Verdickung im dritten Teilbild
bis zu seinem Plateauwert anwéchst und schliefdlich, wie unten dargestellt, nur noch in die
Breite gehen kann. Im Braggfall ergibt sich qualitativ derselbe Sachverhalt. Die damit
zusammenhangenden integrierten Reflektivitéten sind in den Bildern (26) fir Laue- und
Braggeometrie in Abhéngigkeit der Gesamtdicke aufgetragen. Fur kleine A oder ¢ — oo gilt
wieder der kinematische Grenzfall, bei dem O mit dem Kristallvolumen gemald (180)
ansteigt. Bel Dicken A > 1 macht sich analog zu den Idea kristallen (c = 0) primére Extinktion
bemerkbar, so dai die integrierten Reflektivitdten abknicken und nur noch aufgrund einer
Verbreiterung, aber nicht mehr durch Erhéhung des in Séttigung gegangenen Maximums
weiterhin ansteigen. Der Anstieg der Kurven nach dem Einsatz dieser partiellen Extinktion
ergibt sich offensichtlich zu

10

10

©
|

©
|

integrierte Reflektivitét DyB
. ; PR
integrierte Reflektivitat 7

I T T T T I
0 2 4 6 8 10
Kristalldicke A Kristalldicke A

Abbildung (26):
Integrierte Reflektivitaten im Bragg- (links) und Lauefall in Abhéngigkeit

der Kristalldicke fur verschiedene, feste Gradienten. ¢ = 0 entspricht dem
Idealkristall und ¢ = co dem kinematischen Grenzfall.
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oY }
— =TI firc - o
0A
und
y
ai:c firc - 0.
0A

Im Lauefall erkennt man schon die Pendell6-
sungsozillationen, die sogar noch bei relativ
grof3en Gradienten vorhanden sind. Erst mit dem
Verschwinden der partiellen Extinktion gehen
auch diese gegen null.

Der Vollstandigkeit halber soll hier noch der all-
gemeine Fall gleichzeitiger Gitterkonstanten- und
Streulangenvariation angefihrt werden, wie er
strenggenommen auch beim System Si1-xGey
auftritt. Zwei Beispiele mit p=2, c-:A =50 und
A =5bzw. A =251 sind in Abbildung (27) fur
den Braggfall wiedergegeben. Interessant er-
scheint die, aufgrund der verschiedener Streulan-
gendichten innerhalb unterschiedlicher Tiefen im
Gradientenkristall hervorgerufene Neigung des

(181)

(182)

1.0- -
0.8 B
] I
0.6 -

0.4+ o

0.0

Abbildung (27):

Reflektionsprofile in Braggeometrie mit
Gitterkonstanten- und Streulangengradi-
entcundp=2 mtcA=50und A=5
fir den unteren, nahezu kinematisch be-
stimmten und A = 25 5T fir den oberen,
zumindest rechts schon fast die Maximal -
reflektivitat erreichenden und damit ex-
tinktionsbestimmten Fall.

Plateaus, solange die Séttigung noch nicht erreicht ist.
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4.3. Vergleich der Theorien fiir Gradientenkristalle

In den vorangegangenen Kapiteln wurden zwei Methoden zur Beschreibung der Reflektions-
eigenschaften an Gradientenkristallen, eine analytische im kinematischen Grenzfall, die
andere mittels Transfermatrizen im Rahmen der dynamischen Beugungstheorie neu hergelei-
tet. Zunéchst wollen wir an Beispielen zeigen, dal3 die von diesen Theorien vorausgesagten
Reflektionskurven in ihrem Glltigkeitsbereich tibereinstimmen, bevor wir die Ergebnisse der
dynamischen Lésung mit denen der weit etablierten, analytischen Methode nach Taupin
vergleichen [17, 18].

4.3.1. Transfermatrizenergebnisse und kinematische Beugung

Die kinematische Naherung, wie sie in Kapitel 4.1. aufgestellt wurde, besitzt bekanntlich
einen Gultigkeitsbereich fir solche Kristalle, deren Dicken wesentlich diinner als die Pendel-
|6sungsperiode sind. Dann kann die Abschwéachung des Primaérstrahls durch Reflektion
zugunsten des Sekundérstrahls beim Fortschreiten durch das Medium vernachl&ssigt werden,
so dal3 der Superpositionsansatz an verschiedenen Gitterebenen gestreuter Wellen gleicher
Amplituden gerechtfertigt ist.

Bei der Betrachtung von Gradien- 0.5

tenkristallen kénnen auch dicke 0.4 -

Proben in der kinematischen 03] B

Theorie beschrieben werden, so- . i

lange der Gradient grof3 und die ]

damit verbundene effektive 0-1‘_ B

Dicke, inmitten derer die Bragg- 0.0 =T
2120 -100 -80 60 40  -20 0 20

bedingung innerhalb ihrer natiirli-

chen Breite erfullt wird, klein ist. Abbildung (28): _ _
D i Ergebni fi Vergleich der berechneten Reflektionskurven fur dicke
erartige  Ergebnisse  TUr gristalle nach der kinematischen und der dynamischen
c-A =100 sind in Abbildung (28) Methode fir c-A = 100 und die angegebenen Gradienten.
hisch dargestellt. Fiir ¢ = 10 Bei kleinen Gradienten tritt partielle Extinktion ein, wes-
graphisch darg - FUr €= 10" halp die kinematische Theorie erhohte Werte liefert.
liefert die kinematische Theorie

betrachtlich hohere Reflektivitaten als die Transfermatrizenmethode. Dies beruht ausschlief3-
lich auf dem Effekt der partiellen Extinktion, wie sie weiter oben behandelt wurde. Bei ¢ = 20
ist immer noch ein Unterschied zu erkennen, wéahrend fur ¢ = 100 die beiden Kurven bereits,
zumindest auf dieser Skala, vallig Ubereinanderfallen. Bemerkenswert ist, dal3 unabhangig
von diesem Extinktionseffekt, die schnellen Oszillationen an den richtigen Stellen auftreten

y
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und somit, wiein Kapitel 4.1. diskutiert, in ihrer 30 S B R
Periodizitdt nur vom Gradienten und der Kri-
stalldicke abhéngen.

Etwas analytischere Kriterien zum Unterschied
der beiden Rechenmethoden erha@t man, wenn, ] i
wie in Abbildung (29) reziprok dargestellt, die 15 B

lokal Uber die schnellen Oszillationen gemittel - o S — |
ten Plateauwerte Rp as Funktion des Gradien- 0 5 10 15
ten betrachtet werden. Aus Kapitel 4.1. kennen Abbildung (29): ¢

wir das Verhalten (47) Reziproke Auftragung der Plateaumittel-

werte Rp in Abhangigkeit des Gradienten c.
Die untere Kurve entspricht der kinemati-
(183) schen Naherung, wahrend die obere dy-
namisch berechnet wurde und den Extink-
tionseffekt bei kleinen ¢ mitber ticksichtigt.

k —
RE =

old

fur den kinematischen Fall. Wir erinnern uns,

dal? die Plateaureflektivitat fur halbunendliche Kristalle hergeleitet wurde. Dabei steigt fur
c - 0 das Kristallvolumen, innerhalb dessen die Braggbedingung fir einen festen
Wellenvektor erfillt ist, gegen unendlich. Proportional mit diesem Volumen steigt auch die
Reflektivitét, und wir befinden unsin dem Bereich, in dem die kinematische Theorie versagt.
Die Kurve fur die dynamische Ldsung wurde numerisch erstellt, geht fir ¢ — 0 in Séttigung,
also gegen 1 und folgt fur grof3e Gradienten der Hyperbel mit dem angepaliten Parameter m

c+m m=1,69. (184)

Daraus ergibt sich eine Fehlerabschatzung der Ordnung 1/ ¢ beim Gebrauch der kinemati-
schen Streutheorie an dicken Kristallen.
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4.3.2. Transfermatrizen und Takagi-Taupin

Wahrend der sechziger Jahre wurde von den Autoren Satio Takagi [19] und Daniel Taupin
[18] unabhangigerweise ein Formalismus zur Beschreibung leicht gestorter Kristalle im
Rahmen der dynamischen Streutheorie hergeleitet, deren grundlegende Differentialgleichun-
gen die nach ihnen benannten Takagi-Taupin-Gleichungen darstellen. Im vorliegenden Kapi-
tel soll die Ubereinkunft der daraus hervorgehenden Losungen fiir absorptionsfreie, lineare
Gradientenkristalle mit denen unserer Transfermatrizenmethode, und damit noch einmal die
Richtigkeit letzterer an Beispielen demonstriert werden.

Die Anpassung der von Taupin geforderten, absorptionsbedingten Randbedingungen an den
absorptionsschwachen Fall der Neutronenstreuung wurde in einem Artikel von B. Klar und
F. Rustichelli durchgefihrt [17]. Darin werden jedoch noch die von Taupin eingefihrte bzw.
auf Zachariasen [14] zurtickgehende Notation der Elektrodynamik mit ihren Vektorfeldglei-
chungen verwendet und erst zum Schlul? die entsprechenden Grdf3en fir Neutronen einge-
setzt, wahrend wir uns hier zwar sehr stark an diesen Artikel lehnen, aber dennoch die durch
Rauch und Petrascheck [12, 13] eingefuhrten Formelzeichen der vorliegenden Arbeit verwen-
den.

Taupin geht von einer Darstellung der Wellenfunktion

W(F) = ul(F) expli () (185)

mit Amplitude u(r) und Phase ®(r) aus, die im Vakuum durch die reellen GroRen
und (186)

gegeben sind. Innerhalb des Kristallmediums wird angenommen, dal3 die Welle mit der selben
Phase @(r) fortschreitet, so daR? u(r) die Stérungen durch das Kristallpotential enthalten mu,
und dadurch im allgemeinen komplex wird. Dem entspricht im Idealkristall der Blochwellen-
ansatz. Nun entwickelt man

uf) =y udf) expli odf) (187)

=3

G

in eine Fourierreihe mit den Phasen

ddF) = d(f) + 2 tng(r) . (188)
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Das Indexfeld ndF) ist ein Skalar-
feld und beschreibt die Lage der
Gitterebenen. Dabei werden letztere
der Reihe nach durchnumeriert.
nglr) steigt zwischen benachbarten
Ebenen um 1 an und ist an den
Ortskoordinaten jeder Ebene ganz-
zahlig. Z. B. wéchst bei einem un- L | | | |
gestorten Kristallgitter ng(F) linear in I i ! !
. rn rn r3 Mg s I'e
Richtung des Normalenvektors zu
den Ebenen. Abbildung (30) ver- Abbildung (30);

deutlicht diesen Sachverhalt fir Dasvon Taupin eingefiihrte Indexfeld ng(f) &ndert sich
: : - Ortlich so, dal3 es an den Gitterebenen ganzzahlig ist
einen Gradientenkristall. und von Ebene zu Ebene anwachst.

Numerierung ngl(r)

Lage r der Gitterebenen

Entwickelt man das Kristallpotential
V(f)= S WG)expli 2 () (189)
G
mit den ungestorten Fourierkomponenten (57) nach dieser Periodizitét, setzt es zusammen mit

der Wellenfunktion (185) in die Schrodingergleichung (53) ein, so erhdlt man das Takagi-
Taupin-Grundgleichungssystem

o0 _V[0) VG i
i K e = Ug + E Up — O Ug + 2 Ug (A(DG) (190)
und
2 Jdug _V(B) V(é) i
|k o =E Up + £ Ug + —kz U (ACDO) (191)

worin Xg und xg die Koordinaten von r in dem aus vorwéartsgebeugter Richtung §0 und abge-
beugter Richtung §G aufgespannten, schiefwinkligen Koordinatensystem darstellen:

F:XO§O+XG§G (192)

Die Abweichung a von der geometrischen Braggposition ist wie gehabt durch (68) definiert.
In der Arbeit von Taupin wurde gezeigt, dal3 die Ausdriicke mit den Laplaceoperatoren in
(190) und (191) bei kleinen Gittervariationen gegen den Rest vernachlassigbar sind. Das
Differentialgleichungssystem |al3t sich, hier fir den absorptionsfreien Fall, mit A (65), y (66),
b (67), X (63) und
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X(A)y=-L Y6 =1 xp 193

(A) USR] (A) (193)
in

AN PSSV (194)

oA

umwandeln, wobei sowohl X als auch y von A abhangen. Fur einen linearen Gittergradienten
setzen wir gemal3 (166)

y=yo+CA (195)

und erhalten den fur uns endgultigen Ausdruck

—2X (yo+CA)+1. (196)

Mit der Randbedingung im Braggfall

A~

X(Amax) =0 (197)
wird X eindeutig bestimmt, so dal3 man mit
G2
Re(Yo) = [X(0) (198)

die Reflektivitdt des abgebeugten Strahls berechnen kann. Die Integration erfolgt numerisch
und punktweise fr jedes yg der Reflektionskurve.

Wie wir im oberen Teil der Abbildung (31) sehen, stimmen die aufgefiihrten Beispiele fur die
Berechnung mittels Taupin oder Transfermatrizen fir grof3e und fur kleine Gradienten genau
Uberein. Die Absolutbetrage der Differenzen beider Ergebnisse sind im unteren Teil wieder-
gegeben. Fur kleine Gradienten sind vor allem Abweichungen in den Flanken, bei grof3en ¢
im Plateaubereich festzustellen. Bemerkenswert ist die Asymmetrie des Fehlers beim kleinen
Gradienten, der wohl auf numerische Probleme zurtickzufihren ist.
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Abbildung (31):

Zum Vergleich Ubereinander gezei chnete Reflektionskurven im oberen
Teilbild, die einmal nach der Taupin- und zum anderen nach der
Transfer matrizenmethode berechnet wurden. Da auf dieser Skala kein
Unterschied festzustellen ist, wurden im unteren Teilbild deren Diffe-
renzen dem Betrag nach wiedergegeben, und zwar nach oben fur
kleine, nach unten fir grof3e Gradienten. Die Asymmetrie fur den klei-
nen Gradienten kann durch numerische Rechenfehler gedeutet
wer den.
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5. Die Kristallzucht

Die Idee eines Gradientenmonochromators auf der Basis von Si1-xGe, Legierungsvariationen
geht mit der Anmeldung eines Patents durch Maier-Leibnitz und Rustichelli [10] bisins Ende
der sechziger Jahre zurtick. Sie beruht auf der gleichbleibenden Gitterstruktur sowie der voll-
standigen Mischbarkeit der beiden neutronenfreundlichen Elemente. Nicht zuletzt baut man
auch auf einen, aus der Halbleiterindustrie entstandenen, auf3erordentlich umfangreichen
Erfahrungsbereich.

5.1. Das Materialsystem

Silizium und Germanium kristallisieren 0.00

beide in der Diamantstruktur. Um Gradien-
tenkristalle zu erhalten, werden bei der
Legierung ausgehend von Silizium sta-
tistisch mehr und mehr Siliziumatome
durch Germaniumatome ersetzt. Nach dem
Vegard’ schen Gesetz erwartet man einen
linearen Anstieg der Gitterkonstanten a mit
der Germaniumkonzentration x. Diesist in 0

N w S
| | |

Gitteraufweitung Aa/a [%]
T

[9] preBaA uoA BunyolMgy

LA L L B N B L B B Y BN B B N |
0 20 40 60 80 100

Abbildung (32) durch die strichpunktierte
Linie wiedergegeben. Strenggenommen
weicht dieser Zusammenhang jedoch von
der Linearitdt ab. Mel3werte dazu sind in
dem Artikel von Dismukes [20] oder in
Tabellenwerken [21] zusammengestellt.
Die durchgezogene Linie zeigt eine qua-
dratische Ausgleichsrechnung zu diesen
Werten und ist durch das Polynom

A—; = 0,03552 x + 0,006258 x2

Germaniumkonzentration x [%]

Abbildung (32):

Gitteraufweitung einer S,.,Gg, Legierung in
Bezug auf reines Slizium: Vegard' sches Gesetz
(strichpunktiert), tatsdchlich beobachtbare
(durchgezogen) und deren Differenz (punktiert)
[20, 21]. Die tatsachliche Gitterkonstante liegt
immer etwas unterhalb der durch das Vegard' -
sche Gesetz idealisierten. Die Gesamtaufwei-
tung betragt 4,18 %.

(199)

bestimmt. Die Abweichung zum Vegard’ schen Gesetz ist durch die punktierte Linie mit der
rechten Skala wiedergegeben.

Das zugehorige Phasendiagramm fiir den Ubergang zwischen Festkorper und Fliissigkeit ist
in Abbildung (33) wiedergegeben. Alle Versuche, die oben genannten Kristalle aus der
Schmelze zu ziehen waren bislana erfolalos. Dies kann wohl damit beartiindet werden. daf3
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einerseits die Erstarrungslinie im Phasendiagramm sehr weit von der Schmelzlinie entfernt ist
und die von diesen beiden Linien aufgespannte Linse sehr flach liegt, so dai3 die Konzentra-
tionen bei vorgegebener Temperatur in Festkdrper und Schmelze sehr unterschiedlich sind.
Um eine vorgegebene Festkorperkonzentration zu erhalten mufd diesem bei der Erstarrung ein
erheblicher Materialtransport nahe der Grenzflache entgegenwirken. Man kann sich vorstel -
len, dal3 bei deren Variation, wie sie bei einem Gradientenkristall stufenlos auftreten soll, das
System sehr leicht unkontrollierbar wird. Andererseits ist das Kristallgitter des Silizium nahe
der Schmelztemperatur so weich, dai die, wie hier vom Germanium dargestellt, durch einge-
lagerte Fremdatome auftretenden Spannungen nicht mehr vom Gitter aufgenommen werden,
sondern relaxieren. In diesem Fall entstehen leicht Instabilitéten, die zu polykristallinem
Wachstum fihrt.

|
In den letzten Jahren haben sich weitere 1700 -
Kristallzuchtmethoden, die Epitaxien . 1600- fliissig -
entwickelt und bedeutende Stellungen, ': 1500 F
=] ] C
insbesonders bei der Herstellung dinner ®
o 3 o
Schichten, eingenommen. Bei der chemi- £ -
o - T 1300 fest =
schen Gasphasenepitaxie (CVD), diesich + ] -
1200 -
R

durch grof3e Wachstumsgeschwindigkei - —
ten auszeichnet, werden Tréagermolekile o0 O'ZGeKOC',ﬁzemr:t?on X0'8 Lo
nahe an einem Substrat aufgespalten und Abbildung (33): _ _

, , . Phasendiagramm des Systems S 1-xGey zwischen
dann auf diesem, je nach ProzefSbedin- schmelze und Festkorper [21].
gungen kristallin, abgelagert. Das Kri-
stallwachstum geschieht hier weit unterhalb des Schmelzpunktes, wo das Siliziumgitter
mechanische Spannungen aufnehmen kann und somit der bei der Zucht aus der Schmelze
auftretende Storprozeld entféllt. AulRerdem kann die gewlinschte Festkérperzusammensetzung
in sehr einfacher Weise durch die Mischungsverhéltnisse der Trégergase gesteuert und im
Laufe des Wachstums beliebig variiert werden. Diese Methode wurde von Magerl und Holm
zunéchst im Rahmen eines abgeschlossenen Systems, jedoch fir eine feste Legierungszu-
sammensetzung [22] erfolgreich auf das System Si1-xGey angewendet. Um nun auch Konzen-
trationsgradienten zu verwirklichen, schlugen Magerl et al. eine CVD-Herstellungsmethode
auf Silan- und Germanbasis (SiH4 bzw. GeHg) vor und fuhrten 1990 eine der vorliegenden
Arbeit zugrundeliegenden Machbarkeitsstudie mit Erfolg durch [23, 24]. Da fir die Anwen-
dung der Gradientenkristalle in der Neutronenstreuung erhebliche Dicken benétigt werden,
arbeiten die Autoren mittels kleinflachigen Substraten in einem induktionsgeheizten, réhren-
formigen Ofen hauptséchlich auf die Wachstumsgeschwindigkeit hin. Es wurden Wachs-
tumsgeschwindigkeiten von bis zu 0,7 um/min erreicht, die, wie die Schichtdicken auch,

gegenuber herkémmlichen CVD-Methoden um einen Faktor 100 bis 1000 mal gréfer sind.
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Damit wurde es erstmals moglich, auf diese Art und Weise millimeterdicke Kristalle inner-
halb von verniinftigen Zeitrdumen, namlich einigen Tagen herzustellen.

Die Aufgabe in diesem Teil der vorliegenden Arbeit bestand darin, einen neuen Reaktions-
ofen fur grof3¥flachige Substrate mit Durchmessern von 10 cm zu bauen und die Kristalle far
die anschlieffenden Experimente zu ziehen. Die Hauptschwierigkeiten bestanden vor alem in
der Entwicklung eines geeigneten Heizelements sowie in der Fihrung der Gase, um ein
homogenes, kristallines Wachstum Uber den benétigten Zeitraum zu gewahrleisten.

5.2. Die Kristallzuchtanlage

Die Anlage zur Gasphasenabscheidung besteht im wesentlichen aus dem Gassystem und
einem Zuchtofen, der sich wiederum in ein Gasstromungssystem und ein Heizelement im
inneren eines Vakuumtopfes unterteilen 1at. Eine Ubersicht ist in Abbildung (34) dargestellt.
Im folgenden sollen diese Komponenten beschrieben werden.

Abbildung (34):

Die Versuchsanlage zur Kristallzucht. Im linken Teil der kesselformige Reak-
tionsofen mit den Schlduchen fur die Wasserkihlung. Rechts im Bild das Gaszu-
fuhrsystem mit den pref3luftgesteuerten Ventilen und den Massenflu3reglern. Im
Bildzentum sehen wir die trichterformige Mischkammer, ganz links unten den
Vakuumschlauch zu den Pumpen.
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5.2.1. Das Gassystem

Im Zuchtofen werden wohldefinierte Bedingungen der Gase erwartet, die vom Gassystem
kontrolliert und geregelt werden. Prinzipiell kann man hier wieder zwischen den beiden
Komponenten vor und hinter dem Zuchtofen, dem Gaszufiihr- und dem Gasabfihrsystem
unterscheiden. Das erste Ubernimmt die Regelung von Zusammensetzung und Durchflul3,
wahrend das zweite den Druck steuert.

5.2.1.1  Das Gaszufiihrsystem

" _ s (o
Das Gaszufiihrsystem besteht aus vier as (n-1) »\
verschiedenen, je wie in Abbildung Gas (n)D P%S NN MpP———
n Vn
(35) skizzierten Linien fr jedes der Gas (1)

in Tabelle (4) aufgelisteten Reak- A
tionsgase. Als Quelle dienen handels- Py

tbliche Druckflaschen. Nach je einem  Abbildung (35):

- - Eine Linie im Gassystem mit Einrichtung zum Argon-
Druckminderer auf einige Bar werden spulen. Gas (n), Ar: Flaschen der entsprechenden

die Gase zu je einem elektronisch Gase; P,: Druckminderer, V,,: Massenflu3regler; M:
einstellbaren MassenfluRregler gelei- Mischkammer mit weiteren Gaslinien.

tet. Mit diesem |&3t sich der Mischungsanteil des Reaktionsgases einstellen und konstant
halten bzw. gezielt zeitlich verandern. Nach einer Mischkammer, die die Gase vermengt,
werden sie dem Zuchtofen zugeleitet. Jede Leitung, mit Ausnahme der von H, kann aus
Sicherheits- und Sauberkeitsgrinden mit Argon geflutet werden. Dafir muf3 manuell je ein
System von Hahnen getffnet bzw. geschlossen werden.

Ein wesentlicher Teil des Gaszufiihrsystems sind die elektronisch gesteuerten Massenflul3reg-
ler, die den Durchflufd und damit das genaue Mischungsverhdtnis im Reaktionsofen bestim-
men. Eine schematische Darstellung ihres Aufbaus ist in Abbildung (36) wiedergegeben. Der

Gas chemische Formel Mischung Maximalflufd
Silan SiH4 1% —-3%in Ar 21/ min
German GeHy 1%in Ar 0,1oder 21/ min
Wasserstoff H, 100 % 21/ min
Chlorwasserstoff HCI 1% inH> 11/ min
Argon Ar 100%, 3 Flaschen
Tabelle (4):

Verfugbarkeit der Gase in unserer Epitaxieanlage.
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zentrale Teil besteht aus einer Stro-
mungsvorrichtung, die so gestaltet ist,

Elektronik

daR die Gase sie laminar durch-
flieRen. Ein kleiner Teil der Gase
wird, ebenfalls laminar, durch eine

Sensorkanile geleitet. Wegen der
Laminaritét besteht eine Proportio-  aphi|dung (36):
nalitat der Strome durch beide Schematische Darstellung eines Massenflul3reglers.

Kandle, so dal3 es genligt, den Sensor-

flu zu messen um den Gesamtflul® durch ein Ventil zu regeln. Die Signalaufnahme besteht
aus zwei Temperaturmessungen T1 und T2 an der Kanlle, zwischen denen ein Heizelement H
geschaltet ist. Wird durch H pro Zeiteinheit eine Warmemenge AQ zugefiihrt, die einen
Temperaturunterschied AT verursacht, so erhélt man mittels der molaren Warmekapazitét Cy
den molaren Flui3

_1.AQ
Dy = Cy AT (200)
Diese Mef3grofe wird durch eine Elektronik mit der || Gaseigenschaften N
Sollgréie verglichen, die dann das Steuerventil V einatomig (Ar, He) 1,03

und somit den Gasflul’ regelt. zweiatomig (N, Oy, CO) 1,00

dreiatomig (CO», SO») 0,94
mehratomig (NH3, CHy) 0,88
Tabelle (5):

Gasformfaktoren N fur verschieden-
schiedene Gase dieselbe Leitung benutzen, wofir ein  artige Gase.

K onversationsfaktor

Normal erwei se werden die Massenflul3regler von der

Herstellerfirma auf eine bestimmte Gaszusammenset-
zung geeicht. Dennoch kann es vorkommen, dal3 ver-

2 1 Cl N2
y== = (201
oy Cw ChuoN?

aus den FluRverhaltnissen bei gleichbleibenden AQ und AT beriicksichtigt werden muR. Die
Molekulformfaktoren N1 und N2 beriicksichtigen die Anderung der bei 20 °C tabellierten
molaren Warmekapazitét zur Arbeitstemperatur Ta von etwa 50 °C:

Cwm(Ta)=Cmo(T =20°C) (202)

1
N

Die gebrauchten Grofien werden von der Herstellerfirma im Datenblatt mitgeliefert und sind
fUr die bei uns bendtigten Gase in den Tabellen (5) und (6) aufgefuhrt. Dabei wird haufig
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schon ein Konversationsfaktor y angegeben, der durch (201) mit Stickstoff als Vergleichsgas
1 hervorgeht.

Wird ein Gemisch aus n Gasen verwendet, so addieren sich die Konversationsfaktoren, mit
ihren Volumenanteilen V|, gewichtet, reziprok:

1 v V

1- Vv 203

y VZ]_ Vv ( )

Gas chemische M p M N Yy

Forme  [g/moal] [g/1] [JK/moal]

Silan SiH4 32,118 1,438 42,870 0,88 0,596

German GeHy 76,622 3,423 44,271 0,88 0,580

Wasserstoff Ho 2,016 0,090 28,698 1,00 1,016

Chlorwasserstoff HCI 36,461 1,635 29,569 1,00 0,981

Argon Ar 39,948 1,784 20,840 1,04 1,453

Stickstoff N2 28,014 1,250 29,135 1,00 1,000
Tabelle (6):

Materialkonstanten der verwendeten Gase: Molmasse M, Dichte p, molare
Warmekapaztat ¢y, Molekilformfaktor N und Konver sationsfaktor y zum Umeichen
der Massenflul3regler in Bezug auf Stickstoff.

5.2.1.2.  Das Gasabfiihrsystem

Waéhrend das Gaszufuhrsystem dem Zuchtofen die Flusse und Mischungsverhatnisse zur
Verfugung stellt, regelt das Gasabfuhrsystem seinen Druck. Es besteht im wesentlichen aus
einem Rootspumpensystem, einem Druckmesser am Ofenausgang sowie einem Regelventil.
Die einzelnen Komponenten sind durch Vakuumschl&uche grof3en Durchmessers miteinander
verbunden. Abgase werden durch ein Kupferrohr aus dem Gebaude geleitet, an dessen Ende
sich auch schon mal durch die Silanreaktion mit dem Luftsauerstoff eine Flamme entziinden
kann.

Eine Elektronik sorgt wieder fur den Vergleich des Druckes mit dem Sollwert um das Ventil
zu regeln. Damit ist ein Druckbereich zwischen 0,1 und 10 Torr einstellbar, dessen untere
Grenze jedoch sehr von dem durchstrémenden Gasflul? abhéangt und tblicherweise dann bel 1
bis2 Torr liegt.
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5.2.2. Der Reaktionsofen

Im Gegensatz zu den Vorarbeiten sollte ein neuer Ofen so konzipiert werden, dal3 Si1-xGex
Kristalle mit bis zu 10 cm Substratdurchmesser gezogen werden kénnen. Dazu muf3 eine han-
delstibliche Siliziumscheibe auf eine Temperatur zwischen 1100 K und 1500 K geheizt wer-
den, wéhrend das Reaktionsgemisch Uber ihre Oberfléche strémt. Da sich die Trégergase an
alen heil3en Oberflachen zersetzen, missen, um einen ungewollten Niederschlag zu vermei-
den, sowohl die Ofenwénde a's auch eventuelle elektrische Zuleitungen gekuhlt werden.

5.2.2.1.  Versuche mit einem Halogenlampenofen

RIVRRRRIRIRRR

N
[]

Zunéchst verwendeten wir einen von der

Firma JPELEC® neu entwickelten, srah- Gmmg.:
lengeheizten Ofen, dessen Reaktionskam- P_m:.
mer in Abbildung (37) schematisch darge- —
stellt ist. Das Substrat liegt auf drel Stitzen
im unteren Teil des wenige Zentimeter ho-
hen Raumes. Seitlich sind oben Gaseinlal-
disen und unten ein ringférmiger Gasaus-
lal3 vorgesehen. Der Deckel der Kammer besteht aus einer doppelten Quarzglasscheibe, durch
deren Zwischenraum, ebenso wie durch Kanédle in den Wanden, KihlflUssigkeit stromt.
Geheizt wird durch ein Feld von Halogenlampen, das sich tber dem Fenster befindet und
dessen thermische Strahlung dieses durchdringt um vom Substrat mit heizender Wirkung
absorbiert zu werden. Die Temperatur kann durch ein Thermoelement oder ein Pyrometer

Quarzglas

-

Substrat

1 —_—

INOX-Gehause

Abbildung (37):

Lampengeheizter Ofen. Es stellte sich sehr bald
heraus, daf3 eine interne Heizung notwendig
wird.

gemessen und geregelt werden.

Wie schon erwahnt sind die mit diesem
Ofen durchgefuhrten Experimente von
grofden Schwierigkeiten begleitet: Zunachst
konnten nur relativ tiefe Prozeldtemperatu-
ren von maximal 900 °C erreicht werden,
da sonst die Lampen Uberlastet wurden und
durchgebrannt sind. Eine erfolgverspre-
chende Idee war, das im infraroten absor-
bierende Kihlwasser zwischen den beiden
Scheiben des Quarzfensters durch eine we-
niger absorbierende FlUssigkeit zu ersetzen.
Die Herstellerfirma des Ofens entwickelte
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Abbildung (38):

Verbesserung der Heizwirkung durch Wechseln
der Kuhlflussigkeit zwischen den Quarzschei-
ben des Eintrittsfensters. Vierecke: H»O,
Kreise: VOLTALEF® - Ol. Das Ol absorbiert
weniger im Infraroten, so dal3 die Prozefstempe-
raturen bei gleicher Lampenleistung um etwa
300 K hoher liegen.
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einen Kreislauf mit Warmeaustauscher. Dieser wurde installiert und mit VOLTALEF®, einem
Ol gefillt. Wie die in Abbildung (38) wiedergegebenen Messungen zeigen, werden somit bei
gleicher Lampenleistung bis um 300 K héhere Temperaturen erreicht.

Ein wesentlicheres Problem wird durch einen, auf dem Quarzfenster fest haftenden Silizium-
Germaniumniederschlag hervorgerufen, der sich ab 1100 K bildet und den Eintritt der thermi-
schen Strahlung in den Reaktionsofen schwécht und schliefdlich verhindert. Folglich muf die
Lampenleistung standig erhéht werden, um die Probe auf konstanter Temperatur zu halten.
Das System erreicht ziemlich schnell seine technischen Grenzen, was Langzeitversuche, wie
sie fUr uns interessant sind, unméglich macht.

Der Mechanismus des Niederschlags ist folgender: Silan- und Germanmolekile werden
vorwiegend an heil3en Oberflachen aufgespalten, wobei sich das frel werdende Silizium
(Germanium) auf diesen abscheidet. Ein Tell des Spektrums der von den Halogenlampen
ausgehenden thermischen Strahlung wird bereits im Quarzglas der GlUhbirne absorbiert. Das
durchgelassene Spektrum passiert die Quarzfenster des Reaktionsofens ohne wesentliche
Absorption und heizt das Substrat. Dieses wiederum strahlt das gesamte Planck'sche Spek-
trum ab, also auch die Wellenlangen, die vom Quarzglas des Fensters bereits absorbiert
werden, und dieses somit von innen heizen.
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5.2.2.2. Der neue Ofen

Wie wir sehr bald gelernt haben, ist die zuvor beschriebene Art von Reaktionsofen fir unsere
Zwecke ungeeignet. Sie war wohl mit Erfolg fir diinne, epitaktische Schichten bel niedrigen
Zersetzungstemperaturen und schnellen Aufheizbedingungen konzipiert, wohingegen wir in
unserer Anlage dicke Schichten durch hohe Wachstumsraten erzielen wollen und somit hohe
Temperaturen bei hohen Gasfllissen Uber lange Zuchtzeiten beanspruchen. Daher konzentrier-
ten wir uns auf ein internes Heizelement und gaben einen wassergekihlten Kessel in Auftrag,
wie er in Abbildung (39) dargestellt ist. Innerhalb diesem konnten verschiedene Typen von
Heizelementen und Gasfuhrungssystemen ausprobiert werden.

Im wesentlichen besteht der aus Edelstahl gefertigte Ofen aus einem runden, wassergekihlten
Kessel, der nach oben hin durch einen ebenfalls gekiihlten Deckel abgeschlossen wird.
Durchmesser und Hohe betragen rund 30 cm. Die Reaktionsgase werden durch ein Réhrchen
in der Deckelmitte eingeleitet und am Boden abgepumpt.

Im Inneren des Kessels befindet sich, wie in Abbildung (40) dargestellt, eine waagerechte
Quarzglasscheibe mit einem Durchmesser von 15 cm, auf die das Siliziumsubstrat gelegt

SiH, GeH,
— T
- —— Gesainlal
: : Vakuumkammer
Gasfihrungssystem
Substrat
| Quarztisch

| Keramikwolle

| —— Heizelement

| . Thermoelement
zu den Pumpen
INREI EERN——

l T l T l H elektrische AnschlUisse

Abbildung (39):

Schematische Darstellung des fur die Gasphasenepitaxie entwickelten
Zuchtofens.



66 DER NEUE OFEN

Abbildung (40):
Blick in den Reaktionsofen bei heruntergenommenem Deckel und
Gasfuhrungssystem. Die dunkle Scheibe im Zentrum ist das
Sliziumsubstrat auf der Quar zplatte.

wird. Sie wird von unten durch ein schlangenformig gestaltetes Graphitband geheizt. Um
einen ungewollten Niederschlag zu vermeiden, liegt das Heizelement in einer Vertiefung aus
geprefdter Aluminiumoxidkeramikwolle, die nach oben hin direkt durch die Quarzplatte abge-
deckt wird. Die Stromzufuhr wird durch, von innen bis unter die Keramik wassergekiihlte
Leitungen gewéhrleistet. Die Isolation zu den Gasstrémungen muf3 mit besonderer Sorgfalt
vorgenommen werden, da einerseits das Graphitband durch ein ungewolltes Depot sehr
spréde wird und andererseits Silizium bei den Prozef3temperaturen metallisch leitend wird und
somit KurzschlUisse verursacht.

Die Temperatur wird durch ein Thermoelement unter der Quarzglasscheibe bestimmt und
geregelt. Zur Versorgung des Heizelements steht ein mit einem Temperaturregelkreis verse-
henes Netzteil von 75 A und 110 V zur Verfligung.

5.2.2.2.1. Das Heizelement

Die relativ hohe Prozeldtemperatur in der Silanatmosphére fordert besondere Anspriiche an
das Heizelement, zumal sich, wie erwahnt, bei ungentigender Isolation millimeterdicke Silizi-
umniederschldge bilden kdnnen, die schon bei einem Bruchteil dieser Starke zu elektrischen
Kurzschltssen fuihren kdnnen. Da seine Lebensdauer daher nicht abschétzbar war, wurde von
vornherein ausgeschlossen, teure, industrielle Heizelemente fir Epitaxieanlagen anzuschaf-



DASHEIZELEMENT

67

fen. Vielmehr sollte es kostenguinstig und leicht her-
stellbar und damit ersetzbar werden. Um den Ab-
messungen des Substrats und der Ofengeometrie zu
entsprechen, sollte es flach sein und eine moéglichst
homogene, runde Heizflache bilden. AuRerdem darf
es nicht allzusehr mit der Atmosphére reagieren. Die
meisten Metalle bilden mit Silan sprode, nichtlei-
tende Silizide, die dann ein mechanisches und elek-
trisches Problem hervorrufen. Daher wahlten wir

eine kartonartige, 0,5 mm dicke Graphitfolie als \_/ 1 \_/

Widerstandsmaterial, die auch den Vorteil seiner
leichten Bearbeitung mit dem Skalpell sowie seine
mechanische Flexibilitét in sich birgt.

Der spezifische Widerstand (Abbildung (41)) dieses
Materialsist bel Raumtemperatur pg =10 uQ m und

sinkt bis etwa 1200 K auf die Halfte ab, um dann bei  Abbildung (42):

weiterer Temperaturerhéhung ziemlich konstant zu Seﬁa:élrjgi% %ﬁtl_ﬁ éelsejnt;e;prtg.ﬂg; l(%

bleiben. Der Widerstand des Resistors mit der Lange 10 cm), der aul3ere die der Quarztra-

¢ und des Querschnitts A ergibt sich somit aus

¢
R:pK

gerscheibe wieder.

(204)

Driicken wir A = b d durch Foliendicke d und Breite b der Leiterbahn aus und setzen

(205)

der gesamten Heizflache mit Durchmesser D, 16sen (205) nach b auf, so erhalten wir fur die

Leiterbahnbreite
T
b=D R% . (206)

Das verwendete Netzteil hat mit den Nennwerten
U =110V und | =75 A einen inneren Widerstand von ca.
R; = 1,5 Q. Da sich sein spezifischer Widerstand bei der
Prozefstemperatur halbiert, sollte das Heizelement im Kal-
ten fur R=3Q ausgelegt werden. Mit d = 0,05 cm,
D = 15,2 cm resultiert eine Bahnbreite von 1,1 cm. Ein
derartiges Element wurde gemal3 der Gestaltung in Abbil-

10 x/ -
5] C

500 1000 1500 2000
Temperatur [K]

Abbildung (41):
Spezifischer Widerstand fir die
verwendete Graphitfolie.

p [HQ m]
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dung (42) aus der Graphitfolie ausgeschnitten und instal-
liert. Die beiden Kreise zeigen einmal den Durchmesser
des Quarztisches sowie den des Siliziumsubstrats.

Im folgenden wurden Heizelemente verschiedenen Wi-
derstands hergestellt und zur Optimierung ausprobiert.
Abbildung (43) zeigt das Verhalten der am Heizelement
abgegriffenen Spannung gegen einen, am Regelkreis ein-
stellbaren Parameter, der zwar ein Mal3 fur die Leistung
ist, jedoch aufgrund der Wechsel stromzerhackung nicht
linear von ihr abhangt. Wichtig in der Mef3kurve ist nur
das Abknicken, hier bei etwa 60 %, bei der eine, dem Wi-
derstand entsprechende Maximal spannung erreicht wird.
An diesem Knickpunkt stofdt das Netzteil an seine Strom-
grenze von 75 A, so dal3 der Sollwert nicht mehr erreicht
werden kann. Der Widerstand ist also schlecht an den In-
nenwiderstand angepalt.

Die so erhaltenen Spannungsmaximalwerte sind fir ver-
schiedene Resistorwiderstande in Abbildung (44) angege-
ben. Solange man an die Strombegrenzung stof3t, steigt
sie linear mit dem Widerstand bis zu dem Punkt, an dem
Innen- und Heizwiderstand gleich sind, an. Eine weitere
Erhéhung des Widerstandes verursacht keinen Span-
nungsanstieg mehr, da die vom Netzteil lieferbare Maxi-
mal spannung bereits erreicht wurde.

5.2.2.2.2. Das Gasfiihrungssystem

Neben einem homogen geheizten Substrat spielen auch
die Gasstromungs- und Druckverhdtnisse im Kessel eine
wesentliche Rolle. Inhomogene Strémungen kénnen
einerseits aufgrund des hohen Flusses das Substrat inho-
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Abbildung (43):
Spannungskennlinie gegen einen
Regelparameter des Netzteiles
der ein MalR3 fur die Leistung ist.
Wichtig ist der Knick, bei der das
Netzteil an seine Grenzen stol3t
und trotz hoherer Sollwerte die
Spannung am Heizwiderstand in
Sattigung geht. Diese Maximal -
spannung hangt vom Heizwider -
stand ab und ist optimiert, wenn
dieser mit dem Innenwiderstand
des Netzteils identisch ist.
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Abbildung (44):

Vom Netzteil gelieferte Maximal -
spannung als Funktion des
Heizwiderstands im kalten Zu-
stand. Links der Abknickstelle ist
das System strombegrenzt, rechts
von ihr spannungsbegrenzt. Der
optimale Widerstand liegt zwi-
schen 2,5und 3 Q.

mogen kiihlen und andererseits verschiedene Materialtransporte bewirken, die dann lokal in
Séttigung gehen. Beide Mechanismen kénnen das Wachstum derart beeintréchtigen, dal3 teils
einkristalline, teils polykristalline Wachstumsbedingungen vorliegen.

L&kt man die Gase aus dem Einlal3r6hrchen (siehe Abbildung (39)) direkt auf die Probe tref-
fen, so entwickelt sich am Auftreffpunkt des Primérstrahls ein polykristalliner Fleck, wahrend
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sich auf dem Rest des Substrats sehr geringe, aber einkristalline Niederschlage bilden. Es
wurden verschiedene Geometrien und duschkopfahnliche Verteiler ausprobiert woraus wir
gelernt haben, dal3 Gitter- und Lochraster immer auf die Probe abgebildet werden. Vielmehr
muf3 der primére Strahl gebrochen, aber dennoch frei auf die Probe zustrémen gelassen
werden, was durch die Einbauten in Abbildung (39) verwirklicht wurde. Ein vertikaler Zylin-
der fUhrt die Gase bis in die Nahe der Oberflache. Ein funf Mark grofRes Pléttchen unterhalb
des Gaseinlasses bricht den Primarstrahl. Damit die Gase nicht an den Zylinderwanden nach
unten strémen, werden sie durch einen Ring in die Mitte zuriickgeleitet, von wo aus sie sich
bis zum Substrat homogen ausbreiten konnen. Der Zylinder wurde leider nur mit 5¢cm im
Durchmesser angefertigt, weshalb die kristallinen Abscheidungen auch kaum diesen Wert
Uberschreiten.

5.3. Der Arbeitsvorgang bei der Kristallzucht
Im folgenden soll kurz der Ablauf eines normalen V ersuches geschildert werden.

Das Substrat, normalerweise eine Si [111] - oder Si [100] - Scheibe wird gewogen und
anschlieffend zwei Minuten lang in ein Bad verdinnter Fluf3saure gegeben, um die Oberflache
vom Oxid zu befreien. Nachdem das Substrat mit hochreinem Wasser gespult und mit N,
trockengeblasen wurde, wird es in den Reaktionsofen gelegt. Um die neue Oxidation mdg-
lichst gering zu halten, wird dieser schnell, aber sorgféltig geschlossen und sofort abgepumpt.
Sobald das Vakuum unter 0,1 Torr gesunken ist, kann mit der Heizphase begonnen werden.
Die Temperatur steigt innerhalb weniger Minuten auf den Sollwert zwischen 1200 K und
1500 K. Um das Substrat vollstandig von Oxydresten zu befreien, kann man im unteren Tem-
peraturbereich eine Viertelstunde Wasserstoff und fiinf Minuten lang das Chlorwasserstoff-
gemisch bel einem Torr Uber die Probe strémen lassen. Damit soll die Oberflache leicht ange-
&zt und abgetragen werden. Bei den oberen Temperaturen wird dieser AtzprozeR zu stark, so
dal? die Oberflache bereits rauh wird und es a's besser erscheint, gasformige Si-O Verbindun-
gen im bestmdglichen Vakuum zwanzig Minuten lang abdampfen zu lassen.

Zum Beginn des Wachstumsprozesses wird eine Zeit lang kein German beigemischt, damit
sich ein moglichst stérungsfreier Ubergang zwischen Substrat und Depot bildet. Je nach Ver-
suchsreithe wird nun das Silan-German-Mischungsverhdltnis zeitlich veréndert. Am Ende des
Wachstumsprozesses wird die Gaszufuhr abgestellt, somit das Vakuum erhoht und die Hei-
zung abgeschaltet. Nach dem Abkuhlen wird der Druck entweder durch Luft, Wasserstoff
oder Argon langsam ansteigen gelassen. Entnahme der Probe und Wagung. Durch den Mas-
senzuwachs kann auf die mittlere Schichtdicke der Probe geschlossen werden. Optische
Begutachtungen mittels Auge und Mikroskop geben erste Aufschltisse tber Homogenitét und
Kristallinitét der Schicht.



70

ZUCHTERGEBNISSE

5.4. Zuchtergebnisse

Mit der oben beschriebenen Versuchsanlage wurden
Experimente an etwa 40 verschiedenen Siliziumsub-
straten durchgefuhrt, die meistens zur Optimierung
der Prozef3parameter nach Veranderungen, etwa am
Heizelement oder am Gasfuhrungssystem galten.
Solche Testreihen wurden meistens ohne Germanzu-
satz in relativ kurzen Aufdampfzeiten von einer hal-
ben bis ganzen Stunde abgewickelt. Wurden damit
zufriedenstellende Ergebnisse in Bezug auf Wachs-
tumsgeschwindigkeit, Homogenitét und vor allem
Kristallinitét erreicht, so wurde die Reihe mit ver-
schiedenen Germaniumkonzentrationsprofilen und
langeren Aufdampfzeiten fortgefuhrt.

Tabelle (7) stellt die fur die weiteren Analysen wich-
tigen Proben sowie einige Herstellungsparameter zu-
sammen. Die auf C endenden Proben sind in dem neu
entwickelten Reaktionsofen hergestellt worden. Zu-
sétzlich sind noch einige, auf A endende Proben auf-
gefuhrt, die aus der Machbarkeitsstudie von
M. Hedrich et al. [23] hervorgegangen sind und im
Rahmen der vorliegenden Arbeit charakterisiert
wurden.

Die Probendicken wurden, vor allem bei diinnen Ab-
scheidungen aus dem Massenzuwachs bestimmt. Zu
diesen ist noch je eine Substratdicke reinen Siliziums
von 290 um zu addieren. Aus ihnen ergeben sich
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Abbildung (45):

Die Wachstumsraten der einzelnen
Proben als Funktion der reziproken
Temperatur. Die durchgezogene Linie
gibt die Werte bei 1 Torr nach [25]
wieder. Ein @hnliches Verhalten zei-
gen die Ergebnisse der A Serie, wobel
die Wachstumsraten auch sehr vom
Germandurchsatz abhangen. Die
Punkte der C Serie dienen zur Orien-
tierung. Hier wurden Gasflisse,
Geometrien und Konzentrationen
variiert, so dald sich die Werte tber
eine ganze Grofenordnung verteilen.

sofort die Wachstumsraten, die in Abbildung (45) graphisch gegen die inverse Temperatur
aufgetragen sind. Die durchgezogene Linie ist aus der Literatur Gbernommen und zeigt den
Verlauf bei einer Atmosphére Druck [25]. Sie zeigt deutlich zwei Bereiche, namlich einen bei
niedrigeren Temperaturen, der durch die Oberflachenreaktion begrenzt wird und einen bei
hoheren Temperaturen, dessen Wachstumsrate sich durch den limitierten Gastransport ergibt.
Im ersten Fall werden die Silanmolekile gemai eines Arrheniusgesetzes an der Oberfléche
aufgespalten, so dal3 die Temperatur der begrenzende Faktor ist. Wird letztere stéandig erhoht,
so kommt man in einen Séttigungsbereich, bei dem sich die Siliziumatome schneller ablagern
maochten als sie nachgefihrt werden. Dies hat ein Abknicken nach unten von der Arrhenius-

linie zur Folge.
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Probe German/ Silan Zeit Temp, Dicke Rate
(%] [min] [K] [um]  [pm/min]

78 A 4,31- 8,26 2-60 1323 60 0,50
82A 2,20-4,31-6,32- 8,26 4.20 1323 57 0,71
83A 0—>111 60 1323 41 0,69
84 A 4,31 60 1323 46 0,76
85 A 0—>8,26 180 1323 107 0,60
86 A 0—>2,86 180 1323 98 0,54
89 A 0—>2,86 1440 1323 787 0,55
A 0—> =4 1323 850

13C 6 115 1473 10 0,09
17C 16-32 2-120 1473 70 0,29
18C 16-32 2.244 1473 136 0,28
19C 0-0—>3.2 5+ 210 1480 65 0,30
20C 25 9 1465

28C 0-59-10,7-152-193-230-264 29+6-60 1473 100 0,26
29C 0-25 30+1 1473 20 0,65
30C 0-6,3 30+1 1473 21 0,68
42C 0—>10,2 1920 1475 850 0,44

Tabelle (7):

Zusammenstellung einiger Zuchtbedingungen und -Ergebnisse fur die wichtigsten,
germaniumhaltigen Proben.
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Abbildung (46):
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Abbildung (47):
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Zusammenstellung der Ausbeuten fur die verschiedenen

Proben der C-Serie.

Die durchgezogene Linie stellt
eine anerkannte Grenze dar, die
zwar Uberschritten werden kann,
wovon die Autoren jedoch erfah-
rungsgemal’ zugunsten der Kri-
stallinitét abraten.

Wir befinden uns mit sdmtlichen
Zuchtergebnissen unterhalb die-
ser Linie. Dies mag unter ande-
rem mit dem erheblich niedrige-
ren Arbeitsdruck von nur einigen
Torr zusammenhangen. Die run-
den Symbole der A-Serie in Ab-
bildung (45) zeigen ein dhnliches
Séttigungsverhalten wie zuvor
beschrieben. Bei Erhdhung des
Silanflusses kann jedoch die
Wachstumsrate noch erheblich
gesteigert werden. Die ausgefull-
ten Dreiecke zeigen einige Er-
gebnisse der C-Serie und dienen
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zur Orientierung. Hier wurde keine explizite Temperaturabhabgigkeit bei konstantem Gasflul3
mehr aufgenommen. Die Wachstumsraten sind nochmals in Abbildung (46) histographisch
dargestellt. Bei den Proben 1 C — 10 C wurde das Heizelement optimiert und auf eine
moglichst hohe Wachstumsrate bei festem Flufl3 hingearbeitet. Ab 10 C — 13 C wurden
verschiedene Gasfuhrungssysteme zur Optimierung der Homogenitét ausprobiert. Die Wachs-
tumsraten sind eher gering. Bei Probe 14 C wurde die Silankonzentration im Argongemisch
der Druckflaschen von 1 % auf 3 % erhoht, was sich deutlich in der Wachstumsrate nieder-
schlagt. Die Proben 17 C —20 C, 28 C und 42 C sind mit Hinblick auf Beugungsexperimente
gezogen worden, weshalb zugunsten der Kristallinitét nur mit dem halben oder bei 42 C mit
dreiviertel Maximalflul3 gearbeitet wurde.

Wie wir in Abbildung (45) sehen, hangt die Wachstumsrate nicht nur von der Temperatur,
sondern von einer Vielzahl von Parametern ab. Daher ist ein weiterer, wichtiger Gesichts-
punkt die Ausbeute, namlich der auf dem Substrat niedergeschlagene Anteil Siliziummasse
zur gasformig zugeflhrten, also

n= m%iepot _ m%iepot (207)
mgas Pgas tod

Darin sind m%‘epot der gemessene Probenmassenzuwachs, pg.. = 1,25 % die partielle Gas-
dichte fur Silizium in Silan, ® der Silanfluf3 und t die Aufwachszeit. Abbildung (47) zeigt die

Ausbeute fir die einzelnen Proben. Vor allem sieht man hier, dai3 bei Halbierung der Flisse
zwischen 16 C und 17 C praktisch kein Unterschied auftritt.

5.4.1. Zusammenfassende Ergebnisse des Zuchtvorgangs

Die maximalen Wachstumsraten liegen bei 0,6 um / min, wobei anwendungsnahe Proben
zugunsten der Kristallinitat bei dem halben Wert gezogen wurden. Damit lassen sich inner-
halb einiger Stunden Kristalle fir die Beugungsanalyse im 20 um — 200 um Bereich ziehen.
Fir dickere Kristalle bis zu 1 mm braucht man bei der Maximalrate etwas langer als einen
Tag. Die Ausbeute liegt mit ca. 15 % Uber dem Vierfachen der Werte um die 3,5 % des alten
Ofens und ist, insbesondere bel der gewahlten Ofengeometrie aul3erst zufriedenstellend.
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6. Die Probenanalyse

Die Analyse der mit obiger Methode gezlichteten Si1-xGex Kristalle spielt einerseits, indem
sie durch die erhaltenen Resultate auf die Eingangsparameter riickkoppelt, eine wichtige Rolle
far die Zucht selbst, und fihrt andererseits tber eine schlichte Qualitatskontrolle hinweg zu
neuen Erkenntnissen. Angefangen bei der visuellen Begutachtung, tber die Mikroskopie, die
Mikrosondenanalyse bis hin zur Rontgen-, Gamma- und Neutronendiffraktometrie wurden
verschiedene Techniken zu verschiedenen Gesichtspunkten angewandt.

6.1. Die optische Mikroskopie

Der erste Eindruck unmittelbar nach der Kristallzucht ergibt sich durch eine optische Begut-
achtung der Probenoberfléche. Gegen eine Lichtquelle betrachtet, kann sie entweder glanzend
oder matt erscheinen, was einem kristallinen oder polykristallinen Wachstum zuzuschreiben
ist. Im ersten Fall ist die Oberflache groftenteils entlang bevorzugten Gitterebenen ausgerich-
tet, so dal’ sie das Licht mit einem wohl definier-

ten Ausfallswinkel reflektiert. Haufig ist die 50 100 v v v v
Oberfl&che entlang weiteren Kristallrichtungen g 100 -
mit Stufen oder regelmaRigen Strukturen tber- igz 3
Sét, was zu einem etwas matteren Erscheinungs- 40 o
bild fuhrt. Ist die Oberflache hingegen grau, 28‘: -
ohne jegliches Spiegelbild, so handelt es sich um 138 140 142 144 146
polykristallines Wachstum, dessen wahllos ori- dung ( 48)F:)r°benwmke' ]
entierte Oberflachenelemente das Licht diffus Rontgendoppelkristalldiffraktometrie in
streuen. Dies konnte durch Réntgenstreuung an ﬁghag{gﬁggnrggegefgia}: ﬁagcngrllrggg;
verschiedenen Bereichen ein und derselben Braggreflex, also Einkristallinitat, im matt-
Probe bestétigt werden. Abbildung (48) zeigt die 3'2Hen a{_“éguulg‘;egr?},“rg%’e f;sg)_Po'yk” -
Reflektionskurven der nur in das Depot eindrin-

genden Cu Ky Strahlung am 111-Reflex, einmal einen ausgepragten Braggreflex im spiegeln-

den, das andere mal konstanten Untergrund im mattgrauen Bereich der Oberflache.

Ereignisse

Nimmt man dem Auge ein Mikroskop zu Hilfe, so kann man schon weitaus bessere Aussagen
uber die Kristallinitét machen. Die Abbildungen (49) bis (54) zeigen einige, typische Erschel-
nungsformen, namlich Polykristallinitdt im mattgrauen Bereich und regelmaliige, die Kristall-
orientierung widerspiegelnde Strukturen im kristallinen Gebiet, ndmlich Dreiecke auf einer
(111)- und Vierecke auf einer (100)-Oberflache.
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Bild (49) zeigt eine Aufnahme im polykristallinen Bereich, wie er bei relativ niedrigen
Temperaturen um die 1100 K und zu hohen Wachstumsraten entsteht. Man erkennt die
einzelnen Kristallite, die in sich regelmaRige Korper, haufig quadratische Grundformen mit
dreieckigen Déchern darstellen. Benachbarte Kristallite sind jedoch willkirlich gegeneinander
verkippt, so dal3 keine Koharenz zwischen ihnen besteht. In diesem Bild handelt es sich um
relativ grof3e Kristallite, die je nach Zuchtbedingung, vor allem bei zu niedrigen Tempera-
turen auch wesentlich feiner ausfallen konnen. Natirlich kann auch eine oxidierte bzw.
unsauber behandelte Oberflache Anlal zu polykristallinem Wachstum sein.

Bei hoheren Temperaturen erhdt man einkristallines Wachstum auf der Substratmatrix. Da
bei unserer hohen Wachstumsrate die Oberflache keine Zeit zu relaxieren findet, tritt Stufen-
und Inselwachstum auf. An grofl3eren Defekten entstehen Figuren, die die Symmetrie der
Oberflache widerspiegeln. Einige Aufnahmen sind in den Abbildungen (50) bis (54) gezeigt.
Sie erscheinen als gleichseitige Dreiecke in 111 oder Quadrate in 100 Orientierung. Auf ihre
genaue Charakterisierung wird im folgenden Kapitel eingegangen.

Die Oberflachen aul3erhalb der Dreiecke erscheinen, wiein den Bildern (52) und (53), obwohl
mit Stufen durchsetzt, relativ glatt, wahrend die in Abbildung (54) eine ausgepragte Rauhig-
keit oder Welligkeit im Mikrometerbereich aufweist. Dabel handelt es sich im letzten Fall um
eine nur 0,5 pm diinne Sig,75Gep 25 Schicht, die auf einem reinen Siliziumdepot aufgedampft
wurde und daher eine grof3e Fehlanpassung erleidet. Die Welligkeit entsteht durch einen
Abbau dieser Spannungen, wahrend sie bei kleinen Fehlanpassungen und Gradientenkristallen

1{:{‘5 iR,

Abbildung (49):

Polykristallin gewachsenes Kristallmaterial, meistens im
Randbereich der Scheibe. Die Bilddiagonale entspricht ca.
500 pum.
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Abbildung (50):

Regelmaldige Dreieckstrukturen auf einer (111) Oberflache im
kristallinen Bereich. Obwohl manche vertieft, andere flach er-
scheinen, sind ihre Kantenlangen gleich lang. Dies deutet auf eine
gemeinsame Entstehung, namlich an der unsauberen Substrat-
oberflache hin. Die Bilddiagonale entspricht ca. 500 pum.

Abbildung (51):

Viereckstrukturen auf einer (100) Oberflache von 78 A im kristal -
linen Bereich. Auch hier weisen die haufigsten Quadrate eine
maximale Grof3e auf. Aus dieser kann auf die Schichtdicke ge-
schlossen werden. Die Bilddiagonale entspricht ca. 2 mm.



76

DIE OPTISCHE MIKROSKOPIE

Abbildung (52):

Dreieckstruktur in der sonst recht glatten Oberflache von 17 C,
die noch mit feinen Stufen Uberzogen ist. Se stellt sich als eine
kraterformige Vertiefung heraus. Die Bilddiagonale entspricht ca.
100 um.

Abbildung (53):

Teilweise aufgefillte, kraterformige Vertiefung in der Oberflache
von 18 C. An manchen Sellen treten perlschnurartige Gebilde
auf, die auch den linken Kraterrand besetzen. Rechts fehlt die
Spitze des grofRen Dreiecks, die anscheinend durch so eine Konfi-

guration abgeschnitten wurde. Die Bilddiagonale entspricht ca.
1NN 1M
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Abbildung (54):
Mehr oder weniger aufgefllite Dreiecke in einer kristallinen
Oberflache. Die Flache zwischen den Dreiecken ist wellig. Die
Bilddiagonale entspricht ca. 100 um.

verschwindet. Sie wurde vor kurzem von anderen Gruppen ausgiebig theoretisch [26, 27] und

experimentell [28] charakterisiert.

Abbildung (53) zeigt deutlich linear in den
[110] Richtungen angeordnete, perlschnurar-
tige Gebilde, die haufig am Rand der Drei-
ecke aber auch in der glatten Oberflache
vorkommen. Hierbei handelt es sich wo-
moglich um Gleitversetzungen, die wie in
Abbildung (55) skizziert, durch Abgleiten im
Einflul3 mechanischer, etwa durch thermi-
sche oder, wie hier durch Legierungsgradien-
ten hervorgerufene Spannungsfelder entste-
hen. Solche Schraubenversetzungslinen lau-
fen, wie in Abbildung (56) nach S. M. Hu
dargestellt entlang einer [101] Richtung in
das Volumen hinein [25, 29]. Die gesamte
Schar spannt somit eine {111} Ebene auf.
Die Versetzungswande konnen, wie rechts
im Bild (56) dargestellt, an einer anderen
Versetzungslinie hangen bleiben, wobei dann
die perlschnurartige Linie auf der Oberflache
zu erliegen kommt.

Gleitlinie

Versetzungen

Abbildung (55):
Entstehung von Gleitversetzungen nach McD.
Robinson [25].

[001] [

[011]

(112)

[110] / -
/7 1101]

Abbildung (56):

Verlauf der durch Gleiten entstandenen Ver-
setzungslinien entlang den [101] Richtungen
am Beispiel einer (100) Oberflache nach
S. M. Hu [29]. Die Schar aller, zum selben
Gleitvorgang gehodrenden Versetzungslinien
liegt in einer oder einigen, sehr eng benach-
barten (111) Ebenen, so dal3 an der Oberfla-
che eine perlschnurartige Zeile in [011] Rich-
tung entsteht.
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6.1.1. Die Dreieck- und Viereckstrukturen

Wie wir in den Bildern des vorangegangenen Abschnitts erkennen, werden die auffélligsten
Oberflachenstrukturen durch regelméaliige Dreiecke auf 111 oder Quadrate auf 100 Oberfl&-
chen gebildet. Ihre Geometrien und ihr Entstehen wurden im Rahmen dieser Arbeit charak-
terisiert und als mégliche Schichtdickenbestimmung eingesetzt. Auf’erdem wurden auch
schon von McD. Robinson auf sie hingedeutet [25].

Die Strukturen stellen sich meist as Krater heraus, deren Zahligkeit die Kristallinitét aufwei-
sen. lhre Wande erscheinen glatt ansteigend. Im Zentrum einiger weniger sieht man unter dem
Mikroskop eine Verunreinigung, etwa ein Staubkorn. Andere erscheinen weniger tief, oder
wiein Bild (57) sogar bis zu ihrem Rand aufgefllt, bis hin zu komplizierteren, stufenformi-
gen Wanden verschiedener Neigung. Betrachtet man die Gesamtheit der tber eine Probe
verteilten Krater, so findet man wie z. B. in den Bildern (50) und (51) eine hdufig vorkom-
mende Maximalgrofde, die unabhangig von der Eigenschaft ist, ob der Krater aufgefillt ist
oder nicht.

Die Orientierungen des Kristalls wurden mit Hilfe der Lauekamera festgelegt womit sich die
Kraterrander in beiden Fallen als[110] Richtungen herausstellen. Mit der Erfahrung, dal3 sich
Oberflachen und Stapelfehler bevorzugt parallel zu den (111) Ebenen ausrichten, nehmen wir
zunéchst an, dal es sich auch bei den Kraterwanden um derartige Orientierungen handelt.
Damit erh@lt man eine Pyramide quadratischer Grundflache gemald Abbildung (58) flur das

Abbildung (57):

Krater in der (100) Oberflache von 78 A. Obwohl der rechte bis
zur Spitze leer und der linke bis zum Rand aufgefullt ist, haben
sie beide dieselbe GroéRe und sind somit gleichzeitigen Ur-

onriinnc nin Qilddi annnala nn'l'cnrir\h‘l‘ ra BENN 1im
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100 und einen regelmaidigen Tetraeder nach Abbildung
(59) fur das 111 Substrat.
Mit diesen Modellen kann man durch trigonometrische
Uberlegungen die Kratertiefe h als Funktion der Seiten-
lange a errechnen, was zu

h=

a  for das 100 Substrat (208)

Nl

und

h=1<3a fir das 111 Substrat

=[N

(209)

fahrt. Tabelle (8) stellt die so fir die maximalgrof3en Krater
verschiedener Proben erhaltenen Ergebnisse zusammen.
Die, mit dieser Methode zurtickgerechneten Schichtdicken
stimmen fabelhaft mit den aus anderen Mefmethoden
gewonnenen Formen Uberein. Da diese Tatsache mit der
Annahme anderer, niederindizierter Gitterebenen fur die
Kraterwande nicht erflllt ist, kann die vorgeschlagene
Geometrie dieser Gebilde als bestétigt angesehen werden.

Durch die haufig vorkommende, maximale Grofe der

[010]

[100]

f [011] /
[001]

—~if—
[011]

©
*[lji]
—» -+ —
[111] [111] | [oiy
*[111]

[Oill/

[o10]
l [011] \

Abbildung (58):
Orientierung der Vertiefungen
in einer 100 Oberflache.

PN

[011]

O)

[101] [111]

[211/

110
[121] Y] [ /]/
- (111 W[111]
X [011\]\

[110]

[112]\\

[101]
\

Krater und den vor- Abbildung (59):

Charakterisierung

der

tetraederformigen Krater in

geht einer 111 Oberflache.

Entstehung auf der Substratoberfléache ihren Ursprung
findet. Abbildung (60) zeigt schematisch den Entste-

hungsprozef3 in drel verschiedenen Wachstumsstadien.
Etwa ein, bereits erwdhntes Staubkorn, Oxidreste oder

a) angegangenen Be-
IEeSseeeeesessn trachtungen
hervor, dafl3 ihre
b)
Y
c)
[ \ / \ [ \ 7 ]

Abbildung (60):

Entstehungsgeschichte der Krater.
Staubkérner, Oxidreste oder Krat-
zer auf der Substratoberflache in
a) bilden Wachstumshemmungen
oder Stapelfehler in [111] Rich-
tungen, b), die bei weiterem
Wachstum auch teilwei se aufgefl It
werden koénnen, c). in jedem Fall
sieht man eine Struktur gleicher
Orientierung und Seitenlange auf

der Oberflache. chichte des Kristalls.

Kratzer im ersten Teilbild kbénnen Anlal3 zur Wachs-
tumshemmung sein oder Stapelfehler hervorrufen. Die
so entstandenen Defekte pflanzen sich bei weiterem
Wachstum in den (111) Ebenen fort. Selbst wenn zu
spéaterem Zeitpunkt auch Wachstum im Kraterboden
eintritt, wachst immer noch ein Stapelfehler oder eine
Stufe in gleicher Richtung weiter, so dal3 die am Ende
gemeinsame Kantenldnge der Entstehungstiefe ent-
spricht. Die Kraterverteilung zeugt also von der Unsau-
berkeit im Zuchtprozeld wahrend der Entstehungsge-
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Probe Orientierung Sdtenlange Kraeatide Sthichtdicke

78 A [100] 95 um 67 um 63 um  (u-Sonde)

16 C [111] 22 um 18 um 16 um  (Wégung)

17C [111] 65 um 53 um 56 um  (u-Sonde)

30C [111] 33 um 27 um 21 um  (Wéagung)
Tabelle (8):

Zusammenstellung der Seitenlangen der regel maldigen Wachstumsfiguren ver schiede-
ner Proben und die daraus berechnete Kratertiefe im Vergleich mit der durch Wa-
gung oder Mikrosonde bestimmten Schichtdicke.

6.2. Kriimmung der Kristalle

Durch die thermische Abkthlung der Probe k ke

von der Zuchttemperatur auf die Umgebung \
erwartet man aufgrund verschiedener Ausdeh- x @

nungskoeffizienten im Substrat und der aufge-
dampften Schicht Gitterverzerrungen. Dabei Abbildungd(61): < oskonischen K
. . Messung der makroskopischen Krimmung

gehen wir von dem Modell aus, daf das bei der  gjnes Kristalls. Bei Veerschiebung der Probe
hohen Temperatur sehr weiche Kristallgitter um Ax kann aus der Verschiebung des

it den durch G iumbeimisch h Braggmaximums um Aw auf den Krim-
mit den durci ermaniumiel miscnungen ner- mungsradi us QESCh|O$en werden.
vorgerufenen Fehlanpassungen durch Einbau
von Versetzungen maoglichst relaxiert ist. Durch verschiedene thermische Ausdehnung in den
einzelnen Lagen kann beim Abkuhlen ein Bimetalleffekt auftreten und somit eine makrosko-

pische Krimmung erscheinen. Dies wurde vor alem bei den dicken Kristallen beobachtet.

Die Krimmung der gezogenen Kristalle kann mit Hilfe der Gammadiffraktometrie untersucht
werden. Diese Methode ist wegen der kleinen Streuwinkel auf den Gradienten unempfindlich
und eignet sich besonders gut zur Untersuchung der Verkippung von Gitterebenen. Die Mel3-
anordnung ist schematisch in Bild (61) wiedergegeben.

Auf den funf Instrumenten GAD1 - GAD5 am ILL werden eine gemeinsame 13/Cs Quelle mit
einer Wellenlange von Acs = 0,01874 A, sowie eine gemeinsame 198Au Quelle mit
Aau=0,03011 A angeboten. Die Auflésungen sind geometrisch durch die Quellengréfe und
einer Blende vor der Probe bestimmt und betragen z. B. auf dem GAD1 Spektrometer
4,4-104 rad fur die Casium- bzw. 1,2-104 rad fur die Goldquelle. Die Darwinbreiten fir
ideales Si [111] betragen bei obigen Wellenlangen etwa 4-10-7 rad und sind damit gegen die
geometrische Auflésung vollig vernachl éssigbar.



KRUMMUNG DER KRISTALLE 81

I . . . I . . . I . . . I . . . I
2,5 5

75 10 125mm

Zahlrate [él]
BN
o [&)] o
IIIIIIIIIIIIIIIIIIIIII

o
a

o
o

0.0
Drehwinkel w [°]

Abbildung (62):

Aus dem Untergrund herausragende Braggreflexe bel verschiedenen Translations-
stellungen x der Probe. Die Verschiebung des Maximums beschreibt die Krim-
mung des Kristalls.

Auler einer w-Abtastung, bei der die Probe gedreht wird, kann dieselbe auch in den beiden
Dimensionen x und y senkrecht zur Strahlachse verschoben werden. Damit lassen sich durch
einen auf wenige mm2 beschrankten Strahl Mosaizitét und Kristallorientierung an verschie-
denen Positionen der Probe messen.

Speziell erhdlt man die Kriimmung eines Kristalls, wenn man die Anderung des Maximums
eines Braggreflexes als Funktion des Ortes auswertet. Verschiebt sich bel einer Trans ation
des Kristalls um Ax die Braggposition um Aw, so ergibt sich der Kriimmungsradius px zu

_Ax

N (210)

Pk

Abbildung (62) zeigt eine Meldreihe an dem 850 um dicken Gradientenkristall 94 A. Die
Trandlationsrichtung ist parallel zum Streuvektor (022), der in der Kristalloberfléche liegt.
Der Krimmungsradius dieser Mef3reihe sowie in der Richtung senkrecht dazu ist in Abbil-
dung (63) ausgewertet. Dieser Kristall zeigt eine erhebliche Krimmung, die sich spéter auch

] 9uA [ i 9A [

'S 8 (0221 T 8 [022]
o ] [ o ] i
3 ] I i i
-(% 6 — — -8 6 — n I~
5 ] - S :
% 4- i % 4- i
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Abbildung (63):
Krummungsradien des Gradientenkristalls 94A als Funktion zweier zueinander

canl/r orhtar D| rhtiinnaon in Aar I(ridollnhorfl Arha
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auf die weiteren Diffraktionsergebnisse auswirken wird. Typische Werte, auch fir dinnere
Proben sind Radien von zwei bis zehn Metern. Wir sehen auch, dal3 die Proben nicht gleich-
méaldig und isotrop gebogen sind.

6.3. Die Konzentrationsprofile und Einzelschichtdicken

Im Vorangegangenen haben wir die geometrischen und kristallinen Eigenschaften der
Si1-xGey beschrieben und den Legierungsaspekt vernachléssigt. Ein Hauptpunkt der Kristall-
zucht konzentriert sich aber auch auf die Germaniumverteilung in der Siliziummatrix, etwa
ihren Anstieg als Funktion der Kristalldicke, die absoluten Konzentrationen des Festkdrpers
im Vergleich zur Gasphase, die Wachstumsgeschwindigkeit bei verschiedenen Zusammenset-
zungen.

Zur Beantwortung dieser Fragen ist es notwendig, die Konzentrationsprofile Uber den
Kristallquerschnitt zu bestimmen. Neben komplizierteren, zerstorungsfreien Methoden, wie
z. B. mit Rutherfordrtickstreuung von A. Magerl durchgeftihrt [30], ist es naheliegend, die
Probe zu brechen und die Bruchkante mikroskopisch zu analysieren.

Mit dem lichtoptischen Mikroskop |&Rt sich 50 o L 08 <
dabei hochstens die Gesamtschicht erkennen, 40-; jutbleal _ 06 %
da das Depot wegen der vielen Fehlstellen et- % 30—;M F o %
was rauher bricht as das Substrat. Abbildung 3 20- X )
(64) stellt eine so gewonnene Dickenabhéan- 2 10] n 0-2%
gigkeit als Funktion des Probenortes zusam- o_:I e .:‘ 0'°§

=
o

men. Insbesondere bestétigt sie wieder die 0 2 b 4 6 8
osition x [cm]
Tendenz zu polykristallinem Wachstum bei

Abbildung (64):
Uberhohter Rate.
Ein Kontrast zwischen Schichten verschiede-
ner Germaniumkonzentrationen lafdt sich mit
dem Lichtmikroskop jedoch nicht erkennen.

Lichtmikroskopisch an einer Bruchkante
gemessene Dickenabhangigkeit des Siliz-
umdepots 14 C. Teile der Oberfl&che sind
einkristallin, andere polykristallin gewach-
sen. Man erkennt die Tendenz polykristal-
linen Wachstums bei erhohter Rate.

Nimmt man sich ein Elektronenmikroskop mit

Mikrosondenanalyse zu Hilfe, so kann man, wie im folgenden beschrieben, genaue Aussagen
Uber die Konzentrationsprofile erhalten. Dazu sollen zunéchst die Grundzige dieser Methode
erlautert werden, bevor wir die Daten einiger Gradienten- und Stufenkristalle zusammenstel -
len. Derartige Geréte standen uns in der Ruhruniversitdt Bochum sowie durch Auftragsertei -
lung an der Universitét in Grenoble zur Verfligung.
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6.3.1. Elektronenmikroskopie und Mikrosondenanalyse

Poliert man die Kante eines gebrochenen Kristalls und sieht sie sich unter dem Elektronenmi-
kroskop an, so erhét man bereits bei kleinen Konzentrationsunterschieden im Prozentbereich
gute Kontraste auf der Photoplatte. Abbildung (65) zeigt eine derartige Mikrophotographie
des Stufenkristalls 28 C. Links, ganz dunkel, befindet sich das Siliziumsubstrat, wahrend nach
rechts hin immer dunnere Schichten, der Reihe nach durchnumeriert, mit mehr und mehr
Germaniumgehalt liegen. Die Schicht 1 kann man durch andere Belichtungen, die mehr auf
das dunkle Substrat abgestimmt sind, hervorheben.

Um die absolute Germaniumkonzentrationen der einzelnen Lagen zu bestimmen, macht man
sich die Wechselwirkung des Elektronenstrahls mit der Probe zu Nutze: Trifft der unter einen
Mikrometer fokussierte Strahl auf die Probe, so wird dieser teilweise gestreut oder unter
Aussendung verschiedener Sekundérstrahlungen absorbiert. Wie in der klassischen Rontgen-
rohre entsteht hier auch eine elementspezifische charakteristische Strahlung, die zur Konzen-
trationsanalyse der Legierung verwendet werden kann. Ein energiedispersiver Halbleiterde-
tektor oder ein nachgeschaltetes Kristalldiffraktometer zerlegen die Rontgenintensitéten spek-
tral, wobei man typischerweise ein Spektrum gemald Abbildung (66) erhélt. Mit einer ange-
schlossenen Datenverarbeitungsanlage kann man sofort die einzelnen Maxima identifizieren
und aus den gemessenen Intensitatsverteilungen die Konzentrationsverhaltnisse ermitteln.

10,m250kV 10SE3 35S13/93 SE

Abbildung (65):

Elektronenmikrograph des Sufenkristalls 28 C. Die Oberflache liegt
links im Bild senkrecht und erscheint wegen der ungentigenden
Ladungsabfihrung sehr hell. Das Substrat besteht aus reinem Sii-
zium. Schicht 0 enthalt nur etwa 1 % Germanium und fallt daher sehr

dunkel aus, wahrend in den anderen Schichten bis zu 35 % mehr und
maohr (ar manil Tag) hoi nnrni erht wnirda
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L&R’t man nun den Elektronen- O IS
strahl langsam Uber den Pro- 1
benquerschnitt wandern und
taktet die Analyse in zeitliche
Intervalle, so erhdlt man die
Konzentration in Abhangigkeit
des Ortes. Eine derartige Mef3-
kurve ist, jedoch um 10 um
nach rechts verschoben, der Mi-
krographie in Abbildung (65)
Uberlagert.
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Die Ortsaufl6sung wird, obwohl Abbildung (66):

eine feinere Fokussierung mog- Charakteristisches Rontgenspektrum bei der Mikrosonden-

: : _analyse von S1-xGey Kristallen. Die Goldlinien rihren von
lich ist, auf etwa 1um be einer Bedampfung der Oberflache zugunsten ihrer Leitfa-
schréankt, da durch higkeit her.

Vielfachstreuung der
Elektronen in der Probe ein
V olumen entsprechenden Durchmessers ausgel euchtet wird.

6.3.2. Mikrosondenergebnisse

Einige der wichtigsten und typischen Resultate der Mikrosondenanalyse sind in Abbildung
(67) zu sehen. Die beiden oberen Messungen wurden an der Universitdt Bochum
durchgefihrt, die restlichen, mit wesentlich besserer Statistik, sind an der Universitét
Grenoble in Auftrag gegangen.

In der linken Spalte sind die Konzentrationsprofile einiger Stufenkristalle, rechts die von
Gradientenkristallen gezeigt. Die sprunghaften Anstiege bei 78 A und 82 A im Bereich der
instrumentellen Auflésung von 1 um bis 2 um sowie die linear ansteigenden Profile der
Gradientenkristalle selbst Uber grof3e Dicken hinweg zeugen von der perfekt beherrschbaren
Zusammensetzung im Festkorper. Insbesonders an den Stufenkristallen ersichtlich, tritt keine
mefdare Interdiffusion benachbarter Schichten auf.

Zusammen mit den Gasmischungsanteilen aus Tabelle (7) kann man das
Konzentrationsverhdtnis

X
y= X‘E (211)
gas
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zwischen Festkorper und Gasphase erhalten. Abbildung (68) zeigt diesen Zusammenhang fir
eine Reihe von Ergebnissen verschiedener Kristalle. Dabei haufen sich die MelRpunkte
entlang den Geraden y = 0,73 fur die A- und y= 1,4 bzw. 2,3 fir die C-Serie. Uber die
Deutung dieser krassen Unterschiede soll hier nur spekuliert werden: Wie bereits erwahnt,
wird bel den relativ niedrigen Temperaturen der A-Serie um die 1200 K die Wachstumsrate
tberwiegend durch die Oberflachenreaktion beschrankt. Dabei diffundiert Silan aufgrund des
M assenunterschieds schneller an die Oberflache heran a's German, so daf3 sich im Abscheide-
prozefd Uberwiegend Silizium gegeniiber Germanium anbietet und sich dies wiederum auf eine
zu niedrige Germaniumkonzentration im Festkorper auswirkt. Bei den hohen Zuchttempera-
turen um knapp 1500 K der C-Serie wird die Wachstumsgeschwindigkeit vorwiegend durch
die Gasnachfuhrung beschrénkt. Hierbei bildet sich oberhalb des Substrats eine verarmte
Silanzone, in der dann auch die verweilenden Germanmolekile geniigend Zeit finden an die
Oberflache zu gelangen. Zudem kommt noch ein weiterer Aspekt, dal sich German mit
kleinerem Energieaufwand, also schneller zersetzt als Silan, wodurch sich im Festkorper eine
hohere Germaniumkonzentration gegenuber der Gasphase einstellt. Sicherlich spielen auch
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Abbildung (67):

Konzentrationsprofile verschiedener Proben mit stufenférmigem oder linear
kontinuierlichem Anstieg des Germaniumanteils. Deren Verlauf [af3t sich beliebig
durch die zeitliche Anderung der Gasmischungsver haltnisse wahrend des Wachs-
tums einstellen. Man beachte die unterschiedliche Skala bei 42 C. Die Kurve zu
85 A wurde nicht bis zur Oberflache hinausgemessen. Die beiden oberen Kurven
sind wegen der schlechten Satistik verwackelt.
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Abbildung (68):

Die Germaniumkonzentration Xfeqt im Festkorper ist
nicht notwendigerweise identisch mit der in der Gas-
phase Xgas. Das Verhaltnis hangt stark von den Zucht-
bedingungen ab. Numerische Werte sind in Tabelle (9)
zusammengestellt.

andere Parameter und eine wesentlich kompliziertere
Chemie Uber Zwischenprodukte in den
Reaktionsvorgang mit ein. So wurde in der A-Serie mit
[100]- und in der C-Serie mit den schneller wachsenden

[111] Substraten sowie mit vollig unterschiedlichen
Ofengeometrien gearbeitet.

Kristall  Xgas Xfest %
82A 2,20 1,65 0,75
82A 4,31 317 0,74
82A 6,32 4,87 0,77
82A 8,26 6,73 0,82
78 A 4,31 3,03 0,70
78 A 8,26 6,20 0,75
83A 111 7,70 0,69
85A 8,30 5,60 0,67
17C 1,60 4,18 2,61
17C 3,20 7,08 2,21
28C 5,90 8,0 1,36
28C 10,7 151 141
28C 15,2 21,3 1,40
28C 19,3 27,3 1,41
28C 23,0 32,2 1,40
28C 26,4 35,7 1,35

Tabelle (9):

Zusammenstellung der Konzentra-
tionsverhaltnisse zwischen Fest-
korper und Gasgemisch. Die bei-
den kursiv gedruckten Werte sind
aus Neutronenstreudaten vervoll-
standigt.

Wie wir in den folgenden Kapiteln sehen werden, ist die Mikrosondenanalyse ein wesentli-
cher Eingangsparameter fir die Interpretation der Rontgen- und Neutronenbeugungsergeb-
nisse. Andererseits konnen letztere wiederum zur Bestimmung mittlerer Konzentrationsprofile

eingesetzt werden.
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7. Experimentelle Beugungseigenschaften der
Si,,Ge, Kristalle

Um dem angestrebten Ziel des vorliegenden Projekts, dem Einsatz von Gradientenkristallen
als Neutronenmonochromator ndherzukommen, ist die Studie der Neutronen- und Rontgen-
beugungseigenschaften speziell gezogener Testkristalle ein wesentlicher Punkt. Durch derar-
tig gewonnene Ergebnisse lassen sich wiederum auf die Kristallstruktur und die Zusammen-
setzung Riickschliisse ziehen, so dai diesem Kapitel die Doppelrolle zwischen Uberprifung
und Analyse zukommt.

Um sich spéter auf den direkten Vergleich und die Ergebnisse der durchgefihrten Experi-
mente konzentrieren zu kdnnen, sollen zunachst die fur die Beugungsexperimente relevanten
Mef3apparate in einem untergeordneten Kapitel zusammengestel It werden.

Der Vollstandigkeit halber sei erwahnt, dal3 auch auf Rontgenbeugung beruhende Geréte, wie
die Lauekamera zur Kristallorientierung oder die Gammadiffraktometrie zur Krimmungs-
messung verwendet wurden, deren Resultate bereits an geeigneter Stelle aufgefthrt sind und
nicht direkt mit der Beugungsanalyse der L egierungsvariation in Zusammenhang stehen.

7.1. Die verwendeten Diffraktometer

Die Experimente wurden an verschiedenen Diffraktometern, sowohl mit Neutronen- als auch
mit Rontgenstrahlen, durchgefihrt. Wichtige Kriterien fur die Wahl einer Maschine sind ihre
Auflosung in der durch die Legierungsvariation verursachten, longitudinalen Anderung des
reziproken Gittervektors sowie eine ausreichende Transmission der Strahlung durch millime-
terdicke Si1-xGeyx Proben. Wahrend letzteres fiir Neutronen kein Problem ist, haben wir im
Fall der Rontgenbeugung hochenergetische Strahlung im 45 keV bis 100 keV Bereich
gewadhlt, deren Absorptionslénge wie im Kapitel 2. geschildert, bereits schon einige
Zentimeter betragt.

7.1.1. Das Neutronenriickstreuspektrometer

Die Auflosung Ak/k eines Kristalldiffraktometers wird mit Betrachtung der logarithmischen
Ableitung des Braggesetzes
Ak _ AG

"ot cot(6) A6 (212)
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Abbildung (69):

Schematische Darstellung des IN10 am ILL bel Transmissionsstellung der Probe.
Neutronen aus der kalten Quelle Q werden vom Monochromator M zur tickr efl ektiert,
durch den Reflektor R aus dem Primérleiter NL1 ausgeblendet und durch NL3 zur
Probe P hin gefuhrt. Hinter letzterer steht der Detektor D. Die Wellenzahl wird
durch den Dopplereffekt V am Monochromator durchgestimmt. Ein Zerhacker Z
unterdrickt den Untergrund.

durch die Definition AG des Streuvektors G am Monochromator und einer Winkelvariation
AB, etwa der Strahldivergenz oder der Monochromatormosaizitét bestimmt. Wahrend AG/G
bis zur natiirlichen Linienbreite von 3,7-10-> sehr wohl definiert sein kann, liefert der zweite
Summand in (212) bei normalen Streugeometrien Werte von 10-2 bis 10-3. Wahlt man jedoch
die spezielle Rickstreugeometrie von 6 = 172, so verschwindet der Winkelterm in erster Ord-
nung und man kann Auflésungen im Bereich der natirlichen Linienbreite erreichen [31, 32].
In Abbildung (69) ist die am IN10 des ILL verwendete Rickstreuanordnung in ihren
wesentlichen Gesichtspunkten wiedergegeben. Ein allgemeinerer Abrifd mit den technischen
Daten findet sich in der Intstrumentenbeschreibung des ILL [33].

Die Neutronen der kalten Quelle Q werden durch die Leiter NL1 und NL2 zum Si [111]
Monochromator M gefiihrt, der die wohl definierte Wellenzahl von kg = 1,00 A-1 zuriickwirft.
Diese Neutronen treffen auf den, leicht oberhalb des Primérstrahls angebrachten Reflektor R,
der siein den Leiter NL3 und damit zum Probenort P umlenkt. Hinter der Probe steht ein

Detektor D. Um den monochromatischen gl

Strahl durchzustimmen, nutzt man den durch I LW O IR X T T,
Bewegung des Monochromators entstehenden 5 _ - P Y 3\(\“’!0 v N PN
Dopplereffekt. Damit kann ein dynamischer 0.6_5

Bereich von Ak = +1,4.10-2 A-1 abgetastet
werden. Die Intensitdten werden in einem

0.4

Transmission

0.2—:
Vielkanalanalysator, dessen Kanéle den ver- 003

schiedenen Dopplergeschwindigkeiten und 10 08 00 05 10
damit Wellenlangen zugeordnet sind, gespei- AG/G [107]

chert und kénnen somit tiber lange Zeit inte- Abbildung (70):

griert werden. Detaillierte Angaben hierzu fMu;]tﬁteilsnlgéa m'l%t?:]l ﬁ%ﬁgiﬁ%&nﬁﬁz
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sowie zur Standardauswertung und Normierung finden sich in meiner Diplomarbeit [34].

Nimmt man ein Spektrum ohne Probe als Funktion der Wellenzahl auf, so trifft der gesamte
monochromatische Strahl mit voller Intensitét in den Detektor und wir erhalten den Nor-
mierungswert 1. Stellt man nun eine Si [111] Probe an die Position P und richtet ihre Gitter-
ebenen zur Rickstreuung aus, dann tritt bei kg Braggreflektion ein. Es werden also Neutronen
aus dem Strahl zurtickreflektiert, die die Intensitdt im Detektor schwéchen. Verstimmt man
jetzt durch den Dopplereffekt die einfallende Wellenzahl, so gerét sie aul3er Braggbedingung,
woraufhin die Intensitét am Detektor wieder auf den Wert 1 maximaler Transmission ansteigt.
Die Kurve in Abbildung (70) zeigt die mit einer perfekten Siliziumprobe gewonnene Aufl6-
sungsfunktion des Instruments. Die Linie erscheint wegen des unperfekt zusammengesetzten
Monochromators um 3 gegeniber der nattrlichen verbreitert. Dies geht auf Kosten der
Linientiefe, und vergroRert zudem um 1,5 den theoretischen Wert der integrierten Reflekti-
vitét von Oy =Tt

Mift man Si;-xGex Kristalle, so haben sie, im Vergleich zum Monochromator leicht unter-
schiedliche reziproke Gittervektoren, die sich in einer Verschiebung des Braggreflexes aus
dem Zentrum des Mef3bereichs ausdriickt. Gewissermal3en tastet man mit der monochromati-
sierten Wellenzahl die reziproke Gittervektorverteilung ab. Da Winkelabweichungen erst in
zweiter Ordnung eingehen, liegt die Starke des Ruckstreuspektrometers in der Messung der
longitudinalen Richtung, also der Langenvariation des Gittervektors.

7.1.2. Das Flugzeitriickstreuspektrometer

Am Forschungsreaktor Miinchen steht eine Variante des linearen Rickstreuspektrometers, bei
dem die Wellenzahl des Primérstrahls durch eine Flugzeitanalyse ermittelt wird.

Der Aufbau des Instruments ist in Abbildung (71) dargestellt: Ein Zerhackersystem Z1, Z2,
Z3 sorgt fur einen eindeutigen, polychromatischen Startimpuls, dessen verschiedene Wellen-
zahlen Uber die Flugstrecke von ca. 145 m zu den Detektoren O - 8 zeitlich auseinanderlaufen.
Dadurch kénnen die Wellenzahlen zeitlich nacheinander den Kanélen eines Vielkanalanalysa-
tors zugewiesen werden [35]. Die Probe P kann, je nach Orientierung der Netzebenen, in
raumlich verschiedene Detektoren reflektieren, wobei gleichzeitig auch die Transmission
gemessen wird. Die Auflésung des Instruments ist durch die Offnungszeit des ersten Zer-
hackers Z1 sowie die fest vorgegebene Laufstrecke gegeben und betragt bei unseren Messun-
gen 5104,
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Abbildung (71):
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Schema des Neutronenflugzeitspektrometers in naher Rickstreuung am For schungsr eaktor
Minchen. Reaktorneutronen starten im Kern K und werden vom Zerhackersystem Z1, Z2,
Z3 in wohldefinierte Pakete unterteilt, deren Wellenzahlen tber eine 145 m lange Flug-
strecke im Leiter NL auseinanderlaufen. Die Probe streut, je nach Orientierung in einige
der Detektoren 1 - 8. Auch die Transmission kann durch den Detektor O gemessen werden.

Vist ein Srahlverschluf3.

Typische Transmissions- und Reflektionskurven sind in Abbildung (72) gezeigt und spéter in
Abbildung (77) ausgewertet: Das Transmissionsspektrum zeigt im wesentlichen die Wellen-
langenverteilung des gepulsten Strahls. Aus diesem Kontinuum sind wieder die Braggreflexe
der Probe herausgeschnitten. Direkt sieht man die Reflexe im Reflektionsspektrum, jedoch
aufgrund unterschiedlicher Detektorabstande zyklisch in den Kanalnummern vertauscht. Die
Normierung findet nach zyklischem Ruckvertauschen der Kanalnummern durch ein parallel

gemessenes Monitorspektrum statt.
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Abbildung (72):
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Typische, unnormierte Flugzeitspektren, wie sie direkt in Transmission, links, oder
Reflektion, rechts, gemessen werden.



DASRONTGENDREIKRISTALLDIFFRAKTOMETER 91

7.1.3. Das Rontgendreikristalldiffraktometer

Neben Neutronenstrahlen wurden auch Beugungsexperimente mit geeigneten Réntgenstrahlen
durchgefihrt, die bel entsprechend hoher Energie dhnlich geringe Absorption erleiden. Dazu
stand uns Mefizeit an einem neuentwickelten Dreikristalldiffraktometer mit 100 keV Strah-
lung am HASYLAB des DESY in Hamburg sowie die Dreikristallversion des X27C am
NSLS des BNL in Brookhaven mit 45 keV zur Verfigung. Beide Instrumente sind vom glei -
chen Typ, wéhrend der angebotene Energiebereich von der Synchrotronstrahlungsquelle
abhangig war. Eine schematische Darstellung, die bis auf Kleinigkeiten fir beide Instrumente
gultig ist, ist in Abbildung (73) wiedergegeben. Ein von der Synchrotronquelle Q ausgehender
Rontgenstrahl trifft auf einen perfekten Siliziummonochromator M, der in Lauestellung, eine
wohldefinierte Wellenzahl in Betrag und Richtung selektiert. In Braggbedingung, streut die
Probe P diese Welle auf den perfekten Siliziumanalysatorkristall A, der seinerseits, ebenfalls
abgestimmt, in den Detektor D reflektiert. Um eine dispersionsfreie Anordnung zu erhalten
wahlt man einander angepalite Streuvektoren gleichen Betrags an Monochromator, Probe und
Analysator und betreibt die Anlage in der (+—+) Geometrie. Somit wird die Richtungswellen-
zahlkorrelation bei der sukzessiven Reflektion an den Kristallen bestmdglich ausgenutzt und
die Auflésung nur durch die natrrliche Linienbreite des Idealkristalls beschrankt. Eine sehr
ausfuhrliche Studie hierzu wurde von dem Mitarbeiter H.-B. Neumann aus der HASYLAB-
Gruppe erstellt [36].

Das Streudiagramm ist in Abbildung (74) dargestellt: Monochromator und Analysator halten
den auf die Probe einfallenden Wellenvektor Ei bzw. den zu beobachtenden Wellenvektor Ef
eindeutig fest. Enthdlt die Probe, etwa in Braggbedingung, einen Streuvektor G= Ef —Ei, SO
wird Intensitét in den Detektor D gestreut. Die Verteilung der reziproken Gittervektoren kann
nun durch zwei Arten linear unabhangiger Variationen abgetastet werden: Zum einen dreht
man die Probe um den Winkel w, womit man transversal zum Streuvektor fahrt. Offensicht-
lich gilt

.
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M
Abbildung (73):

Schematische Darstellung des Rontgendreikristalldiffraktometers. Srahlen
von der Synchrotronquelle Q werden durch M monochromatisiert, in P
gestreut, in A analysiert und mit dem weitgedffneten Detektor D
registriert. Die Spektren kénnen als Funktion der Drehwinkel w und ¢
gemessen werden, wobel unter schiedliche Richtungen im rez proken Raum
abgetastet werden.
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AGH _

= (213)

Dies liefert die Mosaikverteilung bel einem festen, longitudina-
len Wert. Andererseits kann man den analysierenden Wellen-
vektor ki durch Rotation des Analysators um @ verdrehen, wobei
man sich auf einer um den Braggwinkel 8 zur longitudinalen
Richtung geneigten Linie bewegt. Hierbel variiert man Longi-
tudinal- als auch Transversalkomponente, und wir erhalten bei
festgehaltenem w:

AG” _k _ ()

G "G cos(e) ® ot (9) (214)
und

AGD _ k . _ (p

o= sm(e)cp—é. (215)

ki
Abbildung (74):
Streudreieck im reziproken
Raum. Durch ki und ks
wird der Streuvektor G
analysiert. Je nach Rota-
tion der Probe (w) oder
des Analysators (¢) bewegt
man sich auf verschie-
denen Linien durch die
Streuvektorverteilung.
Durch Kombination beider
kann die zweidimensionale
Streuebene abgetastet
wer den.

(216)

wobei, um ein schnelles Bild zu erhalten, bei kleinen Streuwinkeln, wie hier um die 2° und 4°,

die transversale Komponente vernachlassigt werden kann.
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Abbildung (75):
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Transversal und longitudinal gemessene Aufldsungsfunktionen des Dreikristalldiffraktometers

am HAQVI AR
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Die Auflésungen werden durch die natrlichen Linienbreiten der Braggreflexe im Rahmen
der dynamischen Streutheorie von Monochromator und Analysator gegeben und sind zusam-
menfassend in Tabelle (10) aufgelistet. Die gemessenen Werte mit einem Idealkristall an der
Probenposition sind in Abbildung (75) gezeigt. Sie unterscheiden sich von den theoretischen
Grof3en nur um einen Faltungsfaktor.

7.1.4. Zusammenstellung der Diffraktometerdaten

Eine Zusammenstellung der verwendeten Streudaten und Auflésungen ist in Tabelle (10)
wiedergegeben. Die aufgrund der Darwinbreite berechneten Halbwertsbreiten sind ungefaltete
Werte, das heif3t, um sie mit den Mef3werten zu vergleichen, missen sie mit einem Faltungs-
faktor = 1,4 multipliziert werden. Die experimentellen Auflésungen wurden mit Idealkristal-
len am Probenort bestimmt. Das HASY L AB-Spektrometer entspricht somit genau den theo-
retischen GrofRen. Am NSLS war die Transversalkomponente durch die grobe Schrittweite
von 0,001° des Goniometers limitiert. Dies liefert einen vergroRerten Wert fir die transversale
Aufldsung, der nicht durch eine etwaige Mosaizitdt des |dealkristalls interpretiert werden darf.
Die Ruckstreuspektrometer haben theoretisch eine sehr schone, jedoch nur longitudinale
Auflésung, die am IN10 zugunsten des Flusses und am FRM aufgrund des Flugzeitmono-
chromators beschrankt waren. Rein transversal messen die Gammadiffraktometer, deren
Auflésungen noch nicht durch ihre natrliche Linienbreite, sondern durch die Quellengrolie
und das Blendensystem gegeben sind.

Wahrend Ruckstreu- und Gammadiffraktometer in komplementéren Richtungen messen und
jeweils Uber die andere Komponente integrieren, erhdlt man auf dem Dreikristalldiffrakto-
meter beide Komponenten gleichzeitig, und das mit &nlicher oder besserer Auflésung.
Zudem wird der hohe Aufwand des Abrasterns des reziproken Raumes aufgrund der hohen
Intensitét der Synchrotronquelle wieder wettgemacht, so dal3 sich die Gesamtmef3zeit nicht
verlangert.

Die Drekristalldiffraktometrie gibt guten Aufschluf? Uber die Streuvektorverteilung aufgrund
Mosaizitét, Germaniumkonzentrationen oder innerer Spannungen. Mit Hinblick auf einen
Neutronenmonochromator spiegelt jedoch nur die Neutronenstreuung die richtigen Inten-
Sitétsverteilungen wider.

Nicht zuletzt kénnen auch die unterschiedlichen Strahlguerschnitte zum Vergleich von punkt-
formigen mit flachendeckenden Analysen herangezogen werden.
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ZUSAMMENSTELLUNG DER DIFFRAKTOMETERDATEN

NSLS HASYLAB y-Au y-Cs IN10 FRM
Strahlung Rontgen Rontgen Rontgen RoOntgen Neutronen Neutronen
E 45 keV 100 keV 411,8 keV 661,7 keV 2080 pev 2080 peVv
Si-Reflex 220 220 220 220 111 111
G[A ] 3,272 3272 3,272 3,272 2,004 2,004
k[A] 22,80 50,68 208,7 3353 1,002 1,002
8[°] 4,114 1,850 0,4492 0,2796 90 90
F 8 8 8 8 4?2 442
f 8,706 8,706 8,706 8,706 1 1
be [fm] 2,818 2,818 2,818 2,818 4,149 4,149
IV (G)/E]| 2961107 5995108 3535109 1369109 1,83410°  1,834.10
A [pm] 92,83 206,7 851,6 1368 34,19 34,19
ABT*] 8533101 3832101 9301102 5788102
AG/Gtheo | 4137106  1,85810% 4509107  2,806-10°7
AG)/Gtheo | 2,876:10° 2876107 2,11810° 211810
AGH/G exp 1,710 26106 1,2:104 44104
AG)/Gexp | 43105 4,3-10°° 7510 5.10-4
expl/theo O 42 14 270 1600
expl/theo || 15 15 35 24
B [mm?] 0,815 55 110 1-10 10-10 30-30
Tabelle (10):

Zusammenstellung der Streudaten und Auflésungen der verwendeten Diffraktometer.
NSLS, HASYLAB: Dreikristalldiffraktometer, y~Au, y-Cs. Gammadiffraktometer am ILL,

IN10: Ruckstreuspektrometer am ILL, FRM: Flugzeitr ickstreuspekirometer.

E: Energie, G: Sreuvektor, k: Wellenzahl, 6. Braggwinkel, F: Strukturfaktor, f: Form-
faktor, be: kohdrente Streuldnge, V(G)/E: Kristallpotential (477 el. Suszeptibilitat), A:
Pendell6sungsperiode, AG/G: ungefaltete, theoretische Auflésungen, aufgrund der
Darwinbreiten, experimentell gemessene Aufldsungen und Verhéltnisse, B: Strahldi-
mensionen parallel und senkrecht zur Streuebene.



DIFFRAKTIONSERGEBNISSE 95

7.2. Diffraktionsergebnisse

Durch die dispersionslose, hochenergetische Rontgendreikristalldiffraktometrie kénnen hoch-
aufgel 6ste, zweidimensionale Ausschnitte aus der Streuebene im reziproken Raum abgetastet
werden. Abbildung (76) zeigt derartige Ergebnisse in der Umgebung des Si [022] Reflexes
verschiedener Proben im gleichen Maldstab. Die Bildkoordinaten wurden direkt aus dem
Probenwinkel w horizontal und dem Analysatorwinkel @ vertikal zusammengestellt. Dadurch
ergibt sich mit den Gleichungen (214) und (215) ein schiefwinkliges Koordinatensystem des
reziproken Raumes, dessen Achsen durch gestrichelte Linien eingezeichnet sind. Die Streu-
intensitéten sind logarithmisch durch den angegebenen Schllssel kodiert und nicht absolut
normiert. Die Teilbilder 28 C und 78 A zeigen die Ergebnisse an Stufenkristallen, die anderen
beiden, 19 C und 94 A, die von Gradientenkristallen. Allen Teilbildern gemeinsam ist das
vom dicken Substrat herrihrende, sehr intensive Hauptmaximum bei (0, 0). Bel den Stufen-
kristallen treten weitere Braggmaxima der einzelnen Schichten und bei den Gradientenkristal -
len je ein ausgeprégtes Plateau in longitudinaler Richtung auf. Die zugehGrenden Schicht-
dicken sind dinn gegen die Pendelldsungsperiode, so dal3 ihre Intensitéten entsprechend
schwach ausfallen. Die gegentiber dem Substrat verkirzten Streuvektoren dieser Neben-
reflexe entsprechen, wie erwartet, im realen Raum durch die Germaniumbeimischung ver-
grolerten Gitterkonstanten. In der transversalen Richtung findet mit zunehmender, longitu-
dinaler Abweichung vom Substratreflex eine zunehmende Verbreiterung der Reflexe
aufgrund anwachsender Mosaizitét statt. Die Bilder zeigen in der Vertikalen, also um den
Braggwinkel gegen die longitudinale Richtung geneigt, einen durchgehenden Streifen erhh-
ter Intensitét, der sich als Artefakt der Auflésungsfunktion, namlich als lorentzférmigen
Ausléufer des intensiven Substratreflexes, herausstellt.

Im folgenden sollen anhand von Projektionen der Intensitét auf die longitudinale Richtung
und ausgewahlten Schnitten parallel zu den Koordinatenachsen die wesentlichen Resultate
vorgestellt werden.
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Abbildung (76a):
Sehe nachste Seite.
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Abbildung (76b):

Zweidimensionale Abrasterung der reziproken Streuebene mit den Rontgendreikristalldiffrak-
tometern. Die Ausschnitte liegen um die 022 Reflexe einiger Stufen und Gradientenkristalle.
Der Mal3stab ist fur alle vier Teilbilder identisch. Die gestrichelten Linien geben das um den
Braggwinkel verscherte Koordinatensystem der longitudinalen und transversalen Richtungen
wieder. Am Ursprung liegt jewells der intensive Substratreflex, wahrend sich zu kirzeren
Streuvektoren die Beitrége der S1-xGey Legierungen erstrecken. Die transversale Verbreite-
rung erleidet hauptsachlich in den ersten Schichten einen kraftigen Sprung, wahrend sie in
zunehmender Entfernung vom Substrat bedeutend weniger zunimmt. Die Intensitatsvertei-

lungen konnen transversal integriert werden und sind in den nachfolgenden Abbildungen
zusammengestelIt.
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7.2.1. Die Mefsergebnisse an Stufenkristallen

Die Stufenkristalle haben den Vortell einer quantitativen Auswertung der aus den Zuchtpara-
metern hervorgegangenen kristallinen Eigenschaften. Jede Schicht unterschiedlicher Konzen-
tration weist einen individuellen Braggreflex auf, deren Positionen, longitudinale und trans-
versale Breiten und integrierte Reflektionsvermogen insgesamt mehr Mef3parameter liefern
alsbei Gradientenkristallen.

Bild (77) zeigt im oberen Teilbild die Uber die Transversalkomponente integrierte Intensitét
des 45 keV Spektrums zu 28 C aus Bild (76). Man erkennt unter den acht Maxima den inten-
siven Substratreflex, dicht daneben einen schmalen, also durch gute Kristallqualitéat ausge-
zeichneten Legierungsreflex sowie sechs weitere Si1-xGe Reflexe in groferer Entfernung.
Die Mef¥kurve kann gut durch die durchgezogene Linie, die Summe von acht Lorentzkurven
beschrieben werden. Aus den numerisch angepaldten Parametern gehen die Maximal positio-
nen sowie die integrierten Reflektivitaten der individuellen Reflexe einer jeden Schicht hervor
und lassen sich in den Tabellen (11) und (12) mit weiteren Daten vergleichen.

Das untere Teilbild zeigt die mit der Flugzeitanalyse am Si [111] Reflex gewonnene Reflek-
tionskurve desselben Kristalls. Hier lassen sich die Mel3werte eher durch eine Gaul3verteilung
pro Maximum anpassen, da die Auflésungsfunktion durch den Strahlzerhacker bestimmt ist
und einer Dreiecksfunktion dhnelt. Das erste Nebenmaximum wird nicht mehr aufgel 6st,
wahrend die anderen deutlich voneinander getrennt sind. Das Spektrum wurde auch in
Transmission gemessen, womit die Ergebnisse absolut normiert werden konnten. Die erhal -
tenen Werte sind ebenfallsin den Tabellen (11) und (12) eingetragen.

Aus den durch Mikrosondenanalyse gewonnenen Schichtdicken D wurden durch Gleichung
(65) die auf das Kristallpotential normierten Dicken A der dynamischen Beugungstheorie
sowie durch (95) die integrierten Reflektivitaten [y berechnet. Da die Einzelschichtdicken zu
den Nebenreflexen wesentlich kleiner als die Pendell6sungsperiode sind, wurden die experi-
mentellen Werte szp durch die kinematische Beziehung [y = 1t Akjn auf die Dicken Akin
und Din beider Einheitensysteme zurlickgerechnet. Die experimentellen Ergebnisse fir die
Nebenmaxima liegen in derselben Grdfdenordnung, aber systematisch etwas unterhalb den
theoretischen. Da der reflektierte Strahl Gber drei Detektoren summiert wurde, mag dieser
Intensitdtsverlust auf die nicht alles erfassende Detektoranordnung zuriickzufthren sein. Die
Intensitétsauswertung erscheint somit auf3erst zufriedenstellend und spiegelt die erwarteten
Werte der Theorie wider. Der Substratreflex hingegen fallt aufgrund von Spannungs- und
Verzerrungsfeldern dreimal stérker aus als beim Idealkristall. Die Rontgenmessungen konnten
nicht absolut ausgewertet werden, weshalb diese Ergebnisse nur relativ mit den Dicken zu
vergleichen sind.
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Abbildung (77):

Das obere Teilbild zeigt das longitudinale Spektrum nach transversaler Integra-
tion der in Abbildung (76) zu 28 C dargestellten Intensitaten. Die acht Reflexe
sind durchgehend vom Substrat mit O beginnend durchnumeriert und entsprechen
den verschiedenen Ger maniumkonzentrationen der S1-xGex Schichten. Die Neu-
tronendaten im unteren Teilbild wurden durch Flugzeitanalyse in Ruckstreuung
aufgenommen und sind absolut normiert. Die Reflektivitdten der Einzelreflexe
entsprechen absolut den theoretischen Werten. Allerdings sind die Legierungs-
reflexe der Neutronendaten naher am Substratmaximum als die der Rontgenmes-
sung. Da hier orthogonale Streuvektoren benutzt wurden, deutet dies auf eine
tetragonale Verzerrung hin. Bemerkenswert ist auch die hohe Gitteraufweitung
von 1,4 %)
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NI D A Oy 0y® Acin Diin Ox
[pm] [um]  [willk]
0 280 25,7 3,14 9,1 2,9 32 8,5
1 11,6 1,07 2,48 3,0
2 19,6 1,80 2,97 3,2 1,0 11 6,0
3 15,1 1,39 2,77 2,0 0,65 7,0 4,9
4 7,50 0,689 1,88 1,8 0,58 6,3 6,3
5 7,10 0,652 1,80 1,7 0,55 6,0 4,6
6 7,00 0,643 1,78 1,9 0,59 6,4 3,6
7 7,00 0,643 1,78 15 0,49 5,3 3,2
Tabelle (11):

Auswertung der integrierten Reflektlwtaten D: Sghlchtdlcke A= D/ A: Shichtdicke in
Einheiten der Pendellsungsperiode A, retlsche und experimentelle inte-
grierte Neutronenreflektivitaten, Ak.n, gk|n aus D y zuruckgerechnete kinematische
Dicken, [Jx: integrierte, experimentelle Rontgenr efl ektivitaten.

N, X Xn AGIGy AGIG, AGIGK AGIGn—  Ahhy
[%] [%] AG/Gy
0 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00
1 5,31-10-4
2 8,00 944 288103 341103 453103 1,12103 2,61-104
3 15,1 164 552103 598103 696103 979104 493104
4 21,3 226  7,85103 833103 9,30103 9,68104 6,94-104
5 27,3 276 102102 1,03102 1,14102 107103 888104
6 32,0 1,20102 1,32102 1,25103 1,04103
7 358 1,35102 145102 1,03103 1,17103
Tabelle (12):

Auswertung der Linienpositionen und tetragonalen Verzerrung. x: Ge Konzentration, Xp:
aus den Neutronendaten zurtickger echnete Ge Konzentration, AG/G: Gitteraufweitung aus
Konzentration x, Neutronenmessung n, Rontgenmessung X, Differenz: gemessene Querkon-
traktion, Ah/hT: Querkontraktion aus thermischer Ausdehnung.

Die Linienpositionen sollen den Germaniumkonzentrationen entsprechen. Fur die Neutronen-
daten trifft dies relativ gut zu, so daf? die fehlenden Mikrosondenergebnisse aus diesen Streu-
daten vervollstandigt wurden und bereitsin Tabelle (9) und Abbildung (68) fur die Interpreta-
tion der Konzentrationsverhaltnisse eingegangen sind. Im Gegensatz dazu sind die Nebenre-
flexabstande vom Substratreflex der Rontgenmessung systematisch um 1-10-3 gegeniiber den
Neutronendaten vergrofert. Hierbei handelt es sich jedoch nicht um einen Fehler, sondern die
Tatsache einer tetragonalen Verformung des einst kubischen Si1-xGey Gitters. Wahrend die



DI1E MERERGEBNISSE AN STUFENKRISTALLEN 101

Roéntgenmessungen an einem 022 Reflex senkrecht zum Schichtennormalenvektor n stattge-
funden haben, wurden die Neutronendaten am 111 Reflex parallel zu n durchgefiihrt.

Der gleiche Sachverhalt ist auch an den Spektren von 78 A zu erkennen, die unmittelbar
nacheinander auf derselben Maschine studiert wurden: Abbildung (78) zeigt in der oberen
Kurve die Intensitétsverteilung, wie sie bei einem longitudinalen Schnitt aus Abbildung (76)
hervorgeht. Dabei wurde der senkrecht zum Normalenvektor n in der (100) Oberflache
liegende Streuvektor 022 verwendet. Im Abstand von AG/G = 0,9:10-3 und AG/G = 1,8:103
vom Substratreflex finden sich die zu Sig g7Gep,03 und Sip 94Gep s gehorenden Maxima. Die
darunter liegende Kurve zeigt eine entsprechende Messung an dem um 45° zu n geneigten,
aus der Kristalloberflache herausragenden 202 Reflex. Hier sind die Si1-xGec Positionen
naher am Substrat als zuvor. Auf die Oberflachennormale projiziert bedeutet dies, dal3 die
relativen Netzebenenabstande parallel zu n gegeniiber den dazu senkrechten um 0,1-10-4 bzw.
0,3-104 verkleinert sind, das Gitter also tetragonal verzerrt ist. Die genauen Werte hierzu
lassen sich in Tabelle (13) vergleichen.

Bei der Si;-xGey Epitaxie kann bei sehr dinnen Schichten eine tetragonale Verformung
aufgrund der Fehlanpassung zwischen dem Substrat- und dem Legierungsgitter auftreten.
Dabei bliebe, in Abbildung (79a) dargestellt, fur die Gitterkonstanten parallel zur Oberfl&ache
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Abbildung (78):

Longitudinale Reflektionskurven zweier an sich symmetrischer Reflexe des Kri-
stalls 78 A. Die Nebenmaxima des 202 Reflexes befinden sich naher am Substrat-
maximum als die des 022. Dies deutet auf eine tetragonale Gitterverzerrung hin
und kann eindeutig durch die thermisch unter schiedliche Zusammenzehung beim
Abkuihlen von der Zuchttemperatur beschrieben werden. Links oben ist die Lage
der verwendeten Streuvektoren relativ zur makroskopischen Kristallscheibe ange-
deutet.
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Nr. X AG/Gy AGIG AG/IG  AAG/IG)  AL/L Ah/h
[%0] 022 202 100
1 3.03 1.08:103 9.30-104 851104 1.11.104 9.76-10° 8.37-10
2 6.20 2.20-103 1.83-103 1.60-10°3 3.20-104 2.00-104 1.71.104
Tabelle (13):

MeRdaten zur tetragonalen Verzerrung am 022 und 202
Oberflachennormale [ 100] sowie thermischer Ausdehnun
rende Querkontraktion Ah/h in [100] Richtung.

der Substratwert erhalten, wahrend das Gitter in der Nor
damit die durch das Germanium bedingte V olumenaufwei -
tung aufndhme und den Abstand in dieser Richtung ver-
groRRerte. Wir beobachten jedoch eine entgegengesetzte
Verzerrung. Zudem betrachten wir Schichtdicken, die um
drei GrélRenordnungen tber den kritischen Werten liegen,
bei denen die genannte Verzerrung den Spannungen nicht
mehr standhélt und durch Einbau von Fehlanpassungsver-
setzungen relaxiert. Die hohe Zuchttemperatur macht das
Gitter weich, so dal3 diese Relaxation noch begunstigt
wird. Wir gehen also davon aus, dal’ das Gitter bei der
Zuchttemperatur, wie in Bild (79b) idealisiert dargestellt,
vollkommen relaxiert und die Einheitszelle bei gentigender
Entfernung von der Grenzschicht, wie im Substrat, kubisch
ist. Natdrlich treten in der N&he der Grenzschicht Fehlan-
passungsversetzungen auf, die auch, hier nicht dargestellt,
ausihr heraus ins VVolumen fortschreiten konnen.

Khlt man nun den Kristall von der Zuchttemperatur auf
Raumtemperatur ab, so mochte sich das Si1-xGey Gitter
aufgrund des thermischen Ausdehnungskoeffizienten stér-
ker zusammenziehen als das Silizium. Da es aber fest auf
dem wesentlich dickeren Substrat haftet, zwingt letzteres
dem ersten die zur Oberflache parallele Ausdehnung auf,
wahrend die Normalkomponente wieder frei relaxieren und
damit weiter schrumpfen kann. Tatséchlich ist das Gitter
durch diesen Mechanismus, wie beobachtet und in Abbil-
dung (79c) dargestellt, tetragonal gestaucht, wahrend es bei
der Verzerrung durch Fehlanpassung gedehnt wirde.

Reflex, deren Projektion auf die
gsunterschied AL/L und resultie-

malenrichtung frel relaxierte und

Ge

n Si
b)
H Ge
L]
n Si
c)
|| Ge
n Si

Abbildung (79):

Verschiedene Moglichkeiten der
Anpassung eines Si1-xGex Git-
ters auf einem Sliziumsubstrat:
a) epitaktisch verspannt, b) re-
laxiert, c) thermisch, durch Ab-
kihlung verzerrt.
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Eine Abschatzung dieser Verformung kann durch die Elastizitétstheorie gegeben werden.
Seien X, y die Koordinaten der Substratoberflache und z in Normalenrichtung, so kann man
die relativen Dehnungen

&n= ; N=X,Y,2 (217)
in alen drei Raumrichtungen definieren. Der Querkontraktionskoeffizient v beschreibt die

lineare Stauchung eines Materials in den Ubrigen Dimensionen, wenn in einer z. B. in x
gestreckt wird:

SZ = 'V SX
(218)
Sy =-V SX

Die Dehnung unserer Schicht in der x-Richtung wirkt sich nicht nur auf z aus, sondern
koppelt auch an y. Zieht man letztere Komponente wieder zuriick in ihre Ausgangsposition,
so verringert sich z mit einer weiteren Rickkopplung auf x um weitere v-v-gx usw., und wir

erhalten unter Beriicksichtigung eines Faktors 2 durch gleichzeitige Dehnung in x und y
Richtung und € = &4 = gy

g,=-2v{l-n+m—-nm3+...\¢ (219)

oder, die Reihe im Bronstejn [37] nachgeschlagen

szz-zl\’ €. (220)
Im Fall der thermisch bedingten Spannung ergibt sich

AL AL
faT = (T)s Go (T)s (221)
durch die unterschiedliche Léangenanderungen AL/L bei Abkihlung von der Zuchttemperatur
zur Raumtemperatur. Die Werte lassen sich in Tafelwerken [38] fur Silizium und Germanium
nachschlagen und wurden fir die Legierungen linear interpoliert. Der Querkontraktionskoef -
fizient ist wohl fir reines Silizium und Germanium bekannt, erhéht sich aber bel einer Legie-
rung, und wurde mit v = 0,3 abgeschétzt. Die so errechneten Werte sind in den Tabellen (12)
und (13) eingetragen und geben hervorragend die beobachtete Verzerrung wieder.
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Abbildung (80):
Transversale 45 keV Rontgenmessungen an 78 A. Die Legierungsreflexe sind
wesentlich breiter als der Substratreflex. Die an sich symmetrischen 202 und 022
Reflexe zeigen sehr unterschiedliche Breiten. Dies [afdt auf eine vorwiegend verti-
kale Verbiegung der Gitterebenen schliefzen.

Den ersten drei Teilbildern in Abbildung (76) ist eine transversale Verbreiterung mit zuneh-
mender Germaniumkonzentration gemeinsam. Bel den Stufenkristallen nimmt diese Verbrei-
terung besonders zwischen Substrat- und erstem Nebenreflex zu, wéhrend sie sich bei grof3en
Gradienten (19 C) linear und bel kleinen Gradienten (94 A) vernachlassigbar gegentber der
makroskopischen Krimmung verhélt.

Die transversale Verbreiterung entspricht einer ortlichen Verkippung der Gitterebenen gegen-
Uber der Vorzugsrichtung. Insbesonders werden bel der Bildung von Fehlanpassungsverset-
zungen, wie aus Bild (79b) oder (79c) an der Grenzschicht ersichtlich, die vertikal verlaufen-
den Netzebenen verbogen, wéahrend die horizontalen glatt bleiben. Genau dieser Sachverhalt
wird auch in den Streudaten beobachtet und ist in Abbildung (80) dargestellt: Die Graphen
des oberen Teilbildes wurden wiederum am 022 von 78 A gemessen, wahrend die des unteren
den 202 Vektor benutzten. Die Nebenmaxima des 022 Reflexes sind etwa 50 mal breiter als
das fast ideale Substratmaximum, wahrend die des 202 Reflexes sich nur um die Hélfte
aufweiten. Aufgrund der geometrischen Betrachtung des um 45° aus der Normalen geneigten
Streuvektors héatten wir eine 0,7 fache Verringerung der Mosaizitdt erwartet. Dies |al3t
tatsachlich darauf schlief3en, dal3 vorwiegend die vertikalen Gitterebenen verbogen werden,
wahrend die parallel zur Oberflache liegenden relativ glatt bleiben.

Betrachtet man die voll ausgeprégten Intensitéten der Verbreiterung, so kann die Verbiegung
nicht nur an der Grenzflache zwischen den Legierungen auftreten, sondern mussen sich
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wellenférmig, immer wieder durch den Einbau etwa neuer Versetzungen oder Stapelfehler
durch die ganze Schicht ausbreiten. Das erkléart auch das Ausbleiben einer weiteren Verbreite-
rung beim Sprung von der ersten zur zweiten Schicht, da die bereits vorhandene V ersetzungs-
struktur leichter eine weitere Fehlanpassung aufnehmen kann a's ein Idealkristall.

Die Abbildungen (81) und (82) zeigen die longitudinalen und transversalen Intensitatsvertei -
lungen der Streuung am 022 Vektor der heilRgezogenen Kristalle 17 C und 18 C. Mit dem
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Abbildung (81):

Schon ausgebildete Legierungsreflexe der Kristalle 17 C und 18 C. Die Proben
wurden unmittelbar hintereinander mit gleichen Konzentrationen und
verdoppelten Schichtdicken gezogen. Letzteres spiegelt sich durch die
vergleichsweise erhohte Intensitat bei 18 C wieder. Die starke Asymmetrie der
Nebenreflexe 1aRt ein Nachhinken der Gitterkonstanten nach der

Cor m:\nil imlnnzantr afinn \iar mi itan
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Auge betrachtet erscheinen ihre Oberflachen auf3erst spiegelnd und homogen, obwohl, wie
fraher diskutiert, unter dem Mikroskop Terrassen und ins Volumen reichende Gleitversetzun-
gen beobachtet werden. Letztere entstehen durch thermische Spannungen im hochgeheizten,
sehr weichen Gitter und reichen damit auch ins Substrat hinein. Dies erklart, dal? bereits die
transversalen Substratmaxima verbreitert sind und eine nichtgauf3érmige Verteilung anneh-
men, die auch den Nebenmaxima aufgepragt ist.

In longitudinaler Richtung sind schone Nebenreflexe ausgebildet. Betrachtet man sie genauer,
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Abbildung (82):
Transversale Intensitatsverteilungen an den Proben 17 C und 18 C. Hier war die
Zuchttemperatur so hoch, daf3 auch das Substrat weich wurde und Versetzungen

bekam. Damit ist dessen Reflektionskurve schon sehr breit. Eine zusatzliche
\/nrhrnifnrl Nn Aar I\Inhnnmavi ma hlnihf ||n\Aloct:\nf|ir\h
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so besitzen sie eine starke Asymmetrie zugunsten langerer Streuvektoren, also kirzerer
Gitterkonstanten. Auch zwischen den Maxima findet sich eine, gegentiber dem Untergrund in
den Auslaufern des Spektrums deutlich erhdhte Intensitét. All das deutet darauf hin, daf3
wahrend der Kristallzucht die Anpassung der Gitterkonstanten der Germaniumkonzentration
nachhinkt. Wir gehen vom idealen Silizium, dem Substrat aus und schalten, durch den hohen
GasfluR gewahrleistet, pl6tzlich auf eine erhthte Germaniumkonzentration um. Das bereits
aufgebaute Gitter kann ohne schwerfallige Versetzungsbewegungen nicht mehr verandert
werden, wodurch die Spannungen der Fehlanpassung erst in den dartberliegenden Schichten,
direkt wahrend des Wachstums durch Versetzungen allmahlich abgebaut werden und somit
das Gitter langsam seinen Netzebenenabstand an den erwarteten Wert anpalit.
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7.2.2. Experimentelle Reflektionskurven der Gradientenkristalle

Integriert man in Abbildung (76) das zu 19 C gehorende Spektrum tber die Transversalkom-
ponente so erhalten wir die in Abbildung (83) dargestellte longitudinale Intensitatsverteilung.
Die vom 280 um dicken Substrat herrtihrende Reflektionskurve liegt Uber der Pendell6sungs-
periode von 93 um der 45 keV Strahlung und kann gut durch die angepaldte, durchgezogene
L orentzkurve beschrieben werden. Links davon beobachten wir ein schén ausgebildetes, vom
65 um dicken Gradientenkristall herstammendes Plateau. Das schwache Maximum bei
-0,5-10°3 riihrt von einem, durch die Diffraktionsanalyse entdeckten Fehler bei der Kristall-
zucht, ndmlich einem Germanleck zugunsten erhéhter Gitterkonstanten her, der insbesondere
bei sehr kleinen Konzentrationen ins Gewicht fallt. Da keine Germaniumkonzentrationsana-
lyse vorliegt, wurde die maximale Gitteraufweitung mit AG/G = 1,8:10-3 aus der Plateaubreite
bzw. 2,0-10-3 vom Substratreflex und der daraus resultierenden Endkonzentration von
X = 5,6 % aus der Mef3kurve herausgelesen. Mit diesen Parametern kann die punktiert einge-
zeichnete, theoretische Reflektionskurve durch die Transfermatrizenmethode errechnet
werden. Da die Mel3daten in ihrer Intensitét nicht absolut normierbar sind, wurde die Theorie-
kurve auf der Ordinate rein willkdrlich unterhalb der Mef3kurve durch die punktierte Linie
eingetragen. Eine Faltung mit der als Auflosungsfunktion betrachteten, angepaldten Lorentz-
kurve des Substratmaximums liefert das durchgezogene Plateau. Hier sind die schnellsten
Oszillationen herausgemittelt. Die durchgefihrte Faltung erscheint wesentlich, da die Linien-
form, z. B. am linken Plateaurand besser mit den Mef3daten zusammenféallt als die der
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Abbildung (83):

Reflektionskurve des Gradientenkristalls 19 C nach transversaler Integration der
Mefdaten in Abbildung (76). Links neben dem lorentzférmig ausgebildeten Sub-
stratreflex befindet sich das vom Gradienten herriihrende Plateau. Darunter sind
die durch Transfermatrizen gerechneten Kurven ungefaltet (punktiert) und gefal-
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Abbildung (84): ~

Longitudinaler Schnitt um den 022 Reflex eines steilen Gradientenkristalls bei
100 keV Rontgenstrahlung. Der Gradientenbeitrag ist um mehr als 3
Grolenordnungen schwacher als der des Substrats und macht sich nur im linken
Teil des Auslaufers bemerkbar. Nach Subtraktion des lorentzférmigen
Substratanteils erhalt man ein flaches Plateau. Im linken Teil 1&M3t sich die
Linienform hervorragend durch die Transfermatrizentheorie voraussagen.

ungefalteten Kurve.

Die Reflektionskurve von 85 A bei einem longitudinalen Schnitt der reziproken Streuebene
durch den Substratreflex zeigt Abbildung (84). Bei der hier verwendeten 100 keV Strahlung
liegt die Schichtdicke von 107 um im Vergleich zur Pendell6sungsperiode von 207 um noch
ungunstiger, so dal3 die vom Gradienten gestreute Intensitdt noch wesentlich geringer ausfallt.
Zudem wurde nicht Uber die Transversalkomponente integriert. Nach Subtraktion der vom
Substrat herriihrenden Lorentzkurve erhdlt man wieder ein ausgepréagtes Plateau, dessen linker
Rand bei einem etwas hoheren als durch die Zusammensetzung erwarteten Wert von
AG/G = -2,7-3 abfdllt. Die rechte Flanke ist ein Artefakt der Subtraktion und enthélt keinerlei
physikalischen Inhalt. Mit der Dicke von 107 um laf3t sich wieder eine theoretische
Reflektionskurve berechnen, falten und auf der Intensitatsskal a tbereinanderschieben. Hierbel
fallt das erste Oszillationsminimum am linken Plateaurand mit einem experimentellen
Intensitétsminimum zusammen. Dies ist ein starker Hinweis dafir, daf3 die hergeleitete,
theoretische Beschreibung der Reflektionskurven durch Transfermatrizen experimentelle
Ergebnisse richtig beschreibt. Obwohl die Rechensimulationen auf der Intensitatsskala wegen
mangelnder Normierung angepaldt wurden, kann mit dem vorgegebenen Gradienten und der
Schichtdicke die Linienform vorausgesagt werden.
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Abbildung (85):

Longitudinale Intensitatsverteilungen von 100 keV Rontgen- und Neutronenstrah-
len an ein und derselben Probe, 94 A. Die punktierte, theoretische Kurve im obe-
ren Graph ist zu kastenformig. Erst nach einer Faltung mit der Aufldsungsfunk-
tion werden ihre Kanten rund und passen ausgezeichnet mit den Mef3daten des
Gradientenbeitrags zusammen. Im Gegensatz zu den Rontgendaten ist die Neu-
tronenmessung absolut normiert und liegt etwas unterhalb der theoretischen
Kurve. Letztere wurde ausschliefdlich aufgrund des Gradienten und der Kristall-
dicke berechnet. Die kleine Lorentzlinie bezeichnet die gemessene Auflésungs-
funktion.

Die Intensitatsgewinne gegenuber den Auflésungsfunktionen betragen 2,0 im
Rontgen- und 25 im Neutronenfall.

Abbildung (85) gibt im oberen Teilbild die mit 100 keV Strahlung gemessene, Uber die
Transversalkomponente integrierte Intensitét des zu 94 A gehdrenden Spektrumsin Bild (76)
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wieder. Darunter ist die durch Neutronenriickstreuung gewonnene, absolut normierte
Aufnahme des 850 um dicken Gradientenkristalls dargestellt. Die Rontgendaten sind wie in
den Beispielen zuvor ausgewertet. Hier ergibt sich der Substratreflex sehr breit, was wohl auf
die relativ schlechte Kristallhomogenitét, dessen starke Krimmung, sowie einen grol3en
Strahlquerschnitt zurlickzufihren ist. Der Gradientenbeitrag |af3t sich wieder gut vom Substrat
trennen und pal3t der Form nach ausgezeichnet zu der gefalteten, auf der Ordinate angepal3ten
Theoriekurve. Hier wird nochmals demonstriert, wie wichtig die Faltung mit der Auflésungs-
funktion erscheint, da die ungefaltete Theoriekurve zu kastenformig ist und zu schnell abfallt.

Bei den Neutronendaten ist zusétzlich die schon in Abbildung (70) ausgewertete, absolut
normierte Auflésungsfunktion des Instruments sowie die mit dieser gefaltete, theoretisch
berechnete Reflektionskurve des Gradientenbeitrags eingezeichnet. Obwohl die gemessene
Plateaureflektivitat zugunsten der Flanken um 20 % unter der berechneten liegt, ist das
Ergebnis aul3erst zufriedenstellend und demonstriert hervorragend die kastenférmige Intensi-
tétsverteilung, wie sie fir die Anwendung eines Neutronenmonochromators von Bedeutung
sein wird. Wie friher schon erwahnt, ist die Oberflache dieses dicken Kristalls sehr inhomo-
gen, speziell mit mehreren 100 um tiefen Wachstumsstrukturen Ubersét, so dal der Fehler
auch durch die zu optimale Dickenbestimmung und das damit verbundene, mangelnde Streu-
volumen interpretiert werden kann.

Der Neutronengewinnfaktor gegenuber der gemessenen Auflésungsfunktion betragt bei
diesem Kristall 25 und entspricht demnach exakt der Vergréferung des Streuvolumens von
der Pendell6sungsperiode von 34 um auf die Dicke des Gradientenkristalls von 850 pm.
Generell ist die Plateaureflektivitét der Neutronenmessung gegentiber des Rontgenergebnisses
wesentlich erhoht, da, wie im theoretischen Tell dieser Arbeit diskutiert, die Dicke des Gradi-
entenkristalls mit der Pendell 6sungsperiode verglichen werden muf3, und diese im ersten Fall
sechs mal geringer ausfallt, alsim letzten. Damit erklart sich auch der recht schwache Gewinn
von 2,0 gegeniiber dem Substratreflex im Fall der 100 keV Rontgenbeugung.
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8. Zusammenfassung

Im ersten Teil der vorliegenden Arbeit wurden zwel theoretische Modelle zur Beschreibung
der Beugungseigenschaften von Gradientenkristallen, eines im Rahmen der kinematischen
Theorie, das andere auf einer Transfermatrizenmethode basierend, aufgestellt und hergel eitet.
Der erste Ansatz fuhrt zu rein analytischen Ergebnissen, die insbesonders fur eine Beschrei-
bung der Breiten der Reflektionskurven und der Plateauoszillationen geeignet erscheint. Die
zweite liefert nach numerischer Berechnung die exakten, extinktionsbestimmten Intensitats-
verteilungen. Sie beschreibt analytisch durch eine Matrix die Kopplung der vorwérts- und
abgebeugten Wellenfunktionen, sowie deren Propagation durch eine planparallele Kristall-
schicht. So kdnnen beliebige Kristallmedien, deren Eigenschaften sich entlang der Grenzfl&-
chennormalen andern, durch sukzessive Multiplikation solcher Matrizen beschrieben werden.
Insbesonders ist fur die Grofe der Unstetigkeiten an den Grenzflachen keinerlei Einschran-
kung gegeben, so dal3 die Anwendung, wie hier an Multilagensystemen demonstriert, weit
Uber die Gradientenkristalle hinausgeht. Beide Theorien sind untereinander konsistent und
stimmen gleichermal3en mit den Lésungen des Takagi-Taupin Formalismus tberein.

Vom Standpunkt der Kristallzucht sei hervorgehoben, dal? im Rahmen dieser Arbeit erstmals
neuartige Si1-xGey Gradientenkristalle grofl3flachig mit Wachstumsraten bis zu 0,6 pm/min
hergestellt wurden. Die Schichtdicken betragen bis zu einigen 100 um. Damit ist eine
Grolenordnung erreicht, die grundsétzlich eine Anwendbarkeit als Neutronenmonochromator
in den Bereich des Mdglichen bringt. Die maximal erreichte Gitteraufweitung liegt im
Prozentbereich und kann ohne Schwierigkeiten beliebig bei der Kristallzucht gesteuert
werden.

Durch lichtmikroskopische Beobachtungen wurden regelméiiige Oberflachendefekte und
Versetzungsstrukturen beobachtet, deren Orientierungen und geometrische Eigenschaften
charakterisiert wurden. Mikrosondenanalysen lieferten Konzentrationsprofile, die wiederum
mit den Zuchtbedingungen verglichen und durch Beugungsanalyse Uberpruft wurden. Dabei
wurde erstmalig eine tetragonal e Gitterverzerrung entdeckt, die auf thermisch bedingte Span-
nungen zuriickgefuhrt wird. Sie entsteht bei der Abkuthlung von der Zuchttemperatur auf
Umgebungstemperatur durch verschiedene thermische Ausdehnungskoeffizienten von Epita-
xieschicht und Substrat und wurde durch eine Messung der Asymmetrie ansonsten symmetri-
scher Reflexe charakterisiert. Hierbei deutet eine anisotrope transversale Aufweitung der
Braggreflexe auf Netzwerke von Versetzungen hin, wie sie durch die Relaxation der Gitter-
fehlanpassung entstehen.

Zur Uberpriifung der Beugungseigenschaften an Gradientenkristallen wurden Streumethoden
sowohl fur Neutronen- als auch fur Rontgenstrahlen genutzt. Die verwendeten Neutronen-
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rickstreu- und Flugzeitspektrometer, sowie die hochenergetische Rontgendrei-
kistalldiffraktometrie zeichnen sich durch ihre hohe Impul sauflésung des reziproken Raumes
aus. Letztere Methode erlaubt insbesonders ein prazises, zweidimensionale Abtasten der
Umgebung des reziproken Gitterpunktes. Die mit der Transfermatrixmethode berechneten
Reflektionskurven schmiegen sich gut an die experimentellen Ergebnisse an. In dieser Arbeit
wurden Kristalle durch beide Strahlungsarten untersucht, was im Rahmen der dynamischen
Streutheorie unterschiedlichen Gradienten gleichkommt. Da absolute Intensitatsmessungen
meist nicht moglich waren, liegt die Stérke der Anpassung in der Beschreibung der Linien-
form an den Plateaurandern sowie in der Ubereinstimmung mit einem beobachteten Plateau-
oszillationsminimum.

Mit Hinblick auf einen Neutronenmonochromator zeigen die Diffraktionsergebnisse einen bis
zu 25-fachen Intensitétsgewinn gegeniber der gemessenen Aufldsungsfunktion. Vergleicht
man diesen Wert mit der berechneten Reflektivitét perfekten Siliziums, so ergibt sich ein
Faktor 40. Dabel wurden die Gradienten zugunsten der Analyse und Machbarkeitsstudie zu
steil gezogen, so dal? die Maximalreflektivitdt von 100 % noch nicht erreicht ist. Die Aufwel -
tung des reziproken Gittervektors betragt in diesem Beispiel das 70-fache der natlrlichen
Linienbreite eines |dealkristalls und wurde mit Ad/d = 1,4-102 bis auf das 700-fache vorange-
trieben.
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9. Ausblick

Obwohl die gegenwértigen Ergebnisse vielversprechend sind, kdnnen die Si1-xGey Gradien-
tenkristalle noch nicht am Flief3band produziert werden. Der Wachstumsprozel ist sehr
kritisch auf geringftigige Veranderungen der Zuchtparameter und sollte noch mit Hinblick auf
die Gasstromungsverhdtnisse und Sauberkeit des eingebrachten Substrats verbessert werden.
Zudem konnen kostengunstigere Flissigquellen als Grundlage fir die Epitaxiematerialien
zum Einsatz kommen.

Um optimale Reflektionseigenschaften zu erlangen, missen Kristalle mit grof3en Gitterauf-
weitungen wesentlich mehr Streuvolumen anbieten. Dicken bis in den Zentimeterbereich
wéren winschenswert, damit die Intensitdtsgewinne den Groé3enordnungen oben genannter
Gitteraufweitungen gleich kommen. Dabei scheint es gunstiger, von einem Germaniumsub-
strat aus zu wachsen, da dieses Element eine grof3ere Streukraft als Silizium besitzt und somit
kleinere Dicken ausreichten. Aul3erdem sollten andere Systeme, wie Si1-xCy oder das bereits
bekannte Cu1-xGey fir diese Epitaxiemethode ins Auge gefaldt werden.

Die theoretischen Ergebnisse kénnen noch in Hinblick verschiedener Einzelheiten ausgemes-
sen werden. Eine Beobachtung der Plateauoszillationen kann an hochindizierten Reflexen
sehr steiler Gradienten oder stark gekriimmten, idealen Kristallen durchgefihrt werden. Dazu
wird die sténdig verbesserte Auflésung von Dreikristalldiffraktometern an Synchrotronstrah-
lungsguellen eine wesentliche Hilfe sein. Aus der Feinstruktur von Reflektionskurven lassen
sich die Details der Streuvektorverteilungen erkennen. Nicht zuletzt kann die Transfermatri-
zenmethode zur Beschreibung komplizierter Schichtenstrukturen der Halbleiterindustrie
erweitert werden und in der Auswertung der zerstorungsfreien Materia analyse Einzug finden.
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