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Zusammenfassung

Zusammenfassung

Topologische Isolatoren gehoren zu einer Klasse von Materialien, an deren Realisation im
Rahmen der zweiten quantenmechanischen Revolution gearbeitet wird. Einerseits sind
zahlreiche Fragestellungen zu diesen Materialen und deren Nutzbarmachung noch nicht
beantwortet, andererseits treiben vielversprechende Anwendungen im Feld der Quan-
tencomputer und Spintronik die Losung dieser Fragen voran. Topologische Rand- bzw.
Oberflachenzustdnde wurden fiir unterschiedlichste Materialien und Strukturen theore-
tisch vorhergesagt, so auch fiir GaSb/InAs Doppelquantenfilme und BizSes. Trotz intensi-
ver Forschungsarbeiten und grof3er Fortschritte bediirfen viele Prozesse v. a. im Bereich
der Probenherstellung und Verarbeitung noch der Optimierung. Die vorliegende Arbeit
prasentiert Ergebnisse zur Molekularstahlepitaxie, zur Probenfertigung sowie zu elektro-
optisch modulierter Transportuntersuchung von GaSb/InAs Doppelquantenfilmen und

der epitaktischen Fertigung von Bi2Ses Nanostrukturen.

Im ersten Teil dieser Arbeit werden die Parameter zur Molekularstrahlepitaxie sowie die
Anpassung der Probenfertigung von GaSb/InAs Doppelquantenfilmen an material- und
untersuchungsbedingte Notwendigkeiten beschrieben. Dieser verbesserte Prozess er-
moglicht die Fertigung quantitativ vergleichbarer Probenserien. Anschlief3end werden
Ergebnisse fiir Strukturen mit variabler InAs Schichtdicke unter elektrostatischer Kon-
trolle mit einem Frontgate prasentiert. Auch mit verbessertem Prozess zeigten sich Leck-
strome zum Substrat. Diese erschweren eine elektrostatische Kontrolle iiber Backgates.
Die erstmals durch optische Anregung prasentierte Manipulation der Ladungstragerart
sowie des Phasenzustandes in GaSb/InAs Doppelquantenfilmen bietet eine Alternative zu

problembehafteten elektrostatisch betriebenen Gates.



Zusammenfassung

Im zweiten Teil wird die epitaktische Herstellung von BizSe3 Nanostrukturen gezeigt. Mit
dem Ziel, Vorteile aus dem erhohten Oberflache-zu-Volumen Verhaltnis zu ziehen, wur-
den im Rahmen dieser Arbeit erstmals Bi2Sez Nanodriahte und -flocken mittels Molekular-

strahlepitaxie fiir die Verwendung als topologischer Isolator hergestellt.

Ein Quantensprung - Kapitel 1 fiihrt tiber die umgangssprachliche Wortbedeutung des
Quantensprungs und des damit verbundenen Modells der Quantenmechanik in das
Thema. Die Anwendung dieses Modells auf Quanten-Ensembles und dessen technische
Realisation wird heute als erste Quantenmechanische Revolution bezeichnet und ist aus
unserem Alltag nicht mehr wegzudenken. Im Rahmen der zweiten Quantenmechanischen
Revolution soll nun die Anwendung auf einzelne Zustdnde realisiert und technisch nutz-
bar gemacht werden. Hierbei sind topologische Isolatoren ein vielversprechender Bau-
stein. Es werden das Konzept des topologischen Isolators sowie die Eigenschaften der
beiden in dieser Arbeit betrachteten Systeme beschrieben: GaSb/InAs Doppelquanten-

filme und Biz2Se3 Nanostrukturen.

GaSb/InAs Doppelquantenfilme

Kapitel 2 beschreibt die notwendigen physikalischen und technischen Grundlagen. Aus-
gehend von der Entdeckung des Hall-Effekts 1879 werden die Quanten-Hall-Effekte ein-
gefiihrt. Quanten-Spin-Hall-Isolatoren oder allgemeiner topologische Isolatoren sind Ma-
terialien mit einem isolierenden Inneren, weisen an der Oberflache aber topologisch ge-
schiitzte Zustiande auf. Doppelquantenfilme aus GaSb/InAs, die in AlSb gebettet werden,
weisen - abhdangig vom Aufbau der Heterostruktur - eine typische invertierte Bandstruk-
tur auf und sind ein vielversprechender Kandidat fiir die Nutzbarmachung der topologi-
schen Isolatoren. GaSb, InAs und AlSb gehoéren zur 6,1 Angstrém-Familie, welche fur ihre
opto-elektronischen Eigenschaften bekannt ist und haufig verwendet wird. Die Eigen-
schaften sowie die technologischen Grundlagen der epitaktischen Fertigung von Hete-
rostrukturen aus den Materialien der 6,1 Angstrém-Familie mittels Molekularstrahlepit-
axie werden besprochen. Abschlief3end folgen die Charakterisierungs- und Messmetho-
den. Ein Uberblick iiber die Literatur zu GaSb/InAs Doppelquantenfilmen in Bezug auf

topologische Isolatoren rundet dieses Kapitel ab.

Zu Beginn dieser Arbeit stellten Kurzschlusskanale eine Herausforderung fiir die Detek-
tion der topologischen Randkandle dar. Kapitel 3 behandelt Losungsansatze hierfiir und
beschreibt die Verbesserung der Herstellung von GaSb/InAs Doppelquantenfilm-Struktu-
ren mit Blick auf die zukiinftige Realisation topologischer Randkanéle. In Abschnitt 3.1
werden numerische Simulationen prasentiert, die sich mit der Inversion der elektroni-
schen Niveaus in Abhangigkeit der GaSb und InAs Schichtdicken dgasb und dinas beschafti-

gen. Ein geeigneter Schichtaufbau fiir Strukturen mit invertierter Bandordnung liegt im
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Parameterraum von 8 nm =< dinas £ 12 nm und 8 nm < dgasb < 10 nm. Abschnitt 3.2 be-
schreibt die epitaktische Herstellung von GaSb/InAs Doppelquantenfilmen mittels Mole-
kularstrahlepitaxie. Die Fertigung eines GaSb Quasisubstrats auf ein GaAs Substrat wird
prasentiert und anschliefRend der Wechsel auf native GaSb Substrate mit einer reduzier-
ten Defektdichte sowie reproduzierbar hoher Probenqualitit begriindet. Ein Wechseln
von bindarem AlSb auf gitterangepasstes AlAsSb erlaubt die Verwendung dickerer Barrie-
ren. Versuche, eine hinlangliche Isolation des Backgates durch das Einbringen einer di-
ckeren unteren Barriere zu erreichen, werden in diesem Abschnitt diskutiert. In Abschnitt
3.3 wird die Optimierung der Probenprozessierung gezeigt. Die Kombination zweier an-
gepasster Atzprozesse - eines trockenchemischen und eines sukzessive folgenden nass-
chemischen Schrittes - liefert zusammen mit der Entfernung von Oberflachenoxiden re-
produzierbar gute Ergebnisse. Ein materialselektiver Atzprozess mit darauffolgender di-
rekter Kontaktierung des InAs Quantenfilmes liefert gute Kontaktwiderstinde, ohne
Kurzschlusskanile zu erzeugen. Abschnitt 3.4 gibt einen kompakten Uberblick, iiber den

im weiteren Verlauf der Arbeit verwendeten ,best practice“ Prozess.

Mit diesem verbesserten Prozess wurden Proben mit variabler InAs Schichtdicke gefer-
tigt und bei 4,2 K auf ihre Transporteigenschaften hin untersucht. Dies ist in Kapitel 4
prasentiert und diskutiert. Abschnitt 4.1 beschreibt die Serie aus drei Proben mit
GaSb/InAs Doppelquantenfilm in AlSb Matrix mit einer variablen InAs Schichtdicke. Die
InAs Schichtdicke wurde tiber numerische Simulationen so gewahlt, dass je eine Probe im
trivialen Regime, eine im invertierten Regime und eine am Ubergang liegt. Gezeigt werden
in Kapitel 4.2 Magnetotransportmessungen fiir konstante Frontgatespannungen sowie
Messungen mit konstantem Magnetfeld gegen die Frontgatespannung. Die Messungen be-
statigen eine Fertigung quantitativ vergleichbarer Proben, zeigen aber auch, dass keine
der Proben im topologischen Regime liegt. Hierfiir kommen mehrere Ursachen in Be-
tracht: Eine Uberschitzung der Hybridisierung durch die numerische Simulation, zu ge-
ringe InAs Schichtdicken in der Fertigung oder ein asymmetrisches Verschieben mit nur
einem Gate (Kapitel 4.3). Zur Reduktion der Volumenleitfahigkeit wurden Al-haltigen
Schichten am GaSb/InAs Ubergang eingebracht. Die erwartete Widerstandssteigerung

konnte in ersten Versuchen nicht gezeigt werde.

Die in Kapitel 5 gezeigte optische Manipulation des dominanten Ladungstragertyps der
InAs/GaSb-Doppelquantentdpfe gibt eine zusitzliche Kontrollmdéglichkeit im Phasendia-
gramm. Optische Anregung ermoglicht den Wechsel der Majoritatsladungstrager von
Elektronen zu Lochern. Dabei wird ein Regime durchlaufen, in dem beide Ladungstrager
koexistieren. Dies weist stark auf eine Elektron-Loch-Hybridisierung mit nichttrivialer to-
pologischer Phase hin. Dabei spielen zwei unterschiedliche physikalische Prozesse eine

Rolle, die analog eines Frontgates bzw. eines Backgates wirken. Der Frontgate Effekt be-



ruht auf der negativ persistenten Photoleitfahigkeit, der Backgate Effekt fuf3t auf der Ak-
kumulation von Elektronen auf der Substratseite. Das hier gezeigte optisch kontrollierte
Verschieben der Zustdnde belegt die Realisation von opto-elektronischem Schalten zwi-
schen unterschiedlichen topologischen Phasen. Dies zeigt die Moglichkeit einer optischen
Kontrolle des Phasendiagramms der topologischen Zustinde in GaSb/InAs Doppelquan-
tenfilmen. In Abschnitt 5.1 wird die optische Verstimmung von GaSb/InAs Quantenfilmen
gezeigt und erklart. Sie wird in Abhangigkeit von der Temperatur, der Anregungswellen-
lange sowie der Anregungsintensitat untersucht. Kontrollversuche an Proben mit einem
unterschiedlichen Strukturaufbau zeigen, dass das Vorhandensein eines Ubergitters auf
der Substratseite der Quantenfilmstruktur essentiell fiir die Entstehung der Backgate-
Wirkung ist (Abschnitt 5.2). Abschliefend werden in Abschnitt 5.3 die Erkenntnisse zur
optischen Kontrolle zusammengefasst und deren Moglichkeiten, wie optisch definierte

topologischen Phasen-Grenzflachen, diskutiert.

BizSe3 Nanostrukturen

Mit Blick auf die Vorteile eines erhdhten Oberflache-zu-Volumen Verhaltnisses ist die Ver-
wendung von Nanostrukturen fiir das Anwendungsgebiet der dreidimensionalen topolo-
gischen Isolatoren effizient. Mit dem Ziel, diesen Effekt fiir die Realisation des topologi-
schen Isolators in BizSe3 auszunutzen, wurde im Rahmen dieser Arbeit erstmalig das
Wachstum von BizSe3 Nanodrahten und -flocken mit Molekularstrahlepitaxie realisiert. In
Kapitel 6 werden technische und physikalische Grundlagen hierzu erlautert (Abschnitt
6.1). Ausgehend von einer Einfiihrung in dreidimensionale topologische Isolatoren wer-
den die Eigenschaften des topologischen Zustandes in Bi2Ses gezeigt. Darauf folgen die
Kristalleigenschaften von Bi2Ses sowie die Erklarung des epitaktischen Wachstums von
Nanostrukturen mit Molekularstrahlepitaxie. In Abschnitt 6.2 schlieft sich die Beschrei-
bung der epitaktischen Herstellung an. Die Kristallstruktur wurde mittels hochauflésen-
der Rontgendiffraktometrie und Transmissionselektronenmikroskopie als Bi2Ses identi-
fiziert. Rasterelektronenmikroskopie-Aufnahmen zeigen Nanodrdahte und Nanoflocken
auf mit Gold vorbehandelten bzw. nicht mit Gold vorbehandelten Proben. Der Wachs-
tumsmechanismus fiir Nanodrahte kann nicht zweifelsfrei definiert werden. Das Fehlen
von Goldtropfchen an der Drahtspitze legt einen wurzelbasierten Wachstumsmechanis-
mus nahe (Abschnitt 6.3).



Abstract

Topological insulators are among the concepts being worked on in the second quantum
mechanical revolution. On the one hand, numerous questions on these materials and their
utilization have not yet been answered; on the other hand, promising applications in the
field of quantum computing and spintronics are driving the solution of these questions.
Topological edge and surface states have been predicted theoretically for a wide variety
of materials and structures, including GaSb/InAs double quantum wells and BizSes. De-
spite intensive research and great progress, many processes, especially in the field of sam-
ple preparation and processing, still require optimization. This thesis presents detailed
studies on growth, fabrication and electro-optically modulated transport analysis of
GaSb/InAs double quantum films as well as the epitaxial fabrication of Bi2Se3 nanostruc-

tures.

In the first part of this thesis, the parameters for molecular beam epitaxy and sample
preparation for GaSb/InAs double quantum films are described. The protocols for sample
preparation have been adapted to the necessities of the material and experimental re-
quirements. The achieved reproducibility of the presented process enables the produc-
tion of quantitatively comparable sample series. Subsequently, results for structures with
variable InAs layer thickness under electrostatic control with a front gate are presented.
Despite of an improved process, leakage currents to the substrate were still observed.
These hinder electrostatic control via back gates. The manipulation of the charge carrier
type and the phase state in GaSb/InAs double quantum films are presented for the first
time by optical excitation and offer an alternative to problematic electrostatically oper-

ated gates.
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The second part shows the epitaxial production of Bi2Se3 nanostructures. The increased
surface-to-volume ratio of nanostructures is advantageous to supress the bulk conductiv-
ity in reference to surface conduction. Here, the molecular beam epitaxy of BizSes nan-

owires and flakes is shown for the first time.

Chapter 1 introduces the topic of quantum technology, and in particular protected quan-
tum (edge) states, starting with the proverb “Quantum Leap” (german “Quantensprung”).
The application of quantum mechanics to quantum ensembles and its technical realiza-
tion nowadays is called the first quantum mechanical revolution and is an indispensable
part of our everyday life. Within the framework of the second quantum mechanical revo-
lution, the application to individual states is now to be realized and made technically us-
able. Here topological insulators are a promising building block. The concept of the topo-
logical insulator as well as the properties of the two systems considered in this thesis are

briefly described: GaSb/InAs double quantum films and Bi2Ses nanostructures.

GaSb/InAs double quantum films

Chapter 2 describes the physical and technical basics of topological insulators as well as
methods used for fabrication and analysis. Starting with the discovery of the Hall effect in
1879, the quantum Hall effects are introduced. Quantum spin Hall insulators or general
topological insulators are materials with an insulating bulk but have topologically pro-
tected states at the surface. Double quantum films of GaSb/InAs embedded in AlSb matrix
show - depending on the structure of the heterostructure - a typical inverted band struc-
ture and are a promising candidate for the utilization of topological insulators. GaSb, InAs
and AISb belong to the 6.1 Angstrom family, which is known for its opto-electronic prop-
erties and is frequently used. The properties as well as the technological basics of epitaxial
fabrication of heterostructures from the materials of the 6.1 Angstrom family by molecu-
lar beam epitaxy are reviewed. Finally, the characterization and measurement methods

are shown.

At the beginning of the work leading up to this thesis, various short circuit channels hin-
dered the detection of topological edge channels. Chapter 3 deals with possible solutions
and describes the improvement of the fabrication of GaSb/InAs double quantum film
structures with regard to the future realization of topological edge channels. In section
3.1 numerical simulations are presented. The inversion of the electronic level is calculated
as a function of GaSb and InAs layer thicknesses dcasb and dinas. A suitable layer structure
for structures with inverted band order lies within the parameter space of 8 nm < dmas =
12 nm and 8 nm < dcasb 10 nm. Section 3.2 describes the epitaxial production of
GaSb/InAs double quantum films by molecular beam epitaxy. The production of a GaSb
quasi-substrate on a GaAs substrate is presented. Subsequently, the change to native GaSb

substrates is motivated with a reduced defect density as well as reproducibly high sample
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quality. Changing from binary AlSb to lattice-matched AlAsSb allows the use of thicker
barriers. Attempts to achieve sufficient isolation of the back gate by introducing a thicker
lower barrier are discussed in this section. Section 3.3 shows the optimization of sample
processing. The combination of two adapted etching processes — a dry chemical and a suc-
cessive wet chemical step - in combination with the removal of surface oxides provide
reproducible good results. A material selective etching process with subsequent direct
contacting of the InAs quantum film provides good contact resistance without creating
short circuit channels. Section 3.4 gives a compact overview of the "best practice" process

used in the further course of this thesis.

With this improved process, samples with variable InAs layer thickness were produced
and examined at 4.2 K regarding their transport properties. This is presented and dis-
cussed in chapter 4. Section 4.1 describes a series of three samples with GaSb/InAs dou-
ble quantum films in AlSb matrix with a variable InAs layer thickness. The InAs layer
thickness was selected by numerical simulations in such a way that one sample is in the
trivial regime, one in the inverted regime and one at the transition point. In section 4.2
magneto-transport measurements for constant front gate voltage and measurements
with constant magnetic field versus the front gate voltage are shown. The measurements
confirm a production of quantitatively comparable samples, but also show that none of
the samples are in the topological regime. This might be explained by several possible
reasons: an overestimation of hybridization by numerical simulation, insufficient InAs
layer thicknesses in production or asymmetric shifting with only one gate (section 4.3).
To reduce the volume conductivity, Al-containing layers were introduced at the
GaSb/InAs transition. The expected increase in resistance could not be shown in first ex-

periments.

The optical manipulation of the dominant charge carrier type of the InAs/GaSb double
quantum wells shown in chapter 5 provides an additional possibility of control in the
phase diagram. Optical excitation allows the change of the majority charge carriers from
electrons to holes. The transition involves a regime in which both charge carriers coexist.
This strongly suggests electron-hole hybridization with a non-trivial topological phase.
Here, two different physical processes play a role, which act analogously to a front gate or
a back gate. The front gate effect is based on the negative persistent photoconductivity,
the back-gate effect is based on the accumulation of electrons on the substrate side. The
optically controlled shifting of the states shown here proves the realization of opto-elec-
tronic switching between different topological phases. This shows the possibility of an
optical control of the phase diagram of the topological states in GaSb/InAs double quan-
tum films. Section 5.1 displays and explains the optical detuning of GaSb/InAs quantum

films. It is investigated as a function of temperature, excitation wavelength and excitation
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intensity. Control experiments on samples with a different structure show that the pres-
ence of a superlattice on the substrate side of the quantum film structure is essential for
the formation of the back-gate effect (section 5.2). Finally, Section 5.3 summarizes the
findings on optical control and discusses its possibilities for optical defined interfaces be-

tween topological phases in this system.

BizSe3 Nanostructures

Due to the increased surface-to-volume ratio, it is beneficial to use nanostructures for the
application of three-dimensional Tis. With the aim to exploit this effect for the realization
of a Bi2Ses topological insulator, the growth of BizSes nanowires and flakes with molecular
beam epitaxy was first realized in the context of this work. Chapter 6 explains the tech-
nical and physical basics (Section 6.1). Starting from an introduction to three-dimensional
topological isolators, the properties of the topological state in Bi2Ses are shown. This is
followed by the crystal properties of Bi2Ses and the explanation of the epitaxial growth of
nanostructures with molecular beam epitaxy. Section 6.2 describes the epitaxial produc-
tion. The crystal structure was identified as Bi2Se3s by high-resolution X-ray diffraction and
transmission electron microscopy. Scanning electron microscopy images show nanowires
and nanoflakes on samples that were either pre-treated with gold or not pre-treated with
gold. While the growth mechanism for the nanowires cannot be defined beyond doubt,
the absence of gold droplets at the wire tip suggests a root-catalysed growth mechanism
(section 6.3).
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Einleitung

1 Einleitung

Ein Quantensprung - im allgemeinen Sprachgebrauch stellt ein ,Quantensprung” eine
grofde Verdnderung oder Errungenschaft dar. In seiner physikalischen, seiner urspriing-
lichen Bedeutung geht der Begriff des Quantensprungs auf das von Max Planck definierte
Energiequant zuriick. Die Einfiihrung des ,unanschaulichen Quantensprungs” [1] als Mo-
dell der sprunghaften Zustandsdanderung eines Systems fiihrte in der ersten Halfte des 20.
Jahrhunderts zu vielen Diskussionen in der physikalischen Gemeinschaft. Der Begriff, der
an sich einen sehr, sehr kleinen Vorgang beschreibt, wurde zum Sinnbild einer verander-
ten Weltanschauung. Weg von der seit der Antike bestehenden Sichtweise einer sich ste-
tig verandernden Welt (,Die Natur macht keine Spriinge“1), hin zur modernen Quanten-

mechanik.

Mit dem Halbleitertransistor und dem Laser — um nur zwei Beispiele zu nennen - hat die
Quantenmechanik in der Computertechnik und der Datentibertragung Einzug gehalten
und damit unseren Alltag verdandert. Dies wird oft als erste quantenmechanische Revolu-
tion bezeichnet. Dabei wurden die Theorien der Quantenmechanik auf Ensemble von
Quanten, Teilchen bzw. Zustinden angewandt. Durch den technologischen Fortschritt
ergibt sich aktuell die Mdglichkeit Kontrolle liber einzelne Quanten auszuiiben, diese zu
manipulieren und nutzbar zu machen. [2] Um einzelne Quanten gezielt ansteuern und de-
ren Information auslesen zu kdnnen, miissen sie von ihrer Umgebung moglichst perfekt
isoliert sein, da jedwede Wechselwirkung die Wellenfunktion kollabieren ldsst und so

bspw. die Berechnung verfalscht oder die gespeicherte Information vernichtet wird.

Das damit verbundene Potential ruft wissenschaftliche sowie kommerzielle Interessen-

ten auf den Plan. Hier sind beispielsweise das ,Microsoft Projekt Quantum* [3] oder das

1Vom lateinischen: “natura non facit saltus”
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»Flaggschiff Quantentechnologie“ der Europaischen Union zu nennen. In diesem eine Mil-
liarde Euro schweren Forderprogramm biindeln sich unterschiedliche Bereiche der
Quantentechnologie: Quantenkommunikation, Quantencomputer, Quantensimulatoren,
Quantensensoren und -metrologie sowie fundamentale wissenschaftliche Fragen und
Schliisselkomponenten zu diesen Themen [4], [5]. Diese Veranderungen und Méglichkei-
ten werden als zweite quantenmechanische Revolution gepriesen [2], [6]. Eines dieser in
die experimentelle Umsetzung getragenen quantenmechanischen Konzepte ist das des to-

pologischen Isolators (TI).

Topologische Isolatoren sind Halbleiter oder Isolatoren mit einer Bandliicke im Volumen-
material. An der Oberflache bzw. den Kanten der TIs bilden sich leitende Kanale mit ein-
zigartigen Eigenschaften aus. Diese Kandle sind topologisch geschiitzt und somit stabil
genug, um die enthaltenen quantenmechanischen Zustande nutzbar zu machen. Hier kann
mit Blick auf diese Arbeit in zwei- und dreidimensionale TIs unterteilt werden. In zweidi-
mensionalen TIs wird eine isolierende 2D-Struktur betrachtet, die an ihren Kanten eindi-
mensionale Randkanile aufweist. Diese werden - nach dem in ihnen auftretenden Quan-
ten-Spin-Hall-Effekt - auch Quanten-Spin-Hall-Isolatoren genannt. 3D-TIs beschreiben ei-
nen isolierenden 3D-Volumenkdrper, an dessen Oberflache topologisch geschiitzte Zu-
stinde auftreten. Topologische Isolatoren sind interessante Kandidaten fiir zukiinftige
Anwendungen im weiten Gebiet der Quantencomputer und fiir spintronische Anwendun-
gen [7]-[9].

Topologie war urspriinglich ein Modell zur Unterscheidung mathematischer Strukturen.
Fiir die erstmalige Anwendung auf Phaseniibergdnge in Materialien [10] wurden im Jahr
2016 David J. Thouless, F. Duncan, M. Haldane und ]J. Michael Kosterlitz mit dem Nobel-
preis fiir Physik ausgezeichnet [11]. Diese Anwendung auf Phaseniibergiange wurde von
Thouless mit Einfithrung der Chern-Nummer auf die Erklarung des Quanten-Hall-Effektes
tibertragen (TKNN-Modell) [12]. Darauf aufbauend lieferten Kane und Mele im Jahre 2005
die erste Erwdahnung eines topologischen Isolators (,quantum spin Hall state“) [13]. Die
erste Realisation eines TIs geht auf die Vorhersage von Bernevig zurtick [14], [15]. In
HgTe-Schichten?, die in CdTe 3 gebettet eine Kkritische Schichtdicke iiberschreiten, konn-
ten Konig et al. [16] 2007 in Wiirzburg den ersten experimentellen Nachweis eines topo-

logischen Isolators erbringen.

GaSb/InAs Doppelquantenfilme

Auf der weiteren Suche nach Systemen mit analogen Eigenschaften zu HgTe fanden Liu et
al. [17] 2008 die Moglichkeit, in Doppelquantenfilmen (DQWs) aus GaSb# und InAs>S eine

2 Quecksilbertellurid
3 Cadmiumtellurid

4 Galliumantimonid
5 Indiumarsenid
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invertierte, topologisch nicht triviale Bandstruktur zu schaffen. Weiter zeigte sich die
Moglichkeit, die Ladungstragerdichte wie auch den Phasenzustand tliber externe elektri-
sche Felder einzustellen. Trotz vieler Untersuchungen [18]-[34] ist bisher noch keine
vollstandig iiberzeugende Darstellung eines Quanten-Spin-Hall-Effekts in der topologi-
schen Phase der GaSb/InAs DQWs erbracht worden. Kurzschlusskanale sowie eine einge-
schrankte Backgate-Funktion stellen Herausforderungen in der Probenfertigung dar, die
eine systematische Untersuchung erschweren [27], [32], [33], [35]. Zu Beginn der hier
gezeigten Arbeiten erzeugten sowohl elektrisch leitende, aber triviale Oberflichenkanale
und Leitfahigkeit im Volumenmaterial als auch Leckstrome ins Substrat unerwiinschte
Kurzschlusskandle. Diese flihren zu Stromtransport parallel zu den gesuchten topologi-
schen Randkanalen und verhindern Detektion wie auch Nutzung. Leckstrome zum Sub-
strat bedeuten zusatzlich eine eingeschrankte Funktion des Backgates. Dies fiihrt zu einer
mangelnden Kontrolle tiber die Struktur und damit zu einer Nichterreichbarkeit aller ge-

wiinschten Phasenzustiande.

Die vorliegende Dissertation begegnet diesen Herausforderungen und legt einen Schwer-
punkt auf die Verarbeitung von GaSb/InAs Doppelquantenfilmen. Fiir die epitaktische
Herstellung wurden neue Erkenntnisse aus der Literatur [36] adaptiert und in den beste-
henden Wachstumsprozess integriert. Zur lateralen Definition der Struktur wurde ein
kombinierter Atzprozess eingefiihrt, der einen genauen Strukturiibertrag mit einer guten
Oberflichenqualitit an den Atzflanken verbindet. Durch Sauerstoffexposition und am
Prozess beteiligte Chemikalien bilden sich an der Oberfliche bzw. an den Atzflanken leit-
fahige Oxide aus. Es wurden zwei Schritte zur Oxidentfernung etabliert. Die erstmalig ge-
zeigte optische Modulation der Ladungstragerart bietet eine Moglichkeit, elektrostatische
Kontrolle durch optische Kontrolle zu ersetzten [37] und gibt somit einen Alternative zu

problembehafteten Backgates.

Bi>Sesz Nanostrukturen

Das zuerst fiir zweidimensionale Materialien genutzte Konzept des TIs wurde kurz darauf
von Fu, Kane und Mele [38] auf dreidimensionale Kérper erweitert. Auf dem Feld der drei-
dimensionalen topologischen Isolatoren sind die Chalkogenide um Bi2Se3 eine intensiv
untersuchte Materialgruppe [39]-[61]. Vor allem die hohe Bandliickenenergie und die
frith gezeigte Existenz von helikalen Oberflaichenzustinden sind hervorzuheben [62],
[63]. Bei Beginn der Forschung zu BizSes behinderte die Volumenleitfdhigkeit des Materi-
als die Detektion der Oberflaichenzustande [53], [54]. Durch die erstmalige Herstellung
von BizSes-Nanostrukturen mittels Molekularstrahlepitaxie (MBE) wurden im Rahmen
dieser Arbeit zwei wichtige Punkte vereint [39]. Uber MBE hergestellte Bi2Se3-Nanostruk-
turen zeichnen sich gegentiber herkommlichen Strukturen unter anderem durch ein stark

erh6htes Oberflachen-Volumenverhaltnis sowie eine iiberlegene Wachstumsqualitat aus.
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Beides stellt einen wichtigen Schritt auf dem Weg zur Nutzbarmachung der topologischen

Isolatoren dar.

Die Kapitel 2 bis Kapitel 5 dieser Arbeit befassen sich mit GaSb/InAs-Doppelquantenfil-

men, Kapitel 6 mit Bi2Se3 Nanostrukturen.
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2 Allgemeine Grundlagen und Technologie

»Man muss viel gelernt haben, um iiber das, was man nicht weifs, fragen zu konnen.”
Jean-Jacques Rousseau

In diesem Kapitel werden zum Verstandnis der Arbeit notwendige technologische und
physikalische Grundlagen erklart. Es erfolgt eine Einordnung in den aktuellen Stand der

Forschung. Auf weiterfiihrende Literatur wird an entsprechender Stelle verwiesen.

Ausgehend vom Hall-Effekt werden in Abschnitt 2.1 die Grundlagen zu zweidimensiona-
len topologischen Isolatoren eingefiihrt. Darauf aufbauend werden die speziellen elektro-
nischen Eigenschaften von Galliumantimonid/Indiumarsenid (GaSb/InAs) Doppelquan-

tenfilmen als topologische Isolatoren diskutiert.

Anschliefend werden charakteristische Materialeigenschaften der sogenannten 6,1
Angstrom-Familie [64] beschrieben, zu der GaSb und InAs gehéren. Hierfiir werden die
Funktionsweise sowie die Eigenschaften des Kristallwachstums mittels Molekularstrahl-
epitaxie (MBE) fiir Schichtwachstum besprochen. Zusatzlich wird der Aufbau der verwen-
deten MBE-Anlagen vorgestellt (Abschnitt 2.3).

Weiter folgt in Abschnitt 2.4 die Beschreibung der verwendeten Lithographie-, Struktu-
rierungs-, Metallisierungs- und Passivierungsmethoden. Abschlief;end werden die ver-
wendeten Charakterisierungsmethoden und Messtechniken sowie die dazu verwendeten

experimentellen Aufbauten gezeigt (Abschnitt 2.5).

2.1 Hall-Effekte und topologische Isolatoren

Die Entdeckung und Realisierung topologischer Isolatoren ist eng mit der Geschichte des
Quanten-Spin-Hall-Effektes (QSHE) verbunden. Der Begriff des QSHE wird oft synonym

5
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fiir das Vorliegen eines 2-dimensionalen topologischen Isolators verwendet, benennt da-
bei allerdings nur den auftretenden Effekt. Fiir die Vorhersage und Beschreibung des
QSHE wurde das mathematische Modell topologischer Klassen auf die Eigenschaften von
Materie angewandt. Aus den urspriinglichen Modellen (TKNN-Modell [12] und Z2-Invari-
anz [13]) hat sich ein Periodensystem der topologischen Klassen fiir Materialien entwi-
ckelt [65]. Im Folgenden wird kurz der Weg von der Entdeckung des Halleffektes 1879
[66] bis zur Entdeckung des anormalen Quanten-Hall-Effektes in einem magnetischen to-

pologischen Isolator im Jahr 2013 [67] beschrieben.

Aus den Entdeckungen von Edwin Hall im Jahre 1879 folgt der heute sowohl zur Messung
der magnetischen Flussdichte verwendete als auch zur Charakterisierung von elektrisch
leitfahigen Proben genutzte Hall-Effekt [66]. Dieser besagt, dass in einem stromdurchflos-
senen Leiter in einem statischen Magnetfeld eine Spannung senkrecht zu Strom und Mag-
netfeld abfallt: Die sogenannte Hallspannung. Hierliber lassen sich sowohl die Ladungs-

tragerart und -dichte bestimmen. Fiir die Hallspannung U gilt:

LI )

mit n als Ladungstragerdichte, q als Ladung eines Ladungstragers, dem Strom /, der Mag-
netfeldstirke B sowie der Probenbreite d. Eine charakteristische Kenngrofie zur Be-
schreibung der untersuchten Probe ist der sogenannte Hall-Widerstand. Der Hall-Wider-
stand ist abhdngig vom Magnetfeld und beschreibt einen nichtlokalen Widerstand, der
sich aus der Hallspannung und dem senkrecht dazu flieflenden Strom I berechnet:

Ru(B) = - @

Schon zwei Jahre spater entdecke Edwin Hall 1881 in ferromagnetischen Materialien den
aufdergewohnlichen Hall-Effekt (AHE), der auch als planar bzw. anormal bezeichnet wird
[68]. Zusammen mit dem Spin-Hall-Effekt (SHE), theoretisch vorhergesagt 1971 von
Dyakonov und Perel [69] und experimentell gezeigt 2004 von Kate et al. [70], ergibt das
die drei klassischen Hall-Effekte.

1980 entdeckte K. v. Klitzing den Quanten-Hall-Effekt (QHE) und zeigte erstmalig die
Quantisierung des Leitwertes [71]. Fiir diese Entdeckung wurde ihm 1985 der Nobelpreis
fiir Physik verliehen. Wahrend Ry beim klassischen Hall-Effekt linear vom Magnetfeld ab-
hangt, verandert er sich beim QHE stufenweise. Der Wert der Hall-Widerstandstufen ent-

spricht hierbei ganzzahligen Bruchteilen der von-Klitzing-Konstante
Re = 1/, = 25812,807 4555(59) Q. 3)

Es sind h das Plancksche Wirkungsquantum und e die Elementarladung. Der Wert fiir Rk
entspricht dem Vorschlag der CODATA Datenbank [72].
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Analog zum QHE wurde nach quantisierten SHE und AHE gesucht. Die erste Erwdhnung
eines topologischen Isolators (,spin quantum hall effect”) [13] sowie die erste Vorhersage
fiir einen solchen Effekt in Graphen [73] lieferten im Jahr 2005 Kane und Mele. 2006 und
2007 folgten die theoretische Vorhersage und der experimentelle Nachweis des Quanten-
Spin-Hall-Effektes in HgTe Quantenfilmen durch A. Bernevig et al. [14], [15] bzw. Koénig et
al. [16]. Vervollstdndigt wurde das Trio der quantisierten Hall-Effekte durch den aufder-
gewohnlichen Quanten-Hall-Effekt in einem magnetischen topologischen Isolator [67],
[74].

Abbildung 2.1 zeigt die schematische Bandstruktur eines QSH-Isolators. Ausgehend von
der Struktur eines Isolators mit Valenz- und Leitungsband, getrennt durch eine Bandlii-
cke, bilden sich beim topologischen Isolator Spin-helikale Rand bzw.- Oberflachenzu-
stinde aus, die eine Dirac-dhnliche Dispersion aufweisen. Aufgrund des Zusammenspiels
von Zeitumkehrinvarianz und Spin-Bahn-Kopplung sind diese topologischen Zustinde

gegen kleine Storungen geschiitzt [7]-[9].

Die experimentelle Bestatigung des QSHE durch Ko6-
nig et al. [16] gab den Auftakt fiir das Forschungsfeld

Leitungsband
der topologischen Materialien. Hier zeigt sich die

ganze Bandbreite physikalischer Arbeitsweise.

Ferminiveau

Oberfachenzustande |

Valenzband

Grundlegende mathematische, theoretische oder

Energie

chemische Ansatze ermdglichen einen neuen Blick-
winkel auf die Materie, sagen Effekte in immer neuen
Materialien vorher und die experimentelle Physik
macht sich auf die Suche danach. Eine Vielfalt von
Synthese-Methoden,
Wachstum, lithographischen Methoden und Trans-

chemischen

epitaktischem

Wellenvektor

Abbildung 2.1 Schematische Band-

portmessungen oder aber Oberflachen-Untersu-
chungen (z. B. ARPES®, STM7) arbeiten zusammen
und im Wettbewerb gegeneinander. Vielverspre-
chende Anwendungen im Bereich der Spintronik
und im Feld der Quantencomputer treiben diesen
Wettbewerb voran. [7]-[9]

struktur topologischer Isolator

In blau und rot sind schematisch Va-
lenz- bzw. Leitungsband gezeigt. Das
Ferminiveau liegt in der Bandliicke.
Beim topologischen Isolator treten an
der Oberfliche/Kante Spin-polari-
sierte Oberflachenzustiande auf
(schwarz). Diese liegen in der Bandlii-

cke des Volumenmaterials. Nach [7].
Mit Blick auf die Anwendbarkeit begann die Suche

nach Materialien mit héherer (topologischer) Bandliicke - und damit verbunden hoheren
moglichen Betriebstemperaturen - sowie nach Materialien, deren experimentelle Hand-
habung bekannt oder gut zu realisieren ist. Neben den 2-dimensionalen QSH-Systemen

kommen hierfiir 3-dimensionale topologische Systeme in Frage [7]-[9]. Im kommenden

6 Winkelaufgeldste Photoelektronen Spektroskopie, vom engl. angle resolved photo electron spectroscopy
7 Rastertunnelmikroskopie
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Abschnitt werden die Grundlagen zum 2-dimensionalen TI-System im GaSb/InAs Doppel-

quantenfilm [17] gezeigt.

Die Charakteristika 3-dimensionaler topologischer Isolatoren werden - mit einem Blick
auf Bi2Se3 und die Herstellung von Bi2Ses Nanostrukturen mittels Molekularstrahlepitaxie
- in Kapitel 6 besprochen. Weiterfiihrende Informationen zu topologischen Isolatoren fin-

den sich unter anderem in [7]-[9].

2-dimensionale topologische Isolatoren

2-dimensionale topologische Isolatoren treten in 2D-Systemen auf. Ein Beispiel eines 2D-
Systems ist das 2-dimensionalen Elektronengas (2DEG). In 2-dimensionalen Elektronen-
oder Lochgasen (2DHG) sind die Ladungstrager in einer ihrer Bewegungsrichtungen ein-
geschrankt. Diese Beschriankung kann entweder an Heteroiibergingen (z. B. GaAs/
AlGaAs), in Monolagen (z. B. Graphen) oder aber in ausreichend diinnen Quantentopfen
(QW) 8 realisiert werden. Zur Ausbildung quantisierter Zustande muss die Einschrankung
der Bewegungsrichtung in etwa der Langenwelle der Ladungstriager entsprechen. Die
quantisierten Energiezustande innerhalb eines Quantentopfes fiihren zur Ausbildung dis-
kreter Subbdnder. Deren Energie ist indirekt proportional zum Quadrat der Topfbreite
E « L-2. In einem Magnetfeld senkrecht zum Quantentrog und zum Stromfluss bildet sich
der Quanten-Hall-Effekt aus. Fiir spezielle Materialen, die 2-dimensionalen topologischen
Isolatoren (2D TI), lasst sich ein quantisierter Randkanaltransport auch ohne Magnetfeld
beobachten - der Quanten-Spin-Hall-Effekt.

Die erste Erwahnung eines 2D-topologischen Isolators (,quantum spin Hall state“) geht
auf Kane und Mele im Jahre 2005 zurtick [73]. Sie zeigten in ihrer theoretischen Arbeit,
dass in Graphen zwei gegenldufige Randkandle mit entgegengesetzter Spin-Polarisation
vorliegen konnen. Dabei sollte, im Gegensatz zum Quanten-Hall-Effekt, kein Magnetfeld
notwendig sein, um diese zu beobachten. Allerdings zeigte sich, dass diese Randkanale -
mit dem aktuellen Stand der Technik - experimentell in Graphen nicht nachweisbar sind.
2017 wurde dieser Nachweis fiir Bismuten erbracht [75]. Bismuten ist ein dem Graphen
strukturell dhnlicher Stoff auf Bismut-Basis und besitzt eine grofdere Bandliicke. Die erste
Realisation eines 2D TIs geht auf die Vorhersage von Bernevig et al. zurtick [14], [15]. In
HgTe Schichten, die in CdTe gebettet eine kritische Schichtdicke tiberschritten, konnten
Konig et al. [16] den ersten experimentellen Nachweis fiir einen topologischen Isolator

erbringen.

Der QSHE zeigt mehrere einzigartige und sowohl aus physikalischem als auch aus anwen-
dungsbezogenem Blickwinkel vielversprechende Charakteristika. Seine Randkanale tre-

ten ohne externes Magnetfeld auf, sind 1-dimensional und zeigen einen quantisierten

8 Von engl. quantum well
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Leitwert. Zusatzlich sind diese Kandle spinpolarisiert und bieten sich somit fiir die Ver-

wendung in spintronischen Anwendungen an.

Topologischer Isolator GaSb/InAs Doppelquantenfilm
Als Alternative zum HgTe/CdTe-Materialsystem zur Realisierung von 2D TIs wurde 2008

von Liu et al. eine Halbleiterschichtstruktur bestehend aus einem GaSb/InAs-Doppel-
quantenfilm (DQW) vorgeschlagen. Diese Struktur setzt sich aus nur wenigen Nanometer
breiten Schichten GaSb und InAs zusammen die in AlSb Barrieren eingebettet sind. Diese
DQW-Struktur bietet den Vorteil, dass unter bestimmten Voraussetzungen ein Zustand
existiert, der durch externe Manipulation zwischen topologisch geschiitztem Zustand und

trivialem Zustand geschaltet werden kann.

Noch 1980 wurde das invertierte AlSb/GaSb/InAs-System als halbmetallisch und ohne
Bandliicke beschrieben [76]. Kurz darauf wurde theoretisch [77] und experimentell
[78][79] gezeigt, dass eine Vermischung der Elektronen- und Lochzustinde zum Offnen
einer Hybridisations-Bandliicke 4 fiihrt. Nach der Entdeckung des QSHE in HgTe-Quan-
tenfilmen [16] und der Einfiihrung des Bernevig, Hughes und Zhang (BHZ-) Modells [15]
lag die Vermutung nahe, dass dies auch in kombinierten GaSb/InAs-Quantenfilmen der
Fall sei. Ahnlich zu HgTe Quantenfilmen bilden sich, wie Liu et al. [17] zeigten, bei Inver-
sion der urspringlichen Elektronen- und Lochzustande topologisch geschiitzte Randzu-

stinde.

Abbildung 2.4 a) und b) zeigen eine Skizze des Leitungsband- (LB) und Valenzband- (VB)
Profils von in AISb eingebetteten GaSb/InAs-Doppelquantenfilmen unterschiedlicher
Schichtdicken. Der zwischen zwei AlSb Barrieren eingebettete Doppelquantenfilm besitzt
einen Typ-II(b) gebrochenen Bandiibergang. Die Schichtdicke ist so gewahlt, dass in Teil-
bild a) keine Bandinversion vorliegt, d. h. der im InAs lokalisierte Elektronenzustand E1
liegt energetisch oberhalb des Schwerlochzustandes HH1. In Teilbild b) ist die Schichtdi-
cke so gewahlt, dass der elektronische Zustand energetisch unterhalb des Lochzustandes
liegt. Fiir diese Falle sagen Liu et al. [17] das Auftreten eines QSH Effektes vorher. In Ab-
bildung 2.4 c) ist der Bandverlauf fiir den trivialen Fall gezeigt; er entspricht dem eines
Halbleiters, mit parabelférmigem Valenz- und Leitungsband sowie einer Bandliicke Egap.
In Bild d) ist der Bandverlauf fiir den invertierten Fall gezeigt. Fiir k = 0, am I'-Punkt,
bildet sich eine Inversionsbandliicke aus. Abseits vom I'-Punkt entsteht eine so genannte
Hybridisationsbandliicke A.
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Abbildung 2.4 Schematischer Bandverlauf GaSb/InAs DQW zwischen zwei AlSb Barrieren

a) Ohne Bandinversion, Schichtdicken sind so gewahlt, dass E1 iiber HH1. b) Die Wahl der Schichtdicken-
kombination fiihrt zu Bandinversion, HH1 iiber E1. ¢) Dispersionsrelation fiir den trivialen Zustand, diese
entspricht der eines Halbleiters. d) Dispersionsrelation im invertierten Fall. Am I'-Punkt bildet sich eine
Inversions-Bandliicke aus, abseits vom I'-Punkt bildet sich eine Hybridisationsbandliicke A aus.

Die theoretische Vorhersage von Liu et al. [17] folgt methodisch dem BHZ-Modell. Die
rdumliche Separation der beiden Ladungstragerarten (Elektronen im InAs-QW und Lo6-
cher im GaSb-QW) fiihrt zu einer Reihe von unterschiedlichen Resultaten, die zusatzlich
zum urspringlichen BHZ-Modell fiir HgTe-QWs beachtet werden missen. Durch die
rdumliche Trennung von Elektron- und Lochwellenfunktion innerhalb des DQWs ist die
Hybridisierung weniger stark ausgepragt, was einer quantitativen Verkleinerung der
Hybridisationsbandliicke entspricht. Da die Heterostruktur in Wachstumsrichtung keine
Symmetrie aufweist, muss die strukturelle Inversionsasymmetrie (SIA) ° betrachtet wer-
den, die eine reduzierte Hybridisationsbandliicke schliefden kénnte. Zwei unterschiedli-
che Atomsorten pro Einheitszelle fithren zu Kristall-Inversionsasymmetrie (BIA) 10 [80].
Auch diese liegt potentiell in der Gréfienordnung der reduzierten Hybridisationsbandlii-
cke und muss folglich in Betracht gezogen werden. Mit BIA und SIA ergibt sich fiir den

Hamilton-Operator:

H:H0+HBIA+HSIA 4‘

9 SIA von engl. structure inversion asymmetry
10 BIA von engl. bulk inversion asymetry

10
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Fiir H, folgt mit der Basis {|E1+>,|H1+>,|E1—>,|H1—>} sowie einer quadratischen
Naherung fiir k aus dem BHZ Modell [15]:

M(k) Ak, 0 0
B Ak_  —M(k) 0 0
HO - g(k)14><4 + 0 0 M(k) —Ak_ 5
0 0 —Ak, —-M(k)

Hierbei ist M(k) = My + M,k? und (k) = Cy + C,k?. I,», entspricht der 4Xx4-Einheits-
matrix [15], [17]. Flr eine Betrachtung der BIA und SIA ergibt sich aus einer Projektion

auf die energetisch niedrigsten Zustande [17]:

0 0 Ak, -4,
[ o 0 Ay Ak
Hpa=\ a1 2, 0 0 6
—Ay Apky O 0
und
0 0 i&k_ 0
0 0 0 0
Hga = 7
SIAT N —i&k, 0 0 0
0 0 0 0

Der SIA-Term entspricht dem linearen k-Rashba-Ausdruck, der k?-Anteil des Rashba-
Terms fiir das Schwerlochband wird vernachldssigt. Die Parameter 4,, 4;,, 4, und &, sind

abhdngig vom Aufbau der Heterostruktur.

Der Hamilton-Operator (im weiteren Verlauf Hamiltonian genannt) H,, ohne BIA und SIA,
ist blockdiagonal und beide Blocke entsprechen einem massiven Dirac-Hamiltonian in
2+1 Dimensionen. Aus dem BHZ-Modell ist bekannt, dass hierfiir bei Mo = 0 ein topologi-
scher Phasentibergang stattfindet. Fiir My/M, < 0 liegt eine topologisch nicht-triviale
Phase vor. Unter Hinzunahme von Hg;, und Hg;4 koppeln die beiden Blocke von Hy und
eine direkte Ubernahme der Interpretation ist nicht mehr moglich. Ausgehend von der
topologischen Phase und unter adiabatischer Hinzunahme von BIA und SIA fanden Liu et
al,, dass das topologische Regime aufrecht erhalten bleibt, solange die Bandliicke nicht
geschlossen wird [17]. Daraus folgt, dass die Hinzunahme des SIA und BIA Terms den to-

pologischen Ubergang verindert, ihn aber nicht zerstort.

Wahrend die urspriinglichen Loch- und Elektronenzustande im GaSb- bzw. im InAs-Film
lokalisiert waren, trifft dies fiir den hybridisierten Zustand nicht mehr zu. Dieser breitet
sich liber die Grenzflaiche zwischen GaSb und InAs aus und ist in beiden Quantenfilmen
lokalisiert. Das strukturell bedingte intrinsische elektrische Feld ermdglicht eine elektro-
statische Modulation der Inversion und des Ferminiveaus tliber externe Gates. So ist es
moglich innerhalb eines Bauteils - ohne Variation der Schichtdicke - von trivialem zu to-

pologischem Verhalten zu wechseln [17].
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Abbildung 2.5 zeigt schematisch die Abhangigkeit der Inversion und Hybridisierung von
Frontgate- und Backgate-Spannung. Durch die Kombination der beiden Spannungen kén-
nen unterschiedliche Phasen erreicht werden. Es sind zwei Unterscheidungskriterien not-
wendig. Einerseits muss die Bandanordnung betrachtet werden. Hier wird zwischen tri-
vial oder invertiert unterschieden (vgl. Abbildung 2.4). Zusatzlich ist die Lage des Fermi-

niveaus (Er) von Bedeutung.

Fiir den trivialen Fall ergeben sich damit drei Bereiche: Im Loch-Regime liegt das Fermi-
niveau im Valenzband und es liegt Lochleitung vor, wahrend es im elektronischen Regime
im Leitungsband ist und hauptsachlich Elektronenleitung vorliegt. Dazwischen ist die
Bandliicke und im trivialen Fall sind fiir T = 0 K somit keine an der Leitung beteiligten

Ladungstrager vorhanden.

Im invertierten, topologischen Regime existieren drei Bereiche, die iiber die Lage des Fer-
miniveaus Er unterschieden werden: Befindet sich das Ferminiveau im urspriinglichen
Valenzband (blau in Abbildung 2.4 d), liegt hauptsachlich Lochleitung mit einem elektro-
nischen Anteil vor. Bei Er im urspriinglichen Leitungsband (rot in Abbildung 2.4 d) liegt
Elektronleitung mit einem Lochanteil vor. Ist das Ferminiveau in der Hybridisationsband-

liicke, findet Transport liber die topologischen Randzustande statt.

Uber eine geeignete Kombination von Frontgate- und Backgate-Betrieb kann vom normal
isolierenden Zustand (Er in der Bandliicke) direkt in einen topologisch isolierenden Zu-
stand (Er in Bandliicke mit topologischen Zustanden) gewechselt werden. Hier ergibt sich
die aus wissenschaftlicher Sicht interessante Moglichkeit, diesen Ubergang in situ zu be-
obachten. Aus Anwendungssicht lief3e sich dadurch ein schaltbares Element realisieren,
der topologische Feldeffekttransistor (FET) oder TI-FET.

Experimentell wurde dieses Phasendiagramm und damit die unabhdngige Kontrolle des
Ferminiveaus und der Bandstruktur tiber zwei Gates als erstes von F. Qu et al. [81] gezeigt.
Dartiber hinaus fiihrten die Autoren dieser Veréffentlichung ein kapazitives Modell ein,
mit dem die Ergebnisse von Liu et al. reproduziert werden konnten. Die roten bzw. blauen
Linien in Abbildung 2.5 geben schematisch die von Qu et al. [81] bestimmten konstanten
Elektronen- respektive Lochdichten an. Gelbe gestrichelte Linien verdeutlichen den kon-
stanten Verlauf des Bandiiberlapps (im invertierten Regime) bzw. des Bandabstandes (im
trivialen Regime). Auf einer gelben Line dndert sich folglich nur das Ferminiveau, nicht

die Bandordnung.
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Frontgate

Backgate

Abbildung 2.5 Phasendiagramm in Abhangigkeit angelegter externer Spannung

Uber eine extern angelegte Spannung an Front- und Backgate kann die elektrische bzw. topologische Phase
moduliert werden. Nach Wahl der Gatespannungen liegt entweder eine triviale Bandordnung (E tiber H)
oder aber invertierte Bandordnung (H tiber E) vor. Dariiber hinaus kann das Fermi Niveau entweder jeweils
im Valenzband (Lochregime), in der Bandliicke oder aber im Leitungsband (Elektronenregime) liegen. Uber
geeignete Kombination von Spannungen kénnen alle sechs relevanten Regime erreicht werden. Rote bzw.
blaue Linien geben schematisch den Verlauf von konstanten Elektronen- bzw. Lochdichten an. Gelbe gestri-
chelte Linien verdeutlichen einen konstanten Verlauf des Bandiiberlapps - im invertierten Regime - bzw.
des Bandabstandes - im trivialen Regime. (Nach Liu etal [17] und Du et al. [81])

Trotz vieler Untersuchungen [18]-[34] ist bisher noch keine vollstandig iiberzeugende
Darstellung eines QSHE in der topologischen Phase der GaSb/InAs DQWs erbracht wor-
den. In den ersten experimentellen Arbeiten zeigte die Gruppe um Knez und Du Anzeichen
fiir Randkanale in GaSb/InAs DQWs [19], [27]-[30] und kurz darauf quantisierten Trans-
port nahe dem Ladungstragerneutralitatspunkt [31]. Darauf aufbauend wiesen verschie-
dene Gruppen Randkanaltransport nach. Neben nichtlokalen Transportmessungen [32],
[33] und der Detektion von Randkanal-Supraleitung [34] zeigten SQUID-Messungen [20]
anschaulich Transport an den Probenkanten. Leitfahigkeit im ,Volumen“-Material als
auch eine eingeschrankte Backgate-Funktion stellen Herausforderungen in der Proben-

fertigung der, die eine systematische Untersuchung erschweren [27], [32], [33], [35].

Vor kurzem wurde Randkanaltransport im trivialen Regime von GaSb/InAs-Doppelquan-
tenfilmen [21], [82] sowie in InAs-Quantenfilmen gezeigt [25]. Dies warf die Frage auf, ob
diese trivialen Randkanale auch im invertierten Regime auftreten und wie bzw. ob diese
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bei einer Messung von topologischen Randkanélen getrennt werden konnen. Alternativ
muss die Ausbildung trivialer Randkanale verstanden und unterbunden werden. Aus der
Anwendung von GaSb/InAs-Ubergittern in der Infrarot-Technologie ist die Ausbildung
von Kurzschlusskanilen senkrecht zum Ubergitter bekannt [83]. Neben Fermilevelpin-
ning in der InAs-Schicht [84], [85] wird hierbei v. a. die Ausbildung oder Anlagerung von
metallischen Ga-Verbindungen im Prozessverlauf [86]-[88] oder bei Exposition an Luft
[89] betrachtet.

Die Elektronen- bzw. Lochleitung im ,2-dimensionalen Volumen“ der InAs bzw. GaSb
Quantenfilme verlduft parallel zu den zu messenden topologischen Randkanélen. Eine Re-
duktion dieser ,Volumen“-Leitfahigkeit ist fiir die Messung der topologischen Randkanile
unabdingbar. Um diese zu senken existieren unterschiedliche Anséatze. Die Inkorporation
von Dotieratomen [31], [33], [90] sowie die Verwendung unterschiedlicher Gallium-Char-
gen [91] adressieren die Leitfahigkeit im GaSb oder InAs Quantenfilm[91].

In der Gestaltung der Heterostruktur gibt die 6,1 Angstrom-Familie (s. Abschnitt 2.2) ei-
nen grofden Gestaltungspielraum. Fiir die Verwendung von GalnSb/InAs Doppelquanten-
filmen wurde eine Vergrofierung der Hybridisationsbandliicke A gezeigt [22]. Die opti-
sche Anregung und Modulation in Heterostrukturen der 6,1 Angstrom-Familie ist seit vie-
len Jahren bekannt. Die Gruppe um R.R. Du zeigte vor kurzem die Méglichkeit, GaSb/InAs-

Doppelquantenfilme mit negativer Photoleitfahigkeit zu modulieren [26].

2.2 1llI-V Verbindungshalbleiter und die 6,1 Angstrém-Familie

In Kapitel 2.1 wurden GaSb/InAs-Doppelquantenfilme als alternative Materialstruktur
zur Herstellung topologischer Isolatoren vorgestellt. Fiir die Fertigung kristalliner Proben
ist die Kristallstruktur von iiberragender Wichtigkeit. Dieser Abschnitt konzentriert sich
auf die Eigenschaften und Fertigung von GaSb/InAs-Doppelquantenfilmen. Details zu

Kristallstruktur und Herstellung von Bi2Se3 werden in Kapitel 6.1 gegeben.

Die sogenannten III-V Verbindungshalbleiter setzen sich aus Elementen der dritten
Hauptgruppe sowie der flinften Hauptgruppe des Periodensystems zusammen. Dabei
werden Verbindungen aus zwei Elementen (z. B. GaSb) als binar, aus drei (z. B. GalnSb)
als ternar bezeichnet. Die Gitterkonstante fiir Mischkristalle verhalt sich nach der Regel
von Vegard linear mit dem Mischungsverhaltnis der Komponenten [92]. Die Bandliicke
fiir terndre Verbindungen errechnet sich mit Hilfe des sogenannten Bowing-Parameters

iiber eine quadratische Naherung [93], [94].

[1I-V Halbleiter finden insbesondere aufgrund ihrer optoelektronischen Eigenschaften ein

breites Anwendungsspektrum. Aufgrund ihrer oftmals direkten Energiebandliicke sind
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sie im Bereich der Opto-Elektronik stark vertreten. Anwendungsbeispiele hierfiir sind La-
ser in der Lichterzeugung [95], [96] und Solarzellen [97] und Photodioden zur Lichtde-
tektion (z. B. Resonanztunneldioden-Photodetektoren [98]). Des Weiteren stellen III-V
Halbleiter-Quantenpunkte als sogenannte ,kiinstliche Atome“ zur Erzeugung von einzel-
nen Photonen einen vielversprechenden Baustein auf dem Weg zur Quantenkryptogra-
phie dar [99].

Da die Gitterkonstanten von GaSb, InAs und AlSb annihernd 6,1 Angstrom (A) betragen,
werden diese auch als sogenannte 6,1 Angstrom-Familie bezeichnet [64]. Alle Verbin-
dungshalbleiter der 6,1 A-Familie liegen in Zinkblende-Struktur vor. Fiir die epitaktische
Herstellung (vgl. Abschnitt 2.3) liefert dies die Moglichkeit, Heterostrukturen guter kris-
talliner Qualitit zu erzielen sowie eine breite Variabilitat fiir die Realisation von Struktu-
ren mit terndren Verbindungen zu fertigen. Einen Uberblick tiber die Materialeigenschaf-
ten von III-V-Verbindungshalbleitern gibt die Zusammenfassung von Vurgaftman et al.
[94].

S
9
Q
%0
Q
c
(NN ]
0,104

GaSb InAs GaSb AlSb InAs

a,(A): 6,10 6,06 6,10 6,14 6,06

Abbildung 2.6 Bandliicken und deren Ordnung fiir binire Materialien der 6,1 A-Familie

Die Abbildung zeigt die fiir die Gestaltung einer Heterostruktur wichtigen Parameter der Bandliicke sowie
des Bandversatzes fiir die biniren Materialien der 6,1 A-Familie. Abhingig vom Bandversatz bilden sich
unterschiedliche Anordnungen zwischen den unterschiedlichen Materialien. Fiir den GaSb/InAs Ubergang
ergibt sich ein Typ II(b) oder auch Typ III , broken bandgap“ Anordnung aus. Nach [100]

Fir die Verwendung in Heterostrukturen, speziell fiir die sich ergebende Bandstruktur,
ist neben der Bandliicke der sogenannte Bandversatz wichtig. In Abbildung 2.6 ist die

Bandliicke (in Farbe) fiir die bindren Materialien sowie deren Position zueinander gezeigt
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[100]. Bringt man die verschiedenen Halbleiter miteinander in Kontakt, lassen sich drei
unterschiedliche Bandanordnungen unterscheiden. Bei einer Bandanordnung des Typ-I
liberschneiden sich die Bandliicken der beteiligen Materialien vollstindig (z. B.
GaSb/AlISb). Dies wird als gespreizte Bandliicke bezeichnet. Bei Typ-II (a) schneiden sich
die Bandliicken teilweise (gestaffelte Bandliicke, z. B. InAs/AlISb) und bei Typ-II-(b) gar
nicht (gebrochene Bandliicke, z. B. GaSb/InAs). Typ-II-(b) wird seltener auch als auch als
Typ-II ,broken bandgap“ oder Typ-IIl bezeichnet. Wahrend fiir die bindren Mitglieder der
6,1 A-Familie der Bandversatz einvernehmlich bestimmt ist, gilt dies fiir terndre und qua-

terndre Mischungen nicht.

2.3 Molekularstrahlepitaxie von GaSb/InAs Doppelquantenfilmen

Molekularstrahlepitaxie (MBE) ist ein Verfahren zur schichtweisen Abscheidung kristal-
liner Materialien. Atomare bzw. molekulare Ausgangsstoffe werden in die Gasphase liber-
fiihrt und auf ein kristallines Substrat aufgebracht. Ein Vorteil von MBE ist die Herstellung
von Heterostrukturen hoher Qualitat aus Materialien unterschiedlicher elementarer Zu-
sammensetzungen und Mischungsverhaltnisse. Der MBE-Prozess findet unter Ultrahoch-
vakuum (UHV) statt. Das gewahrleistet, dass die freie Wegldnge eines Teilchens innerhalb
der Wachstumskammer grofier ist als die Distanz von der Materialquelle zum Substrat.
Weiter werden durch einen Wachstumsprozess unter UHV hochreine Proben und Halb-
leiterkristalle ermdéglicht. Der Einbau von unerwiinschter Hintergrunddotierung sowie
Gitterdefekte durch Fremdatome werden unterdriickt, da im UHV der Wachstumskam-
mer lediglich Atome und Molekiile der in den Effusionszellen vorliegenden Materialien
vorhanden sind. In den Effusionszellen findet die Verdampfung hochstreiner Ausgangs-
materialien tiber ein thermisches Ungleichgewicht statt. MBE-Wachstum erméglicht Pro-
benfertigung bestmoglicher Qualitiat. Nach dem Auftreffen der Materialien auf der Probe
spielen unterschiedliche, zum Teil konkurrierende physikalische Prozesse eine Rolle.

Dazu gehoren:
= Adsorption der Atome auf der Oberflache
» Migration der Atome auf der Oberflache
» Desorption der Atome von der Oberflache
» Nukleation - Bildung eines Kristallisationszentrums
* Chemiesorption - Einbau der auftreffenden Atome ins Kristallgitter

Diese Prozesse sind stark von der Substrattemperatur, der Effusionsrate und dem Ver-
haltnis der angebotenen Materialien abhdngig. Im kommenden Abschnitt wird unter-

schieden zwischen Schichtwachstum nach Frank und van der Merwe fiir GaSb/InAs-
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DQWs und Bi2Se3 Nanostrukturwachstum mittels VLS-Wachstumsmodus 1! bzw. wurzel-

basierter Nukleation .

Weiterfiihrende Informationen zu Molekularstrahlepitaxie finden sich bei Herman und
Sitter [101] sowie Henini [102].

Schichtwachstum von GaSb/InAs Quantenfilmen

Epitaktisches Schichtwachstum von III-V Halbleitern erfolgt im Idealfall Atomlage fiir
Atomlage nach dem Frank-van-der-Merwe-Modus [103]. Fiir ein defektfreies Wachstum
ist die Gitterkonstante a die ausschlaggebende Grof3e. Materialien mit identischer Gitter-
konstante kdnnen verspannungsfrei aufeinander abgeschieden werden. Die Abscheidung
von Materialien unterschiedlicher Gitterkonstanten aufeinander wird als pseudomorphes
Wachstum bezeichnet. Dabei gleicht sich die Gitterkonstante parallel zur Wachstums-
ebene an, die Gitterkonstante senkrecht dazu wird gestreckt oder gestaucht. Materialien
mit einer Gitterkonstante grofder als die des verwendeten Substrates a > ag,;, werden
kompressiv verspannt, Materialien mit einer kleineren Gitterkonstante a < ag,;, tensil.
Unterhalb einer kritischen Schichtdicke konnen Materialien unterschiedlicher Gitterkon-
stanten diese Verspannung elastisch aufnehmen, oberhalb relaxiert das Kristallgitter

durch die Verspannung in Versetzungen und Kristallfehler [104], [105].

Mit Blick auf bestmogliche optische und elektrische Eigenschaften des gewachsenen Ma-
terials ist eine fehlerfreie Kristallstruktur anzustreben. Zur Vermeidung von Kristallfeh-
lern und unerwiinschten Storstellen sind eine gute Anpassung der Gitterkonstanten bei
terndren Materialien (Gitteranpassung), Mafdnahmen zur Verspannungskompensation,
geeignete Uberginge zwischen unterschiedlichen Materialien sowie nicht zuletzt gut ge-
wahlte Wachstumsparameter notwendig. Im Vergleich zu GaAs-Wachstum lasst sich fest-
halten, dass die Substrattemperaturen fiir antimonide Materialien jeweils einige 10 °C ge-

ringer sind.

Alle in dieser Arbeit gezeigten GaSb/InAs-Proben wurden unter Gruppe-V Uberdruck ge-
fertigt. Damit ist das Gruppe-IlI-Angebot der limitierende Faktor der Wachstumsge-
schwindigkeit. Typische Wachstumsraten liegen im Bereich von 100 nm bis 1000 nm pro
Stunde. Bedingt durch die niedrige Wachstumsgeschwindigkeit und schnell arbeitende
Verschlussblenden bietet MBE eine sehr gute Kontrolle tiber die abgeschiedene Schicht-
dicke. Weiter lassen sich lange Oberflaichenmigrationszeiten und somit sehr glatte Ober-

flachen bzw. defektfreies Wachstum realisieren.

11 Gasformig-fliissig-fest von engl. vapour-liquid-solid
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Die Eiko EV-100 Epitaxieanlage — , Eiko-A“

Eine Skizze der verwendeten EIKO EV-100 MBE Anlage (,Eiko-A“) findet sich in Abbil-
dung 2.7. Neben der ,Wachstumskammer” (MC) 12, in der das eigentliche Kristallwachs-
tum stattfindet, gibt es eine durch ein Handventil ,V“ getrennte ,Ladekammer” (LL) 13. Im
reguldaren Betrieb bleibt das Vakuum in der Wachstumskammer ungebrochen, nur die La-
dekammer wird mit Reinststickstoff beliiftet. Jeder Halter wird vor dem Transfer in die
Wachstumskammer auf 300°C aufgeheizt, um Verunreinigungen (z. B. Wasser) zu entfer-
nen. Die Ladekammer wird tiber eine Turbomolekularpumpe evakuiert. Die Wachstums-
kammer wurde iiber eine Ionengetterpumpe (SIP) 14 evakuiert. Der Kiihlschild in der
Hauptkammer wird im Betrieb mit fliissigem Stickstoff (LN2) 1> gespiilt. Material, das
nicht am Wafer haften bleibt, friert am Kiihlschild aus und hat somit keinen weiteren (un-

kontrollierten) Einfluss auf das Kristallwachstum.

Wachstumskammer
Substrat

Ladekammer

Q/ Kiihlschild

Abbildung 2.7 Schematische Darstellung der , Eiko-A“

Schematische Darstellung der Eiko-EV 100 Molekularstrahlepitaxie-Anlage in der verwendeten Konfigura-
tion. Hauptbestandteile sind die Lade- sowie Wachstumskammer, getrennt durch ein Ventil V. In der Wachs-
tumskammer sind Effusionszellen fiir die Gruppe-III Elemente Al, In, Ga sowie die Dotierelemente Si, Be,
und GaTe angebracht. Die Gruppe-V Elemente As und Sb werden mit Hilfe von ventilgesteuerten (Mehrzo-
nen-) Crackerzellen eingebracht. Zentral in der Wachstumskammer ist der Manipulator.

Die Wachstumskammer ist mit acht Zellenports ausgestattet. Die Belegung der Ports ist
in Tabelle 2.1 zusammengefasst. In allen Zellen wird Material iiber ein thermisches Un-

gleichgewicht in die Gasphase iiberfiihrt. In den Effusionszellen (Aluminium (Al), Gallium

12 Von engl. main chamber

13 Von engl. load lock

14 SIP von engl. secondary ion pump
15 LNz von engl. liquid nitrogen
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(Ga), Indium (In1 und In2) Beryllium (Be), Galliumtellurid (GaTe) und Silizium (Si)) wird
die Effusionsrate (und resultierend die Geschwindigkeit des Halbleiterwachstums) direkt
tber die Temperatur des vorliegenden Materials bestimmt. Indium, Aluminium und Be-
ryllium wurden mit Ein-Filament Standard Knudsen-Zelle verdampft. Gallium wird tiber
eine sogenannte ,hot-lip“ Zwei-Filament-Zelle verdampft. In der Doppeldotierzelle befin-
den sich zwei kleinere Tiegel mit je einem Filament. Die einzelnen Tiegel sind voneinan-

der durch eine separate Wasserkiihlung abgeschirmt.

Die Gruppe-V Elemente werden durch ventilgesteuerte (Mehrzonen-) Crackerzellen 16
eingebracht. Diese besitzen unterschiedliche Temperaturbereiche. Im ersten Bereich
wird die notwendige Menge Material sublimiert (Bulk-Bereich) und im heifderen Bereich,
kurz bevor das Material den Cracker verlasst (Cracking-Zone, Tas=950°C und
Tsb=1000°C), werden die vorliegenden Ass- bzw. Sbs-Cluster in Dimere aufgespalten
[106]. Weiter besitzen beide Crackerzellen ein Auslassventil, mit dem die abgegebene Ma-
terialmenge schnell geregelt werden kann. Der Materialstrahl jeder Zelle kann durch eine
Verschlussblende unterbrochen werden. Somit tragen nur Zellen mit offener Blende zum

Kristallwachstum an der Substratoberflache bei.

Bezeichnung Material  Zellenart

Al Aluminium Standard-Effusionszelle =~ Knudsen-Zelle
Ga Gallium 2-Filament-Effusionszelle Knudsen-Zelle
In1 Indium Standard-Effusionszelle =~ Knudsen-Zelle
In2 Indium Standard-Effusionszelle =~ Knudsen-Zelle
As Arsen As-Cracker Cracker, ventilgesteuert
Sb Antimon Sb-Cracker Cracker, ventilgesteuert
Be Beryllium  Standard-Effusionszelle = Knudsen-Zelle
Silizium Doppeldotierzelle Knudsen-Zelle
Si/GaTe Gallium- Doppeldotierzelle,
tellurid GaTe Ausgangsmaterial Knudsen-Zelle
Tabelle 2.1

Effusionszellen an der ,Eiko-A“ Hauptkammer

Das zu bewachsende Substrat ruht auf dem Manipulator. Dieser kann um zwei Achsen
rotiert werden: Manuell um die horizontale Achse und motorgestiitzt um die vertikale
Achse. Eine Drehung um hie horizontale Achse dreht von der Schleus-Position (Probe

zeigt zur Ladekammer) zur Wachstumsposition (Probe zeigt nach unten zu den Zellen)

16 Von engl. to crack sth. - etwas aufbrechen, knacken
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und zur Flussmessposition (Druckmessrohre zeigt nach unten zu den Zellen). Wahrend
des Wachstums wurde das Substrat mit circa zehn Umdrehungen min-! um die vertikale
Achse rotiert, um geometrisch bedingte Ungleichheiten in der Materialabscheidung zu
verhindern. Die Steuerung und Kontrolle der Substrattemperatur erfolgten tiber ein Ther-

moelement und ein Pyrometer.

2.4 Lithografie und Bauteil-Prozessierung

,Lithographie“vom griechischen ,A{fo¢ lithos“ - Stein und , pa@etv graphein” - schreiben
bedeutet wortlich ,mit Steinen schreiben”und besitzt in der Halbleitertechnik seine Wort-
bedeutung nur noch im tlibertragenen Sinn. Im Sinne der optischen Lithographie be-
schreibt sie den zentralen Prozess des Ubertrags einer vorgegebenen Struktur (Maske)
iiber ein Belichtungsverfahren auf die Probe - dhnlich einer Photographie. In Kombina-
tion aus lithografischen und weiterfiihrenden Prozessschritten, wie beispielsweise dem
Entwickeln des optischen Lacks oder dem Atzen des Halbleitermaterials, kann die Probe
sowohl in lateraler Richtung strukturiert (z. B. gedtzt) als auch in selektiven Bereichen
Material aufgebracht werden (z. B. Aufdampfen metallischer Kontakte). Eine inhaltlich
treffendere Ubersetzung fiir optische Lithographie ist folglich ,mit Licht in Steine schrei-

“«

ben”

Fiir die Untersuchung von DQWSs im GaSb/InAs-System ergeben sich hier Besonderheiten
im Vergleich zur Prozessierung von z. B. GaAs-QWs oder aber optischen Bauelementen im
GaSb/InAs-System. Diese werden in Abschnitt 3.3 ausfiihrlich besprochen. Hier werden

die notwendigen Grundlagen eingefiihrt.

UV-Lithografie

Optische Lithografie ist ein schnelles Ubertragungsverfahren einer Struktur von einer
Schattenmaske auf eine Probe. Hierzu wird ein lichtsensitiver Lack zuerst selektiv belich-
tet und anschliefdend entwickelt. Dabei ist zwischen positivem und negativem Lack zu un-
terscheiden. Wahrend negativer Lack unter Lichteinstrahlung polymerisiert und gegen
den Entwickler unempfindlich wird, verliert positiver Lack unter Lichteinstrahlung seine
Struktur und wird beim Entwicklungsschritt gelost. Diese Schritte sind in Abbildung 2.8
dargestellt. Im Rahmen dieser Arbeit wurden alle optischen Belichtungen mit ultraviolet-
tem (UV) Licht vorgenommen. UV-Licht hat gegentiber langer-welligem Licht einen Auf-
losungsvorteil, der sich im Abbe-Limit [107]-[110] begriindet.

Anschliefdend an die Belichtung und Entwicklung folgte entweder ein Strukturierungs-
schritt oder die Abscheidung weiterer Materialien. Das eigentliche Layout setzt sich aus

unterschiedlichen Lagen der zu iibertragenden Maske zusammen. So zeigt die erste Lage
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einer Maskenserie z. B. die Struktur des Hall-Barrens 17, der in die Heterostruktur tiber-
tragen werden soll und die zweite Lage die Kontakte, die im Anschluss aufgedampft wer-
den sollen. Bei der Kombination mehrerer Maskenlagen ist die Wiederausrichtungs-

genauigkeit als kritische Grof3e zu beachten.

UV Licht UV Licht

Positivlack Negativlack

‘ Entwicklung ‘
Positivlack Negativlack
Probe Probe

Abbildung 2.8 UV-Lithographieverfahren
Schematische Darstellung der optischen Belichtung mit Positivlack (links) und Negativlack (rechts).

Atzprozesse
Nach dem Belichtungsschritt folgt ein Strukturtibertrag

" Lack
der Maske auf die Probe. Der Atzprozess trigt iiberall

Material ab, nur die vom Lack geschiitzten Bereiche blei-
ben unberiihrt (s. Abbildung 2.9). Kezprogess ‘

Grundlegend wird bei den Atzprozessen in zwei grofRe

Lack
Gruppen unterteilt. Auf der einen Seite stehen die -
robe

Nassatzverfahren, auf der anderen Seite die Trockenatz-
Abbildung 2.9 Schematische Dar-

stellung des Strukturiibertrags
mischen Prozess zum Materialabtrag nutzen, kann beim  mit Hilfe eines Atzprozesses.

verfahren. Wahrend Nassatzverfahren immer einen che-

Trockenatzverfahren entweder physikalischer oder che-

mischer Abtrag stattfinden sowie kombiniert werden. Nasschemische Atzverfahren dtzen
vorwiegend isotrop; Verfahren mit physikalischem Anteil besitzen eine Vorzugsrichtung.
Hierdurch kann ein hoheres Aspekt-Verhaltnis erreicht werden und die Struktur der
Maske kann definierter in die Halbleiterstruktur libertragen werden. Jedoch kann der
physikalische Anteil eines Atzverfahrens auch zu einer Schiadigung der Kristallstruktur
fiihren.

17 engl. Hall bar
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Elektron-Zyklotron-Resonanz-Trockendtzen

Das Elektron-Zyklotron-Resonanz- (ECR) 18 Methode ist eine Vertreterin aus der Gruppe
des Reaktiven-lonen-Aztens (RIE) 9. Hierbei wird der physikalische Abtrag in der Regel
durch Argon-lonen mit einem chemischen Chlorgas-Prozess kombiniert. Oberhalb der
Probe wird iiber eine Mikrowellenquelle ein Plasma aus Argon und Chlorgas geziindet.
Die entstehenden Argon-lonen werden auf die Probe beschleunigt und tragen physika-
lisch Material ab. Dieser Prozess ist anisotrop und atzt vorzugsweise nur in vertikaler
Richtung. Das entstehende hochreaktive Chlor hingegen &tzt chemisch und isotrop. Uber
das Mischungsverhaltnis der Gase sowie die Leistung der eingekoppelten Mikrowellen-
strahlung lassen sich die Prozessparameter kontrollieren. Durch ECR-Atzen konnen gute
Aspekt-Verhiltnisse und hohe Atzgeschwindigkeiten bei geringer Schiadigung des Pro-
benmaterials erreicht werden [111]. Allerdings besitzt das ECR-Verfahren zwei Nachteile.
Einerseits kann sich beim ECR-Prozess abgetragenes Material in der Nihe der Atzstelle
wieder ablagern und zu einer Verunreinigung der Oberfldche fiihren, andererseits scha-
digt das Ionen-Bombardement die Oberflache und fiihrt zur Einlagerung von Argon-lonen
in den Halbleiterkristall [112].

Nassatzen

Unter Nassitzen werden alle Atzverfahren verstanden, die in einem fliissigen Medium
stattfinden. Nassatzverfahren sind (z.T. abhdngig von der Kristallsymmetrie) isotrope
Atzverfahren. Der Materialabtrag findet somit nicht bevorzugt in Wachstumsrichtung (z-
Richtung) statt, sondern zu gleichen Teilen auch in der Ebene (x- und y-Richtung). Das

fiihrt im Regelfall zu einem unerwiinschten Unterdtzen der Maske.

Nassitzen beruht auf der chemischen Reaktion der Atze mit dem Probenmaterial. Unter-
schiedliche Materialien werden dadurch verschieden schnell geitzt. Dies kann als Vor-
oder als Nachteil betrachtet werden. Einerseits konnen somit ausgewahlte Schichten den
Atzprozess an der gewiinschten Stelle stoppen oder bestimmte Schichten der Hete-
rostruktur abgetragen und andere Schichten stehen gelassen werden [113]. Andererseits
erfordert das homogene Atzen einer Struktur aus unterschiedlichen Materialien eine ge-

nau abgestimmte Mischung unterschiedlicher Nassatzen.

Eine gute Zusammenfassung zu chemischen Atzverfahren in Bezug auf I1I-V Halbleiter

gibt das Ubersichts-Paper von Clawson [114].

18 Von engl. electron cyclotron resonance
19 Von engl. reactive ion etching
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2.5 Messtechnik

In diesem Abschnitt werden die verwendeten Methoden der Charakterisierung sowie der
Aufbau der Messplatze dargestellt. Das Augenmerk liegt auf der prinzipiellen Funktions-
weise und dem daraus fiir diese Arbeit gewiinschten Erkenntnisgewinn. Fiir tieferge-
hende Beschreibung und vollstandiges Verstdndnis der jeweiligen Methode wird an ent-

sprechender Stelle auf weiterfiihrende Literatur verwiesen.

Bildgebende Verfahren

Eines der bekanntesten und altesten bildgebenden Verfahren ist die optische Mikrosko-
pie. Uber das Zusammenspiel unterschiedlicher Linsen (v. a. Objektiv und Okular) kann
eine Vergrofderung des zu betrachtenden Objektes erreicht werden. Optische Mikrosko-
pie wurde im Rahmen dieser Arbeit verwendet, um Strukturen im Bereich mehrerer uym
und grofier zu betrachten. Weiter wurde die epitaktische Oberflache der Proben mit op-
tischer Mikroskopie untersucht. Dadurch liefden sich erste Riickschliisse auf die Qualitat
des Wachstums schliefden. Klassische Lichtmikroskopie ist durch das Abbe-Limit [107]-
[110] auf Strukturgrofien grofier als die Halfte der verwendeten Wellenldnge beschrankt,
was flr kurzwelliges sichtbares Licht in einer Auflésungsbeschrankung von ca. 200 nm

resultiert.

Fiir die Untersuchung kleiner Strukturen und Details - im Nanometerbereich - wurde auf
die Rasterelektronenmikroskopie (REM) zuriickgegriffen. Wie der Name beschreibt, wird
bei dieser Methode, die 1938 erstmalig von M. v. Ardenne gezeigt wurde [115], die Probe
mit einem Elektronenstrahl abgerastert. Die Auflésung ist hauptsachlich technisch limi-
tiert und betragt wenige nm. Der Bildkontrast ist u. a. von der Topographie, der Ausrich-
tung betrachteter Flichen und dem Material abhdngig. Aufladungserscheinungen kénnen
vor allem an Ecken, Kanten oder sehr kleinen sowie isolierenden Strukturen auftreten
und den Eindruck verfélschen. Fiir eine bessere Unterscheidbarkeit verschiedener Mate-
rialien wurden alle Aufnahmen von Spaltkanten - mit Blick auf die Heterostruktur - vor
den Aufnahmen mit TMAH 20 angeatzt. Weitere Informationen zu Rasterelektronenmik-

roskopie finden sich in Quelle [116].

Hochauflosende Rontgendiffraktometrie

Hochauflésende Rontgendiffraktometrie (HRXRD 21) ist eine Methode zur Untersuchung
der Kristallstruktur. Sie beruht auf der Beugung von Rontgenstrahlung an den Netzebe-
nen des Kristalls, die nach der Bragg Bedingung [117] konstruktiv interferiert. Mit Hilfe
der HRXRD wird der Abstand der Kristallebenen gemessen. So bestimmt sich, entweder

direkt oder im Vergleich von Messung und Simulation, die Qualitat der Kristallstruktur,

20 Tetramethylammoniumhydroxid
21 HRXRD von engl. high resolution x-ray diffraction
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die Komposition des Materials und/oder die Schichtdicke. Besondere Bedeutung kommt
der HRXRD im Blick auf die Gitter(fehl)anpassung sowie die Auswertung von Ubergitter-
Schichtdicken zu. Die im Rahmen dieser Arbeit gezeigten HRXRD Aufnahmen sind - so-
weit nicht anders genannt - w — 20 Scans. Aufgenommen wurde sie an einem PANalytical
HR-Rontgendiffraktometer mit einer monochromen Kupferquelle mit einer Wellenldnge
Ak, = 1,540511 A. Weiterfiihrende Informationen zur Rontgendiffraktometrie finden
sichu.a.in [118].

Transmissionselektronenmikroskopie

Ahnlich zu REM werden auch bei der Transmissionselektronenmikroskopie (TEM) Elekt-
ronen zur Abbildung verwendet. Allerdings durchdringen die Elektronen bei der TEM die
notwendigerweise diinne Probe und geben Aufschluss tliber den Aufbau des Materials.
TEM wurde erstmalig 1931 von M. Knoll und E. Ruska realisiert [119] und 1986 mit dem
Nobelpreis fiir Physik honoriert. TEM Messungen wurden mit einem FEI Titan 800-30
durchgefiihrt. Mit unterschiedlichen Linsen-Konfigurationen lassen sich bei TEM unter-
schiedlich geartete Messungen durchfiihren. Zuerst ist hier das selektive Beugungsmuster
(SADP 22) zu nennen, mit dessen Hilfe die Kristallgruppe bestimmt sowie Riickschliisse
auf mono- oder poly-Kristallinitiat des untersuchten Bereichs der Probe gezogen werden
konnen. Weiter wurde im Rahmen der Arbeit der STEM25> Modus verwendet, bei dem
(3hnlich zu REM) die Probe mit dem Elektronenstrahl abgefahren wird, um so ein detail-
reiches Bild eines grof3eren Ausschnittes zu erzeugen. Es ist moglich, einzelne Atome in
der Halbleiterstruktur aufzulésen. Detailliertere Informationen zur Funktionsweise der
beiden Messmethoden und der Technik der TEM finden sich z. B. in [120].

Magnetotransportmessungen

Eine viel genutzte Moglichkeit, die elektrischen Eigenschaften eines Materials zu untersu-
chen, sind Magnetotransportmessungen. Uber den Hall-Effekt, bzw. in zweidimensiona-
len Materialien den Quanten-Hall-Effekt, lassen sich sowohl die Ladungstragerart und -
dichte als auch die Beweglichkeit der am Transport beteiligten Ladungstrager bestimmen.
In Abbildung 2.10 ist schematisch der Messaufbau zu Magnetotransportmessungen ge-
zeigt. Alle durchgefiihrten Messungen wurden - soweit nicht anders gekennzeichnet - im
Heliumbad gemessen, d. h. bei einer Temperatur von 4,2 K. Alternativ konnte anstelle ei-

nes Frontgates (Vi) die Struktur tiber eine LED beleuchtet werden.

Sind mehrere Ladungstragerarten am Transport beteiligt, d. h. tragen Lécher und Elekt-
ronen gleichzeitig zum Transport bei, fithrt dies zu einem nicht linearen Verhalten der

Hall-Spannungs-Kurve flir niedrige B-Felder. So besitzt eine Hall-Spannungs-Gerade fiir

22 SADP von engl. selective area diffraction pattern
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iiberwiegend elektronischen Transport (mit Lochanteil am Transport) fiir hohe B-Felder

eine positive Steigung, allerdings um B = 0 T eine negative Steigung.

UQueIIe

UVDF

v
Rvor

Y

L

UX)(

Abbildung 2.10 Schematischer Aufbau zu Magnetotransportmessungen

Blau zeigt den Hall-Barren, der aus der Heterostruktur gefertigt wird, Gold die Kontakte. Der Eingekoppelte
Probenstrom wurde {iber den Spannungsabfall Uvor am Vorwiderstand Rvor ermittelt. Dariiber kénnen aus
der Messung der Langs- und Hall-Spannung - Uxx respektive Uxy - die jeweiligen Widerstidnde berechnet
werden. Rétlich transparent ist das Frontgate dargestellt. Uber die daran angelegte Spannung Vi konnte
die Probe elektrostatisch moduliert werden.

Dieses Verhalten kann mit dem klassischen 2-Ladungstragermodell in Gleichung 8 ange-
passt werden [22][121]. Dabei ist e die Elektronenmobilitét, n die Elektronendichte, un
die Lochmobilitat und p die Lochdichte.

R = *B_(ud-pui+B2df (n-p) 8
XV e (npe +pup )2 +BAEpE (n-p)?

Fir B » 1/p, sowie B » 1/py, lasst sich Gleichung 8 ndhern und es gilt:

B
R~ " .
xy —e(p—n) fir B >» 1/p, sowie B > 1/, 9
Weiter gilt fiir Messpunkte ohne Magnetfeld:
Ru=L x (eW(nu, +pup)™h) fir B=0 10

Dabei sind L und W die Lange und Breite der Hallstruktur.

Fiir die Messungen standen zwei unterschiedliche Layouts zur Verfiigung, die mit Hilfe
des in Abschnitt. 3.4 beschriebenen Prozesses in die Heterostruktur tibertragen wurden.
Vor allem das hier gezeigte Hall-Barren-Layout 2 wurde iterativ verbessert. Es soll im Fol-
genden ausschliefdlich die verwendete Version gezeigt sowie die Motivation fiir einzelne

Details begriindet werden.
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Hall-Barren-Layout 1

Das Hall-Barren-Layout 1 wurde fiir die elektrische Charakterisierung von GaSb/InAs
DQWs verwendet, allerdings stand hierfiir kein Isolations- und Frontgate-Level zur Ver-
fligung. Vorteil von Hall-Barren-Layout 1 ist das Vorhandensein mehrerer Kontakte zum

Spannungsabgriff.

In konsekutiven Belichtungsschritten werden unterschiedliche Level des Layouts tiber-
tragen. Im ersten Level wird die Struktur der Hall-Barren iibertragen. Der Mittelsteg ist
20 um breit, die Zuleitungen jeweils 10 um. Der Abstand der einzelnen Zuleitungen zuei-
nander betrdagt 20 um. Nach dem Strukturiibertrag folgt das Kontaktlevel. Die Kontakte
befinden sich jeweils 30 um zurilickgesetzt auf den Zuleitungen und besitzen die gleichen

Abmessungen wie die Struktur.

Hall-Barren-Layout 2

Fiir das Hall-Barren-Layout 2 wurden im Vergleich zu Layout 1 einige Anderungen vorge-
nommen. Einerseits wurde die Struktur auf vier Spannungsabgriffe verkleinert, anderer-
seits wurden die Kontaktpads in Level 2 schmaler gestaltet als die darunterliegende
Struktur. Ziel dieser Verkleinerung war es, einen Kurzschluss zwischen Kontakten und
Substrat zu unterbinden, falls a) die Struktur unteratzt wird, sprich kleiner wird als die
Struktur in der Maske oder b) die Struktur im Rahmen der Ausrichtung des 2. Levels nicht
ideal getroffen wird. Diese beiden Effekte addieren sich auf, eine Verkleinerung der Gold-
Zuleitungen um 1,5 pm pro Seite wurde als ausreichend befunden. Die Kontakte sind nur
1 um von der Leitungsbahn zuriickgesetzt. Anschliefdend wird flachig ein Oxid (z. B. ein
Si02/SisN4 Ubergitter) als Oberflichenpassivierung und Gate-Dielektrikum aufgebracht.
Darauf wird das Frontgate abgeschieden (rétlich transparent in Abbildung 2.11a). Hierbei
ist zu beachten, dass das Frontgate alle Bereiche zwischen Strom Ein- und Auskopplung
sowie Spannungsabgriff bedeckt, da sonst undefinierte Bereiche die Messung beeinflus-
sen konnen. Die vom Gateoxid bedeckten Kontaktpads werden iliber einen Trockenatz-

prozess von Oxid befreit und anschliefdend wiederholt mit Gold bedampft.

a) b)

Abbildung 2.11 Darstellung des Hall-Barren-Layouts 2

a) Vergrofierung des eigentlichen Hall-Barren Bereichs. Blau zeigt die Heterostruktur, Gold die Kontakte,
transparent rétlich ist das Frontgate angedeutet. b) optische Mikroskopaufnahme ohne Frontgate. Uber der
Struktur sind Gold-Kontaktzuleitungen abgebildet. Helle Reflexe stammen von Goldkiigelchen, die sich
wahrend des Aufdampfprozesses bilden
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3 Optimierung der GaSb/InAs-Probenherstellung

»Nicht mit Erfindungen, sondern mit Verbesserungen macht man Vermdgen."“
Henry Ford

Fortschritt bedeutet nicht zwangslaufig eine revolutiondre Veranderung. Fortschritt kann
auch die schrittweise Entwicklung sein. Entweder evolutionar durch Versuch und Auslese
oder aber durch die gezielte Weiterentwicklung und Verbesserung - ausgehend von be-

stehendem Wissen hin zu wissenschaftlicher Erkenntnis.

In dieser Arbeit zeigte sich, dass eine etablierte Kombination fiir GaSb-basierte Halbleiter-
laser [95], [96] und RTDs [98], [122], [123] aus Wachstums-, Lithographie- und Struktu-
rierungsprozessen nicht direkt fiir die Anforderungen elektrischer Transportuntersu-
chung an GaSb/InAs-Doppelquantenfilmen geeignet war. Neben den in GaSb/InAs Hete-
rostrukturen zu erwartenden Herausforderungen - wie z. B. der Unterdriickung von
Oberflachenleckstromen durch geeignete Wahl der Prozesse und Chemikalien - zeigten
sich unerwartete Hindernisse. So wies z. B. die Kontaktierung des Doppelquantenfilms
eine zuerst nicht erwartete Komplexitit auf. Von diesen etablierten Wachstums-, Litho-
graphie- und Strukturierungsprozessen ausgehend, wurde ein an die neuen Notwendig-

keiten angepasster, verbesserter Prozess entwickelt

Im Vorlauf der Probenherstellung wurden die Bandprofile und Bandstrukturen der Hete-
rostrukturen mittels des Schrodinger-Poisson-Solvers nextnano simuliert. So konnten be-
reits vor dem Wachstumsschritt passende Strukturparameter zur Fabrikation bestimmt
werden (Abschnitt 3.1). Charakteristische Kenngrofien wie die Hybridisierung des
Schwerloch- sowie des Leichtlochzustandes im GaSb-Film mit dem Elektronenzustand im
InAs-Film wurden auf ihre Schichtdickenabhadngigkeit hin untersucht. Die Simulation der

Eigenschaften einer Heterostruktur gibt die Moglichkeit, einen breiten Parameterraum zu
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variieren. Die Simulation ist unabhangig von rein experimentellen Fragestellungen. Dies

ermoglicht eine Konzentration auf die physikalischen Eigenschaften der Struktur.

Das epitaktische Wachstum von GaSb/InAs-DQW-Strukturen wurde zu Beginn dieser Ar-
beit auf GaAs-Substrat durchgefiihrt. In Abschnitt 3.2 wird der Wechsel auf native GaSb-
Substrate durch eine geringere Defektdichte begriindet. Weiter werden hier Versuche dis-
kutiert, eine hinlangliche Isolation des Backgates durch das Einbringen einer dickeren un-
teren Barrieren-Schicht zu erreichen. Fiir versetzungsfreies Kristallwachstum ist ein

Wechsel von bindren AlSb Barrieren auf gitterangepasstes AlIAsSb notwendig.

AnschliefSend wird in Abschnitt 3.3 die Optimierung des Verarbeitungsprozesses be-
schrieben. Zuerst werden Vor- und Nachteile materialselektiver Nassatzen fiir unter-
schiedliche Anwendungen aufgezeigt. In den Abschnitten 3.3.2 und 3.3.3 werden die Op-
timierung der Cocktail-Nassatze bzw. des ECR Trockenatzprozesses gezeigt, bevor diese
in Abschnitt 3.3.4 zu einem Atzverfahren kombiniert werden. Oxide, die wihrend der La-
gerung oder aber wahrend des Prozesses an den jeweiligen Oberflachen entstehen, bilden
im GaSb/InAs System einen relevanten Verlust- oder Kurzschlusskanal, der die Ergeb-
nisse der Messungen verfalscht. In Abschnitt 3.3.5 wird dargestellt, wie diese Oxide vor
der Weiterverarbeitung entfernt werden kénnen. Die Auswirkungen dieser Entfernung
wird Uber Transportmessungen untersucht. Ein positiver Einfluss der Oxidentfernung
konnte in Form einer Leckstrom-Reduzierung verifiziert werden. Nach der Fertigung der
Bauteilstruktur erfolgt die notwendige Kontaktierung zur Strom-Einkopplung bzw. zum
Spannungsabgriff. In Abschnitt 3.3.6 werden drei unterschiedliche Ansitze zur Kontak-
tierung erortert. Eine direkte Kontaktierung des InAs-Films stellt die bestmogliche Wahl

im Hinblick auf Kontaktwiderstand und Kurzschlusskanaile dar.

Mit dem vorgestellten verbesserten Prozess ist eine reproduzierbare Probenfabrikation
sichergestellt. Der Prozess ist mittlerweile am Lehrstuhl als ,Best-Practice-Verfahren” zur
Fabrikation von GaSb/InAs-DQW-Strukturen etabliert und wird in Abschnitt 3.4 beschrie-
ben. Dabei werden die in Abschnitt 3.1 bis 3.3 gewonnen Erkenntnisse zusammengefasst

und um weitere Punkte erganzt.

3.1 Simulationen

Die wichtigsten charakteristischen Grofien in der Heterostruktur der GaSb/InAs Struktu-
ren sind die Schichtdicken des InAs Films dinas und des GaSb Films dcasb. Wie in Abschnitt
2.1 gezeigt, ist die Kombination dieser beiden Schichtdicken die grundlegende Bedingung
fiir die energetische Anordnung der Elektronen- und Lochzustinde. Mittels numerischer

Simulationen wurden die Energiewerte des niedrigsten Lochzustands im GaSb-Film HH1

28



Optimierung der GaSb/InAs-Probenherstellung

- des Schwerlochzustandes 23 - und des elektronischen Grundzustands E1 im InAs-Film
fiir unterschiedliche Schichtdicken bestimmt und die Differenz HH1 — E1 gebildet. Diese
Differenz ist ein wichtiger Parameter, sie gibt die Inversion des Loch- und des Elektronen-
zustandes wieder und wird im Folgenden als Inversion bezeichnet. Ein negativer Wert
gibt eine triviale Bandordnung wieder, ein positiver Wert eine invertierte Bandordnung
(HH1 tber E1). Vergleiche hierzu Abbildung 3.1.

a) b)
GaSb InAs GaShb InAs

Energie
Energie

Wachstumsrichtung z Wachstumsrichtung z

Abbildung 3.1 Schematische Darstellung der Lage des E1 und HH1 Niveaus

Teilbild a) zeigt den trivialen Fall, E1 liegt iiber HH1. b) Fiir geeignete Kombinationen aus dinas und dcasb
ergibt sich ein invertierter Bandverlauf, der urspriingliche E1 Zustand liegt unterhalb vom urspriinglichen
HH1 Zustand.

Alle hier gezeigten Simulationen wurden mit dem kommerziellen Software-Tool next-
nano erstellt. Nextnano bietet die Moglichkeit zur Berechnung unterschiedlicher opto-
elektronischer Halbleiterelemente. Uber ein 8-Band k.p-Modell wurden die Bandstruktur,
die Wellenfunktionen und die Energiewerte der Doppelquantenfilme bestimmt. Mittels
storungstheoretischer Betrachtung der Losungen der Schrédingergleichung, ausgehend
von der Losung fiir Position k = 0, kann die Dispersionsrelation bestimmt werden. Fiir alle

Simulationen wurden die von Liu et al. [17] verwendeten Materialparameter benutzt.

Abbildung 3.2 zeigt die Inversion in Anhadngigkeit von dcasb und dnas. Die Energiedifferenz
HH1-E1 ist farbkodiert; negative Werte (griin) entsprechen einer normalen Bandordnung
(E1 tiber HH1) und positive Werte (lila) einer invertierten Bandordnung (HH1 iiber E1).
Mit zunehmender Schichtdicke sinkt die Quantisierungsenergie der beiden Zustande. Das
Elektronenniveau sinkt ab, wahrend das Lochniveau ansteigt. Weiter zeigt sich, dass - be-
dingt durch die hohere effektive Masse - der Einfluss der GaSb-Trogbreite auf das Loch-
niveau kleiner ist als der der InAs Schichtdicke auf das Elektronenniveau. Fiir die Realisa-
tion invertierter Schichtstrukturen lasst sich ableiten, dass eine kritische InAs Schichtdi-
cke von dk mas > 8 nm notwendig ist, damit sich das HH1 Niveau iiber das Niveau E1 hebt.
Flr GaSb-Schichtdicken von dcasb > 8 nm kann keine signifikante Auswirkung mehr auf

die Inversion und somit auf die Grenze des Phaseniibergangs beobachtet werden. Fiir die

23 Von engl. heavy hole
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Produktion von invertierten Heterostrukturen bedeutet dies, dass hier ein Maximalwert
vorhanden ist. Sowohl fiir dinas als auch fiir dcasb gilt es, die Schichten so breit wie notwen-
dig, aber so diinn wie moglich zu halten. Unnotig hohe Schichtdicken begiinstigen einer-
seits eine ungewollte Leitfahigkeit im 2D-Material, die einen méglichen Randkanaltrans-
port kaschiert. Andererseits nimmt der Uberlapp der Elektronen- und Loch-Wellenfunk-

tionen ab, je breiter die Schichten werden.

Inversion (meV)
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©
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4 5 6 7 8 9 10
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Abbildung 3.2 Inversion zwischen HH1 und E1 Niveau in Abhangigkeit der QW-Schichtdicken

Die Differenz der Energie der HH1 und E1 Zustiande gibt die Bandordnung bzw. den Grad der Inversion
des Elektronen- und Lochzustandes an. Damit entsprechen positive Werte (lila, fiir dickere Schichten) ei-
ner invertierten Bandanordnung und negative Werte (griin, fiir diinner werdende Schichten) einer trivia-
len Struktur.

In den Berechnungen, die Abbildung 3.2 zugrunde liegen, wurde nur das Schwerlochband
berticksichtigt. Um eine Inversion der Leichtlochzustiande mit in Betracht zu ziehen, wur-
den ausgewdhlte Schichtdicken (8 nm, 10 nm, 12 nm und 15 nm) einer differenzierten Be-
trachtung unterzogen. Hierfiir wurde der Verlauf des elektronischen Grundzustands E1,
des Grundzustands des Schwerlochs (HH1) sowie des Grundzustands des Leichtloches
(LH1) bestimmt und in Abbildung 3.3 a) bis Abbildung 3.6 a) in Abhangigkeit der GaSb-
Schichtdicke aufgetragen. Zusatzlich wurde die Differenz zwischen Loch- und Elektronen-
zustanden gebildet, sprich die Inversion bestimmt. Dies ist jeweils in Teilbildern Abbil-

dung 3.3 b) bis Abbildung 3.6 b) gezeigt.

Fiir die in Abbildung 3.3 a) bis Abbildung 3.6 a) dargestellten Werte wurde jeweils die
Energie fir HH1, LH1 und E1 am I'-Punkt bestimmt. Der Energiewert fiir E1 bei

dcasp = 0nm entspricht dem eines reinen InAs Quantenfilms. Da ohne GaSb-Film keine
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Lochzustinde existieren, wird fiir d;,5, = 0 nm kein Wert fiir LH1 und fiir HH1 angege-

ben. Als Nullniveau der Energie wird jeweils die InAs Valenzbandkante verwendet.

Flir d;,4s = 8 nm zeigt sich in den Simulationen in Abbildung 3.3 a) ein konstant leicht
steigendes Energieniveau fiir E1 (= +10 meV) mit zunehmender GaSb Schichtdicke. Fiir
kleine dcasb steigen sowohl die Energie fiir LH1 als auch HH1 stark an. Mit zunehmender
GaSb Schichtdicke verlangsamt sich dieser Anstieg und flacht fiir d;,5;, = 8 nm ab. Das
HH1-Niveau ndhert sich dem E1 Zustand asymptotisch an, erreicht diesen aber nicht. Das

LH1-Niveau ist fiir den gesamten Bereich energetisch unter dem HH1-Zustand angesie-
delt.

In Abbildung 3.3 b) ist dies in der Inversion, der Differenz aus HH1-E1 sowie aus LH1-E1
noch einmal verdeutlicht. Auch fiir Schichtdicken d;,s5;, > 15 nm kann die kritische Ener-

gie einer Inversion E;, = 0 meV nicht tiberschritten werden.
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Abbildung 3.3 Simulierter Energieverlauf fiir dimas = 8 nm gegen die GaSb Schichtdicke dcasb

a) Energie des ersten Schwerlochzustands (HH1), Leichtlochzustands (LH1) und Elektronenzustands (E1).
b) Die Differenz aus der Energie des Lochzustandes minus der Energie des Elektronenzustandes ergibt die
Inversion. Wird die kritische Energie Ex = 0 iiberschritten, liegt eine invertierte Schichtstruktur vor. Fiir
dinas = 8 nm ist dies unabhangig von dgasb nicht zu beobachten.

Flir eine InAs-Schichtdicke von 10 nm ist in Abbildung 3.4 a) der Verlauf der einzelnen
Energieniveaus ahnlich. E1 steigt von dg;,5, = 0nm bis dg;,5p = 15 nm annahernd li-
near um = 20 meV an. HH1 und LH1 steigen fiir kleine d,g; stark an, nahern sich dann
aber asymptotisch einem Wert von = 145 meV bzw. flachen ab. Im Gegensatz zu
dimas = 8nm lbersteigt das HH1 Niveau das E1-Niveau fiir GaSb-Schichten dicker als
4 nm. Das LH1-Niveau verbleibt unterhalb des E1-Niveaus, folglich auch unterhalb es

HH1-Niveaus.

In der Auftragung der Inversion fiir dinas = 10 nm in Abbildung 3.4 b) zeigt sich, dass ab
einer Kkritischen Schichtdicke von dgasy > dk = 4nm eine Inversion des HH1 Niveaus mit

dem E1 Niveau existiert. Fiur dcesb =9 nm liegt ein Maximum der Inversion mit
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Egap = 20,5 meV vor. Fiir grofdere deass nimmt die Inversion wieder ab. Dies ergibt sich aus
einer linearen Zunahme von E1 und einem abflachen in HH1. Fiir dinas = 10 nm ergibt dies

eine maximale sinnvolle Schichtdicke deash = 9 nm. Fur das LH1 Niveau liegt keine Inver-

sion vor.
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150 | dk -~ 4 nm
D_D,D/DfD/DfD’D . I /D,D/D—Dﬂfg,uﬂﬂ
S o™ ADAA > \ o =
: pRanas? 2 or e s
g 1OOZX'AA/A/D ’o/o/o,o—ro nzl /,/ Egap ~ 20,5 meV
Q o< fe) 000000
5 o o g 1 o
Lﬁ 50 O/ e HH1 E '50 B ’ /p/
i P e IET - o [-o—HHI-E1
S L -0~ LH1-E1
=e Ao = 10 nM "0 d, ., =10 nm
0|I|I|I|I|I|I|I|I _100|I|I|I|I|I|I|I|I
0 2 4 6 8 10 12 14 16 0 2 4 6 8 10 12 14 16
dGaSb [nm] dGaSb [nm]

Abbildung 3.4 Simulierter Energieverlauf fiir dinas = 10 nm gegen die GaSb Schichtdicke dgasb

a) Energie des ersten Schwerlochzustands (HH1), Leichtlochzustands (LH1) und Elektronenzustands (E1).
b) Die Differenz aus der Energie des Lochzustandes minus der Energie des Elektronenzustandes ergibt die
Inversion. Fiir dcasb > 4 nm liegt eine Inversion des HH1 Zustands und des E1 Zustandes vor. Es bildet sich
eine maximale Bandliicke von Egap = 20,5 meV aus. Fiir das LH1 Niveau liegt keine Inversion vor.

Flr dimas = 12 nm zeigt sich in Abbildung 3.5 qualitativ ein analoges Bild zu dinas = 10 nm
(vgl. Abbildung 3.4). HH1 und LH1 steigen fiir kleine GaSb Schichtdicken stark an und fla-
chen fiir steigende dcasp ab. Fiir eine kritische Schichtdicke von deasy >dk * 3 nm iibersteigt
das HH1 Niveau das E1 Niveau. E1 verhalt sich nicht mehr konstant linear, die Steigung

ist fiir deas» zwischen 6 nm und 12 nm grofier als in den dufderen Bereichen.

In der Auftragung der Inversion in Abbildung 3.5 b) iiberschreitet HH1-E1 die kritische
Energie Ek flr eine kritische Schichtdicke von dk 3 nm. Das Maximum der Inversion ver-
schiebt sich zu 7 nm GaSb Schichtdicke und betrdgt Egop = 37 meV. Der, verglichen mit
InAs = 8 nm bzw. 10 nm, starkere Anstieg des E1 Niveaus fiihrt fiir h6here GaSb Schicht-
dicken zu einer verstarkten Abnahme in der Inversion. Fiir das LH1 Niveau liegt keine

Inversion vor.
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Abbildung 3.5 Simulierter Energieverlauf fiir dinas = 12 nm gegen die GaSb Schichtdicke dgasb

a) Energie des ersten Schwerlochzustands (HH1), Leichtlochzustands (LH1) und Elektronenzustands (E1).
b) Die Differenz aus der Energie des Lochzustandes minus der Energie des Elektronenzustandes ergibt die
Inversion. Fiir deasb > 3 nm liegt eine Inversion des HH1 Zustands und des E1 Zustandes auf. Es bildet sich
eine maximale Bandliicke von Egap # 37 meV aus. Fiir das LH1 Niveau liegt keine Inversion vor.

Flr d;,4s = 15 nm (Abbildung 3.6) zeigt sich ein fiir geringe dcasp < 6 nm ein analoger
Verlauf, allerdings liegt ab einer kritischen Schichtdicke dk.x: # 6 nm auch Inversion fiir
LH1 mit E1 vor. Hierfiir wird eine Reduktion der Hybridisationsbandliicke erwartet (vgl.
[24]). Da eine Hybridisierung mit dem Leichtlochzustand somit nicht gewliinscht ist, ergibt

das ein oberes Limit fiir die InAs Schichtdicke.
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Abbildung 3.6 Simulierter Energieverlauf fiir d;,,4,c = 15 nm gegen die GaSb Schichtdicke dgasb

a) Energie des ersten Schwerlochzustands (HH1), Leichtlochzustands (LH1) und Elektronenzustands (E1).
Fiir d;,4s = 15 nm ibersteigt erstmalig LH1 das E1 Niveau. b) Die Differenz aus der Energie des Lochzu-
standes minus der Energie des Elektronenzustandes ergibt die Inversion. Fiir deasb > 3 nm liegt eine Inver-
sion des HH1 Zustands und des E1 Zustandes auf. Fiir das LH1 Niveau liegt ab dxLu =6 nm Inversion vor.
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Generell gilt, dass die Hybridisationsbandliicke A abseits von k=0 ihr Maximum fiir dhnli-
che dk Werte erreicht. Fiir weiter steigende Schichtdicken fallt auch die Hybridisations-
bandliicke.

Fiir bindre InAs/GaSb Doppelquantenfilme ergibt sich hieraus ein Parameterraum, in dem
Heterostrukturen mit einer invertierten Bandstruktur gefertigt werden sollten. Neben
der strukturbedingten Inversion bieten GaSb/InAs DQWs die Mdoglichkeit der elektri-
schen Verstimmung (s. Kapitel 3.4) sowie der optischen Verstimmung (s. Kapitel 5). Da-
mit kann, bei einer Ausgangslage nahe des Inversionspunktes, in beide Richtungen ge-
schoben werden. Dies ist v. a. im Hinblick auf die Beobachtung des Schaltvorganges von

trivialer zu topologischer Lage wiinschenswert.

Fiir die Betrachtung der Bandliicke abseits von k = 0 zeigte sich, dass A fiir Schichtdicken
dcasp deutlich grofler dkrit wieder abnimmt, bzw. schliefdt. Diese Limitierung unterstiitzt
die Notwendigkeit, Zielstrukturen nahe des Inversionspunktes zu fertigen. Die InAs
Schichtdicke sollte fiir Strukturen im invertierten Regime zwischen dmas > 8 und circa
12 nm liegen. Die GaSb Schichtdicke hat nur bis zu einer maximalen Schichtdicke von
8 nm bis 10 nm eine positive Auswirkung auf die Inversion. Zu dicke Schichten sind wei-
terhin im Hinblick auf trivialen Transport im 2D-Material sowohl fiir InAs als auch fiir
GaSb zu vermeiden. Da die InAs Schichtdicke deutlich grofRere Auswirkung auf die Inver-
sion hat, wurde in den Wachstumsserien die GaSb Schichtdicke konstant gehalten und die
InAs Schichtdicke variiert (s. Kapitel 3.4).

3.2 Epitaktisches Wachstum

Nach der Definition eines geeigneten Parameterraums zur Herstellung von GaSb/InAs
Doppelquantenfilmen durch Liu [17] et al. und Abschnitt 3.1 folgt die Beschreibung des
epitaktischen Wachstums sowie dessen iterative Verbesserung. Alle in dieser Arbeit ge-
zeigten GaSb/InAs Heterostrukturen wurden - wie in Abschnitt 2.3 beschrieben - mittels

Molekularstrahlepitaxie auf der ,Eiko-A“-Anlage gefertigt.

Zu Beginn dieser Arbeit wurden Proben auf GaAs Substrat mit GaSb-Quasi-Substrat her-
gestellt. Es wird dies und die Begriindung, spater auf native GaSb-Substrate zu wechseln,
diskutiert. Mit dem Ziel, Leckstrome zwischen den Quantenfilmen und dem Backgate zu
unterbinden, wurden die bindaren AlSb Barrieren gegen dickere, gitterangepasste AlAsSb
Barrieren getauscht. Die Erkenntnisse hierzu werden besprochen und es wird begriindet,

warum dieser Ansatz nicht weiterverfolgt wurde.
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Die Gitterkonstante von GaSb betrigt 6,096 A und
GaAs hat eine Gitterkonstante von 5,653 A. Dies

Ubergitter 10x AlSb/GaSb
ergibt eine Gitterfehlanpassung von 7,83%, was ein 2,5nm/2,5nm

direktes Wachstum der Quantenfilmstruktur in ho-
her Qualitdt auf GaAs-Substraten unméglich macht.
Es ist notwendig, ein sogenanntes Quasi-Substrat mit
passender Gitterkonstante zu fertigen. Dabei miissen

die entstehenden Defekte weit genug von der Ober-

fliche des Quasi-Substrates entfernt seien. In Anleh-

10 nm AlAs
100 nm GaAs
n-GaAs Substrat

nung an Nguyen et al. [124] wurde die in Abbildung
3.7 gezeigte Struktur als Quasi-Substrat gefertigt. Sie

besteht aus einer 100 nm GaAs Schicht zur Substrat-

Abbildung 3.7 Schichtaufbau des Quasi-

glattung, auf die anschliefend eine 10 nm Nukleati-
Substrates

onsschicht AlAs aufgebracht wird, da sonst kein AISb

Wachstum realisiert werden kann. Darauf folgen 200 nm AISb, um von einer Gitterkon-
stante von 5,653 A auf 6,136 A (AISb) zu wechseln. In dieser Schicht sollen die entste-
hende Verspannung relaxieren und die Defekte lokalisieren. Darauf aufbauend wurden
2 um GaSb (6,096 A) abgeschieden. Innerhalb dieser Schicht sollen alle Gitterdefekte, die
sich in den unteren Schichten gebildet haben, relaxieren und ausreichend Abstand zur
eigentlichen DQW-Struktur haben. Um verbleibende Verspannungen zu entfernen, wur-
den anschlieRend noch jeweils 10 Schichten je 2,5 nm AlSb und 2,5 nm GaSb als Ubergitter
abgeschieden. Darauf folgte die Doppelquantenfilm-Struktur.

Die meisten so gefertigten Strukturen zeigen in der optischen Analyse eine hohe Defekt-
dichte. Eine reproduzierbare Fertigung hochqualitativer und v. a. vergleichbarer Struktu-
ren war so nicht gewahrleistet. Zeitgleich wurde von Nguyen et al. [36] gezeigt, dass Pro-
ben auf nativem GaSb Substrat zwei bedeutende Vorteile gegeniiber auf GaAs aufbauen-
dem Quasi-Substrat mit sich bringen. Erstens weisen Proben auf nativem GaSb Substrat
im Vergleich zu identischen Proben auf GaAs eine h6here Mobilitiat auf. Zweitens bieten
Defekte, die sich vom GaAs Substrat bis zur Struktur durchziehen, einen méglichen Kurz-
schluss-Kanal zwischen Substrat (Backgate) und Quantenfilm. Mit der Ausnahme von

Probe opt1 (Kapitel 5) wurden alle vorgestellten Proben auf n-GaSb gefertigt.
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Abbildung 3.8 Vergleich der XRD-Kurven von Proben auf nativem Substrat und Quasi-Substrat. Proben auf
nativem Substrat (schwarz) zeigen geringere Peakbreiten und bessere Kristallqualitit als Proben auf GaAs
Substrat mit GaSb Quasisubstrat (orange).

Eine Herausforderung bei der Realisation des topologischen Zustandes in GaSb/InAs
DQWs ist der Leckstrom-freie elektrostatische Betrieb des Backgates. Als Backgate wurde
das n-dotierte Substrat kontaktiert. Als dielektrische Schicht sollte hierfiir die untere AlSb
Barriere mit hoher Bandliicke dienen. Die isolierende Wirkung ist dabei nur in wenigen
Proben gegeben. Mit dieser Herausforderung sahen sich mehrere der im Feld der
GaSb/InAs DQWs arbeitende Gruppen konfrontiert [34].

Eine Verbreiterung der unteren Barriere um einige 50-100 nm bot einen vielversprechen-
den Ansatz zur Verbesserung der Isolationswirkung. In der Vorhersage von Liu et al. [17]
wird die bindre AlSb Variante vorgeschlagen. AlSb besitzt eine Gitterfehlanpassung von
0,66 % zu GaSb und somit eine kritische Schichtdicke von ca. 50 nm. AlAso.08Sbo.92 bietet
eine exakte Gitteranpassung an GaSb und eine geringfiigig hohere Bandliicke als AlSb. Bei
der Verwendung von AlAsSb als Barriere-Material wird die Beschrankung der kritischen

Schichtdicke umgangen.

Mit Blick auf eine gleichbleibende Qualitiat des DQWs und auf eine niedrige Defektdichte
ist ein moglichst exaktes V-V Mischungsverhaltnis As/Sb von 08/92 notwendig. Dies war
- unter vertretbarem Aufwand - nicht reproduzierbar zu realisieren. Abweichungen im
V-V Mischungsverhaltnis von einigen Prozentpunkten wirkten sich negativ auf die Kris-

tallstruktur der dariiber liegenden Quantenfilme aus. Weiter konnte auch bei Proben mit
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dicker, gitterangepasster AlAsSb Barriere kein hochohmiges Verhalten zum Backgate

nachgewiesen werden. Hier miissen zwei mogliche Effekte betrachtet werden:

Einerseits kann Strom tiber - trotz verbesserter Kristallqualitat verbliebene - Versetzun-
gen durch die Barriere gelangen. Ein moglicher Ansatz, dies zu unterbinden, ist die In-
tegration eines oder mehrerer GaSb/AlISb Ubergitter sowie dickerer epitaktischer GaSb-
Schichten in eine auf nativem GaSb-Substrat gefertigte Struktur. Damit kénnte zusatzlich
zum erhohten elektrischen Widerstand in Wachstumsrichtung die Defektdichte weiter re-

duziert werden und eine Erhohung der Mobilitat adressiert werden.

Andererseits ist fiir GaSb/InAs Strukturen bekannt, dass Leckstrome tiber die seitlichen
Oberflachen bzw. die Flanken der Heterostruktur fliefden, die so einen Kurzschlusskanal
bilden, der die Barriere umgeht. Die Entfernung dieser Kanale wird in Abschnitt 3.3.5 de-

monstriert.

3.3 Prozessoptimierung

Die Verarbeitung von GaSb/InAs Strukturen weist Besonderheiten auf, die bisher den
zweifelsfreien Nachweis von topologischen Zustanden in GaSb/InAs DQWs verhinderten.
Die Ausbildung trivialer Randkanale [21], [25], [82], die in Abschnitt 2.1 diskutiert wurde,
geht vermutlich auf eine Verunreinigung oder Oxidation im Prozess zuriick [83], [86]-
[89]. Im kommenden Kapitel werden zum weiteren Prozess erarbeitete Losungen de-
monstriert und diskutiert. Der Aufbau folgt der Prozessreihenfolge bei der Fertigung ei-

ner Probe.

Ausgehend von einer optisch belichteten Probe beschreibt Abschnitt 3.3 die erste unter-
suchte Atzvariante. Materialselektives Atzen wurde fiir die laterale Strukturierung ver-
worfen. Selektives Entfernen der Sb-haltigen Schichten bietet aber sehr gute Méglichkei-
ten zur direkten Kontaktierung des InAs Quantenfilms (vgl. Abschnitt 3.3.6).

In Abschnitt 3.3.2 wird die Weiterentwicklung der benutzen Cocktail-Nassatze beschrie-
ben. Die Zusammensetzung wurde untersucht sowie eine Ruhezeit von mindestens zwei
Stunden definiert, bis die Mischung fertig ausreagiert hat und ein konstantes Atzverhalten
liefert. Die nasschemischen Verfahren werden in Abschnitt 3.3.3 um einen trockenchemi-
schen ECR-Atzprozess erweitert. Hierfiir werden die Anteile des physikalischen sowie des
chemischen Prozesses variiert. Da sowohl das Nass- als auch das Trockenatzen Vor- und
Nachteile aufweist, wird in Abschnitt 3.3.4 ein kombinierter Atzprozess vorgestellt. Damit
werden zwei Vorteile vereint: das gute Aspekt-Verhiltnisses des ECR Prozesses und die

geringe Beschadigung der Struktur des Cocktailatz-Schrittes.

Abschnitt 3.3.5 beschaftigt sich mit den in antimoniden Materialien bekannten Oberfla-

chenoxiden und deren Entfernung. Diese Oxide gilt es zu unterdriicken oder vollstindig
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zu entfernen. Es werden zwei Ansatze sowie deren Eignung zur Oxidentfernung bei un-
terschiedlichen Prozessschritten diskutiert. Anschliefdend werden Messungen an Proben
mit unterschiedlichen Prozessen - ohne Oxidentfernung bis hin zu mehrfacher Oxident-
fernung - untersucht und dabei ein Kklar positiver Effekt der Oxidentfernungsschritte ge-

funden.

Der letzte Abschnitt dieses Kapitels beschreibt unterschiedliche Kontaktierungsméglich-
keiten. Es zeigt sich, dass eine direkte Kontaktierung des InAs Quantenfilms nach einem
selektiven Tetramethylammoniumhydroxid (TMAH) Atzschritt die zu favorisierende Al-
ternative darstellt. Verglichen wird dies mit einlegierten sowie nicht einlegierten Kontak-

ten, die auf die vollstdndige Heterostruktur abgeschieden wurden.

3.3.1 Materialselektives Atzen

Die Verwendung von materialselektivem Nassatzen fiir unterschiedliche Materialklassen
gibt die Moglichkeit fiir einen Atzstopp an bestimmten Stellen in der Heterostruktur. So-
mit kann die Atztiefe exakt definiert werden. In der gegebenen Heterostruktur wird zwi-
schen Sb-Materialien und InAs differenziert. TMAH ist dafiir bekannt, antimonide III-V
Halbleiter zu atzen, InAs allerdings kaum anzugreifen. Fiir TMAH-haltige Entwickler
wurde eine Materialselektivitit gegentliber InAs von liber 100:1 festgestellt [125]. In Kom-
bination mit Bernsteinsdure, welche InAs atzt, die Antimonide aber kaum angreift [126],
kann Schicht fiir Schicht abgetragen und die Atztiefe exakt geregelt werden. Die Selektivi-
tit der einzelnen Atzen fiihrte allerdings zu einem Unteritzen der dariiber liegenden
Schichten und zu inhomogenen Atzflanken. Daher wurde dieses Verfahren im frithen Sta-
dium dieser Arbeit durch die Atzverfahren in den Abschnitten 3.3.2 bis 3.3.4 ersetzt. Fiir
die in Abschnitt 3.3.6 beschriebene direkte Kontaktierung des InAs Films wurde TMAH

weiterhin als selektive Atze verwendet. Daher wird dieser Schritt genauer beleuchtet.

Es wurde exemplarisch eine Struktur aus GaSb/InAs Doppelquantenfilm, 100 nm AlAsSb
Barriere und 5 nm GaSb Deckschicht fiir unterschiedliche Atzzeiten mit dem TMAH ent-
haltenden Entwickler AR300-47 (1:2 in deionisiertem Wasser) behandelt. In Abbildung

3.9 sind die Ergebnisse hierzu gezeigt.

Die Atztiefe wurde mittels eines Dektak3030 topographisch untersucht und zusétzlich
eine optische Kontrolle mittels Lichtmikroskop durchgefiihrt. Als Maske wurde das Kon-

taktlevel von Hall-Barren-Layout 1 verwendet.
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a) Atzdauer: 7:30 min b) Atzdauer: 10:00 min
Atztiefe: 60+ 20 nm Atztiefe: 100 +20 nm
c) Atzdauer: 20:00 min d) Atzdauer: 10:00 min
Atztiefe: 117 +5nm + mindtlich Schwenken

Atztiefe: 100+ 5nm

Abbildung 3.9 Uberblick zu materialselektivem Atzen mit TMAH

Optische Mikroskopaufhahmen der mit TMAH geétzten Hall-Barren Struktur. Gezeigt ist jeweils ein Uber-
blick tiber die volle Struktur sowie eine Vergrofierung auf die Kontaktpads (a-c) oder die Zuleitungen zum
Hall-Barren (d). Verbleibendes AlAsSb zeigt sich dunkel in den ansonsten freien Pads (a-c). In d) sind so-
wohl die Pads als auch die Zuleitungen frei von AlAsSb. Die jeweils verwendeten Parameter sind im Bild
gegeben.

Fiir langere Atzzeiten sowie ein Schwenken der Probe zeigt sich eine immer vollstindi-
gere Entfernung der AlAsSb Schicht. In den optischen Mikroskopaufnahmen ist am ver-
bleibenden, dunkleren Riickstand der AlAsSb Barriere innerhalb der freizulegenden Kon-
taktpads und -zuleitungen zu erkennen, dass fiir Atzversuche a) und b) zu wenig Material
abgetragen wurde und ein Riickstand die InAs Oberfliche bedeckte. Fiir zu lange Atzzei-
ten griff THAM auch die InAs Schicht an, vgl. ¢). Fiir Atzzeiten von 10 Minuten mit miniit-
lichem, manuellem Schwenken konnte die AlAsSb Barriere vollstandig entfernt werden
(Ansatz d). Abbildung d) zeigt auf den engsten Strukturen, den Zuleitungen zum Hallbar-
ren einen restlosen Abtrag, ohne die InAs Schicht anzugreifen. Dieses Verfahren wurde -
angepasst an die jeweilige Barrierendicke - verwendet, um die InAs Schicht zum Kontak-

tieren freizulegen. Vergleiche hierzu Abschnitt 3.3.6.

3.3.2 Optimierung der Cocktailatze

Neben dem selektiven Atzen einzelner Schichten ist fiir das GaSb/InAs Materialsystem in
der Literatur eine Mischung unterschiedlicher Nassatzen bekannt [29], [89]. Die soge-
nannte Cocktail-Atze besteht aus Zitronensaure (CsHs07), Wasserstoffperoxid (H202) und
Phosphorsaure (HsPO4) in wassriger Losung. Zu Beginn der Arbeit mit Cocktailatze wurde
festgestellt, dass die Atztiefe dhnlicher Proben, die mit demselben Ansatz der Atze behan-
delt wurden, variierte. Mit Blick auf die Notwendigkeit reproduzierbarer Prozesse ist es
essenziell, dieses Verhalten zu verstehen und zu unterbinden. Hierzu wurde die Atztiefe

identischer Proben tiber den Alterungsverlauf eines Ansatzes Cocktaildatze untersucht.
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Dabei wurde eine Atzdauer von 15 Minuten gewéihlt und die Atztiefe iiber eine Topogra-
phiemessung mittels eines Dektak 3030 bestimmt. Abbildung 3.10 zeigt die Atztiefe in Ab-
hingigkeit des Alters des Ansatzes der Cocktaildtze. Die Atzgeschwindigkeit nimmt mit
dem Alter des Ansatzes der Cocktaildtze zu. Innerhalb der ersten beiden Stunden steigt
die Atztiefe auf iiber 200% des Ausgangswertes, bei gleichbleibender Atzzeit. Die Veran-
derung nach 2 Stunden verlduft deutlich langsamer und ist im Rahmen der Messschwan-

kung zu vernachlassigen.

Um eine reproduziere Kontrolle der Atztiefe {iber die Atzzeit gewihrleisten zu kénnen,
ruhte die Cocktaildtze vor Verwendung mindestens zwei Stunden, idealerweise tliber
Nacht.
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Abbildung 3.10 Atztiefe in Abhangigkeit des Alters des Atzansatzes

Innerhalb der ersten zwei Stunden nach dem Ansetzen nimmt die Atztiefe auf tiber 200 % zu. Nach etwa
zwei Stunden stoppt die Zunahme der Atzgeschwindigkeit und bleibt im Rahmen der Messfehler konstant.
Zusatzlich zur notwendigen Ruhezeit des Ansatzes der Cocktailatze wurde die ideale Zu-
sammensetzung der Cocktaildtze untersucht. Neben der Atztiefe spielt die Qualitit der
Atzflanken eine wichtige Rolle. Unterschiedliche Bestandteile der Cocktailitze tragen un-
terschiedliche Komponenten der Heterostruktur verschieden schnell ab. Ideale Flanken
fallen senkrecht ab, sind nicht unteratzt und besitzen keine Stufen aus nicht abgetrage-
nem Material. In einer Variation des H202 sowie des H3PO4 Gehaltes wurde folgende Zu-

sammensetzung als beste Cocktailatze identifiziert:

CeHs07:H202:H3P04:H20 2 18,0 g: 2,0 ml: 1,9 ml : 39,5 ml 11
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Die Atztiefe wurde wie oben mittels Topographie bestimmt, die Qualitit der Flanken an-
hand von Rasterelektronenmikroskopie-Aufnahmen bewertet. Auch mit den ermittelten
best practice Werten fiir eine Cocktaildtze verbleiben zwei Probleme: nicht senkrecht ver-
laufende Flanken und das Unteratzen, gerade mit Blick auf die Verkleinerung der Proben-

mafle.

3.3.3 Optimierung ECR-Prozess

Um die bei den Nassatzverfahren auftretenden Probleme zu umgehen, wurde im Folgen-
den ein ECR Atzprozess (s. Abschnitt 2.4) fiir die DQW-Proben optimiert. Hierfiir wurden
das Chlor sowie das Argon Angebot variiert und die Hochfrequenzleistung (66 W), die
ECR-Leistung (500 W) sowie der Druck (6,2 * 1073 mbar) konstant gehalten. Als Maske
wurde in diesem Fall eine Bariumfluorid-Chrom Maske verwendet. In Abbildung 3.11 sind
die REM Bilder dieser Tests abgebildet. Die Maske ist fiir einen besseren Kontrast zur
Halbleiterstruktur blau eingefarbt. Die Auswertung der Atztiefen und der Breite ist in Ta-
belle 3.1 zusammengefasst. In Probe a) ist neben einer zu grofen Atztiefe ein deutliches
Unteratzen der Maske erkennbar. Um diesem entgegen zu wirken, wurde fiir Proben b)
und c) die Atzdauer sowie der Cl-Anteil reduziert. Dadurch konnte das Unteritzen unter-
bunden werden. In c) ist aber deutlich zu erkennen, dass dabei zu wenig Material abge-
tragen wird, was in einer Atzbreite resultiert, die die Atztiefe {ibersteigt. Dies wurde durch
eine Erhéhung des physikalischen Atzanteils kompensiert. In den Prozessen c) bis f)

wurde das Chlor zu Argon Verhaltnis entsprechend angepasst.

Atzdauer Argon Atztiefe Atzbreite
[min:sek] Clor [scem] [sccm] [nm] [nm]

a) 10:00 1,2 2 698 170

b) 5:00 0,5 9,5 409 47

c) 1:45 1,0 9,5 255 753

d) 1:45 1,2 15 262 49

e) 1:45 1,0 15 207 40

f) 1:45 1,0 12 248 188

Tabelle 3.1 ECR-Optimierung

Ubersicht iiber die Parametervariation und die daraus resultierenden Atztiefen und -breiten zur Optimie-
rung des ECR-Atzprozesses. Die REM Schnittbilder zu den Daten sind in Abbildung 3.11 gezeigt.

Zur weiteren Prozessierung wurden die Parameter von Prozess f) verwendet. Hier gilt zu
beachten, dass ein hoher physikalischer Anteil am Atzprozess unweigerlich zu Verunrei-

nigung und Beschddigung der Oberflachen fiihrt. [112] Um diese wieder zu reinigen,

41



Optimierung der GaSb/InAs-Probenherstellung

wurde ein kombinierter Atzprozess aus einem ECR- und einem konsekutiven Schritt mit

Cocktailatze eingefiihrt.

500 nm

1000 nm
M

500 nm

Abbildung 3.11 ECR-Optimierung

Optimierung der ECR Parameter fiir DQW-Strukturen, Variation des chemischen und physikalischen Anteils
am Atzprozess. Die verendeten Parameter sowie die quantitativen Atztiefen und -breiten sind in Tabelle 3.1
zusammengefasst. Fiir besseren Kontrast wurde der als Atzmaske benutzte Lack blau eingefirbt. Probe a)
weist eine zu grofe Atztiefe sowie ein Unteritzen der der Maske auf. Durch die Reduktion des Chlor-Anteils
fiir b) und c) konnte das Unteradtzen der Maske unterbunden werden. In Bild c) zeigt sich dadurch allerdings
eine stark nicht senkrechte Atzflanke. Durch eine Erhéhung des physikalischen Atzanteils konnte die in
Proben d) bis f) verbessert werden.
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3.3.4 Kombinierter Atzprozess

Ziel des kombinierten Atzprozesses ist, die Vorteile des trockenchemischen und des nass-
chemischen Verfahrens zu vereinen, wahrend ihre jeweiligen Nachteile vermieden wer-
den. Der trockenchemische Prozess erzeugt steile Flanken ohne die Maske zu unteratzen,
der nasschemische Anteil entfernt die eingebrachten Verunreinigungen und Kristallde-
fekte. Dies schafft gute Voraussetzungen fiir die Transportmessung nach Abschluss des
nasschemischen Schrittes [23]. Zur Optimierung des kombinierten Prozesses wurde der
ECR-Prozess f) sowie die oben genannte optimierte Rezeptur der Cocktaildtze verwendet.
Die liberpriiften Parameter sind in Tabelle 3.2 zusammengefasst. Hier werden die Ergeb-
nisse fiir einen reinen ECR-Prozess sowie einen ECR-Prozess in Kombination mit einem 5

bzw. 10 sekiindigem Nassatzschritt verglichen.

Fiir den 5-s Nachatz-Schritt zeigt sich in vertikaler Richtung ein Abtrag des durch den
ECR-Prozess angegriffenen Materials, nicht allerdings in lateraler Richtung. Bei 10 Sekun-
den wird auch in lateraler Richtung Material abgetragen. Die Entfernung des vom Argon
Bombardement angegriffenen Materials in vertikaler wie auch in lateraler Richtung ist
erstrebenswert. Deshalb wurden alle Proben, soweit nicht anders vermerkt 10 s mit Cock-

tailatze nachbehandelt.

. Breite der Zulei- Breite der Atz-
Atztiefe [nm]
tung [um] flanke [nm]
ECR 235 10,08 289
ECR
276 10,08 304
+ 5 s Cocktaildtze
ECR
280 9,21 39

+ 10 s Cocktaildtze

Tabelle 3.2 Parameteroptimierung zum Kombinierten Atzprozess
Die deutlich reduzierte Breite der Atzflanke bei 10 s Nassitz-Zeit verdeutlicht den Abtrag des durch den
trockenchemischen Prozess angegriffenen Halbleitermaterials.

3.3.5 Oxidentfernung

Flir die Verarbeitung von GaSb basierten Strukturen ist bekannt, dass auf Oxidationspro-
zesse geachtet werden muss. GaSb oxidiert schneller als beispielsweise GaAs [127]. Wei-
ter wurde gezeigt, dass sowohl GaSb als auch AlISb schneller oxidieren als GaAs, InAs, InP,
InAs oder aber Si und Ge. Ein problematischer Effekt dabei ist, dass sich - im Gegensatz
zu Arsen-basierten III-V Halbleitern - elementares Sb an der Oberflache bilden kann
[128]. Dieses ist elektrisch leitend und bietet somit einen Verlustkanal bzw. verursacht
einen Kurzschluss des zu untersuchenden Bauteils. Da eine Oxidation wahrend des Pro-

zesses nicht vollstdndig unterbunden werden konnte, beschaftigt sich dieser Abschnitt
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damit, das entstandene Oxid wieder zu entfernen. Die Arbeitsgruppe um J. Na der Yonsei
Universitdt, Seoul, untersuchte das Verhalten von GaSb und InAs in nasschemischer Um-
gebung mittels XPS24 [87], [88]. Daraus ergaben sich zwei Riickschliisse, die fiir diese Ar-
beit von Interesse sind. (1) H20: fithrt sowohl bei InAs als auch bei GaSb zur Entstehung
von Ga- bzw. In-Oxid. Hieraus folgt die Notwendigkeit einer Oxidentfernung nach dem
Verwenden der Cocktaildtze. (2) Fiir beide Materialien gilt auf3erdem, dass mit sinkendem
pH-Wert einer Sdure die Oxidation langsamer oder nicht stattfindet. Fiir InAs ist hierfiir
ein pH-Wert < 4 ausreichend. Fiir GaSb ist ein pH-Wert < 1 wiinschenswert [87], [88].

Eine Entfernung des Oxids wurde an zwei notwendigen Zeitpunkten im Prozess der
InAs/GaSb Quantenfilme untersucht. Zu Beginn des Prozesses muss die Oberflache der
GaSb Deckschicht des zu prozessierenden Waferstiickes gesdaubert werden. Trotz Lage-
rung im Nz-gespiilten Schrank gentigt die Luftexposition der Oxidbildung. Zusatzlich
mussten die Seitenflanken nach dem Schritt mit Cocktaildtze von Oxid befreit werden, be-
vor eine Passivierung aufgebracht werden konnte. Es wurden jeweils zwei unterschiedli-

che Sauren auf deren Eignung gepriift.

Als erster Schritt zur Oxidentfernung wurde die Reinigung der GaSb-Probenoberflache
mit Salzsdure und Schwefelsdaure untersucht. Die Oxidation der Oberflache zeigt sich in
einer — unter optischem Mikroskop deutlich sichtbaren - chromatischen Verdanderung.
Ebenso lasst sich die Entfernung des Oxids so iiberpriifen. Im Blick auf Homogenitat und
Zuverlassigkeit wird klar, dass bei der Entfernung des Oberflachenoxids Schwefelsaure

zu bevorzugen ist.

Nach Verwendung der H202 haltigen Cocktailatze hat ein zweiter Schritt zur Oxidentfer-
nung zu folgen. Abbildung 3.12 zeigt eine mit dem kombinierten Atzprozess (vgl. Ab-
schnitt 3.3.4) hergestellte Probe nach einer 2-sekiindigen Nachbehandlung mit a) Salz-
sowie b) und c) Schwefelsaure.

Abbildung 3.12 Oxidentfernung Seitenflanken

REM Bilder der Oxidentfernung mit HCI a) und H2S04 b) & c¢) im Vergleich. Wahrend eine 2 s Behandlung
der Seitenflanken mit HCI die Struktur sowie den Lack auf der Struktur nicht angreift, 1asst sich fiir Schwe-
felsdure sowohl eine Beeintrachtigung der Seitenflankengeometrie als auch des Lackes beobachten.

24 Rontgenphotoelektronenspektroskopie, von engl. X-ray photoelectron spectroscopy
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Bei Salzsaure bleiben die Struktur und der Lack intakt. In Bild b) und c) hingegen fallt auf,
dass die Schwefelsdure sowohl die Flanke der Heterostruktur als auch den darauf befind-
lichen Lack angegriffen hat. Da dies nicht dem angestrebten Effekt entspricht, wurde fiir

diesen zweiten Oxidentfernungsschritt im weiteren Verlauf Salzsdure verwendet.

Zur funktionellen Uberpriifung der oben eingefiihrten Prozessschritte wurde eine Pro-
benreihe mit unterschiedlichem Anteil an Prozessschritten fertiggestellt und einer Mag-
netotransportuntersuchung unterzogen. Tabelle 3.3 gibt einen Uberblick iiber die jeweils
verwendeten Prozessschritte sowie der daraus bei 4,2 K ermittelten Ladungstragerdich-
ten N und Mobilitaten . Die hier gezeigten Proben wurden nach dem Aufbringen der Kon-
takte nicht passiviert und es wurde kein Frontgate aufgebracht. Bei Betrachtung der Mo-
bilitat fallt auf, dass der Nassatzschritt zu einer Abnahme der Mobilitit von Probe Ox1 zu
Probe Ox2 fiihrt, was aber durch eine Oxidentfernung an den Flanken mittels HCl riick-
gangig gemacht werden kann und zu einer Verbesserung der Mobilitit fiithrt (0x2-> 0x3).
Eine H2SO4 Behandlung der Oberflache als erster Prozessschritt fithrt ebenso zur erwar-

teten Verbesserung der Mobilitat. Die Ladungstragerdichte steigt von Ox1 zu Ox4 gering-

fligig an.
ECR Cocktail-  Oxidentf. 2 Oxidentf. 1 N n
atze (HCL) (H2504) [1011/cm2] [103cm?2/Vs]
ox1 Y x x x 9,6 48
ox2 YV v x x 10,3 32
0x3 Y v v x 10,9 50
ox4 YV v v v 11,0 54

Tabelle 3.3 Uberblick der Prozessschritt-Variation, zur funktionellen Uberpriifung der Oxidentfernungs-
schritte

Prinzipiell gilt es den Prozess einfach zu halten. Einerseits leidet mit steigender Schrittan-
zahl die Reproduzierbarkeit, andererseits greift jeder Schritt die Probe an. Um einer Oxi-
dation der Oberflache vorzubeugen und somit den Oxidentfernungschritt mit Schwefel-
sdure zu umgehen, wurde direkt auf den gewachsenen Vollwafer - sofort nach dem Aus-
bauen aus der MBE - eine # 1 um dicke Schutzschicht aus Lack (ma-P-1215) aufgeschleu-
dert. Dieser schiitzt die Oberflache des Wafers einerseits vor Umgebungsluft und der da-
mit einhergehenden Oxidation, andererseits vor mechanischem Schaden bei der Handha-
bung, z. B. dem Spalten von Prozessstiicken. Direkt vor der Verwendung kann der Lack
mit Aceton entfernt (abgekocht) werden. Fiir kurzeitige Probenlagerung tiber einige Tage
bis Wochen konnten hier gute Ergebnisse erzielt werden; die chromatische Veranderung
der Oberfliche, die eine Oxidation andeutet, blieb aus. Uber ein Verhalten bei langfristiger

Lagerung kann zum aktuellen Zeitpunkt noch keine Aussage getroffen werden.
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Bei Untersuchungen an der ETH Ziirich wurde vor kurzem ein noch nicht vollstandig ver-
standener Effekt der Oberflachenpassivierung mittels ,atomic layer deposition 2>“ gezeigt,
der zu einer signifikanten Reduktion der Oberflachenleitfahigkeit von InAs Quantenfil-
men flihrte [129]. Fiir die weitere Verbesserung der Strukturqualitat ist dies ein interes-

santer Ansatzpunkt.

3.3.6 Optimierung der Kontaktierung

Zur Messung des elektrischen Transportes ist es sowohl fiir die Strominjektion als auch
fiir den Spannungsabgriff unumganglich, die zu charakterisierenden Schichten zu kontak-
tieren. Bei vielen etablierten Bauteilen auf GaSb Basis findet der gewiinschte Stromfluss
entlang der Wachstumsachse, d. h. senkrecht zu den Lagen der Heterostruktur statt (u. a.
ICLs, QCLs, RTDs 26) [95], [96], [130]. Im Gegensatz dazu ist bei den GaSb/InAs QWs ein
Transport entlang der Schicht, also senkrecht zur Wachstumsrichtung notwendig. Aus
diesem Unterschied ergeben sich Herausforderungen, die im Folgenden zusammen mit

Losungsansatzen erldutert werden.

Zu Beginn dieser Untersuchung waren die Kontaktierungsmoglichkeiten mittels einle-
gierten Cr-Pt-Au?7 Kontaktes sowie die Kontaktierung mittels eines Cr-Au 28 Kontaktes
bekannt, vgl. Abbildung 3.13 a) und b). Allerdings erfiillten beide die notwendigen Vo-
raussetzungen fiir eine Charakterisierung der Transporteigenschaften der DQWs nicht. In
diesem Abschnitt werden diese beiden Methoden mit ihren Nachteilen beschrieben, so-

wie eine dritte Variante eingefiihrt, die besagte Nachteile vermeidet.

Kontaktvariante a), ein einlegierter Cr-Pt-Au Kontakt, wurde dem Herstellungsprozess
fiir GaSb basierte Laser und RTDs entlehnt. Hierbei dient Chrom (Cr) als Haftvermittler
an der Metall-Halbleiter Kontaktfliche und Gold (Au) als niederohmiges Kontaktmetall.
Platin (Pt) fungiert wahrend des Einlegierens als Diffusionsbarriere fiir das Kontaktma-
terial [131]. Damit soll ein (zu) tiefes Eindringen in die Halbleiterstruktur unterbunden
werden. Mehrfache Versuche mit einlegierten Kontakten zeigten, dass zwar ein niederoh-
miger Kontakt zum Quantenfilm erreicht werden konnte, allerdings auch immer das n-
dotierte Substrat kontaktiert wurde. Dadurch wurde ein Kurzschluss zum Backgate er-
zeugt, womit dort Strom parallel zum Quantenfilm floss. Diese beiden Effekte konnten
auch durch Variation der Temperatur des Legierungsprozesses nicht unterbunden wer-

den. Moglicherweise wird die Probe beim Aufbringen des Kontaktmaterials bereits aus-

25 Engl. Atomlagenabscheidung, ALD

26 Interbandkaskadenlaser, Quantenkaskadenlaser und resonante Tunneldioden
27 Chrom-Platin-Gold

28 Chrom-Gold
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reichend erwdrmt, um die zur Bildung eines Kurzschlusskanales ausreichende Legie-
rungstiefe zu erreichen. Um dies zu vermeiden, wurden die Kontaktvarianten b) und c)

untersucht.
a) b) c)
Cr-Pt-Au Cr-Au
GaSh Cap GaSb Cap
“ . :
GaSb / Substrate GaSb / Substrate GaSb / Substrate
‘ Kontakt Backgate Kontakt Backgate Kontakt Backgate

Abbildung 3.13 Unterschiedliche Kontaktierungsmethoden

Schematische Darstellung der untersuchten Kontaktierungsmoglichkeiten. a) Einlegierter Cr-Pt-Au Kon-
takt. Gelbe Punkte verdeutlichen das in die Halbleiterstruktur migrierte Kontaktmetall. b) Cr-Au Kontakt,
aufgedampft auf die vollstdndige Schichtstruktur. ¢) Direkte Kontaktierung des Quantenfilms, iiber die InAs
Schicht nach selektivem Atzprozess mit TMAH.

Kontaktvariante b), ein Cr-Au Kontakt - nicht einlegiert - auf der kompletten
Schichtstruktur aufgebracht (vgl. Abbildung 3.13), ist die einfachste Variante, hat aber
den Nachteil, dass Strom auf dem Weg zum InAs/GaSb Film die hochohmige Al(As)Sb Bar-
riere passieren muss. Die so erreichten Kontakt-Widerstdnde liegen deutlich iiber dem zu
erwartenden Widerstand des Quantenfilms und sind somit fiir dessen Charakterisierung

nicht geeignet.

In der Literatur ist die Kontaktierung von III-V Halbleiterstrukturen iiber einen InAs Kon-
taktfilm seit langem bekannt [132]. Dabei wird die Lage des InAs Ferminiveaus am der
Metall-Halbleiter Grenzflache innerhalb des Leitungsbandes [84] ausgenutzt, um die ge-
wiinschten geringen Kontaktwiderstande zu erzielen. Fiir die GaSb/InAs Quantenfilme
ergibt sich die Moglichkeit, direkt den InAs Film der DQW Struktur zu kontaktieren. Kon-
taktvariante c) umgeht die Probleme der Varianten a) und b), indem der InAs Quantenfilm
direkt kontaktiert wird (vgl. Abbildung 3.13 c)).

Um dies zu ermoéglichen, wurde zuerst das Kontaktlevel belichtet und anschlief3end der
Antimon-selektive Atzprozess mit TMAH aus Abschnitt 3.3 herangezogen. Das Kontakt-
material wurde daraufhin direkt auf die freigelegte InAs Schicht aufgedampft.
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Fiir den direkten Vergleich zwischen Kontaktvariante b) und c) wurde ein prozessiertes
Probenstiick vor dem Aufbringen des Kontakts mittig gespalten und dann die Wider-
stande fiir Variante b) und c) bei 4,2 K ermittelt. Es zeigte sich ein um mehr als einen Fak-
tor 100 verringerter Widerstand fiir die direkte Kontaktierung des InAs Quantenfilms. Mit
der direkten Kontaktierung des InAs Film konnten zuverlassig geringe Kontaktwider-
stinde erreicht werden. Im weiteren Verlauf wurden alle Proben - soweit nicht anders

vermerkt - auf dem InAs Film kontaktiert.

3.4 Optimierte Probenherstellung

Die erfolgte Anpassung und Erweiterung des urspriinglichen Prozesses verringert die Un-
wagbarkeiten in unterschiedlichen Schritten der Probenproduktion. Der neue Prozess er-

moglicht es, unterschiedliche Proben quantitativ zu vergleichen.

Abschnitt 3.4 gibt einen Uberblick iiber die in Kapitel 3 erarbeiteten Erkenntnisse aus den
Simulationsergebnissen, dem MBE Wachstum sowie der Prozessoptimierung. Zusatzlich
werden fiir einige nicht besprochene Parameter best practice Werte und Verfahren ge-
nannt. Auch hier folgt die Reihenfolge dem Fabrikationsweg einer Probe. Fiir eine genau-

ere Betrachtung der besprochenen Parameter sei auf die Kapitel 3.1 bis 3.3 verwiesen.

Aus den Ergebnissen der nextnano Simulationen in Abschnitt 3.1 ergibt sich ein geeigne-
ter Parameterraum, in dem die Schichtdicken von GaSb und InAs Quantenfilm variiert
werden koénnen, um Proben im invertierten oder trivialen Regime zu fertigen. Damit
wurde fiir die in Kapitel 4 betrachteten Proben jeweils ein Strukturaufbau bestimmt, bei
dem sich die Probe im trivialen Regime befindet und ein Aufbau im invertierten Regime.
Dazwischen wurde je eine Struktur gefertigt, die exakt am Inversionspunkt liegt. Fiir eine
in AISb gebettete GaSb/InAs Struktur liegt dieser Ubergang bei Schichtdicken von
8 nm/8,7 nm. Eine Schichtdickenvariation des InAs Films dmas hat eine deutlich hohere
Auswirkung auf die Inversion als eine Variation von dcasb. Flir breite InAs Filme fallt das
elektronische Niveau unter das Schwerlochniveau und es liegt Inversion vor. Fiir die Ver-
wendung von nextnano Simulationen zeigte sich, dass die Bedeutung der Hybridisierung

des Leichtlochzustandes weiterer Betrachtung bedarf.

Fiir das epitaktische Wachstum wurde in Abschnitt 3.2 herausgestellt, dass die Fertigung
auf nativem GaSb Substrat gegeniiber GaAs Substrat mit GaSb Quasisubstrat zu bevorzu-
gen ist. Die von einer Verwendung gitterangepasster und dickerer AlAso,08Sbo,92 Barriere-
schichten erwarteten Vorteile konnten nicht gezeigt werden. Fiir die weitere Verwendung
werden Proben auf GaSb Substrat mit AlSb Barrieren empfohlen. Der GaSb/InAs Uber-
gang wurde bei allen Proben als Indiumantimonid Ubergang gestaltet. Dieser bietet - ge-
geniiber einem GaAs Ubergang - bessere Beweglichkeiten [133]. Hier erfolgte eine Orien-

tierung an den von Tuttle et al. gezeigten Sequenzen [133], allerdings wurden Zeiten ohne
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Gruppe-V Angebot vermieden. Im Ubergang von GaSb auf InAs wurde 15 s lang nur Anti-
mon verdampft, um alle verbliebenen Ga-Atome abzubinden. Anschlief3end wurden zeit-
gleich Indium und Arsen angeboten. Der Prozess, ausgehend vom MBE-Wachstum bis hin
zur fertigen Hall-Barrenstruktur, ist in Abbildung 3.14 Schritt fiir Schritt veranschaulicht
(s.S.50). Schritt I in Abbildung 3.14 zeigt einen unbewachsenen n-GaSb Wafer im Pro-
benhalter zum Einbau in die MBE (links) sowie einen mit der beschriebenen DQW-Struk-

tur bewachsenen Wafer (rechts).

Direkt nach dem Ausbau aus der Ladekammer (vgl. Schritt II in Abbildung 3.14) hat sich
das Aufbringen einer Lack Schutzschicht auf die Oberfliche des Vollwafers als gute
Schutzmafdnahme bewahrt. Damit kann - bisher nur fiir kurze Lagerzeiten von einigen
Tagen bis Wochen gezeigt - der erste Oxidentfernungsschritt (Schwefelsdure) vermieden
werden. Diese Schutzschicht kann in Aceton riickstandslos abgekocht werden. In der wei-
teren Verarbeitung hat sich als erster Schritt — noch vor der optischen Belichtung und der
Applikation des dafiir notwenigen Lacks - das Aufbringen einer 6 nm SiO2 Schicht auf die
Oberflache des Probestiickes etabliert. Die SiOz Schicht schiitzt die GaSb Oberflache vor
den im weiteren Prozess benutzten Chemikalien (z. B. vor optischem Entwickler). Vor
dem eigentlichen Atzprozess wird die SiO2 Schicht mittels eines RIE-Schritts 29 an den ge-

wiinschten Stellen wieder abgetragen.

Als Atzprozess zum Strukturiibertrag bietet das kombinierte Atzverfahren aus Abschnitt
3.3.4 gute Aspektverhiltnisse sowie die Moglichkeit, entstandene Schiaden an der Ober-
flache wieder zu entfernen. In Kombination mit der Oxidentfernung an den Seitenflanken
mittels Salzsiure stellt das kombinierte Atzverfahren die besten Funktionen zu Verfiigung
(Schritt IV in Abbildung 3.14). Fiir die Kontaktierung wurde in Abschnitt 3.3.6 gezeigt,
dass die direkte Kontaktierung des InAs Films geringe Kontaktwiderstiande liefert und
keinen Kurzschluss zum Substrat herstellt. Zum Abatzen der oberen AlSb Barriere wurde
der in 3.3 gezeigte selektive Atzprozess mit TMAH verwendet (Schritt VI und VII in Abbil-
dung 3.14).

Zur Isolation des Frontgates von der Struktur wurde eine dielektrische Schicht aus einem
Si02/SisN4 Ubergitter aufgebracht (Schritt VIII in Abbildung 3.14). Dabei wechseln sich elf
Lagen SiO2 mit zehn Lagen SisN4 mit jeweils 10 nm Schichtdicke ab. Die Abscheidung der
beiden Materialien erfolgte mittels PECVD 30. Um unkontrollierte Bereiche zwischen Kon-
takt und Messregion zu vermeiden, wurde das Hall-Barren-Layout 2 (vgl. Abschnitt 2.5)
so konstruiert, dass das Frontgate auch liber der Kontaktregion liegt. Das heifst wiederum,
dass das Dielektrikum den Goldkontakt vom Gold-Frontgate isolieren muss. Fir die Ab-

scheidung der Gold-Zuleitung zur Hall-Barren Struktur ergibt sich damit die Anforderung

29 Reactive ion etching, engl. reaktives lonenatzen, hier mir Trifluormethan und Argon
30 Plasmaunterstiitzte chemische Gasphasenabscheidung von engl. plasma-enhanced chemical vapour de-
position
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ausreichend glatter Oberflachen, um eine Isolation durch das Dielektrikum gewahrleisten
zu konnen. Diese Anforderung konnte sowohl durch thermisches Verdampfen als auch

Elektronenstrahlverdampfen mit ausreichend Abstand zur Materialquelle erfiillt werden.

Nach der flaichigen Applikation des Dielektrikums wurden die Kontaktpads freigelegt und
noch einmal Gold aufgebracht, um anschliefdend eine gute Haftung beim Ball-Bond Pro-
zess sicherzustellen. Die so gefertigten Proben wurden anschlief3end vereinzelt, auf Kera-
mik Probentrdger aufgeklebt und mit Hilfe eines Ball-Bond-Verfahrens kontaktiert
(Schritt IX in Abbildung 3.14).

In Kapitel 4 werden nach diesem Schema produzierte Proben verglichen. Hier wird deut-
lich, dass eine Reproduzierbarkeit des Prozesses fiir unterschiedliche Proben gewahrleis-
tet ist. Zur weiteren Verbesserung des Prozesses ergeben sich mehrere mogliche Ansatz-
punkte. Diese sind in den Kapiteln 3.1 bis 3.3 bereits detailliert ausgefiihrt.

: i)
-

1)

»

1)

3 nm GaSh Cap

Sio,
Schutzschicht
200 nm GaSb Substratglattung

V) Vi)

3 nm GaSb Cap

Oxid- -

entfernung Kontakt
% 200 nm GaSb Substratglattung on
fatenie i gufbdoeen

Vi) ‘ VIll)
Cr-Au
KOHN
200 nm GaSb Substratglattung \

Abbildung 3.14 Ubersichtsbild optimierte Prozessierung

Der optimierte Prozess ist in seinen wichtigsten Schritten vom MBE Wachstum bis zur fertigen Probe ver-
anschaulicht. Die einzelnen Schritte I) bis IX) zeigen die unterschiedlichen Prozessschritte oder verdeutli-
chen, in welchem Zustand die zu verarbeitende Probe vorliegt.
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4 Variation der InAs Schichtdicke und elektrische Manipulation
von GaSb/InAs Doppelquantenfilmen

Durch konsequente iterative Verbesserung der Probenqualitit und des Herstellungs-
prozesses (s. Kapitel 3) gelang es, die Vergleichbarkeit der Transporteigenschaften
unterschiedlicher Strukturen zu gewadhrleisten. Weiter konnten damit einzelne
Parameter des Wachstums-, Lithographie- und Strukturierungsprozesses variiert und
Uiberpriift werden. In diesem Kapitel werden drei Doppelquantenfilmstrukturen mit
unterschiedlichem Aufbau verglichen und die quantitative Vergleichbarkeit einer
Probenserie gezeigt. Die zu erwartenden Eigenschaften der Strukturen wurden tber

numerische Simulationen bestimmt und abschliefend tiberpriift.

In Abschnitt 4.1 wird eine Dickenvariation der InAs-Schicht in binaren GaSb/InAs Quan-
tenfilmen in AISb Matrix vorgestellt: Proben bin1 bis bin3. Dann werden in Abschnitt 4.2
die dazu gehorigen Ergebnisse der Tieftemperatur-Magnetotransport-Messungen unter
elektrostatischer Kontrolle iiber ein Frontgate gezeigt. Zum Abschluss werden in Ab-
schnitt 4.3 die Erkenntnisse aus dieser Serie diskutiert, mit der Literatur verglichen und

Riickschliisse fiir weitere Strukturdesigns sowie die Fertigung von DQW Proben gezogen.

4.1 Variation in bindren GaSb/InAs Doppelquantenfilmen

Fiir die Variation der InAs Schichtdicke wurden tiber die numerische Simulation - wie in
Abschnitt 3.1 beschrieben - drei Schichtstrukturen gewahlt: Probe bin1 befindet sich no-
minell im trivialen Regime, Probe binZ am Inversionspunkt Ex zwischen trivialem und in-
vertiertem Regime und Probe bin3 im nominell invertierten Regime. Dabei wurden die

umliegende Struktur sowie die GaSb Schichtdicke konstant gehalten, einzig die InAs
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Schichtdicke wurde variiert. In Tabelle 4.1 sind die relevanten Parameter zusammenge-
fasst. Fiir diese Punkte folgte die Berechnung der Dispersionsrelation [134]. In Abbildung

4.1 sind die relevanten Bereiche, gezeigt.

Probennummer Struktur GaSb/InAs [nm] Regime Bandliicke I' [meV]
binl 8/7,5 normal 25,5

bin2 8/87 am Inversionspunkt 0

bin3 8/10,5 invertiert -25,1

Tabelle 4.1 Ubersicht iiber die Probenparameter der biniren Probenserie bin1 - bin3

Fiir bin1 ist die fiir einen Halbleiter zu erwartende Form der Dispersionsrelation mit pa-
rabelféormigen Zustandsverldufen mit einer Bandliicke von 25,5 meV zu sehen. Fiir bin2
liegt bei ca. 0,14 eV bzw. bei k=0 meV ein Beriihrungspunkt von Elektronen und Schwer-
lochzustand vor. Daraus ergibt sich folglich die Bandliicke von 0 meV. Fiir den invertier-
ten Zustand zeigt sich die zu erwartende x#-artige Ausbildung einer Inversionsbandliicke

(-25,1 meV) am I'-Punkt und einer Hybridisationsbandliicke A abseits vom I'-Punkt.

binl 020 bin2 bin3

0,14}
h \_/ w
0,15}
/\ onf

-0‘,2 0:0 0?2 -0‘.2 0:0 0:2 -0,2 0:0 0:2
(010) K, [2n/a] (011 (010) K, [2n/a] (011) (010) k, [2val 011

o
@

0,15

Energie [eV]
o
N

Energie [eV]
Energie [eV]

Abbildung 4.1 Dispersionsrelationen fiir Proben bin1 - bin3.

bin1) Halbleiterartige Auspragung mit parabelférmigen Zustdnden (Egap=25,5 meV). bin2) Am Inversions-
punkt beriihren sich Elektronen und Lochniveau am I'-Punkt (Egap=0 meV). bin3) Im invertierten Regime
bildet sich x#-artig die Inversionsbandliicke (Egap=-25,1 meV) und eine Hybridisationsbandliicke aus.

Die Proben wurden auf n-GaSb Substraten gefertigt. Darauf folgt 200 nm epitaktisch auf-
getragenes GaSb zur Substratglattung. Anschlief3end folgt die untere Barriere mit 45 nm
AlSb und ein 8 nm GaSb Film. Die InAs-Schichtdicke variiert fiir bin1 - bin3. Darauf folgen
die obere Barriere mit 45 nm AlSb und eine 5 nm GaSb Deckschicht, welche die alumini-
umbhaltige Schicht vor Oxidation schiitzt. Der Schichtaufbau ist in Abbildung 4.2 schema-
tisch gezeigt.
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bin1 bin2 bin3 |
3 nm GaSb Cap

200 nm GaSb Substratglattung
n-GaSb Substrate

Abbildung 4.2 Schema der Schichtstruktur der Proben bin1 - bin3.

Die Schichtdickenkombination in Probe bin1 ist so gewdhlt, dass sie sich im normalen Regime befindet.
Fiir bin2 ist die Schichtdicke so gewahlt, dass sich die Probe am Inversionspunkt befindet und bin3 so,
dass sie invertiert ist.

Zur Kontrolle des Wachstums und der Kristallqualitit der Probe wurde jeweils eine
HRXRD-Messung durchgefiihrt. Die Messkurven sind in Abbildung 4.3 aufgetragen. Zur
direkten Vergleichbarkeit sind die Messungen jeweils mit ihrem GaSb-Maximum auf 1
normiert und libereinandergelegt. Zur besseren Sichtbarkeit wurden die Daten fiir bin2
um zwei sowie die Daten fiir bin3 um vier Gréfsenordnungen verschoben. Zu gréfieren
Winkeln hin, rechts vom GaSb-Maximum, zeigt sich fiir steigende InAs Schichtdicken ein
hoheres Grundniveau. Links vom GaSb-Maximum zeigen sich, leicht zueinander verscho-
ben, die jeweiligen AlSb Doppelpeaks. Der Versatz ist durch unterschiedlichen DQW Di-
cken bedingt. Aus schmalen, definierten Maxima lasst sich auf eine gute kristalline Quali-
tat und damit eine zufriedenstellende Wachstumsqualitat schlief3en.
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10000 — bin1

— bin2
1000 AlSb — bin3
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=y
o
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-
2|

J i_nﬂ'm Wil

M Wiahi
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1E-5 1

bk “JUUUJU

T T T T T T ’
-6000 -4000 -2000 0 2000 4000 6000
®-20]s]

1E-6

Abbildung 4.3 Normierte HRXRD Messungen an Proben bin1 - bin 3.

Die normierten Spektren zeigen fiir hohere Winkel ein mit der InAs Schichtdicke ansteigendes Grundniveau
und fiir niedrigere Winkel einen geringen Versatz der AlSb Maxima. Zur besseren Sichtbarkeit wurden die
Daten fiir bin2 um zwei sowie die Daten fiir bin3 um vier Gréf3enordnungen verschoben.
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Im Anschluss an das Wachstum folgt die laterale Strukturierung der Heterostruktur in

Hall-Barren. Hierfiir wurde das Hall-Barren-Layout 2 aus Abschnitt 2.5 verwendet. Das

angewandte Verfahren entspricht dem in Abschnitt 3.4 beschriebenen optimierten Pro-

zess aus kombiniertem Atzprozess mit Lack-Schutz an der Oberfliche und HCI Oxident-

fernung an den Flanken. Nach dem Aufbringen von Kontakten auf die InAs-Schicht wurde
ein Si02/SisN4 Ubergitter (10 x 10 nm/10 nm) mittels PECVD-Verfahren aufgebracht. An-

schlieffend wurden Kontaktfenster ge6ffnet und ein Frontgate sowie Kontaktpads aufge-

dampft.

4.2 Elektronische Manipulation der
InAs Schichtdickenvariation

Die Untersuchung der so gefertigten Strukturen
erfolgte mittels Magnetotransportmessungen bei
einer Temperatur von 4,2 K. Hierbei kamen zwei
unterschiedliche Varianten zur Anwendung: Ei-
nerseits wurden B-Feld Variationen fiir unter-
schiedliche Frontgatespannungen gefahren, ande-
rerseits wurden Feldvariationen des Frontgates
fiir unterschiedliche B-Feld Positionen durchge-
fiihrt.

Abbildung 4.4 zeigt den Verlauf der Hallspannung
Ry flir positive Magnetfelder von O T bis 10 T fiir
ausgewahlte Frontgatespannungen der Proben
bin1 - bin3. Im Inset ist der Verlauf des Langswi-
derstandes Rx in Abhdngigkeit von der Frontgate-
spannung Viy abgebildet. Der Langswiderstand Rxx
zeigt jeweils fiir eine Frontgatespannung von
—2V den maximalen Wert Rxxmax. Dieser nimmt
fiir dicker werdende InAs Filme ab. So gilt fiir bin1
Rxxmax= 35 KQ, fir bin2 Rxxmax= 28 k(L und fiir bin3
Rxxmax= 2,7 k(). Das Vorzeichen der Steigung in Rxy
spiegelt die liberwiegende Ladungstragerart wi-
der. So ergibt elektronisch dominierter Transport
eine positive Steigung in Ry und lochdominierter
Transport eine negative Steigung. Die Art der am

Transport beteiligte Ladungstrager - Elektronen

LE B

paes swmmns
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Abbildung 4.4 Hallspannung Rxy in Abhan-
gigkeit vom Magnetfeld B fiir die Proben
bin1 - bin3

Im Inset ist Rx flir die jeweiligen Ry Mess-
punkte aufgetragen. Proben bin1 - bin3 zei-
gen ein Umschalten von elektronischem
Transport (positive Steigung) fiir positive
Vig hin zu lochdominiertem Transport (ne-
gative Steigungen) fiir hohe negative Vig.
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und/oder Locher - ist abhdngig von der Frontgatespannung. Fiir stark positive Spannun-
gen ist fiir alle Proben bin1 - bin3 eine hohe Elektronendichte vorhanden. Fiir stark nega-
tive Spannungen wechseln alle drei Proben in ein lochdominiertes Transportregime. Der

Wechsel der Majoritatsladungstrager geht mit dem Maximum in Rx einher.

Abbildung 4.5 bis Abbildung 4.7 zeigen die Ladungstragerdichte (a) sowie die Beweglich-
keit (b) der Probe bin1 - bin3 fiir die Variation der Frontgatespannung in 20mV Schritten
bei konstantem B-Feld. Die Messung wurde fiir einen Magnetfeldbereich von 0 T bis 9 T
in 250 mT Schritten wiederholt. Aus der Summe dieser Messungen berechnete sich mit-
tels einer linearen Hallndherung (vgl. Formel (1)) die Ladungstriagerdichte und Beweg-
lichkeit gegentiber der Frontgatespannung. Positive Ladungstragerdichten geben Elekt-
ronen wieder und negative Ladungstragerdichten Locher. Nahe des Punktes des maxima-
len Widerstandes Rxxmax ergeben diese Anpassungen fiir die Ladungstragerdichte Ns keine
physikalisch sinnvollen Ergebnisse, sondern springen von -co auf +oo. Diese Ergebnisse
werden daher nicht gezeigt. Zur besseren Orientierung ist der Rx Verlauf fiir 0 T mit ab-
gebildet (blau). Farblich hinterlegt wird das dominante Regime angezeigt. Weiter wurde
die Lochbeweglichkeit sowie fiir eine Ladungstragerdichte von Ns = 10 x 1011 cm2 sowie
Ns=20 x 1011 cm2 die korrespondierende Elektronenbeweglichkeit pe 10 sowie pez2o0 be-
stimmt. Der Langswiderstand im elektronischen Regime sowie im lochdominierten Re-
gime Rxxe und Rxx wird fiir 0 T angegeben. ,Loch-“ sowie ,Elektronen-“ Regime geben hier
jeweils die Art des Majoritatsladungstragers an. Der Widerstandsverlauf ist in den jewei-
ligen Regimes anndhernd konstant, daher wurde dieser jeweils fiir feste Vi Werte von
+9,5V bzw. -9,5 V bestimmt. Im Rahmen ihrer Schrittweite und Messgenauigkeit stimmen
die Daten der beiden Messvarianten liberein. Im folgenden Abschnitt werden die erhobe-
nen Daten grafisch dargestellt und quantitative Beobachtungen wiedergegeben. Eine Dis-

kussion der Ergebnisse erfolgt iibergreifend in Abschnitt 4.3.

Probe bin1l

Flr Probe bin1 nimmt fiir Vg +10V bis 0 V die elektronische Ladungstragerdichte und
Mobilitat ab, was sich in einer zunehmenden Steigung zeigt (s. Abbildung 4.4) Fiir positive
Frontgatespannungen treten quantisierte Hallplateaus auf. Fiir eine gute Vergleichbarkeit
wird Vig = +8V als Referenz gewdahlt und hier fiir alle Proben der Fiillfaktor bestimmt. Fiir
Probe bin1 lassen sich hierfiir Plateaus bis zu einem Fiillfaktor von v = 5 bestimmen. Fiir
-2 Vliegt das Ferminiveau in der Bandliicke, dortist typischerweise kein Transportregime
zu definieren. Fiir -4 V und kleinere Topgatespannungen war die Probe im Lochregime.
Fiir B-Felder von 6 T und grofer ist im Lochregime ein Zwei-Ladungstragerverhalten zu

beobachten, bei dem die Hallgerade zu positiver Steigung abknickt.

Abbildung 4.5 bestatigt diese Einteilung. Von Vi =-10V bis ca. -4,5 V befindet sich die

Probe im Lochregime. Die Lochdichte betrigt annidhernd konstant 6,2 x 101! ﬁ beieiner
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Lochbeweglichkeitvon y; = 0,06 X 10° CV—": Zwischen Vig = -4,5 Vund -0,5 V liegt das Fer-

miniveau in der Bandliicke. Fiir Vig = -2,2 V ergibt sich Rxxmaxin1)=39 kQ. Oberhalb von -
0,5 V lag Elektronentransport vor. Sowohl fiir die Ladungstragerdichte als auch fiir die

Beweglichkeit zeigt sich hier eine lineare Abhangigkeit von Vig. Flir eine Ladungstrager-
1

cm?

dichte N, = 10 x 10!

1
cm

ergibt die Mobilitat y ;0 = 0,25 X 10° CV—": und fiir N; = 20 X

10! —; die Mobilitit y, 5o = 0,61 X 10° % Die maximal gemessene Elektronenbeweg-

lichkeit liegt bei up may = 0,88 x 10° CV—W:
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Abbildung 4.5 Ladungstragerdichte Ns (a) und Beweglichkeit u (b) fiir Probe bin1.

Zur besseren Orientierung wurde jeweils der Verlauf von Rw abgebildet und die einzelnen Bereiche (Loch-
regime, Bandliicke und Elektronenregime) farblich markiert. Negative Werte fiir Ns geben eine Lochdichte
und positive Werte eine Elektronendichte wieder. Hierfiir wurde die Frontgatespannung in 20mV Schritten
bei konstantem B-Feld variiert und diese Messung in einem Magnetfeldbereich von 0 T bis 9 T in 250 mT
Schritten wiederholt. Uber eine lineare Nidherung wurde aus der Summe dieser Daten die Landungstriger-
dichte sowie die Beweglichkeit ermittelt.

Probe bin2

Probe binZ2 befindet sich fiir Vig=+10V bis 0 V ebenfalls im elektronischen Regime, fiir
Vig = +8 V ist ein Landauniveau mehr besetzt, was zu einem Fiillfaktor von vsinz = 6 fiihrt
(s. Abbildung 4.4). Rxx erreicht fiir Vig = -2V sein Maximum Rxxmax(pin2)= 28 k(). Der korres-
pondierende Verlauf fiir Ry ist stark nichtlinear: Bis ca. 3 T dhnelt die Kennlinie elektro-
nischem Transport und knickt dann zu negativer Steigung ab. Fiir negative Frontgate-
spannungen Vi < - 4V befindet sich die Probe im Lochregime - ohne elektronischen An-

teil.

In Abbildung 4.6 sind die Daten fiir Ladungstragerdichte und Mobilitdt gegen die Front-
gatespannung aus der Vig-Variation fiir unterschiedliche B-Felder gezeigt. Von Vg =-10V

bis ca -4,2 V befindet sich die Probe im Lochregime. Die Lochdichte betragt anndhernd
konstant 7,8 x 10! %bei einer Lochbeweglichkeit von y; = 0,04 x 10° % Fir Vi = -

2,2 V ergibt sich Rxxmax@win2)=29 kQ. Ab Vig =-0,7V befindet sich die Probe im elektroni-

schen Regime. Sowohl fiir die Ladungstriagerdichte als auch fiir die Beweglichkeit zeigt
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sich hier eine lineare Abhangigkeit von Vi Fur eine Ladungstragerdichte Ny =

10 x 1011 2

ergibt die Mobilitit u, 1o = 0,45 x 10° CV—";Zund fir Ny = 20 x 1011 # folgt

cm?
ezo = 1,11 X 10° % Die maximal gemessene Elektronenbeweglichkeit liegt bei
cm
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Abbildung 4.6 Ladungstragerdichte (a) und Beweglichkeit (b) fiir Probe binZ.

Zur besseren Orientierung wurde jeweils der Verlauf von R« abgebildet und die einzelnen Bereiche (Loch-
regime, Bandliicke und Elektronenregime) farblich markiert. Negative Werte fiir Ns geben eine Lochdichte
und positive Werte eine Elektronendichte wieder. Hierfiir wurde die Frontgatespannung in 20mV Schritten
bei konstantem B-Feld variiert und diese Messung in einem Magnetfeldbereich von 0 T bis 9 T in 250 mT
Schritten wiederholt. Uber eine lineare Niherung wurde aus der Summe dieser Daten die Landungstriger-
dichte sowie die Beweglichkeit ermittelt.

Probe bin3

Probe bin3 zeigt einen um ca. Faktor 10 reduzierten Langswiderstand mit
Rxxmax@in3) = 2,7 K. Ry verhalt sich unter Variation der Frontgatespannung dhnlich der
Proben binl und bin2. Fur positive Vi Z 2V liegt elektronischer Transport vor. Fir
Vig = 8 V betragt der Fiillfaktor von vpin3 = 7. Flir 0 V und - 2 V lief? sich kein eindeutiges
Transportregime bestimmen. Fiir -2 V ergab sich eine anndhernd von B unabhéngige Ry
Kennlinie. Fiir hoher negative Frontgatespannungen liegt tiberwiegend Lochtransport

Vor.

Abbildung 4.7 bestatigt diese Einteilung. Von Vi =-10V bis ca -4,5V befindet sich die
1

cm?

Probe im Lochregime. Die Lochdichte betrigt anndhernd konstant 12,4 x 10! — bei ei-
ner Lochbeweglichkeit von y; = 0,03 x 10° CV—": Zwischen Vi =-4,5V und +1 V liegt das

Ferminiveau in der Bandliicke. Fiir Vig = -2,4 V ergibt sich Rxxmaxpin3)=3 k. Oberhalb von
+1V liegt Elektronentransport vor. Sowohl fiir die Ladungstragerdichte als auch fiir die

Beweglichkeit zeigt sich hier ein konstanter Anstieg mit Vtg. Fiir eine Ladungstragerdichte

N, = 10,0 x 1011

— ergibt die Mobilitat 1,10 = 0,49 X 10° < und fiir N, = 20,0 X

cm
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Abbildung 4.7 Ladungstragerdichte (a) und Beweglichkeit (b) fiir Probe bin3.

Im Vergleich zu Abbildung 4.5 und Abbildung 4.6 gilt es den verdanderten y-Achsen Mafdstab zu beachten.
Zur besseren Orientierung wurde jeweils der Verlauf von R« abgebildet und die einzelnen Bereiche (Loch-
regime, Bandliicke und Elektronenregime) farblich markiert. Negative Werte fiir Ns geben eine Lochdichte
und positive Werte eine Elektronendichte wieder. Hierfiir wurde die Frontgatespannung in 20mV Schritten
bei konstantem B-Feld variiert und diese Messung in einem Magnetfeldbereich von 0 T bis 9 T in 250 mT
Schritten wiederholt. Uber eine lineare Naherung wurde aus der Summe dieser Daten die Landungstriger-

dichte sowie die Beweglichkeit ermittelt.

4.3 Fazit InAs Variation und elektrostatische Manipulation

In diesem Abschnitt werden die Ergeb-
nisse aus Abschnitt 4.2 zusammenge-
fasst und diskutiert. In Tabelle 4.2 sind
die charakteristischen Groéfien der Pro-
ben bin1 - bin3 gesammelt. Der Langswi-
derstand ist fiir drei Bereiche und je-
weils ohne angelegtes Magnetfeld ange-
geben. Rxxmax ist der Wert des maxima-
len Langswiderstandes, Rxxe im elektro-
nischen Regime und Rxxim Lochregime.
Der Widerstandverlauf im Loch- sowie
im Elektronenregime ist anndhernd
konstant, daher wurde dieser jeweils fiir
feste Ity Werte von +9,5V bzw. -9,5 V be-
stimmt. Innerhalb der Serie zeigt sich

eine Abnahme aller Langswiderstande

binl bin2 bin3
Rxxrmax [kﬂ] 39 29 3
Ryxi [Q] 1821 2042 1658
Ryxe [Q] 26 16 14
- 1 -
N; — 6,2x 101 78x10"1 124 x 10
lcm”]
e
cm
Ui V_ 0,06 x 10° 0,04 x 105 0,03 x 10°
s
e
cm
Ue 10 V_ 0,25 x 10° 0,45 x 10> 0,49 x 105
s
e
cm
Ue 20 V_ 0,61 x10° 1,11 x10°> 1,42 x 10°
s

Tabelle 4.2 Uberblick iiber die Kenngréf3en der bindren
Probenserien
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mit InAs Schichtdicke. Fiir das elektronische Regime lasst sich dies mit zunehmender Be-

weglichkeit unterlegen. Die Werte fiir pe10 - fiir Ny = 10 X 101t — - bzw. pe20 - fiir Ny =
cm?

1

cm?

im Lochregime geht im Gegensatz dazu nicht mit einer Steigerung der Lochmobilitat ein-

20 x 101!

- steigen mit zunehmender InAs Schichtdicke. Der Anstieg der Leitfahigkeit

her. Allerdings steigt die — im Lochregime innerhalb einer Probe anndhernd konstante -
Lochdichte Ni mit zunehmender InAs Schichtdicke an, wahrend die Lochmobilitat fallt.
Dies resultiert in geringen Verdnderungen von Rux..

Der Bereich maximalen Widerstands Rxxmax ist mit Blick auf die Realisation eines Quanten-
Spin-Hall-Effekts in GaSb/InAs DQWSs von besonderer Bedeutung, da hier der Anteil von
»Volumen“-Leitung im 2D Material stark reduziert wird. Dies verspricht eine Messung der
Leitwertsquantisierung. In Abbildung 4.8 ist der Verlauf des maximalen Langswiderstan-
des Rxymax fiir die Proben bin1 - bin3 dargestellt (ausgefiillte Dreiecke, cyan). Mit offenen

Symbolen ist der theoretisch zu erwartende Verlauf gezeigt.

--0O-- aus Egap (1)

--O-- aus Egap (kcross)
40 + & —A— Rxx max 4
__30F \A
G \\\
=
520+
£
O:X
10
O \L /
1 2 °
bin

Abbildung 4.8 Betrachtung Ruymax flir Probenserie bin

Theoretisch zu erwartender und gemessener Rxmax fiir die bindre Probenserie gegen die Probennummer
aufgetragen. Die gemessenen Werte fallen mit ansteigender Probennummer ab und entsprechen damit
nicht den zu erwartenden Werten aus der Betrachtung der Bandliicke an I'-Punkt bzw. des gesamten k-
Raums.

Hierfiir wurde der Widerstand Rxxmax als proportional zu den besetzten Zustidnden be-

trachtet und die Fermiverteilung liber eine Boltzmann-Verteilung genahert.

E

— 12

Dabei ist ks die Boltzmannkonstante 31 [135] und fiir Egap wurde in Abbildung 4.8 die
Bandliicke am I'-Punkt (offene Quadrate, schwarz) sowie die Bandliicke A bei kcross (offene
Kreise, rot) verwendet. Fiir Probennummer bin1 wurde liber Gleichung 12 ein Proportio-

nalitatsfaktor bestimmt und damit der theoretische Wert fiir Probennummer 2 sowie 3

31kp =8.617303 * 10-5 eV/K entnommen aus CODATA Datenbank
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berechnet. Fiir Probennummer bin3 ware, dem Design der Heterostruktur nach, quanti-
sierter Transport zu erwarten. In den Messdaten liegt der Widerstand des Systems aber
deutlich unter dem zu messenden quantisierten Widerstand 2e2/h. Der Wert von 2e2/h

ist in Abbildung 4.8 eingezeichnet.

Die Messdaten entsprechen nicht den aus der Theorie bzw. den simulierten Werten be-
rechneten Widerstdanden. Der Vergleich legt nahe, dass fiir Probe bin2 eine Bandliicke gro-
3er Egap = 0 meV vorliegt. Fiir Probe bin3 liegt der Widerstand deutlich unter dem fiir
Egap(T') zu erwartenden Wert und nahert sich dem fiir Egap(kcross) = A an. Flir eine Unter-
driickung der Volumenleitfdhigkeit gilt es folglich die Bandliicke im gesamten k-Raum zu
betrachten. Zur Vergrofderung der Hybridisationsbandliicke bietet die Verwendung von
verspannten Quantenfilmen einen vielversprechenden Ansatz. Hierfiir wurde von Du et
al. [22] bereits gezeigt, dass in AlGaSb/InAs/Gao,eslno,32Sb/AlGaSb Werte A * 20 meV mog-
lich sind.

Fiir die Betrachtung der Quantenfilmeigenschaften und damit der Prozessqualitit ist die
Mobilitat der Ladungstrager eine charakteristische Grofie. Die Mobilitdt ist bei tiefen
Temperaturen liberwiegend von der Streuung an Struktur- und Kristallfehlern abhéangig.
Hierbei spielen Verunreinigungen, Gitterfehler, Ubergangs-Rauigkeit und Legierungs-
Streuung eine Rolle [136]-[139]. Da die Proben unter identischen Bedingungen gewach-
sen sowie prozessiert wurden, sollten diese Parameter vergleichbar sein und keinen sig-

nifikanten Einfluss auf die Mobilitat haben.

In Abbildung 4.9 ist die Beweglichkeit der Ladungstrager fiir Proben bin1 bis bin3 gegen
die variable Grofde der Serie dargestellt - gegen die InAs Schichtdicke dinas. Mit einer Zu-
nahme der InAs Schichtdicke zeigt sich eine Zunahme der Mobilitiat der dort lokalisierten
Elektronen. Mit steigender dinas nimmt die Aufenthaltswahrscheinlichkeit der Elektronen
W2(E1) am GaSb/InAs Ubergang und damit die Bedeutung der Ubergangs-Rauigkeiten fiir
die Ladungstragerbeweglichkeit ab. Damit begriindet sich ein Anstieg in der Mobilitat. Die
Lochmobilitat sinkt fiir die Verbreiterung der der InAs Schichtdicke leicht. Damit konnte
gezeigt werden, dass der Prozess aus Abschnitt 3.4 untereinander quantitativ vergleich-

bare Ergebnisse liefert.
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Abbildung 4.9 Beweglichkeit der Ladungstrager in Abhangigkeit der InAs Schichtdicke dmas
Die Beweglichkeit der Elektronen steigt mit der InAs Schichtdicke - sowohl pe10 fiir Ny = 10 x 10! C—;z—

bzw. pez2o fiir Ny = 20 x 1011 L Der Anstieg ist nicht linear, flacht fiir h6here dinas ab. Die Lochmobilitit

(schwarz) fallt fiir dickere InAasn;ilme.

GaSb/InAs Quantenfilme weisen prinzipiell geringere Mobilititen als beispielsweise
AlGaAs/GaAs Strukturen [140] auf. Fiir Strukturen auf GaSb Substrat zeigten Nguyen et
al. [36], dass Mobilititen von bis zu p, = 5 * 10° cm?/Vs im elektronischen Regime er-
reicht werden konnen. Von Charpentier et al. [91] wurden kurz darauf Werte von
U = 14 % 10° cm?/Vs bzw. p, = 1.5 * 10 cm?/Vs fiir zwei unterschiedliche Gallium-
Chargen berichtet. Da eine hohe Mobilitat mit einer erh6hten Volumenleitfahigkeit ein-
hergeht, ist eine Optimierung der Mobilitat nicht zum Selbstzweck erstrebenswert. Eine
hohe Mobilitat zeigt allerdings auch eine gute Probenqualitit. Auch wenn topologisch ge-
schiitzte Zustinde unempfindliche gegen kleine Stérungen sind, erfordert die Ausbildung
der Randzustdnde eine hinreichende Probenqualitit. Ziel muss folglich eine Struktur mit
hoher Probenqualitit sein, vor allem mit Blick auf die Kristallqualitiat und die Oberfla-

chen/Seitenflanken, die im trivialen Regime aber einen hohen Widerstand aufweist.

Hierfiir sind unterschiedliche Ansatze bekannt: Die Inkorporation einer Beryllium §-Do-
tierung einige nm zurilickgesetzt neben der InAs Schicht zielt auf eine Reduktion der
intrinsischen Elektronendichte in der InAs Schicht ab [33], [90]. Fiir den Einbau einer Si-
lizium Dotierschicht am GaSb/InAs Ubergang wurde die Unterdriickung der verbliebenen
Volumenleitfahigkeit gezeigt [31]. Mit der Verwendung unterschiedlicher Ga-Quellen

konnte der maximale Langswiderstand Rxmax am Ladungstragerneutralititspunkt um 4
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Grofdenordnungen reduziert werden. Alternativ zu ,low-mobility“ Gallium wird auch die

Verwendung von AlxGa1-xSb fiir x *1 % vorgeschlagen [91].

Davon ausgehend wurde untersucht, ob das Einbringen zweier Al-haltigen Schichten am
GaSb/InAs Ubergang zu einer Reduktion der Leitfihigkeit fiihrt. Hierfiir wurden drei Pro-
ben untersucht mit jeweils einer Monolage AlSb und AlAs am GaSb/InAs Ubergang unter-
sucht: Die Proben iML132 bis iML3. Die Strukturen sind anlog zur bindren Probenserie so
gestaltet, dass nur die InAs Schichtdicke variiert wurde und je eine Probe nominell im
trivialen, am Ubergang und im invertierten Regime liegt. In Abbildung 4.10 ist der Schicht-
aufbau skizziert. Im Vergleich zu den Strukturen ohne eingefiigte Monolage sind einige
Angstrom dickere InAs Schichten notwendig, um ebenfalls eine Inversion von x+25 meV
zu erreichen. Ein erhohter Widerstand konnte in ersten Untersuchungen nicht gezeigt
werden, bedarf aber weiterer Betrachtung. Da dickere Al-haltige Schichten am Material-
iibergang mit einer Reduktion des Bandiiberlapps und der Hybridisierung einhergehen
[141], stellt eine reine Verbreiterung keinen Verbesserungsansatz dar. Das Einbringen ei-
ner oder mehrerer Al-haltiger Monolagen im InAs- oder GaSb-Film hingegen kénnte einen
Ansatzpunkt bieten. Die Auswirkung auf die Mobilitit der ,2D-Volumen“-Ladungstrager
ist maximal, wenn sich die Position der Monolage und des Maximums der Aufenthalts-

wahrscheinlichkeit W2 der Ladungstrager decken [142].

iz | vz | v
3 nm GaSb Cap

200 nm GaSb Substratglattung
n-GaSb Substrat

Abbildung 4.10 Schichtstrukturaufbau der Proben mit Monolagen am GaSb/InAs Ubergang iML1 - iML3
Die Schichtdickenkombination in Probe iML1 ist so gewdhlt, dass sie sich im normalen Regime befindet.
iML2 so, dass sich die Probe am Inversionspunkt befindet und iML3 so, dass sie invertiert ist.

Probe bin3 sollte der nominellen Struktur und der numerischen Simulationen nach im to-
pologischen Regime liegen. Eine Messung des quantisierten Transports ware allerdings
von zu hoher ,Volumen“-Leitfdhigkeit verdeckt. Auch das zu erwartende 2-Ladungstra-
gerverhalten im hybridisierten Regime ist in den Messungen nicht vorhanden. Hierfiir
sind sich mehrere Griinde moglich.

Zuerst ist es moglich, dass die Simulation den Einfluss der InAs Verbreiterung auf die Hyb-

ridisierung liberschéatzt oder aber die real gefertigte InAs Schichtdicke hinter der ge-

32 Von engl. interfacial mololayer
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wiinschten Schichtdicke zurtickblieb. Dies wiirde zu jeweils drei Proben im trivialen Re-
gime fiihren. Die Betrachtung der Rxxmax Werte (s. Abbildung 4.8) unterstiitzt diese Theo-
rie. Danach lage Probe bin3 nahe der Zielstruktur von binZ. In fortfiihrenden Untersu-
chungen konnten die Fertigung und Untersuchung einer Struktur, die sich (nominell)

deutlich weiter im invertierten Regime befindet, diese Vermutung bestatigen.

Als zweite mogliche Ursache muss betrachtet werden, dass die Proben mit nur einem Gate
gesteuert wurden. Damit ist eine Verschiebung im Phasendiagramm nach Liu et al. [17]
und Du et al. [81] (vgl. Abbildung 2.5) nur in senkrechter (Frontgate-) Richtung méglich
(s. Abbildung 4.11). Ein korrigierendes Eingreifen auf Abweichungen in der Heterostruk-
tur und den Inversionszustand ist aufgrund des fehlenden Backgates nicht moéglich. Trotz
intensiver Bemiihungen war es im Rahmen dieser Arbeit nicht méglich, verlasslich Leck-

strom-freie Backgates zu fertigen.

\ N
SR

Backgate

Frontgate

Abbildung 4.11 Schematische Darstellung der elektrostatischen Manipulation via Frontgate

Ausgehend von drei Proben binl - bin3 zeigen die grauen Pfeile den Vorgang beim Verfahren der Frontga-
tespannung. (In Anlehnung an Liu et al [17] und L. Du et al. [81])

Ein reines Verstimmen des Ferminiveaus Er entspricht den von F. Qu et al. [81] bestimm-
ten Linien gleichen Bandiiberlapps bzw. -abstandes (schematisch in Gelb in Abbildung
4.11). Hier wird zuerst deutlich, dass nur die dem jeweiligen Gate nahen Quantenfilme
effektiv verstimmt werden. Es zeigt sich aber auch, dass eine Kontrolle des Ferminiveaus
mit einem Gate zwangslaufig auch die Bandstruktur verandert. Ein Schieben in den Loch-
bereich durch negative Spannung am Frontgate entspricht somit einer Verschiebung der
Struktur weiter ins triviale Regime. Ein Verschieben in die topologische Liicke erfordert

folglich ein Backgate.

In Kapitel 5 wird mit der optischen Manipulation eine Alternative geboten, die das Prob-

lem umgeht, dass Leckstrome zum Backgate auftreten.
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5 Optische Manipulation von GaSb/InAs Doppelguantenfilmen

In den vorhergehenden Kapiteln wurde ausschliefilich das Frontgate zur Kontrolle des
elektrischen Zustandes verwendet. Folgend wird gezeigt, dass tiber optische Anregung
die Art der Majoritatsladungstrager von Elektronen zu Lochern geschoben werden kann.
Dabei wird ein Regime durchlaufen, in dem beide Ladungstréager koexistieren. Dies weist

stark auf eine Elektron-Loch-Hybridisierung mit nichttrivialer topologischer Phase hin.

Bei der Verschiebung der Ladungstragerart kommen zwei unterschiedliche Effekte zum
Tragen, die dhnlich einem Frontgate bzw. einem Backgate wirken. Wie im kommenden
Kapitel dargelegt wird, beruht der Frontgate Effekt auf der negativen persistenten Pho-
toleitfahigkeit (PPC33) und der Backgate Effekt auf der Akkumulation von Elektronen im
substratseitigen AlSb/GaSb Ubergitter (vgl. Kapitel 3.2). Das hier gezeigte, optisch kon-
trollierte Verschieben der Zustinde belegt die Realisation von opto-elektronischem
Schalten zwischen unterschiedlichen Phasen und zeigt die Moglichkeit einer optischen
Kontrolle des Phasendiagramms der GaSb/InAs TIs (vgl. Abbildung 2.5).

Im kommenden Abschnitt 5.1 wird die optische Verstimmung von GaSb/InAs Quantenfil-
men an Probe opt1 gezeigt und erklart. Sie wird in Abhdngigkeit von der Temperatur, der
Anregungswellenldnge sowie der Anregungsintensitit untersucht. Zur Kontrolle werden
in Abschnitt 5.2 Untersuchungen an Proben mit verdndertem Schichtaufbau prasentiert.
Abschliefdend werden in Abschnitt 5.3 die Erkenntnisse aus Kapitel 5 zusammengefasst

und deren Moglichkeiten diskutiert.

33 Vom engl. persistent photoconductivity, s. S. 76 ff
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5.1 Optische Manipulation an Probe opt1

Neben elektrischer Kontrolle iiber Front- und Backgate ist fiir bestimmte Konfigurationen
der Heterostruktur auch eine optische Kontrolle iiber die Phase méglich. Abbildung 5.1
veranschaulicht den Aufbau der Probe optl. Teilbild a) zeigt den schematischen Aufbau
mit den dazugehorigen Schichtdicken. Auf dem Quasisubstrat aufbauend (vgl. Kapitel 3.2)
folgen die gitterangepasste, 100 nm dicke untere Alos9Aso,11Sb Barriere, ein DQW mit
10 nm GaSb und 12 nm InAs, die 50 nm Alo,g9Aso,11Sb obere Barriere und abschliefend
eine 5nm GaSb Deckschicht. Abbildung 5.1 b) zeigt eine colorierte REM Aufnahme der
Schichtstruktur. Die Struktur wurde so gewahlt, dass das Elektronenniveau im InAs un-
terhalb des Lochniveaus im GaSb liegt. Dies ist in der Vergréfierung des Bandstruktur-
schemas Abbildung 5.1 c) veranschaulicht (roter Kasten). Die Inversionsbandliicke be-
tragt nach nextnano Simulation #30 meV, die Hybridisationsbandliicke 6ffnet sich bei ca.
0,1 nm-1 und betragt 18 meV. Das Wachstum wurde - wie in Kapitel 3.2 beschrieben - auf
n-GaAs mit GaSb Quasisubstrat durchgehfiihrt. Anschliefiend wurden Hall-Barren nach
Hall-Barren-Layout 1 (vgl. Abschnitt 2.5) strukturiert. Hierfiir wurde ausschliefdlich mit

Cocktailatze geatzt. Es folgte, auf3er dem Aufdampfen der Kontakte, kein weiterer Pro-

zessschritt.
d 5 nm GaSb Cap b) 4 =e—— ) 4
) ) SL AISb/GaSh —HASSD
3
~ b
w0 N
[ = "
E | ;
Ubergitter 10x AlSb/Gasb 5 k) 3
2,5nm/2,5nm = o0 2 GaSh GaSb w
2 o - LB
£ = o h*
E w o
2 5 L JnAs_
5 3 § VB
g $ i 1
2 | | [
10 nm AlAs =
100 nm GaAs >
n-GaAs Substrat

Wachstumsrichtung z

Abbildung 5.1Probenaufbau opt1.

a) schematischer Aufbau opt1. Auf einem n-GaAs Substrat wurde zuerst ein Quasisubstrat aufgewachsen,
dem dann die eigentliche DQW-Struktur folgt. b) Colorierte REM Aufnahme der vollstindigen Schichtstruk-
tur von opt1. ¢) Numerische Simulation des Valenz- (VB)- und Leitungsbandprofils (LB) der Heterostruktur,
einschlieflich des AlSb/GaSb-Ubergitters (SL) und der AlAsSb/GaSb/InAs/AlAsSb-Region mit ihrer Typ-
11(b)-Bandstruktur am InAs und GaSb Ubergang. In der Vergréferung des aktiven Bereichs werden die lo-
kalisierten Zustande von Elektron (e-) und Lochern (h+) dargestellt.

Alle hier gezeigten Messungen wurden, soweit nicht anders vermerkt, bei 4,2 K durchge-
fiihrt. Als Lichtquellen dienten eine LED mit rotem Licht (E = 1,80 eV) sowie eine IR-LED
(E =1,32 eV). Damit liegt die Bandliicke der AlAso,11Sbo,se Barrieren (Egap = 2,33 eV) ober-
halb der beiden verwendeten Lichtquellen, die Bandliickenenergie von GaSb (0,81 eV) un-

terhalb. Unter roter Beleuchtung verandern sich der Langs- sowie der Hall-Widerstand
der Probe opt1.
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Abbildung 5.2 zeigt den Hall-Widerstand Ry (schwarz) und den Langswiderstand Rxx
(blau) als Funktion der Beleuchtungszeit, aufgezeichnet fiir ein konstant angelegtes Mag-
netfeld von B=2T.

R [kQ]

, . | . - — .
-20 0 20 40 60
Beleuchtungszeit [s]

Abbildung 5.2 Hall- und Langswiderstand in Abhangigkeit der Beleuchtungsdauer
Hall-Widerstand Ry (schwarz) und Langswiderstand Rx (blau) in Abhdngigkeit der Beleuchtungszeit mit
der roten LED, unter konstantem Magnetfeld von B=2 T und T = 4,2 K. R« erreicht seinen maximalen Wi-
derstand Ruxmax = 33,5 kQ bei t = 28 s. Zeitgleich wechselt der Hall-Widerstand Ry von positiven zu negati-
ven Werten. Um die Beleuchtungszeit t = 28 s findet ein Majoritdtsladungstragerwechsel von Elektronen
auf Locher statt. Die senkrechten Linien 1-8 geben farbkodiert die Position der Ry (B) Messungen in Abbil-
dung 5.4 wieder.

Fiir die dargestellte Messung wurde die rote LED bei Belichtungszeit t = 0 s eingeschaltet
und die Probe bei konstanter LED-Lichtleistung permanent beleuchtet. Wahrenddessen
wurden Rx und Ry aufgenommen. Ohne optische Anregung (d. h. bei t = 0 s) liegt der Wert
des Langswiderstandes bei Rx = 7,5 k. Der positive Hall-Widerstand zeigt, dass Elektro-

nen die Hauptladungstrager sind.

Unter konstanter optischer Anregung stieg Rxin einer Beleuchtungszeit t ¥ 28 s zu einem
maximalen Widerstandswert von Rxxmax = 33,5 k0 an und fiel anschiefRend wieder ab. Lan-
gere Beleuchtungszeit fiihrten zu einer Reduzierung des Langswiderstandes, bis Rxx bei
t = 70 s einen Sattigungswert von etwa Rxx = 14,5 kQ erreicht. Die entsprechende Hall-
Widerstandsmessung zeigt, dass eine Vorzeichenumkehr des Hall-Widerstandes von t = 0
bis 70 s erfolgt und dass der Majoritatsladungstragertyp von Elektronen auf Locher um-
schaltet. Dieser Ubergang mit verschwindendem Hall-Widerstand erfolgt an der Scheitel-
position des Langswiderstandes, d. h. bei einer Beleuchtungszeit von t = 28 s. Der Punkt
des maximalen Widerstandes wird auch als Ladungstragerneutralitatspunkt CNP 34 be-

zeichnet.

34 Von engl. charge neutrality point
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Am CNP wurde Rx fiir verschiedene Temperaturen bestimmt. In Abbildung 5.3 ist Rxxmax
gegen die inverse Temperatur aufgetragen und mit einer Arrhenius-Funktion 1/
Ryx;max X exp(—Egqp/2kgT) [18], [21] angepasst. Flir Temperaturen grofier 10 K leitet
sich Egap = 11,0 meV und Tgap = 128 K ab. Egap entspricht damit der Hybridisationsbandlii-
cke A von 18 meV.

104:— a a o

Rxx,max [Q]

o Egap = 11.0 meV
10°F ] Tyap = 128K

00 02 04 06 08 1,0
1/T [1/K]

Abbildung 5.3 Arrhenius Darstellung des Rxxmax Wertes

Maximalwert des Langswiderstandes in Abhédngigkeit von der inversen Temperatur. Ryxmax Steigt mit ab-
nehmender Temperatur monoton bis auf 10,7 kQ (zur besseren Vergleichbarkeit wird (2e2/h)! als blaue
gestrichelte Linie dargestellt). Vom entsprechenden Arrhenius-Diagramm kann eine Aktivierungsenergie
von 11 meV (bis ca. 10 K) abgeleitet werden, die mit der berechneten Hybridisationsbandliicke von ca.
18 meV gut tibereinstimmt.

Nach dem Ausschalten des Lichtes war der Wert auch nach ca. 18 Stunden stabil. Um nach
der Lichteinwirkung wieder auf den Anfangswert des Langswiderstandes zurtickzuschal-
ten, werden zehn pW elektrische Leistung an den Stromkontakten benétigt (fiir mindes-
tens 10 Minuten), um den Anfangswert wiederherzustellen. Alternativ setzt ein Erwar-

men der Probe auf Raumtemperatur den Effekt zurtick.

Fiir ausgewahlte Zeitpunkte der Beleuchtungsdauer wurden Messungen in Abhangigkeit
des Magnetfeldes durchgefiihrt. Die Zeitpunkte der in Abbildung 5.4 gezeigten Rxy(B) Mes-

sungen sind in Abbildung 5.2 durch senkrechte Linien gekennzeichnet.

Vor jeder Magnetfeldmessung wurde die Probe fiir eine bestimmte Zeit beleuchtet, z. B.
10 Sekunden fiir Punkt 2. Anschlief3end wurde die Beleuchtung abgeschaltet und die Hall-
Widerstands Magnetfeldmessung durchgefiihrt. Fiir die Dauer der Messung verhielt sich
die Probe konstant. Nach der Messung wurde die LED wieder eingeschaltet, z. B. 12 Se-
kunden fiir Punkt 3 (insgesamt 22 Sekunden Beleuchtungszeit) und die nachste Hall-Wi-
derstands Magnetfeldmessung wurde durchgefiihrt. Fiir kurze Beleuchtungszeiten

(Punkte 1 und 2) zeigt der Hall-Widerstand gut ausgepragte ganzzahlige Quanten-Hall-
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Plateaus bei Vielfachen des Widerstandsquants Rk = h/2e2. Obwohl sich die Hall-Wider-
standskurven bei niedrigen Magnetfeldern vollkommen linear zu entwickeln scheinen,
wird eine schwache nichtlineare Steigung beobachtet, die bereits auf die Existenz von
Loch Minoritatsladungstragern hinweist. Bei den Punkten 3 und 4 - kurz vor Erreichen
der Ruxmax Position bei t * 28 s - wird der Hall-Widerstand bei niedrigen Magnetfeldern
offensichtlich nichtlinear und ist gegeniiber den bei kiirzeren Beleuchtungszeiten (Punkte
1 und 2) erzielten Hall-Widerstandswerten deutlich reduziert. Dies deutet darauf hin,
dass sich - trotz Elektronen als Majoritatsladungstrager - eine signifikante Loch-Minori-

tatsladungstragerdichte ausbildet.

'10 T T T T T X T 0 T
-2 -1 0 1 2
Magnetfeld [T]

Abbildung 5.4 Ry fiir unterschiedliche Beleuchtungsdauern in Abhdngigkeit des Magnetfeldes
Hall-Widerstand Rxy in Abhangigkeit des Magnetfeldes, gemessen fiir die farblich markierten Zeitpunkte
und die entsprechenden Zahlen aus Abbildung 5.2. Im Elektronenregime - entsprechend niedriger Beleuch-
tungszeiten (Kurven 1 und 2) - zeigen die Hall-Widerstandskurven ausgeprégte ganzzahlige Quanten-Hall-
Plateaus. Fiir langere Beleuchtungszeiten zeigt der Hall-Widerstand einen deutlicher werdenden Anteil bei-
der Ladungstragerarten am Transport, verbunden mit einer Vorzeichenumkehr des Hall-Widerstandes bei
etwaB=0,5T.

Fiir Beleuchtungszeiten von ca. 28 Sekunden, rund um den CNP (Punkte 5 und 6), wech-
selt die Steigung des Hall-Widerstand Ry das Vorzeichen. Diese ist fiir Werte der Magnet-
feldstarke B kleiner 1 T (fiir Punkt 5) sowie 0,5 T (fiir Punkt 6) und negativ fiir Werte
dariiber. Majoritatsladungstrager sind nun Locher. Bei ldangeren Belichtungszeiten (Punkt
7 und 8) bleibt der Hall-Widerstand nichtlinear mit negativem und positiv steigendem
Hall-Widerstand bei grofden bzw. niedrigen Magnetfeldern. Fiir langere Beleuchtungszei-
ten (hier nicht dargestellt) bleibt die Nichtlinearitat des Hall-Widerstandes erhalten und
erreicht nie die lineare Signatur des alleinigen Lochtransports. Die Nichtlinearitat des
Hall-Widerstandes in der Nahe des CNPs wird durch die Beteiligung von Elektronen und

Lochern verursacht.
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Die Abbildung 5.5 a) und b) zeigen die Ladungstragerdichten und -mobilitaten beider La-
dungstrager, wie sie sich aus einer Zwei-Ladungstrager-Anpassung mit Gleichung 8
(s. Seite 25) fiir die Ry Daten in Abbildung 5.4 ergeben.

Die Ergebnisse zeigen vor dem CNP hauptsachlich elektronische Leitung mit einer Elekt-
ronendichte im Bereich von 101! cm2, wahrend danach die Lochdichte die Elektronen-
dichte Ubersteigt. Die Ladungstragerdichten im Loch- und Elektronenregime (weit ent-

fernt vom CNP) sind vergleichbar.

Die im Vergleich zu Lochern deutlich erhohte Beweglichkeit der Elektronen (etwa Fak-
tor 4) fiihrt zu den beobachtbaren ganzzahligen Quanten-Hall-Plateaus im Elektronenre-
gime (siehe Kurven 1 und 2, Abbildung 5.4). Kombiniert mit den koexistierenden Lochern
ergibt sich daraus auch der nichtlineare Hall-Widerstand im Elektronenregime mit Mino-
ritatsladungstragern (Lochern) und die Vorzeichenumkehrung des Hall-Widerstandes im

Lochregime.

Im Vergleich zu den in der Literatur berichteten Mobilititswerten liegt die hier darge-
stellte Elektronenmobilitit etwa eine Grofdenordnung unter den Literaturwerten (s. Quel-
len [36], [81]). Die Lochmobilitdt hingegen ist gut mit anderen Literaturwerten zu verglei-
chen [81]. Die Elektronenbeweglichkeit in optI ist reduziert, die Lochmobilitat ist ver-
gleichbar. Die in der Literatur berichteten Rekordmobilitaten wurden jedoch, wie die bi-
nare Serie, in Heterostrukturen auf GaSb-Substraten erzielt. Diese weisen - wie in Ab-
schnitt 3.2 gezeigt - eine bessere Kristallqualitat auf. Weiter gilt es bei diesem Vergleich
zu beachten, dass die Ladungstragerdichte der fiir opt1 gezeigten Mobilitidten gering sind.
Das lasst vermuten, dass die optische Verstimmung nur einen relativ kleinen Bereich kon-

trolliert — verglichen mit +10 V Frontgatespannung in Kapitel 3.4.

Die Elektronenmobilitdt im Loch-dominierten Regime betrdgt *35-103 cm?2/Vs und die
Lochmobilitdat im Elektronen-dominierten Regime #10-103 cm2/Vs (nicht gezeigt in Ab-
bildung 5.5)
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Abbildung 5.5 Ladungstragerdichte und Mobilitit in Abhdngigkeit der Beleuchtungszeit
Ladungstragerdichten (a) und Mobilititen (b) der Elektronen- und Lochgase, berechnet iiber das Zwei-La-
dungstrager-Modell (siehe Gleichung (8)) in Abhdngigkeit von der Beleuchtungszeit. Zum Vergleich wird
auch Rx (blaue Quadrate) fiir B = 0 T dargestellt. a) Der Majoritatsladungstragertyp wechselt von Elektro-
nen zu Lochern, wahrend der Langswiderstand Ry sein Maximum durchlduft. Unterhalb und oberhalb der
Beleuchtungszeit t = 28 s betragt das Verhaltnis von Majoritits- zu Minorititsladungstriagern etwa 4.

b) Entsprechende Elektronen- und Lochmobilititen als Funktion der Beleuchtungszeit. Die Elektronenbe-
weglichkeit ist etwa um den Faktor vier grofier als die Lochbeweglichkeit.

Das Antwortverhalten der Probe opt1 ist sowohl von der verwendeten Lichtfarbe bzw. -
energie als auch von der Beleuchtungsintesitat abhangig.

Ein Beleuchten mit rotem Licht ermdoglicht einen Wechsel des Majoritatsladungstragers
von Elektronen auf Locher. Bei einer Beleuchtungszeit von t = 28 s liegt die Fermi-Energie
in der Bandliicke und der Langswiderstand wird maximal, Rxxmax. Die Zeit, fiir die unter
konstanter Beleuchtung Rxx, max erreicht wird, entspricht einer Beleuchtungszeit At. Diese
ist abhangig von der Lichtintensitat und die Geschwindigkeit der optischen Abstimmung
kann dariiber gesteuert werden. Abbildung 5.6 verdeutlicht, dass die erforderliche Be-
leuchtungszeit indirekt mit der Beleuchtungsintensitiat zusammenhangt. Zwischen jeder
Messung wurde die Probe erwdrmt, um sie in ihren Ausgangszustand zuriickzusetzten.
Dies wurde fiir unterschiedliche Lichtleistungen durchgefiihrt und At gegen die LED Leis-

tung aufgetragen. Flir niedrige LED Leistungen (0,1 nW) betragt At etwa 100 s und redu-
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ziert sich auf 0,6 s fiir 1 pW Leistung. Aus der Anpassungs-Funktion ldsst sich eine Stei-
gung von - 0,58 ableiten. Die zuvor genannte Zeit von 28 s entspricht einer Lichtleistung
von ca. 1 nW. Es gilt zu beachten, dass die Werte der Lichtleistung dabei tiberschatzt wer-
den. Das Licht der LED wurde nicht auf den untersuchten Hall-Barren fokussiert und nur
ein Bruchteil des tatsdchlich emittierten Lichts ist fiir die optische Abstimmbarkeit ver-

antwortlich. Daher sollten effektive Lichtleistungen im pW-Bereich fiir die Anregung aus-

reichen.
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Abbildung 5.6 Abhéngigkeit von Beleuchtungsintesitat

Beleuchtungszeit (4t), die bendtigt wird, um Rwymax zu erreichen, in Abhdngigkeit von der Lichtleistung der
roten LED. Bei geringen Lichtleistungen wird der maximale Langswiderstand bei ca. 100 s erreicht. At sinkt
auf 0,6 s flir eine Steigerung der Lichtleistung um vier Grof3enordnungen. Die Steigung lasst sich auf -0,58
bestimmen.

Die optische Abstimmbarkeit des Transportverhaltens lasst sich mit einem Zusammen-
spiel zweier physikalischer Effekte erklaren, die dhnlich eines Frontgates bzw. eines Back-
gates wirken. Der Frontgate Effekt beruht auf der negativen persistenten Photoleitfahig-
keit (PPC35), der Backgate Effekt wiederum basiert auf der Akkumulation von Elektronen
im substratseitigen AlSb/GaSb Ubergitter. Abbildung 5.8 zeigt das Schema dieser beiden

Prozesse.

Fiir Quantenfilme aus 6,1 Angstrom Materialien - v. a. fiir einzelne oder doppelte in
Al(As)Sb-Matrizen eingebettete InAs Quantenfilme - sind in der Literatur sowohl positive
als auch negative PPC bekannt [143]-[151]. Deren Auftreten sowie Auspragung ist abhan-
gig von der jeweiligen Heterostruktur und Materialzusammensetzung, aber auch von der
Energie des anregenden Lichts. Die Autoren fiihren den positiven PPC zum Teil auf DX-
Zentren zurlck. Der positive PPC ist fiir einfallende Lichtenergien unter ~1,2 eV vorhan-
den. Oberhalb der Lichtenergien von ~1,55 eV iiberwiegt der negative PPC, da er auf ei-
nem Interband-Absorptionsprozess beruht. Die Absorptionswahrscheinlichkeit ist fiir In-

terbandanregung deutlich hoher als fiir einen Defektband-Absorptionsprozess von DX-

35 Vom engl. persistent photoconductivity

71



Optische Manipulation von GaSb/InAs Doppelquantenfilmen

Zentren. Mehrere Untersuchungen [144], [147], [148] beschiftigen sich mit der Entwick-
lung von positiver zu negativer Photoleitfahigkeit von AlSb/InAs/AlSb-Quantentdpfen in
Abhangigkeit von der einfallenden Lichtenergie. Fiir Photonenenergien iliber = 1,55 eV
zeigen die Autoren eine negative persistente Photoleitfihigkeit, die sie auf photogene-
rierte Locher in der GaSb Deckschicht zurilickfiihren. Bei ausreichender Photonenenergie,
d. h. iiber 1,55 eV, konnen diese Locher die GaSb/AlSb-Barriere iiberwinden und sich im
InAs-Quantentopf ansammeln, in dem sie mit Elektronen rekombinieren. Dies fiihrt zum
Abbau von Elektronen im InAs QW, analog zur elektrischen Kontrolle liber ein negatives
Frontgate. Der Prozess ist rechts unten in Abbildung 5.8 schematisch dargestellt. Bei nied-
rigeren Photonenenergien entfillt dieser Vorgang (siehe [144]]), da die Migrationszeit
der Locher die Rekombinationszeit tiberschreitet und die fotogenerierten Elektron-Loch-
Paare rekombinieren. Da die Breite der GaSb Deckschicht nur 5 nm betragt (oder 3 nm
fiir die Kontrollversuche, siehe Abbildung 4.2 und Abbildung 4.10), werden weniger als
1% der einfallenden Photonen innerhalb der Deckschicht absorbiert. Referenzen [144],
[147], [152] liefern das klare Bild, dass Elektronen-Loch-Paare, die durch Interband-
absorption und anschliefiende Lochmigration und Rekombination am InAs-Quantenfilm
entstehen, zu einer Entvolkerung des InAs-Quantenfilms - dem negativen PPC - fiihren.
Die dabei zurtickbleibenden Elektronen sind in der GaSb Deckschicht gebunden [144]. Pa-
rallel zu unseren Untersuchungen wurde der negative PPC von der Arbeitsgruppe um Rui
Rui Du an GaSb/InAs Doppelquantenfilmen gezeigt [26]. Dariiber war eine Manipulation
der Ladungstragerdichte und ein Verschieben in die Bandliicke mdéglich, aber ein Wech-
seln der Majoritatsladungstrager sowie Zwei-Ladungstragerverhalten konnten nicht ge-

zeigt werde.
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Abbildung 5.7 Abhéngigkeit von der Lichtenergie

Vergleich des Rw Verlaufes iiber die Beleuchtungszeit fiir die rote und IR-LED. R« steigt bei IR Beleuchtung
deutlich langsamer an. Wahrend Rxxmax vergleichbar ist, fillt fiir IR Beleuchtung der Widerstand auch fiir
sehr lange Beleuchtungszeiten nicht wieder ab.

Um die Hypothese zu tliberpriifen, dass Photonen mit Energien iiber und unter 1,55 eV
einen negativen Frontgate-Betrieb aktivieren oder deaktivieren, wurde Rxx auch fiir eine

zweite Lichtenergie aufgezeichnet: IR-LED (1,32 eV).
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Abbildung 5.7 zeigt und vergleicht die Rxx-Zeitspuren fiir beide LEDs. Unabhéangig von der
Photonenenergie nimmt Rx liber die Beleuchtungszeit zu. Allerdings lassen sich zwei
deutliche Unterschiede feststellen. Zunachst wird unter roter Beleuchtung Ruxmax in we-
sentlich kiirzer Zeit erreicht (etwa eine Grofdenordnung). Die Zeitskalendifferenz kann auf
Unterschiede in der Lichtleistung sowie unterschiedliche Absorptionskoeffizienten zu-
riickgefiihrt werden. Dariiber hinaus - und von besonderer Bedeutung - verbleibt Rxx bei
IR Beleuchtung auf Rxxmax, wahrend bei roter Beleuchtung Rx filir langere Beleuchtung
wieder abnimmt (fiir ¢t > At). Wahrend die rote LED nach Durchlaufen der Bandliicke den
dominanten Ladungstragertyp umschaltet, stoppt die Wirkung der IR LED innerhalb der
Bandlucke.
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Abbildung 5.8 Schematische Darstellung der beteiligten Anregungs- und Akkumulationsprozesse

An der Oberflache, in der GaSb Deckschicht, geniigt eine Anregungsenergie von 1,55 eV und mehr (nur fiir
rote LED giiltig) fiir eine Migration der angeregten Locher bis in den InAs Quantenfilm und eine Rekombi-
nation mit den dort vorhandenen Elektronen. Auf der Substratseite werden fiir beide verwendeten Anre-
gungsenergien Elektron-Loch Paare generiert. Wahrend Locher ins Substrat abwandern, akkumulieren die
Elektronen innerhalb des Ubergitters an der Riickseite der DQW-Struktur.

Diese Verschiebung ist analog zu einem Backgate Effekt in der elektrischen Feldabstim-
mung. Der optisch aktivierte Backgate Effekt ist hier auf die Erzeugung von Elektronen-
Loch-Paaren auf der Substratseite des DQW zuriickzufiihren. Unter Beleuchtung mit Pho-
tonen oberhalb der GaSb-Bandliickenenergie Egqp = 0,81 eV (dies gilt fiir beide LED-Ener-
gien) werden auf der Substratseite des DQWs Elektronen-Loch-Paare erzeugt (siehe Ab-
bildung 5.8). Ein kleines strukturbedingtes elektrisches Feld reicht aus, um die generier-
ten Elektronen-Loch-Paare effektiv zu trennen. Elektronen kénnen sich im AlSb/GaSb-
Ubergitter ansammeln, wihrend Locher zur Substratseite hin driften, wo sie schlief3lich
rekombinieren. Da Elektronen-Loch-Paare durch Interband-Absorption in GaSb erzeugt
werden, kann der Backgate Effekt auch bei IR-Anregung beobachtet werden - aufgrund
des reduzierten Absorptionskoeffizienten aber iiber lingere Zeiten. Die im Ubergitter an-

gesammelten Elektronen wirken analog einer negativen Spannung am Backgate.
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Abbildung 5.9 zeigt ein Schema des Phasendiagramms fiir die Front- und Backgate Kon-
trolle (vgl. Abschnitt 2.1) mit den fiir optische Anregung mdéglichen Pfaden (Pfeile). Fiir
rote Beleuchtung erfolgt sowohl ein Front- als auch ein Backgate Effekt. Fiir IR Beleuch-
tung resultiert nur ein Backgate Effekt. Die optische Abstimmbarkeit des dominanten La-
dungstragertyps in der topologischen Phase der InAs/GaSb-Doppelquantentépfe gibt

eine zusatzliche Kontrollmoglichkeit im Phasendiagramm.

Frontgate

Backgate

Abbildung 5.9 Schema des Phasendiagramms fiir rote und IR Beleuchtung

In das Phasendiagramm aus Abschnitt 2.1 ist hier der jeweilige Pfad fiir rote oder IR Beleuchtung einge-
zeichnet. IR Anregung bewirkt nur einen Backgate Effekt, wihrend rote Beleuchtung sowohl einen Back-
als auch einen Frontgate Effekt bewirkt. (In Anlehnung an Liu et al [17])

5.2 Kontrollversuche optische Manipulation

Zur Kontrolle wurden Versuche mit optischer Verstimmung an den Serien bin1 - bin3 so-
wie iML1 - iML3 durchgefiihrt. Details zur Probenserie bin und iML finden sich in Ab-
schnitt 4.1 bzw. Abbildung 4.10.

Eine Verstimmung unter optischer Anregung, die dem Frontgate entspricht, ist auch fiir
diese Kontrollexperimente zu erwarten. Abhangig von der Anregungsenergie sollte ent-
weder negativer oder positiver PPC beobachtbar sein. Wie oben bereits ausfiihrlich be-
schrieben (s. S. 72) tritt negativer persistenter Photoeffekt nur fiir Photonenenergien
tiber = 1,55 eV (rote LED) auf und wirkt analog zur elektrischen Kontrolle {iber ein nega-

tives Frontgate.

Allerdings ist im Gegensatz zu Probe optl kein Verschieben der Phase in Backgate Rich-
tung zu erwarten. Der Backgate-Betrieb geht auf einen anhaltenden Ladungstrageraufbau

im GaSb/AlSb-Ubergitter zuriick. Allen Kontrollproben ist gemeinsam, dass sie auf GaSb
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Substrat gefertigt wurden und kein Ubergitter auf der Substratseite (unterhalb der unte-

ren AlSb-Barriere) aufweisen.

Die Abbildung 5.10 bis Abbildung 5.15 zeigen die experimentellen Ergebnisse unter Be-
leuchtung fiir die Proben bin1 bis bin3 sowie iML1 bis iML3. Fiir diese Experimente wur-
den Rxx und Ry als Funktion der Beleuchtungszeit fiir beide LED-Energien gemessen, je
einmal mit und ohne ein angelegtes Magnetfeld von B = 2T. Die Abbildung 5.10 a) bis Ab-
bildung 5.15 a) zeigen, dass R« bei Beleuchtung mit der Rot-LED mit der Zeit zunimmt
und nach einer probenabhdngigen Beleuchtungszeit einen Sattigungswert Rxxmax erreicht.
Bei allen Proben wird nach Erreichen von Rxxmax kein Abfall von Rxx beobachtet. Der Wert
von Rxx ist von den Quantentopfbreiten und -layouts abhangig. Dies gilt flir Rxxmax sowie

Rxx zur Beleuchtungszeit t = 0.

Wahrend Beleuchtung mit der roten LED zu einem signifikanten Anstieg von Rxx liber die
Beleuchtungszeit fiihrt, zeigt sich fiir die Anregung mit IR-Licht eine deutlich reduzierte
Erh6hung des Langswiderstandes. Dies begriindet sich darin, dass negativer PPC nur fiir
Anregungsenergien oberhalb von ca. 1,55 eV zu einer Elektronen-Depopulation des InAs
Films fiihrt. Die deutlich geringere Leitwertsreduktion kann mit IR angeregten NPPC er-
klart werden, der auf Anregung von DX-Zentren (oder genauer gesagt von Defekten im

Bereich der GaSb-Kappe) zuriickgeht.

Fiir die entsprechenden Hallwiderstinde (siehe Teilbilder b) und c)) wird kein Wechsel
des Vorzeichens beobachtet. Bei allen Proben der Serien bin und iML ist keine Vorzeichen-
umkehr festzustellen und die Ladungstragerartumschaltung fehlt. Zwischen den beiden
Serien besteht ein Unterschied: Fiir Serie bin steigt der Hall-Widerstand unter Beleuch-
tung, wahrend fiir die Serie mit Monolagen am Interface iML zuerst ein kurzer Anstieg in

Rxx erfolgt, dann aber Rx fiir langere Beleuchtungszeiten abnimmt.

Diese Kontrollexperimente stehen mit der zuvor gegebenen Interpretation im Einklang
und deuten darauf hin, dass das Ubergitter auf der Substratseite fiir die Beobachtung der
Ladungstragerartumschaltung eine wichtige Rolle spielt. Diese Ergebnisse werden von
den Ergebnissen aus [26] unterstitzt. Hier wird - analog zu unseren Untersuchungen -
fiir eine Struktur ohne substratseitiges Ubergitter berichtet, dass iiber negativen PPC die
Ladungstragerdichte moduliert, aber die Majoritatsladungstragerart nicht verdndert

werden kann.

75



Optische Manipulation von GaSb/InAs Doppelquantenfilmen

a) b) ‘)

LED an

L L L J ' 4 '
1L - . , 1 - . , 0
0 50 100 150 200 0 50 100 150 200 0 50 100 150 200
Beleuchtungszeit [s] Beleuchtungszeit [s] Beleuchtungszeit [s]

Abbildung 5.10 Magnetotransportmessungen an Probe bin1 unter roter und IR Beleuchtung

a) Rw als Funktion der Beleuchtungszeit fiir rote und IR Beleuchtung ohne Magnetfeld. Der Langswider-
stand nimmt mit zunehmender Beleuchtungszeit zu und sattigt sich bei einem Wert von etwa 9 kQ bzw.
1,5 kQ fiir rote und IR Beleuchtung. In b) und c) ist der Hall-Widerstand Ry fiir B = 2 T unter roter bzw. IR
Beleuchtung dargestellt (schwarz). Zum Vergleich ist der Langswiderstand R in Farbe gezeigt. Die Hall-
Widerstandsmessung zeigt, dass keine Vorzeichenumkehr und keine Ladungstragerumschaltung stattfin-
den.

LED an

R  rot
00

R, [kQ]

. i . . .
! P L L 0 T L T T 0,0

0 50 100 150 200 0 50 100 150 200 0 50 100 150 200

Beleuchtungszeit [s] Beleuchtungszeit [s] Beleuchtungszeit [s]

Abbildung 5.11 Magnetotransportmessungen an Probe binZ2 unter roter und IR Beleuchtung

a) Rx als Funktion der Beleuchtungszeit fiir rote und IR Beleuchtung ohne Magnetfeld. Der Langswider-
stand nimmt mit zunehmender Beleuchtungszeit zu und sattigt sich bei einem Wert von etwa 8 kQ bzw.
1,2 kQ fiir rote und IR Beleuchtung. In b) und c) ist der Hall-Widerstand Ry fiir B = 2 T unter roter bzw. IR
Beleuchtung dargestellt (schwarz). Zum Vergleich ist der Lingswiderstand Rx in Farbe gezeigt. Die Hall-
Widerstandsmessung zeigt, dass keine Vorzeichenumkehr und keine Ladungstragerumschaltung stattfin-
den.
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Abbildung 5.12 Magnetotransportmessungen an Probe bin3 unter roter und IR Beleuchtung

a) R« als Funktion der Beleuchtungszeit fiir rote und IR Beleuchtung ohne Magnetfeld. Der Langswider-
stand nimmt mit zunehmender Beleuchtungszeit zu und sattigt sich bei einem Wert von etwa 2,25 kQ bzw.
1 kQ. fiir rote und IR Beleuchtung. In b) und c) ist der Hall-Widerstand Ry fiir B =2 T unter roter bzw. IR
Beleuchtung dargestellt (schwarz). Zum Vergleich ist der Ladngswiderstand Rx in Farbe gezeigt. Die Hall-
Widerstandsmessung zeigt, dass keine Vorzeichenumkehr und keine Ladungstragerumschaltung stattfin-
den.
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' LED an R, rot
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Abbildung 5.13 Magnetotransportmessungen an Probe iML1 unter roter und IR Beleuchtung

a) Rx als Funktion der Beleuchtungszeit fiir rote und IR Beleuchtung ohne Magnetfeld. Der Langswider-
stand nimmt mit zunehmender Beleuchtungszeit zu und sattigt sich bei einem Wert von etwa 2,6 k() bzw.
1,2 kQ fiir rote und IR Beleuchtung. In b) ist der Hall-Widerstand Ry fiir B =2 T unter roter Beleuchtung
gezeigt (schwarz). Zum Vergleich ist der Langswiderstand Rx in Blau gezeigt. Die Hall-Widerstandsmessung
zeigt, dass keine Vorzeichenumkehr und keine Ladungstragerumschaltung stattfinden.
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Abbildung 5.14 Magnetotransportmessungen an Probe iML2 unter roter und IR Beleuchtung
a) Rw als Funktion der Beleuchtungszeit fiir rote und IR Beleuchtung ohne Magnetfeld. Der Langswider-
stand nimmt mit zunehmender Beleuchtungszeit zu und sattigt sich bei einem Wert von etwa 1,5 kQ bzw.
0,5 kQ fiir rote und IR Beleuchtung. In b) ist der Hall-Widerstand Ry fiir B =2 T unter roter Beleuchtung
dargestellt (schwarz). Zum Vergleich ist der Langswiderstand Rx in Blau gezeigt. Die Hall-Widerstandsmes-
sung zeigt, dass keine Vorzeichenumkehr und keine Ladungstragerumschaltung stattfinden.
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Abbildung 5.15 Magnetotransportmessungen an Probe iML3 unter roter und IR Beleuchtung

a) Rx als Funktion der Beleuchtungszeit fiir rote und IR Beleuchtung ohne Magnetfeld. Der Langswider-
stand nimmt mit zunehmender Beleuchtungszeit zu und sattigt sich bei einem Wert von etwa 0,4 kQ bzw.
0,7 kQ fiir rote und IR Beleuchtung. In b) und c) ist der Hall-Widerstand Ry fiir B = 2 T unter roter Beleuch-
tung dargestellt (schwarz). Zum Vergleich ist der Langswiderstand Rx in Blau gezeigt. Die Hall-Wider-
standsmessung zeigt, dass keine Vorzeichenumkehr und keine Ladungstragerumschaltung stattfinden.
Tabelle 5.1 vergleicht den Wert des Liangswiderstandes Rxxmax unter optischer Verstim-
mung mit rotem Licht mit dem Wert unter elektrostatischer Kontrolle via Frontgate. Es
zeigt sich, dass die Maximalwerte des Langswiderstandes Rxxmax geringer sind. Der tiber
elektrostatische Kontrolle erreichbare Bereich ist grofier als der liber negativ persisten-

ten Photoeffekt erreichbare Bereich.
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Probe/Wert binl bin2 bin3
Rxxmax unter Frontgate  [kQ] 39 29 3
Rxxmax rote Beleuchtung [kQ] 9 8 2,25

Tabelle 5.1 Vergleich von Rxxmax fiir optische und elektrische Verstimmung

5.3 Fazit optische Manipulation

Die optische Abstimmbarkeit des dominanten Ladungstragertyps in der topologischen
Phase der InAs/GaSb-Doppelquantentdpfe gibt eine zusatzliche Kontrollmoéglichkeit im
Phasendiagramm. Bei niedrigen bzw. grofden Beleuchtungsstarken ist die Majoritatsla-
dungstragerdichte entweder elektronen- oder lochartig. Dazwischen erfolgt eine Elektro-
nen-Loch-Hybridisierung und das System geht in eine nicht-triviale topologisch isolie-
rende Phase mit einer Hybridisationsbandliicke iiber. Wahrend persistente Photoeffekte
in Heterostrukturen aus 6,1 Angstrom-Materialien schon lange bekannt sind [143]-[151]
und kiirzlich gezeigt wurde, dass dieser zur Verstimmung von GaSb/InAs Doppelquan-
tenfilmen benutzt werden kann [26], bringt die Ergidnzung der Struktur um ein Ubergitter
auf der Riickseite des DQWs optische Kontrolle iiber beide Gates.

Kontrollversuche an Proben mit unterschiedlichem Schichtaufbau (siehe Abschnitt 5.2)
bestitigen, dass das Ubergitter auf der Substratseite fiir die Beobachtung der Ladungstri-
gerumschaltung eine wichtige Rolle spielt. Ohne das Ubergitter kénnen die generierten
Elektronen abfliefden und rekombinieren, somit fehlt die riickseitige Gatewirkung. Aus
diesen Kontrollexperimenten lasst sich schlief3en, dass DX-Zentren [151] oder Ladungs-
trager, die im InAs oder GaSb-Quantenfilm erzeugt werden, nicht zum optischen Schalten

beitragen.

Das Zusammenspiel von negativer Photoleitfahigkeit und dem Aufbau von photogenerier-
ten Ladungstragern ermoglicht eine gleichzeitige Steuerung der Fermi-Energie und des
elektrischen Feldes. Der optisch induzierte Zwei-Gate-Betrieb von InAs/GaSb-DQWs
ergibt eine Moglichkeit, Leckstrome in diesen Materialien zu umgehen und ebnet den Weg

zu elektro-optischen Bauelementen auf Basis topologischer Materialien.

Fiir die Anwendung und die Realisation von schaltbaren TI-basierten Bauteilen sind
raumlich definierte, variierbare Uberginge zwischen trivialen und topologischen Phasen
von Interesse. Einerseits konnten mit diesen ,kiinstlichen Oberflachen“ Probleme mit
Leckstromen an der realen GaSb sowie InAs Oberflache geschickt umgangen werden. An-

dererseits konnen aus dem Schaltvorgang neue Erkenntnisse gezogen werden, z. B. liber
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das Ausbilden eines topologischen Randzustandes. Da das Umschalten zwischen norma-
len (NI) und topologischen isolierenden (TI) Phasen eine Variation beider Gatespannun-
gen erfordert, wiirden seitliche NI-TI-NI-Schnittstellen raumlich definierte Front- und
Backgate-Elektroden erfordern. Definierte Frontgates sind technologisch etabliert. Defi-
nierte Backgates hingegen erfordern selektive Atztechniken sowie ein Abdiinnen bzw.
Entfernen des Substrates. Dies ist technisch vermutlich méglich, aber keineswegs etab-
liert. Mit der oben vorgestellten optischen Abstimmung kénnen raumlich definierte Back-
gate-Elektroden iiber Schattenmasken abgebildet werden und erfordern keine selektive

Atztechnik oder Ausdiinnung des Substrats.
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6 Bi,Se; Nanoflocken und -drahte

BizSes ist ein vielversprechender Kandidat aus der Gruppe der Chalkogenide fiir die Rea-
lisation sowie die Anwendung von 3-dimensionalen topologischen Isolatoren. Vor allem
die - im Vergleich zu 2-D Systemen - hohe (topologische) Bandliicke lasst stabile Oberfla-

chenzustidnde erwarten - theoretisch auch bei Raumtemperatur.

Ein Ansatz, Problemen mit leitenden Zustdanden im BizSes Volumenmaterial zu begegnen,
ist die Reduktion des notwendigen Volumens. Hierfiir kommt ein viel genutzter Vorteil in
der Nanotechnologie zur Anwendung: die Vergrof3erung des Oberflaichen-zu-Volumen
Verhéltnisses bei immer starkerer Reduktion der Grofe. Wahrend das Volumen in der
dritten Potenz der Grofde eines Korpers abnimmt, fallt die Oberflache nur quadratisch. Mit
dem Ziel, diesen Effekt fiir die Realisation des topologischen Isolators in BizSe3 auszunut-
zen, wurde im Rahmen dieser Arbeit erstmalig das Wachstum von Nanostrukturen mit

Molekularstrahlepitaxie realisiert [39].

In Abschnitt 6.1 werden fiir das kommende Kapitel ausgewahlte technische und physika-
lische Grundlagen gezeigt. Die Eigenschaften von dreidimensionalen topologischen Isola-
toren werden erldutert, direkt gefolgt von den spezifischen Eigenschaften von BizSes als
toplogischer Isolator. Daran schlief3en sich die Materialeigenschaften des Bi2Ses Kristalles
an. Abschlief3end wird die epitaktische Herstellung von Nanostrukturen mittels Moleku-
larstrahlepitaxie beschrieben. Hier werden der vapour-liquid-solid-Wachstumsmodus

sowie das wurzelbasierte Wachstum eingefiihrt.

In Abschnitt 6.2 werden die best practice Parameter zum MBE Wachstum von Nanodrah-
ten und Nanoflocken gezeigt und anschlief3end die erhaltenen Strukturen charakterisiert.
Die Ergebnisse von HRXRD und TEM Messungen zeigen, dass die Nanodrahten in der ge-

wiinschten Bi2Ses Kristallstruktur vorliegen. Die Auswertung der REM Aufnahmen zeigt
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das Fehlen von Goldtrépfchen an der Drahtspitze. Darauf aufbauend wird der Wachs-

tums- und Nukleationsmechanismus diskutiert.

6.1 Grundlagen und Technologie Bi,Ses

BizSes unterscheidet sich in vielen Eigenschaften von den Materialien der 6,1 Angstrom-
Familie. Daher werden die Grundlagen fiir dieses Kapitel separat eingefiihrt. Auf eine Ein-
fihrung in die Eigenschaften des dreidimensionalen topologischen Isolators Bi2Ses folgt
die Beschreibung der Kristalleigenschaften sowie die Erklarung der Wachstumsmecha-

nismen fiir die epitaktische Herstellung von Nanostrukturen.

3-dimensionale topologische Isolatoren
Nach Entdeckung der 2D topologischen Isolatoren wurde das Konzept des Quanten-Spin-
Hall-Effektes auf dreidimensionale Koper erweitert. Hier bilden sich auf einem isolieren-
den 3D Material topologisch geschiitzte Oberflachen aus. Angestofien wurde dies durch
eine Arbeit von Fu, Kane und Mele [38]. Dieser folgten weitere grundlegende Arbeiten von
Moore und Balents sowie Roy [153], [154].

Die erste experimentelle Bestdtigung eines 3D TIs wurde liber ARPES36 an Bi1-xSbx er-
bracht [155]. ARPES liefert im Blick auf 3D topologische Isolatoren ein machtiges Werk-
zeug, da die sich direkt an der Oberflache befindliche abzubildende elektrische Struktur
der geringen Eindringtiefe der ARPES Anregung entgegenkommt.

Bismut-basierte Materialien (Biz2Ses, Bi2Tes, Bi2Sb3s) wurden als vielversprechende 3D TIs
Kandidaten mit vergleichsweise hohen Bandliicken identifiziert [62] und mittels ARPES
Messungen bestatigt [63], [156].

Topologischer Isolator BiSes

BizSes war in seiner Verwendung als thermoelektrisches Material seit langem bekannt
[157], [158] und wurde kurz vor Beginn dieser Arbeit als 3-dimensionaler topologischer
I[solator identifiziert [62]. Zhang et al. [62] errechneten fiir Bi2Ses eine Bandliicke von
300 meV sowie das Vorhandensein eines einzelnen Dirac-Kegels am I'-Punkt. Der topolo-
gische Schutz geht auf die Inversion der Bismut und Selen p.-Orbitale beim Ubergang in
Biz2Ses zuriick. Hierzu tragen drei Effekte bei: die chemische Bindung, die Kristallfeldthe-
orie und die starke Spin-Bahn Wechselwirkung (SOC37). Frith wies ARPES einen einzelnen

Dirac Kegel am I'-Punkt sowie seine 0,3 eV Bandliicke [63] nach.

36 Winkelaufgelste Photoelektronen Spektroskopie, vom engl. angle resolved photo electron spectroscopy
37Vom engl. spin orbit coupling
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Abbildung 6.1 zeigt die urspriingliche Berechnung der lokalen Zustandsdichte (LDOS 38)
von Zhang et al. [62] sowie die experimentelle Bestatigung mittels ARPES Messung von Xi
et al. [63]. Sowohl in der Berechnung als auch fiir den experimentellen Nachweis lassen
sich um den I'-Punkt die Dirac-Kegel-artigen Zustdnde in der eigentlichen Bandliicke er-

kennen.

Die - im Vergleich zu anderen TI-Kandidaten - hohe Bandliicke macht Bi2Se3 zu einem
interessanten Kandidaten fiir spintronische Anwendungen bei Raumtemperatur und to-
pologische Ansitze des Quantencomputings mit Hilfe von Majorana Fermionen [159]-
[161]. Transportmessungen an ultradiinnen BizSes Schichten zeigten die Existenz von to-
pologisch geschiitzten Oberflachenzustdnden [40]. Allerdings kaschierten zum Zeitpunkt
der Arbeit Zustdnde im Volumenmaterial die eindeutigen Signaturen der Oberflachenzu-
stinde und erschwerten einen Nachweis iiber Transportmessung sowie deren Verwen-

dung fiir weitere Experimente.

M— T — M

V
- - .- - - - -
'
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Energy (eV)
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Abbildung 6.1 Originale Berechnung und ARPES Messungen fiir BizSe3

a) ,Energie- und Impulsabhdngigkeit der LDOS fiir BizSes [...] auf der [111] Oberflache. Hier stellen die war-
meren Farben eine hohere LDOS dar. Die roten Bereiche weisen auf Energiebdnder und die blauen Bereiche
auf Energielticken hin. Die Oberflachenzustinde sind um den I' Punkt herum deutlich als rote Linien zu er-
kennen, die sich in der Bulk-Liicke [...] verteilen.” [62] 3°

b) & c¢) ,Hochauflésende ARPES-Messungen der elektronischen Oberflichenband-Dispersion auf
BizSe3(111). Elektronendispersionsdaten gemessen mit einer einfallenden Photonenenergie von 22 eV

in der Ndhe des I'-Punktes entlang der I'-M (b) und I'-K (c) Impuls-Raumschnitte.” [63] 40

Man beachte in der gesamten Grafik die englische Notation.

Hier bieten Nanostrukturen ideale geometrische Voraussetzungen. Je kleiner die Struktur
wird, desto grofder wird das Verhaltnis von Oberflache zu Volumenmaterial. Somit wird
fir kleiner werdende Strukturen der Anteil des Volumenmaterials am Transport unter-

driickt und die Eigenschaften der Oberflaichenzustiande treten in den Vordergrund. Kom-

biniert mit der Moglichkeit, Nanostrukturen ,buttom up“4! mit Molekularstrahlepitaxie

38 Vom engl. local desity of states

39 Genehmigung freundlicherweise erteilt durch Springer Nature

40 Genehmigung freundlicherweise erteilt durch Springer Nature

41 Aus dem engl. ,von unten nach oben”; bedeutet hier direkt strukturiertes Wachstum, gegeniiber einer
spéteren ,top down“ (von oben nach unten) Strukturierung durch z. B. Atzprozesse.
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herzustellen, stellt dies einen Schritt auf dem Weg zum Nachweis von Majorana Fermio-
nen dar. Deren Auftreten wird fiir den Ubergang zwischen topologischem und trivialem
Regime in Nahe-induzierten topologisch supraleitenden Nanodrahten erwartet [159]. Pa-
rallel zu diesen Arbeiten mit Molekularstrahlepitaxie wurde gezeigt, dass aus Bi2Ses Na-
nodrahten Feldeffekttransistoren gebaut werden kénnen [51]. Explizite Eigenschaften fiir

Bi2Ses-Nanodrahte wurden von Lou et al. berechnet [55].

Bi,Se3 Material-System

V2VI3 Materialien bestehen stochiometrisch betrachtet aus zwei Atomen der fiinften und
drei Atomen der sechsten Hauptgruppe des Periodensystems. Ein typischer Vertreter die-
ser Gruppe ist Bi2Ses. Bis vor kurzem war Biz2Se3 hauptsachlich als thermoelektrisches
Material bekannt [157], [158] und wurde fiir diese

Anwendung synthetisiert. Mit der relativ neuen An- '.’°~f $ =e

e® o Bi
wendung als 3D topologischer Isolator wuchs das s o6 * =
Interesse an hochreinen Proben mit hochster Kris- ceec e
tallqualitét. Qo0

° %9
Der BizSes Kristall gehort zur rhomboedrischen IO
Raumgruppe R3m (D3,;) und zeigt Gitterkonstanten °°. ® Quintuple Schicht
von a=b=4.143 A. In c-Richtung bildet der Kristall e .ocr
Quintuple-Schichten und hat eine Gitterkonstante 0o O
von ¢ = 28.636 A [162]. Innerhalb dieser fiinf Lagen P .,f

°o 050

ist die Bildung kovalent, die Bindung zwischen den
Lagen beruht auf Van-der-Waals-Wechselwirkung Abbildung 6.2 BizSes Kristallstruktur
[163]. In Abbildung 6.2 ist der schematische Aufbau BizSes Kristallstruktur als Kugelmodell
. ] ] . goldene Kugeln stehen fiir Selen, blaue fiir
von BizSes als Kugelmodell gezeigt. Die Stapelrei- Bjsmut. Innerhalb der Quintuple Schich-
henfolge innerhalb der Quintuple Schicht ist Se-Bij- tensind die Atome durch kovalente Krafte

_ ] ] ] gebunden. Quintuple Schichten haften
Se-Bi-Se. Hier gilt zu beachten, dass die kovalente durch van-der Waals Anziehung aneinan-

Bindung innerhalb der Quintuple deutlich stirkerist 9€™
als die Van-der-Waals-Bindung dazwischen. Bismut
und Selen kénnen in unterschiedlichen stéchiometrischen Verhaltnissen vorkommen
[164]. Flr die Analyse bedeutet dies, sowohl die Raumgruppe als auch die Gitterkonstan-
ten zu liberpriifen, um sicherzustellen, dass Bi2Se3 mit der passenden stéchiometrischen

Zusammensetzung und in der korrekten Kristallstruktur vorliegt.

Frithe Versuche an BizSes zeigten, dass eine n-Dotierung der Oberflache das Ferminiveau
im Leitungsband bindet. Folglich war eine Verwendung als topologischer Isolator nicht

moglich. Dies geht meist auf Substitutions-Gitterfehler 42 oder Se-Fehlstellen zuriick, die

42 Engl. antisite defects
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entweder aus dem Herstellungsprozess stammen, oder aber durch Se-Desorption entste-
hen [53], [54]. Mit dem Ziel dies zu unterbinden, arbeiteten unterschiedliche Gruppen da-
ran, BizSes mittels Molekularstrahlepitaxie herzustellen [41]-[44], [56]-[61]. Eine wei-
tere Moglichkeit zur Fertigung von Nanostrukturen aus BizSe3 wurde kurz dem Abschluss
der hier gezeigten Arbeiten an Biz2Se3 gezeigt. Mit der selektiven epitaktischen Herstellung
von Schichten auf vorstrukturiertem Substrat [165] konnten Messungen an unterschied-
lichen Nanostruktur-Geometrien realisiert werden [166]. Zum Schutz der Oberflache
wurde hierbei in-situ Aluminium aufgebracht [166], [167]. Cha et al. [168] geben eine Zu-

sammenfassung liber weitere Versuche an BizSes Nanostrukturen.

Molekularstrahlepitaxie von Nanostrukturen

BizSes Schichten wurden erfolgreich mit unterschiedlichen Herstellungsmethoden reali-
siert: pulsed laser depositon PLD 43 [45], hot wall epitaxy [46] und Molekularstrahlepita-
xie [40], [47], [48]. Bi2Ses Nanodrahte und -flocken wurden bisher vor allem im Hinblick
auf thermoelektrische Anwendungen gefertigt. Seitdem die Anwendung als TIs in das all-
gemeine Interesse geriickt ist, wurde gezeigt, dass Nanodrdhte und -flocken mittels
MOCVD 44 [49] sowie in horizontalen Rohrendfen 4> [50], [52] hergestellt werden kdnnen.

Die Herstellung von BizSe3 Nanostrukturen mittels MBE wurde bisher nicht gezeigt.

Fiir Nanodrahtwachstum sind unterschiedliche Wachstums- bzw. Nukleationsmechanis-
men bekannt. Der bekannteste ist wohl der schon 1964 von Wagner und Ellis beschrie-
bene VLS 46-Wachstumsmodus [169]. Kleine Goldtropfen auf der Oberflache des Substra-
tes dienen als Sammelpunkte und bilden mit dem evaporierten Material (vapour) eine
eutektische Legierung auf der Oberflaiche des Wafers (liquid). Sobald diese Legierung
libersattigt ist, kristallisiert das Material an der fliissig-festen Grenzflache aus (solid). So-

mit entsteht unter dem Tropfen ein Tiirmchen und es wachst mit nach oben.

Dieser Wachstumsmodus ist fiir viele unterschiedliche Materialsysteme und Effusions-
methoden neben MBE etabliert [52], [170]-[175]. Es gilt zu erwadhnen, dass Gold nur ein
mogliches Nukleationsmaterial darstellt. Neben anderen Materialien ist auch das selbst-
oder homokatalysierte Wachstum bekannt, bei diesem wird ein Material aus dem eigent-
lichen Zielkristall als Nukleationstropfen angeboten [176]-[183]. Fiir Bi2Se3 wiirde dies
einen Nukleationstropfen aus Bismut oder Selen bedeuten. Abbildung 6.3 stellt schema-
tisch die Funktionsweise des VLS Wachstums mit Gold-Nuklation dar. Abbildung 6.3 a)
zeigt die Ausbildung des Eutektikums aus den vorliegenden Goldtrépfchen und dem an-
gebotenen Material. Abbildung 6.3 b) verdeutlicht, dass die Nanodrahte unterhalb der

43 gepulste Laserdeposition, von engl. pulsed laser deposition

44 Metallorganische chemische Gasphasenabscheidung, von engl. metalorganic chemical vapour deposition
45 Engl.: horizontal tube furnace

46 Von engl. vapour-liquid-solid, gasformig-fliissig-fest
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Goldtropfchen wachsen. Die Grofde des Eutektikum-Tropfchens steht in direktem Zusam-

menhang mit dem Durchmesser der entstehenden Nanodréhte.

a)‘. | .lb)‘. | l

° ([ ] °
. .o
Si-Substrat Si-Substrat

Abbildung 6.3 Schematische Darstellung VLS Wachstumsmodus

a) zeigt einen Silizium(Si-)wafer mit Goldtrépfchen. In den Tropfchen sammelt sich ein Eutektikum aus Gold
und mindestens einem der evaporierten Materialien. In b) sind die ausgebildeten Nanodrédhte unter den
Nukleationstropfchen gezeigt. Die Drahtdicke korreliert mit dem Durchmesser des Tropfchens.

Neben VLS Wachstum sind noch andere Wachstumsmodi bekannt, die die Ausbildung von
1D-Strukturen begiinstigen [184]. Fiir ZnO und Carbon Nanodrahte wurde z. B. gezeigt,
dass sich Katalysatorteilchen sowohl an der Spitze, aber auch an der Wurzel des Nano-
drahtes befinden kénnen (vgl. [185]-[188]). Fiir ZnO haben Kim et al. dieses Verhalten
genauer untersucht [189]. Abbildung 6.4 zeigt schematisch die Funktionsweise eines
wurzelbasierten 47-Wachstums. Die Goldtrépfchen dienen hier als Sammelpunkte fiir auf
der Oberflache migrierendes Material. Wie gezeigt bildet sich zuerst Bi2Se3 an den Gold-
tropfchen aus. Darauf aufbauend bilden sich dann die Nanodrahte, das Goldtropfchen ver-
bleibt am Wafer, an der Wurzel des Nanodrahtes. Im Gegensatz zum VLS Wachstumsmo-
dus findet das Wachstum hierbei am Wafer statt und der Draht wir dadurch quasi nach

oben geschoben.

a)‘.

Si-Substrat Si-Substrat

Abbildung 6.4 Schematische Darstellung wurzelbasiertes Wachstum
In a) ist veranschaulicht, wie sich evaporiertes Material an den Gold-Nukleationskeimen sammelt. b) zeigt,
dass der Keim am Wafer zuriickbleibt und der Draht hiervon nach oben wachst.

47 Engl. root nukleated
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In der Literatur wird fiir BizSe3z Nanodrahte sowohl VLS-Wachstum [52] berichtet als auch

ein wurzelbasierter Wachstumsmodus vermutet [49].

Anlagenaufbau ,,Varian MBE-360"

Zur Herstellung der BizSe3 Nanostrukturen wurde eine modifizierte Varian ,MBE-360“
verwendet. Sie setzt sich aus der eigentlichen Wachstumskammer (MC, main chamber),
einer Zwischenkammer mit Ausheizstation (BC, buffer chamber) und einer Ladekammer
(LL, load lock) zusammen. Abbildung 6.5 zeigt eine schematische Zeichnung. Die Kam-

mern sind voneinander jeweils durch ein Handventil (V1 & V2) getrennt.

Zellen

Pyrometer

Uhlschild
Substrat

JManipulator

- L
Flussmessrohre Ausheizstation

SIP

MC BC LL

Abbildung 6.5 Schematische Darstellung der modifizierten Varian MBE-360.

Ansicht in Vogelperspektive, v. 1. n. r: Hauptkammer (MC), Zwischenkammer (BC) und Ladekammer (LL).
Im laufenden Betrieb wurde nur die Ladekammer ge6ffnet und maximal drei Probenhal-
ter ein- oder ausgebaut. Zum Beliiften wurde die LL mit Reinststickstoff geflutet, das Ab-
pumpen erfolgte iliber eine Turbomolekularpumpe. Die Zwischenkammer diente zum
Ausheizen der Probenhalter inkl. Probe, um Verunreinigungen vor dem Wachstumspro-
zess zu entfernen sowie das Vakuum der MC zu schiitzen. Die Zwischenkammer wurde

tiber eine Sekundarionengetterpumpe (SIP) evakuiert.

Das eigentliche Kristallwachstum fand in der Hauptkammer statt. In der Riickseite der
Hauptkammer waren je eine Knutsen-Effusionszelle mit elementarem Bismut (Alfa Aesar,
99.9997%) und eine mit elementarem Selen (Alfa Aesar, 99.999+%) verbaut. Die Materi-
almenge und somit die Wachstumsgeschwindigkeit bzw. das Bi/Se Verhaltnis wurden di-
rekt tiber die Temperatur der Effussionszellen geregelt. Eine schnelle Kontrolle iiber den
Materialfluss war tiber individuell steuerbare Verschlussblenden (,,Shutter) gewahrleis-
tet. Mittig, mit direktem Blick auf die Probe in Wachstumsposition, war ein Pyrometer-
fenster eingelassen. So konnte die Temperatur der Probe - zusdtzlich zur Messung iiber

ein Thermopaar - mit einem externen Pyrometer kontrolliert werden.
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Die Hauptkammer wurde tliber eine SIP evakuiert. Der Manipulator der Hauptkammer
war in horizontaler Richtung rotierbar. Damit konnte die Probe von der Transferposition
in die Wachstumsposition sowie die der Probe gegeniiberliegende Druckmessrohre
(BFM) in Richtung der Zellen gedreht werden, um Materialfliisse zu bestimmen. Alle hier
vorgestellten Proben wurden ohne zusatzliche Substratrotation hergestellt. Im Betrieb

wurde lberschiissiges Material auf einem LNz gesptilten Kiihlschild ausgefroren.

6.2 MBE Wachstum Bi,Sez Nanoflocken und -drahte

Wie in Abschnitt 6.1 gezeigt, wurde BizSes mit unterschiedlichen Herstellungsmethoden
produziert. In dieser Arbeit wurde zum ersten Mal demonstriert, dass BizSe3 Nanostruk-

turen mit Molekularstrahlepitaxie gefertigt werden kénnen [39].

Vor Beginn dieser Untersuchungen und nachdem die Anwendung als TIs in das allge-
meine Interesse geriickt ist, wurde gezeigt, dass Bi2Ses Nanodrahte und -flocken mittels
MOCVD 48 [49] sowie in horizontalen R6hrendfen 49 [50], [52] hergestellt werden kénnen.
Fiir Bi2Se3 Nanodréahte, die in einer ,sealed quarz tube“ hergestellt wurden, konnten bei
tiefen Temperaturen (T < 2,5 K) Quantentransport-Signaturen fiir Oberflaichenzustiande
beobachtet werden [190]. Fiir weitere Fortschritte waren sowohl eine bessere Kontrolle
tiber die Wachstumsparameter - u. a. das Bi/Se Verhaltnis - als auch ultrareine Produkti-

onsbedingungen wiinschenswert.

Das Wachstum der BizSes Strukturen fand auf Si(100) Wafern statt. Diese wurden - vor
Einbau in die MBE - 10 s mit Flusssdure (HF) geatzt und anschlief3end mit 2 nm Gold be-
dampft. Direkt vor dem Einbau wurde die Oberflache des Wafers mit einer Metallpinzette
zerkratzt. Vor dem Wachstum wurde die Probe fiir 10 min auf 600°C erhitzt, um die Gold-
schicht zu Tropfchen zerlaufen zu lassen. Zu Beginn des Wachstums wurde die Probe auf
450 °C £ 10 °C abgekiihlt. Die Temperatur liegt damit ausreichend tliber der fiir die Aus-
bildung einer Legierung notwendigen 240°C [191]. Als Wachstumstemperatur wird im-
mer die mittels Pyrometer bestimmte Temperatur des Wafers angegeben. Die Wachs-
tumsdauer betrug jeweils 15 Minuten. Die besten Ergebnisse wurden mit einem flussaqui-
valenten Druckverhaltnis (BEP 3°) r(pse/psi) = 23 erzielt. Die Proben wurden in der Haupt-

kammer unter 200°C abgekiihlt und anschliefdend in die Ladekammer transferiert.

Charakterisierung von Bi>Se3 Nanoflocken und -drahten
Die wie oben beschrieben hergestellten Bi2Se3 Nanostrukturen wurden mit unterschied-

lichen Methoden untersucht und charakterisiert. Die Untersuchung der geometrischen

48 metallorganisch chemischer Dampfphasenabscheidung
49 horizontal tube furnace”
50 Von engl. beam equivalent pressure
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Morphologie erfolge mit Hilfe von Rasterelektronenmikroskopie (REM, s. Kapitel 2.5). Die
kristallographische Untersuchung erfolgte mit Hilfe von hochauflésender Rontgendiffrak-

tometrie (XRD, s. Kapitel 2.5) sowie Transmissionselektronenmikroskopie (TEM, s. Kapi-
tel 2.5).

Die Abbildung 6.6 und Abbildung 6.7 zeigen REM Aufnahmen von Bi2Se3 bewachsenen
Wafern. Wafer, die mit Gold vorbehandelt wurden, weisen in direkter Nahe zu den Krat-
zern Nanodraht Wachstum auf. Auf Wafern ohne Gold-Vorbehandlung wuchsen keine Na-

nodrahte, sondern Nanoflocken.

P L

Abbildung 6.6 Ubersichtsaufnahmen: a) Nanodraht- und b) Nanoflocken-Probe.
a) Nanodrahte: Der linke Teil wurde angekratzt. Der griine Bereich markiert den Kratzer. Im gekratzten
Bereich und in direkter Nahe dazu sind Nanodrahte sichtbar, wihrend auf der rechten Seite kein Draht zu
finden ist. b) Nanoflocken-Probe: Proben ohne Gold zeigen keine Nanodrihte, sondern Bi;Ses-Flocken, mit
einer Abmessung bis zu mehr als 1pm.

Abbildung 6.6 a) zeigt die Oberflache eines mit Gold vorbehandelten Wafers. Links oben
- innerhalb der griinen Markierung - befindet sich ein Kratzer. Auf Gold vorbehandelten
Wafern finden sich in direkter Ndhe zu Kratzern Nanodrahte, wahrend sich in einiger Ent-
fernung zu den Kratzern keine Drahte mehr finden lassen. Auf Proben ohne Gold hingegen
finden sich nur Nanoflocken und keine Dradhte. Es konnten Nanoflocken mit einem Durch-
messer deutlich grofder 1pm gezeigt werden. Nanodrahtwachstum konnte nur in der
Kombination von Gold-Vorbehandlung und dem Kratz-Schritt in der Wafer-Praparation
realisiert werden. In Abbildung 6.6 b) ist ein Wafer ohne Gold Vorbehandlung abgebildet.

Hier finden sich Nanoflocken mit einem Durchmesser von bis zu etwas iiber einem pum.

Abbildung 6.7 zeigt vergrofierte Darstellungen von Nanodrahten. Abbildung 6.7 a) gibt
einen Uberblick iiber einen mit Flocken und Driahten bewachsenen Bereich in Ndhe zu
einem Kratzer. Bild b) und c) zeigen die Vergrofierung eines einzelnen Drahtes, der sich
von der mit Flocken bedeckten Oberflache abhebt. Die Nanodrahte haben einen Durch-
messer von ca. 20 nm-100 nm und erreiche eine Lange von maximal 2pm. Auffallig ist,
dass an der Spitze der Drahte keine - wie bei VLS Wachstum zu erwarten ware - Gold-
Eutektikum Troépfchen zu erkennen sind. Zur Verdeutlichung wurden hiervon hochauflo-
sendes STEM Bilder angefertigt, vgl. Abbildung 6.10.
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"7 Xi& 3 Y 400 nm

~

Abbildung 6.7 Vergrofierungen Nanodréhte
REM Bilder: a) BizSez Nanodrahte und Nanoflocken auf der Wafer-Oberflache in direkter Nahe zu einem
Kratzer auf mit Gold vorbehandelter Probe. b) Einzelner Nanodraht, der aus der mit Flocken bedeckten
Oberflache ragt. c) VergrofRerung der Spitzenregion des Drahtes aus b) An der Spitze des Drahtes ist kein
Goldtropfen zu erkennen, wie er fiir VLS-Wachstum zu erwarten ware.

Die bewachsenen Wafer wurden direkt mit Rontgenbeugung untersucht, um einen Riick-
schluss auf die Kristallographie der erhaltenen Strukturen ziehen zu kénnen. In Abbil-
dung 6.8 ist eine HRXRD Messung gezeigt. Bedingt durch die geringe Menge an Material
auf dem Wafer sowie die nicht uniforme Orientierung der einzelnen Nanostrukturen, ist
das XRD Signal schwach und besitzt ein unruhiges Untergrundsignal. Die 003 (w2-0=4,6)

und 006 (w2-0=9,2) Reflexe fiir Bi2Ses sind aber trotzdem deutlich zu erkennen.

100

80
003 006

60

40

Intensitat [1/s]

20

0 L | L | L | L |
5,0 7,5 10,0 12,5

o 2-6 [°]

Abbildung 6.8 XRD Messung an des unbehandelten BizSes Wafers.

Die Maxima bei w2-0=4,6 und w2-0=9,2 entsprechen den 003 und respektive 006 Reflexen von BizSes. Das
Hintergrundsignal stammt von den nicht uniform orientierten Flocken auf der Oberfliche des Wafers.

Flr weitergehende kristallographische und morphologische Betrachtungen wurden Bil-
der mit einem FEI Titan 800-30 Transmissionselektronenmikroskop angefertigt. Hierfir
wurden die erhaltenen Nanostrukturen auf einen Probenhalter mit Carbon-Gitter trans-

feriert. Alle hier gezeigten TEM Daten sind fiir Nanodrahte erhoben worden.
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Das dabei erhaltene Beugungsmuster (SADP >1) istin
Abbildung 6.9 gezeigt, in Abbildung 6.10 findet sich
ein hochauflésendes STEM Bild eine Nanodrahtes
(a) sowie einzelne Vergroflerungen der Kante (b)
und der Spitze (c) des Drahtes. Das SADP zeigt das
Beugungsmuster eines Kristalls der Raumgruppe
Dg’d(Rgm). So lasst sich, in Ubereinstimmung mit

dem Rontgenbeugungsergebnis, feststellen, dass der

[0001]

untersuchte Nanodraht aus BizSes in passender sto-

Abbildung 6.9 SADP Beugungsmuster chjometrischer Zusammensetzung und erwiinschter

eines Bi2Ses Nanodrahtes mit dem zu er- _ _ _ ] ] ]

wartenden hexagonal Muster eines Stoffes  Kristallstruktur vorliegt. Die TEM Bilder zeigen die

gesr(Rgrhg’mboedriSChen Raumgruppe  pristalline Struktur des Nanodrahtes. In Abbildung
alftom). . T . .

’ 6.10 wird - in Ubereinstimmung mit den REM Auf-

nahmen - noch einmal verdeutlicht, dass sich kein Goldtrépfchen auf der Spitze befand.

Vergleicht man diesen Befund mit der Literatur, stellt man fest, dass Alegria et al. auch
berichten, dass die Herstellung von BizSes-Nanodrdahten mittels MOCVD auf Gold ange-
wiesen ist, aber keine Tropfchen an der Spitze ihrer Drahte zu finden sind [49], [192].
Hingegen beobachteten Kong et al. VLS-Wachstum von BizSe3-Nanodrahten durch Ver-
dampfen von Bi2Ses-Pulver in einem Rohrenofen [52]. Einerseits ist Gold ein essentieller
Bestandteil des Nukleationsmechanimus, andererseits liegt eindeutig kein VLS-Wachs-

tum vor. Eine weitere Moglichkeit ist das wurzelbasierte Wachstum 52 (vgl Abschnitt 6.1).

Grundlage fiir das VLS-Wachstum ist die Ausbildung eines eutektischen Tropfchens, wel-
ches den Ubergang vom atomaren (gasformigen) Zustand {iber die Ansammlung im (fliis-
sigen) Tropfen sowie einer Kristallisation (fest) an der Unterseite des Tropfchens kataly-
siert und mit dem Nanodraht nach oben wachst. Die Mischung von Gold und Bismut ist in
der Literatur nicht abschliefdend untersucht und v. a. die Existenz einer einphasigen Le-
gierung ist nicht zweifelsfrei gezeigt. Die peritektische Ausbildung von AuzBi ist beispiels-

weise fiir 373°C demonstriert worden [191].

Weiterhin kristallisierten Drahte nur in absoluter Nahe zu Kratzern aus, wahrend in de-
ren Abwesenheit kein nennenswertes Nanodrahtwachstum festgestellt werden konnte.

Bezieht man dieses Wissen mit ein, erscheint ein wurzelbasiertes Wachstum wahrschein-

51von engl. selective area diffraction pattern
52 engl. root catalyzed growth
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lich. Einerseits 6ffnen Kratzer Defekte auf Tom )
der Wafer-Oberflache, die als Nukleati- ;
onszentren wirken konnen. Andererseits
kann Material, das von der Pinzette abge-

kratzt wurde oder dabei aufgebrachtes

extrinsisches Material die Keimbildung

begiinstigen. An diesen Keimen sammeln
sich Bismut sowie Selen und beglinstigen
die Nukleation eines Nanodrahtes, wih-
rend der Keim an der Wurzel verbleibt.
Fiir die Keimbildung stehen dreierlei Ma-
terialien zur Verfiigung - Gold, Bismut so-
wie Silizium aus dem Wafer. Fiir Gold und

Silizium liegt der eutektische Punkt zur

Ausbildung einer Legierung bei 370°C

[193]. Fiir ein genaueres Verstandnis des

100 nm

Nukleationsprozesses miissen die Pro-
. ) Abbildung 6.10 HRSTEM Bild eines Nanodrahtes
zesse an der Waferoberfldche weiter un- pjeses hochauflssende TEM Bild zeigt die kristalline

tersucht werden. Struktur eines Nanodrahtes a), eine Vergroflerung der
Kante b) sowie der Spitze c). In allen drei Bereichen ist
die saubere kristalline Struktur zu erkennen, an der
Spitze fillt auf, dass ein fiir VLS-Wachstum zu erwar-

6.3 Fazit Bi,Sesz Nanoflocken und -drahte

Zusammenfassend lasst sich sagen, dass Molekularstrahlepitaxie ein vielversprechender
Ansatz fiir die Herstellung hochwertiger Bi2Se3 Nanostrukturen auf Si (100)-Substraten
ist. Die gezeigten Nanostrukturen haben eine monokristalline Struktur und eignen sich
damit fiir weitere Charakterisierungen und Transportmessungen. Die Anwesenheit von
Gold auf der Waferoberflache begiinstigt die Ausbildung von Nanodrahten, ohne Gold bil-

den sich Nanoflocken.

Ein tiefergehendes Verstiandnis des Nanodraht-Nukleationsprozesses ist erforderlich, um
die Drahtdichte und die Ausbildung von Nanoflocken zu kontrollieren sowie die Oberfla-
chenbedeckung zu unterdriicken. Da einzelne stehende Nanodradhte auf einem sauberen
Substrat die Weiterverarbeitung vereinfachen, verspricht das gezielte Wachstum auf vor-
strukturierten Oberflichen ideale Voraussetzungen. In zukiinftigen Experimenten kon-
nen dann weitere Materialien in die Nanodrahte eingebaut werden. So wird z. B. CuxBi2Ses
als topologischer Supraleiter gehandelt [194] und mit magnetischer Dotierung (z. B. Cr)
ein anormaler QSHE erwartet [67], [195].
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