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1 Einleitung

Spitestens seit dem Nobelpreis 2014 fiir die Entwicklung der blauen Leucht-Emitter-Diode
(LED) [1-4] sind die Gruppe III-Nitride im Fokus von wissenschaftlichem und industriellem
Interesse. Nicht nur der groBe Bereich von moglichen Bandliicken (engl.: band gap, Eg) zwi-
schen 0.6 und 6.3eV [5H10]], welche die Herstellung von LEDs oder Laser-Dioden (LD) im
sichtbaren und ultravioletten Spektralbereich erméglichen, sondern auch die inzwischen gut eta-
blierten Wachstumstechnologien, wie metallorganische Gasphasenepitaxie (MOVPE) oder Mo-
lekularstrahlepitaxie (MBE), eroffnen den Gruppe III-Nitriden ein weites Feld an Anwendungs-
und Forschungsmoglichkeiten. Ein Vergleich zwischen den einstellbaren Bandkantenbereichen
in Abhingigkeit des Gitterparameters der kubischen Nitriden, Arseniden und Phosphiden ist in
Abb. [I] dargestellt.

Die elektrischen und optischen Eigenschaften der bindren Nitridhalbleiter Aluminiumnitrid (AIN),
Galliumnitrid (GaN) und Indiumnitrid (InN) sowie ihren terndren Mischkristallen werden natiir-
lich schon deutlich ldnger untersucht. Der Schwerpunkt der Forschung liegt hierbei auf der hexa-
gonalen Phase, bei der die Kristalle in Wurtzit-Struktur wachsen. Die Gruppe 1II-Nitride weisen
jedoch zusitzlich auch eine kubische Kristallstruktur (8—Phase) auf. Obwohl diese Zinkblende-
Struktur nur metastabil ist [1 1] und besondere Wachstumsparameter bendtigt, verspricht sie eini-
ge Vorteile gegeniiber ihrem hexagonalen Verwandten [12H15]]. Hierzu zdhlen zum Beispiel die
Abwesenheit von spontaner und piezoelektrischer Polarisation [16,/17]], die in der Wurtzit-Phase
durch die hexagonale Kristallstruktur verursacht wird. Lange Zeit wurde vermutet, dass diese
Polarisationen und der damit einhergehende Quantum-Confined-Stark-Effect (QCSE) Grund fiir
das sogenannte green-gap (dt.: griine Liicke) ist. Hierbei handelt es sich um einen signifikanten
Leistungseinbruch von LEDs im griinen Spektralbereich, der bisher nicht iiberwunden werden
konnte. In den letzten Jahren haben verschiedene Untersuchungen jedoch nahegelegt, dass ande-

re Effekte, wie erhohte Defektdichten, den Hauptgrund fiir das green-gap ausmachen [[18,19].
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Abbildung 1: Bandkanten und Gitterparameter ausgewihlter kubischer Halbleiter [5}20-28]. Die Unterschiede
zwischen direkten und indirekten Bandliicken sind durch verschieden farbige Symbole gekennzeichnet.

Nichtsdestotrotz soll besonderes Interesse den kubischen Vertretern der Gruppe III-Nitride zu-
kommen. So sind zum Beispiel zinkblende GaN (zb-GaN) und sein Mischkristall zinkblende
Indiumgalliumnitrid (zb-InGaN) vielversprechende Kandidaten fiir Hochgeschwindigkeitsbau-
elemente [29]], qubit-Anwendungen [30] oder eben doch zur SchlieBung des green-gaps
und Quantenstruktur-Anwendungen [34-36]. Hierfiir sind unter anderem erhebliche Verbesse-
rungen im Wachstum und damit in der Kristallqualitit der kubischen Materialien verantwort-
lich [32,[37.[38]]. Als Beispiel kann die Verwendung von kubischem Siliciumcarbid (3C-SiC) als
Substrat genannt werden. Das Ersetzen des vorher verwendeten Galliumarsenids (GaAs) oder
Siliziums (Si) durch 3C-SiC bringt den Vorteil, dass die Gitterfehlanpassung von zb-GaN auf
einem 3C-SiC-Substrat deutlich geringer ausfillt als auf einem GaAs-Substrat [39,/40].

Viele technische Anwendungen bendtigen zudem dotiertes Material [41,42]. Das Einbringen von
Fremdatomen zur Generierung von freien Elektronen oder Elektronfehlstellen (Locher) erhoht
auf der einen Seite zwar die Leitfihigkeit des Materials, kann jedoch auch erheblichen Einfluss

auf die optischen Eigenschaften nehmen. Durch Wechselwirkung der Ladungstriger untereinan-
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der sowie mit dem Kristallgitter kann die energetische Bandstruktur des Materials verdndert wer-
den. Gleichzeitig werden die jeweiligen Binder mit den entsprechenden Ladungstrigern gefiillt,
wodurch bestimmte optische Uberginge nicht mehr moglich sind. In zb-GaN konnten durch die
Nutzung von Germanium (Ge) freie Ladungstrigerkonzentrationen von iiber 10%° cm™ erreicht
werden [4344]. In so stark n-dotiertem Material wird die Fermi-Energie hoch in das Leitungs-
band geschoben, was zu einer Verinderung der Ubergangsenergie zwischen Leitungs- und Va-
lenzband fiihrt. Das Verstindnis iiber derartige Vielteilcheneffekte ist folglich signifikant fiir die
Entwicklung entsprechender Anwendungen. Damit einhergehend ist die Kenntnis iiber die Band-
struktur des Materials essentiell, da beispielsweise eine Nichtparabolizitit des Leitungsbandes zu
unterschiedlichen Verschiebungen der Absorptionskante fiithren kann [45,46].

Die optischen Eigenschaften von Materialien werden durch die Dielektrische Funktion (DF)
beschrieben. Aus der DF kann man folglich auch auf diverse Bandstruktur-Parameter, wie die
fundamentale Bandliicke, schlieBen. Zur Bestimmung der DF bietet sich die Spektroskopische
Ellipsometrie (SE) an. Hierbei handelt es sich um ein kontakt- und zerstorungsfreies optisches
Untersuchungsverfahren, welches prinzipiell die Polarisationsinderung von reflektiertem Licht
analysiert. Zudem wird der SE eine hohe Genauigkeit zugesprochen, was sie auch fiir die Unter-
suchung diinner Schichten pridestiniert.

Der Trend moderner Technologien verlduft zu immer leistungsfiahigeren und komplexeren Sy-
stemen. Dies wird durch immer schneller reagierende elektrische oder optische Bauelemente
erreicht. Fiir die Entwicklung und Verwendung solcher Anwendungen wie optische Hochge-
schwindigkeitsschalter [47,48]], transparente Elektroniken [49,/50] oder Femtosekundenlaser [51]]
ist das Verstehen und Kontrollieren von sehr schnell ablaufenden Prozessen in Halbleitermate-
rialien eine grundlegende Notwendigkeit [52]]. Relaxation und Rekombination von angeregten
Ladungstrigern in einem Material sind hier von besonderem Interesse. Um diese Prozesse unter-
suchen zu konnen werden entsprechende Untersuchungsmethoden bendétigt. Hierfiir hat sich in
den letzten Jahren eine Spezialisierung der SE entwickelt, welche zeitaufgeloste Messungen nach
einer Hochenergieanregung ermdglicht [53H57]]. Diese zeitaufgeldste Spektroskopische Ellipso-

metrie (engl.: time-resolved spectroscopic ellipsometry, trSE) kann, mithilfe eines Pump-Probe
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(dt.: Pumpen/Anregen und Untersuchen/Messen) Verfahrens, den Einfluss solcher Prozesse wie
Absorption oder Rekombination auf die DF eines Materials im Femtosekundenbereich genau
beobachten und analysieren.

Im Laufe dieser Arbeit werden das technisch relevante zb-GaN und sein terndrer Verwandter
zb-AlGaN durch verschiedene Untersuchungsmethoden im infraroten, sichtbaren und ultravio-
letten Spektralbereich charakterisiert. Dabei werden die optischen Eigenschaften, insbesondere
die DF, bestimmt und mathematisch modelliert. Zudem wird ein neuartiger Ansatz zur Analyse

von Messdaten motiviert, die durch trSE-Untersuchungen aufgenommen wurden.



2  Gruppe II-Nitride

Zu den bekanntesten Nitriden zidhlen InN, GaN und AIN, jedoch gewinnt auch Bornitrid (BN)
durch verschiedene Anwendungen an Interesse [58,59]]. Dieses wird fiir diese Arbeit jedoch nicht
beriicksichtigt. Die thermodynamisch stabile Kristallform der Gruppe I1I-Nitride, im Gegensatz
zu den Arseniden oder Phosphiden, ist die hexagonale Wurtzit-Struktur. Auf der anderen Seite
konnen Nitride auch in der metastabilen kubischen Zinkblende-Struktur kristallisieren. Die Kri-
stallstrukturen von zb-GaN und wurtzit GaN (wz-GaN) sind schematisch in Abb.@ dargestellt.
Unter sehr hohen Driicken ist es ebenfalls moglich, dass die Gruppe III-Nitride in der Kochsalz-

Struktur kristallisieren.

Abbildung 2: Vergleich der Kristallstrukturen von zinkblende (links) und wurtzit (rechts) GaN (Ga: blau, N: rot).

Die kubische Zinkblende-Struktur folgt der Diamantstruktur mit zwei kubisch-flichenzentrierten
Untergittern, welche um ein Viertel der Raumdiagonalen verschoben sind. Anders als beim Dia-
mant ist jedoch jedes Atom einer Atomsorte (Ga oder N) von vier gleich weit entfernten Atomen
der anderen Sorte umgeben. Durch die kubische Tf-Symmetrie (F43m) der Zinkblende-Struktur
resultieren Kristalle, die keine Polarisationsfelder in (001)-Orientierung aufweisen [60]. Grund-

legende Kristalleigenschaften der kubischen Nitride sind in Tab.[I|zusammengefasst.
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Tabelle 1: Gitterparameter @, fundamentale direkte Bandliicke Eg, split-off-Energie der Valenzbinder A, effektive
Elektronenmasse am I'=Punkt der Brillouin-Zone m; (I') und statische Dielektrizitdtskonstante & der kubischen
Nitride [5,20-22}/61.(62].

InN GaN AIN

a(A) 50 45 44
Eg(eV) 060 323 599
Ap (meV) 5 17 19
m; (D) (m) 0.05 0.19 031
& 123 944 8.07

Aus der Kiristallstruktur kann man auf die sogenannte Brillouin-Zone (BZ) schlieBen. Diese ist
die Wigner-Seitz-Zelle des reziproken Gitters des Kristalls. In der BZ konnen ausgezeichnete
Punkte markiert werden, wie das Zonen-Zentrum als ['-=Punkt oder der Schnittpunkt der Raum-
diagonale mit dem Rand der BZ als L—Punkt. Diese Punkte dienen zudem als ausgezeichnete

Punkte der Bandstruktur, siche Kap.[d Die BZ beider Kristallstrukturen ist in Abb.[3|zu sehen.

Abbildung 3: Vergleich der Brillouin-Zone von zinkblende (links) und wurtzit (rechts) GaN sowie Benennung von
ausgezeichneten Punkten [63]]. Der '-Punkt ist fiir beide Fille das Zentrum der Brillouin-Zone.



2.1 Probeneigenschaften

Samtliche in dieser Arbeit untersuchten Proben wurden an der Universitidt Paderborn herge-
stellt. Hierfiir wurde ein 3C-SiC Substrat, bestehend aus 500 um Si in (001)-Orientierung und
10 um 3C-SiC, als Grundlage verwendet. Auf dieses wurde durch Plasma-unterstiitzte Mole-
kularstrahlepitaxie (engl.: plasma-assisted molecular beam epitaxy, PA-MBE) die jeweils zu
untersuchenden Schichten aufgetragen. Das Schichtsystem der Proben ist am Beispiel der un-
beabsichtigt dotierten (engl.: unintentionally doped, uid) Referenzprobe GND2518 schematisch
in Abb.[d]dargestellt. Alle anderen Proben besitzen den gleichen prinzipiellen Aufbau, jedoch mit
unterschiedlichen obersten Schichten. So haben die zb-GaN-Probe alle unterschiedliche Schicht-
dicken und Dotierkonzentrationen, wihrend die zb-AlGaN-Proben zusitzlich in threm Al-Gehalt
variiert werden. Das Wachstum von zb-GaN erfolgte in zwei Schritten: Zunédchst wurde zb-GaN
auf dem 3C-SiC angewachsen. Laut RHEED (engl.: reflection high-energy electron diffraction)

erfolgte die Nukleation iiber das Wachstum von Inseln [64]]. Anschlieend konnte die zb-GaN-

T(om)

Rauigkeit (5 nm)

Schicht durchgehend aufgewachsen werden.

zb-GaN (605 nm)

3C-SiC (10 pum)

Si (500 um)

Abbildung 4: Schichtaufbau der Probe GND2518. Durch die (001)-Orientierung des 3C-SiC/Si-Substrates weist
auch die zinkblende GaN-Schicht diese Kristallrichtung auf. S@mtliche anderen Proben aus Tab.[2] und [3] besitzen
das gleiche Schichtsystem, jedoch mit unterschiedlichen GaN-Schichtdicken und Rauigkeiten, sowie eventueller
Dotierung mit Ge oder Si. Die Rauigkeit bezieht sich auf die Auswertung mittels Spektroskopischer Ellipsometrie

(siehe Kap.[6.1.1).



2 GRUPPE III-NITRIDE

Bis auf die uid Referenzprobe sind sdmtliche zb-GaN-Proben entweder mit Ge oder Si n—dotiert.
Die unterschiedlichen Dotierkonzentrationen wurden durch Variation der Temperatur der ver-
wendeten Effusionszellen erreicht und ermoglichen die Untersuchung von ladungstrigerabhiin-
gigen optischen Eigenschaften. Nach dem Wachstum wurden die Proben unter anderem durch
Hall-Messungen in der Van-der-Pauw-Geometrie, Sekundirionen-Massenspektrometrie und an-
deren Untersuchungsmethoden charakterisiert. Diese Ergebnisse zusammen mit einer detaillier-
ten Beschreibung des Wachstums sind in [43,44,64] zu finden. Eine Auflistung der untersuchten
zb-GaN-Proben sowie einigen Parametern ist in Tab.[2 zusammengetragen.

Tabelle 2: Auflistung der zinkblende GaN-Proben mit vom Hersteller angegebenen Effusionszellen-Temperaturen

TGesi» GaN-Schichtdicke gemessen mit Sekundirionen-Massenspektroskopie (SIMS) dspvs oder Reflexionsmes-
sungen dq sowie aus Hall-Untersuchung bestimmte Ladungstrigerkonzentration ny,; und Beweglichkeit pygay.

Probe Dotant  Tgesi dsivs — drefi MHall HMHall
(°C) (mm) (um) (cm™)  (cm®/Vs)
GND2524  Ge 1000 365 363 3.7x10% 63
GND2523  Ge 900 437 460 8.7x10" 90
GND2522 Ge 800 617 543 27x10" 105

GND2518 - - 612 612 - -
GND2512  Si 1100 - 564 3.8x10" 74
GND2511  Si 1050 - 611 7.6x10" 77
GND2510  Si 1000 - 647 1.7x10" 84

Die AlGaN-Proben wurden auf eine, zu den zb-GaN-Proben, sehr dhnliche Weise hergestellt.
Die wenigen Unterschiede bestehen darin, dass die AIGaN-Proben ausschlieBlich mit Ge dotiert
sind und verschiedene Proben mit unterschiedlichem Al-Gehalt x hergestellt wurden. Es stehen
drei unterschiedliche AlGaN-Probenserien (A, B und C) zur Verfiigung. In Probenserie A wird
vor allem der Al-Gehalt stark variiert, um dessen Effekt auf die Bandliicke und weitere Mate-
rialeigenschaften zu untersuchen. Die Serien B und C weisen hingegen einen etwa konstanten
Al-Gehalt auf, wihrend verschiedene Dotierkonzentrationen eingestellt sind. Somit wird die Un-

tersuchung der ladungstrigerabhédngigen Effekte auch fiir AlIGaN gewdhrleistet. Alle Proben sind



2.1 Probeneigenschaften

in Tab.[3]aufgefiihrt. Zusitzliche Informationen sind in [65] zu finden.

Tabelle 3: Auflistung der zinkblende AlGaN-Probenserien A, B und C mit vom Hersteller durch hochauflosende
Rontgenbrechung (engl.: high-resolution x-ray diffraction, HRXRD) (Al,Ga;_,N) bestimmten Al-Konzentrationen
xarxrD, AlGaN-Schichtdicke aus Reflexionsmessungen d..q und Ge-Effusionszellen-Temperatur 7ge. Sdmtliche
Proben der Serie A wurden bereits in einer fritheren Arbeit [66] charakterisiert und dienen hier lediglich als Ergén-
zung.

Probenname X dieg Dotierung Tge
(HRXRD) (nm) O
A-GNF2701 0.000 506 - -
A-GNF2692 0.000 427 Ge 800
A-GNF2703 0.088 484 - -
A-GNF2706 0.103 480 Ge 800
A-GNF2707 0.232 487 - -
A-GNF2708 0.263 456 Ge 800
A-GNF2709 0.365 430 - -
A-GNF2710 0.376 336 Ge 800
A-GNF2712 0.458 200 - -
A-GNF2714 0.482 160 Ge 800
A-GNF2716 0.585 150 - -
A-GNF2720 0.621 140 Ge 800
B-GND2934 0.230 455 Ge 700

B-GND2936 0.260 437 Ge 800
B-GND2939 0.280 409 Ge 850
B-GND2940 0.260 438 Ge 900
B-GND2964 0.280 475 Ge 950
B-GND2942 0.220 467 Ge 1000
C-ANL3196 0.410 - Ge 700
C-ANL3197 0.440 - Ge 800
C-ANL3198 0.420 - Ge 850
C-ANL3199 0.380 - Ge 900
C-ANL3200 0.440 - Ge 950
C-ANL3201 0.360 - Ge 1000




3 Dielektrische Funktion

Die optischen Eigenschaften eines Materials werden durch die DF beschrieben. Die DF gibt
die lineare Antwort eines Materials auf eine einfallende elektromagnetische (EM) Welle wieder.
Im Allgemeinen ist die kreisfrequenz- (w) bzw. energie- (fiw) abhédngige DF definiert iiber die
Dielektrische Verschiebung D, bzw. die elektrische Feldstirke E und die Gesamtpolarisation

-

Pies:

U¢
(‘on
D'Ji

= g0F + Py (3.1)

Da in dieser Arbeit ausschlieBlich Gruppe III-Nitride betrachtet werden, kann der allgemeine

dielektrische Tensor vereinfacht werden. Fiir das bekannte hexagonale GaN weist er folgende

Gestalt auf:
g 0 O
E=l0 & O] (3.2)
0 0 8||

wobei g, und g, die ordentliche bzw. aulerordentliche DF darstellen, die senkrecht bzw. parallel
zur c-Achse des Materials stehen. Da kubisches GaN isotrop und damit richtungsunabhéngig ist,
sind die Elemente der Hauptdiagonalen hier identisch. Damit ldsst sich die DF in der vereinfach-

ten Form iiber den Realteil £, und den Imaginirteil &, aufschreiben:

e(hw) = g1(hw) + igy(hw). 3.3)

Der Real- und Imaginirteil der DF stehen iiber die Kramers-Kronig-Relation miteinander in

Verbindung:

[

2 /. ’
81(60)_1:_.@[%(10)/
n

w,z CL)Z

£ (W) = Pf 61(w)

(3.4)
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Eine alternative Darstellung der optischen Eigenschaften kann iiber den komplexen Brechungs-
index N erfolgen. Hierbei entspricht /i dem realen Brechungsindex und k& dem Extinktionskoeffi-

zienten:
N(w) = ii(hw) + ik(hw). 3.5

Die DF und der komplexe Brechungsindex sind iiber (fiw) = N?(w) miteinander verbunden.
Die Real- und Imaginirteile lassen sich also ineinander umrechnen. Zusitzlich ergibt sich der

Absorptionskoeffizient @ mittels der Vakuumlichtgeschwindigkeit cy:

i’ =

(1/8% + &3 +81) ,
(Vei+e3-a). (3.6)

w - &

P =

Q NI

fL'CO.

Generell haben also sowohl &; als auch &, einen Einfluss auf die Absorption und Brechung
(Dispersion) eines Materials. Dennoch kann man vereinfacht den Imaginérteil der DF vorallem

mit der Absorption verkniipfen (fiir £; = konst) und den Realteil mit der Dispersion (fiir &, = 0).

3.1 Phononen und Plasmonen

Werden Gitteratome der Kristallstruktur periodisch gegeneinander verschoben, so nennt man die-
se Gitterschwingungen Phononen. Man unterscheidet Phononen nach der Art der Schwingung in
vier grundsitzliche Typen, die in Abb.[3] fiir eine lineare Kette mit 2-atomiger Basis schema-
tisch dargestellt sind. Fiir akustische Phononen schwingen Gitteratome als kohérenter Zusam-
menhang, dhnlich zu Schallwellen in Luft (daher akustisch). Bei Optische Phononen hingegen
schwingen die Gitteratome diskret zueinander. Zusitzlich erfolgt die Unterscheidung in trans-
versale und longitudinale Schwingung entsprechend der Ausbreitungsrichtung der Schwingung.
Folglich werden transversal akustische (TA), longitudinal akustische (LA), transversal optische

(TO) und longitudinal optische (LO) Phononen definiert.

11
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Abbildung 5: Schematische Darstellung von transversalen (T-) bzw. longitudinalen (L-) akustischen (-A) und opti-
schen (-O) Phononen. Bearbeitet nach [67]].

Abhingig vom Material bzw. der Kristallstruktur kann es nun mehrere Phononen eines Types
geben. In hexagonalen Systemen gibt es beispielsweise mehrere TO-Moden wihrend in der hier
betrachteten Zinkblende-Struktur nur eine TO-Mode vorkommt. Die Resonanzfrequenz der ent-
sprechenden Phononen sind I?—abhéingig. Sie werden in der Phonon-Dispersion oder Phonon-

Zustandsdichte (engl.: phonon density of states, PDOS) fiir zb-GaN in Abb.[6] dargestellt.

PDOS
700 Fig— B _
3 %0 s
£ 500 |
= _
E 400
o3
: |
S 300 )
5 LA Y T
100 | % / _—
0 / [ i
r X r L X W L

Abbildung 6: Theoretisch berechnete Phonon-Dispersion (links) und -Zustandsdichte (rechts, PDOS) von zinkblen-
de GaN. Bearbeitet nach [68|].

Verdndern Phononen das Dipolmoment, so spricht man von infrarot-aktiven Phononen. Diese
konnen mithilfe von EM-Wellen im infraroten Spektralbereich angeregt und untersucht werden.
Phononen, die durch Raman-Streuung (sieche Kap.[6.3)) angeregt werden, werden Raman-aktiv

genannt. Es ist moglich, dass ein Phonon sowohl infrarot- als auch Raman-aktiv ist.

12



3.1 Phononen und Plasmonen

Um den Einfluss der Phononen auf die optischen Eigenschaften und damit die DF zu bestimmen,
wird folgende Differentialgleichung (DGL) zur Beschreibung der entstehenden Schwingung be-
trachtet:

d*% (1) e dx (1)
ds? Y10 dr

m + mwio R (1) = eE (1). (3.7)

Eine einfallende Lichtwelle E regt eine Gitterschwingung der Resonanzfrequenz wro und der
Verbreiterung ypo an. Da Licht eine Transversalwelle ist, gehen wir davon aus, dass nur TO-
Phononen angeregt werden konnen. Die Schwingungs-DGL kann mit dem Ansatz x (1) = Ae'”

gelost werden zu:

— mw’R(t) — imyrowx () + mwi, 2 (1) = eE (1) (3.8)

= X(t) =

eE (1)
- (3.9)

m (wTO - w? - inoa))
Um die DF aus GL. (3.1)) zu erhalten, wird nun die Polarisation B = y&E (f) = Q%(f) = Ne®(?)
bestimmt. Die Gesamtpolarisation ﬁges ergibt sich aus der Hintergrundpolarisation Pyc und der

durch das Phonon erzeugten Polarisation B:

= = - = NezE)(t) 1
Poes = Pug + P = xw&oE (1) + - — . (3.10)
— m Wro — W — IYTOW
Hintergrund
Mit dem Wissen, dass ﬁges =(&-1 soﬁ (¢), kann die DF bestimmt werden zu:
Neé? 1
£(W) = Yoo+ 1+ — (3.11)

Em  wiy — w? — iyrow ’
Es werden nun noch zwei Abkiirzungen eingefiihrt. Zum einen die statische Dielektrizititskon-
stante €s, zum anderen die Amplitude S:
Ne* 1 Ne* 1
o5 = 8(0) = Yo+ |+ - = b (3.12)

Eom w%‘O Eom Wro

13
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Née?
so_m :(ss—sm)-wrzro :Sw%o. (3.13)

Hierbei bezeichnet &,, den Beitrag hoherenergetischer Ubergiinge zum Realteil der DF. Zusam-

mengefasst kann der Beitrag eines Phonons zur DF also als Lorentz-Oszillator formuliert werden:

2
S wig

g(w) =& + 3.14)

Wiy — W* — iyToWw '
Neben Phononen reagieren auch freie Ladungstriger auf eine optische Anregung im infraroten
Spektralbereich. Man bezeichnet diesen Beitrag als Plasmon. Die mathematische Beschreibung
des Plasmon-Beitrags erfolgt analog zu den Phononen, wobei die Schwingungs-DGL jedoch
keinen Riickstellterm enthilt [69], da freie Ladungstriager im Gegensatz zu Kristallatomen nicht

gebunden sind:

. d2X(p) .
mopt dr moptyP dr

O _ g (3.15)

Hier bezeichnet my,

die optische effektive Masse der freien Ladungstriger, welche in Kap.
genauer diskutiert wird. Im einfachsten Fall entspricht die optische Masse der effektiven Masse
der freien Ladungstriger in ihren jeweiligen Bandern. Auch die DGL in Gl. (3.15]) kann tiber den
oben verwendeten Ansatz geldst werden zu:

¢E (1)

X(t) = — , 3.16
0 My (W? + iypw) 510

woraus die durch Plasmonen verursachte Polarisation Pp folgt:

e’n E )
opt

Py = egxpE (1) = nei (t) = -

(3.17)

w? + iypw

Damit ergibt sich fiir die Gesamtpolarisation nun ﬁges = ﬁHG + P+ ij =(&-1) soﬁ (). Die DF

folgt demnach zu:

14



3.1 Phononen und Plasmonen

S w? e’n 1
g(w) = €x + 10 -

2 2 _; 24 :
Wrg — W —1YToW &My, W + 1ypw

(3.18)

Schlussendlich wird noch eine weitere Abkiirzung eingefiihrt, welche die Plasmafrequenz wp

definiert als:

6271

wh = (3.19)

-
opt

Eom
Um einen allgemeineren Fall zu beschreiben, fiir Systeme die mehr als ein TO-Phonon auf-
weisen, kann die DF als Summe iiber u-viele Phonon-Beitrige im sogenannten Summenansatz

geschrieben werden als:

2

2 Sl(,l)2 w
8((1)) =& t Z > 2TO’I. ) P R (l’ ue N) . (320)
~ Wio, — W 1y W+ 1YpW

Die Werte fiir den Beitrag hoherer Ubergiinge und die Resonanzfrequenz des TO-Phonons konn-
ten bereits frither fiir zb-GaN ermittelt werden zu & = 5.31 [22] und wro = 552cm™! [68,/70~
72]. Fiir den Fall eines einzelnen TO-Phonons ist der Verlauf der DF in Abb.[7] dargestellt. Die
typische Linienform des Lorentz-Oszillators fiir das Phonon sowie das Ansteigen bzw. Abfallen

des Real- bzw. Imaginirteils fiir das Plasmon sind deutlich zu erkennen.

Obwohl Gl. (3.14) mathematisch nur TO-Phononen erfasst, ist es dennoch mdoglich auf LO-
Phononen zu schlieBen. Fiir den Spezialfall, dass yto = 0, folgt fiir die DF:

e(w = wro) =0. 3.21)

Demnach entspricht die Nullstelle des Realteils der DF der LO-Resonanzfrequenz. Sollte es zu-
dem den Betrag freier Ladungstriger geben, spricht man hingegen von gekoppelten Longitudinal-
Phonon-Plasmon (LPP) Moden. Diese werden in Kap.[6.3|detaillierter beschrieben. TO- und LO-
Resonanzfrequenzen stehen iiber die Lyddane-Sachs-Teller-Beziehung mit der statischen und

Hintergrund-Dielektrizitdtszahl in Verbindung:

15
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2
& _ Yo

L (3.22)
€0 Wpg
Alternativ zum Summenansatz in GI. (3.20) kann man einen Produktansatz aufstellen als:
m 0)2 _ w2 _ i')’LO w
tw) =en- | | 5—F——. (3.23)
=1 Wro; ~ W ~1Yr04W

In dieser Arbeit wird jedoch ausschlieBlich der Summenansatz aus Gl. (3.20) verwendet. Dies
liegt zum einen an der geringeren Anzahl freier Parameter im Vergleich zum Produktansatz. Zum
anderen konnen im hier durchgefiihrten Experiment der SE (Anregung durch Licht, welches eine

Transversalwelle ist) keine LO-Phononen angeregt werden.

Imaginarteil, ¢,

Wellenzahl, ®

Abbildung 7: Schematische Darstellung des Phonon- und des Plasmon-Beitrags zur Dielektrischen Funktion & =
€1 + igy. Der Phonon-Beitrag wird durch die Amplitude S, die Resonanzfrequenz wro und die Verbreiterung yro
charakterisiert, wihrend der Plasmon-Beitrag nur iiber die Plasmafrequenz wp und -verbreiterung yp beschrieben
wird. Der Hochenergiebeitrag zu &, wird durch &, dargestellt.
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3.2 Elliott-Modell nahe der Bandkante

Wihrend die Absorption im infraroten Spektralbereich durch Phononen und Plasmonen be-
stimmt wird, wird der anschlieBende sichtbare bzw. ultraviolette Spektralbereich durch Band-
Band-Ubergiinge von Elektronen zwischen dem Leitungsband und den Valenzbindern dominiert.
Wird ein Elektron durch Absorption ins Leitungsband gehoben, hinterldsst es ein Loch im Va-
lenzband. Das so entstandene Elektron-Loch-Paar weist Coulomb-Wechselwirkung auf und wird
als Exziton bezeichnet. Elektron und Loch sind hier, dhnlich zum Elektron und Proton im Was-
serstoffatom, aneinander gebunden. Man unterscheidet zwischen Frenkel-Exzitonen, bei denen
die Ausdehnung des Exzitons kleiner als die Gitterkonstante des Systems ist, und Wannier-Mott-
Exzitonen, die schwicher gebundene Elektron-Loch-Paare beschreiben. Die Begriindung hierfiir
liegt darin, dass das Wannier-Mott-Exziton liber mehrere Gitterkonstanten ausgedehnt ist und
somit die Coulomb-Wechselwirkung zwischen Elektron und Loch durch die Valenzelektronen
abgeschirmt wird. In dieser Arbeit wird ausschlieBlich der Effekt der Wannier-Mott-Exzitonen
diskutiert. Der Einfluss von Wannier-Exzitonen auf die Absorptionseigenschaften und damit auf
&, wurde von Elliott mathematisch beschrieben [[73]]. Die zu 16sende Schrodingergleichung lau-

tet:

Eg —

h2 h2 2 i = (s =
B ™ 8, ~ T T W(R.R)=E-¥([R.R). (324

R, - R,

dregpeg

Hierbei entsprechen ﬁe und ﬁh bzw. m_ und m;, den Ortsvektoren bzw. effektiven Massen des

Elektrons und Lochs. Um das Problem zu vereinfachen, werden Schwerpunktskoordinaten R =

— -

meR, + m R, . . L, = = . momy -

————, Relativkoordinaten ¥ = R. — Ry, und reduzierte Masse u = ————— eingefiihrt.
me + my m:+m

Die Wellenfunktion ¥’ ldsst sich somit teilweise als Bewegung des Schwerpunkts durch Ort und

Impuls K ausdriicken:

¥ (7 R) = e*R - 0 (7). (3.25)

17
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Fiir die Relativkoordinaten fiihrt dies auf die Schrodingergleichung des bekannten Wasserstoff-

Problems:

Roe

_ ——— | (A =E, -DK. 3.26
2u dreges |F| ® " ( :

Unter Beriicksichtigung der reduzierten effektiven Masse und der Abschirmung des Coulomb-
Potentials konnen die Energieeigenwerte E, des Elektron-Loch-Paars im Zustand n bestimmt

werden, die sowohl Kontinuums- als auch diskrete Zustinde umfassen [[74]:

, K> Ry
E,(K)=Eq+ —— - =. (3.27)
2(m;+my) D
pe’
Die effektive Rydberg-Energie Ry = —————— ist dabei materialabhéingig. Die Energie des
2 (Anegesh)

Exzitons fiir den Spezialfall von n = 1 wird als Ex bezeichnet. Im Halbleiter kann somit die
Exziton-Bindungsenergie als Ey,x = Eg — Ex eingefiihrt werden. Befinden sich allerdings zusitz-
liche Ladungstriger n im Material, z. B. durch unbeabsichtigte Dotierung, so vermindert sich die
Exziton-Bindungsenergie durch zusétzliche Abschirmung zu [75]]:
1/3
22 3¢? (3ﬂ2n) /

Ex = - . 3.28
o 8meoesany (47)* eoes ( )

Hierbei wird der effektive Bohr-Radius des Exzitons definiert zu:

2
S = 4repesh
bX u 6’2

(3.29)

Die Linienform des Imaginirteils der DF (&,) im bandkantennahen Bereich wird im Zuge der

Elliott-Theorie als Summe von diskreten Exzitonen (83() und dem Exzitonen-Kontinuum (szKom

modelliert:

& = &5 + &y, (3.30)

18



3.2 Elliott-Modell nahe der Bandkante

Im idealisierten Fall (O K, perfekter Kristall) wird ein diskretes Exziton als Dirac-Funktion und
das Exziton-Kontinuum als Stufenfunktion modelliert. Fiir den Realfall von Raumtemperatur und
nicht idealen Kristallen kommt es (durch Temperatur- und statistische Effekte) zu einer Verbrei-
terung der Linienformen. Diese konnte als Lorentz-Funktion aufgrund der endlichen Lebenszeit
der Exzitonen beschrieben werden. Die Verbreiterung des tatsidchlich gemessenen Signals ist je-
doch noch groBer, weshalb diskrete Exzitonen in dieser Arbeit als GauB3-verbreitertes Signal an

der Position Ex beschrieben werden:

&

= S e (3.31)
yxE? Y%

x_ Cx (_ (E - Eg + be)z)
2 .
Die Amplitude Cx und Verbreiterung yx sind proben- und temperaturabhiingig. Das Exziton-
Kontinuum wird hingegen als Fehlerfunktions (engl.: error-function) -artige Linienform be-

schrieben, die den fundamentalen Band-Band-Ubergang repriisentieren soll:

E—FE
Kont __ CKOHt 1 + erf( 'YKon?) 3 32
2 - E2 ' I M ( . )
bX
1- exXp (—27( E—_EG )

Amplitude und Verbreiterung werden hier ebenfalls als Ckqn bzw. ykone bezeichnet.
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4 Bandstruktur

Die elektronische Struktur von Halbleitern wird durch die Bandstruktur beschrieben. Sie gibt die
Dispersion von Elektronen im Impuls- (l?—) Raum wieder, die durch das gitterperiodische Kri-
stallpotential erzeugt wird. Aus der Bandstruktur lassen sich grundlegende Eigenschaften des
Halbleiters, wie direkte oder indirekte Ubergiinge sowie die fundamentale Bandliicke des Mate-
rials ablesen. Die Bandstruktur von zb-GaN ist in Abb.[§|zusammen mit einer vergroBerten Dar-
stellung der Valenzbdnder am I'-Punkt der BZ abgebildet. Materialien mit Zinkblende-Struktur
weisen am I'—Punkt ein isotropes Leitungsband und drei Valenzbédnder auf. Das energetisch ober-
ste Valenzband wird durch schwere Locher (engl.: heavy holes, hh) mit der effektiven Lochmas-
se my, reprisentiert. Das darunter liegende Band, modelliert mit sogenannten leichten Lochern
(engl.: light holes, 1h, my,), ist mit den hh-Band am I'-Punkt entartet. Das unterste Band ist
durch Spin-Bahn-Kopplung (engl.: spin-orbit coupling) von den anderen Valenzbindern abge-
spalten (engl.: split-off, so, m,,) [28]]. Die gezeigte Bandstruktur wurde durch empirical pseudo-
potential method (EPM) berechnet. Hierbei wurde leider auf die Beriicksichtigung des so-Band
verzichtet. Stattdessen wurden die Valenzbinder in der Nidhe des I'-Punktes separat iiber Dichte-
funktionaltheorie basierend auf Heyd—Scuseria—Ernzerhof und spin-orbit coupling (HSE+SOC)

ermittelt. Das hh-Band spaltet zusétzlich in L—Richtung durch crystal-field splitting auf.
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Abbildung 8: Die durch EPM berechnete Bandstruktur von zinkblende GaN (links), ohne Beriicksichtigung des
splitt-off -Bands. Bearbeitet nach [76]]. Eine theoretische Berechnung durch HSE+SOC der drei tatsidchlichen Va-
lenzbénder (rechts) mit 20 meV split-off-Energie. Bearbeitet nach [61].
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Fiir die in Kap.[6] beschriebenen optischen Experimente ist die Umgebung des I'-Punktes von
besonderer Bedeutung, da hier die fundamentalen Band-Band-Ubergiinge stattfinden. Theoreti-
sche Berechnungen [611/62] liefern die in Tab.[d] aufgelisteten Bandparameter der vier beteiligten
Bénder fiir zb-GaN und zb-AIN.

Tabelle 4: Auflistung der effektiven Massen von Elektronen am I'-Punkt der Brillouin-Zone my, (I') [611/62,/77]] und

Lochern der drei Valenzbinder (heavy hole: myy, light hole: my, und split-off: mg,) in verschiedenen Richtungen der
Brillouin-Zone fiir zinkblende GaN (zb-GaN) und -AIN (zb-AIN) [61].

. r-x r-x r-L r-x r-K r-L "
Ec  my(T) my, myy, My, my my, my, m

eV) (me) (me) (me) (me) (me) (me) (me) (me)
zb-GaN 323 0.19 083 159 195 028 025 023 034
zb-AIN 599 030 132 232 398 044 039 038 0.55

Die Bandliicke von AlGaN (EélGaN) kann durch Variation des Al-Gehalts x beliebig zwischen
den Bandliicken von GaN (E(C}"“N) und AIN (EélN ) eingestellt werden. Hierbei weist E5'“*N jedoch
keinen linearen Zusammenhang mit x auf, sondern einen quadratischen. Dieses sogenannte band

gap bowing wird mathematisch iiber den bowing-Parameter b folgendermallen beschrieben:

EJON = x - EfN+ (1-x) - E§N+x-(x=1)-b. “.1)

Fiir zb-AlGaN konnte ein bowing-Parameter von b = 0.85eV ermittelt werden [23,|78]]. Da
AIN ein indirekter Halbleiter ist, kommt es bei der Legierung von zb-GaN mit Al ab einem Al-
Gehalt von x = 0.71 zu einem direct-indirect band gap crossover (dt.: Wechsel von direkten zu

indirekten Bandliicken) [23]].

4.1 Kane-Modell

Zur Modellierung der Bandstruktur in der Nédhe des I'—Punktes soll die Formulierung nach Kane
[79]] verwendet werden. Diese beruht auf der k - p Storungstheorie. Die notigen Annahmen fiir
die analytische Beschreibung umfassen eine direkte Bandliicke am I'=Punkt, isotrope Binder und

daher skalare effektive Massen. Das zu betrachtende Leitungsband fiir Zinkblende-Materialien
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4 BANDSTRUKTUR

erfiillt diese Annahmen. Grundlage fiir das Kane-Modell ist die Losung folgender Schrodinger-

Gleichung:

A2 2 2
{p +V'+(h—)kﬁ+(4zz)[VV><ﬁ]0'+( h 2)[VVXk]O‘}uk(r):E,’<uk(r). 4.2)

2
2m, M <€) dmzcy

Hierbei sind u; die gitterperiodische Funktion, p der Impulsoperator, V' das Kristallpotential und
o ein Ausdruck fiir die Pauli-Matrizen. Auerdem soll ¢y der Vakuumlichtgeschwindigkeit und
m. der freien Elektronmasse (Ruhemasse des Elektrons) entsprechen. Die Gleichung soll gelost

werden iiber Ey, der Energie im Zustand mit der Wellenzahl &:

7k
E, = E;— . 4.3
k k 2me ( )
Die Wechselwirkung zwischen Leitungs- und Valenzband wird iiber die 8 x 8-Matrix
H 0
0 H
mit
Ey 0 kP 0
0 Ev-Ao/3 V2A,/3 0
H = 4.5)
kP V2A,/3 Ey 0
0 0 0 Ev + Ay/3

ausgedriickt. Die Energieeigenwerte fiir das jeweilige Leitungs- bzw. Valenzband werden als E.
bzw. Ey ausgedriickt, wihrend das spin-orbit splitting der Valenzbander durch Ay, beschrieben
wird. Fiir den P-Parameter, der einem Ausdruck fiir das Impulsmatrixelement entspricht, wird an

dieser Stelle die Definition nach Bastard [80] verwendet:

—i 1A ’
P=—(S"'|p|Z"). (4.6)
mo

Nun miissen die Energieeigenwerte von Gl. (#.4) bestimmt werden. Setzt man E; = Eg und

Ey = —As,/3, so konnen die vier Eigenwerte E’ der Matrix H geschrieben werden als:
E' =0 “4.7)
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4.1 Kane-Modell

und

2As0
E'(E - Eg)(E' + Ay) — k*P? (E 3 ) =0. (4.8)
Dies ermoglicht es uns die Dispersion des Leitungsbandes und der Valenzbédnder zu bestimmen,
wenn folgende kubische Gleichung gelost wird:
2
E” + (A - Eg) E” = (Pl + EgA ) E' — SPAG=0. (4.9)

Mithilfe des Satzes von Cardano folgen, zusammen mit der Losung von Gl. (4.7), die folgenden

vier Dispersionen:

| 4 1 B’ 27 C kK
Eig = —§A/ - coS (5 arccos (—3 _A’3]] 3 + e (4.10)

k>
2m

| 4 1 B [ 27) n) C Wk
Eypy = — —§A’ - COS (§ arccos [—? _A’3) + §] T3 om (4.12)
Evps = — /—§A/ . COS (§ arccos (—? ‘,_A’3) - 73_r) - % - an; 4.13)

mit den Abkiirzungen:

EVBI ==

: 4.11)

A’ = — (PR + EcAy) - (B = o) ;EG)Z :

2 Aso - F 3 (Aso - EG) P2k2 + EGASO 2
_ o o) | ( 3 ) - 3PK A (4.14)

Bl

C/ = Aso - EG .
Diese relativ umstidndlichen Ausdriicke sind zu komplex, um mit ihnen weitere Analysen durch-

zufiihren. Daher kann GI. (4.9) fiir A,, < Eg oder Ay, > Eg vereinfacht werden, was auf die

umginglicheren Formulierungen fiir die Leitungsbanddispersion fiihrt [81},82]:
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4 BANDSTRUKTUR

K1

bo<Fa = Eclk)=73—+3(Ec+ E3+4Pi), (4.15)
2m, 2
e 1 8

Ao>Eg = Eck)= ——+ = |Eq+ [E2 + -P#2| | (4.16)
2me, 2 3

Ab diesem Punkt wird ausschlieBlich Gl. (.15) als Leitungsbanddispersion fiir weitere Unter-
suchungen verwendet, da die Ndherung Ay, < Eg fiir zb-GaN mit der Bandliicke von 3.23 eV
und dem spin-orbit splitting von 20meV eindeutig zutriftt. Zudem wird P als k—unabhingig
angenommen [83]. Die drei Valenzbédnder werden als parabolische Binder mit den effektiven
Massen aus Tab.[d] angenihert. Eine schematische Darstellung der betrachteten Binder im Kane-
Modell nahe des I'—Punktes ist in Abb.0 zu sehen. In diesem vereinfachten Bild werden kei-
ne Symmetrie-Eigenschaften beriicksichtigt, so dass es zu Kreuzungspunkten der Valenzbéander

kommen kann (Vergleich mit HSE+SOC Berechnungen in Abb. [g)).
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Abbildung 9: Links: Modell der Bandstruktur in der Néhe des I'-Punkts der Brillouin-Zone. Die Leitungsband-
dispersion (blau, durchgezogen) entspricht Gl. @.I5)) und wird mit einem parabolischen Band (blau, gestrichelt)
verglichen. Beiden Kurven liegt eine I'-Punktsmasse von 0.19 m. zugrunde. Fiir die drei Valenzbinder werden
parabolische Niherungen mit gemittelten Lochmassen aus Tab.[4] genutzt. Rechts: VergroBerte Darstellung der Va-
lenzbinder. Das spin-orbit splitting Ay, am T'—Punkt ist zu erkennen. Fiir K > 0.7nm™' kommt es, aufgrund der
unterschiedlichen Lochmassen in der rein parabolischen Niherung fiir die Valenzbénder, zu einem Wechsel in der
energetischen Reihenfolge von lh- und so-Band.
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Um eine andere vergleichbare Grofe als den P—Parameter zwischen verschiedenen Materialien
zu erhalten, wird dieser in eine Energie Ep umgewandelt [80]:
_ 2m,

Ep = —5 P 4.17)

Der Ep— bzw. P—Parameter ist ein Mal} fiir die Nichtparabolizitit des Leitungsbandes. Eine
alternative Gleichung zur Bestimmung des Ep—Parameters folgt, wenn man die effektive Elek-
tronenmasse am I'—Punkt m,(I') aus der Leitungsbanddispersion ermittelt. Es zeigt sich, dass der

Ep—Parameter nur von der Bandliicke (3.23 eV) und der '-Punktsmasse (0.19 m,) abhéngt [81]]:

Ep=FEg-|—=_ _1)=13.77eV. (4.18)
my(I)

4.2 Vielteilcheneffekte

Befinden sich freie Ladungstriger in einem Material, so nehmen diese Einfluss auf die Band-
struktur und damit auf die DF. Die zusitzlichen Ladungstriger interagieren dabei sowohl mit
dem Kiristallgitter als auch mit sich selbst. In diesem Kapitel werden die beiden ausschlaggeben-
den Effekte der Burstein-Moss-Verschiebung (engl.: Burstein-Moss shift, BMS) |84}, 85] und der
Bandkantenrenormierung (engl.: band gap renormalization, BGR) [86,/87]] beschrieben und fiir
den Fall freier Elektronen (n—Dotierung) mathematisch modelliert.

Unter dem BMS versteht man die Verschiebung der Absorptionskante zu hoheren Energien auf-
grund der Befiillung des Leitungs- oder des Valenzbandes (fiir p—Dotierung) mit freien Ladungs-
trigern. Aus der Absorptionskante ergibt sich der Energiewert, den ein Photon mindestens be-
sitzen muss, um ein Elektron aus einem besetzen Valenzband in das Leitungsband anzuheben.
Diese Energie fiir den Band-Band-Ubergang wird im Folgenden als Ubergangsenergie (Ecy) be-
zeichnet. Da ein Photon im Vergleich zur Ausdehnung der BZ keinen nennenswerten Impuls
mit sich fiihrt, erfolgt diese Absorption praktisch senkrecht im E(k)—Diagramm. Befinden sich
nun z. B. aufgrund von n-Dotierung bereits freie Elektronen im Leitungsband, so sammeln sich

diese im Leitungsbandminimum (LBM) und fiillen das Band auf. Je nach Dotierkonzentration
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4 BANDSTRUKTUR

wird das Leitungsband verschieden stark gefiillt. Damit sind jedoch die energetisch niedrigsten
Zustidnde im Leitungsband bereits besetzt und stehen somit einem Valenzelektron nicht als freier
Zustand zur Verfiigung. Den k—Vektor, bis zu welchem (bei T = 0K) sdmtliche Zustinde be-
setzt sind, nennt man Fermi-Vektor kr = (37r2n)1/3, mit der Ladungstriagerkonzentration n. Die
Folge der Befiillung des Leitungsbandes ist also, dass nur Elektronen mit k > kr durch Photonen
ins Leitungsband angehoben werden konnen. Die dafiir notwendige Energie (Egys) muss also
grofer als die fundamentale Bandkante sein und setzt sich zusammen aus einem Leitungsband-

(AEc) und einem Valenzbandbeitrag (AEvy):

Epms = AEc + AEy = Ec(kg) + |Ev(kg)|. 4.19)

Die Beitrige der Binder entsprechen ihrer jeweiligen Dispersion am Fermi-Vektor. Fiir das Lei-
tungsband entspricht dies Gl. (4.15). Im zb-GaN sind drei Valenzbénder bestimmbar, mit jeweils
eigenen Ubergangswahrscheinlichkeiten, die zur Absorption beitragen. Aus diesem Grund wird
die vereinfachte Annahme eines einzelnen parabolischen Valenzbandes getroffen, welches die

Beitrige der drei Valenzbinder {iber eine gemittelte Lochmasse 7, wiedergeben soll [81]:

h2k?
2m

Ev(k) = —-—
h

(4.20)

Der BMS fiihrt also stets zu einer Erhchung der gemessenen Ubergangsenergie. Dieser Effekt
ist vor allem fiir hohe Ladungstriigerdichten (im zb-GaN: n > 10" cm™) stark ausgepriigt, da
sich die Bandfiillung fiir geringe Ladungstrigerdichten auf den Bereich nahe des I'-Punktes
beschriankt und der energetische Abstand zwischen Leitungs- und Valenzband sich kaum &@ndert.
Im Gegensatz zum BMS fiihrt der BGR zu einer Verringerung der Absorptionskante um AEggg.
Die renormierte Bandliicke E.., ldsst sich darstellen als [|87,/88]]:

Eien(n) = Eg — AEpGr(n)

4.21)
= Eg — AEc.(n) — AE(n) .

Diese Verringerung erfolgt zum einen aufgrund der Wechselwirkung der freien Ladungstriger
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4.2 Vielteilcheneffekte

untereinander (Elektron-Elektron-Wechselwirkung, AE..), zum anderen durch die Interaktion
der freien Ladungstriger mit den zuriickbleibenden Donatorriimpfen (Elektron-Ion-Wechselwirkung,
AE;). Beide Anteile entsprechen also Coulomb-Austauschwechselwirkungen und lassen sich

mathematisch durch folgende Gleichungen nach [86]] approximieren:

2 2
AE(n) = —< K8 ke |y 4 can (R 4.22)
2mlepe,  dmepes by kg
2
AEg(n) = ——"— . (4.23)
go&sagkiy

Hierbei entspricht krp dem Thomas-Fermi-Abschirmvektor und a; dem effektiven Bohr-Radius:

4kp

*
Tag

2
. Ameogsh
ClB =

kTF = (424)

m*e?
Es ist noch nicht eindeutig experimentell erwiesen, ob durch die BGR das Leitungsband nach un-
ten oder das Valenzband nach oben gezogen wird. Ebenso moglich, und vermutlich realistisch,
ist eine Aufteilung der Renormierung auf beide Binder. Das LBM wiirde in diesem Fall z. B. um

1 2
gAEBGR absinken, wihrend das Valenzbandmaximum (VBM) um §AEBGR ansteigt.

In dotierten Halbleitern treten also die BGR und der BMS als gegenliufige Effekte gleichzei-
tig auf. In Abb.[I0]ist das Prinzip beider Effekte schematisch dargestellt. Fiir geringe freie La-
dungstriagerkonzentrationen iiberwiegt der Effekt der BGR und es wird eine Verringerung der
Ubergangsenergie gemessen. Ab einer bestimmten Ladungstrigerkonzentration kompensieren
sich BGR und BMS genau gegenseitig. In zb-GaN ist dies bei n ~ 5 x 10! cm™ der Fall, was
zu einer Ubergangsenergie von ~3.207 eV fiihrt. Dies stimmt mit der sogenannten Mott-Dichte
iiberein [89]]. Ab diesem Punkt erhéht sich die gemessene Ubergangsenergie stetig aufgrund des
Bandfiillung-Effekts des BMS. Der Wert der fundamentalen Bandliicke (3.23 eV) ist erneut fiir
eine Ladungstrigerkonzentration von 6 x 10" c¢m™ erreicht. Folglich kann allein aus der ge-

messenen Ubergangsenergie nicht auf die Dotierkonzentration geschlossen werden. Allerdings
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4 BANDSTRUKTUR

sollten dotierte Halbleiter eine verbreiterte Absorptionskante aufweisen [90], was eine Bestim-

mung des Unterschieds, ob dotiert oder nicht-dotiert, ermdglichen konnte.

6 pr—r=—r—T—" i

5F ¢

o L 3
> .
) L J
~— 3F .
o — ;
5 2 |- — Leitungsband -
o + — hh-Band E E -
w  f — Ih-Band | ]
[ = so-Band 5
op———————= -]

Abbildung 10: Schematische Darstellung der untersuchten Vielteilchen-Effekte am Beispiel von zinkblende GaN
(zb-GaN). Die Bandkantenrenormierung verringert die fundamentale Bandkante auf E..,, wihrend die Burstein-
Moss-Verschiebung den Ubergang zwischen Leitungs- (blau, durchgezogen) und Valenzbindern (schwarz, braun,
griin) zu hoheren k—Vektoren verschiebt, aufgrund von Fiillung des Leitungsbandes mit Elektronen. Die effektive
Ubergangsenergie Ecy ergibt sich aus dem Leitungsband-Beitrag AE; g und dem gemittelten Valenzband-Beitrag
AEvg. Zum Vergleich ist das Leitungsband von undotierten zb-GaN (uid, blau, gestrichelt) eingezeichnet.

Es lisst sich nun die messbare Absorptionskante bzw. Ubergangsenergie modellieren, in dem
man BMS und BGR kombiniert. Hierzu reicht es aus, die Bandliicke in Gl. (4.19) durch die
renormierte Bandliicke aus GI. zu ersetzen und dann den BMS zu berechnen. Die Uber-
gangsenergie zwischen Leitungs- und Valenzband in Abhéngigkeit von der Ladungstrigerdichte

ergibt sich dann zu [81]:

— % ren

me m

R (1 1 1
Ecy = _2F ( )+ 3 (E + JE2 + 4P2k§). (4.25)
h

Die einzelnen Beitrige der BGR und des BMS auf die Ubergangsenergie sind im Anhang am
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Beispiel von zb-GaN dargestellt. Dort kann auch der Umkehr- bzw. Kompensationspunkt beider

Effekte bestimmt werden.

4.3 Effektive Masse

In Halbleiterphysik Grundvorlesungen wird die effektive Masse als reziproke Kriimmung der
2 E -1

W) eingefiihrt. Bandstruktur und effektive Massen hingen

also direkt voneinander ab. Im letzten Abschnitt wurde der Einfluss grofer Ladungstriagerkonzen-

Banddispersion iiber m* = #* - (

trationen auf die Bandstruktur untersucht und modelliert. Hier soll nun der Zusammenhang zur
Anderung der effektiven Masse und die Bedeutung der optischen Masse erliutert werden. Hierfiir
wird folgende alternative Definition der effektiven Masse von Elektronen genutzt [46,91-93]:

h*k
OEc/ok

mi(k) = (4.26)

Diese Gleichung ist geeigneter, um die effektive Masse als Transportgrée und somit ihren Ein-
fluss auf die optische Eigenschaften zu beschreiben. Untersucht man hochdotierte Materialien im
infraroten Spektralbereich, wie in Kap.@ fiir die DF beschrieben, so muss man sich verdeutli-
chen, dass sdmtliche im System vorhandenen freien Ladungstriger von der EM-Welle angeregt
werden. Da sich die einzelnen Ladungstriger aber an verschiedenen Positionen im Band befin-
den, reagiert jedes Elektron auf die Anregung mit seiner k—spezifischen effektiven Masse. Fiir
perfekt parabolische Binder ist die Masse natiirlich fiir jedes Elektron gleich. Betrachtet man
jedoch nicht-parabolische Binder, so hat jedes Elektron eine leicht andere effektive Masse. Um
die optische Antwort des Elektronensystems zu beschreiben, muss daher iiber samtliche Elek-
tronen gemittelt werden. Der so entstehende Ausdruck wird als optische effektive Masse m,
definiert, da sie fiir die optische Antwort ausschlaggebend ist. Viele Arbeiten machen jedoch die

Vereinfachung, dass nur die Ladungstriger am Fermi-Vektor kg beriicksichtigt werden miissen,

womit sich die Plasmafrequenz aus Gl. (3.19) ergibt zu [5,94,95]]:

2
wi=—" 4.27)

eom?: (k) ’
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2

OEc/0k|,,
cher Dotierung liefert diese Nidherung ausreichend gute Ergebnisse.

wobei die Masse am Fermi-Vektor natiirlich m (kg) =

entspricht. Fiir den Fall schwa-

Um die Wirkung der Nichtparabolizitit zu erfassen, muss wie bereits erwihnt, eine Mittelung
iber samtliche angeregten Elektronen erfolgen. Dies wird realisiert, in dem man den Quotienten

aus Ladungstrigerkonzentration und optischer Masse berechnet [81,91,96]:

n D’(k)fe f f
=2 = = — 4.28
g of Vme(k) (277) m (k) (k) ( )

Hierbei steht D’ (k) fiir die Zustandsdichte, V fiir das Kristallvolumen und f; fiir die Fermi-Dirac-

Verteilungsfunktion. Diese wird als Stufenfunktion approximiert, was streng genommen nur fiir

T = 0 giiltig ist. Grundlage fiir G1. (4.28)) ist die Definition der Ladungstrigerkonzentration:

0 kg

Wfe g3, _ 2 f3 1 4 5 Kk
$Phk=— - —nkd = —= 4.2
f (271) 4p 37T 3 (4.29)
0 0

1/3
die ebenfalls als Definitionsgleichung fiir den Fermi-Vektor kg = (371211) / genutzt werden kann.
Der Faktor 2 vor dem Integral kommt aus der Beriicksichtigung des Spins. Einsetzen der effekti-

ven Masse in Gl. (4.28) liefert die Integralgleichung:

m' h2m? ok

opt

kg
1 E
"ol f kOB i (4.30)
0

Dieses Integral, welches streng genommen immer noch nur fiir 7 = 0 gilt, ist analytisch 16sbar.
Beriicksichtigt man zusitzlich die in Kap.§.2] definierte BGR, erhilt man folgende Losung fiir

den Quotienten aus Ladungstriagerkonzentration und optischer Masse [[81]:

n 1 h2k% 1 Er26n1 2Pkg + (|E%, + 4P2k2 wl%SO
- n

= + —kg | E% + 4P2k3 = . (431
m’ Wr?|3m. 4 ren L Eren e? “.31)

opt
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4.3 Effektive Masse

Somit entsteht eine Gleichung, welche die zuvor definierte Plasmafrequenz wp in abhidngig von
der Ladungstrigerkonzentration n» und den Bandparametern Eg und P darstellt. Sind diese Band-
parameter aus anderen Messungen bereits bekannt, ist man in der Lage, anhand der Plasmafre-
quenz die Ladungstriagerdichte zu ermitteln. Der Wert der optischen Masse folgt dann vollkom-
men analog.

Es ergibt sich nun jedoch das Problem, dass zur Berechnung der renommierten Bandliicke E..,
eine effektive Masse benotigt wird (siehe Gl. (4.24)). Die Frage nach der Art dieser effektiven
Masse, z. B. ob my, oder mg(kg), ist nicht vollsténdig gekldrt. Da die Berechnung der effekti-
ven Masse von der renormierten Bandliicke abhiingt und diese aber von der effektiven Masse,
ergeben sich transzendente Gleichungen, die nicht analytisch gelost werden konnen. In dieser
Arbeit wird daher ein Iterationsverfahren verwendet. Im ersten Schritt wird die BGR iiber die
Bandmasse m,(I') berechnet. Danach wird die optische Masse gemifl Gl. ermittelt und
zur Berechnung einer zweiten BGR genutzt. Die erste BGR-Rechnung wird dabei verworfen. Es
kommt folglich nicht zu einer Addition mehrere Effekte. Es zeigt sich, dass bereits nach zwei
Iterationsschritten keine signifikanten Anderungen in der renormierten Bandliicke oder der ef-

fektiven Masse mehr auftreten.
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5 Ladungstriagerverhalten nach Hochenergieanregung

Wird ein Photon durch einen Halbleiter absorbiert, so entsteht ein Elektron-Loch-Paar. Die Po-
sition des Elektron-Loch-Paares im k—Raum wird durch die Energie des Photons festgelegt,
da diese dem energetischen Abstand zwischen Leitungs- und Valenzband entspricht. Ausnah-
me hiervon ist der Spezialfall des Exzitons. Hochenergieanregung beschreibt die Situation, dass
die Photon-Energie deutlich groBer als die Bandliicke des zu untersuchenden Halbleiters ist. Fiir
zb-GaN (Bandliicke 3.23 eV) ist dies durch die Verwendung eines 266nm-Lasers (4.66eV) um-
setzbar. Die Leistung des verwendeten Lasers beeinflusst hier nur die Anzahl der Photonen pro
Laser-Puls. Die erzeugten, freien Elektronen und Locher relaxieren nun innerhalb ihrer Binder
und sammeln sich im LBM bzw. VBM. AnschlieBend rekombinieren Elektronen und Locher
miteinander, was strahlend iiber die Abgabe eines Photons oder nicht-strahlend durch Phonon-
Beteiligung oder iiber sogenannte trap- (dt.: Falle) Zustdnde stattfinden kann. Zudem konnen die
freien Ladungstrager innerhalb des Materials diffundieren. Eine schematische Darstellung der

beteiligten Prozesse zeigt Abb.[I1]

Zeit

LB

¥

Abbildung 11: Schematische Darstellung der modellierten Prozesse, welche die Ladungstrigerkonzentration nach
Hochenergieanregung verdndern (dargestellt nur fiir Elektronen): Absorption (1) vom Valenzband (VB) ins Lei-
tungsband (LB), Relaxation (2) ins Leitungsbandminimum, Rekombination (3) zuriick ins Valenzband, gleichzeitig
findet eine Diffusion (4) der Ladungstriger statt (im Realraum, keine k-Verdnderung). Vielteilcheneffekte (BGR,
BMS) beeinflussen die Ubergangsenergie Ecy.
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In diesem Kapitel werden die beteiligten Prozesse nach einer Hochenergieanregung beschrieben
und mathematisch modelliert, um ihren Einfluss auf die optischen Eigenschaften zu erfassen.
Hierbei beschriinkt sich diese Arbeit auf die Beschreibung der Elektronen, da diese die Absorpti-
onseigenschaften diktieren. Grund hierfiir ist die Tatsache, dass der Fermi-Vektor der Elektronen
stets groBer ist als der Fermi-Vektor der Locher. Die erzeugten Locher miissen sich auf drei
Valenzbinder aufteilen, im Gegensatz zu den Elektronen, die sich nur in einem Leitungsband

aufhalten.

5.1 Relaxation

Direkt nach der Anregung durch optisches Pumpen befinden sich N, Elektronen innerhalb des
Leitungsbandes im sogenannten Pump-Reservoir. Von dort relaxieren sie gemiB Ny - e /™ ins
LBM, wobei die Relaxationszeit 7 als konstant angenommen wird. Entsprechend lésst sich die
Anzahl N der Elektronen im LBM angeben als N = Ny-(1 —e7"/™). Dies ist in Abb.|12|schematisch

dargestellt.

|
|
|

.I..I..I..I.ll..l.l.l..l..l.l..l..l..l.:l.l..l..l.

— im Pump-Reservoir
—— im LBM
— — - (mit Rekombination)

Anzahl Elektronen

(Pump-lP.uI;S).
Zeit t

Abbildung 12: Schematische Darstellung der absoluten Anzahl von Elektronen im Pump-Reservoir (blau) und
Leitungsbandminimum (LBM, griin) nach der Erzeugung des Pump-Reservoirs zum Zeitpunkt 0. Zusitzlich ist der
Effekt von Rekombination auf die im LBM befindlichen Elektronen (rot) gezeigt.
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5 LADUNGSTRAGERVERHALTEN NACH HOCHENERGIEANREGUNG

Diese vereinfachte Darstellung ist fiir sehr kurze Zeiten (im Femtosekunden-Bereich) jedoch
nicht ausreichend. Hierfiir muss das Profil des Laser-Pulses, welcher die Elektronen anregt (engl:
pump-beam), beriicksichtigt werden. Wird ein GauB3-artiges Profil fiir den pump-beam angenom-

men, so kann die Intensitit L als Funktion der Zeit ¢ angegeben werden zu:

’ _ 2
- exp (M) 5.1

L' (t)=
@ o

2ny?

Hier entspricht y;, der Puls-Verbreiterung und 7, der Position des Maximums des Laser-Pulses.
Gleichzeitig kann der Ausdruck fiir die Anzahl der relaxierten Elektronen zur Zeit ¢ geschrieben

werden als:

R(t):NO.(I—exp(—t;tl)).(fj)(t—t’), (5.2)
0

mit der Heaviside-Funktion ®. Der Relaxationsprozesse startet hier zum Zeitpunkt #’. Da sich
die Intensitit des pump-beam jedoch mit ¢* dndert, wird die tatsdchliche Anzahl der Elektronen

im Leitungsbandminimum N gy iiber die Faltung des Laser-Pulses mit der Relaxation ermittelt:

(o)

Nigm () = fL (#)-R(r)dr. (5.3)

Vereinfacht ausgedriickt, beginnt mit jedem Zeitschritt von ¢’ ein neuer Teilprozess der Gesamtre-

laxation. Lost man das Integral, so erhilt man die in Abb.[13|schematisch dargestellte Gleichung:

N, to—t 2 427y (1 — ¢ 2 1oty —t
Nigm (2) = =0 [erfc( L ) - exp(yL 7'02( L )) - erfc [)L(L)ﬂ . 5.4
2 2y 275 V2y170
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5.1 Relaxation

4 7 10
- Laser-Puls / GI. (5.1) —> .
[ Relaxationen -
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Abbildung 13: Prinzip zur Begriindung des Relaxations-Modells. Jeder Punkt des GauB-formigen Laser-Pulses
(blau, linke Achse) dient als Start fiir einen einzelnen Relaxations-Prozesses (schwarz, linke Achse). Summiert man
all diese auf (griin, rechte Achse) bzw. fiihrt die Faltung in GI. @]) durch, kann die entstehende Linienform durch
Gl. @ (rot, gestrichelt, rechte Achse) beschrieben werden.
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w
N
o

Fiir den Fall, dass 7y und vy in der gleichen Groenordnung sind, so dhnelt der Verlauf von
Gl. (5.4) einer error-function. Da das konkrete Profil des Laser-Pulses nicht bekannt ist, wird die

Relaxation der Elektronen im Leitungsband demnach folgendermal3en approximiert [97]:

Aot (1) = No | (erf(t_’go) + 1). (5.5)

2 To
Die Anzahl der insgesamt angeregten Elektronen sei hier Ny, wihrend 7 die Verbreiterung und
Bo und die Position des Wendepunkts der error-function angeben. Es ist zu beachten, dass in die-
ser Nidherung 7 nicht exakt der Relaxationszeit entspricht. Gleichwohl wird sie in dieser Arbeit
als solche behandelt. Die in GI. (5.5) angegebene Anzahl von Elektronen, bzw. die Elektronen-
konzentration, beeinflussen nun die Absorptionskante aufgrund der in Kap.[.2] beschriebenen
Vielteilcheneffekte. Die Verschiebung der Ubergangsenergie durch Bandfiillung (BMS) ist hier-
bei leicht zu verstehen. Es bleibt jedoch die Frage, ob die erzeugten Ladungstrigerpaare bereits
im Pump-Reservoir mittels Coulumb-Wechselwirkung Einfluss auf die Bandstruktur durch BGR

nehmen. Die experimentellen Daten, beschrieben in Kap.[7.1.3] deuten jedoch darauf hin, dass
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dies nicht der Fall ist. Somit kann davon ausgegangen werden, dass auch der Beitrag der BGR

nur fiir relaxierte Ladungstriger betrachtet wird.

5.2 Diffusion und Rekombination

Im Gegensatz zur Relaxation, die die Anzahl der Elektronen im LBM erhoht, verursachen die
Prozesse der Rekombination und Diffusion eine Verringerung der Ladungstrigerkonzentration.
Wiihrend die Rekombination den Ubergang eines Elektrons zuriick in das Valenzband angibt,
beschreibt die Diffusion die raumliche Ausbreitung von Ladungstriagern im Material. Betrachtet
man beispielsweise nur einen oberflichennahen Bereich einer Halbleiter-Probe nach Hochener-
gieanregung, so werden die dort erzeugten freien Ladungstriger-Paare in die Tiefe der Probe
hinein diffundieren, was eine Verringerung der Ladungstrigerkonzentration an der Oberfliche
bedeutet. Der kombinierte Effekt aus Rekombination und Diffusion auf eine Ladungstriagerkon-

zentration n kann iiber folgende DGL beschrieben werden [28]]:

on(z,t) _ n(z1) &n(z,1)
o T +b 02

(5.6)

Hierbei bezeichnet z die Position innerhalb der Probe, bezogen auf das Tiefenprofil (von Ober-
fliche bis Substrat). Die Rekombinationszeit 7; und die Diffusionskonstante D sind natiirlich
materialabhédngig. Innerhalb eines Materialsystems sollte die Relaxation jedoch deutlich schnel-
ler als die Rekombination ablaufen (7| > 7).

Bevor die DGL gelost werden kann, muss das Absorptionsprofil beriicksichtigt werden. Fiir die
Hochenergieanregung von Proben, deren Schichtdicke grofenordnungsméfig im Bereich der
Eindringtiefe liegt, kann man die Annahme einer homogenen Anregung von freien Ladungs-
tragern treffen. Im Falle dieser Arbeit ist die Schichtdicke mit ~ 600 nm jedoch deutlich grofler
als die zu erwartende Eindringtiefe von =~ 60 nm eines 4.66 eV Laser-Pulses in zb-GaN [81]]. Als
Folge entsteht bereits durch die Absorption ein tiefenabhingiges Ladungstrigerprofil. Oberfla-
chennah werden daher mehr freie Ladungstriger erzeugt als an der Probenriickseite. Entspre-

chend ist auch der Einfluss auf die optischen Eigenschaften an der Oberfliche stédrker als an der
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5.2 Diffusion und Rekombination

Riickseite. Somit kann folgende Anfangsbedingung fiir die DGL in Gl. (5.6) aufgestellt werden:
n(z=st=0)= I (5.7)

Diese Anfangsbedingung entspricht dem Lambert-Beerschen Absorptionsgesetz fiir die Ein-
dringtiefe s, den Absorptionskoeffizienten @ und der Anfangsintensitét I, (die in unserem Fall
fiir die maximale Anzahl absorbierter Photonen und damit erzeugten Ladungstrigerpaaren steht).
Nun wird die DGL mittels Fourier-Transformation gelost. Gemif3 den Regeln der Fourier-Transformation

ergibt sich:

OF (n) _ F(n) + (_yz .D. F(n)) - (_l _yzD) .F(n) (5.8)
ot T1 T
mit:
F(n)=U-exp (—Ti - yth). (5.9)
1

Gleichzeitig muss die Anfangsbedingung transformiert werden, was den Vorfaktor U liefert:

U=Fxn(s0)(®y) = \/% Of Iy - exp (—as) - exp (—iys) ds. (5.10)

Zur Losung von Gl. (5.6) muss nun F (n) riicktransformiert werden:

1 [
nai (2o f) = —— f F (1) - exp (iy2) dy. (5.11)
‘ V27
Nach Einsetzen und Umformen gilt es folgende Integrale zu 16sen:

I t Cr ) .
naie (2, 1) = ﬁ - exp (_T_1) . ffexp (—as) - exp (—iys) - exp (—yth) -exp (iyz) dsdy. (5.12)
—0 0
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5 LADUNGSTRAGERVERHALTEN NACH HOCHENERGIEANREGUNG

Es handelt sich hierbei um Standard-Integrale, die relativ einfach gelost werden konnen. Somit

folgt als Losung der Rekombinations- und Diffusions-DGL [97]:

Iy 5 t 2aDt -z
N (z,t)=—-exp(a Dt—az——)-erfo(—) . (5.13)
" 2 7y V4Dt

Das Verhalten dieser Gleichung ist schematisch fiir die ersten 100 ps nach der Absorption des
pump-beams in Abb.[I4]dargestellt. Um mathematisch zu verhindern, dass die Ladungstrager fiir
x < 0 aus der Probe herausdiffundieren, wird angenommen, dass sie von der Oberfliche zuriick
in die Probe reflektiert werden. Dies fiihrt gleichzeitig dazu, dass das Maximum von ngg immer

bei x = 0 liegt und entspricht vernachlédssigbarer Oberflichenrekombination [98].

~wee Absorption (bei 0 ps)
e —— Ny (2,0) / G. (5.13)
3 (in 10 ps Schritten)

n (cm
S,
T'""TD 1

10°E V¥
E l1 ?Ol plS l 'l 'l 'S Il l Il 1 Il [l l 'l Il l---'l I Il 'l '
0 100 200 300 400 500 600
(Oberflache) (3C-SiC)

Position z im GaN (nm)

Abbildung 14: Ladungstrigerverhalten (Gl. (5.13)) in den ersten 100 ps nach der Hochenergieanregung, aufgetragen
iber der GaN-Schichtdicke in Zeitschritten von 10 ps (durchgezogene Linien). Die Absorption (gepunktet) zum

Zeitpunkt ¢ = 0 ist zum Vergleich ebenfalls dargestellt. Parameter fiir dieses Bild: Iy = 3-10°° cm™, & = 1/60nm ™",
2

T =30ps,D=7%.

Die Losung in Gl. (5.13) enthilt offensichtlich keinen Beitrag der Relaxation. Um eine Ge-
samtlosung fiir das Ladungstriagerverhalten nach Hochenergieanregung zu erhalten, wird I, in
GL. (5.13)) ersetzt durch den Relaxationsterm aus Gl. (5.5). Diese Operation setzt voraus, dass

sowohl Rekombination als auch Diffusion nur fiir relaxierte Elektronen stattfinden. Fiir die Re-
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5.2 Diffusion und Rekombination

kombination ist dies eine verniinftige Annahme, da die Uberlappung von Elektron- und Loch-
Wellenfunktionen am I'-Punkt der BZ am grof3ten ist. Auf der anderen Seite ist es fiir die Diffu-
sion nicht offensichtlich diese Annahme zu treffen, da es sich hier um ein Realraum- (z—Raum)
Phinomen handelt. Da die Diffusion jedoch deutlich langsamer stattfindet als Relaxation und
Rekombination, sollte die getroffene mathematische Vereinfachung des Ersetzens von [ durch
neelax dennoch giiltig sein. Verbindet man also Relaxation, Rekombination und Diffusion und be-
trachtet nur die Ladungstrigerkonzentration an der Oberflache (z = 0), so erhilt man folgende
Modell-Gleichung [97]:

relax (£ a’*Dt—L
1 12 ® P -erfc( ath). (5.14)

Nmodel (l ) =

Die am Anfang erwihnte Vernachldssigung der Effekte der freien Locher ermoglicht die hier vor-
gestellte quasi-analytische Modellierung des Ladungstridgerverhaltens. Bedauerlicherweise wer-
den dadurch einige physikalische Prozesse ignoriert, die fiir eine akkurate Beschreibung und
dementsprechende Bestimmung von Materialparametern nétig sind. Besonders das Ausblenden
des ambipolaren Charakters des Experiments, welcher sich auf Relaxation, Rekombination und
Diffusion auswirkt, sollte zu Abweichungen fiihren. So miisste beispielsweise die DGL n’
statt nur n fiir den Rekombinationsterm aufweisen, da beide Sorten von Ladungstridgern vorhan-
den sind und somit die Rekombinationswahrscheinlichkeit erhoht.

Eine Aufteilung des allgemein gehaltenen Rekombinationsprozesses nach dem ABC-Modell
[100,/101]] wire ebenfalls eine sinnvolle Erweiterung der momentanen Modellierung. ABC steht
hierbei reprisentativ fiir nicht-strahlende (Shockley-Read-Hall, A-n oder A-p), strahlende (B-np)
und Auger- (C - n*p oder C - np*) Rekombination.

Auch der zusitzliche BGR-Beitrag der freien Locher auf die Ubergangsenergie ist zu beachten.
Allerdings legen frithere Arbeiten nahe, dass die durch Locher verursachte BGR deutlich schwé-
cher als die BGR der freien Elektronen ist [99]. Dennoch wire eine andere Formulierung des
BGR allein schon fiir die zusitzliche Elektron-Loch-Wechselwirkung und die fehlende Elektron-

Ion-Wechselwirkung notig.
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6 Experimentelle Untersuchungsmethoden

Die in Kap.[2.T| aufgelisteten Proben wurden durch verschiedene optische Messmethoden unter-
sucht. In diesem Kapitel werden die Grundprinzipien, die experimentellen Aufbauten und die
Herangehensweise zur Analyse der aufgenommenen Messdaten fiir jede genutzte Messmethode

erklart.

6.1 Spektroskopische Ellipsometrie

Trifft eine polarisierte EM-Welle auf Materie, so kann sich der Polarisationszustand der Welle
dndern. Aus dem Polarisationsunterschied lassen sich die DF und somit die optischen Eigen-
schaften des Materials herleiten. SE misst die Amplituden- und die Phasenénderung zwischen

einfallendem und reflektiertem polarisierten Licht. Dieses ist in Abb.[I5]dargestellt.

El"ap

Einfallsebene

Probe

Abbildung 15: Ein einfallender (Index e) Lichtstrahl mit Beitrdgen paralleler (Index p) und senkrechter (Index s)
Polarisation wird unter dem Einfallswinkel ® von einer Probe reflektiert (Index r). Das Verhiltnis der Amplituden
des einfallenden Strahls wird als x’, das des reflektierten Strahls als ¥ definiert. Die Phasendifferenz A zwischen
den Polarisationen ist ebenfalls markiert. Bearbeitet nach [[102].

Der Polarisationszustand des einfallenden Lichts (gekennzeichnet durch GroBen mit Index e)
lasst sich als Superposition von zwei senkrecht zueinander polarisierten Wellen beschreiben.

Wir bezeichnen diese als senkrecht (s) und parallel (p), relativ zur Einfallsebene, polarisiert. Das
Verhiltnis ihrer Amplituden ist tan (y’) = =" Durch Reflexion von der Probe 4ndern sich

e’p
diese Amplituden gemil der Fresnelkoeffizienten r, und r, fiir s- und p-polarisiertes Licht:
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Er,s =7Ts: Ee,s = |rsl : ei(Ss : Ee,s )
(6.1)

e . — . i6P .
E,=ry-E.p,= |rp| e E.p .

Hierbei entsprechen 6, und 6, der jeweiligen Phasenlage. Das Verhiiltnis p der Fresnelkoeffizien-

ten folgt somit zu:

5,

: |Ee,s
E.

o |rp|'e B

Ts |rs| - elos |Ee,p| .

Cell0) = P o (/) - €00 (6.2)

I,s

An dieser Stelle fithren wir die beiden ellipsometrischen Winkel ¥ und A wie folgt ein:

p =tan(¥) e’ . (6.3)

Der Winkel W reprisentiert demnach die Anderung des Amplitudenverhiltnisses durch Reflexion
wihrend A die Phasendifferenz zwischen reflektierten p- und s-polarisierten Licht entspricht.
Beriicksichtigt man zudem den Einfallswinkel ®, unter dem das einfallende Licht die Probe

trifft, ist man in der Lage die sogenannte Pseudo-Dielektrische Funktion (&) zu berechnen [[103]:

2
(€) = (g1) +1i(&,) = sin® (D) - (1 + tan® (P) - (i%z) ) (6.4)

Diese Pseudo-DF enthilt somit Informationen iiber die lineare optische Antwort der gesamten
Proben. Fiir Volumenproben ohne Rauigkeit entspricht (&) genau &. Da sidmtliche in dieser Ar-
beit behandelten Proben jedoch ein Schichtsystem aufweisen, muss die DF & zunichst aus den

Messdaten von ¥ und A bzw. (¢) gewonnen werden.

6.1.1 Laborellipsometer und Datenanalyse

Zur Bestimmung der DF in verschiedenen Spektralbereichen wurden zwei unterschiedliche El-
lipsometer verwendet. Ein Woollam IR-VASE (engl.: infrared variable-angle spectroscopic el-

lipsometer), basierend auf Fourier-Transformations-Infrarotspektrometrie, wurde verwendet, um
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6 EXPERIMENTELLE UNTERSUCHUNGSMETHODEN

den Spektralbereich von 300 — 6000cm™" (37 — 744 meV) mit einer Auflosung von 4cm™' zu

messen. Fiir diese Infrarot-Spektroskopische-Ellipsometrie (IRSE) dient ein mit 20 W betriebe-
ner Globar-Strahler als Quelle der Infrarotstrahlung. Der sichtbare und ultraviolette Spektralbe-
reich wurde hingegen mit einem Woollam VASE untersucht. Lichtquelle ist eine Hochdruck-Xe-
Lampe, deren Licht iiber Gittermonochromatoren spektral zerlegt wird. Auf diese Weise kdnnen
Ultraviolett-Spektroskopische-Ellipsometrie- (UVSE-) Messungen zwischen 0.5 — 6.5 eV durch-
gefiihrt werden. Somit liberlappen sich die moglichen Spektralbereiche beider Gerite. Die spek-
trale Auflosung der UVSE-Messungen im Bereich der Bandliicke von zb-GaN (3.23 eV) betragt
~13meV. Der prinzipielle Aufbau beider Gerite ist in Abb.[I6] dargestellt. In beiden Geriten
wird die verwendete Strahlung durch einen Polarisator linear polarisiert. Nach Reflexion von der
Probe und entsprechender Polarisationsanderung wird das reflektierte Licht durch einen Analy-
sator und Detektor gemessen. Fiir die UVSE sorgt ein Auto-Retarder zwischen Polarisator und
Probe dafiir, dass das reflektierte Licht immer nahezu zirkular polarisiert ist. Dies wird fiir die
korrekte Bestimmung von A bendotigt. In der IRSE steht stattdessen vor dem Analysator noch

ein rotierender Kompensator, der eine exakte Messung von 0 < ¥ < 90° und 0 < A < 360°

ermoglicht.
Auto-Retarder rot. Kompensator
(nur UVSE) (nur IRSE)
Polarisator Analysator
Lichtquelle
Monochromator
(nur UVSE) Detektor g

PC und Geratesteuerung

Abbildung 16: Prinzipieller Aufbau der verwendeten Laborellipsometer. Der Strahlengang (blau) erfolgt unter dem
Einfallswinkel ©.

Die aufgenommenen Daten von ¥ und A bzw. (¢) werden zunichst iiber ein Schichtmodell aus-
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6.1 Spektroskopische Ellipsometrie

gewertet, welches der Probenstruktur in Abb.[] nachempfunden ist. Fiir die Rauigkeit wird eine
Bruggeman EMA-Schicht (engl.: effective medium approximation) mit einem 50:50-Verhiltnis
aus der obersten Schicht (z. B. zb-GaN) und Leerraum (engl.: Void) verwendet. Die optischen
Konstanten des Substrates, bestehend aus 3C-SiC und Si, sind aus vorherigen Untersuchungen
bzw. tabelliert in der Auswertungs-Software (WVASE32) bekannt [104-108]. Als Modell fiir
die zu untersuchende Schicht (z. B. zb-GaN) wird in der IRSE eine Modell-DF gemif Gl. (3.20)
verwendet, wihrend in der UVSE die Linienform von & durch PSEMI-Oszillatoren (engl.: pa-
rameterized semiconductor oscillatior function) approximiert wird. Diese reprisentieren die &;-

Strukturen von M0O-M3 kritischen Punkten. So beschreibt ein PSEMI-MO einen direkten Band-

ibergang.
10 L L] L) T L] l L] L IE L I L] L] L] L] I L] L] L] L] i 14
sk ’ — g 412
C — .
s 2 - o
~ 6 " 10 w.‘
w 1 =
— [ . 8 (b}
— . J =
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© [ J6 E
¢ 2f { %
s 44 €
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r 2
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Photon-Energie (eV)
Abbildung 17: Real- (blau, &) und Imaginirteil (rot, ;) der Dielektrischen Funktion (DF) von zb-GaN. Dargestellt
ist die Modell-DF bestehend aus der Summation verschiedener PSEMI-Oszillatoren fiir die eingezeichneten Uber-
ginge E bis E’,. Bearbeitet nach [22].
Die Parameter des Schichtmodells (Schichtdicken, Parameter der DF) werden nun iiber einen
Levenberg-Marquardt Algorithmus so variiert, dass der mittlere quadratische Fehler zwischen
Modell und Messdaten minimiert wird [103]]. Dies ist jedoch nur der erste Schritt der Auswer-

tung, da diese Anpassung an die Messdaten lediglich der Startpunkt fiir einen Punkt-fiir-Punkt-

(engl.: point-by-point, pbp) -Fit ist. Dieser @ndert die Werte der DF (g und &;) fiir jede ge-
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messene Wellenldnge auf die bestmogliche Anpassung an die Messdaten. Der pbp-Fit muss je-
doch nicht Kramers-Kronig konsistent sein. Das Ergebnis des pbp-Fits sind Daten &; und &,,
die als pbp-DF bezeichnet werden sollen. Diese pbp-DF wird nun durch die Modell-DF (fiir
IRSE mittels Gl. (3.20), fiir UVSE Linienformanpassung durch PSEMI-Oszillatoren) beschrie-
ben, was die tatsidchlichen Parameter der DF liefert, die fiir weitere Auswertungen genutzt wer-
den konnen. Die Parameter der infrarot DF (IR-DF) sind offensichtlich, wéihrend die PSEMI-
Oszillatoren einen komplexeren Aufbau aufweisen. Sie dienen vor allem der Beschreibung von
MO, M1, M2 und M3 kritischen Punkten in &, und beruhen auf den Herzinger-Johs Funktio-
nen [103,109-112]]. Diese mathematischen Modelle bestehen aus geeigneten Reihenfolgen von
Polynomen endlicher Ordnung und/oder Diskontinuititen mit endlicher Grofle und vernachlds-
sigbarer Verbreiterung [|112]. Die Vorteile von PSEMI-Oszillatoren sind zum einen ihre Kramers-
Kronig-Konsistenz und zum anderen ihre hohe Flexibilitdt zum Darstellen von Linienformen in
&,. Die Bezeichnung M0-M3 bezieht sich dabei auf die Anzahl von negativen kombinierten Bin-
dern in der Bandstruktur bzw. Zustandsdichte. Ein MO-kritischer Punkt entspricht demnach dem
Punkt, an dem alle kombinierten Bédnder positiv sind. Ein Beispiel hierfiir ist der I'-=Punkt in
Zinkblende-Materialien. Zur Beschreibung der Absorptionskante in &, der kubischen Gruppe
III-Nitride kann also ein PSEMI-MO Oszillator verwendet werden. Die wesentlichen Parame-
ter des PSEMI-MO sind A0, EO und B0. Sie reprisentieren die Amplitude, Wendepunkt und
Verbreitung der Absorptionskante. Insbesondere der Wendepunkt wird in dieser Arbeit als Uber-
gangsenergie Ecy zwischen Valenz- und Leitungsband interpretiert. Als Beispiel einer DF mit
PSEMI-Oszillatoren ist in Abb.[I7]die DF von zb-GaN von 1-20 eV dargestellt, gemessen mittels
Synchrotronstrahlung am BESSY II in Berlin [22].

6.1.2 Zeitaufgeloste Ellipsometrie

Um Hochgeschwindigkeitsprozesse wie Relaxation oder Rekombination zu untersuchen, reicht
die bis jetzt beschriebene Ellipsometrie bedauerlicherweise nicht aus. Stattdessen wurden zeitauf-
geloste Spektroskopische Ellipsometrie (engl.: time-resolved spectroscopic ellipsometry, trSE)

Messungen an der ELI Beamlines in Dolni Bfezany (Tschechische Republik) durchgefiihrt.
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6.1 Spektroskopische Ellipsometrie

Grundprinzip des Experiments ist das sogenannte pump-probe (dt.: Pumpen-Messen) Verfahren,
bei dem die zu untersuchende Probe zunéchst optisch angeregt (gepumpt) wird und nach einer
vordefinierten Wartezeit (engl.: delay-time) gemessen wird. Der Messaufbau fiir dieses nicht-
Gleichgewichts Experiment, dargestellt in Abb.[I8] ist daher aufwendiger als fiir die Gleichgewichts-
(engl.: steady-state) Ellipsometrie. Dennoch ist die Struktur der Ellipsometrie bestehend aus

Lichtquelle, Polarisator, Probe, Kompensator, Analysator und Detektor auch hier vorhanden.

800 nm

— 266 NM
340-800 nm

Abbildung 18: Schematische Darstellung des experimentellen Aufbaus an der ELI Beamlines fiir zeitaufgeloste
Ellipsometrie [97]]. Der gepulste Ti:Saphir-Laser wird genutzt, um sowohl den Pump- (blau) als auch den Pro-
be- (griin) Strahl zu generieren. Die delay-line (DL) ermoglicht die Variation der Zeitdifferenz zwischen Pump
und Probe vom Femtosekunden- in den Nanosekunden-Bereich. Weitere Abkiirzungen: THG (engl.: third harmo-
nic generation): Frequenzverdreifachung fiir den Pump-Puls, SCG (engl.: supercontinuum white-light generation):
WeiBlicht-Generierung fiir Test-Puls, DL: Verzogerungsleitung, L: Linse, P: Polarisator, S (engl.: sample): Probe,
Cr (engl.: rotating compensator): rotierender Kompensator, A: Analysator.

Ein Coherent Astralla, Ti:Saphir, Femtosekunden gepulster Laser mit 800 nm Wellenlédnge, 2,9 uJ
Leistung pro Puls, 35 fs Pulsdauer und 1 kHz Wiederholungsrate (1000 Laserpulse pro Sekun-
de) dient als Lichtquelle des Experiments. 1% der Leistung eines Laserpulses wird genutzt, um
WeiBlicht zu generieren, welches als Mess-Strahl bzw. Mess-Puls verwendet wird und daher
linear-polarisiert auf die Probe trifft, von dieser reflektiert und anschlieBend durch einen rotie-
renden Kompensator, Analysator und Detektor gemessen wird. Die restliche Leistung des ge-
pulsten Lasers wird iiber Frequenzverdreifachung (engl.: third harmonic generation, THG) auf
eine Wellenlidnge von 266 nm (4.66 eV) gebracht. Damit ist es moglich, Valenzelektronen von

zb-GaN tiber die 3.23 eV Bandliicke ins Leitungsband zu heben. Dank der enormen Leistung
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6 EXPERIMENTELLE UNTERSUCHUNGSMETHODEN

eines Pulses, was gleichbedeutend mit einer groBen Anzahl von Photonen pro Puls ist, konnen
entsprechend viele Elektronen-Loch-Paare in der Probe angeregt werden. Diese beeinflussen die
optischen Eigenschaften der Proben durch Vielteilcheneffekte (siehe Kap.. Uber die Verzoge-
rungsstrecke (engl.: delay-line) kann der zeitliche Unterschied zwischen Pump- und Mess-Puls
bis auf 50fs genau eingestellt werden, so dass selbst kiirzeste Anderungen der DF gemessen
werden konnen. Eine genauere Beschreibung des experimentellen Aufbaues und der Umsetzung

ist in der Literatur zu finden [53-55]].

(266 nm)

J Al .,

(excited GaN)

zb-GaN (605 nm)

(unexcited GaN)

L i el

3C-SiC (10 um) .

Si (500 pum)

Abbildung 19: Schematische Darstellung des Ladungstrigerprofils (Farbverlauf in der zb-GaN-Schicht) nach der
Absorption des Pump-Pulses (266 nm) innerhalb der Probenstruktur (links) und funktional iiber der Probentiefe z
(rechts). Der oberste Teil der GaN-Schicht wird als angeregtes (engl.: excited) und der unterste Teil als unangeregtes
(engl.: unexcited) GaN bezeichnet.

Obwohl die Auswertung der trSE-Daten nach dem gleichen Prinzip wie die normale Ellipsome-
trie funktioniert, muss die GaN-Schicht im Schichtmodell gesondert behandelt werden. Da die
Schichtdicke von ~600 nm deutlich grofler als die Absorptionstiefe ist (Absorptionskoeffizient
bei 4.66eV: a = 61_0 nm~' [81]), entsteht ein Ladungstrigerprofil innerhalb der GaN-Schicht.
Dies ist in Abb.[19] schematisch dargestellt und in Kap.[5.2] insbesondere Abb.[I4] mathema-

tisch beschrieben. Dieses Profil muss fiir die Analyse der Messdaten von ¥ und A beriicksichtigt
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6.1 Spektroskopische Ellipsometrie

werden. Wird es nicht beriicksichtigt und die Analyse durchgefiihrt wie fiir IRSE- oder UV SE-
Messungen, so erhilt man den in Abb.[20] dargestellten Imaginirteil der DF. Hier zeigt sich eine
Stufe bei ~ 3.2¢eV. Dieses Verhalten entsteht dadurch, dass der oberste Teil der GaN-Schicht
starker angeregt wird und somit eine hohere Ladungstriagerkonzentration aufweist, was wieder-
rum eine stirkere Verschiebung der Absorptionskante verursacht, als fiir tiefere Teile der GaN-
Schicht. Bildlich gesprochen sieht man bei 3.2 eV durch die oberen GaN-Schichten hindurch und
misst die unteren, bis ab etwa 3.4 eV die oberen Schichten anfangen zu absorbieren.

Die Notwendigkeit der Beriicksichtigung des Ladungstrigerprofils ist an den Messdaten der

10 ps delay-time Messung in Abb.[75|(sieche Anhang) aufgezeigt.

— 0 DS

- -
o ,

o
[3)]
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0.0
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Photon-Energie (eV)

Abbildung 20: Imaginirteil &, der Dielektrischen Funktion, bestimmt ohne Ladungstrigerprofil im Schichtmodell
bei einer delay-time von 10 ps.

In der verwendeten Analyse-Software WVASE32 stehen zwei Moglichkeiten zur Verfiigung, um
das Ladungstragerprofil zu modellieren. Zunichst gibt es das sogenannte EMA-grading (dt.: Ab-
stufung), welches dhnlich zur Rauigkeitsschicht eine prozentuale Mischung aus zwei einzelnen
Schichten vornimmt (sieche Abb.[21)). Hierbei besteht die oberste Teilschicht zu 100% aus der DF
des angeregten GaN und die unterste Teilschicht zu 100% aus der DF des unangeregten GaN. Der

Begrift unangeregt’ bezieht sich hierbei jedoch nur auf den Vergleich zur obersten Schicht. Auch
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6 EXPERIMENTELLE UNTERSUCHUNGSMETHODEN

die DF des unangeregten GaN kann durch Ladungstriager beeinflusst sein. Zwischen der obersten
und der untersten Teilschicht wird das Mischungsverhiltnis iiber einen stetigen Verlauf geidndert.
Das so entstehende Modell fiir die gesamte GaN-Schicht ist somit nur noch von der DF des ange-
regten und der des unangeregten GaN abhingig. Jedoch ist dies nur eine Approximation, da ein
EMA-grading kein tatsdchliches DF-Profil beschreibt. Die zweite Moglichkeit ist die sogannte
FBG-Schicht (engl.: function based grading). Hiermit lassen sich einzelne Parameter einer DF
tiber die Schichtdicke variieren. So kann beispielsweise der EQ—Parameter eines PSEMI-MO von
Schichtunterseite bis Schichtoberseite nach einem beliebigen Verlauf gedndert werden, was einer
tiefenabhédngigen Variation der Absorptionskante entspricht. Somit konnte zwar die gesamte DF
der GaN-Schicht modelliert werden, bedauerlicherweise ist eine FBG-Schicht jedoch aufgrund

ihrer funktionalen Zusammenhiénge nicht pbp-fihig, was ihren Nutzen fiir die Bestimmung der

DF einschrankt.
3.0
-I L I L) Ll LI L] l Ll L] L] L] l L] L) L] L] i
: 100 : IIIIIIIII[IIIIIIIIIIIIII: :
o5k 80 grading4 3
. ‘:::‘ 60 - (Pemas Q'I—'MA)‘; i
20 F 5 40F R
] 20 F 4
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Abbildung 21: Veranschaulichung der Funktionsweise der EMA (engl.: effective medium approximation) -Schicht
bzw. des EMA-gradings am Beispiel zweier Materialien mit gleicher Amplitude und Verbreiterung, aber unter-
schiedlichen Bandliicken (Material A: 2eV und Material B: 4eV). Der EMA-%-Gehalt gibt an, wie viel Prozent
von Material B in Material A gemischt werden. Folglich bedeuten 100%, dass es sich um reines Material B hilt. Zu-
sdtzlich ist das tiefenabhéngige Profil des EMA-% im EMA-grading dargestellt. Beschrieben wird die error-function
durch die Position des Wendepunktes pgma und die Verbreiterung gema . Der Imaginirteil der Dielektrischen Funk-
tion &, ist fiir verschiedene EMA-%-Gehalte (bzw. Positionen) gemill des EMA-gradings dargestellt.

[6)]
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6.1 Spektroskopische Ellipsometrie

Um die GaN-Schicht korrekt zu beschreiben und die DF zu bestimmen, wurde eine Kombina-
tion aus beiden Profil-Varianten angewendet. Zunichst wird die Ladungstriagerkonzentration als
Funktion der Position in der Schicht abgeschitzt. Das resultierende Profil (z. B. Abb.[T4)) wird
dann iiber den Vielteilchen-Formalismus mittels GI. in Ubergangsenergien umgerechnet.
Der so entstandene Verlauf lédsst sich als error-function modellieren und dient als Grundlage fiir
den funktionalen Zusammenhang in der FBG-Schicht:

Eexci — Eunex

+ Enex > G=——7-—. 6.5
3 (6.5)

ER’(2)=G- [erf(ﬂ) +1
q

Hierbei bezeichnen E.; und E,.x die Absorptionsenergien des angeregten und unangeregten
GaN, p ist die Position des Wendepunktes der modellierten error-function und g deren Verbrei-
terung. Als variable Parameter in der FBG-Schicht werden A0, EO und BO des PSEMI-MO Oszil-
lators verwendet. Die Annahme ist also, dass sich vor allem die Amplitude, Energieposition und
Verbreiterung der Absorptionskante in Abhiingigkeit der verschieden starken Anregung verin-
dern. Das Beispiel fiir den Verlauf von Ecy (soll dem EO—Parameter im PSEMI-MO entsprechen)
iber der Schichtdicke z ist fiir eine delay-time von 10 ps in Abb.[22]sichtbar.
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Abbildung 22: Graphische Darstellung des Modells zur Bestimmung des funktionalen Zusammenhangs der Uber-
gangsenergie Ecy (EO-Parameter des PSEMI-MO0-Oszillators) im Ladungstriagerprofil der Probe GND2518 (engl.:
function based grading, FBG) fiir eine Verzogerungszeit (engl.: delay-time) von 10 ps. Das Ladungstrigerprofil des
Diffusions-Modells aus Gl. (5.13)) wird genutzt, um Ubergangsenergien (blau) gemif Gl. zu berechnen. Die
FBG-Gleichung (rot) wird an diesen Ecy— Verlauf angepasst, woraus die angegebenen Parameter folgen.

Das Schichtmodell mit FBG-Schicht wird nun an die Messdaten angepasst. Hierbei konnen samt-
liche Parameter frei variiert werden. Sobald eine Ubereinstimmung erreicht ist, wird die FBG-
Schicht durch ein EMA-grading ersetzt. Hierbei werden die gewonnenen Parameter fiir das an-
geregte und unangeregte GaN jedoch nicht verdndert. Der Verlauf der prozentualen Mischung
innerhalb der EMA-grading-Schicht wird ebenfalls als error-function angenommen. Die Form
wird beschrieben durch die Parameter pgya und ggma. Es folgt ein weiterer Fit auf die Messda-
ten, jedoch werden nur diese EMA-grading Parameter (pgma, gema) gedndert, um den Unter-
schied zwischen FBG und EMA-grading auszugleichen. AnschlieBend wird ein pbp-Fit iiber die
DF des angeregten GaN durchgefiihrt, was die pbp-DF an der Oberflache der GaN-Schicht lie-
fert. Diese kann fiir weitere Analysen genutzt werden. Zur Auswertung der trSE-Daten wurden
fiir das Ladungstrigerprofil 30 Knotenpunkte gewihlt, an denen die DF gemif des FBG- oder
des EMA-gradings erstellt wird. Bei der angegebenen Schichtdicke von 600 nm bedeutet dies,

dass die durch den pbp-Fit ermittelte DF fiir die obersten 20 nm zb-GaN gilt.
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6.2 Photolumineszenz

6.2 Photolumineszenz

Im Gegensatz zur Ellipsometrie, welches ein Absorptions- bzw. Reflexionsexperiment ist, han-
delt es sich bei der Photolumineszenz (PL) um ein Emissionsexperiment. Hierbei werden, im
Elektronenbild, Valenzelektronen optisch ins Leitungsband angeregt, aus dem sie strahlend zu-
riick ins Valenzband rekombinieren. Der grundsitzlich verwendete Messaufbau ist in Abb.[23]
dargestellt. Um zb-GaN optisch anzuregen wird ein 266 nm continuous-wave Laser (dt.: Dauer-
lichtlaser) mit 20 mW Ausgangsleistung verwendet. Das von der Probe emittierte Licht wird tiber
ein Linsen- und Spiegelsystem gesammelt und durch einen Gittermonochromator mit 1200/mm
Gitterdichte und anschlieBender CCD-Kamera (engl.: charge-coupled device) gemessen. Die
Probe befindet sich wihrenddessen in einem mit fliissigem Helium gekiihlten Kryostaten. Durch
eine zusitzliche Heizung lassen sich Temperaturen zwischen 7 K (Tieftemperatur) und 295 K

(Raumtemperatur) einstellen.

L2

N

Monochromator

@ ] e

PC und Geritesteuerung (266nm) S1
Laser

Probe

Kryostat

Abbildung 23: Schematischer Aufbau der Photolumineszenz-Messungen. Das Laserlicht der Wellenldnge von
266 nm (blau) wird iiber den Spiegel (S1) auf die Probe gelenkt. Das von dort emittierte Licht (griin) wird tiber
eine Kombination von Linsen (L1, L2) und einem Umlenkspiegel (S2) in den Monochromator und CCD-Kamera
(engl.: charged coupled device) fokussiert.

Neben dem Band-Band-Ubergang zwischen Leitungs- und Valenzband sind in PL-Untersuchungen

auch andere Ubergiinge messbar. Fiir diese Arbeit sind dies vor allem die sogenannenten Donator-

51



6 EXPERIMENTELLE UNTERSUCHUNGSMETHODEN

Akzeptor-Paar-Uberginge (D°A°), welche den strahlenden Ubergang eines Elektrons aus einem
Donator-Niveau in ein Akzeptor-Niveau beschreiben. Die Energie dieses Ubergangs entspricht
folglich der fundamentalen Bandkante verringert um das Donator-Niveau Ep und dem Akzeptor-
Niveau E,. Zusitzlich muss jedoch die Coulomb-Wechselwirkung zwischen den ionisierten Do-
natoren und Akzeptoren beriicksichtigt werden, welches auf folgende Gleichung fiir die Energie

des DA° fiihrt [83]):

& (4mn\'"’
EDOAO =FE;—Ep—FEp+ —_— . (66)
drgpes \ 3

Hierbei kann (%)1/3 als mittlerer Abstand zwischen Donator und Akzeptor interpretiert wer-
den [22]. Fir die statische Dielektrizititszahl g ist im zb-GaN ein Wert von 9.44 bekannt [22],
womit GI. (6.6) genutzt werden kann, um das Donator- bzw. Akzeptor-Niveau zu bestimmen.
Ein weiterer moglicher Ubergang ist der Leitungsband-Akzeptor-Ubergang (e”A%), bei dem
Leitungsband-Elektronen in das Akzeptor-Niveau fallen. Dieser Ubergang eignet sich entspre-
chend zur Bestimmung des Akzeptor-Niveaus einer Probe. Die verschiedenen Ubergiinge sind
schematisch dargestellt in Abb.[24] Hier ist zudem der Einfluss steigender Temperatur angedeu-

tet, bei dem sich die Bandliicke aufgrund von Elektron-Phonon-Wechselwirkungen verringert.

Gleichzeitig ist bei hoheren Temperaturen vor allem der e” A’ dominant.
AE
Leitungsband

T b

Ep

Epopo —b |Eon Eq(T)

Bl ) ]

Valenzband

Abbildung 24: Schematische Darstellung der in dieser Arbeit gemessenen Ubergiinge in Photolumineszenz-
Untersuchungen. Der Coulomb-Beitrag zum Donator-Akzeptor-Paariibergang (Epo 40) soll durch die Verkippung im
Vergleich zum Band-Band-Ubergang (Eg (T)) symbolisiert werden. Gezeigt ist auBerdem der Einfluss von erhohter
Temperatur (rechts), bei dem ein Leitungsband-Akzeptor-Ubergang (E,- 50) wahrscheinlicher ist. Es wird dabei an-
genommen, dass Donater- und Akzeptorniveaus (Ep, E,) nicht temperaturabhéngig sind. Bearbeitet nach [[65].
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Zur Modellierung der aufgenommenen Spektren wird die Linienform beschrieben. Hierfiir wer-
den fiir verschiedene Ubergiinge verschiedene Modelle verwendet. Ein Band-Band-Ubergang
eines hochdotierten Materials wird in dieser Arbeit beispielsweise als Produkt aus der Zustands-
dichte und Fermi-Dirac-Verteilung modelliert. Um eine bessere Ubereinstimmung mit der Li-
nienform des Spektrums zu erreichen, wird die Modell-Linienform zusétzlich mit einer Gaul3-

Funktion verbreitert.

6.3 Raman-Spektroskopie

Als unterstiitzende Untersuchungen wurden Raman-Messungen an den zb-GaN-Proben durchge-
fiihrt. Diese beruhen grundsétzlich auf inelastischen Streuungen von Licht an Atomen und Mo-
lekiilen. Auf diese Weise konnen unter anderem Phononen angeregt und bestimmt werden. Der
Aufbau des verwendeten Raman-Spektrometers ist in Abb.[25]skizziert. Fiir die Untersuchungen
wurde ein continous-wave 532 nm Laser als Lichtquelle verwendet, wihrend ein x100 Objektiv
genutzt wurde, um den Laser auf die Probe zu fokussieren. Des weiteren waren Polarisator und
Analysator parallel zueinander eingestellt und es wurde kein Neutraldichtefilter (ND-Filter) zur
zusitzlichen Abschwichung des einfallenden Lasers benotigt. Das Gitterspektrometer wurde,

wie in Abb.[25|dargestellt, im single-stage- (dt.: einstufiger) Modus betrieben.
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Abbildung 25: Aufbau der Raman-Apparatur mit folgenden Bestandteilen: (1) Laser, (2) Polarisator, (3) Neu-
traldichtefilter, (4) Mikroskop, (5) Kantenfilter, (6) Analysator, (7) Gitterspektrometer, (8) Detektor. Bearbeitet

nach [@]

Bedauerlicherweise ist das TO-Phonon von Zinkblende-Materialien Raman-verboten [114], kann
also nicht in Messungen auftreten. Dies ist eine Folge der Raman-Auswahlregeln und der Kiri-
stallsymmetrie. Stattdessen ist es fiir hochdotierte Proben jedoch moglich, dass gekoppelte Mo-
den aus LO-Phonon und Plasmonen (LPP-Moden) beobachtet werden kénnen [115,[116]. Die
Frequenz der LPP-Moden kann iiber folgende Gleichung niherungsweise berechnet werden [[67]:

2
2 %2 2 *2)
Wl = Yo tWp (wLO Twp) W™ (6.7)
LPP+ — 2 - 4 TO*P .
. . . « wp . .
Hierbei entspricht w, = —— der abgeschirmten Plasmafrequenz, wihrend wro, wro, wp und
€

£ aus Kap.[3.T|bekannt sind.
Das gemessene Raman-Spektrum kann durch die Dielektrische Verlustfunktion Q (w) beschrie-

ben werden [117]]:

_ _ 1 _ &
Q(w) = Im( 8(0))) = ef " g%' (6.8)

Diese wiederum steht iiber GI. mit der DF in Verbindung. Es muss also eine Ubereinstim-

mung zwischen der mit IRSE bestimmten DF und dem aufgenommenen Raman-Spektrum ge-

ben.
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7 Ergebnisse

In diesem Kapitel werden sowohl die Messdaten als auch deren Analyse fiir die zb-GaN und
zb-AlGaN Proben diskutiert. Hierbei wird in die verschiedenen Spektralbereiche und Messme-

thoden unterteilt.

7.1 GaN-Proben

Die in Kap.[2.1 aufgezihlten zb-GaN Proben wurde mittels s@mtlicher in Kap.[6] beschriebenen
Experimenten untersucht. Die Ergebnisse dieser Messungen werden hier dargestellt, modelliert
und miteinander verkniipft. Dabei ergeben sich komplexe Zusammenhiénge, die die Theorie aus
den Kap.[3}{5| bestitigen, so dass ein in sich geschlossenes Gesamtbild der optischen Eigenschaf-

ten dieser Proben entsteht.

7.1.1 Infraroter Spektralbereich

Die Untersuchungen der Proben beginnen im infraroten Spektralbereich durch IRSE-Messungen.
Fiir die undotierte Referenzprobe GND2518 sind die Messdaten von ¥ und A in Abb.[26| zu
sehen. Der gezeigte Spektralbereich ist nur ein Bruchteil des tatsidchlich gemessenen, da sich
nach 1200 cm™ keine signifikanten Anderungen des Spektrums mehr ergeben. Eine Darstellung
des gesamten Spektralbereichs ist im Anhang zu finden (siehe Abb.. Zwischen 500 cm™
und 1000 cm™' sind die Phonon-Beitriige sowohl der zb-GaN-Schicht als auch des 3C-SiC/Si-
Substrates sichtbar. Anschlieend folgen Fabry-Pérot-Oszillationen aufgrund von Schichtdicken-
Interferenzen. Die zb-GaN- und die 3C-SiC-Schichten erzeugen durch ihre deutlich verschiede-
nen Dicken verstindlicherweise unterschiedliche Interferenzen. Die durch die 3C-SiC-Schicht
entstehenden hochfrequenten Oszillationen sind im infraroten Spektralbereich gut sichtbar. Auf
die durch zb-GaN entstehenden Oszillationen wird in Kap.[7.1.2noch genauer eingegangen, da
sich UVSE-Messungen durch ihre geringere Wellenlidnge fiir eine genauere Analyse der diinnen

zb-GaN-Schicht eignen.
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Abbildung 26: IRSE-Messdaten (durchgezogen) und pbp-Fit (gepunktet) in W (links) und A (rechts) von GND2518
fiir drei verschiedene Einfallswinkel (50°, 60° und 70°). Bearbeitet nach [81]].

Die Messdaten konnten durch ein Schichtmodell, welches der Probenstruktur entspricht, ziel-
fiihrend beschrieben werden. Hierbei wurde die zb-GaN-Schicht durch eine Modell-DF nach
GL. (3.20) modelliert. Die optischen Eigenschaften des Substrates konnten aus fritheren Untersu-
chungen verwendet werden. Der anschlieBende pbp-Fit ist ebenfalls in Abb.[26] dargestellt. Die
auf diese Weise gewonnene pbp-DF wurde dann erneut durch eine Modell-DF nach Gl. (3.20)
angepasst, um die Parameter fiir den Phonon-Beitrag zu erhalten. Da es sich hier um eine un-
dotierte Probe handelt, ist kein Plasmon-Beitrag vorgesehen. Die Auswertung ist in Abb.[27) zu

finden, die eine treffende Ubereinstimmung zwischen Modell- und pbp-DF erkennen lisst.
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Abbildung 27: Modell-Anpassung (rot, durchgezogen) von GI. (3.20) an die pbp-DF von GND2518 (blau, gepunk-
tet) im infraroten Spektralbereich, getrennt in Real- (g1, links) und Imaginérteil (&;, rechts). Bearbeitet nach [81].

Eine genauere Betrachtung des Imaginirteils, zu sehen in Abb.[28] enthiillt eine Besonderheit

des Phonon-Beitrags in zb-GaN. Es ist eine niederenergetische Schulter zu erkennen, die das
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7.1 GaN-Proben

Spektrum asymmetrisch erscheinen lédsst. Diese Schulter wird durch die Beriicksichtigung ei-
nes weiteren Phonon-Terms mit kleinerer Amplitude und groBerer Verbreiterung, empirisch be-
schrieben. Laut Theorie ist jedoch in zb-GaN nur ein TO-Phonon vorgesehen. Diese Aufspaltung
konnte bereits frither beobachtet werden [[70L(71./118]]. Es handelt sich hierbei um anharmonische
Effekte die aus der 2PDOS stammen [68]. Diese anharmonische Schulter sitzt um 7cm™' ver-

schoben zum eigentlichen TO-Phonon. Ahnliche Effekte sind im wz-GaN messbar [122,(123]).
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— — - Modell-DF

TR TO2

-."
.
""""

Sgeegeenesssttf PR T T l. il
0
520 530 540 550 560 570 580

Wellenzahl (cm'1)

Abbildung 28: VergroBerte Darstellung des Imaginirteils der Dielektrischen Funktion von GND2518 um die
Phonon-Resonanzfrequenz herum. Zwei Phononen-Beitrige (griin, braun) werden benétigt, um die pbp-DF
(schwarz) zu modellieren (rot).

Mit der gleichen Herangehensweise wie fiir die undotierte Probe GND2518 wird nun die héchst-
dotierte Probe GND2524 betrachtet. Die Messdaten fiir ¥ und A in Abb.[29]zeigen bereits deutli-
che Unterschiede im Vergleich zu Abb.[26| Wihrend die Phonon-Beitriige unterhalb von 1000 cm™
nur noch eine untergeordnete Rollen spielen, wird das Spektrum durch den Beitrag der Plasmo-
nen in Form der Plasma-Kante bei 4000 cm™' dominiert. Leichte Fabry-Pérot-Oszillationen sind

auch hier fiir Energien iiber 1000 cm™

zu erkennen. Der pbp-Fit liefert auch fiir diese Probe eine
iiberzeugende Ubereinstimmung mit kleinen Abweichungen fiir den Bereich hoher Wellenzah-

len. Die resultierende pbp-DF sowie die Modell-Anpassung dieser sind in Abb.[30|zu sehen.
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Abbildung 29: IRSE-Messdaten (durchgezogen) und pbp-Fit (gepunktet) in ¥ (links) und A (rechts) von GND2524
fiir drei verschiedene Einfallswinkel (50°, 60° und 70°).

Im Gegensatz zu Abb.[27]ist fiir die hochdotierte GND2524 ein dominanter Plasmon-Beitrag zur
DF erkennbar. Aus dem Absinken des Realteils bzw. dem Ansteigen des Imaginérteils der DF
fur kleine Wellenzahlen in Abb.[30] ldsst sich eindeutig die Plasmafrequenz wp sowie die Plas-
maverbreiterung yp bestimmen. Dennoch ist auch hier das typische Lorentz-Oszillator- Verhalten
des Phonon-Beitrags vorhanden. Die TO-Frequenzen sind dabei in beiden untersuchten Proben
identisch, jedoch unterscheiden sich die energetischen Positionen der anharmonischen Schultern

um einige Wellenzahlen.
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Abbildung 30: Modell-Anpassung (rot, durchgezogen) von GI. (3.20) an die pbp-DF von GND2524 (blau, gepunk-
tet) im infraroten Spektralbereich, getrennt in Real- (g1, links) und Imaginérteil (&;, rechts).

Die pbp- und Modell-DF fiir sdmtliche zb-GaN Proben werden in Abb.[31] miteinander vergli-
chen. Die durch die Modell-Anpassung ermittelten Parameter der DF sind in Tab.[5| zusammen-
gefasst. Der wachsende Einfluss des Plasmon-Beitrags ist mit steigender Ladungstrigerkonzen-

tration deutlich sichtbar, wihrend der Phonon-Beitrag keine signifikante Anderung von Probe

58



7.1 GaN-Proben

zu Probe aufweist. Anders verhélt sich hingegen der Beitrag der anharmonischen Schulter. Das
Amplitudenverhiltnis aus dem TO-Phonen und der anharmonischen Schulter ist fiir die mei-
sten Proben sehr dhnlich. Ausnahmen bilden die beiden hochstdotierten Proben. Das Ergebnis
der Model-Anpassung an die pbp-Daten ordnet hier der anharmonischen Schulter eine groere
Amplitude als dem tatsidchlichen Phonon zu. Dies ist kontraintuitiv. Leider konnte bisher keine

zufriedenstellende Begriindung fiir dieses Phiinomen gefunden werden.
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Abbildung 31: Vergleich der pbp- (gepunktet) und Modell- (durchgezogen) Dielektrischen Funktionen (links: Re-
alteil £, rechts: Imaginirteil &;) aller zinkblende GaN-Proben im infraroten Spektralbereich. Bearbeitet nach [81]].

Die Tatsache, dass die TO-Frequenzen nicht abhingig von der Ladungstrigerkonzentration sind,
wird so nicht erwartet. Theoretisch sollte sich die Resonanzfrequenz einer TO-Schwingung durch
den sogenannten Size-Effect sowie den Electronic-Effect mit zunehmender Dotierstoffkonzen-
tration bzw. Ladungstrgédgerdichte abnehmen [119,|120]]. Hierbei nehmen die unterschiedlichen
GroBen (engl.: size) der Dotieratome sowie die Deformation des Leitungsbandes einen Ein-
fluss auf die Gitterstruktur des Materials und dndern somit die Phonon-Eigenschaften. In wz-
GaN konnte dies mittels Raman-Untersuchungen festgestellt werden [[121,|122]. Vermutlich ist
an dieser Stelle die Auflosung der durchgefiihrten IRSE-Messungen nicht ausreichend, da die

Frequenz-Verschiebung durch die genannten Effekte kleiner ist als 1 cm™'.
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7.1 GaN-Proben

Mithilfe der bestimmten Plasmafrequenzen werden nun in Abb.[32] die optische Ladungstrager-
dichten ngp der dotierten Proben iiber Gl. (4.3T) bestimmt. Die Ergebnisse sind in Tab.[5| ange-
geben. Grundlage hierfiir sind natiirlich die in Kap.[.3] getroffenen Annahmen. Somit kénnen
auBerdem die effektiven Massen, sowohl die Fermi- als auch die optische Masse, der dotierten

Proben ermittelt werden. Diese sind in Abb.[33] gezeigt.
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Abbildung 32: Plasmafrequenz in Abhingigkeit der optischen Ladungstriigerdichte, berechnet nach GI. (4.31). Der
Vergleich der berechneten wp mit den gemessenen Werten fiir alle Proben liefert ngy (siehe Tab.|§[). Bearbeitet
nach [81]].
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Abbildung 33: Optische effektive Masse und effektive Masse am Fermi-Vektor in Abhéngigkeit der optischen
Ladungstragerdichte. Die optischen Massen der dotierten GaN Proben sind mit den vertikalen Linien, entsprechend
den Farben in Abb.[32lmarkiert. Zusitzlich ist eine vergroBerte Darstellung eingefiigt, die das anfingliche Abnehmen
der effektiven Massen aufzeigt. Bearbeitet nach [81]].

Es verbleibt die Diskussion, welche Ladungstrigerkonzentration fiir die weiteren Untersuchun-
gen genutzt werden sollte. Obwohl Hall-Messungen sehr prizise durchgefiihrt werden konnen,
fiihrt das leitfihige Substrat der Proben zu uneindeutigen Ergebnissen, die stark vom verwen-
deten Modell abhéngig sind. Auf der anderen Seite enthilt die Bestimmung der optischen La-
dungstrigerkonzentration einige Modell-Annahmen, die fiir das durchgefiihrte Experiment nicht
eindeutig zutreffen. Ein Vergleich zwischen optischer und Hall-Ladungstréigerdichte in Abb.[34]
zeigt, dass sich beide in der gleichen Grolenordnung befinden. In dieser Arbeit werden fiir die

weiteren Untersuchungen und Analysen die optischen Ladungstrigerkonzentrationen verwendet.
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Abbildung 34: Vergleich der Ladungstrigerdichte ermittelt durch Hall-Messungen (nya) oder durch Infrarot-
Ellipsometrie (71p)-

Zusitzlich zu den IRSE-Messungen wurden im infraroten Spektralbereich auch Untersuchungen
mit Raman-Spektroskopie durchgefiihrt. Die Ergebnisse dieser Messungen sind fiir die beiden
hochstdotierten Proben in Abb.[35]dargestellt. Hier miissen die Bereiche ober- und unterhalb von
2000cm™" getrennt betrachtet werden. Im niederen Wellenzahlen-Bereich wird das Spektrum
durch die Phonon-Beitrige des 3C-SiC/Si-Substrates dominiert. Es konnte kein Raman-Signal
der zb-GaN-Phonon gemessen werden. Dies ist jedoch nicht verwunderlich, da das TO-Phonon
von Materialien mit Zinkblende-Struktur in (001)-orientierten Proben Raman-verboten ist [114]]
und somit nicht in den Messungen auftreten darf. Auf der anderen Seite ergibt sich die Frage, wie
das TO-Phonon des 3C-SiC gemessen werden kann. Hierfiir gibt es verschiedene Erkldarungsan-
satze. Es ist z. B. moglich, dass Einschliisse oder sonstige durch Verunreinigung hervorgerufene
Effekte die Kristallqualitit beeinflussen, wodurch die Raman-Auswahlregeln gebrochen werden.
Alternativ dazu ist es vorstellbar, dass das 3C-SiC Substrat durch die Fokussierung auf die zb-

GaN-Schicht teilweise schrig beleuchtet wird, was andere Auswahlregeln zur Folge hat [[124].
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Grund fiir diese Annahme ist die sehr kurze Brennweite des Objektives im optischen Aufbau,
welches notig ist, um den Laser-Spot in der 400 nm zb-GaN-Schicht zu fokussieren. Eine weite-
re Moglichkeit ist der Effekt des forward-scattering. Gemeint ist hierbei die Tatsache, dass bei
Transmissionsexperimenten das TO-Phonon erlaubt ist und damit ein Signal erzeugt. Wird die-
ses Signal nun von der ndchsten Grenzschicht, zum Si hin, reflektiert, kann auch auf diese Weise

ein sonst verbotenes TO-Signal gemessen werden.
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Abbildung 35: Raman-Spektren der Proben GND2524 und GND2523, unterschiedlich skaliert fiir den Bereich
unterhalb (blau) und oberhalb (rot) von 2000 cm™!. Die Phonon-Beitrige des Substrates sind entsprechend markiert.
Die Verlustfunktion (2 (w), schwarz, Gl. @I)), gewonnen aus den pbp-Daten der Infrarot-Ellipsometrie (IRSE),
zeigt eine eindeutige Ubereinstimmung mit den Raman-Spektren. Bearbeitet nach [81].

Im hoheren Wellenzahlen-Bereich hingegen ist ein Raman-Signal zu erkennen, welches als LPP-
Mode zu interpretieren ist [115,|/116]]. Dieses Signal ist deutlich schwicher als jedes Signal,
welches vom Substrat stammt und ist daher anders normiert, als der niedrigere Wellenzahlen-
Bereich. Bildet man die in Kap.[6.3]eingefiihrte Verlustfunktion Q(w) aus der pbp-DF, gemessen
mittels IRSE, so stimmt diese sehr gut mit dem Raman-Signal iiberein. Dies ist zum einen die Be-
stiatigung dafiir, dass es sich bei dem Signal um eine ladungstrigerabhéngige LPP-Mode handelt,

zum anderen eine unabhéngige Bestimmung der Plasmafrequenz wp. Die Modell-Kurve fiir die

LPP-Moden ist in Abb.[36| dargestellt. Zusitzlich sind die erwarteten Frequenzen fiir die sechs
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7.1 GaN-Proben

dotierten Proben iiber ihrer Plasmafrequenz eingezeichnet. Fiir die GND2524 und GND2523
konnten die theoretisch ermittelten LPP-Frequenzen durch die Raman-Messungen (Abb.[33) be-
statigt werden. Leider konnten in den Raman-Spektren der restlichen Proben keine LPP-Signale

sichtbar gemacht werden.
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Abbildung 36: Theoretische Berechnung der Longitudinal-Phonon-Plasmon gekoppelten Moden (LPP+, GL. (6.7))
im zinkblende GaN, dargestellt tiber der abgeschirmten Plasmafrequenz (wp) sowie der in Kap. eingefiihrten
Plasmafrequenz (wp). Die zu erwartenden Werte der LPP- Mode der sechs dotierten Proben ist ebenfalls einge-

zeichnet, von denen jedoch nur GND2524 und GND2523 experimentell nachgewiesen werden konnten (Vergleich
mit Abb.@.
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7.1.2 Bandkantennaher Spektralbereich

An den infraroten Spektralbereich angeschlossen folgt der sichtbare und ultraviolette Spektralbe-
reich, in dem UVSE-Messungen durchgefiihrt wurden. Obwohl die messbaren Spektralbereiche
der beiden verwendeten Messgerite sich iiberlagern (siehe Kap.[6.I), wird hier nur die Aus-
wertung ab 2 eV aufgezeigt. Grund hierfiir sind Substrat-Effekte, vor allem des 3C-SiC, welches
eine indirekte Bandkante in diesem Bereich aufweist. Eine Darstellung des gesamten Spektralbe-
reichs ist im Anhang zu finden (siehe Abb.[73). Analog zu den IRSE-Messungen sind in Abb.[37|
die Messdaten sowie der pbp-Fit fiir die undotierte Referenzprobe GND2518 zu sehen. Auch
hier wurden die Messdaten durch ein Schichtmodell beschrieben, welches der Probenstruktur
entspricht. Fiir das Substrat konnten hier erneut frithere Ergebnisse genutzt werden. Die zb-
GaN-Schicht wurde hingegen im ersten Ansatz mit mehreren PSEMI-Oszillatoren, beruhend

auf Messdaten bis 20 eV (siehe Kap.[6.1), modelliert.
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Abbildung 37: UVSE-Messdaten (durchgezogen) und pbp-Fit (gepunktet) in ¥ (links) und A (rechts) von GND2518
fiir drei verschiedene Einfallswinkel (50°, 60° und 70°).

Im niederenergetischen Bereich zeigen sich die Fabry-Pérot-Oszillationen als Anschluss an den
infraroten Spektralbereich. Hierbei stammen die deutlich sichtbaren Oszillationen jedoch von
der etwa 600 nm dicken zb-GaN-Schicht, wihrend diese von den durch das 3C-SiC erzeugten
hochfrequenten Oszillationen iiberlagert werden. Ab ~3.2eV verschwinden die Fabry-Pérot-
Oszillationen aufgrund der einsetzenden Absorption des zb-GaN. Aus dem pbp-Fit-Ergebnis,

welches die Messdaten hervorragend beschreibt, wird nun in Abb.@ die DF bestimmt.
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Abbildung 38: Modell-Anpassung (rot, durchgezogen) durch PSEMI-Oszillatoren an die pbp-DF von GND2518
(blau, gepunktet) im bandkantennahen Spektralbereich, getrennt in Real- (g1, links) und Imaginirteil (&, rechts).

Der pbp-Fit liefert ab ~3 eV hervorragende Daten zur DF. Unterhalb von 3 eV hat der pbp-Fit
in g, weniger gut funktioniert, da hier ein groBBeres Rauschen zu erkennen ist. Dies stammt
sehr wahrscheinlich aus den durch das Schichtmodell nicht perfekt beschriebenen Fabry-Pérot-
Oszillationen, die der pbp-Fit versucht durch die GaN-DF auszugleichen. Auch die Modell-
Anpassung durch PSEMI-Oszillatoren liefert ein sehr gutes Ergebniss, was die Bestimmung der
Bandkante ermoglicht. Hierbei ist jedoch zu beachten, dass die Absorptionskante ein stufenfor-

miges Verhalten bei ~3.25 eV aufweist. Dieses ist in Abb.[39] genauer dargestellt.
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Abbildung 39: Auswertung des Imaginérteils der Dielektrischen Funktion von GND2518 (schwarz) mit dem Elliott-
Modell (rot) nach Gl. (3.30). Die einzelnen Beitréige des Modells sind ebenfalls dargestellt (gepunktet).
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Die pbp-Daten der DF weisen keine einzelne Absorptionskante auf, wie man es von einem di-
rektem Band-Band-Ubergang erwarten wiirde. Stattdessen ist bei ~3.25eV eine Art Stufe in
&, sichtbar. Diese Stufe wurde, in Abb.[38] mittels eines PSEMI-MO und eines vorgelagerten
GauB-Oszillators beschrieben. Fiir die Erkldrungen dieser Stufe gibt es zwei Moglichkeiten: zum
einen konnte es sein, dass es sich hier um die Uberlagerung zweier Band-Band-Uberginge han-
delt. Diese wiren natiirlich zunichst der Ubergang vom hh- und lh-Valenzband ins Leitungsband
als auch der Ubergang vom so-Valenzband ins Leitungsband. Diese Moglichkeit ist jedoch un-
wahrscheinlich, da die resultierende Bandkante zu klein (23.19eV) und die split-off Energie
(=80 meV) zu grof} ausfallen wiirden. Eine bessere Beschreibung des Phinomens erhélt man
unter Beriicksichtigung von Exzitonen. Die Theorie sowie die Linienform von &, mit Exzitonen-
Einfluss ist in Kap.[3.2] beschrieben. In Abb.[39|sind die einzelnen Beitrdge eines diskreten Exzi-
tons sowie des Exziton-Kontinuums und hohere Beitriige dargestellt und an die pbp-Daten von &,
angepasst. Es ergibt sich eine Bandliicke von 3.23 eV sowie eine Exziton-Bindungsenergie von
9.8 meV. Diese Bindungsenergie scheint zu gering, wenn frithere Untersuchungen und theoreti-
sche Berechnungen nach effektiver Massentheorie ~25 meV erwarten lassen [22]]. Es konnte sich
hierbei jedoch um die in Gl. (3.28) beschriebenen Abschirmungseftekte handeln, die die Exziton-
Bindungsenergie dieser speziellen Probe herabsetzt. Allerdings bleibt die Frage bestehen, ob ein
diskretes Exziton mit so geringer Bindungsenergie bei ~25 meV Raumtemperatur iiberhaupt sta-
bil sichtbar wire. Zusitzliche temperaturabhiingige Messungen konnten jedoch genutzt werden,

um den Beitrag des diskreten Exzitons zu bestétigen [[125]].
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Abbildung 40: UVSE-Messdaten (durchgezogen) und pbp-Fit (gepunktet) in ¥ (links) und A (rechts) von GND2524
fiir drei verschiedene Einfallswinkel (50°, 60° und 70°).

Als néchstes werden, wie im infraroten Spektralbereich, die Messdaten und Schichtmodell-
Anpassung der hochstdotierten zb-GaN-Probe in Abb.[40] dargestellt. Auch hier ist der nieder-
energetische Bereich dominiert durch die Fabry-Pérot-Oszillationen, die an der Absorptionskante
enden. Dieser Punkt ist im Vergleich zu Abb.[37zu hoheren Energien verschoben. Nichtsdesto-
trotz konnte die Modell-Anpassung einen erfolgreichen pbp-Fit generieren, auch wenn dieser
im Vergleich zur undotierten Probe mehr Rauschen aufweist. Erstaunlicherweise zeigt sich dies
nicht in der pbp-DF, dargestellt in Abb.{41] Das Rauschen in &, ist deutlich geringer, verglichen
mit Abb.[38] Allerdings kommt es in &, bei ~3.4 eV zu einer Unstetigkeit in den pbp-Daten. Diese
wurde fiir die folgende Modell-Anpassung vernachléssigt. Fiir keine der dotierten Proben konn-
te ein stufenformiger Imaginérteil gemessen werden, weshalb davon ausgegangen werden kann,
dass kein diskretes Exziton fiir die Auswertung beriicksichtigt werden muss. Folglich wurde fiir
die Modell-Anpassung der Absorptionskante nur ein PSEMI-MO verwendet, dessen Wendepunkt
als Ubergangsenergie Ecy betrachtet wird. Die ausgezeichnete Ubereinstimmung zwischen Mo-

dell und pbp-Daten in Abb. liefert eine Ubergangsenergie von 3.7 V.
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Abbildung 41: Modell-Anpassung (rot, durchgezogen) durch PSEMI-Oszillatoren an die pbp-DF von GND2524
(blau, gepunktet) im bandkantennahen Spektralbereich, getrennt in Real- (g1, links) und Imaginirteil (e, rechts).

Die gleiche Analyse wurde fiir samtliche GaN-Proben angewandt und die Ergebnisse in Form
von DF sind in Abb.[2] zu sehen. Hier erkennt man sofort die Verschiebung der Absorptions-
kante zu hoheren Energien, sowohl in g als auch in &;. Gleichzeitig kann eine Verbreiterung der
Absorptionskante mit zunehmender Ladungstrigerkonzentration beobachtet werden. Dies wird
durch die steigende Besetzung des Leitungsbandes und der zunehmenden Unordnung mit hohe-
ren Dotierkonzentration erklért. Zusitzlich ist eine Erh6hung der Amplitude in &, erkennbar, die

noch nicht vollstdandig geklart ist. Es wird jedoch vermutet, dass dies mit der BGR korreliert.
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Abbildung 42: Vergleich der pbp- (gepunktet) und Modell- (durchgezogen) Dielektrischen Funktionen (links: Re-
alteil &, rechts: Imaginirteil &;) aller zinkblende GaN-Proben im sichtbaren und ultravioletten Spektralbereich.
Bearbeitet nach [81]).

Aus der Modell-Anpassung in Abb. kann nun die Ubergangsenergie fiir jede Probe, als Wen-

depunkt der Absorptionskante bestimmt werden. Diese sind, zusammen mit der Amplitude und
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7.1 GaN-Proben

Verbreiterung, in Tab.[6] aufgelistet und in Abb.[43] iiber die in Abb.[32] bestimmten, optischen
Ladungstrigerkonzentrationen aufgetragen. Es zeigt sich eine Ladungstrigerabhéngigkeit der
Ubergangsenergien, die nahezu perfekt durch das Modell aus GI. beschrieben werden
kann (siche Abb.[3). Hierfiir wurde die gemittelte Lochmasse 7, zu einem konstanten Wert

von 0.61 m, angepasst [[81].

Tabelle 6: Auflistung ausgewihlter Parameter aus der UVSE-Auswertung (bei Raumtemperatur) der zinkblende
GaN-Proben: GaN-Schichtdicke dyysg, Amplitude AO, Energieposition £0 und Verbreiterung BO des PSEMI-MO-
Ostzillator zur Beschreibung der Ubergangsenergie Ecy yvsg. Die aus der Infrarot-Auswertung gewonnene optische
Ladungstrigerkonzentration n,yp ist ebenfalls angegeben.

duvse Mopt A0  EO=Ecyuvse BO

Probe (nm) (cm_3) (eV) (eV)
GND2524 348 1.75x10%* 1.754 3.694 0.176
GND2523 417 5.69x 10" 1.267 3.405 0.079
GND2512 569 2.81x10" 1.356 3.302 0.060
GND2511 624 8.06x 10'® 1.475 3.236 0.033
GND2510 624 543 x10"™ 1.245 3.228 0.039
GND2522 604 1.73x10"™ 1.087 3.220 0.035
GND2518 605 - 1.115 3.231 0.039

Bis jetzt wurde die Ubergangsenergie iiber einen Leitungsband- und einen (parabolischen) Valenzband-
Beitrag mit gemittelter effektiver Lochmasse beschrieben. Versucht man, die Beitrdge der drei
einzelnen (parabolischen) Valenzbédnder zu ermitteln, muss eine Unterscheidung der drei Loch-
massen erfolgen. Die Mittelung der hh-, lh- und so-Lochmassen muss dabei natiirlich wieder
die zuvor bestimmte gemittelte Lochmasse ergeben. Hierfiir werden die relativen Oszillatorstér-
ken (hh: 1/2, 1h: 1/3, so: 1/6) der Ubergéinge am ['-Punkt der BZ [126,/127]] als Gewichtung

verwendet. Die gemittelte Lochmasser ergibt sich somit zu:

(7.1
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7 ERGEBNISSE

Dies ist jedoch nur eine Ndherung, da die Absorption nicht am I'-Punkt der BZ, sondern um den
Fermi-Vektor kr verschoben, stattfindet. Die ermittelten Lochmassen sind in Abb.[d3]aufgezihlt.
Fiir einen Vergleich konnen nun die effektiven Lochmassen in die verschiedenen Richtungen der
BZ aus Tab.[]ebenfalls gemittelt werden. Es zeigt sich, dass die Abweichung zwischen Theorie
und Experiment nur 0.1 m, betrdgt. Dieser Wert ist jedoch kritisch zu betrachten, da die getrof-

fenen Nédherungen und Mittelungen nicht dem Realfall entsprechen.
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Abbildung 43: Gemessene Ubergangsenergien Ecy yvsg iiber der bestimmten optischen Ladungstrigerdichte Topt-
Modell-Anpassung (blau) gemiB der Vielteilcheneffekte, beschrieben in Kap.[#.2] Die einzelnen Beitrige der Band-
kantenrenormierung (schwarz) und Burstein-Moss-Verschiebung (griin) sind ebenfalls dargestellt. Bearbeitet nach
[81].
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7.1.3 Zeitaufgeloste Untersuchungen

Die undotierte zb-GaN-Probe (GND2518), welche fiir den UV-Bereich in den Abb.[37{39| bereits
analysiert ist, wurde zudem mittels trSE untersucht. Hierbei wurden die in Kap.[6.1.2] beschrie-
benen experimentellen Parameter verwendet. GND2518 ist die einzige Probe in dieser Arbeit,
die im Kontext der trSE behandelt wird, womit in diesem Kapitel auf die Probenbezeichnung in
Abbildungen und Texten verzichtet wird. In Abb.[44]ist der zeitliche Verlauf von ¥ und A fiir
die erste Pikosekunde nach dem Pump-Puls dargestellt. Hier ist der grote Unterschied zwischen
angeregten und steady-state GaN zu sehen. Nach 1 ps laufen ¥ und A fiir die ndchsten 5000 ps

zuriick auf die steady-state-Kurven.

steady-state =

v (deg)
A (deg)

ps )
PR [T W W (T W T T | | T T T PR U N W [ ST S T | 1

26 28 '3_0' Y Y I3.6I 26 2.8 '30' ' ‘3.2. =
Photon-Energie (eV) Photon-Energie (eV)

steady-state

Abbildung 44: Messergebnisse fiir ¥ (links) und A (rechts) der zeitaufgelosten Ellipsometrie innerhalb der ersten
Pikosekunde nach der Pump-Absorption. Von der Gleichgewichtsmessung (steady-state) bis zur delay-time von 1 ps
werden die Daten in 0.1 ps Schritten angezeigt. Der Verlauf wird durch die Pfeile markiert. Bearbeitet nach [97].

Die in Kap.[6.1.2] beschriebene Auswertung fiir zeitaufgeloste Messungen werden hier am Bei-
spiel der 10 ps Messung in den Abb.[d5]und 6] gezeigt. Um einen pbp-Fit durchfiihren zu kon-
nen, muss das anfangs verwendete FBG-grading (welches einen funktionalen Zusammenhang

zwischen Ubergangsenergie und Schichtdicke herstellt, Abb. in ein EMA-Modell (Variation

der Mischanteile von angeregten und unangeregten GaN, Abb.[21) iiberfiihrt werden.
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Abbildung 45: Vergleich der beiden verwendeten Modelle (FBG, braun und EMA, griin) fiir das Ladungstriger-
profil und pbp-Fit (rot) des EMA-Modells auf die Messdaten von ¥ (links) und A (rechts), 10 ps nach der Pump-

Absorption.

Der Vergleich zwischen dem FBG- und dem EMA-Modell (siehe Kap.[6.1.2) fiir die grundlegen-

de Anpassung an die Messdaten von ¥ und A zeigt eine Uberstimmung und damit die Recht-

fertigung fiir den folgenden pbp-Fit, der ebenfalls in Abb.[5| eingezeichnet ist. Die aus dieser

gewonnene pbp-DF (g, und &;) wurden anschlieBend durch einen PSEMI-MO-Oszillator zur

Beschreibung der Absorptionskante ausgewertet. Hierbei wird vor allem auf eine Ubereinstim-

mung mit dem Imaginirteil &, der DF geachtet, sichtbar in Abb.}46] da diese zur Bestimmung

der Absorptionskante geeigneter ist. Im Anhang sind zudem die DF fiir ausgewéhlte Probentiefen

gezeigt, um das Ladungstragerprofil und somit die tiefenabhidngige DF zu veranschaulichen.
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Abbildung 46: Ergebnisse der Dielektrischen Funktion (links: Realteil g, rechts: Imaginirteil ;) aus den pbp-
Daten (blau) und angepasst mit PSEMI-Oszillatoren (rot) fiir die 10 ps Messung. Die als Wendepunkt der Absorpti-
onskante bestimmte Ubergangsenergie Ecv ist mit einem Pfeil markiert. Bearbeitet nach [97].
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7.1 GaN-Proben

Als nichstes wird der zeitliche Verlauf der &, analysiert. Hierfiir wird in drei Zeitbereiche un-
terteilt: den Sub-Pikosekunden- (r < 1ps), den Pikosekunden- (1 ps < ¢ < 15ps) und Super-
Pikosekundenbereich (15 ps < 7). Diese pbp-Daten sowie die PSEMI-M0O Modellanpassung fiir
diese Zeitbereiche sind in den Abb.[A7H49| dargestellt. Als Vergleichswert ist in allen Bildern
die -10 ps-Messungen eingezeichnet. Wir definieren diese Messung als quasi-steady-state, da
wir annehmen, dass die Probe zu diesem Zeitpunkt bereits zuriick in ihren Ausgangszustand
gelangt ist. Zudem werden die Ergebnisse unterhalb von 3.2 eV nicht betrachtet. Grund hierfiir
ist ein unzureichendes pbp-Ergebnis (siche Abb.[d6), welches vermutlich auf den Endpunkt der
Fabry-Pérot-Interferenzen zuriickzufiihren ist. Wie in Kap.[6.1.2] geschildert, werden nach dem
Anregungspuls die obersten GaN Schichten transparent. Dies fiihrt zu kontinuierlich verdnderten
Anfangs- und Endpunkten der Fabry-Pérot-Interferenzen, welche durch das Modell nicht akkurat
erfasst werden.
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o
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Abbildung 47: Imaginirteil der Dielektrischen Funktion fiir ausgewihlte delay-times innerhalb der ersten Pikose-
kunde nach Pump-Absorption. Der Spektralbereich unterhalb von 3.19eV (grau) wird nicht betrachtet. Die ermit-
telten Ubergangsenergien Ecy sind durch vertikale Linien markiert. Zur besseren Ubersicht ist die Gleichgewichts-
messung (steady-state, -10 ps, schwarz) ebenfalls dargestellt. Bearbeitet nach [97].

Sowohl in der -10 ps Messung als auch direkt (0.1 - 0.2 ps) nach dem Anregungs-Puls ist der

exitonische Betrag bei ~3.21 eV zu erkennen. Danach jedoch scheinen genug freie Ladungstra-
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ger relaxiert zu sein, dass das Exziton komplett abgeschirmt wird. Von hier an sind zwei Effekte
deutlich zu erkennen: 1. das Verschieben der Absorptionskante zu hoheren Energien und 2. das
Verbreitern der Absorptionskante. Vielteilcheneftekte, insbesondere BMS, erklédren die erste Be-
obachtung der Blauverschiebung wihrend die Verbreiterung durch die erhohte Elektronentem-
peratur und damit aufgeweitete Verteilungsfunktion innerhalb der Bédnder zu erkliren ist [54].
Dieser Sub-Pikosekunden-Bereich wird demnach weitestgehend durch die Relaxation dominiert,
wihrend Rekombination und Diffusion fast vernachlissigt werden kénnen. Ahnlich zu ¥ und A
in Abb.[44] sehen wir auch in &, innerhalb der ersten Pikosekunde die maximale Verinderung
im Vergleich zum steady-state Fall. Die extreme Verbreiterung in &, fiir ¢ ~ 1 ps erschwert die
Bestimmung des Wendepunkts der Absorptionskante und somit der Ubergangsenergie, da das
Abflachen von &, nicht mehr im beobachteten Spektralbereich liegt. Der Fehler der bestimmten
Ubergangsenergien fiir diese Zeiten liegt bei maximal 40 meV, was deutlich groBer ist als die ~

10 meV Ungenauigkeit fiir die restlichen Messungen [97].
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Abbildung 48: Imaginirteil der Dielektrischen Funktion fiir ausgewihlte delay-times zwischen einer und 15 ps
nach der Pump-Absorption. Der Spektralbereich unterhalb von 3.20eV (grau) wird nicht betrachtet. Die ermittelten
Ubergangsenergien Ecy sind durch vertikale Linien markiert. Zur besseren Ubersicht ist die Gleichgewichtsmessung
(steady-state, -10ps, schwarz) ebenfalls dargestellt. Bearbeitet nach [97].
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Die Analyse der Daten fiir den Zeitbereich 0.8 < ¢ < 1.2 ps benétigt fiir bestimmte delay-times
negative &,, um systematische Ergebnisse zu liefern [97]. Fiir hochangeregtes GaAs wurden dhn-
liche Ergebnisse beobachtet [[128]]. Ein negativer Imaginérteil der DF wird in dieser Arbeit als
material gain (dt.: materialabhéngige Verstirkung) interpretiert und ldsst sich am einfachsten
als zusitzlichen Licht-Gewinn anstatt Licht-Absorption verstehen. Griinde zum Beriicksichtigen
dieses gain sind zum einen das relativ glatte pbp-Ergebnis, welches mathematische Unstimmig-
keiten im pbp-fit eher ausschlie3t. Zum anderen die Tatsache, dass ein Vernachlidssigen von ne-
gativen &, zu nicht systematischen Ergebnissen fiir Amplitude, Energie und Verbreiterung der
Absorptionskante fiihrt. Die Modellierung des gain-Effekts erfolgt an einer spéterer Stelle. Die
Ursache des gain liegt darin, dass die Quasi-Fermi-Niveaus der Elektronen und Lécher durch
die Relaxation in ihre jeweiligen Béinder verschoben wurden. Sobald diese Bedingung erfiillt ist,
beginnt die zusétzliche Rekombination [129].

Nach 1 ps beginnt sich die DF zuriick auf ihre steady-state Werte zu entwickeln, indem die Ener-
gie und Verbreiterung der Absorptionskante in &, abnehmen. Ab ¢t ~ 5 ps ist keine signifikante
Anderung der Verbreiterung mehr sichtbar und es kommt zu einer quasi-parallel Verschiebung

der Absorptionskante zu geringeren Energien mit steigender delay-time.
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Abbildung 49: Imaginirteil der Dielektrischen Funktion fiir ausgewihlte delay-times zwischen 15 und 5000 ps
nach der Pump-Absorption. Der Spektralbereich unterhalb von 3.19 eV (grau) wird nicht betrachtet. Die ermittelten
Ubergangsenergien Ecy sind durch vertikale Linien markiert. Zur besseren Ubersicht ist die Gleichgewichtsmessung
(steady-state, -10ps, schwarz) ebenfalls dargestellt. Bearbeitet nach [97].

Um endgiiltig auf die steady-state DF zuriickzugelangen, benotigt das Material in etwa S ns.
Bereits nach 60 ps ist das exitonische Signal wieder deutlich sichtbar. Die Intensitét dieses exi-
tonischen Beitrages ist jedoch zu Beginn sehr schwach und braucht iiber 100 ps, um auf den
steady-state Wert anzusteigen. Genauere Untersuchungen dieses Zeitverhaltens wurden nicht
durchgefiihrt, konnten sich aber als interessante Forschungen fiir zukiinftige Arbeiten anbieten.

Die in Kap.[7.1.1T] und [7.1.2] untersuchten dotierten Proben sollten eine quantitative Einordnung

der, durch den Pump-Puls erzeugten, Ladungstrigerkonzentration ermoglichen. Hierfiir wird in
Abb.[50|der Imaginirteil der DF von Probe GND2523 mit ausgewihlten delay-times verglichen.
Die Tatsache, dass sowohl Linienform als auch Energieposition fiir die dargestellten Kurven dhn-
lich sind, ldsst vermuten, dass sich in diesem Zeitbereich in etwa die gleiche Anzahl von freien
Ladungstrigern in der Probe GND2518 (nominell undotiert) befinden. Auch bei dieser Betrach-

tung sind die Effekte der freien Locher vernachlédssigt worden.
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Abbildung 50: Vergleich der Imaginérteile fiir die delay-times von 10 bzw. 15 ps mit der Gleichgewichtsmessung
(steady-state, rot) der n-dotierten Probe GND2523 (optischen Ladungstrigerkonzentration nopt=5.58><1019 cm’3).
Der Spektralbereich unterhalb von 3.22 eV (grau) wird nicht betrachtet. Die ermittelten Ubergangsenergien Ecy
sind durch vertikale Linien markiert. Zur besseren Ubersicht ist die Gleichgewichtsmessung (steady-state, -10ps,
schwarz) ebenfalls dargestellt. Bearbeitet nach [97].

Die ermittelten Ubergangsenergien fiir die ersten 80 ps sind in Abb. zusammengefasst. Hier-
bei ist der Zeitbereich < 2.5 ps gesondert dargestellt. Es ist zu beachten, dass die hier betrachte-
ten Ubergangsenergien dem Wendepunkt der DF entsprechen, die aus dem pbp-Fit der obersten
zb-GaN-Schicht gemif des Ladungstrigerprofils folgt. An tieferen Stellen der zb-GaN-Schicht
wiirde bei der gleichen delay-time eine andere Ubergangsenergie gemessen werden. Ein Ver-
gleich von DF in unterschiedlichen Tiefen ist im Anhang zu finden. Das anfidngliche Absinken
der Ubergangsenergie (+ < 0.4 ps) mag kontraintuitiv erscheinen, ist aber im Rahmen der Viel-
teilcheneffekte durch die BGR erklirbar. In diesem Zeitbereich scheinen also so wenig Ladungs-
triager ihr Bandextremum erreicht zu haben, dass der Beitrag der BGR grofer als der des BMS
ist. AnschlieBend iiberwiegt der BMS durch die relaxierenden Ladungstriger jedoch deutlich
und es kommt zu einer Verschiebung der Ubergangsenergie von etwa 450 meV. An dieser Stelle,
bei t = 1.0ps, ist die maximale Verdnderung im Vergleich zum steady-state Zustand erreicht.

Es folgt ein zeitlich begrenztes, schnelles Abfallen der gemessenen Ubergangsenergie. Dies ist
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genau durch den gain-Effekt zu erklidren, bei dem Elektron-Loch-Paare einen zusitzlichen Re-
kombinationskanal haben. Danach beginnt die Ubergangsenergie exponentiell auf ihren steady-
state Wert zuriickzuwechseln. Dies entspricht der in Kap.[5.2] angedachten Rekombination von

Ladungstrigern.
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Abbildung 51: Gemessene Ubergangsenergien Ecy von 0 bis 80 ps. Die Zeitbereiche unter und iiber 2.5 ps sind un-
terschiedlich skaliert. Zur besseren Ubersicht ist die gemessene Bandkante fiir die Gleichgewichtsmessung (steady-
state, griin) ebenfalls eingezeichnet. Bearbeitet nach [97].

Offensichtlich muss das Modell zur Beschreibung der Ladungstrigerkonzentration in Gl. (5.13)
iberarbeitet werden, um den nachgewiesenen gain-Effekt zu beriicksichtigen. Wir wollen hier-
fiir die Ladungstriagerkonzentration bestimmen, die durch den gain-Effekt rekombiniert und so-
mit aus dem Bandextremum verloren geht. Die Rekombination durch gain weist ein An- und
Abschwellen auf, abhingig von der Position der Quasi-Fermi-Niveaus und deren Bezug zur
Bandliicke. Die tatsdchliche Anzahl von rekombinierten Ladungstrigern muss dementsprechend
in einen Sittigungsbereich laufen, ab dem keine weiteren Ladungstriger verloren gehen. Diese

Form soll als error-function approximiert werden zu [97]:

gain (1) = %-(erf(t_ﬁ2)+ 1). (7.2)

T2
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Hierbei ist N, die maximale Anzahl an rekombinierten Ladungstrigern, 8, der Einsatzpunkt
des gain-Eftekts und 7, die gain-Rekombinationszeit. Fiir die Gesamtanzahl von Elektronen im
LBM miissen nun also die relaxierten Elektronen um die durch gain verlorenen Elektronen re-
duziert werden. Es ergibt sich die folgende Gleichung fiir die Ladungstridgerkonzentration an der
Probenoberfldche [97]]:

(nrelax - ngain)

Ngm (x = 0,1) = 7

t
- exp (aZDt - —) - erfc (Va2Dr). (7.3)
T

Diese Gleichung beschreibt den zeitlichen Verlauf der Ladungstriagerkonzentration nach einer
Hochenergieanregung. Unter den in Kap.[5] getroffenen Annahmen kann man die entsprechenden
Ladungstrigerkonzentrationen fiir die Ubergangsenergien aus Abb.|51| ermitteln. Diese, sowie
die Anpassung von GL. (7.3), sind in Abb.[52]fiir die ersten 3 ps dargestellt. Das erstellte Modell
ist in der Lage die gewonnenen Messdaten ausgezeichnet zu beschreiben. Die zusitzlich einge-
fiihrte gain-Rekombination ermoglicht den schnellen Abfall der Ubergangsenergie ab ~ 1 ps.
Der erweiterte zeitliche Verlauf bis 80 ps ist folgend in Abb.[53| gezeigt. Hier ist vor allem der

Effekt der Rekombination sichtbar.
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Abbildung 52: Zeitlicher Verlauf der aus den Ubergangsenergien bestimmten Ladungstrigerkonzentrationen und
deren Beschreibung durch die Prozesse der Relaxation (schwarz), Relaxation mit Rekombination und Diffusion
(braun) und zusitzlichem gain-Effekt (griin), welcher auf das Modell (blau) aus GI. @ fithrt. Bearbeitet nach [97]].
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7 ERGEBNISSE

Zusammengefasst lassen sich die beteiligten Prozesse und der zeitliche Ablauf folgendermal3en
beschreiben: der einfallende Laser-Puls erzeugt eine grole Anzahl von Elektron-Loch-Paaren,
welche das Pump-Reservoir bilden. Von dort beginnen Elektronen ins LBM zu relaxieren, wo
sie die Absorptionskante durch Vielteilcheneffekte beeinflussen. Gleichzeitig diffundieren die
Ladungstriger riumlich durch die Probe, was die Ladungstriagerkonzentration an der Oberflidche
der Probe verringert. Zudem konnen die Elektron-Loch-Paare wieder miteinander rekombinie-
ren. Da diese Rekombination und Diffusion deutlich langsamer stattfindet als die Relaxation,
nimmt die Ladungstrigerkonzentration im Leitungsbandminimum zunichst stark zu. Es bildet
sich ein Ladungstragerprofil in der Probe. Sobald geniigend Ladungstriger relaxiert sind und
die quasi-Fermi-Niveaus von Elektronen und Lochern innerhalb ihrer jeweiligen Béndern lie-
gen, beginnen die Elektron-Loch-Paare durch den gain-Prozess miteinander zu rekombinieren.
Solange sich noch geniigend freie Ladungstriger im Pump-Reservoir befinden, steigt die Anzahl
der Ladungstridger im LBM weiter an. Wenn die gain-Rekombination jedoch iiberwiegt, nimmt
die freie Ladungstrigerkonzentration rapide ab [[129]]. Sobald sich die quasi-Fermi-Niveaus dann
wieder innerhalb der Bandliicke befinden, sind die einzig noch aktiven Prozesse die Diffusion
und Rekombination. Beide Prozesse verringern die Ladungstrigerkonzentration im LBM, im
Vergleich zur Relaxation und gain-Rekombination jedoch langsamer, bis der Ausgangszustand

wieder erreicht ist.
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® aus E., mit Gl. (4.25)

E Ny | Gl. (7.3) 10"
PRI N W T ST W TN |

05 10 15 20 25 30 20 40 60 80

Zeit (ps)

Abbildung 53: Berechnete Ladungstrigerkonzentrationen n von 0 bis 80 ps. Die Zeitbereiche unter und iiber 3 ps
sind unterschiedlich skaliert, genauso wie die n-Bereiche. Die Modell-Anpassung (blau) erfolgt nach Gl. (7.3). Be-
arbeitet nach [97]).

Aus der Anpassung des Modells an die Messdaten bzw. die berechneten Ladungstrigerkonzen-
trationen konnten die in Tab.[/|aufgelisteten Parameter bestimmt werden. Hierbei zeigt sich, dass
die charakteristische Relaxationszeit von 7y = 0.19 ps vergleichbar mit einem theoretisch vorher-
gesagten Wert ist [[130]. Auch die Rekombinationszeit von 7, = 26.1 ps ist dhnlich zu vorherigen
Untersuchungen [131,/132]. Aus der Kombination von Rekombinationszeit und Diffusionskon-
stante ldsst sich aulerdem die Diffusionslidnge Lp = \/D—Tl = 58.8 nm ermitteln. Dieser Wert
ist kleiner als der im verwandten wz-GaN von ~ 90 nm [133,(134]]. Es ist zu beachten, dass die
hier bestimmte Diffusionskonstante mathematisch nur die Elektronen darstellt. Der tatséchliche

Wert wird hingegen einer effektiven Mittelung des Elektron-Loch-Plasmas entsprechen [97].

83



7 ERGEBNISSE

Tabelle 7: Aus der Modell-Anpassung in Abb. ermittelte Parameter der Relaxation (N, 8y, 79), Rekombination
(1), Diffusion (D, Lp) und der zusitzlichen gain-Rekombination (N>, 8,, 72). Bearbeitet nach [97].

Relaxation Rekombination Diffusion gain-Rekombination

Ny, (em™) 3.8 x 10% . . 8.1x 10"
Boz (ps) 0.70 - - 1.10
70.12 (PS) 0.19 26.1 - 0.16
D (cm?/s) - - 1.33 -

Lp (nm) - - 58.8 -

Bis jetzt nahmen wir implizit an, dass die Probe sich wihrend des gesamten Experiments auf
Raumtemperatur befindet. Es ist jedoch nicht ausgeschlossen, dass sich die Probe durch den
Pump-Puls erwédrmt. Ursache hierfiir liegt im Relaxationsprozess. Wenn Elektronen aus dem
Pump-Reservoir ins LBM relaxieren, dann erreichen sie dies durch Elektron-Phonon-Wechsel-
wirkung. Die dabei erzeugten bzw. angeregten Phononen beeinflussen die Gittertemperatur der
Probe. Es folgt dementsprechend die Erwartung, dass sich die Probe am Ende der Relaxati-
onsphase am hochsten erhitzt hat. Dies hat wiederum zur Folge, dass sich die fundamentale
Bandkante verringert [[135-137]. Es ergibt sich die These, dass der starke Abfall der gemessenen
Absorptionsenergie bei ~ 1 ps in Abb.[5T|durch diesen Temperatur-Effekt erklérbar ist.

Um dies zu verifizieren, wird ein Modell fiir den zeitlichen Verlauf der Temperatur benétigt. Da
die Temperaturerh6hung direkt aus der Relaxation der freien Ladungstriger folgt, nehmen wir
an, dass die Temperatur den gleichen funktionalen Zusammenhang aufweist. Das anschlieBende
Abkiihlen soll in erster Ndherung exponentiell erfolgen. Somit ergibt sich folgende Gleichung

fiir die zeitabhédngige Gittertemperatur [97]:

T(t)zw.e_fit.(erf(t_ﬁ3)+l)+TQ. (7.4)

2 T3

Ausgehend von der Raumtemperatur 7, erhoht sich die Temperatur zunéchst error-function-
artig mit der Zeitkonstante 73, welche den gleichen Wert haben soll wie 7 in Gl. (5.5) fiir die

Relaxation. Der Einsatzpunkt, der durch 85 beschrieben wird, wird jedoch zeitlich verschoben zu
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7.1 GaN-Proben

dem der Relaxation liegen, da wir keine Aussage iiber den zeitlichen Zusammenhang zwischen
Phonon-Anregung und Temperaturerhohung treffen konnen. Das exponentielle Abkiihlen soll
iiber die Zeitkonstante 7, charakterisiert werden.

Die temperaturabhidngige Bandliicke ldsst sich mit dem Modell nach Pissler folgendermaGen

berechnen [|138]]:

1-3A2
Eg(T) = Eg(T =0) — ar®Or egT/T—_l
(7.5)
3A2 |, n2 (2T 3A2-1(21\ 8(21\' [2T\°
T+ ) =] 2 =] + =] -1}
2 3+3A% Or 4 O 3\0r Or

Die notwendigen Pissler-Parameter ap, @ und Ar sind fiir zb-GaN bereits bekannt [22]]. Diese
temperaturabhédngige Bandliicke muss selbstverstindlich die statische Bandliicke in der Berech-
nung der Vielteilcheneffekte in Kap. ersetzen. Damit ergibt sich eine Ubergangsenergie, die

sowohl von der Ladungstréigerdichte als auch von der Temperatur abhéngt [97]:

Ecy (t) = Ecv (T (1) , Bimoder (7)) - (7.6)

Die Ladungstrigerdichte wird nur mit dem Modell fiir Relaxation, Rekombination und Diffu-
sion beschrieben, da der angenommene gain-Effekt nun durch die Temperaturzunahme ersetzt
werden soll. In Abb.[54]ist die Anpassung beider Modelle (gain- und Temperatur-Effekt) an die
gemessenen Ubergangsenergien zu sehen. Es zeigt sich, dass beide Modelle geeignet sind, um
die Messdaten hervorragend zu beschreiben. Die fiir das Temperatur-Modell benotigten Parame-

ter sind in Tab.[§] zusammengefasst.
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Abbildung 54: Beschreibung der gemessenen Ubergangsenergien durch das Temperatur-Modell (blau). Zum Ver-
gleich ist auBerdem das Modell der Ladungstrigerkonzentration mit gain-Effekt eingezeichnet (rosa). Zur besseren
Ubersicht ist die gemessene Bandkante fiir die Gleichgewichtsmessung (steady-state, griin) ebenfalls eingezeichnet.
Bearbeitet nach [97]).

Es ist sehr wahrscheinlich, dass beide Effekte in der Probe stattfinden und einen Einfluss auf die
Absorptionskante haben. Zum einen zeigen die Daten des Imaginirteils eindeutig ein Verhalten,
welches durch gain beschrieben wird. Der Effekt der gain-Rekombination muss also beriicksich-
tigt werden. Zum anderen ist es nur plausibel, dass sich die Probe oder zumindest das Kristallgit-
ter des zb-GaN durch den Pump-Puls und der folgenden Relaxation von freien Ladungstrigern
erwirmt. Eine Unterscheidung beider Effekte wire mit der aktuellen Datenlage nur durch weitere

komplexe Approximationen moglich und wird daher hier nicht durchgefiihrt.

Tabelle 8: Aus der Modell-Anpassung in Abb. ermittelte Parameter der Relaxation (Ny, 8o, 79), Rekombination
(1), Diffusion (D, Lp) sowie des Autheizens (T, 33, 73) und Abkiihlens (74). Bearbeitet nach [97].

Relax. Recom. Diff. Heat. Cool.
Ny (ecm™) 4.0 % 10%° - - - -

T1 (K) - - - 544 -
Bos (ps) 0.74 - - 1.09 -
To1s4 (ps) 023 23.6 - 023 191
D (cm?/s) - - 076 - -

Lp (nm) - - 24 -
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7.1.4 Photolumineszenz Ergebnisse

Neben den Messungen mit IRSE und UVSE wurden die zb-GaN-Proben auflerdem auf ihre
Emissionseigenschaften durch PL-Messungen untersucht [[139]. Fiir ausgewéhlte Proben wur-
den sowohl Temperatur-Serien von 7 — 300 K als auch Leistungs-Serien durch Variation der
Laser-Ausgangsleistung durchgefiihrt. In dieser Arbeit werden jedoch nur die Ergebnisse der
temperaturabhingigen Messungen gezeigt und beschrieben. Die 7K-Messungen sind in Abb.[55]
zusammengefasst. Die einzelnen Spektren sind auf ihr jeweiliges Maximum normiert und dann
ibereinander durch eine Verschiebung um 1 dargestellt. Zusitzlich sind die Modell-Kurven so-
wie die berechneten renormierten Bandliicken und Fermi-Energien eingezeichnet. Fiir die Pro-
ben GND2518, GND2522 und GND2511 sind zwei dominante Beitrdge zu erkennen: einen ho-
herenergetischen Exziton-Beitrag und einen D°A°-Beitrag, welcher zudem das Maximum der
Intensitiit liefert. Zusitzlich ist eine LO-Phonon-Replik ~90 meV unterhalb des D°A°-Signals,
sichtbar. Die Beschreibung der genutzten Modell-Kurven erfolgt anhand spezifischer Beispiele

im Folgenden.
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Abbildung 55: Tieftemperatur (T = 7 K) -Photolumineszenz-Messung der zinkblende GaN-Proben (schwarz),
sowie Linienform-Beschreibung (rot) nach Kap.[6.2} Die einzelnen Spektren sind auf ihr jeweiliges Maximum nor-
miert und zur bessere Ubersicht vertikal verschoben. Die gemessenen bzw. berechneten Fermi-Energien (Er) und
renormierten Bandkanten (E.,) sind ebenfalls dargestellt. Bearbeitet nach [[139]].

Die 7 K -Messung der undotierten Referenzprobe GND2518 ist fiir einen eingeschriankten Ener-
giebereich in Abb.[56|dargestellt. Die eingezeichnete Modell-Kurve (Linienform-Anpassung) be-
steht aus drei einzelnen Beitridgen, welche entsprechend markiert wurden. Eindeutig sichtbar ist
das Signal des DYA° und das exzitonische Signal. Zusitzlich wurde ein e” A°-Ubergang model-
liert, um die Linienform besser beschreiben zu konnen [140,(141]]. Durch Kenntnis der Bandliicke
von 3.295 eV fiir zb-GaN bei Tieftemperatur [22]] und einer berichteten Exziton-Bindungsenergie
von 25 meV [22,142]] ergibt sich, dass das Signal bei ~3.26 eV (an ionisierten oder neutralen
Storstellen gebundenen) Exzitonen zuzuordnen ist. Somit weisen diese eine Lokalisierungsener-
gie Ejx von 12.5 meV auf. Modelliert wird dieser Beitrag durch einen GauB3-Oszillator. Das Si-

gnal mit der groBten Intensitit erfolgt durch den D’A°-Ubergang. Auch dieser Beitrag wird durch
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7.1 GaN-Proben

einen GauB-Oszillator modelliert. Betrachtet man die Hochenergie-Flanke des D°A°-Signals, so
erkennt man eine schwache Asymmetrie. Diese wird als zusitzlicher e A°-Ubergang interpre-
tiert. Analog zum Band-Band-Ubergang einer dotierten Probe wird diese Linienform iiber das
GauB-verbreiterte Produkt aus Zustandsdichte und Fermi-Dirac-Verteilung (D’ (k) - f.) model-
liert. Die energetischen Positionen aller drei Beitrdge stimmen mit fritheren Untersuchungen
iiberein [22,77,/131,{132]]. Auflerdem wird der e‘AO—Ubergang genutzt, um das Akzeptor-Niveau
iber Ep = Eg — E-p0 zu 135 meV zu bestimmen [22}[131]]. Daraus folgt durch Gl. (6.6) automa-
tisch das Donator-Niveau zu Ep = 25 meV [22,/131]].
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Abbildung 56: VergroBerte Darstellung des Tieftemperatur (7 = 7 K) -Spektrums (schwarz) der undotierten
GND2518 im bandkantennahen Spektralbereich. Spektrum und Linienformen sind auf ihr Maximum normiert. Die
Linienform-Anpassung (rot) des Spektrums besteht aus einem Donator-Akzeptor-Ubergang (D°A°, blau), einem
Leitungsband-Akzeptor-Ubergang (e~ AP, braun) und einem exzitonischen Beitrag (griin). Das sich daraus ergebe-
nen Donator- (Ep) bzw. Akzeptor-Niveau (E4) sowie die Lokalisierungsenergie (E|x) sind ebenfalls angegeben.
Bearbeitet nach [[139]).

Die gesamte Temperatur-Serie der Probe GND2518 ist hingegen in Abb.[57|zu sehen. Das Signal
des D°A°%-Ubergangs ist fiir T > 50 K nicht mehr nachweisbar, wihrend das exzitonische Signal
noch bis 150K als solches erkennbar ist. Hier handelt es sich jedoch hochstwahrscheinlich um
eine Uberlagerung von freien und gebundenen Exzitonen [22]. Das Signal bei ~ 3.06 eV in den

Spektren zwischen 30 und 75 K wird als LO-Phonon-Replik des D’A°-Ubergangs interpretiert.
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Abbildung 57: Temperatur-Serie von 7 bis 295 K der undotierten Probe GND2518. Jedes einzelne Spektrum ist auf
sein jeweiliges Maximum normiert und dann fiir eine bessere Ubersicht vertikal verschoben.

Nun soll die Temperatur-Serie einer dotierten Probe genauer analysiert werden. Die Messdaten
sowie die im Folgenden beschriebene Auswertung sind in Abb.[5§dargestellt. Die Modell-Kurve
besteht in diesem Fall aus zwei Beitriigen: einem Band-Band- und einem e~ A’-Ubergang [139].
Fiir tiefe Temperaturen (7 < 50 K) wird das Spektrum fast ausschlielich durch den strahlenden
Band-Band-Ubergang an der Fermi-Kante dominiert. Vergleicht man die Emissionskante fiir 7 K
mit dem Ergebnis fiir die Absorptionskante in Tab.[6] fillt der Unterschied von ~ 20 meV auf.
Dieser ist durch mehrere Effekte erklidrbar. Zunéchst vergroBert sich die fundamentale Band-
liicke mit abnehmender Temperatur. Gleichzeigtig erfolgt die strahlende Rekombination jedoch
nur auf das Niveau des VBM. Dies hat zur Folge, dass der Valenzbandbeitrag der Absorption,
siehe Gl. (4.20) und (@.25), nicht gemessen wird. Des Weiteren ist die freie Ladungstrigerkon-

zentration bei tiefen Temperaturen leicht geringer als bei Raumtemperatur, da einige freie La-
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dungstriager durch die verringerte thermische Energie entweder auf das Donater-Niveau zuriick-
fallen oder von sogenannten Traps eingefangen werden [[139]. Die Kombination aus verringerter
freier Ladungstrigerdichte, groBBerer Bandliicke bei tief Temperaturen und Vernachlidssigung des

Valenzbandbeitrags im PL-Experiement fiihrt auf den Unterschied zur Raumtemperatur-SE.
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Abbildung 58: Temperatur-Serie von 7 bis 295 K der dotierten Probe GND2512. Jedes einzelne Spektrum (schwarz,
durchgezogen) ist auf sein jeweiliges Maximum normiert und anschlieBend zur bessere Ubersicht vertikal verscho-
ben. Die Linienform-Anpassung (rot, gestrichelt) besteht aus zwei Beitriigen: Band-Band-Ubergang (griin, gestri-
chelt) und Leitungsband-Akzeptor-Ubergang (blau, gestrichelt). Bearbeitet nach [139].

Wird die Temperatur erhoht, so verbreitert sich das gemessene Spektrum, was als eine Erho-
hung der Intensitiit des e A°-Ubergangs interpretiert und durch zunehmend thermisch-aktivierte
Ladungstriager erklart wird [139]]. Die energetische Position (Wendepunkt der rechten Flanke)
dieses Ubergangs entspricht der des Band-Band-Ubergangs verringert um das Akzeptor-Niveau

von 135 meV. Der Wechsel des dominanten Ubergangs von Band-Band zu e” A° kann durch die
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Verschiebung der, aus der optischen Anregung (266 nm Laser) erzeugten, Locher aus dem Va-
lenzband ins Akzeptor-Niveau erkldrt werden [139]. In n—dotierten Halbleitern sollten die mei-
sten Akzeptoren durch Elektronen aus dem Leitungsband oder dem Donator-Niveau neutralisiert
sein. Es scheint also, als miisse eine thermische Barriere oder Mindestenergie erreicht werden,

bis die erzeugten Locher in das energetisch giinstigere Akzeptor-Niveau iibergehen kénnen.
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Abbildung 59: Gemessene Intensititen (als Integral der Linienform) des gesamten Spektrums (schwarz), sowie
fiir die Beitrdge des Band-Band- (griin) bzw. des Leitungsband-Akzeptor- (blau) -Ubergangs iiber der reziproken
Temperatur. Bearbeitet nach [[139].

Bestimmt man die Intensititen als Integral des Spektrums, so konnen die einzelnen Beitrige so-
wie das Gesamtspektrum verglichen werden. Dies ist iiber der reziproken Temperatur in Abb.[59]
aufgetragen. Man erkennt sofort, dass die Gesamtintensitit des Spektrums fiir hohe Tempera-
turen (links) vor allem durch den e A°-Ubergang entsteht. Bei einer Temperatur von ~75K
iibernimmt jedoch der Band-Band-Ubergang den dominanten Beitrag zur Gesamtintensitit. Das
Ansteigen der Intensitit bei hohen Temperaturen ist ein weiterer Hinweis auf eine thermische
Aktivierung von Lochern. Ein dhnliches Verhalten konnte bereits in fritheren Untersuchungen

beobachtet werden [[143]].

92
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Die Ergebnisse zur Probenserie A sind bereits in vorherigen Arbeiten diskutiert worden [66,(144]],
weshalb sie hier nur als zusétzliche Datenpunkte verwendet werden. Die Auswertung der Serien
B und C, welche vor allem die Dotierkonzentration der Proben und nicht den Al-Gehalt variieren,

wird an ausgewihlten Beispielen diskutiert.

7.2.1 Infraroter Spektralbereich

Die Messdaten fiir ¥ und A der Probe B-GND25940 sind in Abb.[60| dargestellt. Hierbei ergibt
sich ein sehr dhnliches Spektrum zur Abb.[29]fiir die hochdotierte zb-GaN-Probe. Eine Plasma-
kante ist in ¥ bei ~3500cm™" sichtbar, wihrend Fabry-Pérot-Oszillationen das Spektrum fiir
Wellenzahlen groBer als 1000 cm™ iiberlagern. Der gelungene pbp-Fit liefert die DF in Abb.
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Abbildung 60: IRSE-Messdaten (durchgezogen) und pbp-Fit (gepunktet) in ¥ (links) und A (rechts) von B-
GND2940 fiir drei verschiedene Einfallswinkel (50°, 60° und 70°). Bearbeitet nach [144].

Obwohl in Abb.@kaum sichtbar, weist die DF zwei verschiedene Phonon-Beitrige auf. Hierbei
handelt es sich jedoch nicht um eine anharmonische Struktur, die fiir zb-GaN in Kap.m dis-
kutiert wurde, sondern um eine Aufspaltung zwischen dem TO-Phonon des zb-GaN und dem des
zb-AIN. Das Material weist ein GaN-artiges (w%Nz552 cm™! [68,/70-72]) und ein AlN-artiges
(w%N ~650 cm™! [145,/146]) TO-Phonon auf, von denen das stirkere als GaN-artig identifiziert
wird [118}/146]. Das Verhalten der Phonon-Beitridge wird spiter genauer untersucht. Neben den
Phononen zeigt sich ein eindeutiger Plasmon-Beitrag im starken Ansteigen des Imaginérteils fiir

kleine Wellenzahlen.
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Abbildung 61: Modell-Anpassung (rot, durchgezogen) von Gl. (3.20) an die pbp-DF von B-GND2940 (blau,
gepunktet) im infraroten Spektralbereich, getrennt in Real- (g, links) und Imaginirteil (e,, rechts). Bearbeitet
nach [144].

In Abb.[62]sind die DF im infraroten Spektralbereich aller Proben der Serie B zu finden. Der Ein-
fluss der verschiedenen Ladungstriagerkonzentrationen ist vor allem im Imaginérteil zu erkennen,
wihrend die Phonon-Betriige alle ungefdhr auf der gleichen Wellenzahl liegen, was die Annahme
von dhnlichem Al-Gehalt in allen Proben unterstiitzt. Es ist dennoch zu beachten, dass entgegen
der Erwartung die Probe mit der hochsten Ge-Effusionszellentemperatur (siche Tab.[3) nicht den
stiarksten Plasmon-Beitrag aufweist. Dies konnte ein Hinweis auf unzureichende Probenqualitit
oder hohe Donator-Kompensation sein. Zusétzlich dazu weist die Probe B-GND2942 eine deut-
lich grolere Plasmaverbreiterung als die anderen Proben der gleichen Serie auf. Dies erschwert
die Auswertung der Messdaten erheblich und verursacht groe Ungenauigkeiten fiir samtliche

Parameter dieser Probe.
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Abbildung 62: Vergleich der pbp- (gepunktet) und Modell- (durchgezogen) Dielektrischen Funktionen (links: Re-
alteil &, rechts: Imaginirteil &,) aller zinkblende AlGaN-Proben der B-Serie (x ~ 0.26) im infraroten Spektralbe-
reich. Es werden zwei Lorentz-Oszillatoren als Phonon-Beitrag verwendet: GaN-artig bei ~ 560cm™", AIN-artig bei
~620cm™'. Bearbeitet nach [[144].

Unter Beriicksichtigung des Al-Gehalts konnen Vielteilcheneffekte und Plasmafrequenz neu be-
rechnet werden, was die Bestimmung der optischen Ladungstriagerkonzentration fiir AlGaN er-
moglicht. Dabei wurde die Bandkante nach Gl. (4.1)) entsprechend des band gap bowing aus dem
angegebenen Al-Gehalt ermittelt. Fiir die Berechnung des Ep—Parameters wurde eine lineare In-
terpolation zwischen den P—Parametern von zb-GaN (0.724 eVnm) und zb-AIN (0.730 eVnm)
vorgenommen [144]. Alternativ konnte man auch eine Interpolation zwischen den Bandmassen
my(I') vornehmen. Es zeigt sich, dass die Unterschiede vernachlissigbar klein sind und die Inter-
polation des P—Parameter weniger Rechenaufwand erfordert.

Die Ergebnisse der Plasmafrequenz-Berechnung sind in Abb.[63] dargestellt. Hier zeigt sich ein
Wechsel in der Reihenfolge der Proben B-GND2942 und B-GND2964, der durch die erhohte

Plasmafrequenz von B-GND2942 zu verstehen ist.
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Abbildung 63: Plasmafrequenz fiir einen Al-Gehalt von x = 0.26 in Abhéngigkeit der optischen Ladungstriger-
dichte, berechnet nach Gl. (4.31). Die Plasmafrequenzen aus Abb.[62] dienten der Bestimmung der optischen La-
dungstriagerkonzentration fiir die zinkblende AlGaN-Proben der Serie B. Zusitzlich ist die Plasmafrequenz fiir einen
Al-Gehalt von x = 0.41 (fiir Serie C) eingezeichnet, welche nur einen minimalen Unterschied zu x = 0.26 aufweist.

Eine vollkommen analoge Auswertung wurde fiir die Proben der Serie C durchgefiihrt. Es wer-
den jedoch nur die Ergebnisse der DF in Abb.[64] gezeigt, da es fast keinen Unterschied in der
Bestimmung der Plasmafrequenz zwischen x = 0.26 (Probenserie B) und x = 0.41 (Probenserie
C) gibt (siehe Abb.[63). Hier ist eine Verschiebung der Phonon-Beitrige im Vergleich zu Abb.[62]
deutlich erkennbar, verursacht durch den unterschiedlichen Al-Gehalt. Zudem ist das Al-artige
Phonon deutlicher sichtbar. Aulerdem sind die verschieden ausgeprigten Plasmon-Beitréige fiir
unterschiedliche Ladungstrigerkonzentrationen sichtbar, auch wenn es hier ebenfalls eine Ver-
tauschung der Reihenfolge zwischen Plasmon-Beitrag und Ge-Effusionzellentemperatur gibt
(siehe Tab.[3). Im Vergleich zur Serie B ist dieser jedoch schwicher ausgeprigt. Eine vollstéin-
dige Auflistung der ermittelten Parameter fiir die IR-DF der Probenserien B und C, sowie die

berechneten optischen Ladungstrigerkonzentrationen sind im Anhang zu finden.
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Abbildung 64: Vergleich der pbp- (gepunktet) und Modell- (durchgezogen) Dielektrischen Funktionen (links: Re-
alteil &, rechts: Imaginirteil &,) aller zinkblende AlGaN-Proben der C-Serie (x ~ 0.41) im infraroten Spektralbe-
reich. Es werden zwei Lorentz-Oszillatoren als Phonon-Beitrag verwendet: GaN-artig bei ~ 570 cm™', AlN-artig
bei ~ 630cm™".

Stellt man die ermittelten Phonon-Resonanzfrequenzen iiber dem Al-Gehalt dar, so erhélt man

ADb.[63] Hier sind zusitzlich die Frequenzen aus der Probenserie A eingezeichnet. Man erkennt

sofort, dass die TO-Frequenz des GaN-artigen Phonons von w$3" = 552cm™ aus mit zunehmen-

den Al-Gehalt linear ansteigt. Auch das AIN-artige Phonon scheint sich linear mit dem Al-Gehalt
zu dndern, in dem es von wfy' = 650cm™' aus mit abnehmenden Al-Gehalt sinkt. Gleichzeitig

erhilt man eine Vertauschung der Amplituden beider Phonon-Beitrdge bei x ~ 0.5.
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Abbildung 65: Darstellung der Phonon-Beitrige (GaN-artig: blau, AIN-artig: griin) aller zinkblende AlGaN-Proben
tiber dem Al-Gehalt. Die Resonanzfrequenzen (wro, links) zeigen einen linearen Zusammenhang, wobei zusétzlich
die gemessene Verbreiterung (yro, siehe Kap.[3.1) als Fehlerbalken eingezeichnet ist. Die Amplituden (rechts) zei-
gen einen Abfall des GaN-artigen Phonons und ein Ansteigen des AIN-artigen Phonons mit steigendem Al-Gehalt.

Bearbeitet nach || .

97



7 ERGEBNISSE

7.2.2 Bandkantennaher Spektralbereich

Obwohl die Auswertung der AlGaN-Proben im sichtbaren und ultravioletten Spektralbereich
prinzipiell analog zu den zb-GaN-Proben erfolgte, so stellte sich die praktische Umsetzung als
anspruchsvoll heraus. Dies wird auf drei grundlegende Eigenschaften der AlGaN-Proben zu-
riickgefiihrt: 1. der Einbau der Al-Atome im zb-AlGaN unterliegt statistischen Fluktuationen
wodurch eine Legierungsverbreiterung auftritt, 2. die Proben haben durch das Hinzufiigen von
Al an Kiristallqualitit verloren, was vermehrten hexagonale Einschliisse entspricht, und 3. die
Ge-Dotierung erfolgte nicht gleichméBig tiber die gesamte AlGaN-Schicht, sondern es bilde-
te sich eine hochdotierte Al1GaN-Oberschicht von etwa 36 nm, wihrend der restliche Teil der
AlGaN-Schicht nicht- oder niederdotiert war [43]]. Dies macht besonders die Kombination von
IRSE- und UVSE-Ergebnissen umstindlich, da die IRSE aufgrund ihrer groeren Wellenlinge
die diinne, hochdotierte Topschicht nicht eindeutig nachweisen kann [144]]. Stattdessen wird die
gemittelte Antwort der gesamten AlGaN-Schicht gemessen. Dennoch sind in den Abb.[66| und
[67) die Messdaten und pbp-Ergebnisse, sowie die Modell-Anpassung fiir die Probe B-GND2940
dargestellt.
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Abbildung 66: UVSE-Messdaten (durchgezogen) und pbp-Fit (gepunktet) in ¥ (links) und A (rechts) von B-
GND2940 fiir drei verschiedene Einfallswinkel (50°, 60° und 70°). Bearbeitet nach [[144]].

Auch in diesen Spektren zeigen sich unterhalb der Bandkante Fabry-Pérot-Oszillationen, welche
an den infraroten Spektralbereich anschliefen. Im Vergleich zu Abb.[37] oder [40]ist dieses En-

de der Fabry-Pérot-Oszillationen jedoch deutlich verbreitert. Dies spiegelt sich ebenfalls in der
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7.2 AlGaN-Proben

breiteren Absorptionskante im Imaginirteil der DF wider. Die pbp-Anpassung und die daraus

folgende pbp-DF wurden fiir die hochdotierte oberste AlGaN-Schicht durchgefiihrt.

- — 1
SEEESY pbp-DF ] ssseess pbp-DF
o | — MoceloF 1 F —— Modell-OF 425
= — L E o
E 1 FE cv 3
i 1 F q420
7F 4 :
g [ 1F q15 <&
6F ‘ 1 F J10
L : . ] F <405
5r 4 F
UMY S T U [T S SR TR S N U SR S T R = & 1 b () )
2 3 4 5 6 2 3 4 5 6
Photon-Energie (eV) Photon-Energie (eV)

Abbildung 67: Modell-Anpassung (rot, durchgezogen) durch PSEMI-Oszillatoren an die pbp-DF von B-GND2940
(blau, gepunktet) im bandkantennahen Spektralbereich, getrennt in Real- (g1, links) und Imaginirteil (g;, rechts).
Die, als Wendepunkt der Absorptionskante bestimmte, Ubergangsenergie Ecy ist mit einem Pfeil markiert. Bear-
beitet nach [144].

Der Imaginirteil der DF jeder Probe aus Serie B ist in Abb.[68] gezeigt. Zum einen erkennt man
den Einfluss der verschiedenen Dotierkonzentrationen durch die Verschiebung der Absorptions-
kante zu hoheren Energien. Gleichzeitig ist auch die Verbreiterung der Absorptionskante von
Probe zu Probe verschieden. Dies konnte entweder, wie in Abb.l2] durch die unterschiedlichen
Ladungstriagerkonzentrationen erklidrbar sein, oder durch die leicht verschiedenen Al-Gehalte
und die daraus entstehenden unterschiedlichen Kristallqualititen. Aus der Ubersicht sticht die
Probe B-GND2942 aufgrund ihrer mangelhaften pbp-Daten heraus. Auch die Amplitudenver-
hiltnisse sind teilweise entgegen der Erwartung von hoherer Amplitude bei hoherer Ladungstri-

gerkonzentration, wie in Vergleich zum zb-GaN in Abb.[42]
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Abbildung 68: Vergleich des pbp- (gepunktet) und Modell- (durchgezogen) Imaginirteils der Dielektrischen Funk-
tionen (DF) der zinkblende AlGaN-Probenserien B (links, x ~ 0.26) und C (rechts, x ~ 0.41) im sichtbaren und
ultravioletten Spektralbereich. Bearbeitet nach [[144] (links).

Die Proben der Serie C wurden auf identische Weise ausgewertet, jedoch gestalteten sich diese
als noch unzuginglicher. Dies spiegelt sich in den ebenfalls in Abb.[68] gezeigten DF wider, die
stark verbreitert sind. Es wurde dennoch versucht die Ubergangsenergien als Wendepunkte der
DF zu bestimmen. Die EQ0—Parameter der PSEMI-MO0-Oszillatoren, genutzt zur Beschreibung
der Linienform, von siamtlichen AlGaN-Proben ist in Abb.[69] iber dem Al-Gehalt dargestellt.
Die Proben der Serie A entsprechen dem Verlauf des band gap bowing, eingefiihrt in Kap.@d]
Die Abweichungen von diesem Verlauf in den Proben der Serien B und C sind durch die Do-
tierungen verursacht. Ahnlich zu Kap. finden sich in Tab.|§| ausgewdhlte Ergebnisse der
UVSE-Untersuchungen.
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Abbildung 69: Gemessene Ubergangsenergien Ecy aller zinkblende AlGaN-Proben iiber dem Al-Gehalt. Die Pro-
ben der Serie A folgen dem theoretischen band gap bowing (bowing-Kurve, rot, siche Kap.E[), wihrend die Proben
der Serien B und C durch Vielteilcheneffekte sichtbar von der bowing-Kurve abweichen. Bearbeitet nach [[144]).
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Tabelle 9: Auflistung ausgewihlter Parameter aus der UVSE-Auswertung der zinkblende AlGaN-Probenserien
B und C: AlGaN-Schichtdicke dyysg, Amplitude AO, Energieposition £0 und Verbreiterung BO des PSEMI-MO-
Ostzillator zur Beschreibung der Ubergangsenergie Ecy yvsg. Die aus der Infrarot-Auswertung gewonnene optische
Ladungstrigerkonzentration n,yp ist ebenfalls angegeben.

x  duvse Mopt A0  EO=Ecyuvse BO

Probe (nm) (cm_S) eV) eV)
B-GND2934 0.23 442 12x10Y 1.034 3.745 0.106
B-GND2936 026 425 3.1x10" 1.185 3.871 0.106
B-GND2939 0.28 395 9.6x 10" 1.484 4.070 0.206
B-GND2940 026 418 1.4x10*° 1.273 4.269 0.306
B-GND2964 028 460 6.7x10" 1.544 4.094 0.227
B-GND2942 022 491 7.7x10Y 1.901 3.922 0.273
C-ANL3196 0.41 421 2.6x10"® 0.552 4.027 0.230
C-ANL3197 0.44 375 3.0x10"% 0.514 4.139 0.275
C-ANL3198 0.42 359 3.8x10° 0.540 4.356 0.356
C-ANL3199 0.38 389 9.8x10° 0.613 4.406 0.356
C-ANL3200 0.44 438 5.7x10" 0.719 4.228 0.258
C-ANL3201 036 415 43x10° 0.350 4.147 0.214

Die graphische Darstellung der optischen Ladungstrigerkonzentration ist in Abb.[70] gezeigt.
Trotz der umstidndlichen Auswertung, sowohl in der IRSE als auch UVSE, kann der Verlauf
der Ubergangsenergien sehr gut durch das Vielteilchenmodell aus Kap. beschrieben wer-
den. Die verwendeten Parameter fiir Bandkante und effektive Masse, sowie der daraus folgende
Ep—Parameter, wurden wie in Kap.[7.2.1| beschrieben berechnet. Die Proben der Serie C hin-
gegen lassen sich durch dieses Modell nicht beschreiben. Hierfiir liegt die Vermutung jedoch
nahe, dass dies an der bisher unzureichenden Auswertung sowohl der IRSE- als auch UVSE-
Daten liegt. Mogliche Verbesserungsvorschlige beinhalten ein Ladungstriagerprofil, dhnlich der

Auswertung von trSE-Daten, oder eine Uberpriifung des angegebenen Al-Gehalts.
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Abbildung 70: Gemessene Ubergangsenergien Ecv,uvse iiber der bestimmten optischen Ladungstrigerdichte npy
fiir die Probenserien B (links, x ~ 0.26) und B (rechts, x = 0.41). Modell-Anpassung (rot) gema$ der Vielteilchen-
effekte, beschrieben in Kap.[d.2] Die einzelnen Beitriige der Burstein-Moss-Verschiebung (griin) und Bandkanten-

renormierung (schwarz) sind ebenfalls dargestellt.
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8 Zusammenfassung und Ausblick

Die optischen Eigenschaften der Zinkblende-Phase von GaN (zb-GaN) und AlGaN (zb-AlGaN)
in (001)-Orientierung wurden durch verschiedene Messmethoden von 37 meV bis 6.5eV un-
tersucht. Hierfiir wurde insbesondere die Dielektrische Funktion (DF) durch spektroskopische
Ellipsometrie im infraroten (IRSE) und bandkantennahen (UVSE) Spektralbereich bestimmt.
Zusitzlich wurden die Prozesse der Relaxation, Rekombination und Diffusion von freien La-
dungstriagern in zb-GaN nach Hochenergieanregung anhand von zeitaufgeloster Ellipsometrie
(trSE) approximiert. Als Besonderheit musste hierbei ein Ladungstrigerprofil innerhalb des zb-
GaN aufgrund der verhiltnisméBig grolen Schichtdicke beriicksichtigt werden.

Ein Grof3teil dieser Arbeit beschiftigte sich mit dem Einfluss von freien Ladungstrigern auf die
optischen Eigenschaften, insbesondere der Ubergangsenergie zwischen Leitungs- und Valenz-
band. Hierfiir wurde ein selbst-konsistentes Modell basierend auf Vielteilcheneffekten (Band-
kantenrenormierung und Burstein-Moss-Verschiebung) und Kane-Bandstruktur erstellt, welches
die Ergebnisse von IRSE und UVSE miteinander verkniipft. Somit konnte durch Kenntnis der
Plasmafrequenz, effektive Elektronmasse und Absorptionskante ein funktionaler Zusammenhang
zwischen freier Ladungstrigerkonzentration und Ubergangsenergie aufgestellt werden. Dieses
Modell konnte durch Untersuchung von verschieden stark n—dotierten zb-GaN und zb-AlGaN
experimentell nachgewiesen werden. Die Dotierung wurde fiir die zb-GaN-Proben entweder
durch Einbau von Si oder Ge bis zu ngp~1.75% 10?° cm™ realisiert, was zu einer Ubergangsener-
gie von Ecy=3.7 eV fiihrt. Die zb-AlGaN-Proben hingegen waren ausschlielich mit Ge dotiert.
Unabhingig von der Art der Dotierung konnte insbesondere in der DF im infraroten Spektralbe-
reich der Einfluss der freien Ladungstrdger als Plasmon-Beitrag zur DF bestimmt werden. Die
Ergebnisse der IRSE- und UVSE-Messungen konnten anschlieend durch zusitzliche Raman-
und Photolumineszenz-Messungen unterstiitzt bzw. bestitigt werden. In den zb-AlGaN-Proben
konnte zudem der Einfluss unterschiedlicher Al-Konzentrationen auf die Phonon-Beitrige zur
infrarot DF sowie die Verschiebung der fundamentalen Bandkante durch band gap bowing un-

tersucht werden.

104



Das weitere Hauptaugenmerk lag auf den trSE-Messungen, die als relativ neue Methodik noch
viele Unbekannte aufweisen. Nichtsdestotrotz bot sich zb-GaN aufgrund seiner Bandstruktur
und dem aus dieser Arbeit bekannten Zusammenhang zwischen Ladungstriagerkonzentration und
Ubergangsenergie als hervorragende Wahl fiir dieses Experiment an. Als einziger Nachteil der
verwendeten Probe stellte sich die Schichtdicke von ~ 600 nm heraus, da diese zu einem signi-
fikanten Ladungstriigerprofil und damit zu stark variierenden Ubergangsenergien innerhalb der
zb-GaN-Schicht fiihrte. Durch komplexe Modellierung der beteiligten Prozesse von Relaxation,
Rekombination und Diffusion sowie mehreren notwendigen Annahmen, insbesondere das streng
genommen unzulidssige Vernachlidssigen der Beitrdge freier Locher, war es moglich die aufge-
nommenen Messdaten zwischen 100 fs und 5ns nach der Hochenergieanregung auszuwerten.
Dies scheint die erste Auswertung von trSE-Messungen mit erheblicher Schichtdicke und daraus
folgendem Ladungstrigerprofil zu sein, da keine entsprechenden Referenzen in der Literatur ge-
funden werden konnten. Des Weiteren konnte der zeitliche Verlauf der Ubergangsenergien bzw.
der Ladungstriagerkonzentration hervorragend beschrieben werden, wenn entweder eine zusitzli-
che gain-Rekombination oder die entstehenden Temperatur-Effekte beriicksichtigt wurden. Hier-
bei wurde die gain-Rekombination durch negative Absorption zu bestimmten Zeiten motiviert,
wihrend der Relaxations-Prozess der freien Ladungstriger die Gittertemperatur erhéhen sollte.
Daher wurde die Schlussfolgerung gezogen, dass beide Effekte einen Beitrag zu den gemessenen
Ubergangsenergien liefern, die in dieser Arbeit jedoch nicht aufgeschliisselt werden konnten.

In dieser Arbeit war es bedauerlicherweise noch nicht moglich, den Einfluss von Dotierung auf
die trSE-Messungen zu analysieren. Es ist zu erwarten, dass sich die Gesamtzahl an erzeugten
Elektron-Loch-Paaren in dotierten Proben nicht signifikant dndert. Da sich jedoch bereits freie
Elektronen im Leitungsband befinden, fiihrt die Hochenergieanregung unter anderem nur zu ei-
ner Verdoppelung der freien Ladungstriagerkonzentration, im Gegensatz zu der in dieser Arbeit
untersuchten undotierten Probe. Folglich sollte eine schwichere Verschiebung der Absorptions-
kante beobachtet werden, als in dieser Arbeit dargestellt. Des Weiteren sind Untersuchungen
mit unterschiedlichen Anregungsintensitéiten auch fiir die undotierte Probe von Interesse, da der

Gleichgewichtspunkt zwischen Relaxation und Rekombination bzw. Diffusion in dieser Arbeit
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genau um den Endpunkt des messbaren Spektralbereichs liegt. Geringere Anregungsleistung
wiirde diesen Umkehrpunkt des zeitlichen Verlaufs der Absorptionskante zu kleineren Energi-
en verschieben, was eine genauere Analyse der DF erlauben wiirde.

Fiir zukiinftige Arbeiten wire es von besonderem Interesse, sich mit dem Einfluss von freien
Lochern in p—dotierten Material zu beschiftigen. Dies umfasst vor allem den durch freie Lo-
cher erzeugten Beitrag zur Bandkantenrenormierung. Zudem muss fiir Materialien wie zb-GaN
auf eine Valenzband-Unterscheidung geachtet werden, da die unterschiedlichen Lochmassen der
einzelnen Valenzbénder zu verschieden starken Renormierungseffekten fiithren sollten. Ein erster
Ansatz wire es also, eine gemittelte bzw. effektive Bandkantenrenormierung fiir p—dotiertes Ma-
terial anzunehmen. Zusitzlich muss fiir eine akkurate Beschreibung der trSE-Experimente auch
eine Unterscheidung der Rekombinations- und Diffusions-Prozesse nach Elektronen und Lo-
chern erfolgen. Obwohl diese Arbeit eine ausreichend gute Approximation der Prozesse durch
alleinige Betrachtung der Elektronen bietet, ermdglicht eine Berticksichtigung der Loch-Beitrige
definitiv eine genauere Bestimmung der materialspezifischen Parameter, bspw. der Rekombina-
tionszeit. Hierfiir werden jedoch sehr wahrscheinlich noch komplexere Modellierungen und Dar-
stellungen benotigt. Falls moglich, empfiehlt es sich zudem die trSE-Messungen im infraroten
Spektralbereich durchzufiihren, so dass der markante Plasmon-Beitrag eine eindeutige Bestim-

mung der erzeugten Ladungstrigerkonzentration ermoglichen sollte.
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Anhang
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Abbildung 71: Beitrige der Bandkantenrenormierung (BGR, schwarz) und der Burstein-Moss-Verschiebung (BMS,
griin) zur Ubergangsenergie (Ecy, rot). Die Ladungstrigerkonzentrationen, an denen der BMS- den BGR-Beitrag
iiberwiegt, sowie die Kompensation beider Effekte sind durch vertikale Linien markiert.
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Abbildung 72: IRSE-Messdaten in ¥ (links) und A (rechts) von GND2518 iiber den insgesamt gemessenen Spek-
tralbereich fiir drei verschiedene Einfallswinkel (50°, 60° und 70°).
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Abbildung 73: UVSE-Messdaten in ¥ (links) und A (rechts) von GND2518 iiber den insgesamt gemessenen Spek-
tralbereich fiir drei verschiedene Einfallswinkel (50°, 60° und 70°).
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Abbildung 74: Dielektrische Funktion des FBG-Modells (engl.: function based grading) der GND2518 fiir eine
delay-time von 10ps in verschiedenen Probentiefen von der Oberfliche (000nm, griin) bis zur Grenzschicht mit

3C-SiC (600nm, blau).
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Abbildung 75: Pseudo-Dielektrische Funktion (Pseudo-DF) der GND2518 fiir eine delay-time von 10 ps (schwarz)
mit verschiedenen Modellen fiir die zb-GaN-Schicht. Die Schichtdicken der verwendeten GaN-Modelle sind in
den Bildunterschriften angegeben. (a) Das GaN-Modell besteht entweder aus der Modell-DF fiir O nm (griin) oder
600 nm (blau) Probentiefe (siehe Abb. |7_Z|) (b) Gleiche Einteilung wie in (a). (c) Das GaN-Modell besteht entweder
aus einer gleichmifigen Aufteilung aus der 0 nm und 300 nm Modell-DF (braun) oder zusétzlich mit der 300 nm
(rosa). (d) Gleiche Einteilung wie in (c). (¢) Das GaN-Modell besteht entweder aus einer gleichmaBigen Aufteilung
aus der 0, 150, 300, 450 und 600 nm Modell-DF (blaugriin) oder aus dem in Kap. beschriebenen function
based grading (FBG, rot).
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