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(57) Zusammenfassung: Einige Materialien weisen als Mo-
nolage Uberraschende physikalische Eigenschaften auf. Das
bekannteste Beispiel fir ein derartiges Material ist Graphen.
Bisher erfolgt die Herstellung von atomaren Monolagen un-
kontrolliert, was zu einer manRigen Qualitédt der Monolagen-
struktur flinrt und fiir eine technische Anwendung ungiins-
tig ist. Die vorliegende Erfindung schafft ein Verfahren zur
kontrollierten Herstellung einer atomaren Monolage, wobei
die Monolage eine grole Homogenitéat bzw. Qualitat auf-
weist. Das wir dadurch erreicht, dass wahrend einer Ab-
diinnung des Materials mindestens ein Photonen-Energie-
spektrum aufgenommen wird und in Abhangigkeit von den st N
ermittelten Photonenenergien Abdlinnungsparameter einem 200 400 600 800 1000
Fortschritt der Herstellung der Monolage entsprechend dy-
namisch angepasst werden.
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zweiter
Ordnung

Raman Intensitét (willk. Einh.)

Raman Verschiebung (cm™)



DE 10 2019 002 329 A1

Beschreibung

[0001] Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Her-
stellung einer atomaren Monolage gemaf dem Ober-
begriff des Anspruchs 1.

[0002] Esistbekannt, dass einige Materialien, deren
Kristallstrukturen aus Schichtsystemen bestehen, ih-
re physikalischen Eigenschaften &ndern, wenn sie le-
diglich als einzige Monolage vorliegen. Das bekann-
teste Beispiel fur ein derartiges Material ist Graphen.
Aber auch Halbleitermaterialien wie beispielsweise
Molybdandisulfid (MoS,) oder weitere Ubergangsme-
tall-Dichalkogeniden wie WS,, WSe, MoSe,, etc. wei-
sen ein derartiges Verhalten auf.

[0003] Wahrend Bilagen sowie alle weiteren mehrla-
gigen Schichtsysteme dieser Materialien, insbeson-
dere MoS,, eine indirekte Bandliicke aufweisen, be-
sitzt eine Monolage eine direkte Bandliicke. Diese di-
rekte Bandllicke der Monolagen ermdglicht die Rea-
lisierung von vdllig neuen elektronischen bzw. op-
toelektronischen Bauteilen. Aufgrund des damit ver-
bundenen grolen Potentials fir Anwendungen, wird
es angestrebt, Monolagen dieser Materialien mit ei-
ner hohen Verlasslichkeit und einer hohen Qualitat
herzustellen.

[0004] Bisher erfolgt die Herstellung von atoma-
ren Monolagen unkontrolliert. Es sind unterschiedli-
che Verfahren zur Herstellung von einlagigen MoS,-
Schichten bekannt. Dazu zahlen zum Beispiel die
mechanische und chemische Exfolierung, die Ga-
sphasenabscheidung sowie die Molekularstrahlepita-
xie. Bei jeder dieser Methoden verbleiben neben der
Monolage Uberwiegend Bi- der Mehrlagen, was die
Qualitat der Monolagenstruktur mindert. Ein weiteres
Verfahren zur Erzeugung einer Monolage stellt die
Abdinnung durch Laserbestrahlung dar. Hierbei wer-
den mit einem Laserstrahl hoher Intensitat mehrlagi-
ge Schichten bestrahlt und abgerastert. Durch die-
se Laserbestrahlung wird die Anzahl der mehrlagigen
Schichten schrittweise reduziert, bis eine einzige Mo-
nolage auf dem Substrat zurlickbleibt. Dieses Verfah-
ren eignet sich somit prinzipiell gut flir die Prozessie-
rung von mehrlagigen Halbleiterschichten zur Erzeu-
gung von grof¥flachigen Monolagen. Auf diese Weise
ist es mdglich, Monolagen mit einer Breite bzw. Lan-
ge von einigen 10 ym herzustellen.

[0005] Bei den bekannten Verfahren wird die lagen-
weise Abdinnung des Halbleitermaterials durch die
Messung einer Raman-Mode A4 und liber einen op-
tischen Kontrast iberwacht. Das heifl3t wahrend der
Laserstrahl bei konstanter Leistung sowie konstanter
Schrittweite Uber die Mehrfachlagen verfahren wird,
wird gleichzeitig an den von der Oberflache der Mehr-
fachlagen emittierten Photonen Raman-Spektrosko-
pie durchgeflihrt. Eine Anpassung der Abdlnnungs-
parameter, wie beispielsweise der Laserleistung oder
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der Schrittweite der Laserstrahlung auf der Oberfla-
che bzw. der Abstand der Rasterpunkte in Abhangig-
keit von der erzielten Abdinnung, wurde bisher nicht
vorgenommen. AnschlieRende Kontrolluntersuchun-
gen der prozessierten Oberflachen bzw. der Monola-
gen ergeben eine starke Variation der optischen Ak-
tivitat der Schichten. Das bedeutet, dass entweder
wegen zu geringer Bestrahlung eine Bi- oder Multila-
ge vorhanden ist, oder die Monolage durch zu inten-
sive Bestrahlung geschadigt wurde. Es sind weitere
Verfahren bekannt, bei denen der Abstand zwischen
den Raman-Moden E',; und A, wahrend der La-
ser-Abdiinnung ausgewertet werden. Uber den Ab-
stand dieser Raman-Moden ist es mdéglich, eine An-
gabe Uber die Anzahl der Lagen auf dem Substrat zu
bestimmen. Monolagen weisen fir Molybdandisulfid
beispielsweise eine Modendifferenz von etwa 19 cm™
auf, wahrend Bilagen eine Differenz von 21 cm™ bis
22 cm™ aufweisen. Ein Problem, das sich dabei er-
gibt, besteht darin, dass die Abstande der Raman-
Moden zwischen nicht prozessierten Monolagen und
Monolagen nach der Laser-Abdiinnung unterschied-
lich sind. Der Abstand der Raman-Moden einer La-
serabgediinnten Monolage liegt bei etwa 20 cm™'. Da-
mit liegt der Abstand zwischen nicht prozessierten
Mono- und Bilagen. Mit den bekannten Verfahren ist
eine verlassliche Herstellung einer grof3flachigen Mo-
nolage somit nicht méglich. Es lassen sich keine Mo-
nolagen mit einer hohen Qualitat herstellen, was je-
doch fur eine Anwendung notwendig ist.

[0006] Der vorliegenden Erfindung liegt daher die
Aufgabe zugrunde, ein Verfahren zur kontrollierten
Herstellung einer atomaren Monolage zu schaffen,
durch welches eine Monolage mit einer grof3en Ho-
mogenitat hergestellt werden kann.

[0007] Ein Verfahren zur Lésung dieser Aufgabe
weist die Mallnahmen des Anspruchs 1 auf. Dem-
nach ist es vorgesehen, dass wéhrend der Abdln-
nung des Materials mindestens ein Energiespektrum
von Photonen, die nach Bestrahlung der Mehrfachla-
gen von selbigen wieder emittiert werden, aufgenom-
men wird. In Abhangigkeit von den ermittelten Pho-
tonenenergien werden sodann die Abdlnnungspara-
meter einem Fortschritt der Herstellung der Monola-
ge entsprechend dynamisch angepasst. Durch die-
se Anpassung der Laserabdinnungsparameter an
den Fortschritt der Herstellung lasst sich eine beson-
ders homogene Monolage auf dem Substrat erzeu-
gen. Anhand des Energiespektrums der emittierten
Photonen lassen sich Aussagen darlber treffen, wie
viele atomare Lagen auf dem Substrat noch vorlie-
gen. Sobald nur noch eine Monolage auf dem Sub-
strat vorliegt, ist dies durch die Phontonenergiespek-
tren erkennbar. Die Oberflache bzw. ein Bereich oder
ein Rasterpunkt der Mehrfachlagen wird somit genau
solange abgedinnt bzw. prozessiert bis anhand der
Photonenenergiespektren eine Monolage festgestellt
wird. Bei Anndhern an eine Monolage werden da-
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bei die Prozessparameter dynamisch so angepasst,
dass die Wahrscheinlichkeit fur die Zerstérung der
verbleibenden Monolage auf ein Minimum reduziert
wird.

[0008] Insbesondere kann es erfindungsgemar vor-
gesehen sein, dass fir die Abdinnung Photonen,
vorzugsweise ein Laser, bzw. eine Laserdiode, oder
elektrisch geladene Teilchen, insbesondere Elektro-
nen oder lonen verwendet werden, wobei in Abhan-
gigkeit von den ermittelten Photonenenergien als Ab-
diinnungsparameter eine Energie und/oder eine In-
tensitat und/oder eine Pulsrate und/oder eine Puls-
dauer und/oder eine Schrittweite der Abdlinnung
bzw. der Abstand der Rasterpunkte auf der Lage ei-
nes Photonenstrahls oder eines Strahls elektrisch ge-
ladener Teilchen verandert wird. Durch den Energie-
Ubertrag der Photonen bzw. der Elektronen oder der
lonen auf die einzelnen Lagen werden diese schicht-
weise abgetragen. Aufgrund der kovalenten Bindun-
gen zwischen den Atomen einer Schicht muss die-
se mindestens mit einer Energie mit einer Intensi-
tat beaufschlagt werden, die ausreicht, die Bindung
zu dissoziieren. So ist es beispielsweise vorgesehen,
dass ein Laser mit der Wellenlange von 325 nm ver-
wendet wird. Gleichermalien kann die Wellenlange
aber auch kleiner oder grol3er sein, beispielsweise
244 nm, 406 nm oder 650 nm. Allerdings ist es vor-
gesehen, Wellenlangen zu verwenden, die auch fur
die Erstellung der Photonenenergiespektren geeig-
net sind. In Abhé&ngigkeit der ermittelten Photonen-
energien sind die genannten Abdlinnungsparameter
einzeln oder kombiniert zu verandern. In welchem
Mafde die Abdlnnungsparameter anzupassen sind,
kann durch eine Steuereinheit bzw. eine Software er-
mittelt werden. Die Steuerungsdaten fur die Anpas-
sung werden sodann an die entsprechende Appara-
tur zur Herstellung der Monolage weitergegeben. Der
Vorteil der Verwendung von geladenen Teilchen be-
steht darin, dass auch nanostrukturierte Strukturen
auf dem Substrat oder auf den Mehrfachlagen her-
stellbar sind; wahrend durch die Verwendung von La-
sern die Grofe der herzustellenden Strukturen auf ei-
nige 100 nm beschrankt ist. Die genannten Abdiin-
nungsparameter werden derart und solange ange-
passt, bis der gesamte Zielbereich auf dem Substrat
nur noch eine atomare Monolage aufweist.

[0009] Bevorzugt kann es aufderdem vorgesehen
sein, dass zur Abdlinnung ein Bereich der Mehrfach-
lagen mehrmals in einem Raster schrittweise von
dem Photonen- bzw. Teilchenstrahl abgefahren wird
und wahrenddessen Photonenenergiespektren auf-
genommen werden. Wahrend die SpotgroRen der La-
serstrahlen einige 100 nm groR sind, ist die Spotgro-
Re eines Teilchenstrahls wesentlich kleiner. Dement-
sprechend miissen die verschiedenen Strahlen ofters
Uber die Mehrfachlagen bzw. das Substrat bewegt
werden, um die gesamte Flache abzudinnen. Alter-
nativ kann es jedoch auch vorgesehen sein, dass der
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Laserspot oder der Fokus des Teilchenstrahls so lan-
ge an einem Punkt verbleibt, bis die Photolumines-
zenz- und/oder Raman-Signale vordefinierte Intensi-
taten erreicht haben. Erst dann wird der nachste Ras-
terpunkt angefahren.

[0010] Weiter kann es erfindungsgemal vorgese-
hen sein, dass wahrend der Herstellung der Mono-
lage Uber mehrere Messungen bzw. Abdinnungs-
schritte aus den Photonenenergiespektren eine zeit-
liche Entwicklung und/oder ein Abstand von mehre-
ren Raman-Moden, vorzugsweise der E1g— und/oder
der E',- und/oder der A4~ und/oder der B'y,- und/
oder der MoO,-Mode und/oder der Si-Mode und/oder
Moden zweiter Ordnung, von der prozessierten Lage
aufgenommen und anhand der Intensitaten der Ra-
man-Moden und/oder der Abstande der Moden die
Anzahl der Lagen auf dem Substrat ermittelt wird.
Insbesondere die Ermittlung mehrerer Abstande und/
oder Intensitaten wenigstens einiger der genannten
Moden kann zu einem sehr zuverlassigen Ergebnis
beziglich der Anzahl der Lagen auf dem Substrat
fihren. So nimmt die Intensitat einiger Moden mit Ab-
nahme der Anzahl der Lagen zu, wéhrend die Inten-
sitaten anderer Moden abnehmen. Gleichermalen
verschieben sich einige Moden relativ zueinander mit
abnehmender Anzahl der Lagen. Durch die Beob-
achtung der zeitlichen Entwicklung wenigstens eini-
ger der genannten Moden wahrend der Abdinnung
ist es mdglich, eine Monolage sehr zuverlassig zu
erkennen. Insbesondere die Raman-Mode des Sub-
strats weist eine eigene Charakteristik auf, sodass
sofort erkennbar ist, wenn auch die Monolage abge-
dinnt ist. Nach der Beaufschlagung der Mehrfachla-
gen mit einem Photonenstrahl bzw. Elektronen- oder
lonenstrahl zum Abdinnen wird mindestens ein Pho-
tonenenergiespektrum aufgenommen, um die zeitli-
che Entwicklung der Raman-Moden zu ermitteln. Flr
eine ausreichende Statistik kdbnnen pro Abdlinnungs-
schritt mehrere Photonenenergiespektren aufgenom-
men und ausgewertet werden.

[0011] Weiter kann es vorgesehen sein, dass wah-
rend der Herstellung der Monolage (ber mehrere
Messungen bzw. Abdinnungsschritte aus den Pho-
tonenenergiespektren eine zeitliche Entwicklung ei-
nes Photolumineszenzspektrums, insbesondere zwi-
schen 1,0 eV und 3,0 eV, vorzugsweise zwischen 1,
5eV und 2,5 eV, von der prozessierten Lage aufge-
nommen und anhand der gemessenen energieselek-
tiven Photonenintensitaten die Anzahl der Lagen auf
dem Substrat ermittelt wird. Dadurch, dass die Mo-
nolage eine direkte Bandliicke ausbildet, ist das Er-
reichen einer Monolage sehr gut anhand des Photo-
lumineszenzspektrums erkennbar. Solange sich auf
dem Substrat noch eine Mehrfachlage befindet, wei-
sen die einzelnen Schichten eine indirekte Bandlu-
cke auf; was zu einem signifikant anderen Photolu-
mineszenzspektrum fuhrt als flr eine Monolage. Bei
der Photolumineszenzspektroskopie werden Photo-
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nenenergien in einem ausreichend grof3en Spektral-
bereich von beispielsweise 500 nm bis 1000 nm er-
fasst und ausgewertet.

[0012] Ein weiteres vorteilhaftes Ausfluhrungsbei-
spiel der vorliegenden Erfindung kann es vorse-
hen, dass fir die Bestimmung der Anzahl der La-
gen sowohl Raman-Spektren als auch Photolumines-
zenzspektren wahrend der Herstellung der Monola-
ge aufgenommen werden. Durch die Aufnahme von
zwei verschiedenartigen Spektren, durch welche un-
terschiedliche physikalische Effekte erfasst werden,
kann die Prazision der Lagenanzahlbestimmungen
wahrend des Abdlinnungsprozesses verbessert wer-
den. Fir MoS, l&sst sich insbesondere mit einer ho-
hen zeitlichen Auflésung und mit einem Laser der
Wellenldnge von 325 nm ein sehr verlassliches Er-
gebnis bezuglich der Anzahl der Monolagen erzielen.
Flr andere Materialien eignen sich andere Wellen-
langen bzw. Energie besser. Die bevorzugten Lase-
renergien fur Raman-Spektroskopie an verschiede-
nen Materialien sind aus der Literatur hinlanglich be-
kannt. Die Verwendung von Wellenlangen im visu-
ellen Spektralbereich ist zu bevorzugen, da hier der
Messaufbau wesentlich einfach zu handhaben und
glinstiger ist.

[0013] Bevorzugt kann es auf’erdem vorgesehen
sein, dass die Raman-Spekiren und/oder die Pho-
tolumineszenzspektren, insbesondere unter Verwen-
dung eines Beam-Splitters, wahrend bzw. bei gleich-
zeitiger Abdinnung mittels Laser aufgenommen wer-
den, wobei die fur die Raman- und/oder Photolumi-
neszenz-Spekiren detektierten Photonen aus einer
Wechselwirkung des Abdinnungs-Lasers mit den
Lagen resultieren. Die detektierten Photonen, aus de-
nen die Raman-Spektren und/oder die Photolumines-
zenz-Spektren erzeugt werden, resultieren somit di-
rekt aus dem Abdinnungsprozess. Dadurch ist ledig-
lich eine Strahlungsquelle flr die Herstellung der Mo-
nolage und die gleichzeitige Kontrolle des Herstel-
lungsprozesses notwendig. Dadurch, dass die Ra-
man-Spektren und die Photolumineszenz-Spektren
in unterschiedlichen Wellenlangen- bzw. Spektralbe-
reichen liegen, missen zwei verschiedene Photo-
nendetektoren fur die energieselektive Messung ver-
wendet werden.

[0014] AuRerdem kann es erfindungsgemaf vorge-
sehen sein, dass die Abdinnung mittels Photonen
oder elektrisch geladenen Teilchen pulsartig bzw. ge-
taktet erfolgt und zwischen den Pulsen der Photo-
nen oder der elektrisch geladenen Teilchen die pro-
zessierte Lage mit einem Photonenstrahl eines be-
vorzugten Spektralbereichs flr die Raman- und/oder
Photolumineszenz-Spektroskopie beaufschlagt wird.
Somit ist es denkbar, dass mindestens zwei ver-
schiedene Strahlen verschiedener Wellenlangen fir
die kontrollierte Herstellung der Monolage verwen-
det werden. Zunachst wird beispielsweise fur die Ab-
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dinnung ein besonders geeigneter Laser oder ein
Teilchenstrahl verwendet. Die prozessierte Lage wird
dann gleichzeitig oderim Wechsel mit einem weiteren
Photonenstrahl beaufschlagt, mit dem sich die Ra-
man- bzw. Photolumineszenz-Spektroskopie bevor-
zugt durchfiihren lasst. Durch diese Kombination von
Strahlen verschiedener Art bzw. Energie lasst sich
sowohl nahezu jede beliebige Struktur prozessieren
bzw. atzen als auch Uber ein geeignetes Spektrosko-
pieverfahren der Herstellungsprozess kontrollieren.

[0015] Es kann auBerdem vorgesehen sein, dass
die Monolage aus Ubergangsmetall-Dichalkogen-
iden, vorzugsweise MoS,, WS,, WSe,, aus Hetero-
strukturen unterschiedlicher 2D-Materialien, 2D-Iso-
latoren, insbesondere BN, oder 2D-Halbmetallen wie
Graphen hergestellt werden. Dariiber hinaus ist es
denkbar, dass noch weitere Materialien durch das
hier beschriebene Verfahren kontrolliert hergestellt
werden.

[0016] Ein weiterer Aspekt der vorliegenden Erfin-
dung kann darin bestehen, dass die Raman- und/
oder Photolumineszenz-Spektren wahrend der Ab-
diinnung automatisch analysiert werden und in Ab-
hangigkeit vom Ergebnis der Auswertung die Abdln-
nungsparameter automatisch angepasst werden, um
eine vorbestimmte Struktur mit einer atomaren Mo-
nolage herzustellen.

[0017] Im Folgenden werden einige Spektren darge-
stellt, an denen sich die Ausbildung einer Monola-
ge wahrend der Abdiinnung besonders gut erkennen
l&sst:

Fig. 1 Darstellung der zeitlichen Entwicklung von
Raman-Moden wahrend eines Abdinnungspro-
zesses,

Fig. 2 Darstellung integrierter Intensitaten der
Raman-Moden aus Fig. 1, und

Fig. 3 eine Darstellung eines Photolumineszenz-
Spektrums wahrend eines Laserabdinnungs-
prozesses.

[0018] Flirdie Herstellung einer atomaren Monolage
wird erfindungsgemaf wéhrend eines Abdlnnungs-
prozesses ein Raman-Spektrum und/oder ein Pho-
tolumineszenz-Spektrum von Photonen, welche von
der Oberflache der Mehrfachlagen bzw. Monolage
emittiert werden, aufgenommen. Bei diesem Verfah-
ren ist es denkbar, dass die Abdiinnung mittels Pho-
tonen, also unter Verwendung eines Lasers, oder
durch Beaufschlagung der Oberflache mit gelade-
nen Teilchen, insbesondere Elektronen oder lonen,
erfolgt. Bei der Verwendung eines Lasers kénnen
die von der Mehrfachlage bzw. Monolage emittierten
Photonen dieses Lasers verwendet werden, um ein
Raman-Spektrum bzw. ein Photolumineszenz-Spek-
trum zu erstellen. Alternativ ist es auRerdem denkbar,
dass zusatzlich zu dem Laser bzw. dem Teilchen-
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strom die prozessierte Oberflache im Wechsel oder
gleichzeitig zu den vorgenannten Strahlen mit Licht
beaufschlagt werden. Bei dem fiir die Spektroskopie
verwendeten Spektralbereich kann es sich um ultra-
violettes, visuelles oder Infrarotlicht handeln.

[0019] Das erfindungsgemale Verfahren sieht es
vor, anhand der zeitlichen Entwicklung von Reso-
nanzen bzw. Kennlinien bzw. physikalischen Eigen-
schaften des Materials, die Parameter fir die Abdiin-
nung der Mehrfachschichten derart zu regeln bzw.
einzustellen, dass fir die gewlinschte Struktur eine
Monolage mit einer hohen Qualitat, d. h. ohne ei-
ne Mehrfachlage oder ohne Lage, hergestellt wird.
In der Fig. 1 sind fur verschiedene Abdinnschritte,
ndmlich fiir den 1., fiir den 27. sowie fiir den 38. Ab-
diinnschritt, die entsprechenden Raman-Intensitaten
gegenuber einer Raman-Verschiebung aufgetragen.
Die erste Messung, d. h. der erste Abdinnungsschritt
der Mehrfachlagen, weist im Bereich von 200 cm!
bis 600 cm flinf ausgepragte Peaks auf. Bei diesen
Peaks handelt es sich um die vier Raman-Moden E1g,
E'yg, Ayg und By, des MoS, sowie um eine Raman-
Mode des Siliziumsubstrates. In dem Bereich um 800
cm' sind weitere Moden zweiter Ordnung zu erken-
nen. Mit voranschreitender Verdliinnung der Mehr-
fachschichten, d. h. mit weiteren Messungen, veran-
dem sich die Intensitéaten der einzelnen Moden sowie
deren Abstande. Bei der 38. Messung, d. h. bei ei-
nem letzten Abdinnungsschritt sind die Raman-Mo-
den des Halbleiters nahezu komplett verschwunden
und der Substratpeak hat sich sehr dominant heraus-
gebildet. Dies ist ein Zeichen dafir, dass die MoS,-
Schichten komplett von dem Siliziumsubstrat abge-
diinnt wurden.

[0020] In der Fig. 2 sind flir jede der in Fig. 1 erkenn-
bare Raman-Mode die integrierten Intensitaten fir je-
den Abdlinnungsschritt dargestellt. Aus dem Verlauf
der integrierten Intensititen der einzelnen Raman-
Moden lassen sich die Ubergénge von einer Dreifach-
lage zu einer Bilage sowie von der Bilage zur Mono-
lage erkennen. Wahrend die Intensitaten einiger Mo-
den bei der 28. Messung deutlich abnehmen, nimmt
die Intensitat der Silizium-Mode zu. Wenn wahrend
des Abdinnungsprozesses diese Anderung der In-
tensitéten festgestellt wird, wird der Abdiinnungspro-
zess fir diesen Bereich auf dem Substrat beendet.
Sofern weitere Bereiche auf dem Substrat existieren,
bei denen dieser Ubergang zu der Monolage noch
nichtermittelt werden konnte, ist der Abdlinnungspro-
zess in diesen Bereichen fortzufiihren.

[0021] Alternativ oder zusatzlich zu den Raman-
Spektren ist erfindungsgeman vorgesehen, von den
prozessierten Lagen zusatzlich ein Photolumines-
zenz-Spektrum aufzunehmen. In der Fig. 3 ist fur je-
de der Messungen bzw. fur jeden Abdinnungsschritt
ein Photolumineszenz-Spektrum in dem Bereich von
1,2 eV bis 2,4 eV dargestellt. Die Intensitéten der ein-
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zelnen gemessenen Photonenenergien fur jede Mes-
sung bzw. fir jeden Abdinnungsschritt sind logarith-
misch in dem Graph aufgefiihrt. Besonders auffallig
ist der Bereich um 1,8 eV bis 1,9 eV um die 28. Mes-
sung. Die hier beschriebenen Halbleiter weisen als
Mehrfachschichtsystem eine indirekte Bandllicke auf.
Die Monolage hingegen weist eine direkte Bandlu-
cke auf. Sobald die Abdinnung der Mehrfachschich-
ten zu einer Monolage gefiihrt hat, nimmt die Photo-
lumineszenz aufgrund der sich ausbildenden direkten
Bandliicke um 1,8 eV sprunghaft zu, wobei gleichzei-
tig die Intensitat fir den indirekten Ubergang bei nied-
rigeren Photonenenergien (ca. 1,4 eV) verschwindet.
Genau dies ist in Fig. 3 zu beobachten. Somit er-
weist sich auch die Aufnahme eines Photolumines-
zenzspektrums als sehr guter Indikator flir das Errei-
chen einer Monolage auf dem Substrat. Da nicht alle
der hier genannten Halbleitermaterialien der Raman-
Spektroskopie bzw. der Photolumineszenz-Spektro-
skopie zuganglich sind, erweist sich die Kombination
beider Verfahren bzw. die Moglichkeit mindestens ei-
nes der Verfahren nutzen zu kdnnen, als besonders
vorteilhaft. Durch dieses Feedback des Herstellungs-
prozesses durch die Aufnahme der Photonenenergi-
en lasst sich besonders genau und mit einer hohen
Verlasslichkeit eine Struktur bestehend aus einer Mo-
nolage eines bestimmten Halbleitermaterials herstel-
len.

Patentanspriiche

1. Verfahren zur kontrollierten Herstellung einer
atomaren Monolage mittels Abdiinnung von atoma-
ren Mehrfachlagen, die auf einem Substrat angeord-
net sind, wobei zur Bestimmung einer Anzahl der
atomaren Lagen wahrend der Herstellung mindes-
tens ein Energiespektrum von Photonen, die nach
Bestrahlung von Mehrfachlagen von selbigen wieder
emittiert werden, aufgenommen wird, dadurch ge-
kennzeichnet, dass in Abhangigkeit von den ermit-
telten Photonenenergien Abdlnnungsparameter ei-
nem Fortschritt der Herstellung der Monolage ent-
sprechend dynamisch angepasst werden.

2. Verfahren zur kontrollierten Herstellung einer
atomaren Monolage nach Anspruch 1, dadurch ge-
kennzeichnet, dass flir die Abdinnung Photonen,
vorzugsweise ein Laser, bzw. eine Laserdiode, oder
elektrisch geladene Teilchen, insbesondere Elektro-
nen oder lonen, verwendet werden, wobei in Abhan-
gigkeit von den ermittelten Photonenenergien als Ab-
dinnungsparameter eine Energie und/oder eine In-
tensitat und/oder eine Pulsrate und/oder eine Puls-
dauer und/oder eine Schrittweite der Abdiinnung auf
der Lage eines Photonenstrahls oder eines Strahls
elektrisch geladener Teilchen verédndert wird.

3. Verfahren zur kontrollierten Herstellung einer
atomaren Monolage nach Anspruch 1 oder 2, da-
durch gekennzeichnet, dass zur Abdiinnung ein Be-
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reich, insbesondere Rasterpunkte oder -flachen, der
Mehrfachlagen mehrmals in einem Raster schrittwei-
se von dem Photonen- bzw. Teilchenstrahl abgefah-
ren werden und wéahrenddessen oder nachfolgend
Photonenenergiespektren aufgenommen werden.

4. Verfahren zur kontrollierten Herstellung einer
atomaren Monolage nach einem der vorhergehenden
Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass wah-
rend der Herstellung Gber mehrere Messungen bzw.
Abdinnungsschritte aus den Photonenenergiespek-
tren eine zeitliche Entwicklung und/oder ein Abstand
von mehreren Raman-Moden, vorzugsweise der E1g—
und/oder der E',5- und/oder der A1g,- und/oder der
By~ und/oder der MoO,-Mode und/oder einer Si-Mo-
de und/oder Moden zweiter Ordnung, von der prozes-
sierten Lage aufgenommen und anhand der Intensi-
taten der Raman-Moden und/oder der Abstande der
Moden die Anzahl der Lagen auf dem Substrat ermit-
telt wird.

5. Verfahren zur kontrollierten Herstellung einer
atomaren Monolage nach einem der vorhergehenden
Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass wah-
rend der Herstellung Gber mehrere Messungen bzw.
Abdinnungsschritte aus den Photonenenergiespek-
tren eine zeitliche Entwicklung eines Photolumines-
zenzspektrums, inshesondere zwischen 1,0 eV und
3,0 eV, vorzugsweise zwischen 1,5 eV und 2,5 eV,
von der prozessierten Lage aufgenommen und an-
hand der gemessenen energieselektiven Photonen-
intensitaten die Anzahl der Lagen auf dem Substrat
ermittelt wird.

6. Verfahren zur kontrollierten Herstellung einer
atomaren Monolage nach einem der vorhergehenden
Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass fur die
Bestimmung der Anzahl der Lagen sowohl Raman-
spektren als auch Photolumineszenzspektren aufge-
nommen und ausgewertet werden.

7. Verfahren zur kontrollierten Herstellung ei-
ner atomaren Monolage nach einem der vorherge-
henden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dass
die Ramanspektren und/oder der Photolumineszenz-
spektren, insbesondere mittels eines Beam-Splitters,
wahrend der Abdiinnung mittels Laser aufgenommen
werden, wobei die fiir die Raman- und/oder Photolu-
mineszenzspekiren detektierten Photonen aus einer
Wechselwirkung des Lasers flir die Abdinnung mit
den Lagen resultieren.

8. Verfahren zur kontrollierten Herstellung einer
atomaren Monolage nach einem der vorhergehen-
den Anspriche, dadurch gekennzeichnet, dass fiir
die Aufnahme der Ramanspektren und/oder der Pho-
tolumineszenzspektren zwei unterschiedliche Mess-
apparaturen, vorzugsweise Spektrometer, verwendet
werden.
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9. Verfahren zur kontrollierten Herstellung einer
atomaren Monolage nach einem der vorhergehenden
Anspriche, dadurch gekennzeichnet, dass die Ab-
diinnung mittels Photonen oder elektrisch geladenen
Teilchen pulsartig bzw. getaktet erfolgt und zwischen
den Pulsen der Photonen oder der elektrisch gelade-
nen Teilchen die prozessierte Lage mit einem Pho-
tonenstrahl eines bevorzugten Spektralbereichs flr
die Raman- und/oder Photolumineszenzspekirosko-
pie beaufschlagt werden.

10. Verfahren zur kontrollierten Herstellung einer
atomaren Monolage nach einem der vorhergehenden
Anspriche, dadurch gekennzeichnet, dass die Mo-
nolage aus Ubergangsmetall-Dichalkogeniden, vor-
zugsweise MoS,, WS,, WSe,, aus Heterostrukturen
unterschiedlicher 2D-Materialien, 2D-Isolatoren, ins-
besondere BN, oder 2D-Halbmetalle wie Graphen
hergestellt werden.

11. Verfahren zur kontrollierten Herstellung einer
atomaren Monolage nach einem der vorhergehenden
Anspriche, dadurch gekennzeichnet, dass die Ra-
man- und/oder Photolumineszenzspektren wahrend
der Abdinnung automatisch analysiert werden undin
Abhangigkeit von dem Ergebnis der Auswertung die
Abdinnungsparameter automatisch angepasst wer-
den, um eine vorbestimmte Struktur mit einer atoma-
ren Monolage herzustellen.

Es folgt eine Seite Zeichnungen
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Anhangende Zeichnungen

Raman Intensitat (willk. Einh.)
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