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1. Wyksztalcenie i stopnie naukowe.

OrskKic

1998 Doktorat

1989 Wyzsze

Université Pierre et Marie Curie PARIS 6, Paryz, Francja specjalno$¢
Physique des Solides (fizyka ciala stalego).

Praca doktorska pt. ,, Analyse quantitative a [’échelle atomique par
traitement d’images de microscopie électronique “haute résolution” dans
des hétérostructures III-V et II-VI fortement désadaptées™ .

Promotorzy: dr Cloude Delamarre i prof. dr hab. Jacek Kossut.

W 1999 r. uznany jako rownowazny stopniu doktora nauk fizycznych przez

Rade Naukowg Instytutu Fizyki Polskiej Akademii Nauk.

Politechnika Warszawska, Wydzial Inzynierii Materiatowe;.

Praca magisterska pt.: ,, Struktura wielosktadnikowych metalicznych powlok
otrzymywanych metodq impulsowo-plazmowq na przykladzie wybranych
stopow zaroodpornych”.

Promotor prof. dr hab. Krzysztof Zdunek.

2. Informacje o dotychczasowym zatrudnieniu w jednostkach naukowych.

od 1998-

1993-1998

1989-1992

Instytut Fizyki PAN w Zespole Mikroskopii Elektronowej na
stanowiskach: fizyk, asystent, adiunkt.

Rownolegle studia doktoranckie w Instytucie Fizyki PAN oraz na
Université Pierre et Marie Curie PARIS 6.

Naukowo-Produkcyjne Centrum Potprzewodnikéw w Warszawie dziat
konstrukcji i technologii elementéw dyskretnych. Stanowisko: technolog
wiodacy).

' W tlumaczeniu na jezyk polski: "llosciowa analiza relaksacji naprezen w skali atomowej z wykorzystaniem
przetwarzania obrazéw wysokorozdzielczej mikroskopii elektronowej w heterostrukturach kwantowych III-V oraz 11-
V1 silnie niedopasowanych".
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3. Informacje o opublikowanych pracach naukowych i tworczych pracach zawodowych.

Dorobek naukowy obejmuje 93 oryginalne prace, w tym 87 po uzyskaniu stopnia doktora
Wedtug Bazy ISI Web of Science na dzien 14.05.2012

indeks Hirscha wynosi H=12

catkowita ilos¢ publikacji 86

ilos¢ cytowan 553 (456 bez autocytowan)
Aktualna wersja statystyki Web of Science http://www.researcherid.com/rid/D-5585-2012
Sumaryczny impact factor wynosi 122,1.
Prace opublikowane zostaty w recenzowanych czasopismach fizycznych oraz specjalistycznych
poswigconych zagadnieniom nanotechnologii oraz mikroanalizy i mikroskopii elektronowej o
wysokiej migdzynarodowej renomie:

1. Applied Physic's Letters: 5 7. Philosophical Magazine: 2

2. Journal of Applied Physics: 5 8. Nanotechnology: 5

3. Journal of Physics :Condensed Matter: 2 9. Nano Letters: 2

4. Ultramicroscopy: 1 10. Micron: 1

5. Microscopy and Microanalysis: 2 11. Journal of Microscopy Oxford: 2
6. Japanese Journal of Applied Physics: 1 12. Physica Status Solidi A, B: 6

Pelny spis publikacji i prezentacji konferencyjnych w jezyku polskim zamieszczono w
zalaczniku 5:

134 prezentacje konferencyjne (120 po uzyskaniu tytutu doktora), w tym:
a) 11 wykladéw zaproszonych, w tym 6 wygloszonych osobiscie po uzyskaniu
stopnia doktora
b) 62 prezentacje ustne, w tym 55 po uzyskaniu stopnia doktora, 17 wygtoszonych
osobiscie
¢) 71 prezentacji plakatowych, w tym 64 po uzyskaniu stopnia doktora
d) catkowita liczba wygloszonych seminariow - 16



4. Wskazanie gléwnego osiggniecia naukowego.

Jako glownie osiagniecie naukowe zgodnie z art. 16 ust. 2 ustawy z dnia 14 marca 2003 r. o

stopniach naukowych i tytule naukowym oraz o stopniach i tytule w zakresie sztuki (Dz. U. nr
65, poz. 595 ze zm.) wskazuj¢ jednotematyczny cykl publikacji na temat:

Ilosciowa transmisyjna elektronowa mikroskopia wysokorozdzielcza w fizyce i technologii
heterostruktur pélprzewodnikowych.

H1 ,Measurement of dislocation core distribution by digital processing of high-resolution
transmission electron microscopy micrographs: a new technique for studying defects”,
S. Kret, Pawet Dtuzewski, Piotr Dtuzewski, E. Sobczak, Journal of Physics: Condensed
Matter, vol. 12, no. 49, pp. 10313-10318, 2000

H2 ,,On the measurement of dislocation core distributions in a GaAs/ZnTe/CdTe
heterostructure by high-resolution transmission electron microscopy”, S. Kret,
Pawel Dluzewski, Piotr Dhuzewski, J-Y. Laval, Philosophical Magazine, vol. 83, no. 2, pp.
231-244, 2003

H3 ,,Analysis of strain in the {1120} prismatic fault in GaN using digital processing of high-
resolution transmission electron microscopy images”, S. Kret, P. Ruterana, G. Nouet,
Journal of Physics: Condensed Matter, vol. 12, no. 49, pp. 10249-10256, 2000

H4 |, Investigation of threading dislocation atomic configurations in GaN by HRTEM,
geometrical phase analysis and atomistic modelling”, S. Kret, J. Chen, P. Ruterana,
G. Nouet, Institute of Physics: Conference Series, vol. 169, pp. 319-322, 2001

HS5 . The dislocations of low-angle grain boundaries in GaN epilayers: a HRTEM quantitative
study and finite element stress state calculation”, S. Kret, P. Dluzewski, G. Maciejewski,
V. Potin, J. Chen, P. Ruterana, G. Nouet, Diamond and Related Materials, vol. 11, pp. 910-
913, 2002

H6 ,Piezoelectric field around threading dislocation in GaN determined on the basis of high-
resolution transmission electron microscopy image”, G. Maciejewski, S. Kret, P. Ruterana,
Journal of Microscopy — Oxford, vol. 223, no. 3, pp. 212-215, 2006

H7 ,,Quantitative measurement of In fluctuation inside MOCVD InGaN QWs”, P. Ruterana,
S. Kret, M.A. Poisson, Materials Science and Engineering B, vol. 93, no. 1-3, pp. 185-188,
2002

H8 ,,Composition fluctuation in InGaN quantum wells made from molecular beam or
metalorganic vapor phase epitaxial layers”, P. Ruterana, S. Kret, A. Vivet,
G. Maciejewski, P. Dtuzewski, Journal of Applied Physics, vol. 91, no. 11, pp. 8979-8985,
2002,

H9 ,,Modelling of indium rich clusters in MOCVD InGa; . N/GaN multilayers”, G. Jurczak,
G. Maciejewski, S. Kret, P. Diuzewski, P. Ruterana, Journal of Alloys and Compounds,
vol. 382, pp. 10-16, 2004



H10 ,.Contribution to quantitative measurement of the In composition in GaN/InGaN
multilayers”, S. Kret, G. Maciejewski, P. Dluzewski, P. Ruterana, N. Grandjean,
B. Damilano, Materials Chemistry and Physics, vol. 81, pp. 273-276, 2003

HI11 ,Homogenous indium distribution in InGaN/GaN laser active structure grown by LP-
MOCVD on bulk GaN crystal revealed by transmission electron microscopy and x-ray
diffraction”, 8. Kret, P. Diuzewski, A. Szczepanska, M. Zak, R. Czernecki, M. Krysko,
M. Leszczynski, G. Maciejewski, Nanotechnology, vol. 18, pp. 465707 (9), 2007

H12 ,Inhomogeneities of InGaN/GaN MOVPE multi quantum wells grown with a two
temperatures process studied by transmission electron microscopy”, S. Kret, F. Ivaldi,
K. Sobczak, R. Czernecki, M. Leszczynski, Physica Status Solidi A, vol. 207, no. 5,
pp. 1101-1104, 2010

H13 ,,TEM characterization of MBE grown CdTe/ZnTe axial nanowires", P. Dtuzewski,
E. Janik, S. Kret, W. Zaleszczyk; D. Tang, G. Karczewski, T. Wojtowicz, Journal of
Microscopy, vol. 237, no. 3, pp. 337-340, 2010

Fizyka i technologia przyrzadéw potprzewodnikowych wzajemnie stymulujg swéj rozwéj
schodzac na poziom coraz mniejszych wymiaréw oraz siegajac po materiaty o réznych
przerwach wzbronionych i wiasnosciach fizycznych. Osiagniecie wysokiej sprawnosci
komercyjnych przyrzadéw w coraz wigkszym stopniu zalezy od zrozumienia subtelnych zjawisk
zachodzacych w nanoskali oraz w skali atomowej, wplywajacych na zjawiska kwantowe
wykorzystywane do generacji czy tez detekcji $wiatla lub wplywajace na procesy transportu
tadunku w bramkach tranzystoréw. Kluczowym zagadnieniem staje si¢ ilosciowy opis lokalnej
struktury i zrozumienie jej wptywu na wilasnosci w tej skali. Wysokorozdzielcza mikroskopia
elektronowa (High Resolution Transmission Electron Microscopy HRTEM) moze dostarczyé
bezposrednio potrzebne informacje strukturalne w skali atomowej. Moja dziatalnosci naukowa
koncentrowata si¢ na rozwijaniu metod analizy i interpretacji wysokorozdzielczej mikroskopii
elektronowej pozwalajacych na uzyskanie wiarygodnych ilosciowych danych oraz zastosowaniu
ich w badaniach waznych z punktu widzenia fizyki i technologii heterostruktur
potprzewodnikowych. Dziatalno$é ta wpisuje si¢ w ogélniejsze cele naukowe:

1 Rozwoj mikroskopowych metod analizy skladu pierwiastkowego i lokalnej struktury na
poziomie atomowym odpowiednim dla kwantowych nanostruktur.

2 Poznanie proceséw akomodacji niedopasowania sieciowego w warstwach buforowych
prowadzace do opracowania metody zmniejszenia gestosci defektéw w niedopasowanych
sieciowo heterostrukturach.

3 Poznanie zwiazku pomiedzy strukturg atomowa rdzeni dyslokacji a ich zdolnoscia do
niepromienistej rekombinacji no$nikdw.

4 Identyfikacja strukturalnych przyczyn majacych wpltyw na efektywnos¢ laseréw i diod
$wiecgcych na bazie potprzewodnikdw azotkowych.

3 Zwigkszenie efektywnosci i zakresu spektralnego emisji $wiatta poprzez modyfikowanie
struktury granic i przestrzennego rozmieszczenia atoméw indu w studniach kwantowych
(QWs) InGaN/GaN.

6 Opracowanie nowej generacji czujnikéw parametréw srodowiskowych oraz emiteréw



Swiatla w oparciu o osiowe oraz typu core-shell nanodruty ZnCd(Mg, Mn)Te.

Wspoiczesna fizyka i technologia nanostruktur pétprzewodnikowych opartych na zwigzkach
llI-V (GaAs, (In)GaAs) oraz II-VI (CdTe, ZnTe(Mn, Mg)), materiatach azotkowych (In)GaN
wykorzystuje procesy epitaksji. Przy czym, podstawowe znaczenie ma epitaksja z wigzek
molekularnych (MBE) oraz metody MOVPE (Metalo Organic Vapor Phase Epitaxty) oraz ich
pochodne. Potencjalne mozliwosci ksztaltowania wlasnosci heterostruktur, jakie daje strategia
wytwarzania ich z wykorzystaniem stopéw potréjnych wydajg sie¢ by¢ niezwykle obiecujace.
Niestety, swoboda manipulowania skladem i {aczenia materialdw ograniczona jest przez ich
wlasnosci  fizykochemiczne. Materialy o rdznej przerwie wzbronionej maja z reguly
niedopasowane parametry sieciowe oraz rdzne preznosci par, temperatury topnienia oraz
wspotczynniki rozszerzalnosci termicznej. Tworzenie heterostruktur na bazie takich materiatow
wiaze si¢ z powstawaniem defektow strukturalnych i niedoskonatosci powierzchni rozdziatu.
Z termodynamicznego punktu widzenia wigkszos$¢ stopoéw potprzewodnikowych jest niestabilna
i charakteryzuje si¢ tendencja do separacji faz np. (InGaAs, InGaN, InAIN - rozpad
spinoidalny).

Dodatkowo procesy wzrostu epitaksjalnego sa zjawiskami silnie nierownowagowymi a
otrzymana struktura jest wynikiem splotu czynnikéw termodynamicznych i kinetycznych
zachodzgcych zar6wno wewnatrz jak i na powierzchni wzrastanego materiatu. W rezultacie
otrzymujemy struktur¢ daleka od idealnego monokrysztatu i doskonatych powierzchni rozdziatu.
Defekty w postaci dyslokacji, bledéw ulozenia, domen inwersyjnych, blizniakéw, nisko
katowych granic mozaiki, gradient defektéw punktowych, wbudowanych pdl naprezen i
powiazanych z nimi pdl elektrycznych (piezoelektryczne materiaty) zmieniaja w duzym stopniu
wiasnosci heterostruktur. Obserwuje si¢ spadek ruchliwosci nosnikéw, ponadto defekty dzialajg
jako centra rekombinacji niepromienistej.

Podstawowymi technikami umozliwiajacymi uzyskanie tego typu informacji o nie
doskonatosciach  struktury powszechnie stosowanych w technologii wzrostu warstw
epitaksjalnych sa techniki: mikroskopia sit atomowych (AFM), rentgenowska dyfraktometria i
refraktometria oraz metody optyczne. W przypadku technik AFM otrzymujemy jedynie
informacje o stanie powierzchni, a w przypadku metod rentgenowskich i optycznych
otrzymywana jest informacja usredniona ze stosunkowo duzej objetosci materiatu.
Transmisyjna mikroskopia elektronowa (TEM) pozwala uzyska¢ informacje o strukturze
lokalnej z wnetrza materialu z bardzo malej jego objetosci. Celem prowadzonych przeze
mnie badan nie byla jednak wizualizacja defektow, ale wypracowanie metody opisu
struktury za pomocg liczb, ktore moga byé skonfrontowane z modelami teoretycznymi i
pomiarami makroskopowymi.



Gloéwne osiggnigcia prac wchodzacych w sklad rozprawy habilitacyjnej:

1

2.

10.

11.

12.

13.

Opracowanie metody automatycznej detekcji i analizy ilosciowej rozlegtych uktadéw
defektow w oparciu o tensor gestosci dyslokacji (H1, H2).

Wykazanie, ze akomodacja niedopasowania sieciowego na powierzchni rozdziatu
CdTe/GaAs realizowana jest glownie przez siatke dyslokacji niedopasowania typu
Lomera o rozszczepionych rdzeniach (H1, H2).

Wykazanie, ze wektor translacji granicy pryzmatycznego bledu utozenia w GaN moze
ulega¢ zmianie oraz, ze w plaszczyznie bledu utozenia moga powstawaé dyslokacje o
rozmytych rdzeniach (H3).

Praktyczna realizacja koncepcji przeniesienia eksperymentalnie obserwowanych
konfiguracji defektéw na siatke elementéw skonczonych w celu modelowania ich
wzajemnych oddzialywan (HS, H6).

Wykazanie, ze wigkszos¢ obserwowanych eksperymentalnie rdzeni dyslokacji w silnie
zdefektowanych buforowych warstwach epitaksjalnych ma strukture znacznie
odbiegajaca od réwnowagowej konfiguracji atoméw przewidywanych przez modele
teoretyczne (H1-H6).

Wykazanie, ze dla dyslokacji krawedziowej w GaN potencjat wywolany efektem
piezoelektrycznym zwigzany z polami odksztalcenh wokét rdzenia jest maty w stosunku
do catkowitego potencjatu obserwowanego eksperymentalnie. Oznacza to, ze zroédiem
tadunku zwigzanego z dyslokacja moga byé raczej zerwane wiazania lub
domieszkowanie (H6).

Opracowanie metody ilosciowego okreslania koncentracji indu w oparciu o pomiary
dystorsji sieci na obrazach HRTEM i modelowanie relaksacji w cienkim przekroju dla
wyznaczonej eksperymentalnie geometrii probki (H7, H8, H10, H11).

Opracowanie metody okreslania grubosci cienkiej (o grubosci ponizej 30 nm),
przezroczystej dla elektronéw foli GaN dla warunkéw dwu wiazkowych przy
nieosiowym os$wietleniu (H11).

Okreslenie na podstawie symulacji z zastosowaniem modeli atomowych heterostruktur i
dynamicznej teorii rozpraszania elektronéw, optymalnych warunkéw prowadzenia
wysokorozdzielczych obserwacji elektronomikroskopowych minimalizujacych efekty
delokalizacji i modyfikacji pél przemieszczen dla heterostruktur CdTe/GaAs oraz
GaN/InGaN (H2, H4, H8, H9, H10, H11).

Detekcja réznic w koncentracji i rozmieszezeniu atoméw indu pomigdzy poszezegélnymi
studniami kwantowymi InGaN/GaN w obrebie jednego obszaru aktywnego-wielostudni
MQW (multi quantum wells) (H7, H8, H11).

Wykazanie, ze mozliwe jest powstawanie w procesie wzrostu metoda MOVPE
zagrzebanych w studni kwantowej bogatych w ind klasteréw o wymiarach 1-3 nm w
studniach o nominalnej zawartosci indu na poziomie 15% (H7, H8, H9).

Ujawnienie, ze podczas dwu temperaturowego procesu wzrostu MOVPE zachodzi
desorpcja indu z nie przykrytych studni kwantowych, co prowadzi do powstania stopni
na powierzchni studni i formowania w plaszczyznie ,,meandrow” o anizotropowej
morfologii w formie paskow (H12).

Okreslenie szerokosci obszaru przejsciowego w osiowych, katalitycznych nanodrutach
ZnTe/CdTe (H13).



4.1  Przewodnik do prac wchodzacych w sklad jednotematycznego cyklu publikacji.

4.1.1 Poczatkowy stan wiedzy.

Wspolczesnie istnieje szeroka gama technik transmisyjnej mikroskopii elektronowej
pozwalajacych na uzyskanie informacji o lokalnym skladzie chemicznym z rozdzielczoscig
nanometrowa m. in. takie jak: spektroskopia EDS (Energy Dispersive Spectroscopy), EELS
(Electron Energy Loss Spectroscopy), Z-kontrast. Dostepnos$é tych technik pod koniec XX
wieku jak réwniez ich rozdzielczo$¢ przestrzenna byla jednak ograniczona. W szczegdlnosci
metody spektroskopowe z trudem uzyskiwaly rozdzielczosé kilku nanometréw. Okreslanie
ilosciowe pol odksztalcen z wykorzystaniem metod dyfrakcyjnych wymagato wielu uproszczen i
symulacji a osiggalna rozdzielczos¢ przestrzenna byla rzedu kilku nanometrow.

Jednoczesnie wysokorozdzielcza transmisyjna mikroskopia elektronowa - HRTEM
wykorzystujaca kontrast fazowy osiagneta w kilku dostepnych na $wiecie mikroskopach
wysokonapigciowych rozdzielczos¢ atomowa, co wiaze si¢ jednak z silnymi zniszczeniami
radiacyjnymi powodowanymi przez wigzke elektronowa o energii 1-3 MeV. Dostgpne w
wigkszosci duzych osrodkéw naukowych mikroskopy o napieciu przyspieszajacym w zakresie
od 200 do 300 kV osiagaty rozdzielczo$¢ rzedu 0,2 nm, co pozwalato na uzyskiwanie ,,obrazéow
strukturalnych™ wigkszosci poélprzewodnikow (z wyjatkiem diamentu). W przypadku
materialow o strukturze sfalerytu mozliwe stalo si¢ uzyskanie obrazu plaszczyzn typu 111 i
002 a nawet 220, a w przypadku materialéw o strukturze wurcytu obrazy plaszezyzn 0002.
Obrazy takie zawieraja bezposrednie informacje nie tylko o strukturze ale i o lokalnej odlegtosci
migdzyptaszczyznowe;.

W tym okresie zapoczatkowano [1] wykorzystanie bezposrednich pomiaréw lokalnych

dystorsji sieci do okreslania skiadu pierwiastkowego studni kwantowych przeprowadzajac
komputerowa analiz¢ obrazow i stosujgc prawo Vegarda do zwiazkow potrojnych. Moja
dzialalno$¢ naukowa w okresie doktoratu (patrz 5.1.3) byla zwigzana mig¢dzy innymi z
metodologia pomiaru tego typu deformacji na pojedynczych zdjeciach HRTEM.
Badaniu mikroskopowemu poddawany jest cienki przekrdj heterostruktury, ktéry w wyniku
pocieniania ulegl czesciowej relaksacji, dlatego wraz ze wspdtpracownikami z grupy prof.
A. Lefebvrea z Uniwersytetu w Lille zapoczatkowalismy analiz¢ wplywu proceséw relaksacji
cienkiej folii na doktadno$¢ pomiaréw mikroskopowych. Do analizy tej zastosowano metode
elementow skonczonych. Prace te zostaly opublikowane juz po obronie doktoratu [2]. Dobrym
podsumowaniem stanu wiedzy z tego okresu jest szeroko cytowany artykul przegladowy
Kret et al. [3].

Ogromne znaczenie dla doktadnosci pomiaréw dystorsji ma dobor warunkéw obserwacji
szczegélnie w przypadku krysztaléw nie-centrosymetrcznych takich jak potrdjne
podstawieniowe zwigzki potprzewodnikowe (problem ten ma mniejsze znaczenie w przypadku
roztworéw przypadkowych np. SiGe). Problem wplywu gradientu funkeji transferu kontrastu
CTF (Contrast Transfer Function) mikroskopu zostal poruszony po raz pierwszy w tym
kontekécie w pracy konferencyjnej [4], w ktorej jestem wspotautorem. Aberracje optyki
mikroskopéw elektronowych sa gléwna przyczyna blgdow tego typu pomiaréw wprowadzajac
delokalizacje i modyfikujac pola deformacji na obrazach wysokorozdzielczych. Kolejnym
problemem jest usrednianie informacji w kierunku padania wiazki z catego przekroju preparatu.



Aspekty zwigzane ze rozumieniem tych procesoéw i ich wplywu na pomiary ilosciowe stanowity
istotng czes$¢ moich prac, poniewaz maja one znaczacy wptyw na poprawnos¢ wynikéw badan.

4.1.2 Defekty i ich uklady przestrzenne w warstwach buforowych.

Dla epitaksji wielu materiatdéw poétprzewodnikowych brak jest tanich i odpowiednio
duzych podlozy dopasowanych sieciowo. Z tego wzgledu opracowuje si¢ strategie wzrostu
heteroepitaksjalnego na niedopasowanych sieciowo i strukturalnie podtozach. Okazuje sig, ze
mozliwe jest otrzymanie warstw i struktur kwantowych o relatywnie niskiej gestosci defektéw na
skrajnie niedopasowanych sieciowo podtozach. Jednym z przyktadéw jest wzrost heterostruktur
na bazie CdTe/ZnTe na poditozu GaAs, gdzie niedopasowanie sieciowe pomiedzy CdTe a GaAs
jest rzedu 15%.

Jedng ze strategii prowadzacych do zmniejszenia gestosci defektow jest wyhodowanie
warstwy buforowej wystarczajaco grubej by doprowadzi¢ do procesu anihilacji defektow.
Lepszym rozwigzaniem jest jednak doprowadzenie do sytuacji, w ktorej niedopasowanie
sieciowe pomigdzy warstwa epitaksjalng a podlozem zostanie zaakomodowane
bezposrednio na granicy podloze - warstwa poprzez siatke dyslokacji niedopasowania.
Dyslokacje takie nie mogg propagowac si¢ do warstwy buforowe;.

W przypadku materialéw o strukturze sfalerytu niedopasowanie sieciowe jest
najskuteczniej akomodowane przez dyslokacje 90 stopniowe typu Lomera o strukturze rdzenia
5/7 [5]. Dyslokacje 90 stopniowe o nieregularnej strukturze rdzenia oraz pary dyslokacji 60
stopniowych s3 mniej efektywne. Szczegélnie niekorzystny jest wplyw niesparowanych
dyslokacji 60 stopniowych, ktére moga propagowaé si¢ do warstwy epitaksjalnej oraz powoduja
lokalne rotacje sieci.

Metody prowadzace do uzyskiwania okreslonych typéw dyslokacji niedopasowania
ciggle sg otwartym problemem naukowym i technologicznym. Mozna wptywaé na topologie
siatki dyslokacji niedopasowania i na strukturg ich rdzeni poprzez stosowanie réznego rodzaju
»trikdw” technologicznych. Stosuje si¢ podioza o okreslonej geometrii stopni atomowych,
domieszkowanie, wygrzewanie etc. Wysokorozdzielcza transmisyjna mikroskopia elektronowa
umozliwia otrzymywanie obrazéw siatki dyslokacji niedopasowania na przekrojach
poprzecznych granicy podfoze/warstwa i identyfikacje struktury rdzeni.

Problem polega jednak na wiasciwym odczytaniu obrazu wysokorozdzielczego, ktory nie
moze by¢ interpretowany jako prosty rzut struktury krystalicznej. Obraz w kontrascie fazowym
jest zapisem intensywnosci pola interferencyjnego powstalego po przejsciu plaskiej fali
elektronowej przez krysztat i zaburzonego przez optyke mikroskopu [6].

Szczegodlnie skomplikowana jest interpretacja obrazéw obiektéw nieperiodycznych,
jakim sg dyslokacje i granice fazowe. Jednym ze sposoboéw rozwigzania tego problemu sa
symulacje komputerowe oraz rekonstrukcja amplitudy i fazy z serii obrazéw uzyskiwanych przy
roznych parametrach ogniskowania soczewki obiektywu lub przy nachyleniu wiazki padajacej.
Sg to jednak skomplikowane metody, trudne do zastosowania w systematycznych badaniach
zwiazanych z optymalizacjg technologii wzrostu epitaksjalnego.

W pracy [HI] zaproponowano koncepcje polegajaca na tym, ze wektor Burgersa, ale
rowniez struktura rdzenia dyslokacji, moze byé¢ okreslona na podstawie analizy symetrii
pola dystorsji sieci generowanego w bezposrednim sasiedztwie rdzenia dyslokac ji. Pomiary
dystorsji sieci na obrazach wysokorozdzielczych moga by¢ wykonane wieloma metodami 3]



W przypadku analizy obrazéw defektow bardzo wygodng metodg jest metoda fazy
geometrycznej (Geometric Phase Analysis GPA) zaproponowana przez M. Hytcha et al. w [7].

Metoda ta to adoptowana dla nanoskali, komputerowa wersja metody ,Moire”
stosowanej w mechanice do pomiaréw odksztalcenn od 1948 r [8]. W metodzie tej precyzyjnie
wyznacza si¢ przesunigcie prazkow sieciowych odksztatconego krysztalu wzgledem prazkow
sieciowych nieodksztalconego krysztalu. W praktyce metoda ta realizowana jest w przestrzeni
Fouriera i wykorzystywane sa refleksy (lub piki) Bragowskie odpowiadajace periodowi prazkow
sieciowych wykorzystanych do takiej rekonstrukcji.

Pomiary przemieszczen dla dwoch réznych kierunkow krystalograficznych pozwalaja
otrzyma¢ dwuwymiarowy tensor dystorsji sieci. W pracy [H1] zastosowalem metode fazy
geometrycznej do analizy dystorsji sieci w obszarze siatki dyslokacji niedopasowania. Jest
to jedno z pierwszych doniesien literaturowych na ten temat.

Do analizy wybralem obszar prébki, gdzie grubos¢ przekroju w obszarze CdTe i GaAs
jest stala po obu stronach granicy. W przypadku krysztalu o grubosci okoto 10-15 nm i
rozogniskowania Shercera soczewki obiektywu, maksimum funkcji transferu kontrastu
mikroskopu jest bliskie czgstosciom przestrzennym odpowiadajagcym odleglosciom pomigdzy
plaszczyznami 111, co daje najlepszy stosunek sygnalu do szumu. Jednoczes$nie przesunigcia
fazowe zwigzane z funkcja CFT mikroskopu dla tego zakresu czgstosci przestrzennych sg
minimalne.

W rezultacie uzyskatlem cztery sktadowe tensora B dystorsji sieci. Pola dystorsji sieci
wokot kazdej z dyslokacji roznily si¢ istotnie. Jednoczesnie wektory Burgersa wyznaczone za
pomoca konturéw Burgersa pokazaty, ze wszystkie dyslokacje sa dyslokacjami Lomera o
wektorze Burgersa a/2 [1-10]. W wyniku dyskusji z profesorem Pawlem Dtuzewskim, ktory jest
specjalista w dziedzinie kontynualnej teorii dyslokacji, doszliSmy do wniosku, Ze na postawie tak
otrzymanego tensora dystorsji sieci Bij mozliwe jest obliczenie tensora gestosci dyslokacji a.

Tensor ten wprowadzony przeszio 50 lat temu przez Nye [9] i zdefiniowany jest jako
def
a=-curlf.

Na wizualizacjach skltadowych tensora gestosci dyslokacji a3 i 023 widoczne sa jako piki o
srednicy okofo 0,2 nm. Skladowe tego tensora obliczone sa w ukiadzie wspotrzgdnych pikseli
obrazu mikroskopowego. Poniewaz wektor Burgersa w kontynualnej teorii dyslokacji

zdefiniowany jest jako catka powierzchniowa obszaru rdzenia Sc. 5=—L§ds, to skltadowe

wektora Burgersa moga by¢ obliczone jako suma wszystkich pikseli w obszarze rdzenia.
Pomimo réznic w rozkladach i ksztaltach maksiméw/miniméw tensora gestosci dyslokacji,
obliczone w ten sposdb skiadowe wektora Burgersa sa identyczne i odpowiadaja wektorowi
Burgersa dyslokacji Lomera.

Poniewaz na powierzchni rozdziatu w heterostrukturze GaAs/CdTe(Zn) zachodzi zmiana
sktadu pierwiastkowego, a jednocze$nie zachowana jest ciaglo$¢ strukturalna, to mamy do
czynienia z ,,chemiczny” zmiang tensora dystorsji sieci. Z tego powodu w pracy [H2],
wychodzac z zatozen teorii duzych odksztalcen, wprowadzono pojecie ,,prawdziwego™ wektora
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Burgersa, ktory jest konieczny dla opisu heterostruktur i pozwala uzyskaé¢ wielkosci wektora
Burgersa w odniesieniu do sieci referencyjnej’.

Mapy tensora gestosci dyslokacji uzyskane w pracy [H2] jasno pokazuja, ze dyslokacje
potozone blisko siebie maja zupelnie inny jego rozklad. Po oddzielnym scalkowaniu tych
rozkladéw otrzymano jednak identyczny wektor Burgersa dla kazdej z dyslokacji. Tylko jedna z
dyslokacji D11 na obserwowanym obszarze o diugosci 50 nm jest dyslokacja 60 stopniowa
(druga dyslokacja 60° znajduje si¢ powyzej powierzchni rozdziatu). Jednoczesnie jedynie
dyslokacja D5 ma zlokalizowany rdzen, a z kolei dyslokacja D7 moze by¢ traktowana jako para
dyslokacji 60-cio stopniowych. Pomimo, ze rozdzielczo$¢ uzytego mikroskopu byla
niewystarczajgca na bezposrednie okreslenie struktury atomowej poszczegolnych rdzeni, to
analiza rozkladu gestosci dyslokacji pozwolila na wnioskowanie o rodzaju rdzenia.

Prace nad metodami wyznaczania rozkladu gestosci dyslokacji na podstawie zdjeé
wysokorozdzielczych byly prowadzone w ramach dwoch projektéw KBN [Pro2, Pro3]. Moje
pomiary dystorsji sieci wykonane na granicy warstwy epitaksjalnej GaAs/ZnTe/CdTe zostaly
nastgpnie wykorzystane w dalszych pracach [10, 11] dotyczacych opracowania metody
obliczenia rozkladu naprezen dla uktadu dyslokacji niedopasowania na heterogranicy. W
zakresie silnych odksztalcen prawo Hooka przestaje obowigzywaé ze wzgledu na fakt, ze
wigkszos¢ materialéw jest sztywniejsza na $ciskanie niz na rozciaganie. Dzieki zastosowaniu
nieliniowej mechaniki z wykorzystaniem wyzszych rzedéw wspétezynnikéw sztywnosci byto
mozliwe obliczenie rozktadéw pola naprezen wokét uktadu dyslokacji niedopasowania dla
konkretnego przykiadu granicy w heterostrukturze. Eksperymentalne wartosci tensora B zostaty
przypisane wezlom siatki elementéw skoriczonych. Otrzymane w wyniku iteracji wyniki
wskazuja, ze dyslokacje powodujg ekspansj¢ obszaru granicy tego rodzaju heterogranicy.
Ten nieliniowy efekt ma duze znaczenie praktyczne w przypadku rozpatrywania
makroskopowych wygie¢ plytek, na ktérych prowadzi si¢ wzrost epitaksjalny. Dodatkowo
wigc pomiary dystorsji w pracach [H1] i [H2] dokonane na obrazach wysokorozdzielczych
przekroju heterostruktur moga stuzy¢ jako generator realnych uktadéw defektéw, co wydaje sie
by¢ obiecujaca metodg modelowania i optymalizaciji wzrostu heterostruktur.

Drugim badanym przeze mnie niedopasowanym sieciowo systemem heteroepitaksjalnym
byly warstwy GaN na SiC i Al,Os. Zastosowanie podiozy SiC jest szczegdlnie uzasadnione dla
konstrukcji przyrzadéow azotkowych duzej mocy i pracujacych w szczegOlnie trudnych
wysokotemperaturowych warunkach. Niedopasowanie sieciowe GaN do 6H-SiC jest rzedu
3,4%. W przypadku podlozy szafirowych duza zaleta jest ich dostgpnosé, ale w tym przypadku
niedopasowanie sieciowe jest rzedu ~16%.

Analiza defektow strukturalnych warstw GaN i AIN byla przedmiotem prac, grupy
kierowanej przez Directeur de la Recherche (DR) Gerarda Noneta w laboratorium CRISMAT —
LERMAT w Caen, zapoczatkowanych w roku 1995. M¢j udziat w tych badaniach wiaze si¢ ze
stazem po doktorskim odbytym w ramach projektu europejskiego IPAM (HPRN-CT-1999-
00040 (IPAM Interface analysis at atomic level and Properties of Advanced Materials)

* Przyktadowo skiadowa b, dla dyslokacji D1 w konfiguracji aktualnej ma wartoé¢ —0,454 nm ale w odniesieniu do
podioza GaAs jest to —0,401 czyli dokladnie tyle ten wektor miatby w sieci GaAs. Jednoczeénie, jesli poréwnamy
wartos¢ 0,454 z taka sama dyslokacja w czystym CdTe, ktéra powinna wynosi¢ —0,4583 nm to réznica ta
Swiadezy, ze w obszarze dyslokacji znajduje si¢ stop CdZnTe. Atomy cynku pochodza z bardzo cienkiej (kilka
monowarstw) warstwy nukleacyjnej ZnTe (o mniejszym niedopasowaniu sieciowym do GaAs).
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koordynowanego przez Directeur de Reserch (DR) Pierra Ruterang. M6j wkiad polegat glownie
na zastosowaniu metod ilosciowych analizy obrazéw wysokorozdzielczych do analizy defektow
ale réwniez struktur koherentnych.

Obecnie wigkszos¢ autoréw gléwnie na podstawie modelowania komputerowego, ale
rowniez wynikéw eksperymentalnych sklania si¢ do wniosku, ze dyslokacje $rubowe i mieszane
sg efektywniejszymi centrami rekombinacji niepromienistej i skuteczniej redukuja bariere
potencjatu niz dyslokacje krawedziowe [12, 13]. Obraz ten nie jest catkiem spojny. Niedawne
badania katodoluminescencyjne wykonane przez M. Albrescht et al. [14] sugeruja, ze
domieszkowanie moze zmieni¢ aktywnos¢ elektryczng dyslokacji, czyli uczynié¢ dyslokacje typu
a aktywng a mieszang d+¢ nieaktywna. Niezaleznie od tego jest jasne, ze zmniejszenie
gestosci  defektow poprawia wiasnosci przyrzadéw. Kluczowym problemem bylo i jest
zrozumienie i identyfikacja mechanizméw propagacji, anihilacji oraz wzajemnych reakcji
dyslokacji prowadzacych do zmniejszenia ich gestosci.

Moje prace dotyczace tych zagadnien, koncentrowaly sie na analizie wybranych uktadow
defektow w realnych materiatach. Nie chodzito mi o analize struktury atomowej pojedynczych
izolowanych defektow, ale o uchwycenie zmian strukturalnych pojawiajacych si¢ w
momencie, gdy defekty oddzialywaja ze sobg. Pomiary dystorsji sieci oraz analiza tensora
gestosci dyslokacji s dobrymi narzedziami pozwalajacymi przesledzi¢ relatywnie duzy obszar
zdefektowanego krysztatu w sposob ilosciowy.

Praca [H3] poswigcona jest analizie struktury pryzmatycznego bledu ulozenia {11-20}
bedacego czlonkiem wigkszej grupy defektéw plaskich (Translation Domain Boundaries —
TDB). Analizowano dwa dlugie pofaczone i oddzialywujace ze soba segmenty tego defektu
planarnego, ktéry zaczyna si¢ na swobodnej krawedzi krysztatu (pustce wewnatrz krysztalu) a
konczy dyslokacja. W poprzednich pracach zespotu dr G. Noneta wykazano, ze struktura
atomowa tego defektu odpowiada modelowi Druma [15, 16], a calkowity prostopadly wektor
przemieszczenia (Rigid Body Shift RBS) takiej granicy wynosi 0,53a [17].

W pracy [H3] natomiast wykazalem, ze pole odksztalcen powstajgce podczas
koalescencji wysp moze zaburzy¢ te¢ strukture zmieniajac wektor przesunigcia, ale rowniez
generujac dyslokacje wzdluz plaszezyzny bledu ulozenia.

W celu przeprowadzenia ilosciowej analizy zdjgé wysokorozdzielczych konieczne jest
dobranie  optymalnych  warunkéw  obserwacji  mikroskopowych. W  pracy [H3]
wysokorozdzielcze badania mikroskopowe przeprowadzone zostaly z wykorzystaniem
mikroskopu TOPCON 002B przy napigciu przyspieszajacym 200 kV z rozdzielczoscig punktowg
0,18 nm. Obiektyw tego mikroskopu charakteryzuje si¢ stosunkowo malym wspotczynnikiem
aberracji sferycznej 0,4 mm. Do formowania obrazéw HRTEM krysztalu GaN-u w projekcji
[0001] mialy wklad jedynie wiazki ugiete typu 0110 i cze$ciowo wigzki typu 1120.
Pozostale wigzki ugiete zostaly obcigte przez aperture umieszczong w tylnej plaszczyznie
ogniskowej obiektywu. Dokonalem weryfikacji tych warunkéw na drodze symulacji obrazow
wykorzystujac dynamiczng teorie rozpraszania elektronow. Obliczenia wykonatem dla krysztatu
doskonalego oraz obszaru defektéw za pomocag algorytmu multislice z wykorzystaniem
oprogramowania EMS [18]. Symulacje te wykazaly, ze na obrazach, w ktérych jasne maksima
odpowiadaja tunelom (obszarom o malej gestosci elektronéw), pozycje tych maksiméw sa
stabilne i niewrazliwe na drobne zmiany grubosci i rozogniskowania nawet w poblizu rdzeni
defektow.
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Analiza lokalnej dystorsji sieci dla segmentu SF1 wykazala, ze dlugosci wektora
translacji btedu ulozenia jest rowny wartosci teoretycznej 0,53a jedynie w poblizu luki, gdzie
mozliwa jest relaksacja naprezen. Natomiast diugosci wektora translacji pozostalej czesci
segmentu SF1 zmienia si¢ i osiaga warno$¢ 0,6a. W przypadku segmentu SF2 analiza rozkiadu
tensora gestosci dyslokacji jasno pokazuje obecno$é dyslokacji o nie zlokalizowanych rdzeniach
w plaszczyznie bledu ulozenia. Rozmycie pikow o jest rzedu kilku statych sieciowych.
Calkowanie powierzchniowe rozkladéw pél o, pomimo r6znic w ksztattach i rozciaglosei pikéw
o wykazuje, ze wszystkie dyslokacje D1-D4 maja takie same sktadowe wektora Burgersa.
Na podstawie analizy rozkfadu tensora gestosci dyslokacji stworzono model struktury segmentu
SF2.

Przykiad z pracy [H3] udowadnia, ze wprowadzona przeze mnie do interpretacji obrazow
wysokorozdzielczych metoda analizy z wykorzystaniem tensora gestosci dyslokacji daje
syntetyczny obraz skomplikowanych ukladéw defektéow. Uzyskane w pracy [H3] wyniki
Swiadcza, Ze realne struktury odbiegaja znacznie od modeli atomowych tego typu
defektow, zbudowanych przy zaloieniu w pelni zrelaksowanego otoczenia. Wigkszy niz
teoretyczny wektor translacji btedu ufozenia oraz obecnos¢ dyslokacji w plaszczyznie granicy
sugeruja, ze realne struktury magazynuja znacznie wiecej energii elastycznej niz moze to
wynikaé¢ z modeli teoretycznych izolowanych defektéw. Praca ta zainicjowata dalsze badania
prowadzone w grupie dr Noueta [19, 20], oraz inne zespoly badawcze [21], prébujacych
oszacowac energi¢ réznych typéw TBD w epitaksjalnych warstwach GaN, a w szczeg6lnosci
granic TBT zawierajacych dyslokacje i zlokalizowane pola odksztalcen ujawnionych po raz
pierwszy dzi¢ki mojej analizie.

W warstwach buforowych GaN rosnacych w kierunku [0001] mamy czesto do czynienia
z mozaika powstatg na skutek koalescencji tworzacych sie w poczatkowych etapach wzrostu
wysp. Wzajemne dopasowywanie si¢ rosnacych wysp prowadzi do powstawania nisko (a
czasami wysoko) katowych granic. Analiza zdjgé wysokorozdzielczych wykonanych w projekeji
[0001] warstw GaN pozbawionych podioza z zastosowaniem analizy dystorsji sieci oraz tensora
gestosci dyslokacji ujawnia sposéb w jaki zachodzi proces koalescencji takich wysp i
powstajacych uktadéw dyslokacji krawgdziowych. W pracach [22] oraz [H4] przeanalizowalem
ilosciowo uktad dwéch zro$nigtych wysp.

Okazalo sig, ze dezorientacja obydwu tych czgsci warstwy epitaksjalnej zmienia sie
stopniowo od 2° do 6° na odcinku 20 nm a wzrost dezorientacji wiaze si¢ ze zmniejszeniem
odlegtosci pomigdzy dyslokacjami krawedziowymi na tej granicy od 2 nm do 10 nm. Podobne
ale izolowane dyslokacje byty badane w pracy V. Potin et al. [23]. Jeden z tych modeli rdzenia z
pierscieniami zawierajagcymi 5 i 7 atoméw wykorzystano do stworzenia superkomorki
zawierajacej izolowang dyslokacj¢ krawedziowa typu @. Do superkomérki wprowadzono
relaksacj¢ przy zastosowaniu zmodyfikowanego potencjatu Stilingera Webera [24].
Réwnowagowe pozycje atomowe superkomérki postuzyly mi do obliczenia symulowanego
obrazu wysokorozdzielczego.

Nastgpnie dokonatem poréwnania sktadowych tensora dystorsji sieci dla symulowanych
obrazéw z rozkladem dystorsji sieci dla dyslokacji tworzacych granice nisko katowe. Wartosci
oraz symetria rozkladu dystorsji w przypadku skiadowych By i B wykazuja duza zgodnosé
pomigdzy symulacjami i eksperymentem. W przypadku skladowych Biz i B2 (skladowe
zwigzane z rotacjy sieci) symetria rozkladu dystorsji dla dyslokacji na granicy
niskokatowej ulegla silnemu zaburzeniu. Jest to zwiazane z lokalng réznica orientacji
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dwoch czgsci krysztalu oraz z oddzialywaniem z sgsiadujacymi dyslokacjami.

Nastgpnie wykorzystujac tego typu modele dyslokacji o r6znych strukturach rdzenia, w

pracy [H4] przeanalizowalem mozliwo$¢ okreslania struktury rdzenia na podstawie rozkfadu
tensora gestosci dyslokacji. W analizie uwzglgdnilem parametry techniczne mikroskopu
TOPCON 2B o napigciu przyspieszajacym 200 kV oraz parametry mikroskopu o napieciu
przyspieszajagcym 1MeV. W symulacjach zmniejszalem réwniez wspolczynnik aberracji
sferycznej (w tym okresie pojawily si¢ pierwsze doniesienia o uruchomieniu mikroskopoéw z
korektorem aberracji sferycznej). Najmniejsze rozszczepienie pikow a réwne 0,2a wykazuje
rdzen o konfiguracji 7/5 atoméw. Dla rdzeni z pierScieniami cztero i o$mio atomowymi
rozszczepienie jest wigksze - odpowiednio 0,35a i 0,45a, przy grubosci preparatu 10 nm i
rozogniskowaniu Shercera. W przypadku mikroskopdw z napigciem przyspieszajacym rzgdu 200
kV rozréznienie pomigdzy rdzeniem 5/7 oraz 4 i 8 jest mozliwe w waskim zakresie
rozogniskowan. W przypadku mikroskopéw wysokonapigciowych lub z korektorami aberracji
sferycznej mozliwe jest jednoznaczne zidentyfikowanie struktury rdzenia na podstawie analizy
rozktadu pola a.
Rozszczepienia pola o dla rdzeni w symulacjach teoretycznych okazaly si¢ znacznie
mniejsze niz te obserwowane eksperymentalnie dla dyslokacji na granicy niskokatowej,
ktore sa rzedu 1,5-2a czyli prawie 10x wigksze. Poréwnanie obserwacji z symulacjami,
jasno pokazalo, ze granice niskokatowe s w stanie silnie nie rownowagowym, struktura
ich rdzeni jest nieregularna i magazynuja duzg energie elastyczng.

Symulacja ukladu zawierajaca 14 dyslokacji z wykorzystaniem potencjalow
empirycznych znacznie przekraczata 6wczesne mozliwosci obliczeniowe. Prace kontynuowatem
we wspotpracy z grupa profesora Pawta Dhuzewskiego, z Instytutu Podstawowych Problemow
Techniki PAN, ktéra dysponowata narzgdziami pozwalajagcymi na dalsza analizg¢ tego typu
rozleglych uktadow dyslokacji z wykorzystaniem podejscia kontynualnego wychodzac od
eksperymentalnego tensora gestosci dyslokacji.

W pracy [H5] zastosowano procedure analogiczng do tej opisanej w przypadku granicy
CdZnTe/GaAs [11]. Wyznaczone przeze mnie rozklady tensora gestosci dyslokacji zostaly
wprowadzone jako wartosci poczatkowe do siatki elementéw skonczonych definiujac geometrig
zadania. Obliczen dokonano z uwzglednieniem anizotropowosci i nieliniowych zaleznosci
pomiedzy odksztalceniem a napre¢zeniem dla duzych deformacji. W rozpatrywanym przypadku
w obliczeniach zmniejszono wspoétczynniki sztywnosci w obszarze rdzeni dyslokacji. Jest to
uzasadnione faktem, ze katy pomigdzy wiazaniami oraz odleglosci miedzy atomami sa dalekie
od tych w krysztale doskonalym. Trudno wigc zakladaé, ze wilasciwosci elastyczne obszaru
rdzeni sg takie jak dla materiatlu doskonatego. Dokltadny opis i uzasadnienie takiego podejscia
mozna znalez¢ w pracach [101 11].

Warunki brzegowe zastosowane do obliczen sg wiasciwe dla objgtosciowego materiatu (a nie
cienkiej foli). Czyli warunki brzegowe dla oblicze metoda elementéw skonczonych zaktadaja
ptaski stan odksztalcenia w tym brak przemieszczen w kierunku Z (kierunku padania wiazki
elektronéw na preparat) natomiast w kierunkach x i y zastosowano warunki periodyczne.
Procedura iteracyjna uzyta w obliczeniach, startujac z poczatkowych wartosci dystorsji
zmierzonych dla cienkiej foli, odtwarza stan odksztalcenia podobny do tego, jaki byt w probee
przed pocienianiem. Oznacza to jednoczesnie, Ze mozna obliczy¢ skladowe ozz. Otwiera to
mozliwosci usuniecia jednego z ograniczen transmisyjnej mikroskopii elektronowej: utratg
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informacji w kierunku padania wigzki elektronowej oraz modyfikacj¢ stanu naprezen
podeczas preparatyki. Dokladny opis zastosowanej metody elementéw skonczonych zostat
opisany w pracy [25].

Wyniki obliczen z pracy [HS] pokazuja, ze rdzenie silnie oddziatywujacych dyslokacji
dalekie s3 od stanu réwnowagi. Oznaczatoby to, ze obliczenia teoretyczne wilasciwosci
elektronowych dla dyslokacji krawedziowych typu @ powinny uwzgledniac te silne deformacje
rdzeni obserwowane eksperymentalnie w silnie zdefektowanej warstwie buforowej. Z drugiej
strony gestos¢ dyslokacji osiagana w obszarze aktywnym przyrzadow jest wielokrotnie mniejsza
niz rozpatrywany uklad dyslokacji. 1 nalezy przypuszczaé, ze struktura rdzeni dyslokacji
izolowanych jest zblizona do modeli obliczanych dla warunkéw réwnowagowych. Natomiast
wydaje si¢ jednak mozliwe, Ze struktura rdzeni dyslokacji krawedziowej moze by¢ zaburzana nie
tylko poprzez pola naprezen ale réwniez domieszkowanie. Byé moze datoby sie¢ wytlumaczyé w
ten sposob rozbieznosci w wynikach pomiaréw wiasnoéci katodoluminescencyjnych dyslokacji
krawedziowych np. takich jakie stwierdzono w pracy [14]. Aspekt niedoskonalosci struktury
rdzeni nie byl dotychczas badany ani z punktu widzenia modelowania ani powijzania
wlasnosci z realng strukturg atomowa rdzeni w pélprzewodnikach azotkowych.

Informacj¢ na temat domieszkowania rdzeni dyslokacji mozna posrednio uzyskaé
mierzac tadunek/potencjal zwigzany z rdzeniem za pomoca holografii elektronowej. Jak
dotychczas niewiele jest prac na ten temat oraz wystgpuja rozbieznosci w otrzymywanych
wynikach. GaN jest materialem piezoelektrycznym wiec w poblizu niedoskonatego rdzenia na
skutek silnych asymetrycznych odksztalceri mozna spodziewaé sig silnych pél elektrycznych,
ktére moga zaburza¢ pomiary potencjatu zwigzanego z rdzeniem.

W pracy [H6] sprawdzono znaczenie tego efektu. W pomiarach z wykorzystaniem
holografii elektronowej linie dyslokacji nieznacznie odchylano od kierunku wiazki elektronowej
nachylajac krysztat aby unikna¢ warunkéw kanatowania wiazki elektronéw [26]. Natomiast w
obrazach wysokorozdzielezych linia dyslokacji krawedziowej jest réwnolegta do wiazki
elektronéw. Oba przypadki z punktu widzenia relaksacji w cienkiej folii i wplywu swobodnej
powierzchni sa bardzo zblizone.

Zmierzone na obrazach wysokorozdzielczych pola dystorsji wokét  dyslokaci
krawgdziowej moga postuzy¢ do wyznaczenia potencjalu zwiazanego z efektem
piezoelektrycznym. W pracy [H6] wykorzystano do tego celu réwnania konstytutywne taczace
przemieszczenia i pole elektryczne z uwzglednieniem statych materiatowych. Réwnania te
rozwiagzano numerycznie na siatce elementéw skoriczonych. Podobnie jak w poprzednich
pracach, eksperymentalne wartosci dystorsji sieci dla ukfadu dyslokacji zostaty wczytane jako
wartosci poczatkowe.

Przedstawione w pracy [H6] wyniki s3 pierwsza prébg okreslenia pola
piezoelektrycznego w nanoskali z wykorzystaniem wysokorozdzielczej mikroskopii
elektronowej. Wykazano, ze pole elektryczne zwiazane z linig dyslokacji moze osiagnaé
warto$é = 8 kV em™. W rozpatrywanym przypadku obliczony potencjat okazat si¢ bardzo maty
+ 0,012 V' w poréwnaniu z wartoscig —3 V mierzona w eksperymentach holograficznych [26] ale
istotny, jesli poréwnac go z wartosciami 0,1 V zmierzonymi metoda Scanning Surface Potential
Microscopy (SSPM) w domieszkowanych magnezem i krzemem prébkach GaN [27]. Z punktu
widzenia wiasnosei fizycznych problem tadunku dyslokacji ciagle nie jest wyjasniony i wymaga
dalszych prac.
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4.1.3 Chemiczna nanoanaliza koherentnych heterostruktur.

Rozdzielczos¢ metod spektroskopowych takich jak EDS, EELS, ktére sa tradycyjnie
wykorzystywane dla analizy chemicznej, ograniczona jest nie tylko poprzez srednic¢ sondy
elektronowej, ale réwniez stosunek sygnalu do szumu i odpornos¢ prébki na naswietlanie
wysokoenergetycznymi elektronami. Pomimo faktu, ze wspotczesne mikroskopy wyposazone w
korektory aberracji sferycznej pozwalajg formowaé sonde elektronowg o $rednicy sub-
nanometrycznej to mapowanie sktadu pierwiastkowego relatywnie duzych obszaré6w wielostudni
50x50 nm z bardzo duza rozdzielczoscia przestrzennag ciggle jest wyzwaniem nawet dla
najnowszych generacji mikroskopéw i detektorow. Ponadto metody spektroskopowe wymagaja
diugotrwalego o$wietlania preparatu wysokoenergetyczng wiazkg elektronowa.

W przypadku koherentnych nanostruktur takich jak studnie kwantowe (QW) i kropki
kwantowe (QDs), zawierajacych nie dopasowane sieciowo zwiazki potrojne aktywne obszary
diod laserowych (LD) mozliwe jest wykorzystanie pomiaru lokalnego parametru sieci na
wysokorozdzielczych obrazach elektronomikroskopowych (HRTEM) do mapowania lokalnego
skfadu pierwiastkowego. Analiz¢ taka mozna przeprowadzi¢ na podstawie jednego zdjecia
HRTEM uzyskanego dla relatywnie niskiej dawki elektronow.

Aktywnym obszarem przyrzadéw opartych na GaN takich jak diody LED czy diody
laserowe jest wielostudnia kwantowa InGaN/GaN. W praktycznych realizacjach obszar aktywny
zawiera rowniez warstwy epitaksjalne GaN stluzace jako sSwiattowod oraz warstwe AIN
blokujaca odplyw elektronéw z obszaru aktywnego. Ponadto obszar ten jest domieszkowany
magnezem i krzemem dla uzyskania zlacza p-n. Jako$¢ obszaru aktywnego determinuje giowne
parametry takich przyrzadéw. Dlugosé¢ fali emitowanego $wiatla zalezy od koncentracji indu i
szerokosci studni i barier kwantowych. Okazuje si¢ jednak, ze w przypadku struktur
hodowanych w polarnej orientacji [0001] wplyw na wiasnosci i diugos¢ fali emitowanego
$wiatla (red shift) ma kwantowy efekt Starka (Quantum Confinement Stark Effect, QCSE). Jest
on szczegdlnie istotny w przypadku niskich sktadoéw indu i studni o szerokosci wigkszej niz 3
nm [28].

Dodatkowo fluktuacje potencjalu w studni zwiagzane z niejednorodnoscig skladu i
szerokoscig studni komplikujg zrozumienie wiasnosci optycznych tego rodzaju przyrzadow.
Wewnetrzna wydajno$¢ kwantowa zalezy silnie od doskonatosci strukturalnej aktywnego
obszaru zbudowanego z wielostudni kwantowych, gdzie réznice w geometrii poszczegélnych
studni powoduja poszerzenie piku emisji. Mechanizmy odpowiedzialne za wysoka sprawnosc¢
emisji $wiatta w przyrzadach potprzewodnikowych byty przedmiotem dyskusji i wielu badan
naukowych w ciggu ostatnich 10 lat. Pomimo to, nie do korica wyjasniono wszystkie aspekty
tego zjawiska, szczegdlnie w zakresie wlasnosci strukturalnych.

Wysoka efektywnosé pierwszych diod LED opartych na warstwach z ogromng ggstoscia
dyslokacji > 10" cm 2 [29], wzbudzita kontrowersje i zapoczatkowala debatg dotyczaca
mechanizméw lokalizacji nosnikow w studniach kwantowych InGaN/GaN.

Obecnie, wiekszo$¢ badaczy zgadza sie¢ z pogladem (na podstawie obliczen
teoretycznych i pomiaréw optycznych), ze emisja $wiatla ze studni kwantowej zwigzana jest z
silnie zlokalizowanym efektem ekscytonowym. Lokalizacja nosnikéw w studni kwantowe;j
wystepuje w obszarze od 1 do 3 nm. Natomiast ciagle nie jest jasne, jaka jest strukturalna
przyczyna lokalizacji elektrondéw i dziur, uniemozliwiajgca im dryfowanie do dyslokacji i
dokonywanie rekombinacji niepromienistej. Jedna z koncepcji jest lokalizacja dziur w skali
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atomowej na tancuchach atoméw In-N-In-N [30, 31]. Wystepowanie takich tancuchow jest
mozliwe statystycznie w jednorodnym stopie. Tak wiec nie nalezy si¢ spodziewaé zadnych
szczegllnych zmian strukturalnych. Mechanizm ten wydaje si¢ dobrze tlumaczyé wiasnosci
studni o zawartosci indu mniejszej niz 15%. Rozwazany jest rdwniez inny mechanizm
zakfadajacy, ze elektrony i dziury nie s3 zlokalizowane w tym samym miejscu [32].

Ciagle branym pod uwage modelem dla studni o wiekszej zawartosci indu jest lokalizacja
ekscytonéw na bogatych w ind klasterach o nanometrycznych rozmiarach. Model ten jest oparty
na silnych argumentach. Teoretyczne obliczenia termodynamiczne pokazuja, ze zwiazek InGaN
jest niestabilny w temperaturze wzrostu warstw i skladéw powyzej 20% indu [33], co jednak
moze nie by¢ prawda w przypadku naprezonych dwuosiowo warstw epitaksjalnych [34].
Badania PL (Photoluminescence) studni InGaN pokazuja charakterystyczne przesuniecia
maksimum widma w funkcji temperatury (tzn. S — shape) [35], co wynika z fluktuacji potencjatu
o roznej glebokosci i czgsto jest wigzane z wystepowaniem fluktuacji sktadu indu.

Model nanometrycznych klasteréw indowych lokalizujacych ekscytony byl
zaproponowany przez badania TEM [36] i potwierdzany przez wiele innych grup badawczych i
do dnia dzisiejszego jest obiektem kontrowersji i dyskusji. Rozwiniecie tego zagadnienia
zostanie zaprezentowane przy okazji omawiania wynikéw moich prac [H7 - H9]. Fluktuacje
potencjatu studni kwantowej moga by¢ wywolane réwniez innymi czynnikami np. zmiana
szerokosci studni [37]. Wzrost szerokosci studni o zawartosci indu 25% o jedna ML powoduje
przesunigcie energii piku PL o 58 meV [38]. Niejednorodnosci strukturalne w wiekszej skali
takie jak wielkie fluktuacje grubosci studni w skali wigkszej niz 10 nm [39, H12] oraz rozlegle
segregacje indu [40] moga skutecznie ekranowa¢ dyslokacje uniemozliwiajac nosnikom
swobodne przemieszczanie si¢ w strukturze.

Ostatnio czg$¢ autoréw przychyla si¢ do zdania, ze za emisje $wiatta w studniach
kwantowych odpowiedzialny jest wigcej niz jeden mechanizm. Istotnym zagadnieniem z punktu
widzenia wiasnosci strukturalnych jest spadek efektywnosci $wiecenia struktur InGaN w
przypadku zwigkszania pradu wzbudzenia, co moze by¢ zwigzane z wysycaniem miejsc, gdzie
mozliwa jest lokalizacja ekscytonéw [41]. By¢ moze wprowadzenie dobrze kontrolowanych
niejednorodnosci strukturalnych moze zwigkszyé liczbe miejsc lokalizacji ekscytonow i
przetama¢ to ograniczenie. Poszukiwanie optymalnej struktury dla uzyskania maksymalnej
efektywnosci $wiecenia dla szerokiego zakresu dlugosci emitowanego swiatla jest ciagle
otwartym problemem naukowym i technologicznym w tej klasie materiatow.

Tak wiec precyzyjne okreslenie wilasnosci strukturalnych wielostudni kwantowych
wydaje si¢ by¢ kluczowym zagadnieniem. Zastosowanie transmisyjnej mikroskopii elektronowe;j
do badan aktywnych obszarow w LD i LED pozwala na okre$lenie szeregu istotnych
parametrow takich jak:

- geometria studni kwantowych: szerokosci, sktady, asymetria profilu koncentracji indu, czyli
tzw. wspolczynnik segregaciji,

- dlugo zasiggowa fluktuacja skiadu w plaszczyznie studni,

- dlugo zasiggowa zmiana szerokosci studni,

- stan granic rozdziatu bariera/studnia: rozdyfundowanie i/lub chropowatosé,

- krétko-zasiggowa segregacja skiadu, male bogate w ind klastery,

- jednorodnos¢ wielostudni, powtarzalnosci profilu skiadu pierwiastkowego poszczegdlnych
studni kwantowych,

- charakterystyka strukturalna pozostatych elementéw obszaru aktywnego ($wiattowodu,
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warstwy blokujacej elektrony, zwierciadet, defektéw zwigzanych z domieszkowaniem etc.).

W odréznieniu od badan metodami dyfrakcji rentgenowskiej gdzie konieczne jest
zastosowanie symulacji i probek testowych, wigkszos¢ wymienionych parametréw mozna
otrzyma¢ bezposrednio z pomiaréw TEM dla calej ztozonej struktury. W szczeg6lnosci mozliwe
jest otrzymanie wizualizacji ewentualnych geometrycznych i chemicznych niejednorodnosci w
skali kilku mikronéw z zastosowaniem kontrastu dyfrakcyjnego, kontrastu liczby atomowej Z
lub kontrastu fazowego (HRTEM). Uzyskanie dokladnych liczb okreslajacych te parametry,
wigze si¢ jednak z koniecznoscia przeprowadzenia symulacji numerycznych. Wymaga to
poznania zjawisk wplywajacych na znieksztalcenia informacji w obrazach uzyskiwanych dla
tego rodzaju nie centrosymetrycznego systemu materialowego charakteryzujgcego sie rowniez
silng anizotropia wlasnosci fizycznych.

Pewne kontrowersje budzi zastosowanie badan TEM do okreslania subtelnych cech
studni kwantowych takich jak lokalne w skali sub-nanometrycznej segregacje indu i okreslanie
struktury powierzchni rozdzialu. Wynikaja one gltéwnie ze stabej znajomosci wrazliwosci tego
rodzaju zwigzkéw polprzewodnikowych na oddzialywanie wysokoenergetycznej wigzki
elektronow i stabego poznania mechanizméw powstawania defektow radiacyjnych oraz réznic w
realizacji eksperymentéw w roznych laboratoriach. Dodatkowo w przypadku analizy obiektéw o
rozmiarach rzgdu 1-2 nm musimy bra¢ pod uwage ograniczenia zwigzane z projekcja i
usredniania informacji w przekrojach TEM jak roéwniez kwestie jakosci tych przekrojow, ktorych
grubos¢ nie powinna przekracza¢ 10 nm.

Oprocz analizy defektow jednym z moich zadan w projekcie IPAM bylo dokonanie

pomiaréw rozktadu indu w wielostudniach kwantowych InGaN/GaN z zastosowaniem pomiarow
dystorsji sieci na obrazach HRTEM.
Precyzyjny pomiar i rekonstrukcja rzeczywistego profilu sktadu w bezwzglednych liczbowych
wartosciach wymaga bardziej zaawansowanego podejscia niz przedstawilem to w pracy
przegladowej z roku 2000 [3]. Konieczne jest uwzglednienie szeregu dodatkowych efektow i
zjawisk takich jak:

1. InGaN jest materiatem wrazliwym na wigzke elektronowa, tak wiec konieczne jest

zastosowanie technik redukujacych zaabsorbowang dawke elektronow.

2. InGaN i GaN s3a krysztalami niecentrosymetrycznymi i z tego powodu proces
formowania obrazu w kontrascie fazowym jest ztozony, a informacja o deformacji
krysztalu moze ulec skomplikowanemu przeksztalceniu i delokalizacji. Chodzi tu
zarbwno o sam proces rozpraszania elektronéw w krysztale jak i znieksztalceniu
informacji poprzez niedoskonaty uktad optyczny mikroskopu.

3. InGaN jest anizotropowym i piezoelektrycznym krysztalem, dlatego powierzchnie
swobodne przezroczystego dla elektronéw przekroju poprzecznego w wyniku
relaksacji czg$ci naprezen modyfikuja w niejednorodny sposéb otrzymane na
podstawie pomiaru dystorsji sieci profile sktadu pierwiastkowego.

4. W przypadku badania fluktuacji sktadu pierwiastkowego w studni kwantowej, nalezy
bra¢ pod uwage tylko najciensze obszary preparatu ze wzgledu na fakt usredniania
informacji w kierunku padania wiazki elektronowe;j.

Prace [H7] i [H8] sg poswiecone zastosowaniu pomiaru dystorsji sieci na obrazach
HRTEM do okreslenia sktadu pierwiastkowego wielostudni kwantowych hodowanych metodg
MOVPE i MBE. Dla zwigzku InGaN teoretyczne obliczenia przewiduja niestabilnos¢
strukturalng zwigzang z rozpadem spinoidalnym [33] w przypadku ich znacznego podgrzania. By
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zapobiec ewentualnym zmianom strukturalnym trawienie preparatéw zostato przeprowadzone w
warunkach chlodzenia cieklym azotem. Wysokorozdzielcza mikroskopia zostata wykonana z
wykorzystaniem mikroskopu TOPCON 002B wyposazonego w dzialo o emisji termicznej LaBg
pracujacego przy napigciu przyspieszajacym 200 kV, przy punktowej zdolno$¢ rozdzielczej 0,18
nm. Wielowigzkowe obrazy HRTEM uzyskano dla kierunku wigzki réwnolegtego do [11-20].
Obraz tworzyly wiazki typu 0001, 0002, 0004, 1-100, 1-102. Dla tego typu obrazéw symulacje
pokazuja, ze kontrast jest bardzo czuly na zmiany grubosci folii. Byto to podstawa do okre$lenia
grubosci analizowanych obszaréw z doktadnoscig At = 5nm. Pomiary dystorsji sieci wykonane
zostaly z zastosowaniem algorytmu poszukiwania lokalnych maksiméw kontrastu z
wykorzystaniem udzialu wszystkich wigzek tzn. bez odcigcia wyzszych czestosci
przestrzennych.

Dla uwzglednienia zjawiska relaksacji w cienkiej folii zaproponowalem zastosowanie

modelowania metoda elementéw skonczonych 2D w plaszczyznie xy” uwzgledniajacych realna
geometri¢ cienkiego przekroju wielostudni kwantowej tzn. szerokosci studni i barier. Warunki
brzegowe zostaly wybrane w taki sposob by zrekonstruowaé realny stan odksztatcenia w prébce
TEM. Obliczenia przeprowadzono w plaszczyznie xy z uwzglednieniem dodatkowej deformacji
w kierunku osi Z. W tym kierunku sieci GaN i InGaN sa koherentne i maja wsp6lny parametr
sieci a,, ktory zalezy od wzglednej grubosci podioza, szerokosdci studni i barier, skladow
chemicznych i stalych elastycznych.
W omawianych pracach wykazalem, ze mozna przeliczy¢ mierzong eksperymentalnie na
obrazach HRTEM skladowa dystorsji sieci €& na absolutng koncentracje indu uzywajac
prostego wzoru X;,=Ag,, , gdzie parametr A jest okre$lony na podstawie obliczen FEM i
zalezy jedynie od grubosci folii. Nalezy zaznaczy¢, ze skalowanie to uwzglednia réwniez fakt,
ze obszar bariery, ktéry wykorzystywany jest w pomiarach dystorsji jako obszar odniesienia, jest
poddany niewielkiemu $ciskaniu w kierunku 0002. Moim podstawowym wktadem w prace [H8]
bylo zaproponowanie koncepcji okre$lania bezwzglednej zawartoéci indu opartej na
modelowaniu FEM rozktadu odksztalcenh w przekroju TEM heterostruktury. Zasugerowalem typ
warunkéw brzegowych odpowiedni dla preparatu TEM. Skonstruowanie modelu FEM,
implementacja warunkéw brzegowych oraz obliczenia wykonane zostaly przez dr Grzegorza
Maciejewskiego w grupie kierowanej przez prof. Pawla Dhuzewskiego z IPPT PAN.

W wyniku zastosowania powyzszej procedury skalujacej dla probki MBE w postaci 10
nanometrowej grubosci folii, ktorej grubos¢ okreslono na postawie poréwnania symulacji i
obrazu prazkéw ekstynkcyjnych, otrzymano rozklad sktadu pierwiastkowego 2D w rzucie na
plaszczyzng xz. Maksymalne koncentracje sa w granicach 27 at% co jest wartoscig wieksza niz
zaktadana technologicznie nominalna koncentracja 15-17 at%. Usredniony profil koncentracji
pokazuje, ze odbiega on znacznie od profilu prostokatnego. Jednoczesnie mozemy
zaobserwowaé, ze srodkowa studnia wykazuje mniejsza maksymalng koncentracje indu o okoto
2-3 at%. Z catkowanego profilu sredniego mozliwe jest okre$lenie catkowitej zawartosci indu w
studni kwantowej wyrazonej w monowarstwach czystego InN. Obliczajac, na podstawie
scatkowanego profilu, $rednig zawarto$é indu otrzymujemy wartosci odpowiednio 16%, 13,5% i
16%. Sa to wartosci bliskie zaktadanemu technologicznie sktadowi a tak wyznaczony parametr
nie zalezy od ksztaltu profilu sktadu.

‘w przypadku pracy [H8] o$ X ||do kierunku wzrostu [0001], 0§ Y || do wiazki elektronowej i os Z| do studni
kwantowych, grubo$é folii t mierzona jest wzdhuz kierunku Y.
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Skalowanie odksztalcenie/sklad zostalo przeprowadzone przy zatozeniu jednorodnego
rozkfadu indu w studni kwantowej. W przypadku probki MOVPE, mamy do czynienia jednak z
bogatymi w ind klastrami, ktére sg wyraznie widoczne réwniez na obrazie HRTEM. W wyniku
zastosowania opisanej procedury do przeliczenia dystorsji sieci na sktad indu otrzymujemy
wartosci maksymalne koncentracji w zakresie 22-45 at%. Jest jednak oczywiste, ze mate klastery
bogate w ind znajduja si¢ w matrycy o nizszej zawartosci indu, wiec interesujace jest okreslenie
ich wielkosci i rzeczywistej zawartodci indu, ktoéra musi by¢é wigksza niz 45%. W tym celu
przeprowadzono seri¢ symulacji z wykorzystaniem metody elementéw skonczonych réznych
uktadow niewielkich klasterow indowych zagrzebanych w studni kwantowej. W obliczeniach
zachowano jako statg catkowitg zwarto$¢ indu na poziomie 16% i grubosci folii 7 nm. W wyniku
tego typu modelowania stwierdzono, ze w badanym cienkim przekroju probki MOVPE moze
istnie¢ tylko jeden bogaty w ind (>80%) klaster o wymiarach 2x3 nm. W przypadku prébki MBE
mozliwe jest nakfadanie sig i istnienie dwoch mniejszych klasterow o rozmiarze ponizej 1,6 nm.

Tak wigc praca [H8] prezentuje metode¢ okreslania bezwzglednej koncentracji indu
w studniach kwantowych. Udowodniono mozliwo$é okreslenia roznic strukturalnych
pomigdzy poszczegolnymi studniami. Praca [H8] pokazuje réwniez, ze istnieja wyrazne
roznice w obserwowanym rozkladzie indu pomi¢dzy prébka MOVPE i MBE o podobnych
nominalnych Kkoncentracjach, badanych w podobnych warunkach. Rozklad ten w
przypadku prébki MOVPE ewidentnie przybiera forme bogatych w ind Kklasterow.
W przypadku prébki MBE stwierdzone fluktuacje moga by¢ rowniez zwigzane z istnieniem
mniejszych skupisk indu o nieuformowanym ksztalcie. Istotne jest tutaj podkreslenie, Ze
badano bardzo cienkie przekroje o grubosci ponizej 10 nm co jednak nie jest wystarczajgce
dla jednoznacznego okre$lenia ksztaltu segregacji o wielkosci 0,5-1 nm ze wzgledu na efekt
projekeji.

W tym miejscu trzeba odnotowac, ze prezentowane wyniki obserwacji TEM Kklasterow

bogatych w ind sa przedmiotem kontrowersji i debaty.
Doniesienia 0 podobnych do obserwowanych przez nas klasterach zawierajacych ponad 80%
indu mozna znalez¢ w pracach D. Gerthsen et al. [42, 43]. Smeeeton et al. [44] natomiast
wykazal, ze silne fluktuacje dystorsji sieci w obszarze studni kwantowej moga by¢ wynikiem
zmian strukturalnych wynikajacych z naswietlania wysokoenergetyczna wiazka elektronowa.
Formowanie si¢ .falszywych klasterow” indowych zachodzito w tym przypadku w wyniku
zastosowania duzej gestosci pradu emitowanego z dziata elektronowego z emisja polowa (FEG-
field emission gun). Jednak kolejny eksperyment przeprowadzony w grupie profesor D. Gerstain
dla podobnych gestosci pradu [45] wykazal, ze istotne zmiany strukturalne w studniach
kwantowych zachodzg po 2 minutach naswietlania. W naszym przypadku wykorzystywalismy
mikroskop z dzialem LaByg, gdzie gesto$¢ pradu jest okoto 10x mniejsza a modyfikacja struktury
zachodzila po znacznie dluzszym czasie. Niedawne obserwacje przeprowadzone w Berkeley na
preparatach, z ktorych na drodze trawienia pierwiastkowego usuni¢to warstwe amorficzna,
potwierdzaja jednoznacznie istnienie prawdziwych klasteréw bogatych w ind powstatych
podczas procesu wzrostu warstwy a nie podczas obserwacji czy preparatyki TEM [46].

Autorzy tej pracy donosza, ze podczas 2 minutowego naswietlania zaobserwowah
jedynie nieznaczny wplyw wiazki elektrondw przy gestosci pradu rzedu 2040 Alem?. W
publikacji z roku 2006 [47] stwierdzaja oni, Ze $wigcaca na zielono studnia kwantowa In,Ga, xN
przy $redniej 20 at% koncentracji indu zawiera bogate w ind klastery o wymiarach 1-3 nm o
ponad 40 at% koncentracji indu.
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W niedawnym eksperymencie przeprowadzonym przez S.E. Bennett et al. [48],
naswietlona wysokoenergetycznymi elektronami i referencyjna probka wielostudni byta badana
metoda Tomografii Sondy Atomowej (Atom Probe Tomography APT). W wyniku tego badania
stwierdzono roznice strukturalne pomiedzy probka referencyjna i naswietlong. Jednakze
stwierdzone roznice w rozkladzie indu wydaja si¢ male w poréwnaniu z ogdlng degradacja
strukturalng prébki spowodowana 64 minutowym naswietlaniem wiazka elektronowa. Trzeba tu
nadmienic, ze 2 minuty sg catkowicie wystarczajace do wykonania serii obrazow HRTEM.

Prace grupy z Berkeley oraz moje wilasne badania odnosza si¢ do bardzo cienkich
obszar6w o grubosci ponizej 10 nm. Badania i wnioski, Smeeeton et al. [44], dotyczace
formowania si¢ ,,falszywych klasterow” prowadzone byty dla warunkéw dwuwiazkowych i
stosunkowo grubych preparatéw - okoto 20 nm. Tak wiec, jak sami autorzy przyznaja, nie s3 w
stanie wykry¢ fluktuacji sktadu indu w skali 1-3 nm ze wzgledu na efekt projekcji. Jednoczesnie
trzeba podkresli¢, ze wszyscy obserwuja zmiany strukturalne w studniach InGaN przy dluzszym
naswietlaniu. Tak wigc dyskusja dotyczaca istnienia manometrycznych skupisk atoméw indu nie
zostala jeszcze zakoficzona. MOGj komentarz na ten temat oraz propozycja mechanizmu
odpowiedzialnego za ten proces przedstawione zostaly w pracy [H11].

Niezaleznie od przyczyny powstania, nanometryczne fluktuacje mierzonych wartosci
lokalnej dystorsji sieci istnieja na eksperymentalnych obrazach prébek wyhodowanych metoda
MOVPE prezentowanych w pracach [H7] i [H8]. Zrozumienie w jaki sposéb fluktuacje
obserwowane na ,pfaskich” mapach dystorsji reprezentuja rzeczywisty przestrzenny uklad
atoméw moze pozwoli¢ okresli¢ ich strukture co moze poméc w ustaleniu mechanizmu ich
powstania.

Praca [H9] w duzej czgsci poswigcona jest modelowaniu metoda elementow
skoniczonych 3D klasteréw bogatych w ind w cienkich przekrojach TEM z zastosowaniem
nieliniowej mechaniki. Obliczenia te zostaly wykonane gtéwnie przez dr Grzegorza Jurczaka i dr
Grzegorza Maciejewskiego w pracowni kierowanej przez profesora Pawla Diuzewskiego. Moj
udzial polegal na zaproponowaniu catosciowej koncepcji zastosowania sekwencji symulacji i
analizy obrazow do wyjasnienia charakterystycznych fluktuacji dystorsji sieci mierzonych na
eksperymentalnych obrazach HRTEM w obrebie studni kwantowej. Zaproponowalem réwniez
geometryczne modele zagrzebanych klasteréw, wygenerowatem na podstawie wynikéw FEM3D
pozycje atomow w superkomérce, wykonatem symulacje obrazéw HRTEM, dokonatem analizy
eksperymentalnych i symulowanych obrazéw. Ponadto sformulowalem wnioski korcowe
odnoszgce si¢ do poréwnania iteracyjnie ulepszonego modelu struktury z danymi
eksperymentalnymi, oraz wptywu procesu dynamicznego rozpraszania elektronéw w krysztale i
formowania obrazu w mikroskopie na znieksztalcenie i delokalizacje informacji o dystorsji sieci
na otrzymywanych mapach.

Analiza zaproponowana w pracy [H9] bierze pod uwage wigkszos$¢ efektéw, ktore moga
wpltywa¢ na pomiary dystorsji sieci. Odtworzone sa realne warunki procesu relaksacji w cienkim
przekroju poprzecznym studni kwantowej zawierajacej bogaty w ind klaster, w tym anizotropia i
nieliniowe zachowanie materiatu w warunkach silnych deformacji. Uwzglednione zostaly w
pelni efekty dynamiczne rozpraszania elektronéw dla wielowigzkowych obrazéw HRTEM.
Dzigki temu wykazano, ze pole dystorsji sieci mierzone na symulowanym obrazie HRTEM
odbiega pod wzgledem ksztaltow i wartosci od wartoéci uzyskanych przez zrzutowanie pozycji
atoméw w super komoérce uzytej do tych symulacji. Jednoczesnie stwierdzono, ze dla
zoptymalizowanych warunkéw i przekrojow poprzecznych ciefiszych niz 10 nm w przypadku
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wielowigzkowych, osiowych obrazéw HRTEM rdznice te nie przekraczajg wartosci Ae + 0,004
ksztalt i blad okreslenia wielkosci klastera mierzonego wedtug kryteriow HWHM nie przekracza
0,3 nm. Wyniki prezentowane w pracy [H9] potwierdzajj istnienie 2-3 nm zagrzebanych
klasterow bogatych w ind w obrgbie studni kwantowej w badanych prébkach MOVPE.

Na obrazie wysokorozdzielczym HRTEM pozycja maksimum kontrastu jest okreslona
poprzez konstruktywng interferencje wszystkich lub co najmniej dwdch wiazek, ktore przeszty
przez aperturg¢ obiektywu. W pracach [H7 — H9] do okreslenia tensora dystorsji sieci zostat
wykorzystany algorytm poszukiwania maksimow lokalnych [3]. W pracy [H10] metoda analizy
fazy geometrycznej (Geometric Phase Analysis GPA) zostala wykorzystana do badania wptywu
parametrow tworzenia obrazu HRTEM na precyzj¢ rekonstrukcji rzeczywistego profilu
koncentracji w studni kwantowej w przypadku wielowigzkowych obrazow HRTEM w
warunkach osiowego oswietlenia wigzka elektronowa. W odrdéznieniu od algorytmu PF przy
zastosowaniu metody GPA rekonstrukcja dystorsji jest dokonywana z wykorzystaniem jednego
lub dwéch nie rownolegtych prazkéw sieciowych (odpowiadajacych jednej lub dwom wigzkom
ugietym). W pracy [HI10] analizowalem roznice pomigdzy profilem teoretycznym a
zrekonstruowanym z symulowanego obrazu HRTEM z wykorzystaniem réznych zestawow
prazkow sieciowych.

W analizie tej wykorzystalem model cienkiego przekroju TEM studni kwantowej z
prostokatnym profilem koncentracji indu. Pozycje atoméw w superkomorce zostaty okreslone
zgodnie z wynikami modelowania procesu relaksacji w cienkiej folii metoda elementow
skonczonych. Serie obrazéw symulowanych zostaty obliczone za pomoca metody multislice dla
warunkéw odpowiadajacych tworzeniu obrazu w mikroskopie TOPCON 2B przy réznym
rozogniskowaniu obiektywu. Nastepnie obrazy te poddane zostaty analizie GPA.

We wnioskach tego artykutu stwierdzono, ze algorytm PF jest bardziej odpowiedni do
analizy tego rodzaju wielowiazkowych obrazow HRTEM w pordéwnaniu do metody GPA.
Wynika to z faktu, ze dla ,niecentrosymetrycznych kierunkéw™* informacja o deformacji
krysztatu jest rozdzielona w bardzo skomplikowany sposob. Dodatkowo informacja ta jest
modyfikowana przez funkcje przenoszenia kontrastu mikroskopu CTF (a wiasciwie poprzez
niezalezne zmiany fazy poszczegdlnych wiazek ugigtych). Tak wigc wyniki zaprezentowane w
pracach [H9] i [H10] pokazuja, Zze jedynie wykorzystanie wszystkich informacji znajdujacych si¢
na wysokorozdzielczych obrazach HRTEM, czyli wykorzystanie w analizie danych z wszystkich
silnych wigzek ugigtych, pozwala odtworzy¢ istniejacy w realnym materiale profil koncentracji,
co ma miejsce w przypadku wykorzystania algorytmu PF. Wigcej szczegdléw i wyjasnien na ten
temat jest przedstawionych w pracy [H11].

W pracach [H9] i [H10] do interpretacji i walidacji map dystorsji sieci i przeliczenia
ich na koncentracje indu zastosowalem realistyczne symulacje komputerowe dla modeli
cienkich przekrojow jednorodnych studni o profilu prostokatnym i studni z zagrzebanymi
klasterami bogatymi w ind. Wykazalem, ze mozliwe jest precyzyjne okreslenie profilu
skladu pierwiastkowego w studni kwantowej na podstawie wielowigzkowych obrazow
HRTEM uzyskanych w warunkach osiowego o$wietlenia. Okreslilem tez ograniczenia
(zakres grubosci preparatow, rozogniskowania, czaséw ekspozycji) oraz bledy tej metody.
Podsumowuje to interpretacja wynikéw uzyskanych w laboratorium CIMAP i
wykorzystanie mikroskopu TOPCON 002B w badaniach studni kwantowych InGaN/GaN.

* Oznacza, ze na dyfrakcji elektronowej amplituda i faza refleksu g sa inne niz —g.

23



Po powrocie do Instytutu Fizyki PAN cze$¢ mojej dziatalnosci naukowej poswiecitem
dalszym badaniom heterostruktur azotkowych. Cze$¢ tych badan realizowana byla z
wykorzystaniem probek pochodzacych z Unipressu w ramach projektu kierowanego przez
Grzegorza Maciejewskiego [Pro8]. Mikroskop JEOL 2000EX, bedacy wowczas na wyposazeniu
IF PAN, charakteryzuje si¢ znacznie gorszymi parametrami w stosunku do TOPCON 002B.
Gléwna roznica zwigzana jest z wigkszym wspolczynnikiem aberracji sferycznej obiektywu,
ktora w przypadku JEOL 2000EX wynosi 1,7-1,8 mm i 0,4 mm w przypadku mikroskopu
TOPCON 002B. To wigze si¢ bezposrednio z gorsza punktowa zdolnoscia rozdzielcza
odpowiednio 0,27 nm i 0,19 nm.

Ograniczona rozdzielczos¢ mikroskopu dostgpnego w IF PAN wyklucza badania
heterostruktur InGaN/GaN metoda kontrastu fazowego w warunkach osiowego os$wietlenia.
Odlegtos¢ migdzyptaszczyznowa 0002 w GaN wynosi 0,25 nm co przekracza rozdzielczos¢
punktowa mikroskopu JEOL 2000EX.

W pracy [HI1] rozwiazuj¢ ten problem poprzez uzycie trybu obrazowania prazkéw
sieciowych w warunkach nie osiowego o$wietlenia. Obserwacje wielostudni kwantowych byty
przeprowadzone dla kierunkéw [11-20] i [1-100]. Obrazy prazkéw sieciowych 0002 zostaty
otrzymane poprzez obrot preparatu o 3°— 4" wokot kierunku [0001] od osi pasa oraz jednoczesne
odchylenie padajacej wiazki elektronowej o kat réwny potowie kata pomiedzy refleksami 0002 i
0000.

Warunki te sa optymalne dla mikroskopu JEOL 2000EX, ale réznia si¢ od tych
sugerowanych w pracy [49] dla mapowania sktadu pierwiastkowego, gdzie wiazka 0002
powinna znajdowac si¢ w osi optycznej. W naszym przypadku ustawienie wiazki 0002 w osi
optycznej oznaczato, ze wigzka nieugigta znalaztaby sie poza brzegiem apertury kontrastu a
dodatkowo zostataby stlumiona przez funkcje transferu kontrastu mikroskopu oraz limit
informacyjny mikroskopu. W konsekwencji kontrast prazkéw i stosunek sygnatu do szumu
byltby bardzo staby.

Prawidiowos¢ wybranych warunkéw sprawdzitem poprzez symulacje obrazow dla studni
z prostokatnym profilem sktadu. Symulacje byly podobne do tych przeprowadzonych w pracy
[H10] dla oswietlenia osiowego a wiec z uwzglednieniem wygiecia kolumn atomowych i
realistycznym odtworzeniem propagacji fali elektronowej przez zdeformowany krysztal. Wynik
tych obliczen zostat pokazany na rysunku 1b [H11].

Obserwowana pozycja studni kwantowej przesuwa si¢ nieznacznie w funkcji
rozogniskowania obiektywu. Tym niemniej maksymalne wartosci deformacji i szerokos¢ studni
nie zmieniajg si¢ przy zmianie rozogniskowania. Proces formowania obrazu nie wprowadza
znaczacego dodatkowego poszerzenia granic pomiedzy studnig i bariera, ale szeroko$¢ studni
mierzona wedtug kryterium FWHM jest o 0,4 mm mniejsza w poréwnaniu do zrzutowanych
wynikéw FEM, czyli jednoczesnie szerokos¢ jest bliska wyjsciowemu prostokatnemu profilowi
koncentracji indu.

Doskonato$¢ strukturalna wielostudni kwantowej jest krytyczna dla wydajnosci emiterow
swiatta wykorzystujacych tego rodzaju struktury. W pracy tej udoskonalilem metodologie
ilosciowej mikroskopii wysokorozdzielczej aby moéc analizowaé caly aktywny obszar
InGaN/GaN zawierajacy 10 studni kwantowych co wymagato analizy obszaréw o wymiarach
220x220 nm. Zachowanie statych warunkéw tworzenia obrazu w kontrascie fazowym dla tak
duzych obszaréw jest trudne ze wzgledu na zmiany grubosei folii, pozycji Z i orientacji probki.

Dla okreslenia jednorodnosci lub ewentualnych réznic pomigdzy poszczegdlnymi
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studniami konieczne jest rozwigzanie problemu wplywu zmian grubosci preparatu. W pracy
[H11] lokalna grubo$¢ folii mierzona jest z wykorzystaniem metody ,,prazkéw grubosci”.
Obrazy uzyskane w warunkach nie osiowego o$wietlenia przy niewielkich odchyleniach od osi
pasa [11-20] i [1-100] charakteryzujg si¢ dobrze zdefiniowanymi prazkami ekstynkcyjnymi.
Symulacje metoda funkcji Blocha w zakresie nachylen probki od 0° do 4,5° przeprowadzone dla
krysztalu GaN pokazuja, ze ,,prazki grubosci” majg staly period poczynajac od odchylenia 1,5°
od osi pasa. Wykorzystujac informacje o potozeniu miniméw i maksiméw tych prazkéw mozna
zmierzy¢ lokalng grubo$¢ folii. Dokladno$¢ wyznaczenia grubosci jest lepsza niz 5 nm. Mapy
dystorsji sieci dla calego obrazu sg uzyskane metodg GPA (w przypadku obrazéw otrzymanych
w warunkach dwuwiazkowych cata informacja o odksztalceniach znajduje si¢ w wiazce ugigtej
0002 i metoda ta nie wprowadza znieksztalcen w przeciwienstwie do obrazow
;vielowiazkowych), ale usrednione profile zostaly obliczone z obszaréw o takiej samej grubosci
olii.

Znajac lokalng grubos¢ folii i stosujac procedure podobna do tej opisanej w pracy [H10]
otrzymano bezwzgledne wartosci koncentracji indu. Nastgpnie na podstawie profilu sredniego
dla kazdej studni oddzielnie okreslono $redni skiad, catkowita zawartosci InN, wspétezynnik
segregacji, szeroko$¢ studni wedlug réznych kryteriow. Wartosci $rednie obliczone dla
wszystkich 10-ciu studni zostaty poréwnane z wynikami wysokorozdzielczej dyfraktometrii
promieni X.

Wyniki prezentowane w pracy [H11] s jednym z nielicznych w literaturze
bezpo$rednim poréwnaniem bezwzglednych wartosci koncentracji indu i parametrow
wielostudni InGaN/GaN otrzymanych na podstawie systematycznej iloSciowej analizy TEM
z pomiarami dyfraktometrii rentgenowskiej. Osiagni¢to dobrg zgodnos¢ pomigdzy srednim
sktadem indu w calym obszarze wielostudni (z uwzglednieniem studni i barier) okreslonym
niezaleznie na podstawie badan TEM i XRD. Réznica w bezwzglednej sredniej koncentracji
indu byta w granicach od Ax=0,001 do 0,008 (na poziomie sredniego sktadu od 0,027 do 0,060).
Réznice w okresleniu periodu wielostudni byty na poziomie 0,5 nm. Trzeba podkresli¢, ze tylko
te dwie wartosci sa dostepne bezposrednio z badan X-ray. Pozostate wielkosci takie jak
szeroko$é studni i barier oraz koncentracja indu w studniach jest wynikiem symulacji i
dopasowania krzywych eksperymentalnych i symulowanych, i wymaga wprowadzenia
dodatkowych danych (np. stosunek czasu wzrostu studnia/bariera). W badaniach TEM wielkosci
te sa dostepne bezposrednio. Nie nalezy rowniez zapomina¢, ze obszary probkowania badan
TEM i XRD sg drastycznie rézne i réznice w wynikach moga wynikac z niejednorodnosci w
wiekszej skali. Zaproponowane w pracy [HI11] ilosciowe pomiary studni w obszarach o
jednakowej grubosci majg bardzo duig dokladnos¢ wzgledny i umozliwiajg porownywanie
poszczegdlnych studni migdzy sobg. W literaturze jest niewiele doniesien o ilosciowej analizie
calych obszaréw wielostudni a moje wyniki prezentuja najwigksze analizowane jednoczesnie
obszary. Roznice pomigdzy studniami w obu badanych probkach okazaly sig bardzo male w
poréwnaniu do podobnych badan [50] gdzie nie brano pod uwage zmiany grubosci folii.

Dodatkowo w pracy [H11] przedstawiono rezultaty eksperymentu naswietlania
wielostudni kwantowej o duzej zawartosci indu wysokoenergetyczna wiazka elektronéw, co
stanowi wklad do dyskusji dotyczacej obecnosci bogatych w ind klasterow indowych. Na
podstawie analizy obrazow otrzymanych przy roznych czasach naswietlania probki wigzka
elektronowa doszedlem do wniosku, ze zmiany strukturalne wywotane naswietlaniem nie
prowadza do formowania objgtosciowych bogatych w ind klasteréw podobnych do tych
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badanych w pracach [H7] i [H8], gdzie jako$¢ obrazu HRTEM byla bardzo dobra. Mozliwym
wyjasnieniem silnej modulacji kontrastu jest dyfuzja atoméw indu na powierzchnig¢ folii i
formowanie matych wysp bogatych w ind. Powodowatoby to pofatdowanie folii, co bardzo
wptywa na kontrast dyfrakcyjny, ale w mniejszym stopniu zmienia usredniong po grubosci
sktadowa dystorsji sieci gppz.

Metodologia mapowania sktadu pierwiastkowego z wykorzystaniem obrazéw prazkow
sieciowych, opracowana dla mikroskopu JEOL 2000EX w pracy [H12] postuzyta do badania
wielostudni kwantowej otrzymanej metoda MOVPE w dwu temperaturowym procesie (27T).
W tym przypadku mamy do czynienia z fluktuacjami skfadu i szerokosci studni w skali 30-120
nm. Wymagalo to analizy jeszcze wigkszych niz w pracy [H11] obszaréw. Prace te zostaly
przeprowadzone juz w ramach projektu europejskiego RAINBOW ,Wysoka jako$é i
wiasciwosci materialéw opartych na InN i innych pétprzewodnikach azotkowych bogatych w
ind”, w ktérym jestem koordynatorem prac prowadzonych w Instytucie Fizyki PAN w ramach
konsorcjum 14 akademickich i przemystowych partnerow.

Wysoka wrazliwos¢ na wiazke elektronowa InGaN o duzej zawartoéci indu wymagata
zastosowania technik ograniczajacych catkowita dawke analizowanych obszaréw. Wszystkie
analizy zaprezentowane w pracy [H12] dotycza obrazow uzyskanych podczas pierwszych 10
sekund naswietlania. Badane wielostudnie wykazywaty istotne zmiany strukturalne w skali
nanometrycznej zachodzace w czasie kilku minut. Dla uzyskania przekroju poprzecznego, w
ktorym na dystansie 200-300 nm grubo$¢ preparatu jest stala, tzn. zmiany grubosci nie
przekraczaja 5 nm  zaproponowalem udoskonalona procedure trawienia jonowego z
zastosowaniem chtodzenia ciektym azotem i stopniowym zmniejszaniem energii jonow.

Mapowanie koncentracji indu jednoznacznie pokazuje, ze podczas dwu temperaturowego
procesu bogata w ind, niezabezpieczona warstwa InGaN, ulega degradacji podczas osiggania
temperatury niezbednej do wzrostu GaN prawdopodobnie na drodze desorpcji indu. Na drugie;
odkrytej powierzchni studni tworza si¢ stopnie o wysokosci od 1 do 4 monowarstw.
Chropowato$¢ ta zmniejsza si¢ podczas wzrostu bariery GaN. Jednakze w kolejnie wzrastanych
studniach kwantowych réwniez dolna powierzchnia studni wykazuje chropowatosci. Niekiedy
studnia kwantowa jest prawie przerwana, a szeroko$é¢ studni spada do 2 monowarstw a
koncentracja indu wynosi jedynie 5 at% przy sredniej rzedu 20 at%.

Obserwowane na przekrojach poprzecznych wielostudni chropowatosci powierzchni
granic studnia/bariera w kierunkach [11-20] i [1-100] wykazuja réznice w morfologii. Moze to
oznacza¢, ze niejednorodnosci grubosci studni moga mieé forme¢ paskéw. W pracy [H12]
przeanalizowalem obrazy uzyskane w kontradcie dyfrakcyjnym w kierunku [0001] ujawniajace
strukturg paskowa, z zastosowaniem transformaty Fouriera, aby uzyska¢ informacje o
anizotropowosci tego typu struktur. Na podstawie polozenia maksiméw amplitudy wyznaczytem
charakterystyczny wymiar plaski (boczny) (Lateral Characteristic Dimension - LCD), ktory
dobrze koreluje si¢ z wymiarami stopni zaobserwowanymi na przekrojach poprzecznych.

Tego rodzaju strukturalne niejednorodnosci maja silny wplyw na lokalizacje nosnikéw
Jak sugerowano w pracy [39] dla podobnych struktur. Stopnie na granicy studnia/bariera moga
dziata¢ jako centra lokalizacji ekscytonow i poprawia¢ efektywnos$¢ emisji $wiatla ale
Jjednoczesnie poszerza¢ widmo PL.

Odkrycia opisane w pracy [H12] zainspirowaty poszukiwania sposobu zabezpieczenia
bogatej w ind warstwy przed desorpcja indu poprzez naltozenie cienkiej zabezpieczajacej
warstwy GaN w temperaturze wzrostu InGaN. Analiza takich wielostudni zostata
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przeprowadzona pod moim kierownictwem przez doktoranta Francesco Ivaldiego. Wyniki tej
pracy przedstawione zostaty w artykule [51]. W pracy tej pokazalismy, ze w przypadku probek z
warstwag zabezpieczajaca pozycja maksimum widma PL wykazuje przesuniecie w Kierunku
koloru zielonego w poréwnaniu z niezabezpieczonymi studniami InGaN. Przesunigcie to jest
spdjne z wynikami analiz QHRTEM (Quantitative — HRTEM), ktére wykazaly wigksza
koncentracje indu oraz bardziej jednorodng szeroko$¢ studni hodowanych z zastosowaniem
zabezpieczajacej warstwy LT GaN.

Z drugiej strony wykazaliSmy, ze pomimo dobrej jakosci warstwy LT-GaN,
periodyczno$é wielostudni jest gorsza niz probek odniesienia, co jest zgodne z pomiarami
dyfraktometrii rentgenowskiej. W tym miejscu pragng podkresli¢, ze dane o strukturze
wielostudni z wielkimi fluktuacjami szerokosci studni zaprezentowane w pracy [H12] i [51] s3
bardzo trudne do uzyskania na podstawie analizy jedynie szczegétow widm dyfraktometrii
rentgenowskiej. Obecnie jedynie Tomografia Sondy Atomowej oraz w pewnym stopniu AFM
pozwala na uzyskanie bezposredniej informacji z wystarczajaca rozdzielczoscia przestrzenng o
strukturze studni kwantowych w plaszczyZznie xy. Metodologia mapowania skladu
pierwiastkowego, ktéra opracowatem, zostala wykorzystana w kolejnych pracach realizowanych
w ramach projektu RAINBOW nie tylko w IF PAN ale i CIMAP [52] w badaniach heterostruktur
azotkowych zawierajacych ind.

Metoda pomiaru deformacji na obrazach HRTEM zostata adoptowana w pracy [H13] do
analizy aksjalnych nanodrutéw ZnTe/CdTe wyhodowanych metoda epitaksji z wigzek
molekularnych z wykorzystaniem mechanizmu wzrostu VLS (Vapour Liquid Solid) i uzyciem
katalizatora opartego na eutektyce AuGa. Przeprowadzilem ilosciowe pomiary odlegtosci
miedzyplaszczyznowych prazkéw sieciowych {111} na obrazie HRTEM uzyskanym w projeke;ji
<112> z wykorzystaniem metody GPA w obszarze przejéciowym pomigdzy ZnTe i CdTe.

Szeroko$é obszaru przejéciowego okreslono na 56 nm. Stosunkowo duza szerokos¢ tego
obszaru wiaze si¢ z wykorzystaniem mechanizmu VLS, gdzie krystalizacja nanodrutu odbywa
sie z fazy cieklej. Zastapienie atoméw cynku atomami kadmu w roztworze katalizatora nie jest
natychmiastowe. Wynik ten jest istotnym krokiem w kierunku formowania kropki kwantowej
CdTe we wnetrzu nanodruta ZnTe. Kropki kwantowe w tego typu nanodrutach moga znalezé
zastosowanie jako zrédto $wiatta emitujace pojedynczy foton ,.on demand”. Informacja na temat
szerokosci obszaru przejsciowego umozliwita dalsze prace w IF PAN nad zmniejszeniem jego
szerokosci, a w rezultacie praktyczna realizacj¢ optycznie aktywnej kropki kwantowej CdTe w
ZnTe w 2011 r [53].
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- Omoéwienie pozostalych osiagnigé naukowo - badawezych

5.1  Osiggnigcia naukowe przed uzyskaniem stopnia naukowego doktora

5.1.1 Praca magisterska

Tematem mojej pracy magisterskiej bylo badanie procesu osadzania zaroodpornych
powlok na bazie wielosktadnikowych stopéw niklu z zastosowaniem metody impulsowo-
plazmowej. Moje zadania obejmowaly optymalizacje procesu osadzania, w tym symulacje
magneto-hydro-dynamiczne wspolosiowego dziata plazmowego, okreslenie trwatosci warstw i
ich odpornosci na utlenianie. Gléwna cz¢$¢ mojej pracy magisterskiej byla poswiecona
badaniom strukturalnym osadzanych warstw i okresleniu zmian zachodzacych podczas
cyklicznego ich utleniania. W badaniach wykorzystywatem mikroskopie optyczna, skaningowa
mikroskopi¢ elektronowa (SEM), proszkowa dyfrakcje promieni X, spektroskopi¢ dyspersji
dtugosci fali WDX (Wavelength Dispersive X-ray). Na ostatnim roku studiéw uzyskalem

stypendium ufundowane przez Naukowo Produkcyjne Centrum Potprzewodnikow w Warszawie
(CEMI).

5.1.2 Praca w przemysle

Po obronie pracy magisterskiej w 1989 r rozpoczalem prace w CEMI w dziale
konstrukcji i technologii elementéw dyskretnych. Jako technolog wiodacy bylem
odpowiedzialny za technologig tranzystoréw mocy konstrukcji mesa. Bralem tez aktywny udziat
w pracach zespolu zajmujacego si¢ opracowaniem nowych konstrukcji i wdrozeniem do
produkcji wysokonapigciowych tranzystorow planarnych w ukfadzie darlingtona z potrdjna
dyfuzja dla zastosowan w ukladach zaplonowych dla motoryzacji. Zakres moich zadan
obejmowat konstrukcje¢ masek fotolitograficznych, oraz wspéludzial w opracowaniu procesow
dyfuzji na linii produkcyjnej. Prace te doprowadzitly do wyprodukowania serii prébnej nowej
generacji tranzystorow, nigdy wczesniej nie produkowanych w Polsce, jeszcze przed upadkiem i
likwidacja zaktadu na poczatku 1993 roku.

5.1.3 Doktorat

W marcu 1993 roku rozpoczatem réwnolegle studia doktoranckie w Instytucie Fizyki
PAN oraz na Université Pierre et Marie Curie PARIS 6, co bylo mozliwe dzigki uzyskaniu
stypendium doktoranckiego Ministére de la Recherche rzadu francuskiego w ramach francusko-
polskiego programu wspdtpracy miedzy Groupe de Physique de Solides, Universités Paris VII et
Paris VI, Laboratoire de Physique du Solide Ecole Supérieure de Physique et de Chimie
Industrielles de la ville de Paris (LPS-ESPCI), IF PAN i UNIPRESS. Prace nad doktoratem
rozpoczalem w nowo uruchomionym laboratorium MBE w Srodowiskowym Laboratorium
Fizyki i Wzrostu Krysztalow Niskowymiarowych kierowanym przez profesora dr. hab. Jacka
Kossuta, gdzie zajmowalem sie gtéwnie pomiarem relaksacji sieci in-situ podczas wzrostu MBE
naprezonych struktur CdTe/ZnTe i GaAs/CdTe. Wykonanie pierwszych tego typu pomiaréw w
Polsce bylo mozliwe dzieki adaptacji oprogramowania do pomiaréw oscylacji intensywnosci
obrazu RHEED (Reflection High Energy Electron Diffraction).

Modyfikacje jakich dokonalem na precyzyjne pomiary odleglosci ,streekéw” na
obrazach wideo RHEED i zaobserwowanie zmian parametru sieci podczas wzrostu warstw in-
situ. Pomiary dynamiki relaksacji dla wzrostu ZnTe na CdTe zostaly zaprezentowane na
konferencji w Jaszowcu [pkl1] i opublikowane [p87]. Publikacja ta zaowocowala wspolpracg z
Ferencem Rieszem z Hungarian Academy of Sciences, Research Institute for Technical Physics
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and Materials Science i pracami, gdzie uzyskane wyniki zostaly skonfrontowane z modelem
relaksacji [P85, pk6].

W okresie doktoratu $cisle wspotpracowatem z Zespotem Mikroskopii Elektronowej IF
PAN kierowana w tym czasie przez dr Elzbiet¢ Mizer¢, gdzie rozpoczalem badania z
wykorzystaniem transmisyjnej mikroskopii elektronowej. Bezposrednio przed wyjazdem do
Francji wziaglem udzial w Autumn School of Electron Microscopy w Halle w Niemczech, ktora
zainspirowalta i ukierunkowala moje zainteresowania w dziedzinie ilo$ciowej mikroskopii
elektronowej. W czasie pobytu w LPS-ESPCI w Paryzu zajmowalem si¢ badaniami, z
wykorzystaniem wysokorozdzielczej mikroskopii elektronowej, samoorganizujacych si¢ kropek
kwantowych InGaAs pochodzacych z laboratorium CHREA (Centre de Recherche sur I'Hétéro-
Epitaxie et ses applications) we Francji oraz studni kwantowych CdMnTe otrzymywanych
metoda MBE z wykorzystaniem metody digital alloying z Instytutu Fizyki PAN.

Badania te wykonywatem pod kierunkiem DR Clouda Delamarre i DR J-Y. Lavala przy
wspotpracy z dr. G. Schiffmacherem w dziedzinie symulacji obrazéw HRTEM. Obserwacje
wysokorozdzielcze prowadzilismy, wspdlnie wykorzystujac mikroskop Philips CM20
zainstalowany w Ecole Cental pod Paryzem, dzigki uprzejmosci profesora Bernarda Jouffreya.
W tym czasie stworzytem od podstaw oprogramowanie umozliwiajace ilosciowa analize zdjgé
wysokorozdzielczych w celu analizy lokalnych dystorsji sieci z wykorzystaniem algorytmu
poszukiwania lokalnych maksiméw. Umozliwitlo mi to efektywne mapowanie dystorsji sieci na
obrazach HRTEM.

Metod¢ tg zastosowatlem do mapowania 2D dystorsji w warstwach epitaksjalnych
InGaAs na podlozu GaAs. Wykazalem, ze ze wzgledu na stosunkowo wysoka energie tworzenia
dyslokacji w tym systemie, relaksacja naprezen moze zachodzié poczatkowo bez tworzenia
defektow a poprzez tworzenie koherentnych wysp — kropek kwantowych zgodnie z
mechanizmem Stranskiego-Krastanowa. Wyniki tych badan zostaty zaprezentowane w 1996 na
konferencji Réseau Francilien de Microscopie Electronique w Paryzu [pk5] i na 6 kolejnych
konferencjach [pk7, pk8, pk9, pkll, pk12, pk13], w tym jeden referat zaproszony, oraz zostaty
one opublikowane [p82, p83, p84]. Byl to pierwszy wynik eksperymentalnego mapowania 2D
zrelaksowanych elastycznie, nie przykrytych samoorganizujacych sie¢ wysp InGaAs. Mapowania
te obrazowaly deformacje sieci w kierunku prostopadtym i réwnoleglym do powierzchni .

Mapy eksperymentalne wykazywaly duza zgodno$¢ z rozkladami teoretycznymi
potwierdzajagc mechanizm tego typu relaksacji elastycznej poprzez wygiecie plaszczyzn
sieciowych {022}. Wyniki te miaty duze znaczenie z punktu widzenia zrozumienia wzrostu i
wiasnosci optycznych kropek kwantowych na bazie InGaAs.

W okresie tym pod kierunkiem DR J-Y. Lavala zajmowalem si¢ réwniez analiza granic
fazowych i struktury w epitaksjalnych warstwach nadprzewodzacych typu YBaCuO/PrBaCuO
[pk2, pk3, pk4]. Wspdlnie z dr. Henri Souchay z Ecole Centale Paris rozpoczatem analize
obrazow HRTEM z wykorzystaniem metody fazy geometrycznej (GPA). Wspdlpraca ta znalazla
odbicie w prezentacjach konferencyjnych [pk10, pk14].

Pracujgc nad doktoratem prowadzifem réwniez badania Digital Magnetic Quantum Wells,
ktore zostaly wyhodowane w IF PAN metoda MBE. Dzigki zastosowaniu wysokorozdzielczej
mikroskopii elektronowej pokazatem bezposrednio, ze metoda MBE wytworzono supersieci

' Wezesniej Tillman et al. opublikowat jednowymiarowe pomiary odlegtosci ptaszczyznowych {002} dla
podobnych wysp InGaAs pomijajac jednak odksztalcenia w kierunku {022}, K. Tillman, D. Gerthsen, P. Pfundstein,
A. Forster, and K. Urban, J. Appl. Phys. 78, 3824 ~1995.
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CdMnTe/CdTe z wyraznie zdefiniowanymi granicami, nawet w przypadku, gdy pojedyncze
warstwy mialy grubosci rzedu 2-6 monowarstw [p86], co potwierdza skuteczno$é¢ metody
wzrostu i tlumaczy obserwowane wiasnosci magnetyczne tego rodzaju studni kwantowych.

5.2 Osiggnigcia naukowe w innych niz habilitacja tematach badawczych po uzyskaniu
stopnia naukowego doktora

Po obronie doktoratu w Paryzu w maju 1998r zostalem zatrudniony w IF PAN na
stanowisku fizyka a nastgpnie asystenta w Zespole Mikroskopii Elektronowej Srodowiskowego
Laboratorium Badan Rentgenowskich i Elektronomikroskopowych. Kontynuowatem analizg
zgromadzonego podczas pobytu we Francji materialu eksperymentalnego dotyczacego
samoorganizujacch si¢ wysp InGaAs, profilowanych studni kwantowych CdMnTe otrzymanych
technikg ,digital alloying”. Material ten tylko czgsciowo znalazt si¢ w doktoracie. Efektem
pogigbionych analiz jest artykut [p79], w ktérym przedstawiono dodatkowe informacje o
trojwymiarowym rozkladzie indu w nieprzykrytej wyspie InGaAs uzyskane dzieki poréwnaniu
map dystorsji 2D i wynikéw modelowana rozkfadu dystorsji metoda elementow skonczonych.
W artykule tym zaproponowano model ttumaczacy przyczyne ucieczki atomdéw indu z obrzeza
do centrum wysp. W artykule [p68] temat rozkiadu atoméw indu w koherentnych wyspach
InGaAs zostal rozwinigty, a otrzymane wczesniej rezultaty potwierdzone z zastosowaniem
spektroskopii EDS.

Pomiary EDS zostaly przeprowadzone w ESPCI w Paryzu na nowym mikroskopie z
emisja polowa, ktéry uruchomiono w 1998 juz po obronie mojego doktoratu. Aspekt zwigzany z
koncentracjg naprezen w punkcie kontaktu rosngcych wysp InGaAs i w nastgpstwie generowaniu
w tym miejscu dyslokacji zostal opublikowany w [p80]. Tematom tym poswigcony byl tez
referat zaproszony na Konferencji Mikroskopowej w Durbanie [pk36]. Kontynuowalem réwniez
tematyke zwigzana z badaniem profilowanych magnetycznych studni kwantowych II-VI a
wyniki tych prac byly przedmiotem prezentacji [pkl5 i pk16] i opublikowane w [p78]. Moje
badania potwierdzity, ze metoda ,,Digital Alloying” w procesie MBE mozna bardzo precyzyjnie
ksztattowa¢ profil sktadu chemicznego w studni kwantowej co zademonstrowalem na
przyktadzie studni CdTe/CdMnTe z trapezowym profilem skiadu manganu [KI1]. Tematyce
poruszanej w doktoracie poswigcone byly tez seminaria wygloszone na Wydziale Fizyki
Uniwersytetu Warszawskiego [Sel, Se2].

6 lipca 1999 Rada Naukowa Instytutu Fizyki PAN uznata rownorzednos$¢ mojego stopnia
naukowego doktora specjalnos¢ ,,physique des solides” uzyskanego we Francji z polskim
stopniem naukowym doktora nauk fizycznych. W grudniu 1999 zostatem zatrudniony w IF PAN
na stanowisku adiunkta.

W tym samym czasie nawigzalem wspodlprace z profesorem dr. hab. Pawlem Dhuzewskim
z IPPT PAN dotyczacg zastosowania metod kontynualnej teorii dyslokacji w badaniach HRTEM
i wziglem udzial w projekcie poswieconym tej tematyce [pro2]. W roku 2000 wyjechatem na
staz po doktorski w ramach projektu europejskiego IPAM (Interface analysis at atomic level and
Properties of Advanced Materials). Wspotpraca z IPPT i udzial w projekcie IPAM w duzym
stopniu ukierunkowal moja pozniejsza dziatalno$¢é naukowa, co jest szerzej omowione w czgsci
mojego autoreferatu dotyczacego osiagnigé habilitanta.

Po powrocie ze stazu po doktorskiego wiaczylem si¢ w prace projektu Multimetox
[pro4], ktorego kierownikiem byl dr hab. Piotr Dluzewski. Udzial mdj obejmowat prace
dotyczace technik preparatyki probek TEM [pk38], analizy struktury stopu CoCu [pk438, pk30]
oraz nadprzewodzacych warstw Ndg 67Sr0 23MnO3/YBa;Cu307 [pk35].
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W okresie tym podsumowatem swoja dotychczasowa wiedze¢ na temat ilo$ciowych metod
analizy obrazéw HRTEM w dwdéch pracach przegladowych opublikowanych w [p73] (64
cytowania) oraz jako rozdzial 9ty w ksiagzce ,,Nitride Semiconductors: Handbook on Materials
and Devices” [RK1]. W pierwszej pracy dokonatem przegladu literatury ilustrujac go wynikami
zaczerpnigtymi z whasnych prac oraz czgsciowo korzystajac z materiatéw dostarczonych przez
prof. A. Rosenauera i prof. D. Gerthsena. Rozdziat w ksigzce [RK1] zilustrowany zostat jedynie
wynikami badan, w ktorych bezposrednio bralem udzial, a przeglad dotyczy w duzym stopniu
metod uzytecznych w badaniu struktur na bazie potprzewodnikéw azotkowych. Miatem réwniez
okazje do wygtoszenia serii obszernych referatéw zaproszonych poswigconych tej tematyce na
konferencjach i szkotach organizowanych w Polsce i Hiszpanii w latach 2000-2008 [pk53, pk49,
pk66, pk61, pk62, pk77] oraz wyglositem seminaria w Instytucie Podstawowych Probleméw
Techniki PAN [se3, sed], IF PAN [se5], Uniwersytecie w Lille [se6], Wydziale Fizyki UW [se7],
Uniwersytecie Humboldta w Berlinie [se8].

Srodowiskowe Laboratorium Badan Rentgenowskich i Elektronomikroskopowych
Instytutu Fizyki PAN jest miejscem, gdzie spotykaja si¢ i krzyzuja tematy badawcze realizowane
w wielu laboratoriach z Instytutu Fizyki oraz warszawskich i europejskich centréw badawczych.
Gtownym zadaniem tego laboratorium jest charakteryzacja probek dostarczanych przez
wspblpracujace grupy badawcze. Do zadan laboratorium nalezy réwniez rozwéj metod
odpowiednich dla uzyskania precyzyjnych informacji niezbednych dla rozwoju technologii i
zrozumienia wlasnosci materiatéw i struktur bedacych w kregu zainteresowania srodowiska. Ze
wzgledu na szeroki zakres realizowanych w Zespole Mikroskopii Elektronowej tematyki, opis
moich osiggnig¢ naukowych odnosi si¢ bezposrednio tylko do czesci prac, w ktérych bralem
udziat i ktére sa udokumentowane publikacja lub prezentacjg konferencyjng. Ponizej
przedstawiam jedynie krétkie oméwienie wlasnego wkiadu i ich znaczenia w poszczegélnych
pracach i realizowanych tematach badawczych.

5.2.1 Polprzewodnikowe struktury kwantowe
Kropki kwantowe CdTe

Juz w trakcie mojego stazu po doktorskiego wiaczytem si¢ w badania uktadéw i korelacji
kropek kwantowych CdTe w ramach projektéw [prol, pro3]. W tym celu udoskonalilem
napisane podczas doktoratu oprogramowanie umozliwiajace analize obrazéw HRTEM
zawierajgcych do 500000 kolumn atomowych jak réwniez zaimplementowalem algorytmy
niezbgdne do analizy obrazéw z wykorzystaniem metody Fazy Geometrycznej (Geometric Phase
Analysis GPA). Dzigki temu mogtem analizowaé rozlegte uktady struktur II-VI zawierajacych
supersieci kropek kwantowych CdTe w matrycy ZnTe. Najwigkszym moim osiagnieciem
zwigzanym z t3 tematyka bylo wykrycie uporzadkowania matych kropek kwantowych
(nanowtracen CdZnTe) w matrycy ZnTe w probkach, gdzie przektadka ZnTe jest ciefisza od 25
monowarstw i brak takiej korelacji dla grubszych przekladek. Wyniki te sa zgodne z wynikami
badan optycznych, gdzie obserwuje si¢ lokalizacje ekscytonéw na sparowanych wyspach CdTe
[pk24, pk26, pk28, pk52, p74, I1]. Odkrycie to zostalo réwniez potwierdzone przez badania
nisko katowej dyfrakcji promieni-X (Small Angle X-ray Scattering - SAXS).

Dodatkowo w badaniach tych stwierdzono mozliwo$¢ tworzenia pseudo krysztatu
utworzonego przez skorelowane nanowtracenia CdTe [p72]. Supersieci matych kropek
kwantowych byly wdzigcznym obiektem do testowania zaawansowanego podejscia do
interpretacji obrazéw HRTEM w oparciu o symulacje komputerowe. W pracach [K3, pk27]
wykazujg, na postawie pomiaru parametru sieci na obrazach HRTEM, Ze nanowtracenia w
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rzeczywistosci nie sg czystym CdTe (jak zakladano w poprzednich publikacjach), ale zawierajg
jedynie od 35 do 80 % kadmu w CdZnTe.

Dalsze analizy zdje¢ wykonanych w rdéznych projekcjach i skonfrontowanie wynikéw z
modelem rozkladu atomu kadmu potwierdzil hipoteze rozcienczonych kropek kwantowych
CdZnTe [pk4l, pk47, pk54]. Roéwnowagowe pozycje atomow zostaly obliczone z
zastosowaniem potencjatu S-W przez dr. Piotra Traczykowskiego z IPPT.

Kropki kwantowe SiGe

Czes¢ mojej aktywnosci naukowej poswiecona byfa studiowaniu samoorganizujacych sig
struktur na bazie SiGe. M¢j wkiad w te badania polegal na okresleniu sktadu chemicznego z
wykorzystaniem metody analizy dystorsji sieci na obrazach HRTEM przekrojéw poprzecznych
kropek kwantowych. W pracy [p45] wyznaczone w ten sposdob rozklady Ge i Si w przykrytych
kropkach kwantowych SiGe okazaly si¢ spdjne z wynikami pomiaréw usrednionych sktadéw na
podstawie badan X-ray Absorption Fine-Structure - XAFS (przeprowadzonymi przez dr
I. Demczenko i prof. dr hab. K. Jablonskg) jak réwniez z lokalnymi pomiarami EDS
(przeprowadzonymi przez J-Y. Lavala i mgr. M. Zaka). Informacje o rozkladzie Ge i wymiarach
kropek pozwolily na wyjasnienie niskoenergetycznej czgéci obserwowalnego eksperymentalnie
widma emisji dla tego rodzaju kropek kwantowych. Praca [p39] poswigcona jest opracowaniu
metody okreslania ksztattu i profilu sktadu chemicznego w nieprzykrytych samoorganizujacych
si¢ wyspach SiGe. W rzucie plaskim obrazy duzych koherentnych wysp SiGe, uzyskane technika
ciemnego pola, wykazuja charakterystyczny kontrast prazkéw pseudo Moire.

Méj wkiad w ta pracg polegal na opracowaniu metody symulacji tego typu kontrastu na
podstawie trojwymiarowego modelu odksztalcen kropki SiGe wraz z poditozem, obliczonych
metoda elementéw skonczonych. Przeprowadzona analiza wynikéw symulacji wykazala, ze
mozliwe okreslenie ksztaltu kropki (dome (koputa), piramida) oraz ustalenie czy kropka ma
jednorodny sktad chemiczny czy tez wystgpuje w niej gradient tego skfadu. W stosunku do
badan z wykorzystaniem mikroskopii wysokorozdzielczej zaleta tej metody jest mozliwos¢
jednoczesnej analizy wielu kropek w duzym polu widzenia rzgdu mikrometréw. W kolejnej
pracy [p21] analizowano proces zmian strukturalnych zachodzacych podczas pokrywania kropek
SiGe o réznych ksztaltach i wielkosciach ultracienkimi warstwami krzemu. W wyniku analiz
danych HRTEM, EDS i AFM wykazano, ze juz bardzo niewielka warstwa Si niezwykle silnie
zaburza réwnowage pomiedzy energig elastyczna a powierzchniowa koherentnej wyspy
prowadzac do gwaltownych zmian w morfologii wysp, co w skrajnych przypadkach prowadzi do
transformacji kropki kwantowej w studni¢ kwantowa. Wyniki prac nad kropkami SiGe zostaly
zaprezentowane na Kilku konferencjach krajowych i migdzynarodowych [pk58, pk67].

Naturalne kropki kwantowe InAs/GaAs

Whiostem réwniez wkiad w badania nad lokalizacja ekscytonéw wykrytych metodg
p-luminescencji przez prof. dr. hab. Adama Babinskiego w warstwie zwilzajacej InAs/GaAs
wystepujacej pomigdzy wigkszymi samoorganizujacymi si¢ kropkami kwantowymi.
Przeprowadzona przeze mnie analiza dystorsji sieci na zdjeciach wysokorozdzielczych
uzyskanych przez dr Jolante Borysiuk wykazata, ze istnieja fluktuacje koncentracji indu w
obrebie warstwy zwilzajacej InGaAs o rozciaglosci kilku nm. Odkrycie to umozliwito
interpretacje widm p-PL jako sygnatu pochodzacego z naturalnych kropek kwantowych a nie od
samoorganizujacych sie kropek kwantowych [p30, p31, p25, pk90].
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Kropki kwantowe InN i InGaN

W roku 2008 rozpoczatem realizacj¢ projektu europejskiego RAINBOW [prol4] (jako

kierownik cze¢sci realizowanej w IF PAN).
Jednym z tematéw realizowanych w ramach tego projektu byly zagadnienia wzrostu kropek
kwantowych InN oraz InGaN metoda MOVPE i ich potencjalnego wykorzystania do konstrukcji
przyrzadow optoelektronicznych i emiterow $wiatla w zakresie diuzszych fal (zielony,
bursztynowy) realizowane w bezposredniej wspotpracy z Technische Universitédt Berlin z grupa
Experimental Nanophysics and Photonics oraz z firmg AIXTRON SE.

Badania te byly przedmiotem nadzorowanych przeze mnie prac doktoranta Francesco
Ivaldiego, zatrudnionego w ramach projektu RAINBOW. W wyniku tych prac opisano zmiany
strukturalne, jakie zachodza w wyniku przykrywania kropek kwantowych InGaN i InN warstwa
GaN w réznych temperaturach. W pracy [p6] przeanalizowano zmiany strukturalne zachodzace
podczas przykrywania kropki InN niskotemperaturowym GaN. Pomimo niskiej temperatury
osadzania warstwy GaN (520°C) kropki InN ulegly silnej degradacji tworzac warstwe
zwilzajaca. Badania QHRTEM oraz XRD potwierdzaja fakt utworzenia zawiagzku potrojnego
InGaN. Wyniki tych prac opublikowano w Japanese Journal of Applied Physics [P6]. Z kolei
proces pokrywania kropek samoorganizujacych InGaN powstatych na 20% warstwie zwilzajacej
InGaN w warunkach rampy temperaturowej do temperatury wzrostu GaN doprowadzito do
rozpadu InGaN i utworzenia wydzielen metalicznego indu, co zostato potwierdzone na drodze
identyfikacji piku plazmonowego dla metalicznego indu [pk128] w widmach EELS tych
wydzielen. Wyniki te beda przedmiotem przyszlej publikacji.

Wygrzewane wielostudnie InGaN/GaN

Zbadano zmiany strukturalne na poziomie atomowym zachodzace w wielostudniach
kwantowych InGaN, otrzymywanych metoda NH;-MBE (pochodzacych z EPFL z grupy
kierowanej przez profesora Nicolasa Grandjeana) podczas wygrzewania ich w reaktorze HVPE
w zakresie temperatur 880-975 °C. Stwierdzono, ze rozktad koncentracji indu zmienia si¢ na
skutek réznych proceséw transportu masy. Zaobserwowano réwniez zmiane morfologii
powierzchni warstw z pofalowanej na plaska. Badano réwniez zmiane lokalnych wiasnosci
elektronowych takich studni kwantowych metoda VEELS - Valence Electron Energy-Loss
Spectroscopy).

Eksperymentalne spektra zostaly poréwnane z wynikami obliczen ab initio z
wykorzystaniem programu WIEN2K.  Wyniki badan zaprezentowano na nastepujacych
konferencjach: E-MRS 2011 w Nicei [113], MSM-2011 w Cambridge [118], ICNS-9 w Glasgow
[125] i XIVth Int. Conf. on Electron Microscopy w Wisle [119], oraz opublikowano w Journal of
Physics Conference Series [P3]. Analiza wynikéw i obliczenia ab initio byty realizowane przez
Francesco Ivaldiego a méj udziat polegat na wykonaniu wigkszo$ci pomiaréw na mikroskopie
Titan.

Druty i pierscienie kwantowe InAs/GaAs i InAs/InP

W ramach nieformalnej wspéipracy z uniwersytetem w Kadyksie w Hiszpanii z grupa
kierowang przez profesora Sergio Moling powstaly prace zwigzane z badaniem struktury
wielowarstw zagrzebanych drutéw kwantowych InAs/InP [p56] oraz wielowarstw dyskow
kwantowych InAs/GaAs [p55]. Wnioski prezentowane w tych pracach w duzym stopniu oparte
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sg 0 moje analizy zdje¢ wysokorozdzielczych przekrojow struktur dostarczonych przez
wspotautorow. Wyniki te zostaty rowniez zamieszczone w doktoracie pani Teresy Ben [.

5.2.2 Prace nad rozwojem metod badawczych
Algorytmy analizy obrazow

Przebywajac dwukrotnie na Uniwersytecie w Kadyksie mialem okazje wspolpracowac
rowniez z dr. Pedro Galindo w tematyce analizy obrazow HRTEM. Wspdlnie z nim
rozpoczalem, a pdézniej konsultowalem, prace nad zaproponowanym przez niego algorytmem
Peek-Pair opartym na przeksztalceniu afinicznym co zakonczylo si¢ wspdlng publikacja w
Ultramicroscopy [p46]. Prace zaowocowaly nastgpnie napisaniem przez dr. Pedro Galindo
komercyjnego programu umozliwiajacego analiz¢ dystorsji sieci na obrazach HRTEM
zawierajacych defekty. http://www.hremresearch.com/Eng/plugin/PPAEng.html

Korekeja obrazow STEM

Mialem tez mozliwosé¢ zdalnego uczestnictwa w pracach nad uruchomieniem i
diagnostyka prototypowego mikroskopu ,Super Stem I” w Daresbury w Anglii. Byl to
transmisyjny skaningowy mikroskop VG HB 501, ktory zostal doposazony w nowej generacji
korektor aberracji sferycznej firmy NION. Moja rola polegata na analizie dystorsji generowane;j
przez zewngtrzne zakltocenia i elektronike tego mikroskopu i zaproponowaniu procedury ich
korekcji [p49]. Bralem tez udzial w analizie pierwszych wynikéw uzyskanych dla kropek
kwantowych GaAs/InGaAs przez dr Ang¢ Sanchez z wykorzystaniem tego prototypowego
mikroskopu [p51].

Ilosciowa Wysokorozdzielcza Transmisyjna Mikroskopia Elektronowa

Duza czg$¢ prac metodycznych majacych na celu uwzglednienie proceséw relaksacji w
cienkiej folii, dzigki zastosowaniu obliczen FEM oraz uwzglednieniem funkcji aparaturowych
mikroskopow, zostata szeroko opisana w czgsci 4 autoreferatu.

Nowe metody TEM

Dzieki realizacji projektu [ProlS5] i instalacji w 2010 r. w Instytucie Fizyki PAN
wysokorozdzielczego analitycznego mikroskopu FEI Titan 80-300 pojawily si¢ nowe
mozliwosci badawcze i znikngly ograniczenia narzucone przez niewielka rozdzielczos¢
mikroskopu JEOL 2000EX. Korekcja aberracji soczewek obiektywu umozliwia obserwacj¢
struktur z rozdzielczoscig atomowa a monochromatyczna wigzka, w polaczeniu z czulym
detektorem EELS, badanie lokalnej struktury elektronowej. Jedna z technik, ktdra rozwijalem
wraz z bedaca na stazu po doktorskim dr Angelique Letruit, zatrudniong w ramach projektu
RAINBOW bylo zastosowanie pomiaru pozycji piku plazmonowego w widmie EELS do
mapowania lokalnej koncentracji indu w InAIN. Wyznaczono do$wiadczalnie i skorelowano z
obliczeniami ab-initio zalezno$¢ pomiedzy koncentracja indu a pozycja maksimum energii

' Doktorat Uniwersytetu w Kadyksie 2006 “ CONTROL DE LA DIST. Y MORF. DE NANO-HILOS/ANILLOS
SEMICOND. I1I-V AUTOENSAMB. CRECIDOS MEDIANTE MBE “ Teresa Ben Fernandez
http://www.uca.es/grupos-inv/TEP120/docs-del-grupo/tesis_dirigidas/737.
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plazmonéw. Wyniki zostaly zaprezentowane na konferencji E-MRS 2011 w Nicei [114] a praca
na ten temat zostata opublikowana w [p1].

Rozw6j metod oraz eksploracje mozliwosci nowego przyrzadu realizuje w ramach uzyskanego
grantu habilitacyjnego [prol17]. Adoptowalem i zaprezentowatem metode ujemnego
wspétezynnika aberracji sferycznej do wizualizacji atoméw azotu w strukturach azotowych, co
umozliwia bezposrednia analize polarnosci wiazan w GaN/InGaN [pk120]. Obecnie pracuje nad
rozwojem ilosciowej mikroskopii skaningowej z zastosowaniem detektora HAADF (High-Angle
Annular Dark-Field) i detektoréw BF/DF. Testuje réwniez mozliwosé zastosowania holografii
elektronowej do mapowania tadunku w heterostrukturach (ztacza p-n) a wspélnie z dr. Marcinem
Klepka opracowujemy metode preparatyki z wykorzystaniem techniki wycinania preparatéw
zogniskowang wiazka jonéw FIB (Focused lon Beam) odpowiednig dla holografii elektronowe;j.

5.2.3 Warstwy epitaksjalne
Materialy dla spintroniki MnAs/GaMnAs, MnSb krzem implantowany manganem

Kolejnym podjetym tematem sa warstwy epitaksjalne materiatéw do zastosowah w
spintronice. W pracy [p53] okreslitem strukture samoorganizujacych si¢ kropek kwantowych
MnAs powstajacych podczas wygrzewania GaMnAs przykrytego amorficznym arsenem.

W pracy [p32] analizuj¢ wplyw wygrzewania na zamiany strukturalne zachodzace w
krzemie implantowanym jonami Mn. Miedzy innymi wykazalem, ze w materiale
implantowanym w temperaturze 610K i wygrzewanym w 870K powstaja trzy obszary o réznych
strukturach. W warstwie przestrzelonej dominuja bledy ufozenia, w warstwie z maksymalng
koncentracja Mn wydzielenia koherentne o wymiarach 3-6 nm, a ponizej znajduje sie strefa
defektéw powstatych na skutek reorganizacji migdzywezlowych atoméw krzemu wybitych
podczas implantacji (defect end-of- range) typu {311}.

Dzigki wsparciu centrum doskonatosci CEPHEUS i uprzejmosci dr. Martina Hytcha z centrum
CEMES w Tuluzie w roku 2005 miatem mozliwosé przeprowadzenia badan na mikroskopie
transmisyjnym Tecnai G2 F20 S-Twin wyposazonym w korektor aberracji sferycznej obiektywu
oraz GIF ,,Gatan Image Filter” energii elektronéw (byl to w tym czasie jeden z pierwszych
mikroskopéw dysponujacych takimi mozliwosciami). Dzieki zastosowaniu metody EF-TEM
(Energy Filtered TEM - mikroskopii transmisyjnej z filtracja energii elektronéw) udowodnitem,
ze powstajace wydzielenia koherentne sa bogate w mangan [pk69], co potwierdzity réwniez
wyniki EXAFS wykonane przez dr Anng Wolska i profesor dr hab. Krystyne Jablonska [p28,
pk68]. Pobyt w CEMES uswiadomil mi mozliwoéci i znaczenie nowych technik badawczych (w
tym czasie niedostgpnych w Polsce) i zdopingowat do poszukiwania mozliwosci prowadzenia
tego rodzaju badan.

W ramach projektu [prol1] bralem réwniez udziat w okreslaniu struktury warstw epitaksjalnych
MnSb na GaAs [p22], oraz na podstawie badain TEM okreélitem ksztatty, wymiary i strukture
wydzielenn MnSb w warstwach epitaksjalnych GaMnSb [p9, pll, pk106].

3C-SiC

Kontynuowalem réwniez badania warstw buforowych. W ukfadzie Si/3C-SiC
niedopasowanie sieciowe jest rzgdu 20%. 3C-SiC jest obiecujagcym materiatem na tranzystory
mocy typu MOSFET i moze by¢ tez zastosowany jako podioze pod struktury na bazie GaN.
Dzigki wspolpracy z dr. Marcinem Zielinskim, ktéry prowadzi badania nad wzrostem
epitaksjalnym warstw SiC na krzemie w przedsigbiorstwie Novasic, oraz laboratorium CRHEA
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we Francji, mialem mozliwos¢ wykonania badan tego rodzaju warstw epitaksjalnych. W pracach
[p37, p27] badalismy strukturalne przyczyny asymetrycznego wyginania si¢ zdezorientowanych
ptytek krzemowych z kilku mikronowymi warstwami 3C-SiC na podfozu krzemowym [001].

Wyniki pomiarow XRD nie wykazaty asymetrii w parametrze sieci w kierunku [110] i
[1-10] natomiast obserwacje TEM wykazaly asymetri¢ zwigzang z ukierunkowaniem bledéw
utozenia. Dzigki zastosowaniu techniki mikroskopii wysokorozdzielczej w warunkach nie
osiowego oswietlenia udato si¢ uzyska¢ wysokiej jakosci obrazy HRTEM granicy 3C-SiC i Si na
mikroskopie JEOL 2000EX. Dalsze analizy zdj¢¢ wysokorozdzielczych wykazaly, ze odleglosé
pomigdzy dyslokacjami typu Lomera na plaskich fragmentach wynosi od 1.4 do 1.5 nm czyli jest
bliska teoretycznej 1.4 nm w przypadku, gdyby zachodzita catkowita relaksacja [pk93, pk90].
Wykonatem réwniez badania strukturalne warstw 3C-SiC na podtozach w orientacji [111] [p20].

InN

Wspolnie z doktorantem Francesco Ivaldim przeprowadzitem badania strukturalne
grubych warstw InN na polarnych i niepolarnych podiozach okreslajac gestos¢ i rodzaje
defektow i korelujac je z parametrami wzrostu. Nie polarne probki byty catkowicie zrelaksowane
jak stwierdzono na podstawie analizy dystorsji sieci na obrazach HRTEM i wynikow XRD i
AFM. Wyniki tych badan zostaly przedstawione na konferencjach ICNS-9 w Glasgow [116] i na
E-MRS 2011 w Nicei [119]. Artykul na ten temat zostat przyjety do druku w Journal of Applied
Physics.

InAIN

Przeprowadzono badania struktury warstw InAIN otrzymanych metoda MOVPE na
podlozu GaN w zakresie sktadow od 8 do 36 % z wykorzystaniem metody XANES. Wyniki
skonfrontowano z wynikami analizy lokalnej przeprowadzonej z zastosowaniem mikroskopii
HRTEM, STEM i EDS. Stwierdzono wystgpowanie silnych lokalnych gradientow sktadu oraz
okreslono limit rozpuszczalnosci indu w AIN na okoto 18 at %. Wyniki przedstawiono na
konferencjach [pk127, pk122, pk115] i opublikowano w [p13].

5.2.4 Defekty

W roku 2010 zapoczatkowalem nowy temat wspotpracy z CIMAP z Francji dotyczacy
heteroepitaksjalnego wzrostu GaSb na GaAs i GaP. Antymonek galu wzbudza coraz wigksze
zainteresowanie ze wzgledu na wysoka mobilno$é nosnikow i mozliwos¢ zbudowania szybkich
energooszczednych  przyrzadéw  polprzewodnikowych. Wspolpraca ta  wiaze si¢ z
konsultowaniem wynikéw otrzymanych przez Yi Wanga podczas przygotowywania jego pracy
doktorskiej. Przeprowadzitem badania mikroskopowe przygotowanych przez niego probek z
wykorzystaniem nowego mikroskopu, zainstalowanego w IF PAN - FEI TITAN 80-300 z
wykorzystaniem wysokorozdzielczej skaningowej mikroskopii transmisyjnej oraz mikroskopii
HRTEM z korekcja aberracji sferycznej, co umozliwilo bezposrednia wizualizacjg¢ konfiguracji
atomowej rdzeni. Prace te beda przedmiotem publikacji oraz pracy doktorskiej Yi Wanga
(obrona przewidziana na 20 czerwca 2012 r.). Do tej pory nasza wspdtpraca zaowocowata jedna
publikacja [p7, accepted to APL2012].
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5.2.5 Nanodruty
ZnTei ZnSe

Obok badania heterostruktur struktur azotkowych duzg cze$¢ mojej aktywnosci naukowej
poswiecitem badaniom struktury nanodrutéw péiprzewodnikowych. Nanodruty na bazie ZnTe
zostaly wyhodowane w Srodowiskowym Laboratorium Fizyki i Wzrostu Krysztatow
Niskowymiarowych kierowanym przez profesora dr. hab. Jacka Kossuta. Moja aktywnos¢ w tej
tematyce zostala zapoczatkowana w 2006 od prac [p63, pk71, p48, pk75], gdzie wspélnie z dr.
hab. Piotrem Diuzewskim opracowujemy technike preparatyki TEM dla nanodrutéw. W pracach
tych wyznaczono podstawowe dane dotyczace wielkosci, ksztattéw, orientacji krystalograficznej
nanodrutéw Katalitycznych wyhodowanych metoda MBE na podlozu GaAs [001] [110] and
[111] z zastosowaniem katalizatora na bazie eutektyki AuGa. Zidentyfikowana za pomoca TEM
obecnos¢ kulki katalizatora na koficu kazdego nanodrutu udowadniata, Ze rosna one zgodnie z
mechanizmem VLS (Vapour-Liquid-Solid).

Podobne wyniki otrzymaliSmy dla nanodrutéw ZnSe [p47]. Wyniki bardziej
szczegdtowej analizy struktury nanodrutéw ZnTe zostaty opublikowane w pracy [p40]. W pracy
tej, na podstawie serii obrazéw uzyskanych przy réznych nachyleniach udowodnitem, ze ksztalt
przekroju poprzecznego moze ulega¢ zmianie podczas wzrostu od szesciokatnego do
trojkatnego. Pokazatem réwniez, ze gestod¢ bledéw ulozenia w plaszczyznie [11 1] prostopadtej
do kierunku wzrostu moze zmieniaé sie w szerokim zakresie. Stwierdzilem istnienie
nanodrutow, ktére w gornej swej czesci wolne sa od defektéw. Badania przekrojow
poprzecznych warstw nanodrutéw przeprowadzone wspélnie z dr. hab. Piotrem Diuzewskim
wykazaly, ze nanodruty wzrastane na podlozu GaAs najchetniej rosna w kierunku [111]B.
Badania sktadu chemicznego granicy nanodrutu ZnTe oraz katalizatora metoda EDS
przeprowadzone wspélnie z dr. Holmem Kirmse na Uniwersytecie Humboldta w Berlinie
wykazaty obecnos¢ Au, Ga, Zn oraz Te w kropli katalizatora, co jest silnym argumentem
potwierdzajacym fakt wzrostu tego typu nanodrutéw zgodnie z mechanizmem VLS. Badania
EELS i HRTEM potwierdzity réwniez obecnosé¢ cienkiej, 2-3 nm warstwy ZnO [p38].
Szczeg6lowa analize kontrastu HRTEM bledéw utozenia {111} wystepujacych w nanodrutach
przeprowadzono w pracy [pk80, pk84]. Nasze badania TEM wykazaly réwniez, ze nanodruty
katalityczne ZnTe w reaktorze MBE wykazuja wzrost poprzeczny na scianach wystawionych na
strumienie atoméw powodujac rozrost ,,facets” (111) i (0-1-1) [p33].

ZnMnTe i ZnMgTe

W calym zakresie badanych skladéw do x=0.6 nanodruty ZnMnTe krystalizuja w
strukturze sfalerytu. W stosunku do nie domieszkowanych nanodrutéw ZnTe zaobserwowalismy
kilka znaczacych réznic strukturalnych. Mniejsza w stosunku do nanodrutéw ZnTe jest gestosé
bledow utozenia w plaszczyznach {111} prostopadtych do osi nanodrutéw. Zaobserwowatem
rowniez nanodruty z bledami utozenia w innych ptaszczyznach {111}. Pomiary EELS i EDS
wykazaly, ze rozmieszczenie manganu wewnatrz nanodruta jest jednorodne w zakresie sktadow
od 0 do 60 % a jego powierzchnia réwniez pokryta jest 3 nanometrowg warstwg ZnO powstalg
prawdopodobnie po wyjeciu probki z reaktora MBE [p42, p18, p26, p36, pkol1].

W przypadku nanodrutéw ZnMgTe otrzymanych metoda MBE/VLS, ich struktura jest
bardzo podobna do nanodrutéw ZnTe, do koncentracji magnezu rzgdu x=0,3. W szczegélnosci
gorna czgs¢ nanodrutow jest wolna od defektéw. Powyzej tej wartosci nanodruty ciagle

39



krystalizuja w strukturze sfalerytu, ale ich struktura nie jest juz tak dobra. Obserwujemy
powstawanie krotkich segmentéw blizniaczych a powierzchnia nanodrutow wykazuje gruba, 10
nm warstwe materiatu amorficznego [pk92, p35].

Zn0 i ZnCoO

Bratem udzial w badaniach nanodrutéw ZnO ZnCoO rosnacych z par na podtozu Si [p44]

gdzie stwierdzitem istnienie nanodrutow o srednicy od 10 do 100 nm o doskonalej, pozbawionej
defektow strukturze wurcytu.

GaMnAs

W przypadku nanodrutow GaMnAs wyhodowanych metoda MBE na podiozu GaAs,
badania TEM wykazaly obecnos¢ wielu rozgalezien a dzigki badaniu EDS stwierdzono
zwigkszong koncentracj¢ atomow manganu na koncach. Pozwolilo to wysnu¢ hipotezg, ze
wzrost tego typu nanodrutow jest katalizowany przez powierzchniowa segregacj¢ manganu i
utworzenie zwiazku MnAs [p41]. W pracy [p24] na podstawie badan TEM wykazujemy, ze
nanodruty o zawartosci manganu ponizej 5% rosna w kierunku <111> a powyzej tej wartosci w
kierunku <110> .

Naodruty aksjalne i Core-Shell

Opracowanie technologii wzrostu nanodrutéw ZnTe oraz nanodrutéw rozciericzonych

ZnMnMgTe metodg MBE/VLS umozliwito podjecie zadania wyhodowania nanodrutow
aksialnych oraz core-shell w celu uzyskania efektow emisji $wiatta. Jednym z zagadnieni bylo
sprawdzenie jak szybko mozna zmieniaé sklad chemiczny nanodruta w tego rodzaju procesie.
Szersze omdwienie zagadnienia na przykladzie nanodrutéw CdTe wzrastanych na koncu
nanodruta ZnTe znajduje si¢ w opisie osiagniecia habilitanta.(czgs¢ 4).
Nanodruty core-shell ZnTe-ZnO maja bardzo dobre wiasnosci absorpcji szerokiego widma
$wiatla a ich zastosowanie w bateriach stonecznych moze by¢ bardzo obiecujace. Badania
strukturalne HRTEM nandorutéw ZnTe wytworzonych metoda MBE/VLS pokrytych tlenkiem
cynku w procesie ALD wykazaly, ze powloka ma strukturg polikrystaliczng i tworzy zwartg i
szczelna otoczke. Struktura rdzenia ZnTe nie ulega zadnym zmianom strukturalnym podczas
tego procesu [pl7]. Okazuje sie, ze struktur¢ tego typu mozna réwniez otrzyma¢ na drodze
utleniania nandrutéw ZnTe w kontrolowanej atmosferze. W pracy [p10], dzigki zastosowaniu
obrazowania w ciemnym polu, ujawniam istnienie nie utlenionego rdzenia ZnTe wewnatrz
utlenionej otoczki ZnO.

Z kolei badania HRTEM oraz analiza tych obrazéw dzigki zastosowaniu analizy fazy i
amplitudy w zmodyfikowanej metodzie GPA wykazata, ze powierzchnia rdzenia w
przeciwienstwie do osadzania ZnO metoda ALD nie jest gladka. Niektore rosnace krystality
otoczki niejednorodnie wrastaja w rdzeni. Pomimo tego otoczka ta jest szczelna [pk110]. Okazuje
sie, ze proces utleniania moze prowadzi¢ do innego rodzaju struktur - nanorurek o $ciankach
zbudowanych z nanokrystalicznego ZnO. Rdzen ZnTe zostaje usunigty i czgSciowo zastgpiony
stopem Au/Te powstalym przez wsteczny ruch zlotego katalizatora i ucieczke cynku do
powierzchni nanodrutu [pk129, pk133, pk132].

Kolejne badania metodami Transmisyjnej Mikroskopii Elektronowej (HRTEM, EDS, SAD)
prowadzone w ramach mojego grantu habilitacyjnego [prol6] wykazaly, ze mozliwe jest
otrzymanie nanodrutéw CdTe o strukturze polimorficznej i heksagonalne; hodowanych metoda
MBE. Takie nanodruty powstaja podczas wzrostu w niskich temperaturach okoto 250°C. Jest to
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ponizej temperatury eutektycznej katalizatora AuGa co sugeruje, ze mamy do czynienia z
mechanizmem wzrostu raczej typu VSS niz VLS. Heksagonalne nanodruty CdTe zarodkuja na
wezesniej wyhodowanych w wyzszej temperaturze nanodrutach ZnTe o strukturze kubicznej
tworzac obszar przejsciowy CdZnTe o dlugosci do 250 nm. Wyniki te zaprezentowano na
konferencji Microscopy of Semiconducting Materials (MSM XVII), Cambridge, UK [pk126].

5.2.6. Inne Tematy.

Realizowalem réwniez badania w ramach innych tematéw badawczych takich jak
badanie struktury materialtéw naswietlanych laserem we wspotpracy dr. D. Klinger, badaniu
piezoelektrycznych czastek w PMMA. We wspélpracy z dr. hab. Jarostawem Stolarskim z
instytutu Paleobiologii PAN badalem kompozyty biologiczne (organika — aragonit) - strukture
szkieletow koralowcow. Prace te byly prezentowane na konferencjach a niektére z nich
opublikowane. (Patrz lista publikacji i prezentacji zatgcznik 5).

Przedstawiony, szeroki zakres badan moze stwarza¢ wrazenie przyczynkowosci. Jednak
informacje o strukturze lokalnej s3 bardzo istotne i niemozliwe do uzyskania w inny sposob. Bez
tych informacji nie jest mozliwe jednoznaczne i prawidlowe zinterpretowanie danych
dyfrakcyjnych i optycznych, ktére sa usrednieniem réznorodnosci wystepujacej w skali
nanometrowej. Czgsto nawet pojedynczy rezultat rzuca nowe $wiatlo i otwiera droge do
wiasciwych interpretacji. Jednoczesnie nalezy pamietaé, ze badania TEM sg niszczace,
pracochtonne i drogie i w zwiazku z tym nie moga byé stosowane systematycznie dla duzej
liczby prébek. Ograniczony czas pozwolit mi rozwinaé jedynie niektére z tematéw. Mikroskopia
elektronowa, ktéra w ostatnich latach przezywa rewolucje technologiczng i uzyskata w Polsce
znaczace wsparcie sprzg¢towe, pozwala obecnie na badanie nie tylko struktury ale i innych
whasnosci lokalnych. Otwiera to perspektywy dalszych badan. Konieczne jest jednak podjecie
wysitku upowszechnienia dostepu do zaawansowanych technik szerszym grupom badaczy i
wspélpracy z odradzajacym sie przemystem wysokiej technologii w Polsce.
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5.3  Staze i praca naukowa za granica

2003-2004 Visiting scientist; Laboratoire de Structure et Proprietes de I'Etat Solide Université
des Sciences et Technologies de Lille, Francja (3 miesiace):

2000-2001 Post Doctoral Research Associate w Laboratoire de Cristallographie et Science des
Matériaux ISMRA, Francja (2 lata):

1994-1998 studia doktoranckie w Laboratories de Physiques du Solides Ecole Supérieure de
Physique et de Chimie Industrielles in Paris, Francja (4 lata ):

5.4 Dzialalno$é recenzencka

Recenzje artykutéw w czasopismach: Journal of Alloys and Compound, Archives of Mechanics,

Physica Status Solidi, Journal of Applied Physics, Solid State Phenomena, Trans. Tech.
Publications.

5.5  Udzial w projektach badawczych

Prol 1997-2000  wykonawca, PBZ 28.11/P8,
grant zamawiany pt. ,,Dwu, jedno i zero wymiarowe pdtprzewodnikowe
heterostruktury kwantowe z tellurkéw metali II grupy i rozcienczonych
potprzewodnikéw magnetycznych w aspekcie zastosowan
optoelektronicznych”, Instytut Fizyki PAN,

Pro2 1999-2001  gtéwny wykonawca, 7 TO7A 004 16,
. Wykorzystanie tensorowych miar defektow struktury do analizy
rozkladéw samonaprezen i dystorsji sieci w warstwach epitaksjalnych”,
Instytut Podstawowych Probleméw Techniki PAN,

Pro3 1998-2002  wykonawca, P0O3B 103 14,
,,Nanostruktury w $wietle badan rentgenowskich i elektrono
mikroskopowych™, Instytut Fizyki PAN,

Pro4 2000-2004  wykonawca, G5RT-CT-2000-05001,
Europejska sie¢ naukowa: ,,Metal oxide multilayers obtained by cost-
effective new CVD technologies for magnetoelectronic microsystems and
nanotechnologies”, MULTIMETOX, Instytut Fizyki PAN, koordynator:
University of Barcelona, Spain

Pro5 2000-2004  wykonawca, ICA1-CT-2000-70018,
CELDIS ,,Physics and Fabrication of Low Dimensional Structures for
Technologies of Future Generations”, Instytut Fizyki PAN

Pro6 2003-2004  kierownik PAN-CNRS. Projekt nr 14476:
.Analiza lokalna struktury atomowej heterostruktur”, Instytut Fizyki PAN

Pro7 2003-2005  wykonawca GIMA-CI-2002-4017 (CEPHEUS)
..Centre of Photon, Electron and lon Advanced Methods for Natural

Science”, Instytut Fizyki PAN

Pro8 2004-2007  gléwny wykonawca, 4 TO7A 010 26,
, Wplyw warunkéw wzrostu epitaksjalnego na samonapregzenia, pekanie i
formowanie si¢ kropek kwantowych w warstwach azotkowych, Instytut
Podstawowych Probleméw Techniki PAN
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Pro9 2006-2008  wykonawca, N507 030 31/0735 ,

»» Technologia katalitycznego wzrostu metoda epitaksji z wiazek
molekularnych (MBE) nanodrutéw pétprzewodnikowych AIIBVI dla
potrzeb elektroniki przysztosci”, Instytut Fizyki PAN

Prol0 2007-2010  wykonaweca, N515 015 32/099,7

»Nanodruty pétprzewodnikowe na bazie ZnO: technologia wytwarzania i
wiasnosci”, Instytut Fizyki PAN

Proll 2007-2010  wykonawca, N202 052 32/1189,

»Magnetyczne kompozyty na bazie MnSb dla nanoelektroniki
przysztosci”, Instytut Fizyki PAN,

Prol2 2007-2010  wykonawca N N202 0634 33,

»Elektryczne sterowanie stanem spinowym kropek kwantowych z CdTe
domieszkowanych manganem”, Instytut Fizyki PAN

Prol3 2007-2013  wykonawca, POIG.01.01.02-00-008/08 ,

»Kwantowe nanostruktury pétprzewodnikowe do zastosowan w biologii i
medycynie”, Instytut Fizyki PAN

Prol4 2008-2012  Kierownik w IF-PAN projektu europejskiego RAINBOW, 213238-2,

FP7-PEOPLE-2007-1-1-ITN. The People Programme, Initial Training
Networks,"High quality material and intrinsic properties of InN and
indium rich nitride alloys"  koordynator CIMAP, Universytet Caen,
Francja

Prol5 2009-2011  gléwny wykonawca, POIG.02.01.00-14-032/08,

»~Analityczny, wysokorozdzielczy, transmisyjny mikroskop elektronowy
dla nanonauki, nanotechnologii i spintroniki”, Instytut Fizyki PAN,

Prol6 2009-2012  kierownik SpubM decyzja NR 1242/7.PR UE/2010/7 z dnia 5 lutego 2010

»Wysoka jako$¢ i wlasciwosci materiatéw opartych na InN i innych
potprzewodnikach azotkowych bogatych w ind”, Instytut Fizyki PAN

Prol6 2010-2012  kierownik, N N202 204438

~Nowe metody ilosciowe] transmisyjnej mikroskopii elektronowej w
fizyce i technologii nanostruktur potprzewodnikowych”, Instytut Fizyki
PAN

5.6  Pozostale osiggniecia
Dydaktyka

1.

Prowadzenie w latach 2006-2012 wyktadu: Transmisyjna Mikroskopia Elektronowa” w
ramach cyklu wyktadéw: Fizyka, technologia oraz modelowanie wzrostu krysztatow,
ICM 90 minut.

- “QHRTEM as the practical method for semiconductor heterostructures characterization®, 2

godziny wyktadu i 10 godzin éwiczen podczas szkoty “Escuela TEM UCA 2004
.Microscopia Electronica con Resolucion Atomica”, Universidad de Cadiz, Hiszpania.

. Summer School on Stress/Strain Determination by TEM Methods, Wista 14-16 wrzesien

2006. Cwiczenia 4 godziny z praktycznego stosowania komputerowych metod analizy
obrazéw HRTEM.

. Przeprowadzenie 14 godzin éwiczen w dziedzinie ilosciowej analizy obrazéw HRTEM w

ramach migdzynarodowych warsztatéw organizowany w ramach centrum Cepheus, (efektem

43



tych dziatan jest upowszechnienie technik analizy obrazéw HRTEM na Uniwersytecie w
Kadyksie oraz Uniwersytecie w Salonikach).

5. Nadzorowanie pracy badawczej i konsultowanie wynikow doktoranta Francesco Ivaldiego
(obrona przewidziana na wrzesien 2012).

6. Konsultowanie czgsci wynikow doktoranta Yi Wanga z Universytetu Cean, (obrona
przewidziana na 20 czerwca 2012).

7. Konsultowanie czgsci wynikéw doktor Teresy Ben, Uniwersytet w Kadyksie (praca
obroniona w 2006 r.).

Prace organizacyjne

1. Udzial w naukowym i organizacyjnym komitecie konferencji: Experimental and Computing
Methods in High Resolution Diffraction Applied for Structure Characterization of Modern
Materials, HREDAMM, June 13-17, 2004, Zakopane
http://info.ifpan.edu.pl/cepheussHREDAMM?2004/index.htm

2. Wspdtorganizator warsztatow: International Mini-Workshop on Practical Aspects of
Quantitative Analysis of HRTEM Images, 19-23 kwiecien, 2004, Warszawa
http://info.ifpan.edu.pl/cepheus/mw/mwprog.html w ramach Centrum Doskonatosci
Cepheus, 5 dni, 30 uczestnikow z 3 krajow, 10 godzin ¢wiczeri

3. Przewodniczacy komitetu organizajacego warsztatéw: Workshop on Advanced Method for
Interpretation of TEM, X-Ray and SIMS Measurements in Nano and Atomic Scale, 3 June
2005, Warsaw, Poland.

Trzydniowe warsztaty, 18 wykladéw, 5 godzin ¢wiczefi, 10ciu wykladowcéw z zagranicy
zaproszonych dzigki wsparciu Centrum Doskonatosci Cepheus, 72 uczestnikéw z 8 krajow.
http://info.ifpan.edu.pl/cepheus/Workshop/WORKSHOP2005.htm

Popularyzacja nauki

- W latach 1999-2000 Lekcje dla grup uczniow ze szkot $rednich i wyzszych na temat:
"Transmisyjna mikroskopia elektronowa".

- W latach 2003-2006 Festiwal Nauki, Prezentacja metodyki badan Transmisyjnej Mikroskopii
Elektronowej.

- W latach 2006-2010 Ocenianie prac do Turnieju Miodych Fizykow.

-2011 Przygotowanie i ocena zadan kwalifikacyjnych warsztatow dla uzdolnionej miodziezy
organizowanego prze Krajowy Fundusz na Rzecz Dzieci.

- Warsztaty badawcze z fizyki magnetyzmu, nadprzewodnictwa i potprzewodnikow oraz
biofizyki w Instytucie Fizyki PAN, 23-28 stycznia 2011 dla uzdolnionej miodziezy
organizowanego przez Krajowy Fundusz na Rzecz Dzieci, opieka nad dwojka stazystow
(Kacper Landa, Michat Glapa) realizujacych temat: Szybkie elektrony ujawniajg tajemnice
krysztatow czyli mikroskopia z rozdzielczoscig atomowa.

- Udzial w realizacji filmu popularno - naukowego: ,,Wartos¢ Elektronu™ w ramach projektu
[prol5].

- Udziat w realizacji filmu popularno - naukowego: ,, Mikro Nano Piko™ w ramach projektu
[prol5].
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Wspoélpraca migdzynarodowa

1. 2000-2012- directeurs de recherche P. Ruterana, Le Laboratoire 'ENSICAEN-CNRS
Uiversité de Caen, Francja.
2. 2008-2012- Projekt PAN-CNRS, Projekt RAINBOW konsorcjum migdzynarodowe, 13
partnerow.
3. 2004-2008- professor S. Molina, dr P. Galindo, Department of Materials Science and
Metallurgical Engineering and Inorganic Chemistry, University of Cadiz; Hiszpania.
prof. W. Neumann, Dr. rer. nat. H. Kirmse, Uniwersytet Humboldta, Berlin, Niemcy.
2008-2001- M. Zielinski, NOVASIC, Savoie Technolac, Le Bourget du Lac, Francja.
5. 1993-2008- dr J-Y. Laval, Laboratoire de Physique du Solide, I'Ecole Supérieure de Physique
et de Chimie Industrielles de la Ville de Paris, Francja (nieformalna).
7.1996-2006- dr A. Lefebre, Y. Androussi, Université des Sciences et Technologies de Lille,
Francja, (nieformalna).
9. dr M. Hytch, Centre d'Elaboration de Matériaux et d'Etudes Structurales, CNRS w Tuluzie,
Francja (nieformalna).
10. dr Ana Sanchez, Universytet Worwick, Anglia.

:hb-)

Tworzenie warsztatu pracy

W roku 1998 - udzial w projekcie zakupu Wysokorozdzielczego Mikroskopu
Elektronowego z emisja polowa dla LPS-ESPCI w Paryzu. Bralem udzial w przygotowaniu
specyfikacji technicznej projektu i testach mikroskopéw i osprzgtu u producentéw.,
W roku 2008 dziatajacy nieprzerwanie od 20 lat mikroskop transmisyjny w IF PAN nie spetniat
juz oczekiwan co do jakosci otrzymywanych wynikéw ze wzgledu na ograniczong rozdzielczoéé
i brak mozliwosci analitycznych. W latach 2008-2011 zaangazowatem si¢ w projekt zakupu,
instalacji i uruchomienia nowego transmisyjnego mikroskopu elektronowego. Méj udziat w tym
przedsiewzigciu, kierowanym przez dr. hab. Piotra Diuzewskiego, oceniam jako znaczacy.
Wspdlnie z dr. hab. P. Diuzewskim opracowalismy koncepcje techniczna i naukowa projektu.
Bratem udzial w przygotowaniu wniosku, tworzeniu specyfikacji przetargowej oraz w tworzeniu
koncepcji adaptacji pomieszczen, nadzorowaniu procesu ich adaptacji oraz instalacji mikroskopu
transmisyjnego i mikroskopu skaningowego posiadajacego mozliwo$¢ wycinania preparatow
TEM z wykorzystaniem zogniskowanej wiazki Jonéw (FIB Focused Ion Beam)
http://awtem.ifpan.edu.pl/Kronika/index.html).
Po uruchomieniu aparatury, w latach 2010-2012, bratem udziat w procesie uzyskania akredytacji
Pracowni Mikroskopii Elektronowej zakonczonym uzyskaniem certyfikatu PCA. W tej pracowni
petni¢ funkcje kierownika technicznego.
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5.7 Wykaz referatow wygloszonych na migdzynarodowych lub krajowych konferencjach

10.

11.

12.

13.

14.

tematycznych lub warsztatach

.Cartographie 4 I'échelle atomique des contraintes dans des boites quantiques GaAs/As(1-
x)Inx fortement désadaptées”, S.Kret, C.Delamarre, A.Dubon, J-Y.Laval, Premiére
Rencontre Franco-Caribéenne Pointe-a-Pitre, Guadeloupe, France, 26-29 Mai 1997
»Analysis of strain in the {1120} prismatic fault in GaN using digital processing of high-
resolution transmission electron microscopy images”, S.Kret, P.Ruterana, G.Nouet, Int.
Conf. on Extended Defects in Semiconductors, Brighton, UK, 18-22.07.2000,
Investigation of threading dislocation atomic configurations in GaN by HRTEM,
geometrical phase analysis and atomistic modelling”, S.Kret, J.Chen, P.Ruterana,
G.Nouet, Microscopy of Semiconductive Materials , Oxford, 25-29 March, 2001
,.Sample preparation for TEM”, S.Kret, MULTIMETOX TEM’2002, International
Workshop on Microstructural Characterisation of Oxide Films and Multilayers by TEM
and HREM, Warsaw, Poland, 26-27 Sept. 2002,

,Quantitative transmission electron microscopy investigation of localized stress in
heterostructures”, S.Kret, P.Dluzewski, G.Maciejewski, G.Jurczak, P.Ruterana, J.Chen,
P.Dluzewski, E.Janik, E-MRS 2003 Fall Meeting, Warsaw, Poland, 15-19 Sept., 2003,
,Quantitative electron microscopy of the semiconductors nanostructures, Part I/Partll,
Extraction of the quantitative data from HRTEM images: on-line demonstration of image
processing”, S.Kret, Intergranular and Interphase Boundaries, Experimental Techniques
of Investigation and Computer Simulation Methods Workshop, Politechnika Warszawska,
01-04.09.2004, (INVITED )

.Introduction to Geometric Phase Methods of strain measurement”, S.Kret, International
Mini-Workshop on Practical Aspects of Quantitative Analysis of HRTEM Images,
Warsaw, 19-23.04.2004,

. Workshop targets-QHRTEM overview”, S.Kret, Int. Mini-Workshop on Practical
Aspects of Quantitative Analysis of HRTEM Images, Warszawa, Polska, 2004
~Application of the FEM in quentitative high resolution transmission electron
microscopy””: Part I, S.Kret, Summer School on Stress/Strain Determination by TEM
Methods, on XX Conf. on Applied Crystallography, 14-16.09.2006, Wista, Poland
(INVITED)

Application of the FEM in quentitative high resolution transmission electron
microscopy”, S.Kret, Summer School on Stress/Strain Determination by TEM Methods,
on XX Conf. on Applied Crystallography, 14-16.09.2006, Wista, Poland, (INVITED)
_Quantitative high resolution transmission electron microscopy”, S.Kret, Summer School
on Stress/Strain Determination by TEM Methods, on XX Conf. on Applied
Crystallography, 14-16.09.2006, Wista (INVITED)

Analysis of diffraction contrast transmission electron miccroscopy images of strained
nanostructures”, S.Kret, NANOTEM SCHOOL, Cadiz, Hiszpania, 2008, (INVITED )
,Quantitative TEM of InN and XRD investigations”, S.Kret, Kick-off meeting projektu
RAINBOW, Crepon, Francja, 2008

. The asymmetry of planar defect density in 3C-SiC grown on disoriented silicon
substrates”, S.Kret, A.Szczepanska, M.Zielinski, T.Chassagne, M.Portail, 7-th Polish-
Japanese Joint Seminar on Micro and Nano Analysis, Warszawa, Polska, 2008

46




15,

16.

b7

18.

5.8
Sel

Se2

Se3

Sed4

Ses

Se6

Se7

Se8

Se9

Sel0

»Nanoscale disorder in heterostructures based on nitride semiconductor determination by
STEM, HRTEM and EFTEM”, S.Kret, A.Letrouit, F.Ivaldi, A.Szczepanska, B.Kurowska,
XIVth Int. Conf. on Electron Microscopy, Wista, Polska, 2011, (INVITED)
»Spontaneous structural transformation of MOVPE InAIN epilayers on GaN templates”,
S.Kret, F.Ivaldi, A.Letrouit, A.Szczepariska, J.Carlin, N.Kaufmann, N.Grandjean, E-MRS
2011 Spring Meeting, Nicea, Francja, 2011

»TEM and XANES study of MOVPE grown InAIN layers with different indium content”,
S.Kret, A.Wolska, M.Klepka, F.Ivaldi, J .Carlin, N.Kaufmann, N.Grandjean., MSM XVII
Microscopy of Semiconducting Materials 2011, Cambridge, W.Brytania, 2011

» TEM investigation of high indium containing InGaN precipitations grown by MOVPE”,
S.Kret, F.Ivaldi, A.Kadir, C.Meissner, T.Schwaner, M.Pristovsek, B.Kurowska,

M Kneissl, M.Klepka, 9th Int. Conf. On Nitride Semiconductors, Glasgow, W .Brytania,
2011

Wykaz wygloszonych seminariéw

».Elektronomikroskopowe badanie niejednorodnosci strukturalnych w studniach i
kropkach kwantowych", S.Kret, Seminarium fizyki materiatow, Wydziat Fizyki UW,
14.12.1999

»Elektronomikroskopowe pomiary lokalnych dystorsji sieci w heterostrukturach
potprzewodnikowych”, S.Kret, seminarium z fizyki ciata statego, Wydziat Fizyki UW,
24.03.2000

»Zastosowanie wysokorozdzielczej transmisyjnej mikroskopii elektronowej do pomiaru
lokalnych dystorsji sieci w pétprzewodnikowych warstwach epitaksjalnych”, S.Kret,
Seminarium Osrodka Mechaniki, Instytut Podstawowych Probleméw Techniki PAN,
10.03.2000,

..Pomiary lokalnych dystorsji sieci w zdefektowanych warstwach GaN”, S.Kret,
seminarium Zespotu Mechaniki Mikro i Nano Struktury Krysztatow, Instytut
Podstawowych Probleméw Techniki PAN, 03.12.2000,

»1losciowa Mikroskopia elektronowa w badaniach nanostruktur”, S.Kret, Seminarium
Rentgenowskie, IF PAN, 5.02.2003

»Image processing and finite element modeling in quantitative interpretation of HRTEM
images”, S.Kret, seminarium laboratorium Laboratoire de Structure et Propriétés de I'Etat
Solide, Université des Sciences et Technologies de Lille, France, 7.11.2003.
»Charakteryzacja kropek kwantowych InGaAs i CdZnTe metodami ilosciowe;
mikroskopii elektronowej”, S.Kret, Seminarium Bada# Strukturalnych, Instytut Fizyki
Doswiadczalnej, Wydziat Fizyki UW, 17.11.2004

~Application of the strain measurement from HREM to chemical composition and
piezoelectric field determination in InGaN and CdZnTe nanostructures”, S.Kret,
seminarium, Uniwersytet Humboldta, Berlin, maj 2006

»Quantitative TEM of InN and XRD investigations”, S.Kret, Kick-off meeting projektu
RAINBOW, Crépon, France, 3- 5 November 2008

»Mapowanie koncentracji indu w strukturach kwantowych InGaN/GaN metodami
transmisyjnej mikroskopii elektronowej”, 8.Kret, Seminarium Rentgenowskie w IF
PAN, 2.06. 2009

47




Sell

Sel2

Sel3

Sel4

Sels

~Parametry techniczne i mozliwosci badawcze mikroskopu FEI Titan CUBED 80-3007,
S.Kret, Seminarium AWTEM, "Zaproszenie do wspotpracy" w ramach projektu
»~Analityczny, wysokorozdzielczy, transmisyjny mikroskop elektronowy dla nanonauki,
nanotechnologii i spintroniki", POIG-6, IF PAN, Warszawa, 17.06.2010 r

,Pracownia Mikroskopii Elektronowej IF PAN, Parametry techniczne i mozliwosci
badawcze mikroskopu FEI Titan CUBED 80-300 oraz HELIOS 600, S.Kret, uroczystos¢
otwarcia PME w ramach projektu POIG6, I[F PAN, Warszawa, 10.12.2010

. TEM and XRD of In reach nitride alloys”, S.Kret, Rainbow Mid-Term Meeting,
Madrid, Spain, 30 August 2010,

,» Iransmisyjna mikroskopia skaningowa STEM”, S.Kret, Seminarium AWTEM,
Seminarium promocyjne projektu AWTEM, ,Mozliwosci pomiarowe mikroskopu
elektronowego Titan-Cubed 80-3007, 30.03. 2011

»Skaningowa transmisyjna mikroskopia elektronowa”, S.Kret, Seminarium promocyjne
projektu AWTEM ,,0d instalacji do eksploatacji”, S.Kret, Seminarium AWTEM -
»Analityczny, wysokorozdzielczy, transmisyjny mikroskop elektronowy dla nanonauki,
nanotechnologii i spintroniki”, Instytut Fizyki PAN, 26.09.2011
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