Hoch orts-zeitaufgeloste
optische Untersuchungen

zum exzitonischen Transport
in GaN und ZnO

Dissertation

zur Erlangung des akademischen Grades

doctor rerum naturalium

(Dr. rer. nat.)

genehmigt durch die Fakultat fiir Naturwissenschaften

der Otto-von-Guericke-Universitat Magdeburg

von Dipl.-Phys. Martin Noltemeyer
geboren am 05.02.1981 in Verden (Aller)

Gutachter: Prof. Dr. Jiirgen Christen
Prof. Dr. Andreas Waag

Eingereicht am: 17.12.2015
Verteidigt am: 13.09.2017






Kurzfassung

Ziel dieser Arbeit ist die Etablierung einer hochauflésenden optischen Untersuchungsmethode
zur Bestimmung des exzitonischen Transports und Ableitung der beteiligten Streumechanismen
insbesondere im Hinblick auf Grenzflicheneinfliisse in Heterostrukturen. Hierdurch soll ein
Beitrag geleistet werden, ein tiefergehendes Verstédndnis fiir den exzitonischen Transport in
Wide-Bandgap Halbleitern erlangen zu koénnen. Die den Transport limitierenden Streume-
chanismen werden aus der temperaturabhingigen Beweglichkeit abgeleitet. Zwei Methoden
wurden verwendet, die sowohl experimentell, als auch theoretisch auf die verwendete hoch
orts-, zeit- und spektralaufgeloste Kathodolumineszenzmikroskopie (KL) iibertragen und
angepasst wurden. Das resultierende Wechselwirkungsvolumen und Finfliisse einer Maskierung
auf die Anregung fanden in den theoretischen Ableitungen Beriicksichtigung. Die aufgestellten
Transportgleichungen wurden analytisch gelost.

Eine direkte Bestimmung der Beweglichkeit p ist mit den hier verwendeten Methoden nicht
moglich, so dass die Lebensdauer 7, die Diffusionsléinge A oder Diffusionskonstante D gemessen
werden. Hieraus wird die Beweglichkeit p berechnet.

Die erste Methode beruht auf einer kontinuierlichen Anregung, bei der ein Linescan senk-
recht iiber die Kante einer lichtundurchléssigen Maske aufgenommen wird (cw-Linescan). Die
Transparenz der Maske fiir die Primérelektronen erlaubt es, ein Lumineszenzintensititsprofil in
Abhingigkeit vom Abstand der Maskenkante aufzunehmen. Uber die Auswertung dieses Profils
lasst sich die Diffusionsldnge A bestimmen. Die Lebensdauer 7 der Exzitonen wird unter mog-
lichst identischen Anregungsbedingungen weit entfernt von der Maskierung bestimmt, um eine
Diffusion der Exzitonen unter die Maskierung zu verhindern.

Die zweite Methode beruht auf einer gepulsten Anregung im Zentrum eines Loches innerhalb
einer fiir die Lumineszenz intransparenten Maskierung. Die entstehende Lumineszenz wird als
Funktion von der Zeit aufgenommen. Durch Anpassung des entwickelten theoretischen Modells
an den Abfall der Lumineszenzintensitit wird die Diffusionskonstante D direkt unter Vorgabe
des Lochdurchmessers R und der Lebensdauer 7 bestimmt.

Untersucht wurden je zwei ZnO-, als auch zwei GaN-bulk-Proben mit je beiden Methoden.
Die bestimmten Exzitonen-Diffusionsldngen erreichen dabei im Temperaturintervall von 5 K bis
300 K Werte von A=200 nm bis A=3 pm (GaN) und A=200 nm bis A=4 pm (ZnO). Ihre Beweglich-
keiten reichen von pu=7 cm?/Vs bis u=7-10° cm?/Vs (GaN) und p=>50 cm?/Vs bis p=10° cm?/Vs
(ZnO). Eine fir Ladungstriger dominante Streuung an ionisierten Storstellen ist nicht nach-
weisbar, die Frohlichwechselwirkung und die Deformationspotentialstreuung jedoch haben einen
grofen Einfluss auf die Beweglichkeit der Exzitonen.

Mit der Methode der transparenten Kreisflichen wurden zwei ZnO/MgZnO Quantenfilm-
proben untersucht. Beide zeigen den quantum confined Stark effect (QCSE). Die ermittelten
Exzitonen-Diffusionsldngen im Quantenfilm reichen von A=300nm bis A=2 um, die Beweglich-
keiten von p=30cm?/Vs bis u=9-103cm?/Vs. Die Frohlichwechselwirkung ist auch hier ein
dominanter Streumechanismus. Fiir eine Probe konnte bei tiefen Temperaturen eine temperatu-
runabhéngige Beweglichkeit aufgezeigt werden, charakteristisch fiir glatte Grenzflachen, in der
anderen eine thermische Aktivierung des Transports, was fiir vergleichsweise raue Grenzflichen

spricht. Beide Interpretationen werden jeweils von weiteren Auswertungen gestiitzt.






Abstract

The objective of the following thesis is the establishment of highly resolved optical me-
thods for researching the excitonic transport in semiconductors to analyse the underlying
scattering mechanisms particularly with respect to the effect of heterointerfaces in twodimen-
sional structures. A more profound comprehension of the excitonic transport in wide-bandgap
semiconductor materials should be a consequence of this work. The scattering mechanisms
limiting the transport are derived from temperature dependend transportparameters. There are
two methods experimentally and theoretically evaluated and adopted to the highly laterally,
time and spectrally resolved cathodoluminescence microscopy (CL) used. The theoretical
models take into account a non ideal excitation range and an interaction of primary electrons
with the required masking material. The transportequations are completely analytically solved.
Using these methods a direct determination of the mobility u is not possible with the result that
the transportparameters lifetime 7 and diffusion length A or diffusionconstant D are measured.
The mobility p is calculated using theses parameters. The lifetime 7 is obligatory for both used
methods.

The first method is based on a continuous excitation with the e-beam in a scanning elec-
tron microscope (SEM). A linescan is performed perpendicular to the edge of a mask that is
intransparent for the luminescence (cw-linescan). The transparency of the mask regarding the
primary electrons allows to record a luminescence intensity profile dependent on the distance of
the mask’s edge. Analysing this profile the diffusion length A can be determined. The lifetime 7
of the excitons is determined far away from any mask to prevent excitons reaching the mask.

The second method is based on pulsed excitation in the center of a circular aperture within
a mask that is completely intransparent for the luminescence that is recorded as a function of
time. Fitting the theoretical model to the decay of the transients (presetting the hole diameter
as well as the exciton lifetime) the diffusionconstant D is directly derived.

The excitonic transport is analyzed in two bulk ZnO and two bulk GaN samples with both me-
thods respectively. Concerning the temperatures contemplated the diffusion length ranges from
A=200nm to A=3 pm (GaN) and A=200 nm to A=4um (ZnO). The exciton mobility ranges from
p=7cm?/Vs to u=7-10%cm?/Vs (GaN) and p=50cm?/Vs to p=10% cm?/Vs (Zn0O). All samples
under study show the Frohlich-Coupling and the deformationpotential scattering as dominant
scattering mechanisms for the excitons. The scattering at ionized impurities is completely absent
for the electrically neutral excitons.

In addition, the excitonic transport in two ZnO/MgZnO quantumwell samples is analysed with
the method the transparent apertures. Both of them show the quantum confined Stark effect
(QCSE). The diffusion length ranges from A=300nm to A=2pm, the excitonic mobility from
pu=30cm?/Vs to u=9-10% cm?/Vs. As well as for the bulk samples the Frohlich-Coupling is one
of the dominant mobility restricting scattering mechanisms. Furthermore, one sample shows a
temperature independent mobility at low temperatures indicating smooth interfaces. The other
sample shows a thermal activation of the excitonic transport giving evidence to comparatively
rough interfaces. Both interpretations are backed by additional evaluations.
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Einleitung

1 Einleitung

Halbleiter mit grofter Bandliicke und hohen Exzitonenbindungsenergien wie Galliumnitrid und
Zinkoxid, sowie deren terniren und quaterndren Verbindungen besitzen diverse Eigenschaf-
ten, die sie zu idealen Kandidaten fiir die Anwendung in Bereichen wie transparenter Elektro-
nik machen, oder Anwendungen, bei denen es auf besonders hohe Schaltfrequenzen ankommt.
Ganz besonders jedoch eignen sie sich fiir optoelektronische Anwendungen. [FRE10|, [OEZ05],
[MOROS§|, [MORO09| Diese Materialen werden daher bereits seit einigen Jahren intensiv unter-
sucht [REY99], [MEY04], woraus etliche Anwendungen wie zum Beispiel LED Beleuchtungs- und
Sterilisationssysteme, Biosensoriken und leistungsfihige (sowie transparente) Feldeffekttransis-
toren hervorgegangen sind. [FRE10]

Insbesondere die Nachfrage nach immer leistungsfahigeren Bauelementen - hohe Schaltfrequen-
zen, hohe Effizienz - bedingt Untersuchungen der konkreten Materialen in Bezug auf Punkt- und
strukturelle Defekte [LOO99|, auf elektrische und amibpolare Transportfahigkeiten und beteilig-
te Streumechanismen, welche diesen Transport behindern. Aufgrund der zunehmenden Miniatu-
risierung ist es zudem notwendig diese Mechanismen nicht nur weiter auf einer makroskopischen
Skala, sondern vermehrt auf Mikrometer- oder sogar Nanometerskala zu untersuchen, um wei-
tere Optimierungen vornehmen zu kénnen. Hier ist es hauptséchlich der Transport parallel zu
Heterorenzflichen [AUR94| solcher Bauelemente, welcher zunehmende Bedeutung erlangt. So ist
die Frage nach dem Einfluss solcher Grenzflichen auf den Transport zu beantworten, um sowohl
das konkrete Design, als auch die notwendigen Wachstums- und Strukturierungsbedingungen
zielgerichtet optimieren zu kénnen.

Wihrend elektrische Untersuchungen zum Transport von Elektronen und Lochern wohl
etabliert sind und Standardcharakterisierungsmethoden darstellen, geben diese Untersuchungen
lediglich Aufschluss iiber makroskopische Transportbedingungen. Erst optische Untersu-
chungsmethoden dringen durch hohe ortliche Aufldsungen in den Submikrometerbereich vor.
Insbesondere die hoch orts-, zeit- und spektralaufgeloste Kathodolumineszenzmikroskopie
erlaubt es Phinomene auf einer Nanometerskala zu untersuchen. Dariiber hinaus bieten erst
diese optischen Methoden die Méoglichkeit, sich der Beobachtung von Ladungstriagern zu
entziehen und nicht geladene Teilchen wie Exzitonen zu analysieren. Dies erlaubt einen Einblick
in Mechanismen, welche Ladungstriger nicht aufzeigen, oder sich aufgrund anderer, deutlich
dominanter Effekte der Analyse verwehren. So ist bekannt, dass Ladungstriager insbesondere bei
sehr tiefen Materialtemperaturen an ionisierten Storstellen streuen. [MOL93| Diese ionisierten
Storstellen sind hochst effektive Streuzentren fiir Ladungstriger. Somit werden andere, ebenfalls
den Transport limitierende Mechanismen derart ,iiberstimmt®, dass sie durch die Beobachtung
von Elektronentransport nicht untersucht werden konnen. Exzitonen hingegen, als elektrisch
neutrale Teilchen, unterliegen dieser Art der Streuung nicht, wie unter anderem in dieser Arbeit
fiir ZnO und GaN und in [HIL90| fiir GaAs/AlGaAs-Heterostrukturen gezeigt wird. Hierdurch
treten andere Streumechanismen in den Vordergund, so dass es moglich wird, deren Einfluss
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auf den Transport zu untersuchen. Dies gilt besonders fiir die Grenzflichenrauigkeitsstreu-
ung |HIL88|, [JAH96|, welche fiir die oben angesprochene Leistungsfahigkeit in Strukturen
wie Transistoren (FETS) einen limitierenden Faktor darstellen kann. Mithilfe der Exzitonen
kénnen somit z.B. nanoskopische Potentialfluktuationen durch Transportanalysen untersucht
werden und hierdurch Erkenntnisse iiber Transportphinomene in Halbleitermaterialien und
-bauelementen gewonnen, sowie Hinweise auf die Beschaffenheit von Grenzflichen erlangt
werden. Die Erarbeitung des Verstindnisses des Transports von Exzitonen in ,Wide-Band-
Gap-Materialien“ und deren Heterostrukturen konnte zusitzliche Impulse fiir die Entwicklung
optoelektronischer Bauelemente geben.

Trotz der Moglichkeiten die sich in diesem Feld bieten, finden sich in der Literatur nur
wenige Arbeiten, die sich mit dem Transport von Exzitonen in Bulk Materialien oder
Quantenfilmen, geschweige denn mit den Materialsystemen Galliumnitrid und Zink-
oxid beschiftigen. Beispiele fiir Verdffentlichungen zum Thema exzitonischen Transports
sind [JEO12|, [NGM94|, [OBH93|, [HIL90], [HIL88|. Vornehmlich wurden diese Untersuchungen
an Galliumarsenid-basierten Halbleitermaterialien durchgefiihrt. Die Werte der Diffusionskon-
stanten D liegen dabei hiufig im Bereich einiger hundert cm?/s. Fiir eine bulk ZnO Probe
konnten in [JEO12| Diffusivititen der Exzitonen von lediglich D=>5cm?/s bis D=8cm?/s bei
einer Temperatur von T=11K mittels zeitaufgeloster differentieller Reflekometrie gefunden
werden. Fiir Galliumnitrid konnten keine Vergleichswerte in der Literatur gefunden werden.

In dieser Arbeit wurden zur Bestimmung der Transportkenngrofien, welche die Ableitung der
beteiligten Streumechanismen ermdoglichen, zwei Methoden verwendet. Beide Methoden stiitzen
sich dem Grunde nach auf bereits bekannte und erfolgreich eingesetzte optische Untersuchungs-
verfahren. Hier jedoch wurden diese Methoden zum einen auf eine hoch orts-, zeit- und spektral
auflésende Kathodolumineszenzmikroskopie-Apparatur {ibertragen, mit der entsprechend kurze
Diftusionsldngen nachgewiesen werden kénnen. Zum anderen wurden fiir beide Methoden die zu-
grundeliegenden Diffusionsgleichungen vollsténdig analytisch gelost. Aufserdem wurde in beiden
Modellentwicklungen die Tatsache beriicksichtigt, dass bei Anregung mit einem hochenergeti-
schen Elektronenstrahl ein verteiltes Anregungsgebiet entsteht, das sogenannte Bethevolumen.
Dies unterscheidet diese Arbeit in einem weiteren Punkt von den in der Literatur vorzufindenden
Modellen. Die durch Nichtberiicksichtigung entstehenden Abweichungen sind experimentell am
Beispiel der Diffusionsldngenmessung mittels stationédrer ortsaufgeloster Untersuchungen exem-
plarisch dargestellt und betragen, je nach konkreten Bedingungen, bis zu einer halben Grofen-
ordnung.

Die erste Methode entspricht historisch betrachtet dem Shockley-Haynes-Experiment zur Be-
stimmung der Ladungstriagerbeweglichkeit [SHO51| und wird in dhnlicher Weise wie in der vorlie-
genden Arbeit bereits in [ZAR89| und [LEE93] beschrieben. Dabei wird mittels Elektronenstrahl
ein Linescan senkrecht iiber eine Maskierung und dessen Kante hinweg aufgenommen. Die Maske
ist dabei transparent fiir die Primérelektronen, jedoch intransparent fiir die entstehende Lumi-
neszenz. Aus dem sich ergebenden Lumineszenzintensitatsprofil als Funktion vom Abstand der
Anregung (dem Elektronenstrahl) von der Maskenkante lésst sich die Diffusionsldnge ermitteln.
Zusammen mit der Messung der Lebensdauer mittels zeitaufgelosten Untersuchungen lassen sich
alle weiteren Transportkenngréfen ableiten. Die Grundlagen dieser Methode wurden bereits in
meiner Abschlussarbeit (Diplomarbeit) erarbeitet und im Rahmen meiner weiteren Arbeiten op-



timiert. Somit sind auch die Auswertungen der dort gezeigten Daten in dieser Arbeit nochmals
mit der optimierten Version durchgefithrt und die Ergebnisse entsprechend prézisiert worden.
Diese Ergebnisse bilden das Fundament der hier etablierten Methode.

Die zweite Methode ist eine optische Flugzeitmethode der transparenten Kreisflichen nach
Vorbild von [HIL89|. Anders als dort, erfolgt die (in diesem Falle gepulste) Anregung jedoch nicht
flachig in der gesamten Kreisfliche, sondern ausschlieklich auf einem raumlich stark eingegrenz-
ten Gebiet im Zentrum der Kreisfliche, was, wie in dieser Arbeit gezeigt wird, die Empfindlichkeit
der Methode deutlich erhéht. Auch wird in dieser Arbeit das Abklingen der Exzitonenkonzen-
tration aus einem Quasigleichgewichtszustand betrachtet. Dies ist bei [HIL89| nicht der Fall.
Dort wird noch vor Erreichen eines Gleichgewichtzustandes aus Generation und Rekombina-
tion die Anregung beendet. Ferner werden fiir diese Methode die Anregungsweiten durch das
Wechselwirkungsvolumen der Primérelektronen mit dem Probenmaterial beriicksichtigt und ei-
ne analytische Lésung der Transportgleichung erarbeitet und verwendet. Diese Methode liefert
im Gegensatz zur stationdren Variante (siehe oben) zusammen mit der Kenntnis iiber die Le-
bensdauer der Exzitonen direkt die Diffusionskonstante D. Die Lésung der aufgestellten Trans-
portgleichung wurde in Zusammenarbeit mit und mafgeblich von Hrn. Andrey Polyakov von
der staatlichen Tsiolkovskii Universitit Kaluga, Russland wéhrend seines Stipendienaufenthaltes
am Institut fiir Festkérperphysik der Otto-von-Guericke-Universitdt Magdeburg erarbeitet. Dar-
aus hervorgegangen sind entsprechende gemeinsame Veroffentlichungen, die Teile dieser Arbeit
enthalten. [POL121] und [POL122|

Fiir beide Methoden wurden die Untersuchungen jeweils in Abhéngigkeit von der Pro-
bentemperatur durchgefithrt, um die Beweglichkeit der Exzitonen als Funktion von der
Probentemperatur zu erhalten und somit die beteiligten Streumechanismen iiber deren charak-
teristischen Temperaturverlauf ableiten zu kénnen.

Jeweils zwei Proben der Materialien Galliumnitrid und Zinkoxid wurden mit beiden Methoden
hinsichtlich des exzitonischen Transports untersucht. Alle vier Proben sind Bulk-Materialien.
Als Vertreter des Zinkoxids wurden kommerzielle Substrate zweier unterschiedlicher Hersteller
untersucht. Das Galliumnitrid besteht aus freistehenden, dicken HVPE gewachsenen Schichten,
die am Ferdinand-Braun-Institut, Leibnitzinstitut fiir Hochstfrequenztechnik in der Arbeits-
gruppe von Hrn. Prof. Dr. Markus Weyers hergestellt wurden.

Dariiber hinaus wurden zur Klirung des Grenzflacheneinflusses auf den Transport von Ex-
zitonen zwei ZnO basierte Quantenfilme aus ZnO/MgZnO untersucht. Diese wurden an der
TU-Leipzig von Hrn. Matthias Brandt in der Arbeitsgruppe von Prof. Dr. Marius Grundmann
mittels Pulsed-Laser-Deposition hergestellt. Details zu diesen und verwandten Proben finden
sich in seinem Paper [BRA10].

Die Proben miissen fiir die Analyse des exzitonischen Transports mit entsprechenden Magkie-
rungen versehen werden. Die verwendeten rechteckigen Metallmaskierungen wurden mittels
Lift-Off-Verfahren an der TU-Berlin (Arbeitsgruppe von Prof. Dr. D. Bimberg) und am
Ferdinand-Braun-Institut, Leibniz-Institut fiir Hochstfrequenztechnik (Arbeitsgruppe von Prof.
M. Kneissl) hergestellt. Die Lochkreismaskierungen wurden moglich durch die Metallbedamp-
fung, die von Hrn. Priv. Doz. Dr. A. Dadgar, Otto-von-Guericke-Universitdt, Magdeburg an der
TU-Berlin durchgefiithrt wurden. Alle weiteren Prozessschritte fiir diese Maskierungen wurden
in Eigenleistung erarbeitet und durchgefiihrt.
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2 Theoretische Grundlagen

2.1 Kristallstruktur von ZnO und GaN

Im Fokus dieser Arbeit stehen die beiden Halbleitermaterialien Zinkoxid (ZnO) und Gallium-
nitrid (GaN). Beide kristallisieren iiblicherweise in der Wurtzitstruktur. Sie zeichnet sich aus
durch eine ABAB... Stapelfolge in Richtung der c-Achse, wobei A und B jeweils ein Paar aus
Kation und Anion bilden (ZnA04ZnPOBZnA04...). Dabei bilden die Atome des Kristallgitters
eine hexagonal dichteste Packung (Abbildung ), welche aus zwei hexagonalen Untergittern
besteht, die um 5/8c in Richtung der c-Achse verschoben sind. Diese Struktur ist unter normalen

Bedingungen die thermodynamisch stabilste [KL195].

L —

o
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Abbildung 2.1: a) Wurtzitstruktur des ZnO beziechungsweise GaN. Volle Kreissymbole stehen fiir Zn
bzw. Ga, die leeren Kreissymbole fiir O bzw. N. Die farbliche Folge (blau-rot-blau) entspricht der
Stapelfolge ABA..., b) entsprechendes hexagonales Gitter mit Gitter-Einheitsvektoren und exem-
plarischer Miller-/Flichenindizierung bzw. Nomenklatur. Daneben: Orientierung des eingeprigten
Elektrischen Feldes E und der zugehorigen spontanen Polarisation p.

Neben dieser Kristallisationsphase existieren weitere, kubische Konfigurationen, welche nur
der Vollstindigkeit halber genannt werden sollen. Sowohl das GaN, als auch das ZnO kénnen
unter bestimmten Voraussetzungen in der sogenannten Zinkblendestruktur kristallisieren. Diese
kubische Phase des GaN erhilt man unter Verwendung kubischer Substrate in Kombination mit
niedrigen Wachstumstemperaturen und einem Stickstoffiiberangebot wihrend der Kristallisati-
on. Beim ZnO erreicht man diese, indem (ebenfalls) auf kubische Substrate aufgewachsen wird.
Besonders geringe Wachstumstemperaturen werden jedoch nicht benotigt. Gleichsam kann auf
diese Weise die Steinsatzstruktur (NaCl-Struktur) erhalten werden, wenn das Wachstum unter
hohem Druck stattfindet. [DES98|, [ASHO00|, [OEZ05|
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Jedes Zn- oder Ga-Kation wird in der Wurtzitstruktur, wie in der Abbildung gezeigt,
von vier O- oder N-Anionen in einer tetraedrischen Anordnung benachbart. Dieses ist typisch
fiir eine kovalente sp? Bindung. Jedoch besitzt gerade das ZnO eine Bindungscharakteristik, die
an der Grenze von ionisch zu kovalent liegt [OEZ05].

Die Art der Bindung (kovalent /ionisch) wird dabei unterschieden durch die Differenz der Elek-
tronegativititen (AEN) der beteiligten Elemente. Bei einem AEN>1,7 liegt eine iiberwiegend
ionische, bei Werten von AEN<1,7 eine kovalente Bindung vor. Das AEN von ZnO betrigt 1,79
und befindet sich damit an der Grenze, jedoch bereits in dem Bereich, der charakteristisch fiir
ionische Bindungen ist. Fiir GaN ist AEN=1,23 und somit die vorliegende Bindungsart kovalent.

Die Einheitszelle (hexagonal) des Wurtzits wird durch drei Basisvektoren aj, a3, ¢ vollstéandig
definiert. Die Vektoren a7 und a3 nehmen zueinander einen Winkel von 120 ° ein und spannen die
Basalebene des Hexagons auf. Senkrecht zu a1 und a3 steht der Basisvektor ¢. Auf diese Weise
geben die drei Gittervektoren auch direkt die Indizierung (Millersche Indizes - hkl) vor. Aufgrund
der hexagonalen Struktur und der daraus folgenden dreizdhligen Rotationssymmetrie wird {ibli-
cherweise die Viererschreibweise (Miller-Bravais-Indizierung) der Dreierschreibweise vorgezogen.
Sie ergibt sich aus i = — (h + k). Hieraus erhalt man durch einfache Permutation von (hkl7)
samtliche symmetriedquivalenten Flichen des Wurtzits [KLU94]. So wird z.B. die Basisflache,
also jene zum Vektor ¢ senkrecht stehende Fliche, mit (0001) bezeichnet (siche Abbildung 2.1p).

Fir die Wurtzitstruktur des ZnO bzw. GaN wurden die Bindungsléngen vielfach experimentell
bestimmt und bewegen sich bei Raumtemperatur im Bereich von a=3,2475 A bis a=3,2501 A
und ¢=5,2042 A bis ¢=5,2075 A fiir ZnO [OEZ05|. Die Gitterkonstanten des GaN sind a=3,175 A
und ¢=5,158 A [SINO3]. Damit besitzen die beiden Materialien nicht nur die gleiche, thermody-
namisch bevorzugte wurtzitische Kristallstruktur, sondern auch recht &hnliche Bindungslangen.

In der idealen Wurtzitstruktur betrdgt das Verhéltnis der Gitterkonstanten 5:\/§:1,633.
In realen Strukturen jedoch gibt es hiervon Abweichungen. Entsprechend der oben genannten
Werte sind diese im GaN £=1,625, im ZnO reichen sie von £=1,601 bis 1,604. Sie fallen also
kleiner als das ideale Verhiltnis aus, was bedeutet, dass eine Anisotropie zwischen Basalfliche
und c-Achse besteht. Hieraus resultiert ein Teil ihrer spontanen Polarisation. Ein weiterer Anteil
an der in diesen Materialen starken spontanen Polarisation verursacht ein nicht idealer Abstand
der iibernéchsten Nachbarn einer Stapelfolge in c-Richtung (A..s..A ; B..a..B). Details dazu sind
unter anderem zu finden in [BAS12].

Neben der spontanen Polarisation besitzen beide Materialien zudem piezoelektrische Polarisati-
on, welche bei Verspannungen des Kristalls (durch z.B. dufere Einwirkung oder pseudomorphes
Wachstum auf einem Substrat) auftritt und aufgrund der Verdnderung der Gitterkonstanten
zu einer Anderung der eingeprigten Polarisation fiihrt. Die Ausrichtung der piezoelektrischen
Polarisation ist dabei direkt verkniipft mit der Orientierung der c-Achse des Kristalls. So ist es
also entscheidend, ob das Material in 4+¢ oder —¢ Richtung gewachsen wird. Ob die Orientierung
positiv oder negativ ist, wird in der Regel tiber den Abschluss der Bindungspartner zum Sub-
strat definiert (vgl. Abbildung [2.1p). Befindet sich also das Anion (N oder O) néher am Substrat
und liegt so auf der Oberseite (in Wachstumsrichtung) das Kation (Ga oder Zn) vor, so ist die
Orientierung positiv. Man bezeichnet dies auch als Ga- bzw. Zn-Polaritét oder Ga- bzw. Zn-face.
Im umgekehrten Fall, der negativen Orientierung, spricht man von N- bzw. O-face. Der Polari-
sationsvektor P ist dabei immer orientiert vom negativen zum positiven Ladungsschwerpunkt,

das elektrische Feld entsprechend entgegengesetzt ausgerichtet. [GRUOG|
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Fiir die spontane Polarisation in GaN wurden von Bernardini et. al Werte von 0,034 C/m?
berechnet, fiir ZnO ein Wert von 0,057 C//m? [BER97|. Den vorhandenen Polarisationsfeldern
kommt gerade in Quantenfilmen / Heterostrukturen eine besondere Bedeutung zu (siehe hierzu

Abschnitt .
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2.2 Bandstruktur und Lumineszenz

Neben einer sehr dhnlichen Kristallstruktur besitzen Zinkoxid und Galliumnitrid auch eine sehr
dhnliche Bandstruktur. Beiden Materialien gemein ist eine groke, direkte Bandliicke im Bereich
des nahen ultravioletten Spektralbereiches um Ey (5 K) = 3,5eV (ca. A = 350 nm).

Das Leitungsband wird dabei von den s-Orbitalen der positiv geladenen Ionen, also den Me-
tallatomen Ga bzw. Zn, gebildet. Das Valenzband hingegen wird aus den p-Orbitalen der negativ
geladenen Gruppe IT und IIT Atomen, also dem Sauerstoff bzw. Stickstoff gebildet |[GRU06).

Dies bedeutet, dass fiir das Leitungsband 1=0 gilt und so der Spin der Elektronen mit s:% eine
Multiplizitdt von mgs = :i:% liefert. Fiir das Valenzband hingegen gilt entsprechend ihrer Bildung
aus den p-Orbitalen | = 1. Zusammen mit den damit moglichen Spinkonfigurationen ergeben
sich daraus fiir die Valenzbandgesamtimpulse j:l+s:% und % Das Band mit j:% liegt jedoch
energetisch tiefer als das Band mit j:%. So erhilt man zwei Bénder unterschiedlicher energeti-
scher Lage (vgl. Abbildung . Diese Aufspaltung wird als Kristallfeldaufspaltung bezeichnet.
Neben der Kristallfeldaufspaltung jedoch, die die eben dargestellte Authebung der Entartung
verursacht, filhrt im hexagonalen Kristall zusétzlich die Spin-Bahn-Wechselwirkung zu einer
energetischen Aufspaltung zwischen den Béndern mit m; = :t% und m; = i%. Auf diese Wei-
se erhilt man im wurtzitischen Kristall drei, energetisch in unterschiedlicher Lage befindliche,
Valenzbinder (siehe Abbildung [2.2)).

ZB Wz

Spin orbit No spin orbit No spin orbit Spin orbit
E(le) T T, E(le) 1T,
No polafization T-T
£
ElLe)TT, E(lc){ !
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FS v( —\\ - —)' I‘9
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Abbildung 2.2: ZnO- und GaN-Bandstruktur und Auswahlregeln fiir Zinkblende- (ZB) und davon
ausgehend fiir Wurtzitstrukturen (WZ) am Beispiel von ZnO. Kristallfeldaufspaltung und Spin-
Bahn-Wechselwirkung sind schematisch dargestellt. [MORO09]

Die Biander werden mit zunehmend tiefer liegender Energie A-) B- und C-Valenzband genannt
(vergleiche Abbildung [2.3).

Die Bandliicke, d.h. die energetische Differenz vom Minimum des Leitungsbandes zum Maxi-
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Leitungsband

k P k
Valenzband
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m,=+3/2 A
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Abbildung 2.3: Bandstruktur am I-Punkt in wurtzitischem GaN und ZnO entsprechend ihrer Aus-
wahlregeln [KLI95| am Beispiel von GaN bzw. ZnO. Je stérker die Kriimmung des Bandes, desto
leichter die effektive Masse m* des entsprechenden Ladungstragers (vgl. (2.9).

mum des A-Valenzbandes, betragt bei T=1,6 K im ZnO Ey,,=3,437eV [MEYO04|, die Differenz
zwischen A- und B-Valenzband A 4p=16 meV und zwischen B- und C-Valenzband Apgc=43 meV
[REY99].

Fir das GaN wurden von Bernard Gil et al. |[GIL95| in Epitaxieschichten, gewachsen auf
Saphirsubstrat, fiir Temperaturen unter T=10K folgende Werte ermittelt: Eyq,=3,4775¢€V,
A p=TmeV und Agc=21,7meV.

Die Aufspaltung der Valenzbinder fillt beim GaN also etwas geringer aus als beim ZnO,
wohingegen die Bandliicke von GaN etwas grofer ist.

Durch z.B. Photoabsorption oder Stofen mit Elektronen ausreichend hoher Energie konnen
Elektronen aus den Valenzbindern ins Leitungsband iiberfithrt werden. Die damit entstehenden
Elektron-Loch-Paare (e-h-Paare) bzw. Exzitonen werden nach einiger Zeit wieder rekombinieren
- das Elektron aus dem Leitungs- in das Valenzband zuriickfallen. Die dabei abgegebene Energie
(zumeist in Form eines Photons) entspricht der zugehorigen Bandliicke, ggf. abziiglich einer
Exzitonen-Bindungsenergie. Auf diese Weise kann aus der Wellenlénge des ausgesandten Lichts
auf die Zugehorigkeit der einzelnen Valenzbinder geschlossen werden.

Wie bereits durch die Angaben von Temperaturen zu den ermittelten Bandliicken der beiden
Materialsysteme angedeutet, dndert sich die Bandliicke eines Halbleiters mit der Temperatur. Im
Jahr 1967 erschien von Y. P. Varshi eine Publikation im physikalischen Blatt "Physica" [VAR67|
in dem die Temperaturabhéngigkeit verschiedener Materialien untersucht wurde. Entsprechend
wurde nach ihm die "Varshni Formel" (2.1)) benannt.

oT?
T+p5

E, = Ey— (2.1)
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Die Temperaturabhiingigkeit der Bandliicke und damit der Anderung der energetischen Po-
sition der optischen Uberginge ist gerade deshalb so wichtig zu beriicksichtigen, als dass die
Streumechanismen aus der Temperaturabhéngigkeit der Beweglichkeit der freien Exzitonen ab-
geleitet werden sollen. Hierzu muss also ganz offensichtlich bei den durchzufiihrenden Messungen
die beobachtete spektrale Position des emittierten Lichtes mit Variation der Materialtemperatur
jeweils angepasst werden. Die Anpassung geschieht hierbei entsprechend dem Temperaturverlauf
aus der Varshni-Gleichung (vgl. Gleichung (2.1)).

Diese Anpassung gilt so jedoch nur bei Element- oder binfdren Halbleitern. Bei ternéren
oder quaternéiren Verbindungen hingegen kann es zum sogenannten S-Shape Verhalten kom-
men [BELO04]. Solche ternéren Verbindungen wie zum Beispiel MgZnO werden im Rahmen die-
ser Arbeit als Barrierenmaterial fiir ZnO Quantenfilme eingesetzt. Hierbei verringert sich der
Bandabstand zunéchst von tiefen zu héheren Temperaturen, steigt dann jedoch wieder an, um
mit noch weiter steigenden Temperaturen wieder entsprechend dem Varshni-Verlauf abzufallen.
Christen et. al [CHR90| haben gezeigt, dass sich die Rotverschiebung mit sinkender Temperatur,
verursacht durch statistische Kompositionsfluktuationen mit einem Ergdnzungsterm

o

T (2.2)
beschreiben ldsst. Durch diese Kompositionsfluktuationen kommt es zu Thermalisation und
Ausfrierungen von Ladungstrigern in bzw. an Potentialminima. Der Therm og ist dabei die
Standardabweichung der statistisch auftretenden Potentialfluktuationen und kp die Boltzmann-
konstante.
Die erweiterte Varshni-Gleichung lautet fiir den Fall auftretender Potentialfluktuationen durch
z.B. Materialkompositionsunterschiede und damit verbundener Rotverschiebung der auftreten-

den Lumineszenz hin zu tiefen Temperaturen:

E,=FEy— —— — L (2.3)
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2.3 Phononen

Wie im Abschnitt beschrieben wird, spielt die Streuung an sogenannten Phononen eine
grofe Rolle bei der Leistungsfihigkeit von Halbleiterbauelementen, da der Ladungstrigertrans-
port (und auch der exzitonische Transport) durch diese Prozesse stark limitiert wird. Aus diesem
Grund soll in diesem Abschnitt ein allgemeines Versténdnis der Begrifflichkeit erarbeitet werden.
Fiir eine tiefergehende Betrachtung von Phononen (Gitterschwingungen) sei auf die einschlégige
Literatur verwiesen, wie sie beispielhaft auch in diesem Abschnitt genannt wird.

Phononen sind Quasiteilchen der in Kristallen auftretenden Gitterschwingungen. Im allge-
meinen handelt es sich dabei um die thermische Bewegung der Kristallatome, welche sich um
ihre Gleichgewichtslage bewegen. In "[...] guter Ndherung handelt es sich dabei um harmonische
Schwingungen, wenn die Schwingungsamplituden klein gegen den Abstand néchster Nachbarn
sind. Dies ist in einem grofsen Temperaturbereich der Fall, der nach oben durch die Schinelz-
temperatur des Kristalls begrenzt wird." [BERO5|

In einem Kristall mit seiner dreidimensionalen Anordnung von Ionen/Atomen sind aufgrund
der Kopplung der einzelnen Gitteratome untereinander sowohl longitudinale, als auch transver-
sale Schwingungen méglich, die sich wellenartig fortbewegen kénnen.

Nach
Auslenkung Auslenkung
der Atome der Atome
m - J@b@ -~
vy, \ § )
Al
akustische Schwingungsform optische Schwingungsform

Abbildung 2.4: Mogliche Gitterschwingungsformen einer linearen Kette (Abbildung nach [BER05|).
Grofse und kleine Punkte kennzeichnen jeweils die Metallionen und Nicht-Metallionen.

Die Theorie hinter der Betrachtung findet sich in nahezu jedem Festkorperphysk-Lehrbuch
(z.B. |GRUO06|, [IBAO3|, [KOP92|, [BERO5| und vielen anderen) und soll deshalb in diesem
Kapitel nur kurz angerissen werden.

Die iibliche Vorgehensweise zum Ableiten einer Dispersionsrelation von Phononen der oben ge-
nannten Zweige (akustisch und optisch) mit deren jeweiligen Modi (longitudinal und transversal)
in Halbleitermaterialien wie dem untersuchten GaN und ZnO ist die Betrachtung einer linea-
ren Kette miteinander iiber Kopplungskonstanten (dhnlich zu verstehen wie klassische Federn)
verbundener Teilchen unterschiedlicher Masse und dem Abstand a/2 zueinander. Die Grofe a
wiirde demnach der Gitterkonstanten entsprechen. Fiir dieses Konstrukt werden entsprechende
Bewegungsgleichungen aufgestellt und zur Losung periodische Randbedingungen vorausgesetzt.
Diese periodischen Randbedingungen kénnen gesetzt werden, wenn die Anzahl der Gitterplitze
grofs ist, also eine lange Kette in Bezug auf die Gitterkonstante betrachtet wird.

Folgt man der Herleitung in [GRUO06|, so lauten die Bewegungsgleichungen fiir die jeweiligen
Atome der Sorte 1 und 2 gegeben durch die Gleichungen und (2.5):
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M1721 =-C; (ui — ui) — Oy (u}l — u%_l) (2.4)

Mo = —Ci (up — up) = Ca (up — up ) (2.5)

Hierin sind M 2 die Masse des jeweiligen Teilchens, uy? die Verriickung aus ihrer jeweiligen
Gleichgewichtsposition und die Konstanten C7 2 die Kopplungskonstanten fiir die Bindung der
Teilchen 1-2 innerhalb einer Basis (Gitterabstand) und fiir die Teilchen 2-1 zwischen verschie-
denen ,Basen“. Der Index n gibt die jeweilige Position auf der betrachteten Kette an.

Als Lésung erhalt man die Dispersionsrealtion ([2.6])

1i¢1—%1_ﬁ;w@] (2.6)

w ist die Kreisfrequenz, k die Wellenzahl, C, = /C1Cs und a, wie oben bereits genannt,
die Gitterkonstante der betrachteten bindren Kette. Mit der Ersetzung C; = % ist der
Ausdruck v: v = Ccij\l\/ﬁ [GRUO6|
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Abbildung 2.5: Schematische Darstellung der Phononendispersionsrelationen in Zinkblende- und
wurtzitischem ZnO. [MORO09|

Wie in der Gleichung (22.6)) zu sehen ist, existieren offenbar zwei Losungen bzw. zwei Zweige



2.3 Phononen 13

fiir die Dispersionsrelation der Phononen. Jener mit dem negativen Vorzeichen beschreibt dabei
die akustische Variante, d.h. jene Schwingung bei der benachbarte Atome gleichphasig schwin-
gen (siehe Abbildung unten). Das positive Vorzeichen liefert die Dispersionsrelation fiir die
optische Variante, d.h. jene Schwingung bei der benachbarte Atome gegenphasige Bewegungen
ausfithren (siehe Abbildung 2.5 oben).

Betrachtet man reelle Halbleitermaterialen oder Kristalle, so ist leicht einzusehen, dass dessen
Atome nicht eine lineare Kette, sondern eine dreidimensionale Matrix bilden. Die Phononendi-
spersionsrelationen lassen sich jedoch auch fiir diese Fille berechnen - z.B. mittels Gruppentheo-
rie. [DAV9g| In [IBAO3| findet sich beispielsweise eine Gegeniiberstellung eines experimentellen
Befundes und einer Modellrechnung fiir die Phononendispersionsrelation in Silizium (Si). Die
Ubereinstimmungen sind sehr genau.

Die Existenz von Phononen kann auch in Lumineszenzspektren beobachtet werden. Durch
Wechselwirkungsprozesse mit z.B. Licht kénnen Phononen generiert werden. Wird bei einem
Rekombinationsprozess (z.B. der Rekombination eines Exzitons) ein Phonon generiert, so finden
sich im zugehorigen Spektrum Linien, die gegeniiber der eigentlichen Rekombinationsenergie des
betrachteten Komplexes um genau den Betrag der Energie rotverschoben liegen, die dem dabei
erzeugten Phonon entspricht.

Im Lumineszenzspektrum finden sich so zum Teil diverse "Phononenrepliken", da auch meh-
rere Phononen je Rekombination erzeugt werden konnen. Diese Intensitdtsmaxima sind ener-
getisch aquidistant. Die Energie dieser Phononen (am I'-Punkt) belaufen sich bei ZnO auf
Ero=72meV [WAS09|, bei GaN auf E;p=92meV [DAR07|. Aufgrund der Abnahme der Wahr-
scheinlichkeit der Erzeugung mehrer Phononen je Rekombinationsvorgang sinkt die Intensitét
mit zunehmender Ordnung von Phononenrepliken. Die Abnahme der Intensitét mit steigener
Anzahl erzeugter longitudinal optischer Phononen (LOs) folgt dabei individuell fiir jedes Mate-
rial dem Huang-Rhys-Faktor. [HUAO3]
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2.4 Exzitonen in Halbleitern

Elektronen im Leitungsband und Locher im Valenzband kénnen mittels Coulombwechselwirkung
aneinander koppeln und auf diese Weise ein Quasiteilchen bilden, welches nach aufen elektrisch
neutral erscheint. Dieses Quasiteilchen ist in der Lage, sich im Halbleiterkristall zu bewegen,
an Donatoren oder Akzeptoren zu binden und zu rekombinieren. Zudem besitzen Exzitonen
keine fermionischen, sondern bosonische Eigenschaften[], welches eine makroskopische Besetzung
des Grundzustandes erlaubt (Bose—Einstein—Kodensation)ﬂ Dieser Effekt kann zum Beispiel fiir
Einzelphotonenlaser bzw. Polaritonenlaser ausgenutzt werden.

Im Allgemeinen unterscheidet man zwei Arten von Exzitonen. In anorganischen Halbleiterma-
terialien (wie ZnO, GaN, AIN, GaAs, und vielen weiteren), welche eine ,relativ grofe* Dielek-
trizitdtskonstante € besitzen und damit das Feld, also die Coulombwechselwirkung zwischen La-
dungstrigern abschwichen, finden sich im allgemeinen die sogenannten Wannier oder Wannier-
Mott Exzitonen mit einer Ausdehnung deutlich grofer als die Ausdehnung der Einheitszelle des
entsprechenden Materials. Vornehmlich in organischen Materialien hingegen, welche eine eher
kleine Dielektrizitdtskonstante aufweisen, finden sich hingegen die sogenannten Frenkel Exzito-
nen, welche eine sehr kleine Ausdehnung besitzen und vielfach an ein einzelnes Molekiil lokalisiert
sind. Die in dieser Arbeit also ausschliefslich auftretenden und betrachteten Exzitonen sind die
Wannier-Exzitonen.

In Bezug auf die den Transport limitierenden Streumechanismen stellen Exzitonen eine &u-
kerst attraktive Ergdnzung zur Untersuchung der Ladungstrigerbeweglichkeit dar. Aufgrund
ihrer elektrischen Neutralitit treten gewisse Streumechanismen in den Hintergrund. Jede elek-
trisch geladene Storstelle welche ein effektives Streuzentrum fiir Ladungstriger darstellt, ist
fiir die elektrisch neutralen Exzitonen ein dufierst ineffektives Streuzentrum und wirkt hochs-
tens schwach durch eine gleichzeitig stattfindende Dipolinduzierung im Exziton. Andere Streu-
mechanismen (z.B. Grenzflichenrauigkeitsstreuung in Heterostrukturen) treten dadurch in den
Vordergrund und werden so iiberhaupt erst zugénglich. Aus diesem Grund werden im Folgenden
die Grundlagen zu den Eigenschaften von Exzitonen beschrieben.

Wie in [WAN37| gezeigt wird, kann das Exziton analog zum Wasserstoffatom beschrieben
werden. Die Exzitonenbindungsenergie ist, analog zum Wasserstoffatom, abhéngig davon, ob
sich das Exziton in einem angeregten (n>1) oder im Grundzustand (n=1) befindet und errechnet

sich nach:
Me* 1
b _
EEZ‘_ _mﬁ7 n—1,2,3,... (27)
e ist die Elementarladung des Elektrons, A = %, mit h, dem Planckschen Wirkungsquan-

tum, M ist die reduzierte Exzitonenmasse und errechnet sich nach Gleichung , e die Di-
elektrizitdtskonstante des Halbleitermaterials, in dem sich das Exziton befindet und ¢j ist die
Vakuumdielektrizitdtskonstante.

Um diese Bindungsenergie wird gegeniiber dem Bandabstand die Rekombinationsenergie redu-
ziert, wie Gleichung aufzeigt. Die verwendete reduzierte Masse M des Exzitons berechnet
sich nach:

'Bose, Z. Phys. 26, 178 (1924)
2A. Einstein, Sitzungsber. Preuss. Akad. Wiss. 1924, 3 (1925)
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—_ =t — 2.8
M mn+mp (2.8)

und beriicksichtigt somit die Kristalleigenschaften iiber die effektiven Massen der Elektro-
nen (my) und Locher (m,), welche spezifisch sind fiir jedes Material. Sie errechnen sich nach
Gleichung (2.9) aus der Bandkriimmung des jeweiligen Bandes im Impuls- bzw. (k-)Raum.

2B\
Mpp =N < dk27 ) (2.9)

Der Index c steht fiir das Leitungs-, der Index v fiir das Valenzband, entsprechend den engli-

schen Bezeichnungen ,conductionband” und ,valenceband".
Ebenfalls in Analogie zum Wasserstoffatom wird auch der Exzitonen-Bohr-Radius berechnet.

ag:pziton — agei — (2.10)

Fiir ZnO betragt die Exzitonenbindungsenergie 59 meV und der Exzitonenbohrradius 1,4 nm.
[MORO09], [MEY04], [OEZ05] Diese im Vergleich hohe Exzitonenbindungsenergie macht das ZnO
besonders interessant fiir Anwendungen bei Raumtemperatur, in denen exzitonische Effekte aus-
genutzt werden sollen. Die thermische Energie E;perm (300 K)=kpT=25,8 meV ist wesentlich ge-
ringer als die Bindungsenergie. Anders stehen die Verhiltnisse in Galliumnitrid. Hier betrigt die
Exzitonenbindungsenergie lediglich 27 meV und der Exzitonen-Bohn-Radius 2,8 nm [RAM9S].
Bereits bei nur geringfiigig héheren Temperaturen als der Raumtemperatur von T=300K dis-
soziiert das Exziton. Dies ist insbesondere unter den iiblichen Betriebsbedingungen der meisten
elektronischen bzw. optoelektronischen Gerédte hinderlich, deren typischen Betriebstemperatu-
ren 320-400 K erreichen und damit thermische Energien von Eipern (400 K)~34,5meV bedeu-
ten. Jedoch beziehen sich die Bindungsenergien ausschlieflich auf die Bulk-Eigenschaften der
beiden Materialien. In niederdimensionalen Konstukten ist die Bindungsenergie teils deutlich
erhoht [KLI95] und somit unter Umsténden ein Einsatz exzitonisch basierter Bauelemente auch
mit GaN bei hoheren Temperaturen moglich.

Wie bereits oben erwdhnt, fillt aufgrund der Exzitonenbindungsenergie die Rekombinations-
energie im Vergleich zur Band-Band-Rekombination geringer aus. Jedoch kann sich das Exziton
zum Teil im Festkorper bewegen und so einen weiteren energetischen Beitrag zur Rekombinati-
onsenergie aus seiner kinetischen Energie leisten. Diesen Zusammenhang beschreibt die Disper-
sionsrelation des Exzitons nach Gleichung .

Die Dispersionsrelation eines freien Exzitons im Halbleiter ist nach [IBAO3]:

1

Me? 1 h2k?
E - B, - —— .4+ " 2.12
b 7 32m2h2e2e2 n?  2(my, +my) (2.12)
Ekin, der letzte Term dieser beiden Gleichungen ist die kinetische Energie des freien Exzitons.
Die Gleichung zeigt, dass die bei der Rekombination des Exzitons freiwerdende Energie ohne

Anteil kinetischer Energie kleiner ist als die Bandliicke. Die Differenz entspricht gerade der
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E A n=co
e n=2
n=1
Ez‘-?
Elix
K=k +L,

Abbildung 2.6: Dispersionsrelation eines Exzitons nach [KLI95| fiir einen direkten Halbleiter. Zusitz-
lich sind exemplarisch die ersten beiden angeregten Zusténde (n=1 und n=2) und der Dissoziations-
fall (n— oo0) dargestellt.

Exzitonenbindungsenergie (wenn T=0K und |k|=0).

Die Abbildung zeigt die Dispersionsrelation eines Exzitons entsprechend der Gleichung
. Ebenfalls mit dargestellt sind exemplarisch angeregte Zustinde des Quasiteilchens. Wie
hier zu sehen ist, dissoziiert das Exziton fiir n—oo. Infolge dessen liegen wieder Elektron-Loch-
Paare bzw. freie Elektronen vor.

Neben den eben besprochenen freien Exzitonen, existieren zudem gebundene Exzitonen (BX
fiir ,bound exciton“). Die Bindung besteht dabei an Storstellen wie Donatoren, Akzeptoren,
Versetzungen und dhnliches. Diese Storungen des Kristallgitters bewirken relativ kurzreichweiti-
ge, lokale Potentialdnderungen [BOG97| welche in den Exzitonen ein Dipolmoment induzieren.
So kénnen diese eingefangen werden (trapping). Die Bindungsenergien, die die Exzitonen an
die jeweilige Stérstelle besitzen (d.h. an die Anderung des &rtlichen, elektrischen Potentials)
ist dabei abhéngig von dem konkreten Element oder der Art der Stérung. Das heifst, sie ist
charakteristisch fiir eine bestimmte Stérstelle. So konnten zum Beispiel im ZnO nach [MEY04]
Lokalisierungsenergien von 15,1 meV dem Element Aluminium und Lokalisierungsenergien von
16,1 meV dem Element Gallium zugeordnet werden. Diese Lokalisierungsenergien E;,. erhélt man
experimentell z.B. durch die energetische Differenz der spektralen Lage der Lumineszenzlinien
der freien Exzitonen und jener energetisch niedriger gelegenen Linien.

Eine Unterscheidung exzitonischer Lumineszenz und nicht-exzitonischer Lumineszenz ist fiir
eine entsprechende Analyse unausweichlich und geschieht in der Regel iiber die Auswertung
von Anregungsdichteabhingigkeiten und Temperaturabhéngigkeiten, soll an dieser Stelle jedoch
nicht Gegenstand der Diskussion sein. Ein weiteres Indiz fiir das Vorliegen von Lumineszenz
gebundener Exzitonen liefert zudem die Linienschéirfe. Aufgrund der Lokalisierung besitzen ge-
bundene Exzitonen keine translatorische Energie. Eine Verbreiterung entsprechend dem Term
der kinetischen Energie wie sie in Gleichung auftaucht ist nicht gegeben, das heift \E| =0.

1
Epx = E, + EY, - — - Elpe (2.13)

Die dennoch auftretende Linienbreite gebundener Exzitonen begriindet sich vornehmlich aus
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der Heisenberg’schen Unschérferelation und der endlichen Lebensdauer der Exzitonen. Die ener-
getische Unschérfe folgt also der Beziehung AFE - Ah > h.

Der Effekt des Trappings, also des Einfangens von freien Exzitonen, ist dabei besonders effek-
tiv bei tiefen Temperaturen. Hier besitzen die freien Exztitonen keine ausreichende kinetische
Energie, um ein Potentialminimum einer Storstelle zu verlassen. Dieser Einfangmechanismus
limitiert somit die mittlere freie Weglénge freier Exzitonen im Kristall und damit die Diffusi-
onsldnge, welche im Rahmen dieser Arbeit bestimmt wurde. Zudem reduziert der Einfang die
Lebensdauer freier Exzitonen im Vergleich zu hoéheren Temperaturen, da ein Teil der freien
Exzitonen von Storstellen eingefangen wird. Was hier unter dem Begriff der Lebensdauer zu
verstehen ist, wird im nachfolgenden Abschnitt erlautert.

Neben den besprochenen Griinden fiir das Auftreten mehrer Lumineszenzlinien die energe-
tisch unterhalb der Bandkante liegen und exzitonischen Ursprungs sind, finden sich weitere
exzitonische Ubergéinge wie Phononenrepliken (bei Erzeugung von Phononen aus der Rekombi-
nationsenergie - in ZnO und GaN iiblicherweise longitudinal optische Phononen [HUAO03|) oder
Zweielektronensatelliten (bei denen der einstige Bindungspartner in einem angeregten Zustand
zuriick bleibt).

Auch die Linienbreite eines exzitonischen Ubergangs kann Aufschliisse iiber strukturel-
le/chemische Eigenschaften des Materials liefern. So kénnen in Quantenfilmen die Halbwertsbrei-
ten (FWHM) der exzitonischen Lumineszenz unter Umsténden eine Aussage iiber die Beschaf-
fenheit der Grenzflichen treffen. Je breiter die FWHM, desto grofer ist die Unordnung innerhalb
des Films. Dies liegt darin begriindet, dass die effektive Bandliicke mit der Schichtdicke modu-
liert, welche wiederum in die Ubergangsenergie der Exzitonen entsprechend Gleichung
mit E, eingeht. Eine Zusammenfassung der bisher erarbeiteten Zusammenhinge der FWHM
und der Beschaffenheit eines Quantenfilms findet sich z.B. in [BAJO1]. In ternéren und quater-
néren etc. Halbleitern kann die FWHM die Unordnung der Materialkomposition innerhalb eines
beobachteten Volumens aufzeigen.
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2.5 Rekombinationskinetik

Bereits im vorangegangenen Abschnitt wurde auf die Lebensdauer von Exzitonen hingewiesen.
Ihre Kenntnis ist notwendig, um die Diffusivitit und die Beweglichkeit zu bestimmen, wie im
Abschnitt 2.7 beschrieben ist. Diese wird nun in diesem Abschnitt erliutert und aus der Kontinui-
tétsgleichung fiir die vorliegenden experimentellen Rand- bzw. Anfangsbedingungen abgeleitet.
Die Lebensdauer wird hier auf optischem Wege bestimmt und die dazugehorige Messmethode
im Abschnitt B.2] erlautert.

Um eine Uberlagerung unterschiedlicher Effekte zu umgehen und eine mathematisch eindeuti-
ge, korrekte Beschreibung des Zerfallsprozesses zu erreichen, wird fiir die Transportuntersuchun-
gen die anfingliche Lebensdauer der freien Exzitonen herangezogen. Diese wird erhalten aus dem
Grenzfall von tg — 0. Dieser Zeitpunkt beschreibt exakt jenen Moment, in dem die Generation
von Uberschussladungstrigern aus einem Gleichgewicht aus Generation und Rekombination (in-
stantan) gestoppt wird (vgl. Abschnitt [3.2). Fiir diese Anfangsbedingung existiert eine exakte
Lésung der aufzustellenden Kontinuitéatsgleichung fiir den zu beschreibenden Prozess.

Wird ein Halbleiter durch Anregung (z.b. wie in den hier durchgefithrten Experimenten mit-
tels Beschuss hochenergetischer Elektronen) aus seinem thermodynamischen Gleichgewicht aus-
gelenkt, also e-h-Paare bzw. Exzitonen generiert und anschliefsend diese Anregung abgeschaltet,
so kehrt das (elektronische) System Halbleiter nach einer gewissen Zeit wieder in den ther-
modynamischen Gleichgewichtszustand zuriick. Die iiberschiissig generierten Ladungstrager /
Exzitonen rekombinieren. Genauer: die Elektronen- und Locherkonzentrationen kehren wieder
in den Zustand der thermodynamischen Gleichgewichtskonzentrationen zuriick.

Um diesen Prozess zu beschreiben, wird eine Generationsrate Gy definiert, mit welcher e-h-
Paare erzeugt werden. Mit Hilfe dieser ldsst sich die Kontinuitétsgleichung fiir die erzeugten und
wieder relaxierten Uberschussladungstriger (in unserem Fall werden dies die freien Exzitonen X
sein) formulieren. [FEROO]

S Gy — = =— (2.14)

Der Term — ("TX) beschreibt die Rate, mit der die Exzitonen rekombinieren und 7 deren
Lebensdauer. Es ist anzumerken, dass die Lebensdauer 7 selbst eine duferst komplexe Funk-
tion sein kann, abh#ngig von der Zeit, der Ladungstriger-, Defekt- und Dotierkonzentration,
der Temperatur und anderen systemcharakterisierenden Grofen (Dotant, Kristallqualitét, kon-
kreter Rekombinationskanal wie Band-Band-Ubergang, Band-Storstellen-Ubergang, Donator-
Akzeptor-Ubergang,...).

Die Groke nx in Gleichung setzt sich hier zusammen aus der Summe nxo+Any wobei
nxo die Exzitonenkonzentration im thermodynamischen Gleichgewicht und Anyx die Konzen-
tration der generierten, also iiberschiissigen Exzitonen ist.

Erreicht man einen stationdren Zustand wahrend der Anregung, also gleichgrofe Raten der
Generation und Rekombination, so wird die zeitliche Ableitung der Uberschussladungstrigerkon-
zentration bzw. der Konzentration erzeugter Exzitonen (siehe (2.14)) zu Null. Daraus resultiert
entsprechend, dass Go—"%¢ wird. Das heift, Go kann als Gleichgewichtsgenerationsrate inter-
pretiert werden.

Ist die Generationsrate zeitlich invariant, ist also ein stationérer Zustand wéihrend der Gene-
ration gesichert wie dies in der verwendeten Versuchsanordnung durch lange Pulsdauern erreicht
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wird (siehe Abschnitt [3.2)), so gilt Gleichung (2.15).

nx =nxo+ GT (2.15)

Bildet man nun den Grenzfall tg — 0, befindet sich also exakt in dem Moment, in dem die

Generation von Ladungstragern nach Erreichen des Gleichgewichtes gestoppt wird, so ist die

Losung von Gleichung (2.14) mit ([2.15)):

nx (t) = nxo + Gre™ . (2.16)

Diese Losung beschreibt die anfingliche Abklingrate der Exzitonenkonzentration, welche of-
fensichtlich direkt nach Beenden ihrer Generation monoexponentiell mit der Zeit abnimmt. Sie
ist die exakte Losung des formulierten Problems. Die Lebensdauer 7 wird deshalb als ,anféing-
liche Lebensdauer® bezeichnet. Da die Konzentration der Exzitonen zudem proportional zur
emittierten Lumineszenzintensitit I ist (G7 o I), lasst sich Gleichung auch schreiben als:

I(t)=Ipe + (2.17)

Die Gleichgewichtsiiberschusskonzentration (aus dem thermodynamischen Gleichgewicht)
flieft nicht in die Betrachtung mit ein, da der Anteil der aus der Rekombination aus dem Gleich-
gewicht entstandenen Lumineszenz als vernachlissigbar anzusehen ist und diese nicht explizit
zeitabhingig ist. Die Gleichung wird so zur Bestimmung der anfénglichen Lebensdauer
aus transienten KL-Messungen herangezogen, wie im Abschnitt beschrieben wird.

Nicht beachtet werden in diesem Fall Effekte, die im Verlauf der Relaxation des elektronischen
Systems die Lebensdauer mit beeinflussen (also fiir t>0) und ein Abweichen vom monoexpo-
nentiellen Abfall verursachen. Sie sind auch nicht ausschlaggebend, denn Gleichung zeigt,
dass im Grenzfall t—0 das monoexponentielle Abklingen die exakte Losung von ist.

Die erhaltenen Transienten der Lumineszenzintensitit enthalten selbstversténdlich alle diese
Prozesse {iber den gesamten Beobachtungszeitraum. So ldsst sich fiir lange” Zeitrdume eine ef-
fektive Lebensdauer bestimmen. Sie setzt sich aus den Lebensdauern fiir jeden einzelnen Prozess
zusammen und ist nach der Mathiessen-Regel superpositioniert. Die einfachste Unterscheidung
stellt die Aufspaltung in strahlende und nicht-strahlende Rekombinationen dar. Nach [BAS97]
ergibt sich demnach fiir die Lebensdauer:

1 1 1

= + .
TLeben Tstrahlend Tnichtstrahlend

(2.18)

Die Lebensdauer kann so auch Aufschluss iiber die Qualitét eines Halbleitermaterials geben.
Je besser die Qualitét ist, desto ldnger die Lebensdauer. Nichtstrahlende Rekombinationszen-
tren im ZnO sind z.B. Zn-Vakanzen [KOI03|. Befinden sich Storstellen im Kristall, so werden
Exzitonen insbesondere bei tiefen Temperaturen aufgrund ihrer geringen kinetischen Energie
von diesen ,eingefangen“. Die Lebensdauer der freien Exzitonen wird damit zu tiefen Tempera-
turen hin verringert. FErst, wenn die thermodynamische Energie {iber der Bindungsenergie eines
Exzitons an eine solche Storstelle liegt, finden diese Einfangprozesse nicht mehr statt. Auch die
Wechselwirkung mit Phononen (inelastische Streuungen, Absorption) verringert die Lebensdau-
er der Exzitonen. Hierbei verringert sie sich jedoch aufgrund der zunehmenden Phononendichte
mit steigender Temperatur
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2.6 Heterostrukturen - der quantum confined Stark effect

Neben der Etablierung der Analyse exzitonischen Transports mittels Kathodolumineszenzun-
tersuchungen, sollte im Rahmen dieser Arbeit auch der Transport entlang von Grenzflichen
untersucht werden. Hierzu wurden Heterostrukturen, das heifit Quantenfilme aus MgZnO/ZnO,
untersucht. Hier gilt es aufgrund der Eigenschaften dieser Materialien einige Randbedingun-
gen zu berlicksichtigen. Bereits im Kapitel wurde auf die Polaritdt der Realstrukturen von
GaN und ZnO eingegangen und auf die Bedeutung der Polarisationsfelder auf Heterostrukturen
hingewiesen. Aufgrund der Tatsache, dass sich die einzelnen Polarisationen im Wurtzitkristall
nicht gegenseitig neutralisieren, kommt es auch an den Grenzflichen von Heterostrukturen zu
Ladungstrigerakkumulationen und eingeprigten Feldern in den Schichtstrukturen, sofern diese
nicht senkrecht zur Orientierung der Polarisationsfelder gewachsen sind. Maximal sind sie dem-
nach in Richtung der c-Achse und umso grofer, je dicker die jeweiligen Quantenfilme ausfallen.
Die Felder - und damit einhergehend die riumliche Trennung von Uberschussladungstriigern -
im Quantenfilm bedingen in diesem eine Bandverbiegung in Richtung seiner Schichtdicke. So
stellt sich eine Abweichung vom idealen, rechteckigen Potentialtopf ein. Dieser wird nunmehr zu
einem Dreieckspotential, wie es in der Abbildung schematisch dargestellt ist. [WOOOS]

Allgemein stellt sich die Rekombinationsenergie eines strahlenden Ubergangs von Ex-
zitonen innerhalb einer solchen Heterostruktur dar als die Summe der Bandliicke des Volu-
menmaterials (Bulk-Material) und den Quantisierungsenergien von Elektron und Loch. Hiervon
abzuziehen ist noch die Exzitonenbindungsenergie im Quantenfilm. Dies gilt unabhéngig von
der Existenz von Feldern. Existieren jedoch Felder parallel zur Schichtdicke, so fiihrt die Band-
verbiegung zu einem Absinken der effektiven Bandliicke und damit der Rekombinationsenergie.
Diese Reduzierung der Bandliicke wird mit dem letzten Summanden in der Gleichung
ausgedriickt. Je groker demnach das Feld F,, desto stiarker wird die ,effektive Bandliicke des
Quantenfilmmaterials reduziert (siehe Abbildung [2.7). [WOO08§]

Ex = Eyow + Enn + Epp — E% — eF.L, (2.19)

Auf der linken Seite der Gleichung steht die Rekombinationsenergie eines im Quanten-
film befindlichen Exzitons, E4 ow ist die Bandliicke des entsprechenden Volumenmaterials, E,,,
und Ep,, sind die Quantisierungsenergien von Elektron und Loch, Eg( ist die Exzitonenbindungs-
energie, e die Elementarladung, F, das elektrische Feld im Quantenfilm und L, entsprechend
die Dicke des Films.

Die Quantisierungsenergie fiir Elektronen in einem Potentialtopf mit unendlich hohen Barrieren
lasst sich relativ einfach nach Gleichung errechnen. [GRUOG6|

B [nm
Eyn=—1|— 2.20
2m* <L2> (220)

Die effektive Elektronenmasse im ZnQO betrdgt babei m*=0,24mg, wobei mg die Elektronen-
ruhemasse im Vakuum ist. [FANO5|. n entspricht der Ordnung der Quantisierung.

Betrachtet man lediglich die ersten drei Terme der Gleichung , so erkennt man die auf-
grund der Quantisierung zu erwartende Blauverschiebung der Rekombinationsenergie gegeniiber
einem Volumenmaterial - sie werden zur Bandliicke addiert. Der letzte Term jedoch beschreibt
den sogenannten quantum confined Stark effect (QCSE). Dieser kann vom Betrag her Werte
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erreichen, die die Quantisierung iiberkompensieren und so effektiv zu einer Rotverschiebung
der Lumineszenz aus dem Quantenfilm, auch noch unterhalb der Bandliicke, verursachen. Auch
lasst sich aus diesem letzten Term ablesen, dass mit zunehmender Filmdicke L, (und damit
zunehmendem Polarisationsfeld) der QCSE stirker wird.

a) Ohne elektrisches Feld b) Mit elektrischem Feld
VO _> -0 +0 —> -0
CB_ [ CB electr.
field
Lo\
Ege on Ege on

\(—_D/'

VB
VB

Abbildung 2.7: Schematische Darstellung des Bandverlaufes eines Einzelquantenfilms (QW) fiir zwei
unterschiedliche Filmdicken (links dick, rechts diinn). a) ohne elektrischem Feld: die Rekombinati-
onsenergie von Elektron und Loch im QW nimmt mit geringerer Schichtdicke aufgrund der stirke-
ren Quantisierung zu (Blauverschiebung). b) mit elektrischem Feld: es muss vom rechteckigen zum
dreieckigen Potentialtopf {ibergegangen werden. Hier reduziert sich die effektive Bandliicke aufgrund
der Kriimmung der Bander und fiihrt somit zu einer Rotverschiebung. Dieser Effekt wird ,,qunatum
confined Stark effect (QCSE) genannt. Je grofer die Schichtdicke ausfallt, umso grofer ist das Po-
larisationsfeld aufgrund der sich akkumulierenden Ladungen. Zudem wird der Ubergang zunehmend
indirekt aufgrund der stérkeren Lokalisierung der Ladungstriger an die jeweilige Grenzflache. Dies
um so stérker, je dicker der Quantenfilm ist. [WOOO0S§]|

Durch die dreiecksformige Ausbildung des Bandverlaufes des Quantenfilms folgt eine Lokalisie-
rung von Elektron und Loch an jeweils gegeniiberliegende Grenzflaichen. Daraus resultiert, dass
mit stirker werdendem QCSE die Oszillatorstirke des optischen Ubergangs kleiner wird bzw.
sich das Uberlappintegral von Elektron- und Lochwellenfunktion verringert. In der Abbildung
2.8 wird exemplarisch das Quadrat des Uberlappintegrals von Elektron- und Lochwellenfunktion
in einem InGaN Quantenfilm in Abhingigkeit von der Filmdicke dargestellt. Mit zunehmender
Dicke und damit einhergehend zunehmendem Einfluss des QCSE (vgl. Gleichung (2.19)) ver-
ringert sich der Uberlapp, die Oszillatorstirke nimmt ab. Dies bedeutet eine Verringerung der
Wabhrscheinlichkeit einer Rekombination von Elektron und Loch, da der Ubergang zunehmend
indirekt wird.

Dies hat direkt Auswirkungen auf die Lebensdauer der Exzitonen (oder e-h-Paare). Werden
Ubergiinge weniger Wahrscheinlich, so erhéht sich diese. Zum Ausdruck kommt dieses Verhalten
auch aus der Abhingigkeit der strahlenden Lebensdauer nach Gleichung . Hier befindet
sich die Oszillatorstirke f,s. im Nenner des Ausdruckes. Je kleiner also diese wird, desto grofer

wird Tyqqd.
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27r60m063
= — 2.21
Trad 7162003 fosc ( )

v

In dieser Gleichung sind €y die Dielektrizitdtszahl, mg die Ruhemasse des Elektrons, e wieder
die Elementarladung und c die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum. n beschreibt hier, anders als
in den Notationen oben, den Brechungsindex, we, ist die Frequenz des optischen Uberganges
(Kehrwert der Wellenlénge des emittierten Photons) und fys. ist die zugehorige exzitonische

Ozillatorstérke (siehe Gleichung (12.22))

T T T T T T T T T v T

10°F 1
10-1 - .

107 3

104 L F =2.5MV/cm

10° L 3

norm. Uberlapp von Elektronen-
und Lochwellenfunktion

10'6 " Il " 1 1 1 " Il " 1
0 1 2 3 4 5 6
Quantenfilm Dicke (nm)

Abbildung 2.8: Funktion des Quadrats der Uberlappintegrale von Elektron und Loch Envelopenwel-
lenfunktion fiir einen Einzel-Quantenfilm aus Ing 17Gag s3sN/GaN in Abhéngigkeit der Filmdicke.
Polarisationsfeld 2,5 MV /cm. [WOOO0§|

2
Mehw ey

Mit < c|pe|v >, dem Dipolmatrixelement und |¢ > und |v > als End- und Anfangszustand

Fooe — | < uclpelv > 2| / 5. (2) fo (2) da]? (2.22)

des betrachteten optischen Ubergangs. p ist der Elektronenimpulsoperator, |e > ist der Ein-
heitspolarisationsvektor, fe(z) und f(z) beschreiben die Elektronen- und Lochwellenfunktion,
z ist die Dicke des Quantenfilms, iber welche zu integrieren ist. So ist der letzte Term der Glei-
chung das Uberlappintegral entsprechend der Abbildung und nimmt offensichtlich mit
zunehmender Quantenfilmdicke ab.
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2.7 Transport von Ladungstrdagern und Exzitonen

Um den Transport von Exzitonen beschreiben zu konnen wird zunéchst der Transport von La-
dungstrigern diskutiert und aus der theoretischen Betrachtung des feldfreien Falls die Beweglich-
keit durch Diffusion definiert. Anschliefend wird der Ubergang vom Ladungstriigertransport zum
exzitonischen Transport geschaffen, sodass die Beweglichkeit der Exzitonen, welche im Rahmen
dieser Arbeit untersucht wird, ebenfalls entsprechend definiert ist. Der Weg zur Ermittlung der
Beweglichkeit fiihrt dabei {iber die Diffusionskonstante und die Einsteinrelation, wie in diesem
Abschnitt gezeigt werden wird.

Elektronen und Lécher, welche sich im Leitungs- beziehungsweise Valenzband aufhalten sind
quasifrei sowohl in Bezug auf ihre Bewegung im Raum, als auch in ihrer Energie. Dies gilt ebenso
auch fiir freie Exzitonen. Ferner kénnen sie Energie (z.B. kinetische Energie) aus Wechselwir-
kungen mit z.B. externen Feldern oder Stoéfen unterschiedlicher Art aufnehmen.

Die Bewegung der Teilchen (Elektronen, Locher, Exzitonen und andere) wird bedingt durch
Wechselwirkungen mit internen und externen Feldern sowie durch Konzentrationsgradienten. Bei
elektrisch neutralen Teilchen wie Exzitonen findet eine Wechselwirkung mit homogenen externen
Feldern nicht statt. Bewegen sich diese, so ist dies auf Stofe, mikroskopische Felder beziehungs-
weise Feldgradienten, die ein Dipolmoment induzieren und/oder auf Konzentrationsgradienten
zuriickzufiihren. Eine Wechselwirkung von elektrischen Feldern und Exzitonen findet nur statt,
wenn ein Feldgradient auf der Léngenskala des Exziton-Bohr-Radius existiert. |[GARO6]

Der Ladungstriager- und Exzitonentransport in Halbleitern ist ein nichtidealer Prozess, da auf-
grund von Abweichungen vom idealen Kristallgitter Streuzentren existieren, welche die mittlere
freie Weglénge limitieren. Die Summe aller Streuereignisse und Wechselwirkungen begrenzt und
charakterisiert die Teilchenbewegung, ihre Beweglichkeit.

Eine erste Vorstellung zur elektrischen Leitfdhigkeit von Metallen wurde durch Paul Dru-
de gegeben. Diese beruht auf einem idealen Elektronengas in einem Festkdrper, welches unter
dem Einfluss eines duferen elektrischen Feldes und einer inneren Reibung zu der klassischen

Bewegungsgleichung
mo+ Gp = —e B (2.23)
Tn
fithrt. Der Reibungsterm mabp geht dabei auf Streuungen der die Elektronen ausgesetzt sind

Tn
zuriick, Up = ¥ — Uihermisch 1St die durch ein existierendes elektrisches Feld erzeugte Drift-

geschwindigkeit mit der Geschwindigkeit Uypermisch basierend auf thermischer Energie der La-
dungstriger. 7, ist die Relaxationszeit, also jene Zeit, in der ¥ zu Uspermiseh Nach abschalten des
Feldes zuriickkehrt. Der Index n steht hier fiir Elektronen. Spéter wird noch der Index p verwen-
det, welcher Locher kennzeichnet (hierbei wiirden sich an dieser Stelle lediglich die Vorzeichen
aufgrund der positiven Ladung der Locher dndern).

Findet keine Beschleunigung der Ladungstrager statt, gilt also der stationédre Fall, so ist die
zeitliche Ableitung der Geschwindigkeit o = 0 und damit die Driftgeschwindigkeit:

. ETn =

ip=——"F (2.24)

mnp

Konstruiert man hiermit eine Stromdichte j mit der Ladungstriagerdichte n, so ist diese:
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e2r,n

E (2.25)

jn = —entp = neu, E =
mn

n ist also die Dichte der freien Elektronen. Der Faktor u, wird als Beweglichkeit bezeichnet.
Vergleicht man Gleichung (2.25) mit Gleichung (2.24) so erhélt man fiir die Definition der

Beweglichkeit (2.26)).

i = mi,f” (2.26)

Um hieraus beteiligte Streumechanismen ableiten zu kénnen, sind jedoch weitere Uberlegun-

gen anzustellen, da die Streuzeit 7, nicht mit der zur Verfiigung stehenden Technik gemessen
werden kann. Aus diesem Grund wird im Folgenden der ,Reibungsterm” ndher betrachtet.

Konstruiert man dazu einen Zylinder mit der Lange der mittleren freien Weglénge [ und einem

Streuquerschnitt s, so nimmt jedes im Material existente Streuzentrum im Mittel dieses Volumen

ein. Ist Nggrey die Dichte der Streuzentren, so ist die mittlere freie Weglidnge gegeben durch:

1
l = 2.27
sNstreu ( )
und die Zeit, die zwischen zwei Streuereignissen vergeht ist:
l 1
PR (2.28)

v USNStTeu

v steht fiir die mittlere quadratische Geschwindigkeit und ist gegeben durch Gleichung (2.29)).
Die hierin enthaltenen Grofken sind: k die Boltzmannkonstante, T die Temperatur und m die
Masse des betrachteten Teilchens.

3kT
v=1/{v2) =/ — (2.29)
m
Ersetzt man nun die Streuzeit 7, in Gleichung (2.26)) durch den Quotienten der mittleren
freien Weglidnge | und der mittleren quadratischen Geschwindigkeit v, so erhilt man fiir die
Beweglichkeit:
e !
My = —— (2.30)
My, U
So ist die Beweglichkeit direkt proportional zum Quotienten aus mittlerer freier Weglidnge
und mittlerer quadratischer Geschwindigkeit.

Wie bereits einleitend erwahnt wurde, ldsst sich auch dann eine ,gerichtete” Bewegung von
Teilchen beobachten, wenn keine Felder auf sie einwirken. Bisher wurde die Ableitung der Be-
weglichkeit fiir Ladungstriger vorgenommen. Dies soll beibehalten werden, um eine schliissige
Argumentationskette von separatem Elektron und Loch hin zu deren gebundenen Zustand des
Exzitons zu erhalten. Beachtet man allerdings den Umstand nicht existenter Felder, so lassen
sich die nachfolgenden Ergebnisse ebenfalls auf elektrisch neutrale Teilchen (Atome, Molekiile,
Exzitonen etc.) tibertragen. Das heift fiir die nachstehenden Schritte und Ergebnisse lediglich,
dass die Elementarladungs ,e“ aus den Gleichungen zu eliminieren wére, um nicht den Ladungs-

oder Ladungstrigertransport, sondern einen Stoff- bzw. Teilchentransport zu beschreiben. Ent-
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fernt man aus den Gleichungen »€¢, 80 steht dort direkt das sogenannte 1. Ficksche Gesetz,
welches z.B. auch fiir Gase (und damit elektrisch neutrale Teilchen) gilt.

Eine durch Konzentrationsgradienten getriebene Bewegung wird als Diffusion bezeichnet. Sol-
che Konzentrationsgradienten lassen sich beispielsweise durch lokale Ladungstrégergeneration
mittels Elektronenstrahlanregung erzeugen.

Zunéchst werden die Elektronen- und Lécherdiffusion betrachtet und anschliefend iiber die
Schwerpunktbewegung zu sogenanntem ambipolaren Transport iibergeleitet, um damit die
Exzitonendiffusion gegeniiber den vorher betrachteten Fillen abzugrenzen. Zudem wird die
Anwendbarkeit der gesamten Betrachtung auf Exzitonen erlautert.

Der ,Diffusionsstrom® soll also proportional zum Gradienten der Ladungstrégerkonzentration
sein. Zudem wird fiir systemcharakterisierende Bedingungen ein weiterer Proportionalitidtsfaktor
definiert. Die Diffusionskonstante D. In ihr sollen alle Material-, Teilchen- und sonstigen Eigen-
schaften enthalten sein. So ist der Diffusionsstrom fiir Elektronen und Lécher nach [BOE202):

Jn = eDnZ—Z Jp = —er;i—]; (2.31)

Jn,p gibt dabei die Diffusionsstromdichte der Elektronen (n) und Lécher (p) an, D, ist der

zugehorige Diffusionskoeffizient und besitzt die Einheit |:cm2i| . Er beschreibt somit die Ausbrei-

s

tungsgeschwindigkeit in einer Fliche.

Der Diffusionsstrom kann hergeleitet werden aus der Differenz zweier, durch vollstindig zufél-
lige Bewegung der Ladungstriger hervorgerufene, Strome aus Gebieten geringfiigig unterschied-
licher Ladungstragerkonzentration (vergleiche Abbildung . Der Strom, welcher bei xg + d—;
auftritt und von rechts nach links iiber xq lduft wird hervorgerufen durch die Brown’sche Bewe-
gung der Elektronen mit einer Konzentration von ng + dQ—". Dieser Strom ist gegeben durch:

dn\ v* 7,
jn=e <n0 + "> 2 (2.32)

Der Strom, welcher auf der anderen Seite von links nach rechts {iber xg — dzﬁ flieft ist:

dn\ v? 7,
i = - = 2.33
In e<”° 2>3dx (2:33)

Dieser Strom ist demnach proportional zur mittleren quadratischen Geschwindigkeit v der
Ladungstrager und ihrer mittleren freien Wegstrecke [,,, wobei nach (2.28) [,, = v, ist. Der
Faktor % stammt aus der kinetischen Gastheorie unter Annahme, dass die mittlere quadratische

Geschwindigkeit isotrop verteilt ist. Wenn also gilt: v2 = v2 2 2

:vg+v§+vg und v2 = v, = ;.
Damit erhilt man fiir die z-Komponente, welche bisher betrachtet wurde, vg = %

Die Differenz der Strome aus den Gleichungen (2.32) und (2.33)) ist der Gesamtstrom in dem
betrachteten Gebiet und liefert:

027, dn
3 dz
und damit die Diffusionskonstante mit Gleichung (2.31]):

= (2.34)
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2

D, = “37"- (2.35)
Entsprechend der Gleichung (2.29)) ist die kinetische Energie.
m, o 3
D2y =2 kT 9.
") =2 (2.36)

Verwendet man nun diesen Ausdruck (2.36]) fiir die mittlere quadratische Geschwindigkeit, so
sind die Diffusionsstrome:

dn

) . dp
In = ,U«ndex Jp = —kpkT—

dx

Mit diesem Ausdruck fiir den Diffusionstrom (2.37) und dem zu Beginn dieses Abschnitts
formulierten Zusammenhang zwischen Diffusionsstrom und Diffusionskonstanten (vgl. (2.31))
erhélt man nun die Einsteinrelation aus einem simplen Vergleich beider Ausdriicke.

(2.37)

kT
Dnp = Hnp=~ (2.38)
Wobei ebenso gilt:
)\2

Wodurch sich durch umstellen von aus den mittels Messungen erfassbaren Gréfen
Diffusionsldnge A und Lebensdauer 7 die Beweglichkeit p definieren 14sst.

Leitet man diese Gleichung in selber Art und Weise fiir z.B. Atome eines Gases ab, so entféllt,
wie eingangs erwahnt, der konstante Faktor ,e der Elementarladung. Man erhélt dann anstelle
von die nachstehende Gleichung , welche auch als Einstein-Smoluchowski-Beziehung
bezeichnet wird und in vergleichbarer Form von Einstein 1905 in [EINO05| formuliert wurde.

n =
|
|
|
| / dn
| n0+?
Nyl —————— — — |
¢ n dn |
0 2 |
I A
|
dx | dx
Xo'—? [ Xo+?
|
I
|
I
Xo X

Abbildung 2.9: Schematische Darstellung zur Herleitung des Diffusionsstroms aus zufilliger Bewe-
gung eines Ladungstrigerensembles. [BOE202]
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D = ukpT (2.40)

Wobei in diesem Fall kp, anders als in den obigen Féllen k in der Einheit [J/K]| zu verwenden
ist, was nichts anderes bedeutet als kg = % Es ist bereits jetzt zu erkennen, dass die Einstein-
relation fiir beliebige Teilchen anwendbar ist, um eine Beweglichkeit zu definieren. Nachstehend
wird diese Thematik in Bezug auf die betrachteten Exzitonen jedoch noch weiter detailliert.

In einem typischen, realen System treten zumeist unterschiedliche Einzelbeweglichkeiten auf.
Das heifst, jedes Teilchen unterliegt anderen Streumechanismen, besitzt eine andere kinetische
Energie, hat andere Anfangs- und Randbedingungen. Diese ,Mikrobeweglichkeiten“ addieren
sich entsprechend der Matthiessen-Regel mit ihren Kehrwerten (2.41]) zur ,Makrobeweglichkeit“.
Gleiches gilt im Ubrigen auch fiir die einzelnen Streuzeiten, die sich im Gesamtsystem zu einer
mittleren Streuzeit entsprechend ihren Kehrwerten addieren und fiir die ,Nettobeweglichkeit®
verschiedener Teilchen.

1_ > 1 (2.41)
K T i

mit ¢ als Laufindex fiir die unterschiedlichen Einzelbeweglichkeiten.

Im folgenden wird hiermit die Beweglichkeit von Exzitonen abgeleitet. Dies geschieht zunéchst
iiber die Betrachtung des ambipolaren Transports, also dem gleichgerichteten Transport von
Elektronen und Léchern, die jedoch noch als jeweils individuelle Teilchen agieren. Dies wurde
bereits von [HIL89| ausfiihrlich besprochen und fiithrt diesen Ausfithrungen folgend unter Be-
riicksichtigung der Generation G und Rekombination R der Ladungstriger unter Verkniipfung
mit der Kontinuitatsgleichung zu Gleichung

on,p 1. .
5 = —gdwyn,p +G—-R (2.42)

Wobei n, p wieder als Uberschussladungstrigerkonzentrationen von Elektronen (n) und Lo-

chern (p) gelten.

Gleichung (2.42) gibt somit die zeitliche Anderung der Konzentration von Elektronen oder
Lochern unter Berticksichtigung einer Bewegung in bzw. aus einem Gebiet an (Divergenzterm).
Der Rekombinationsterm R ist bereits aus (2.14) bekannt und lautet R = % Ferner gilt
nach [HIL89] fiir die Stromdiche Gleichung ([2.43]).

on,p
P g e(n,p) pnpE (2.43)

Es handelt sich dabei also um eine Erweiterung der Gleichung (2.25), in der lediglich der
Drift- bzw. Feldstromanteil betrachtet wurde. Hier wurde nun also ein Diffusionsterm (erster

Jnp = —eD

Summand) addiert.
Somit ergibt sich fiir die Gleichung (2.42) mit (2.43) und der Annahme, dass n = p = ¢ gilt
die Kontinuitétsgleichung fiir die Ambipolare Diffusion:

@ _ (Dpﬂn + Dy pip
dt Hn + Hp
Unter Zuhilfenahme der Einsteinrelation (2.38]) vereinfacht sich der in Gleichung (2.44) in der

) Ac+G—R. (2.44)
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Klammer stehende Ausdruck zu:

2

Dambipolar = D;l n D;l (245)
Hiermit erhalt man dann fiir die ambipolare Beweglichkeit den Ausdruck (2.46)).
2 2
Hambipolar = = (246)

) ) ) T
Un =+ Up (im) +<mip7'p>

Es findet also eine Addition der beiden Einzelbeweglichkeiten von Elektronen und Léchern
statt, die sich beide unabhéngig voneinander, d.h. ohne Kopplung, bewegen kénnen.

Im Falle von Exzitonen werden Elektron und Loch als EIN Teilchen mit EINER effektiven
Masse beschrieben. Aus der Gleichung und(2.26)) wird so die gesuchte Beschreibung der
exzitonsichen Beweglichkeit , die diesen Umstand beriicksichtigt. Es folgt also fiir die
Beweglichkeit der Exzitonen:

e e

HEzziton = T = T. (247)
MExziton My + My

Diese Herleitung der exzitonischen Beweglichkeit zeigt auf, dass die fiir Elektronen und Lécher
bereits gefundenen und theoretisch beschreibbaren Transportvorginge bzw. Ausdriicke analog
verwendet werden kénnen. Bedingungen oder Eigenschaften an die Teilchen, weder die Ladungs-
trager noch die Exzitonen wurden im gesamten Herleitungsprozess keine gestellt. Lediglich ihre
gesonderte bzw. gemeinsame Betrachtung (iiber ihre effektive Masse) wurden entsprechend an-
gepasst. Die zuletzt genannte Gleichung zeigt, dass fiir Ladungstriger giiltige Beschrei-
bungen der Beweglichkeit - das heifst in letzter Konsequenz auch der Einsteinbeziehung
- eins zu eins fiir die elektrisch neutralen Exzitonen iibernommen werden kénnen. Die in die-
sem Zusammenhang leicht zu Verwirrungen fiihrende Einheit der Beweglichkeit p=[cm?/V s] mit
der elektrischen Spannung im Nenner lésst sich mit den Ausfiihrungen oben (siehe u.a. (2.40))
ebenso auflésen. An den physikalischen Eigenschaften dndert sich dadurch nichts.
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2.8 Wichtige Streumechanismen

In den folgenden Abschnitten werden die wichtigsten Streumechanismen in Kristallen fiir den
feldfreien Fall hergeleitet bzw. betrachtet. Die Abbildung zeigt die wichtigsten Streume-
chanismen entsprechend ihrer Zuordnung ,Streuung an Defekten“ oder ,Streuung am Gitter.
Letztere entsprechen Streuungen, die auch im idealen Kristall auftreten kénnen, da auch die-
se bei Temperaturen T>0K Gitterschwingungen vollfithren, das heifst sich Phononen in ihnen
ausbreiten / bewegen. Die erste Kategorie hingegen beschreibt sémtliche Storungen des idealen
Kristalls und den damit verbundenen Streuzentren. Hierbei wird noch unterschieden zwischen
Versetzungen, welche auch ohne Existenz von Fremdatomen in einem Material bestehen konnen
und jenen, in denen Verunreinigungen im Kristall Streuzentren darstellen.

Unterschiedliche Streumechanismen besitzen unterschiedliche Abhéngigkeiten der Beweglich-
keit von der Temperatur. Diese Temperaturabhéngigkeiten werden im folgenden fiir die wichtigs-
ten Streumechanismen hergeleitet und dargelegt. Zunéchst erfolgt eine ausfiihrlichere Behand-
lung fiir die Streuung im Volumenmaterial, anschliefsend werden fiir zweidimensionale Strukturen
die entsprechenden Charakteristika genannt und auf den Einfluss von Grenzflachenrauigkeiten
auf den Transport, das heiltt die Beweglichkeit eingegangen. Die wesentlichen Inhalte enstam-
men [BOE202].

Da, wie in Abschnitt aufgezeigt, die fiir Ladungstriger gefundenen Transportgrofen of-
fensichtlich auch fiir Exzitonen gelten, wird im Folgenden keine weitere Unterscheidung mehr

vorgenominen.

| Wechselwirkungen l

Streuung an Defekten Streuung am Gitter

Versetzungen | | Verunreinigungen akustische Phononen optische Phononen

neutrale ionisierte Deformations- piczoelektrisches| | Deformations-

. . rolares Gitter
Storstellen | | Storstellen potential Potential potential !

Abbildung 2.10: Ubersicht der in Kristallen wichtigsten Streumechanismen und deren Zugehérigkeit
zu Streuungen an Defekten und am Kristallgitter.
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2.8.1 Streuung an Phononen

In diesem ersten Abschnitt werden die Streuungen am Gitter behandelt, welche Phononen zu-
grundeliegen. Aufgrund der Verschiebung der Kristallatome gegeneinander &ndern sich ihre Ab-
stande zueinander und somit das lokale Potential. Zur Erinnerung: entsprechend [2.3| unterschei-
det man verschiedene Arten von Phononen bzw. Phononenzweigen. Die erste Unterscheidung
stellen die optischen* (O) und ,akustischen* (A) Phononen dar, welche sich weiter unterteilen
in Jongitudinale“ (L) und ,transversale* (T) Moden.

Optische Phononen besitzen nach [BOE102] zumeist Energien Ero 1o ~ kT mit T = 300 K.
Das wiederum heifit, dass optische Phononen bei sehr tiefen Temperaturen lediglich in zu ver-
nachléssigender Anzahl existieren werden, sofern sich der Halbleiter im thermodynamischen
Gleichgewicht befindet und keine ,hochenergetischen* Teilchen / Prozesse im Material stattfin-
den, welche eine Erzeugung optischer Phononen auch bei Temperaturen kleiner als Raumtem-
peratur forcieren. Das heifst im Umkehrschluss jedoch auch, dass bei Temperaturen kleiner als
hwro,ro eine Streuung vornehmlich an akustischen Phononen stattfinden wird, deren Energie
bei hw = 0 fiir ¢ = 0 beginnt. [BER05| Die Anderung der Energie der Teilchen, welche einer
solchen Streuung unterworfen sind, wird infolge dessen jedoch nur sehr geringfiigig gedndert, so
dass ndherungsweise von elastischer Streuung gesprochen werden kann.

Deformationspotentialstreuung

Héufig tritt die sogenannte Deformationspotentialstreuung auf, einer Streuung von Teilchen (im
weiteren Verlauf wird von Ladungstrigern gesprochen werden) an akustischen Phononen unter
der Wechselwirkung mit dem resultierenden Deformationspotential. Die Potentiallandschaft, die
ein periodisch aufgebauter Kristall aufweist, wird aufgrund von Phononen &rtlich gestért, da
diese eine Kontraktion oder Dilatation der Gitterabstinde bedeuten. Mit solchen Potentialde-
formationen kénnen die Ladungtriger wechselwirken. Die Abbildung skizziert eine solche
Modulation der Potentiallandschaft (und damit des Bandabstandes) und erldutert das zugehori-
ge Stufenmodell, mit dem die Bewegung von Ladungstrigern in einem solchen Deformationspo-
tential abgeleitet wird. Exemplarisch soll die Herleitung der charakteristischen Beweglichkeit von
Elektronen fiir diesen Streumechanismus gezeigt werden. Die Herleitung entstammt [BOE202]

Die zugehorige Modulation des Bandabstandes wird beschrieben durch die Gleichung in
der samtliche Reaktionen des Gitters sowie des Bandabstandes unter Kompression und Dilata-

tion enthalten sind. [BOE202]

AR, = @2‘7) ax (2.48)

Wobei x fiir die Kompression /Dilatation des Gitters steht und eine entsprechend der Kristall-
struktur komplexere Funktion darstellt.
So werden fiir Ladungstriager abwechselnd attraktive und abstofsende Potentiale geschaffen, an
denen diese wiederum entsprechend streuen. Dieses Modell kann vereinfacht werden, in dem die
Modulation des Bandabstandes nicht kontinuierlich entsprechend der Deformationswelle ver-
lauft, sondern als stufenformig angenommen wird. Trifft die Welle eines Ladungstrigers auf eine
solche Stufe, so wird diese zum Teil transmittiert und zum Teil reflektiert.

Die Wahrscheinlichkeit fiir eine solche Welle reflektiert zu werden, wird aus der Loésung der
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(a)
'
| e -7 =
SE.F~ R
e e -
(b)

Abbildung 2.11: (a) Kontinuierliche Anderung des Bandabstandes durch "Kompressionswellen" (z.B.
longitudinal akustische Phononen), (b) zugehoriges Stufenmodell. [BOE202|

Schrodingergleichung als Differenz aus eintreffender und transmittierter Welle bestimmt. Die
Energien dieser Wellen sind gegeben durch Gleichung (12.49).

h2k2, h2k?
Eein = —an Etrans = AN e Eein - 5Ec (249)
2my, 2m,

Eein und Eypgns sind die Energien der einfallenden beziehungsweise transmittierten Welle,
kein und kirans sind die Wellenvektoren der einfallenden und transmittierten Welle, A = %
mit h, dem Planckschen Wirkungsquantum. §E, ist die Stufenhéhe, also die Anderung des
Bandabstandes infolge des Einwirkens der Phononenwelle. Diese Anderung des Bandabstandes
bzw. die resultierende Barrierenhohe ist also direkt verkniipft mit der Gitterkompression /-
dilatation und wird beschrieben durch Gleichung .

1%

b, = —E—. 2.50
- (2:50)

= ist das Deformationspotential (mittleres Deformationspotential in anisotropen Medien), also
die Anderung des Bandabstandes je Einheitsdruck und iiblicherweise ein Tensor der fiir jedes
Material spezifisch ist. V und 6V sind das zugehorige betrachtete Volumen und dessen Anderung.
Die damit einhergehende thermische Energie lasst sich ableiten aus der thermodynamischen

Analogie (2.51)).

1
56}95‘/ = ckT. (2.51)

Wobei ¢ lediglich ein Proportionalitdtsfaktor ist und dem FElastizitdtstensor entstammt
[BOE202]. Er liegt typischerweise in der Grofenordnung von 1.
Die inkrementelle Druckénderung dp in (2.51)) ldsst sich wiederum durch die Kompressibilitéts-

beziehung (2.52)) ersetzen.

10V
= —— 2.52
=V (2.52)
Nach [BOE102| ist bei kein, =~ kirans die Reflektionswahrscheinlichkeit:



32 Theoretische Grundlagen

kein - ktrans 2
R~ | ———— 2.53
<kein + ktrans) ( )

Hieraus erhélt man fiir die Reflektionswahrscheinlichkeit nach Umstellen mit (2.49) den Aus-
druck (2.54)).

mpd . 2
R~ <2h2k‘2 > (2.54)

ein

Setzt man nun (2.50)), (2.51) und (2.52) in Gleichung (2.54) ein, so folgt daraus fir die Re-
flektionswahrscheinlichkeit letzten Endes die Beziehung (2.55)).

2
. T
R~< m ) CRhT =2 (2.55)

2h2K? |4

ein

Verkniipft man die Reflektionswahrscheinlichkeit mit der mittleren freien Weglange [ {iber
a = LR, mit a als Linge des betrachteten Mediums mit dem Volumen V = a3 und setzt fiir
kein ~ =, was nach [BOE202] fiir langwellige akustische Phononen zutrifft, so erhélt man fiir

die mittlere freie Weglinge [ die Gleichung (2.56))

h4

= Am2 ckkT=2 (2.56)

Nimmt man die mittlere freie Weglénge als energieunabhingig an und ersetzt fiir die Be-
rechnung der Beweglichkeit aus Gleichung v mit Gleichung , so erhdlt man fiir die
Beweglichkeit von Elektronen unter Streuung an akustischen Phononen mit den oben erhaltenen
Ergebnissen den Zusammenhang :

V8T eh?

Hn,Deformationspotential = 3 5 3 _ (257)
dexmi (KT)2 22
und damit eine Abhéngigkeit der Beweglichkeit von der Temperatur von:
_3
Hn,De formationspotential T2 (258)

Streuung an akustischen Phononen unter piezoelektrischer Wechselwirkung

Neben der Streuung mit akustischen Phononen unter Wechselwirkung mit dem Deformations-
potential kann Streuung auch mit akustischen Phononen mit piezoelektrischer Wechselwirkung
stattfinden. In piezoelektrischen Kristallen werden durch die abwechselnde Kompression und
Dilatation elektrische Felder erzeugt. Diese entstehen bei Verschieben ionischer Kristallatome
durch Dipolinduktion in Richtung der Verschiebung, also in Ausbreitungsrichtung des Phonons.
Diese induzierten elektrischen Felder konnen wiederum mit den Ladungstrigern in ihrer Um-
gebung wechselwirken, stellen also Streuzentren dar. Entsprechend [BOE202| und [MEY53] ist
die Beweglichkeit fiir Elektronen unter dieser Art des Streumechanismus sehr dhnlich zu der
Streuung mit dem Deformationspotential und gegeben durch Gleichung .

1627 h2ee
Hn,piezoelektrisch = 3 3 1
ema K2 (kT)?

(2.59)
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K ist eine elektromechanische Kopplungskonstante, wobei K? als Verhiltnis von der mecha-
nischen und der gesamten Arbeit in einem piezoelektrischen Material beschrieben wird | Die
Beweglichkeit bei piezoelektrischer Streuung unter Beteiligung von akustischen Phononen ist
also:

_1
Hn,piezoelektrisch & Tz (260)

Dieser Streumechanismus kann insbesondere bei tiefen Temperaturen zum dominierenden
Streumechanismus auch fiir Elektronen werden, sofern im betrachteten Material eine lediglich
sehr geringe Konzentration ionisierter Storstellen vorliegt, welche dufierst effektive Streuzentren
fiir Ladungstriager darstellen. [SEES3|, [NAG84]

Frohlich Wechselwirkung

Die Streuung von Ladungstragern mit longitudinal optischen Phononen (LO) in einem ionischen
Kristall wird Frohlichwechselwirkung genannt. Sie besitzt wesentlich groferen Einfluss auf die
Beweglichkeit als die Deformationspotentialstreuung. Dies liegt vor allem an dem grofen indu-
zierten Dipolmoment welches durch diese Art der Gitterschwingungen (sie besitzen eine recht
hohe Energie) hervorgerufen wird.

Das induzierte Feld ist proportional zur Polarisation P - vgl. Gleichung . Die Polarisation
selbst kann berechnet werden aus .

P

F=—— 2.61
o (2.61)

ela
P = 2.62
v (2.62)

Der Faktor da steht fiir die Anderung des Atomaren Abstandes, Vp fiir das Volumen der
Gitter Einheitszelle und e, ist die sogenannte effektive ,Callen* Ladung (2.63))(Erlauterungen:

siche [BOE102] und [BALS0]).
e, = wro [ €o (esteoptMr) (263)
eopt N

Damit ist die Beweglichkeit nach [BOE202| gegeben durch Gleichung (2.64) und giiltig fiir
inelastische Streuungen bei Temperaturen unterhalb der materialspezifischen Debyetemperatur.

Es darf davon ausgegangen werden, dass das Temperaturcharakteristikum der Beweglichkeit fiir
die Frohlichwechselwirkung fiir die in dieser Arbeit betrachtenen Temperaturen von bis
maximal T=300K Giiltigkeit besitzt. Die Beweglichkeit nimmt offenbar linear mit steigender
Kopplungskonstante a. ab, wihrend sie aufgrund von Ausfrierungen optischer Phononen

exponentiell mit fallender Temperatur zunimmt.

eh
2mpe kO €

l[0)

Hn, Froehlich = (264)

3K? kann als Quotient aus mechanischer zur gesamten Arbeit in einem piezoelektrischen Material ausge-

‘32 52 . . . . . . .
driickt werden: K? = CLLZ/ (eeo + pz). ep- ist die piezoelektrische Konstante (welche sich im Bereich um

cl

1075 As/cm?® bewegt) und ¢; ist die longitudinalelastische Konstante.
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a, ist eine Kopplungskonstante und gegeben durch Gleichung (2.65) [BOE202]. Sie stellt das
Verhiltnis der Coulombenergie eines Polarond’ und der Energie eines LO-Phonons dar.

2¢2 o
Ve Mol (2.65)
8w ( L 1 ) hV hwro

€optisch €statisch

Qe =

Myl ist die Masse eines Polarons und © die Debyetemperatur des betrachteten Halbleiters.

1
Hn,Froehlich & €T (2.66)

*Vereinfacht gesagt sind Polaronen Quasiteilchen (wie auch Exzitonen und Phononen). Sie beschreiben die
Elektron-Phonon-Wechselwirkung



2.8 Wichtige Streumechanismen 35

2.8.2 Streuung an Gitterdefekten

Nachdem die wichtigsten Streumechanismen am Gitter im vorangegangenen Abschnitt
behandelt wurden, werden in diesem zweiten Abschnitt die Streuungen an Defekten behan-
delt. Diese beinhalten Streuung an Versetzungen sowie an neutralen und ionisierten Storstellen.
Letztere stellen zumindest fiir Ladungstriager dufierst effektive Streuzentren dar und sind insbe-
sondere bei tiefen Temperaturen ,aktiv.

Coulombstreuung - ionisierte Storstellen

Der mit Abstand dominanteste Streumechanismus fiir Ladungstriger ist jener an geladenen
Storstellen in dotierten Halbleitern. Er resultiert aus langreichweitiger Coulombwechselwirkung.
Die Streuung von Ladungstrégern in einem Halbleiter unterscheidt sich dabei prinzipiell nicht
von der Rutherfordstreuung und kann entsprechend mit den gleichen Uberlegungen beschrie-
ben werden. Verwendet man die statische Dielektrizitdtskonstante des betrachteten Materials
zur Beriicksichtigung des Abschirmens des elektrischen Feldes durch umliegende Gitteratome
und nutzt die effektive Masse der Ladungstriager im Halbleiterkristall, so ist der differentielle
Streuquerschnitt somit gegeben durch [BOE202].

5,(©)d) = <Z62>2s1n4 (?) dQ (2.67)

8megt€0dmyv?

(@) (b)

Abbildung 2.12: Trajektorien von Elektronen fiir (a) anziehende und (b) abstofende Coulombwech-
selwirkung mit ionisierten Streuzentren. [BOE202]

Z ist die Kernladungszahl des Storstellenelements, © der Winkel, unter dem sich ein Ladungs-
trager mit der mittleren quadratischen Geschwindigkeit v auf ein solches ionisiertes Storstelle-
natom zubewegt. d) = 27 sin ©dO ist entsprechend das Raumwinkelelement, welches von der
Trajektorie des eintreffenden und gestreuten Ladungstrigers aufgespannt wird und d ist der
Minimalabstand, welcher zwischen Elektron und Streuzentrum eingenommen werden kann. Der
Streuquerschnitt s,, wird [BOE202| folgend definiert iiber (2.68)).

Sp =TT

: (2.68)

r; ist dabei der Streuradius des beteiligten Ions [BOE202|. Das Raumwinkelelement © aus
Gleichung (2.67)) wiederum ist definiert durch (2.69):
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6 Z€2 >
— = arctan 9 69
2 (47T€5tatisch€0dmn112 ( )

Nach [BOE202] ist hiermit und unter Beriicksichtigung einer Streuzeit, die ausreichend viele
Streuereignisse zuldsst, um eine vollig willkiirliche Bewegung (Verlust der Méglichkeit vorange-
gangene Streuereignisse zuriickzuverfolgen) zu erhalten, die Beweglichkeit fiir Elektronen unter
Streuung an ionisierten Defekten beschrieben durch .

3
87V/2 (4T € statisch€o *(kT)2 1
L ion = (3 stat f ) ( ) 5 (2-70)
72 Z2e3m3 Ngireu In |1+ [ SestatiscreokT
2Z€2N§ireu

Die Beweglichkeit steigt mit zunehmender Temperatur also allometrisch mit dem Exponen-
ten +%, sofern der logarithmische Termin vernachléssigt wird. Dies ist iiblicherweise der Fall,
denn der Beitrag aus diesem Term strebt fiir Temperaturen T>0K schnell gegen 1. So ist die
Streuung von Ladungstrigern an ionisierten Storstellen charakterisiert duch eine Beweglich-
keit entsprechend . Das bedeutet, dass mit fallender Temperatur die Beweglichkeit von
Ladungstrigern bei Streuung an ionisierten Storstellen drastisch abnimmt.

Mnion X T+% (2.71)

Aus Gleichung (2.70)) wird zudem ersichtlich, dass die Beweglichkeit im Kehrwert quadratisch
mit der Kernladungszahl und linear mit der Dichte der ionisierten Storstellen abnimmit.

1

2.72)
(€Z)2 Nstreu

Hion X

Streuung an Versetzungen

Ein weiterer Streumechanismus bei dem die Coulomb-Wechselwirkung beteiligt ist, ist die Streu-
ung an Versetzungen. Versetzungen stellen sehr effiziente Streuzentren fiir Ladungstriger dar,
weil entlang solcher Versetzungslinien {iblicherweise Ladungsverschiebungen entstehen. Zum
einen wegen der ,Neukonstruktion“ der Ladungstrigerverteilung, zum anderen aufgrund des
in der Umgebung entstehenden Verspannungsinduzierten Feldes. Die Versetzungen stellen auf
diese Weise, je nach Lage des Ferminiveaus, attraktive Potentiale fiir freie Elektronen oder Lo6-
cher dar. Die entstehenden Felder werden wiederum durch Locher oder Elektronen, die sich in

einer zylindrischen Anordnung um diese Agglomeration ansammeln, abgeschirmt. Der Radius
dieses Zylinders entspricht der Debye-Léange (2.73). [BOE202]

estcokT
Ap = 4 / 2.73
P e%po ( )

po ist hier die Locherkonzentration im bulk-Material, fiir den Fall, dass Elektronen an die

Versetzung gebunden werden. Im umgekehrten Fall sind die entsprechend gegengesetzten La-
dungstragertypen zu betrachten.
Die Streuung an einem so gearteten Zylinder und die damit verbundene Beweglichkeit wurde
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von Bonch-Bruevich und Kogan (1959)] und Podor (1966)F] untersucht. Letzterer fand fiir die
Beschreibung der Beweglichkeit den Zusammenhang nach . Hierfiir wurden die Ladungs-
verteilungen entlang einer solchen Versetzungslinie als geladene Defektzentren mit einem festen,
mittleren Abstand angsehen.

w

V]

75 \/ITOG% (fstatz’schGO)
1

e2Nm2

Hn, Versetzung = kT (274)
N in [em~2] ist die Versetzungsdichte und a; der Abstand zwischen den geladenen Defektzen-

tren entlang der Versetzungslinie. Die Temperaturabhingigkeit der Beweglichkeit von Ladungs-

tragern unter Streuung an Versetzungen folgt also einer Proportionalitét entsprechend (2.75)).

Hn Versetzung ¢ T (275)

Eine detalliertere Betrachtung dieses Streumechnismus liefert zudem, dass eine Bewegung von
Ladungstriagern parallel zu den Versetzungslinien eine Beweglichkeit liefert, die denen dquivalent
ist, welche auch zu erwarten ist fiir den Fall, dass keine Versetzungen vorliegen. Senkrecht zu den
Versetzungslinien verlaufende Bewegungen jedoch resultieren in maximalen Streuungen bzw.
Streuquerschnitten und damit zu einer signifikanten Reduktion der Beweglichkeit der freien
Ladungstriager. [BOE202]

Streuung an neutralen Defekten

Weitere, jedoch wesentlich weniger effektive Streuzentren in Kristallen sind neutrale Defekte,
sofern ihre Dichte geringer ausfillt als 10'® cm~3. Singh folgend kann fiir diese das Streupotential
aufgefasst werden als nicht verformbare Sphére. [SIN03| Auf Grundlage dieses Modells fand er
fiir die Streuzeit den Zusammenhang und somit iiber die Einsteinbeziehung fiir
eine Streuung an neutralen Defekten die Proportionalitdt nach .

=

3
1 or (4 2m2 (kT)z 4
”(W 8 0> mi (KT) (2.76)

N jnidd =
T StreuTm\ 73710 V2r2h3 3
Ngtrey ist die Defektkonzentration, rg der Radius des Streupotentials (der nicht verformbaren
Sphére) und Uy beschreibt das Streupotential.

1
Hneutral Tz (277)

Damit gleicht diese Temperaturabhéingigkeit der Beweglichkeit von Ladungstrégern jener un-
ter Streuung an akustischen Phononen in piezoelektrischen Kristallen (2.60). Eine Unterscheid-
barkeit anhand des charakteristischen Verlaufes der Beweglichkeit als Funktion der Temperatur
ist somit nicht méglich.

V. L. Bonch-Bruevich, Sh. M. Kogan, Sov. Phys. - Solid State (Engl. Transl.) 1, 1118 (1959)
5B. P. P6dor, Phys. Stat. Solidi 16, K167
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2.8.3 Streuung in 2D-Strukturen

Ein Ansatz zur Berechnung der Beweglichkeit fiir unterschiedliche Streumechanismen in 3D-,
2D- und 1D-Strukturen ist es entsprechend [HIL89|, die Boltzmannsche Transportgleichung in
Relaxationszeitndherung fiir die Bewegung eines Ladungstrigers in einem elektrischen Feld F
zu verwenden. Die Notation F fiir das elektrische Feld anstelle des iiblichen E wurde gewdhlt,
um eine Verwechslung mit der Energie E zu vermeiden.

In einer Richtung, zum Beispiel der x-Richtung lautet die Boltzmannsche Transportgleichung:

eFOf  [—Jo

me Ov, T (E) (2.78)
Die Gleichgewichtsverteilungsfunktion ist im Boltzmannfall:
m s E
fo=c(rt) (m) Yo Fnp (2.79)

T, p ist dabei die Ladungstragertemperatur und £ = %02. b im Exponenten der Klammer

gibt die Dimensionalitdt der betrachteten Struktur an. Das heiffit b = 2 fiir eine 2D-Struktur
und b = 3 fiir eine 3D-Struktur (also Bulkmaterial). Die Beweglichkeit errechnet sich hiermit
iiber (2.80)).

po= _6/00 v, 7 (V) 0o dbv (2.80)

me J_ Ovg
o0

Abweichend von den oben dargestellten Abhéngigkeiten der charakteristischen Beweglichkei-
ten unterschiedlicher Streumechanismen finden sich laut [HIL89| folgende Beschreibungen fiir

zweldimensionale Strukturen:

2D w
,un,Deformationspotential & f (281)
D _
MgL,Piezoelektrisch o« T ! (2 82)
T
D
:U’721,i(m & E (283)

wobei w die Dicke der 2D-Struktur, also des Quantenfilms ist.
Dies bedeutet unter der Voraussetzung zweier ansonsten identischer Proben, dass je dicker der
Quantenfilm ausfallt, desto hoher ist die zu erwartende Beweglichkeit der Ladungstriager (oder

Exzitonen), wenn die Deformationspotentialstreuung der limitierende Streumechanismus ist.
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2.8.4 Streuung an Grenzflichenrauigkeiten

Grenzflichen zwischen zwei Materialien sind insbesondere in der modernen Halbleitertechnologie
von grofer Wichtigkeit. Dies wurde bereits in der Diskussion der Einleitung deutlich. Je nach Ma-
terialwahl, Wachstumsparameter und -methode bilden sich beim Aufbau von Schichtsystemen
(hierbei sind von besonderer Bedeutung die Quantenfilme) mehr oder weniger raue Grenzflichen
aus. Diese Grenzflachen verursachen durch die resultierende Schichtdicke Fluktuationen in der
Potentiallandschaft und bilden somit mogliche Streuzentren. Aufgrund der mdglichen geringen
raumlichen Ausdehnung der verursachten Potentialfluktuationen (die in der Gréfenordnung der
Ausdehnung des Exzitons (siehe Abschnitt entsprechen) konnen sie fiir Exzitonen effekti-
ve Streuzentren darstellen. Der beliebige Grad der Komplexitdt mit der sich eine Grenzfliche
ausbilden kann (Weite von Potentialinseln, Tiefe oder Hohe der Potentialtopographie sowie ge-
genseitige Beeinflussungen von Potentialmulden), erschwert eine theoretische Beschreibung des
Streuvorganges. Ferner spielen auch Polarisationsfelder eine grofse Rolle bei dem Einfluss von
Grenzflachenrauigkeiten auf den Ladungertrigertransport. Existieren starke Felder in Richtung
der Schichtdicke eines Quantenfilms, so werden die Elektronen und Loécher in die Grenzflache
hineingetrieben (vgl. Abschnitt und somit der streuende FEinfluss von Potentialfluktuationen
entsprechend grofer.

Fiir die theoretische Beschreibung des Transports von Ladungstragern unter Grenzflachen-
streuung in Heterostrukturen gibt es verschiedene Ansdtze. Sdmtlich fithren sie zu einer wei-
testgehend temperaturunabhéngigen Beweglichkeit. An dieser Stelle soll die Beschreibung nach
[SAKS8T7| bzw. [GOLS8| kurz dargelegt werden.

In diesem Modell werden unendlich hohe Potentialbarrieren fiir Ladungstriager in einem Quan-
tenfilm angenommen. Die zugehorige Wellenfunktion der in einen solchen zweidimensionalen

Film eingebetteten Elektronen ist gegeben durch die Gleichung ([2.84).

. \/i Tz (ikeT)
V(7 z) = NI Ccos <Lw> e (2.84)

Wobei gilt: —LTW <z < LTW
L,, ist die Filmdicke, k und 7 sind der zweidimensionale Wellenvektor und Koordinatenvektor
entlang der Grenzflichen. Die Quantisierungsenergie Ey fiir den Grundzustand eines Elektrons

im Quantenfilm ist gegeben durch die Gleichung (2.85) (vgl. auch (2.20)).

Eo = <2Zj> <L7;>2 (2.85)

h ist wieder die Planck-Konstante %, m™* die effektive Elektronenmasse im betrachteten Halb-

leiter.

Da die Grenzflichenrauigkeit dafiir sorgt, dass sich die Schichtdicke des Quantenfilms lo-
kal dndert und somit die Quantisierung ebenfalls lokalen Fluktuationen unterliegt, gilt es die
Grenzflachenrauigkeit, also die lokal unterschiedliche Schichtdicke A(r) des Quantenfilms, in die
Beschreibung der Gleichung zu integrieren. Sie ist gegeben durch die partielle Ableitung
der Quantisierungsenergie nach der Schichtdicke des Quantenfilms (Gleichung (2.86))).

. OE 2 h2
OE(i) = 5 A7) = —— g A(7) (2.86)
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Diese Potentialfluktuationen stellen also die Streuzentren fiir zweidimensionale Ladungstré-
gerbewegung dar. Als Maf fiir die Rauigkeit gilt die Hohe A und deren laterale Groke A (als
gaussche Fluktuation des Grenzflichenpotentials) und wird durch die ,,Autokorrelationgleichung®

([2.87) ausgedriickt.

7 —r!

<A(f‘)A(F/)> = Mexp | ——- (2.87)

Die in den spitzen Klammern stehenden Ausdriicke stehen dabei fiir den Mittelwert des En-
sembles von existierenden Fluktuationen im betrachteten Gebiet.

Mit den Gleichungen und kann das Quadrat des 2D-Matrixstreuelements M?
angegeben werden (siehe Gleichung )

9 7[‘2h4A2A2 <_A2q2>

M~ = 2.
m*LS, 4 (2.88)

Die Grofe g steht dabei fiir ¢ = k — k' und stellt somit den zweidimensionalen Streuvektor
(Streuwellenvektor) dar, wobei gilt ¢ = |q].
Die inverse Relaxationszeit 7(F) welche sich fiir die Grenzflichenrauigkeitsstreuung ergibt ist

gegeben durch Gleichung (2.89)).

LI / M2 | osb)(B — B R (2.89)
T(E)  2ma? ) S(qt)-  CUVOER TR '

Die Funktion S(q,T) ist ein Abschirmungsfaktor. Er beriicksichtigt die Abschirmung des
entstehenden Potentials durch freie Ladungstriger und ist sowohl abhéngig vom Betrag des

Streuvektors ¢ als auch von der Temperatur. Dies ist sofort einzusehen, da mit variierender
Temperatur auch die Dichte freier Ladungstrager variiert. Da im Rahmen dieser Arbeit jedoch
bei der Generation der Exzitonen relativ geringe Anregungsdichten gewéhlt wurden, kann eine
Abschirmung des Grenzflichenrauigkeitspotentials durch die erzeugten Uberschussladungstriiger
vernachléssigt werden. Ferner ist die Zahl oder Dichte thermisch erzeugter freier Ladungstriger
insbesondere bei tiefen Temperaturen ebenfalls zu vernachléssigen, sodass sich eine weitestge-
hend temperaturunabhingige Streuzeit (Relaxationszeit) fiir die Streuung von Exzitonen an der
Grenzflichenrauigkeit ergibt. Anders verhilt sich dieses bei unipolaren Transportexperimenten,
da die hier erzeugten Ladungstriger und die relativ hohe Ladungstrigerdichte das Grenzflichen-
potential stark abschirmen kénnen. [HIL89|

Fiir den Zusammenhang der Beweglichkeit p ergibt sich entsprechend den Gleichungen ([2.84])
bis und die Gleichung mit der Relaxationszeit . Es zeigt sich, wie
schon bei der Deformationspotentialstreuung in zweidimensionalen Strukturen, dass die Beweg-
lichkeit umso hoher ausfallen kann, je dicker der Quantenfilm ist. Gleichzeitig ist die Streuung
jedoch umso effektiver (bedingt also eine geringere Beweglichkeit), je grofer die Inseln gleicher
Schichtdicke sind und um so héher die Schichtdickenunterschiede ausfallen. Handelt es sich dem-
nach um eine raue Grenzfliche in dem Sinne vieler kleiner Inseln unterschiedlicher Schichtdicke
des Quantenfilms, so ist die zu erwartende Beweglichkeit hoher, als bei Grenzflichen, die sehr
ausgedehnte Inseln aufweisen.
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fT(E) 8fo( )dE

(r) = fEafO(EwE (2.90)
e 6
p= S ) o g o) (291)

Die Funktion g(A) in Gleichung ist dabei selbst eine Funktion von A, N (Dichte freier
Ladungstriager) und 7. A und 7T sind dabei eng miteinander verkniipft und bringen lediglich
iber die thermische Energie der Ladungtriger (oder Exzitonen) eine Temperaturabhingigkeit
der Beweglichkeit. Dies wird bedingt durch thermische Aktivierung des Transports heraus aus
den Lokalisierungen, wie dies auch in der Abbildung ersichtlich wird. Hier steigt die Beweg-
lichkeit von Exzitonen in einem Quantenfilm bis zu einer bestimmten Temperatur an und kann
als thermische Aktivierung interpretiert werden. Die Temperaturabhingigkeit ist also direkt
verbunden mit der konkreten Ausartung der Grenzfliche. Je kleiner die Potentialfluktuationen
sind, desto kleiner wird die Abhingigkeit von der Temperatur. Bei perfekt glatten Grenzflachen
wiirde sich also eine Konstante fiir die Beweglichkeit ergeben, da die Funktion g(A) selbst eine
Konstante wiirde. Dieser Umstand wird nachstehend noch diskutiert. Die Funktion fo(E) ist die
Fermi-Dirac-Verteilung.

Wie aus der Gleichung ( ersmhthch wird, ist die Beweglichkeit unter Grenzflichen-
rauigkeitsstreuung proportlonal zZu AQ A2 und deckt sich mit den experimentellen Daten, die
von [SAKS7| angefiihrt werden. Insbesondere entscheidend sind also fiir die erreichbare Beweg-
lichkeit von Ladungstrigern (und Exzitonen) unter Grenzflichenrauigkeitsstreuung sowohl die
Dicke der Schichten, in denen diese sich bewegen, sowie die Hohe der Potentialfluktuationen und
die Ausdehnung der sich ausbildenden Inseln unterschiedlicher Schichtdicke des Quantenfilms.

In [SINO3| findet sich eine Abschétzung fiir die Beweglichkeit von Ladungstrigern in FET-
Strukturen im leitenden Kanal. Auch hier wird explizit keine Temperaturabhéngigkeit gefunden
und lediglich eine Proportionalitiat zur Ladungstrigerdichte genannt. Ferner ist auch hier die
explizite Rauigkeit der Grenzflache limitierender Faktor fiir die Beweglichkeit der Ladungstrager.

Einen experimentellen Ansatz wihlte [HIL90|. Hier wurde unter kontrollierten Bedingungen
die Grenzflichenrauigkeit zweier ansonsten identischer Quantenfilme aus GaAs eingestellt. Eine
der Proben wurde ohne Wachstumsunterbrechung geziichtet und enthilt relativ raue Grenz-
flichen, bei der zweiten Probe wurden zu den jeweiligen Schichtwechseln Wachstumspausen
eingefiigt, um eine Reorganisation der Anordnung der Atome an der jeweiligen Oberfliche zu
erreichen und somit die Rauigkeit zu reduzieren. Das Ergebnis sind somit zwei Proben mit un-
terschiedlicher Grenzflichenrauigkeit, ansonsten jedoch vergleichbaren Charakteristika. Anhand
dieser 2D-Strukturen aus GaAs/Alp37GagezAs wurde der Einfluss der Grenzflichenrauigkeit
auf die Beweglichkeit von Exzitonen untersucht und verglichen.

Die Ergebnisse zeigen einen deutlichen Einfluss der raueren Grenzfliche bei tiefen Tempera-
turen (< 30 K). Die Beweglichkeit nimmt mit fallender Temperatur stark ab, was durch Lokali-
sierungseffekte zu erkléren ist, bei denen die Exzitonen in Potentialmulden, hervorgerufen durch
die Grenzflichenrauigkeiten, ausfrieren. Dies wurde unter anderem auch von Bacher [BAC92]
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Abbildung 2.13: Exzitonenbeweglichkeit in Abhéngigkeit von der Temperatur in einem wachstumsun-
terbrochenen (obere Darstellung) und nichtwachstumsunterbrochenen (untere Darstellung) Quanten-
film. Zusé&tzlich: modellhafte Darstellung der zugehorigen unterschiedlichen Grenzflichenrauigkeiten
und schematische Ausdehnung eines Exzitons im 5nm dicken Quantenwell. [HIL9O|

anhand von kontrolliert unterschiedlich grofen monolagigen Inseln diinner In0.53Ga0.47P /InP
Quantenfilmen untersucht und durch theoretische Ableitungen gestiitzt. Hier wird auch her-
ausgestellt, dass es keinen Unterschied macht, ob der ambipolare Transport beschrieben wird,
oder der von Exzitonen. Beide Beschreibungen, so dessen Aussagen, liefert das gleiche Trans-
portverhalten. Zum gleichen Ergebnis kommt auch [HIL89| und wurde bereits im Abschnitt
ausfiihrlich dargelegt.

Bei hoheren Temperaturen hat die Rauigkeit der Grenzflachen einen lediglich untergeordneten
Einfluss, da durch eine hohere thermische Energie der Ladungstriger bzw. Exzitonen eine
Uberwindung der Potentialmulden ermdglicht wird. Der gefundene Temperaturbereich, in
dem eine Lokalisierung stattfindet, liegt sowohl bei [HIL90| als auch bei [BAC92| bei etwa
T < 60 K. Entsprechend der thermischen Energie steigt der Anteil Exzitonen mit steigender
Temperatur weiter an, die aus den Potentialfluktuationen entkommen kénnen. Hierin liegt
der Anstieg der Beweglichkeit bei tiefen Temperaturen bei Anstieg der Probentemperatur
begriindet (vgl. Abbildung . Die konstante Beweglichkeit fiir die Exzitonen im Be-
reich kleiner Temperaturen in der Probe mit den glatten Grenzflichen liegt hingegen darin
begriindet, dass die hier vorhandenen Potentialfluktuationen so gering ausfallen, dass im
betrachteten Temperaturintervall noch kein Ausfrieren, keine Lokalisierung zu beobachten
ist. Dennoch finden Streuereignisse zwischen den Exzitonen und den Potentialfluktuationen
an den Grenzflichen statt. Diese limitieren die maximale Beweglichkeit der Exzitonen in
diesem Bereich tiefer Temperaturen. Mit steigender Temperatur (7" > 60 K) gleichen sich die
Beweglichkeiten der Exzitonen in beiden Proben wieder an. Dies liegt insbesondere an den mit
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zunehmender Temperatur dominanten Streuungen an Phononen, wie sie bereits im Abschnitt
beschrieben wurden. Diese Tatsache wurde experimentell auch unter anderem von Stanley
et. al [STA91| und Pfeiffer [PFE89] anhand des Verlgeiches von Ladungstrigertransport in
GaAs/AlGaAs Quantengraben und GaAs Bulk-Material gefunden.

Die Untersuchungen zur Grenzflichenrauigkeitsstreuung sollen an Exzitonen stattfinden, weil
die langreichweitige und vergleichsweise starke Coulombwechselwirkung, welcher Ladungstriger
ausgesetzt sind, die vergleichsweise schwache Wechselwirkung mit kleineren Potentialschwan-
kungen an einer Grenzflache {iberlagert und sogar dominiert. Exzitonen hingegen wechselwirken
auf Grund ihrer elektrischen Neutralitédt lediglich mit sehr kurzreichweitigen Potentialflukuatio-
nen beziehungsweise Feldern, die im Bereich ihrer eigenen Ausdehnung liegen. Die sehr effektive
Streuung an ionisierten Storstellen sollte somit unterbunden werden und der Transport unter
Streuung an Grenzflichenrauigkeiten deutlicher hervortreten. Das heiftt, dass Exzitonen eine
hervorragend geeignete Sonde fiir gerade solche Sreumechanismen sein sollten, in denen auf klei-
nen Lingenskalen Potentialfluktuationen existieren. Diese Vermutung wird zum Beispiel durch
die Arbeiten und Untersuchungen von [HIL89| und [BAC92| bestétigt.

Es ist grundsitzlich auch méglich den Ladungstrigertransport unter Grenzflichenrauigkeitss-
treuung zu untersuchen, dies allerings lediglich unter bestimmten Voraussetzungen, welche dann
jedoch vergleichbare Ergebnisse liefern. In [BOE202| wird in diesem Zusammenhang auf Arbei-
ten von [STA91| und [PFE89| hingewiesen. Hier wurden zum einen der Ladungstragertransport
in einkristallinem GaAs [STA91] als auch in einem GaAs/AlGaAs Quantenfilm [PFE89| unter-
sucht. Das Quantenfilmmaterial wurde qualitativ rein gewachsen, d.h. die Anzahl ionisierbarer
Storstellen ist gegeniiber ,herkémmlichen* Materialziichtungen stark reduziert. Die Ladungstra-
ger im Film stammen vornehmlich von ionisierten Storstellen des Barrierenmaterials, welches
gezielt dotiert wurde. In einer relativ groffen Entfernung zum Film wurde kontrolliert eine ho-
here Zahl von Dotanten mittels ,Remote Doping* eingebracht. Durch die grofte Entfernung (der
sogenannten ,Spacer” Dicke) der ionisierten Storstellen zu den Ladungstrigern im Film wird
die langreichweitige Coulombwechselwirkung (vgl. Abschnitt reduziert bzw. unterdriickt.
Auf diese Weise kann auch durch elektrische Transportmessungen die Grenzflichenrauigkeitss-
treuung untersucht werden. Diese Voraussetzungen sind jedoch nicht fiir alle Materialien oder
Bauelemente erreichbar bzw. zielfilhrend, sodass sich im Allgemeinen die Grenzflichenrauig-
keitsstreuung in den meisten Fillen durch elektrische Messungen des Zugangs verwehrt. Aus
diesem Grund wird, wie oben bereits dargelegt, der Transport von Exzitonen untersucht, wel-
che, wie die hier bereits aufgezeigten Beispiele, als auch die Ergebnisse dieser Arbeit zeigen,
aufgrund ihrer elektrischen Neutralitdt nicht der ionisierten Storstellenstreuung unterliegen.

In Ergidnzung zum oben gezeigten ,Schema“ der Grenzflichenbeschaffenheit (Abb. und
in Ubereinstimmung mit Gleichung zeigt |[JAH96| schematisch die sich einstellenden Lo-
kalisierungsenergien fiir Exzitonen in den sich ausbildenden Potentialminima, erzeugt durch die
Grenzflichenrauigkeit (siehe Abbildung [2.14)).

Hier wird deutlich, dass bei einer Ausdehnung von Potentialminima kleiner als der Exzitonen-
bohrradius die resultierende Lokalisierungsenergie vergleichsweise klein ausfillt und somit mit
bereits geringer kinetischer Energie diese {iberwunden werden kénnen. Erreicht die Ausdehnung
dieser Potentialfluktuationen (oder Inseln gleicher Schichtdicke) die Ausdehnung des Exzitons
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Abbildung 2.14: Schematische Darstellung der oberen und unteren Grenzfliche zweier unterschiedlich
rauer Grenzflichen eines Quantenfilms mit einem darin enthaltenen Exziton (a) und darunter der
resultierenden Lokalisierungsenergie fiir die Exzitonen in den sich ausbildenden Potentialfluktuatio-
nen (b). [JAHO6|

oder reicht dariiber hinaus, so ergeben sich wesentlich attraktivere Potentiale, so dass ein effek-
tivere Streuung stattfindet. Grenzflachen, die in diesem Sinne also weitestgehend glatt sind und
nur wenige Schichtdickenfluktuationen aufweisen, werden einen gréferen Einfluss der Grenzfla-
chenrauigkeitsstreuung aufweisen, als jene, die eine sehr raue Ober- bzw. Grenzflichenbeschaf-
fenheit besitzen. Grund ist auch, dass die sich innerhalb kurzer Distanzen hiufig wechselnden
Potentiale od. Schichtdicken eine gegenseitige Abschirmung verursachen. Somit werden die H6-
hen der einzelnen Potentialminima- und maxima, d.h. in Konsequenz die Lokalisierungsenergien

reduziert.
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3 Experimentelle Grundlagen

In den folgenden Abschnitten werden die experimentellen Grundlagen der verwendeten
Untersuchungs- und Prozessierungsmethoden erldutert. So werden das bildgebende Instrument
FE-REM (Feldeffekt-Rasterelektronenmikroskop) und insbesondere die Kathodolumineszenzmi-
kroskopie (KL), mittels der die Transportuntersuchungen durchgefiihrt wurden, erlautert. Letz-
teres wurde in einem Rasterelektronenmikroskop verwirklicht und erlaubt es simultan sowohl
Ortsinformationen als auch Informationen zur Lumineszenz (spektral und/oder zeitlich) zu er-
fassen. Dazu wird erldutert, auf welche Weise die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben
flir die Transportuntersuchungen prapariert wurden.

3.1 FEREM

Das Feldeffektrasterelektronenmikroskop (FEREM), ein Hitachi Modell S-4800, wurde innerhalb
dieser Arbeit als bildgebendes Verfahren zur Voruntersuchung eingesetztE]. Die durch Feldeffekt
aus der Kathode herausgelosten Elektronen (Primérelektronen) werden mit einer Spannung von
ca. Vaee=15kV beschleunigt und erzeugen beim Auftreffen auf das bzw. in das beschossene Ma-
terial oberflachennah Sekundérelektronen. Diese besitzen zumeist eine relativ geringe kinetische
Energie und kénnen aus dem evakuierten Probenraum mit einer geringen Spannung ,abgesaugt”
werden. Uber einen Szintillator werden diese Sekundirelektronen detektiert und entsprechend
der Position des Elektronenstrahls einem Ort auf der betrachteten Fliche zugeordnet.

Je nach Art des Materials und insbesondere der Oberflichenbeschaffenheit, das heift insbeson-
dere dem Winkel, den die betrachtete Oberfliche zum einfallenden Elektronenstrahl einnimmt,
werden unterschiedlich viele Sekundérelektronen erzeugt und somit detektiert. Auf diese Weise
entsteht ein Hell-Dunkel-Kontrast von Sekundérelektronen, welcher die Oberflichenmorphologie
des betrachteten Ausschnitts widerspiegelt. Dabei werden an Kanten aufgrund der grofsen wirk-
samen Oberfliche (z.B. zwei Oberflichen anstelle einer in der Ebene) mehr Sekundérelektronen
freigesetzt, als in einer Ebene, sodass Spitzen und Kanten heller erscheinen. Dieser ,Kantenef-
fekt“ erzeugt also ein dhnliches Kontrastverhalten, wie Licht, das auf Kanten trifft. Aus diesem
Grund koénnen in gewissen Grenzen auch dreidimensionale Gebilde in SE-Kontrastbildern wahr-
genommen werden.

Aufgrund der hohen Ortsauflosung, die mit  kalt emittierenden Kathoden in diesem Sys-
tem erreicht werden, kdnnen starke Vergrofierungen realisiert werden. Die Moglichkeit zur hoch
ortsaufgelosten Bildgebung ist fiir die Transportuntersuchungen von grofer Bedeutung, da hier-
mit im Vorfeld der optischen Untersuchungen der Erfolg der durchgefiihrten Prozessierungen
iiberpriift werden konnte. So konnten zudem diverse Fragen zum Verhalten der Lumineszenzin-

tensitdt im Bereich von Kanten der aufgebrachten Maskierungen erst durch dieses Verfahren

!Samtliche im Rahmen dieser Arbeit entstandenen Sekundirelektronenkontrastbilder, die mit dem FE-REM
aufgenommen wurden, wurden von Hrn. Dr. Thomas Hempel erstellt.
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erklart werden, da mit ihr sowohl die Ausdehnung, als auch teilweise die Form dieser Kanten,
welche im Bereich weniger 10nm bis 100 nm liegen, untersucht werden konnte.

Das Prinzip, welches hinter diesem Rasterelektronenmikroskop steckt, unterscheidet sich von
der unter beschriebenen Funktion des REM dabei nur in wenigen Punkten und so soll im
Wesentlichen auf dieses Kapitel verwiesen werden. Die im FEREM eingesetzte Kathode emittiert
die Elektronen jedoch nicht thermisch und damit mit einer grofsen Bandbreite unterschiedlicher
kinetischer Energie, sondern iiber das starke elektrische Feld an einer feinen Spitze aus einer
ykalten Kathode, was eine gute Monochromatie der herausgelosten Elektronen zur Folge hat.
Das heift, die so aus der Kathode emittierten Elektronen besitzen eine wesentlich schmalere Ver-
teilung kinetischer Energie und kénnen infolge dessen wesentlich besser durch das Linsensystem
(Elektromagneten) fokussiert werden, so dass die Ortsaufldsung dramatisch steigt.

Die limitierende Auflésung wird dabei im wesentlichen nicht durch die Fokussierbarkeit der
Elektronen gegeben, sondern durch das Wechselwirkungsvolumen der Elektronen im Probenma-
terial. Dieses Volumen ist entscheidend fiir die grofse der Flache (A), aus der Sekundérelektronen
fiir jeden Ort (x £dz,y+dy), in den der Elektronenstrahl trifft, herausgelost werden. Auf diesen
Zusammenhang wird in Abschnitt im Detail eingegangen.

Der Grund dafiir, dass dieses System nicht direkt zur (Kathodo-) Lumineszenzuntersuchung
eingesetzt wird, ist die wesentlich geringere Strahlstromstérke. Die in einer Zeiteinheit erhélt-
lichen Elektronen aus der Kathode ist wesentlich geringer als jene eines thermischen Emitters,
so dass die erhéltliche Lumineszenzintensitéit aufgrund der sehr geringen Anregungsdichten ex-
trem gering ausfallen wiirde und sich somit Schwierigkeiten bei der Detektion der Lumineszenz

ergeben.
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3.2 Orts-, zeit- und spektralaufgeloste Kathodolumineszenz

Als Kathodolumineszenz bezeichnet man jene Lumineszenz, welche als Folge von mit Elektronen
hoher Energie (einige huntert eV bis wenige zehn keV) beschossenen Materialien entsteht. Kombi-
niert mit einem Rasterelektronenmikroskop und Monochromatoreinrichtung mit entsprechenden
Detektionssystemen erlaubt diese Methodik die Verbindung von o6rtlichen mit spektralen (so-
wie in entsprechender Konfiguration zeitlichen) Informationen. Wird neben dem Lumineszenzsi-
gnal das Sekundarelektronensignal mit erfasst, so kann neben den rein 6rtlichen und spektralen
Informationen der Lumineszenz eine Korrelation auch mit der Morphologie des untersuchten
Probenmaterials vorgenommen werden.

Die Orsauflosung des verwendeten Rasterelektronenmikroskops, welche sich im Bereich um
wenige zehn nm bewegt, wird neben der Fokussierbarkeit des Elektronenstahls im wesentlichen
beschrinkt durch das Wechselwirklungs- oder Bethevolumen. Gleichung gibt die maximale
Reichweite von Primérelektronen in einem Festkorper unter Beriicksichtigung der Diffusion
der Elektronen an und gibt damit gleichzeitig eine untere Grenze fiir die Auflosung des
Elektronenmikroskopes. Eine feste Auflésungsgrenze, wie sie fiir Lichtmikroskope angegeben
werden kann, ist dieser Gleichung zufolge also nicht méglich, da die Auflésung nicht nur durch
die Energie der Elektronen (bei Lichtmikroskopen der Energie des verwendeten Lichts), sondern
auch vom betrachteten Material definiert wird. Einen anderen Ansatz zur Bestimmung der
Auflésung eines Elektronenmikroskops gibt [SCHO07|. Hier wird das Anregungsvolumen ohne
Diffusion betrachtet. Dieser Ansatz findet in der vorliegenden Arbeit jedoch keine weitere
Beriicksichtigung. Auch, weil fiir die Weite der Exzitonengenerationszone die Diffusion der

Primérelektronen durchaus eine Rolle spielen kann.

Die Auflésung des verwendeten Monochromators (Spez 270M ) zur spektralen Zerlegung der
erzeugten Lumineszenz wird bestimmt durch folgende Groken: das verwendete Reflektionsgitter
(austauschbar), welches mit verschiedenen Strichdichten als holographische Ausfithrung erhalt-
lich ist, durch die gewihlte Offnung des Monochromatoreintrittsspaltes, sowie seiner Fokuslénge.
Beziiglich der Fokuslange ist anzumerken, dass es sich bei dem Aufbauprinzip des Monochro-
mators um eine ,Czerny-Turner* Anordnung handelt.

Der Aufbau der Kathodolumineszenzapparatur ist schematisch in Abbildung dargestellt.
Das verwendete REM ist ein modifiziertes Jeol JSM6400. Hierin werden Elektronen aus einer
LaBg-Kathode thermisch emittiert und durch ein elektrisches Feld beschleunigt. Die Beschleu-
nigungsspannung kann von V..=0,2kV bis V 4,,=40kV variiert werden. Durch ein Linsen-
und Blendensystem wird der Elektronenstrahl auf eine im Probenraum befindliche Probe fo-
kussiert, welche auf einem Probenhalter aufgebracht wird und sich wahlweise unter 45° oder
90 ° gegeniiber dem Elektronenstrahl verkippt befindet. Der Halter (Kihlfinger) befindet sich in
thermischem Kontakt zu einem He-Durchflusskryostaten (Firma Cryovac). Ferner ist unterhalb
des Kiihlfingers ein Heizdraht angebracht, welcher durch einen externen Temperaturcontroller
angesteuert werden kann. Auf diese Weise sind Untersuchungen im Temperaturbereich von ca.
T=4K bis ca. T=300K méglich.

Infolge der Wechselwirkungsprozesse zwischen Primérelektronen und Halbleitermaterial - das
heifst inelastischen Stéfen zwischen Primérelektronen und Valenzelektronen der Kristallgitte-
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Abbildung 3.1: Blockdiagramm zur Funktion des verwendeten Kathodolumineszenzmessplatzes
nach [BEROG)|.

ratome - entstehen Uberschussladungstriager und deren Produkte wie zum Beispiel Exzitonen.
Diese emittieren bei ihrer Rekombination Lumineszenz. Diese wird {iber einen elliptischen Spie-
gel im Probenraum in den Eintrittsspalt des Monochromators fokussiert. Die Probe befindet
sich dabei in einem der Brennpunkte des elliptischen Spiegels, wihrend der Eintrittsspalt des
Monochromators sich im zweiten Brennpunkt befindet. In dem Monochromator wird das Licht
spektral zerlegt und kann mittels einem Diodenarray (Retikon) oder wahlweise tiber ein MCP-
PMT (Micro Channel Plate - Photomultiplier) detektiert werden. Die Wahl des Detektors, wel-
che beide zeitgleich an verschiedenen Seiten des Monochromators installiert sind, geschieht dabei
iiber einen klappbaren Spiegel innerhalb des Monochromatorgehduses (an letzter Position vor
Austrittsspalt). Das Retikon findet Anwendung fiir orts-spektralaufgeloste Untersuchungen. Das
MCP-PMT wird bei zeitaufgelosten Untersuchungen eingesetzt.
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Orts- und spektralaufgel6ste Kathodolumineszenz

Bei den orts- und spektralaufgeldsten Kathodolumineszenzuntersuchungen wird der Elektronen-
strahl iiber einen gewidhlten Probenausschnitt rasterférmig bewegt. Je nach gewdhlter Vergrofse-
rungsstufe wird dieses abgerasterte Gebiet gréfier und damit das Raster bei fester Bildpunktzahl
grober, oder kleiner und damit das Raster feiner. Die Steuerung wird dabei von einem entspre-
chenden Steuerrechner iibernommen, die Positionierung des Elektronenstrahls geschieht iiber
entsprechend angelegte elektrische Spannungen/Strome an Spulen im Mikroskop (siehe Abbil-
dung— Scanning Coils). Zur Bildgebung werden Sekundérelektronen mit einer Elektronenfalle
(Gitter mit angelegter Spannung zum ,absaugen der Elektronen“) und einem Szintillator detek-
tiert. Die zu jedem Punkt mittels Steuerrechner aufgenommenen Sekundérelektronenanzahlen
werden spéter zu einem Sekundérelektronenkontrastbild (SE-Bild) zusammengesetzt und geben
so die Oberflachenmorphologie der betrachteten Probe im gew&hlten Ausschnitt wieder.

Wie oben bereits beschrieben, wird die erzeugte Lumineszenz im Monochromator spektral
zerlegt und von einem Retikon detektiert. Dieses ist derart gestaltet, dass die Dioden in einer
Zeile angeordnet sind, auf welche die spektral zerlegte Lumineszenz abgebildet wird. Das vom
Retikon aufgenommene Signal/ Spektrum aus 512 Kanélen wird mit einem Rechner ausgelesen
und zusammen mit dem SE-Bild abgespeichert. Auf diese Weise kdnnen die Position auf der Pro-
be und die erhaltene spektrale Information der Lumineszenz sowie der Lumineszenzintensitit zu
jeder detektierten Wellenlange miteinander korreliert werden. Die Funktionsweise der verwen-
deten Kathodolumineszenzmikroskopie-Einrichtung wird unter anderem in |[CHRI1| detailliert
dargestellt.

Die Detektion des Lumineszenzsignals erfolgt integral von der gesamten Probenoberfliche,
gewichtet durch die Position zum Brennpunkt des elliptischen Spiegels. Die Ortsinformationen
erhélt man lediglich durch die Kenntnis der Position der Anregung, also der Elektronenpenetra-
tion, zum Zeitpunkt der Lumineszenzentstehung/ -detektion.

Insgesamt gibt es drei Modi, in denen der Elektronenstrahl gefiihrt werden kann.

1. Spotmode. Hierbei wird der Elektronenstrahl ortsfest gehalten. Die Ablenkspulen werden also
nicht bestromt.

2. Linescan. Hierbei fiihrt man den Elektronenstrahl entlang einer Linie

3. Scan. Hier wird der Elektronenstrahl sowohl in der x- als auch der y-Richtung zeilenweise und
Punkt fiir Punkt gefiihrt. Dabei wird also iiber ein zweidimensionales Gebiet gerastert.

Im Falle einer abgerasterten Fliche besteht der gesamte Datensatz also fiir jeden einzelnen
Punkt aus einem vierdimensionalen Datenarray. Zwei Ortsangaben (x,y), die Angabe der Wellen-
lange A\ der detektierten Lumineszenz und die zugehorige Intensitét (I) werden simultan erfasst
und in einer einzelnen Datei abgelegt. Die Auswertung dieser Datensétze erfolgt weitestgehend
iiber eine Bildverarbeitung einer nicht-kommerziellen, in der Abteilung fiir Festkorperphysik
der Universitdt Magdeburg, entstandenen Software. Notwendige Datensitze konnen anschlie-
flend zur weiteren Analyse, insbesondere zum Anwenden von mathematischen/theoretischen
Modellen auf die Messdaten, als ASCII-Datei exportiert und somit in anderen Programmen,
plattformunabhéngig weiterverarbeitet werden.
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Zeitaufgeloste Kathodolumineszenz

Von grofser Wichtigkeit fiir die optischen Transportuntersuchungen sind transiente Lumines-
zenzuntersuchungen. Fiir diese zeitaufgelosten Untersuchungen wird ein MCP-PMT mit ent-
sprechender Elektronik (Zahlkette) eingesetzt, so dass als Funktion der Zeit Photonenereignisse
(nach dessen Generation) aufgenommen werden kénnen. Die verwendete Methode wird unter
anderem ausfiihrlich beschrieben von [BER99|.

Anders als bei den oben besprochenen ortsaufgeldsten Untersuchungen erfolgt die Anre-
gung/ Ladungstrégergeneration jedoch gepulst. Das heift, dass eine sogenannte ,,Beam-Blanking-
Einheit“ (dem Prinzip Kondensatorplatten folgend) in den Elektronenstrahlengang direkt hinter
der Kathode gebracht wird. An diese werden von einem Pulsgenerator Spannungspulse ange-
legt. Dies geschieht derart, dass der Elektronenstrahl fiir relativ lange Zeit dunktelgetastet ist
und fiir kurze Zeit ungestoért auf die Probe gelangt. Das bedeutet, dass ein langanhaltender
Spannungspuls an der Beam-Blanking-Einheit den Elektronenstrahl aus dem Strahlengang zur
Probe auslenkt, wohingegen eine kurze Dauer nicht angelegter Spannung den Elektronenstrahl
ungehindert zur Probe durchdringen lésst.

Eine hohe Zeitauflosung wird unter anderem durch die schnelle Schaltbarkeit der Beam-
Blanking-Einheit sowie steile Flanken der Spannungspulse vom Pulsgenerator garantiert, so dass
der Elektronenstrahl instantan hell-/ dunkelgetastet werden kann. Die mit dem vorhandenen
System erzielbare zeitliche Auflésung betrigt ca. 35 ps und wird limitiert durch die Schnelligkeit
der Beam-Blanking-Einheit. Der verwendete Pulsgenerator (Firma AV-Tech) stellt Ein-/ und
Ausschaltzeiten von ca. 16 ps zur Verfiigung, die Wiederholrate kann von 250 MHz bis 1 GHz
variiert werden. Gerade die geringen Wiederholraten garantieren eine ausreichende Dauer in
welcher der Elektronenstrahl dunkelgetastet ist, damit die Probe vollstdndig in ihr thermo-
dynamisches Gleichgewicht zuriickkehren kann. Dies verhindert eine Akkumulation von noch
nicht vollstandig abgeklungenen Rekombinationsprozessen tiber mehrere Anregungszyklen hin-
weg, welche sich iiber die eigentlich zu beobachtenden Prozesse legen wiirden.

Die Abbildung zeigt, wie sich das Lumineszenzsignal in Abhéngigkeit von der Zeit iiber
einen solchen Messzyklus entwickelt. In diesem Beispiel wird vom Pulsgenerator 12 ns lang keine
Spannung an die Beam-Blanking-Einheit angelegt. Der Elektronenstrahl des Mikroskops kann
ungehindert auf die Probe gelangen und dort Uberschussladungstriiger generieren. Innerhalb
dieser Zeitspanne steigt die Lumineszenzintensitit an und es wird ein Quasigleichgewicht er-
reicht, also eine gleichgrofie Generations- und Rekombinationsrate, wie an dem Plateau der KL-
Intensitat in diesem Zeitraum erkennbar ist (vgl. auch die Diskussion zur Rekombinationskinetik
Abschnitt . Nach Ablauf der 12ns wird der Elektronenstrahl instantan dunkelgetastet, so
dass keine weiteren Ladungstragerpaare mehr durch Elektronenbeschuss generiert werden kén-
nen. Die betrachtete Probe bzw. die Uberschussladungstrigerkonzentration strebt wieder in ihr
thermodynamisches Gleichgewicht, die Lumineszenzintensitat nimmt ab.

Anders als bei der Verwendung des Retikons bei dem orts- und spektralaufgelosten Mess-
verfahren ist mit dem MCP-PMT eine zeitgleiche Aufnahme der spektralen Information nicht
moglich, da keine Unterscheidung des Ereignisortes auf der Detektorfliche bei Erfassung eines
Photonenereignisses erfolgt. Das heift, dass im Rahmen der spektralen Auflésung des Mono-
chromators ein Wellenldngenbereich A & d\ der Lumineszenz der Probe auf den Eintrittsspalt
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Abbildung 3.2: Beispiel einer KL-Transiente. Bei ¢ = 0ns: Einschalten des Elektronenstrahls. Inner-
halb At = 12ns: Erreichen eines Quasigleichgewichts von e-h-Paar Generation und Rekombination.
Bei t = 12ns Abschalten des Elektronenstrahls und Abnahme der Lumineszenzintensitét infolge der
e-h-Paar Rekombination.

des MCP abgebildet wird. Soll der Zerfall der Lumineszenz unterschiedlicher Wellenldngen be-
obachtet werden, muss fiir jede Wellenléinge gesondert eine Transiente aufgenommen werden
und dazu das eingesetzte Gitter im Monochromator entsprechend seiner Dispersion nachgefiihrt
werden.

Die Funktionsweise der zeitaufgelosten Kathodolumineszenzuntersuchungen ist in Abbildung
dargestellt. Der vom Pulsgenerator erzeugte Spannungspuls wird zum einen an die Beam
Blanking Einheit gelegt und ,schaltet somit den Elektronenstrahl ein und aus, zum anderen
ist er gleichzeitig ein Triggerpuls (iiber einen Leading Edge Timing Discriminator pulshéhenge-
normter Puls), der iiber einen 1:10 Spannungsteiler abgegriffen wird. Durch das Abgreifen vom
selben Puls ist dieser Triggerpuls zeitlich identisch mit dem Schalten des Elektronenstrahls im
Mikroskop. Der Triggerpuls wird iiber ein Verzogerungsglied an den Zeit-Pulshohen-Konverter
(TAC) weitergegeben und liefert dort das Stopp-Signal. Das Start-Signal fiir den TAC liefert das
Photonendetektionssystem bestehend aus MCP-PMT, Verstirker und einem Constant-Fraction-
Discriminator (CFD), welcher so eingestellt ist, dass er maximal viele Ereignisse erfasst, irre-
levante, seltene Ereignisse jedoch unterdriickt. Der von ihm weitergereichte Puls spiegelt den
Zeitpunkt eines eintreffenden Photons wider. Der Puls, geformt vom CFD, liefert also nur dann
ein Start-Signal an den TAC, wenn tatséchlich ein Photonenereignis eingetreten ist.

Der TAC erzeugt so fiir jedes detektierte Photon einen Puls dessen Hohe ein Maf fiir die Zeit
zwischen Stopp- und Start-Signal darstellt. Mit einem nachgeschalteten Multi Channel Buffer
(MCB) wird jeder Pulshohe eine definierte Zeit ab Start zugeordnet (z.B. in 1024 Kanile geteilt).
Durch eine Vielzahl dieser Durchldufe wird statistisch erfasst, zu welcher Zeit wieviele Ereig-

nisse stattgefunden haben, also wie hoch die Intensitdt der detektierten Lumineszenz zu jedem
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Abbildung 3.3: Blockdiagramm zur Funktion der verwendeten Zahlkette fiir zeitaufgeloste Untersu-
chungen mit dem oben beschriebenen Kathodolumineszenzmessplatz nach |[BERO6].

betrachteten Zeitpunkt des beobachteten Zeitfensters ist. Mit dem MCB wird diese statistische
Verteilung der Pulshdhen in die vorgegebene Zahl von Zeitfenstern erfasst. Das Ergebnis dieser
Verteilung wird in einer Transiente, wie sie in Abbildung dargestellt ist, visualisiert.

Die Zeitachse erhélt man aus einer Kalibrierung. Mit einem ,Time Calibrator* (TC) wird in
definierten zeitlichen Absténden ein Puls ausgegeben. Durch die Verzégerung des Pulses und des
Originalpulses dieses Gerétes wird sowohl der Start- als auch Stoppeingang des TAC versorgt
und die Pulshdhenverteilung wieder iiber das MCB erfasst. Die verwendeten Einstellungen und
Geréate sind dieselben, wie bei der Messung. Durch die Kenntnis der Pulsabstdnde durch den
TC kann so iiber den Abstand (Anzahl Kanile) der detektierten Ereignisse (Pulse vom TC) auf
die dazwischenliegende Dauer geschlossen werden.
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3.3 Prozessierung der verwendeten Titan-Maskierungen

Auf Grund der Tatsache, dass mit dem verwendeten Messaufbau die Lumineszenz einer Probe
nicht lokal, sondern von der gesamten Probenoberfliche detektiert wird, dafiir die Anregung
jedoch stark lokalisiert stattfindet, sind fiir die Transportuntersuchungen besondere Strukturie-
rungen bzw. Maskierungen erforderlich. In diesem Abschnitt wird erldutert, wie die entspre-
chende Praparation der Proben erfolgt. Die vorgestellten Varianten der Maskierung werden im
Methodik-Kapitel 4] detailliert in Bezug auf ihre Verwendung besprochen.

Wie noch zu sehen sein wird, eignet sich Titan hervorragend fiir die Verwendung als Mas-
kierungsmaterial. Die fiir die Untersuchung nétigen Titanschichten wurden mittels Elektronen-
strahlverdampfung oder thermischer Verdampfung aufgebracht. Im ersten Verfahren wird hierzu
in einem Tigel befindliches Titan mittels Elektronenstrahl erhitzt/verdampft und so in einer Va-
kuumkammer die in einem grofsen Abstand (>30cm) befindliche Probe beschichtet. Der grofe
Abstand von Titantiegel zum zu bedampfenden Material stellt sicher, dass die Titanatome mog-
lichst zueinander parallel und senkrecht zur Oberfliche des Probenmaterials auftreffen. Auf diese
Weise erhélt man einen bestmdoglichen Schattenwurf von auf der Probenoberfliche aufgebrach-
ten Schattenmasken und homogene Schichtdicken. Das zuletzt genannte Verfahren unterscheidet
sich lediglich in der Art der Verdampfung des Titans. Anstelle eines Elektronenstrahls, welcher in
den Schmelztiegel gerichtet wird, wird der Tiegel selbst mit einem Heizdraht erhitzt und so das
darin befindliche Titan verdampft. Unter Umsténden enthalten die verdampfenden Titanatome
hier eine geringere kinetische Energie, so dass eine geringere Anhaftung an der Probenoberfli-
che auftreten kann. Dieser Umstand jedoch konnte im Rahmen dieser Arbeit nicht beobachtet
werden und wurde daher nicht weiter betrachtet.

Wie bereits angedeutet, wurden mehrere Varianten der Maskierung fiir die Transportuntersu-
chungen verwendet. Dabei handelt es sich um zwei Arten, die im Folgenden vorgestellt werden
sollen.

Rechteckige Titanmaskierungen

Die rechteckigen Titanmaskierungen mit einer definierten Schichtdicke von 160 nm wurden im
sogenannten Lift-Off Prozess hergestellt. Die Schichtdicke erweist sich als bester Kompromiss zur
Erfiillung zweier Forderungen an die Eigenschaften der Masken. Diese sind die Elektronentrans-
parenz, bei gleichzeitiger Intransparenz fiir die entstehende Lumineszenz (Details dazu finden
sich im Methodik-Kapitel . Der grundsétzliche Ablauf dieses Priparationsprozesses ist in der
Abbildung dargestellt. Im ersten von vier Teilschritten wird die gesamte Probenoberfliche
gleichméfig mit einem - in diesem Fall - Negativlack iiberzogen. Im zweiten Schritt wird auf
diesen Lack eine Schattenmaske gepresst, welche die Form der spéteren, rechteckigen Masken
enthéilt. Die Kantenldngen sind dabei entweder 520 pm x 460 pm oder 500 pm x 507 pm. Die
unterschiedlichen Dimensionen liegen darin begriindet, dass diese Prozessierungen zum einen
an der TU-Berlin durchgefiihrt wurden, zum anderen am Ferdinand-Braun-Institut, Leibniz-
Institut fiir Hochstfrequenztechnik und hier keine identischen Schattenmasken zur Verfiigung
standen ]| Trotz unterschiedlicher Abmafke wurden die Abstinde untereinander mit 260 pm und
160 pm identisch ausgefiihrt.

’Die Lift-Off Prozessierungen wurden an der TU-Berlin (Arbeitsgruppe Prof. D. Bimberg) und dem Ferdinand-
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Abbildung 3.4: Schematische Darstellung des Lift-Off-Prozesses zur Erzeugung der verwendeten qua-
derférmigen Titanmasken. a) Beschichtung der Probenoberfliche mit Negativlack, b) Aufpressen
einer Schattenmaske auf die Probenoberfliche entsprechend den gewiinschten rechteckigen Mas-
kierungen, c) Belichtung des Negativlacks und Entfernen der Schattenmaske mit anschliefender
Entwicklung des Lacks, d) Beschichtung der Oberfliche mit Titan und Ablésen der Lackschicht.

Nach dem Aufpressen der Belichtungsmaske wird der darunter liegende Lack mit UV-Licht
belichtet und anschlieliend, nach Entfernen der aufgebrachten Schattenmaske, der Lack entwi-
ckelt. Dabei sind fiir die spéater erreichte Qualitat der Maskenkanten sowohl der verwendete Lack,
die Lackdicke und die gew#hlten Temperaturen entscheidend. Ein wichtiges Kriterium fiir den
Lift-Off-Prozess sind negative Lackkanten (undercut), die zusammenhéngende Metallschichten
durch ihren Schattenwurf bei dem Bedampfungsprozess verhindern.

Die bis hierhin durchgefiihrten Prozessschritte beschreiben die Photolithographie. Sind
diese Schritte durchgefiihrt folgt die Bedampfung der Probenoberfliche mit Titan, sowie die
Ablosung der ungewiinschten Teilflichen (der Lift-Off).

Zirkulare Aperturen in einer Titanschicht
Diese Variante der Maskierung wurde durch kommerziell erhéltliche Polysteren-Kugeln unter-
schiedlichen Durchmessers von ca. 500 nm und 1 pm realisiert. Die vorliegenden Kugeln wurden
zur Steuerung des Bedeckungsgrades der Probenoberfliche in Isopropanol zu unterschiedlichen
Verdiinnungsverhaltnissen angesetzt und durch Aufnehmen durch eine Pipette auf das Proben-
material aufgebracht. Das Isopropanol mit den Kugeln benetzt die Probenoberfliche ausreichend
gut, um eine ausreichend homogene Verteilung der Kugeln auf der Oberfliache sicherzustellen.
Die Verdiinnungsverhiltnisse wurden dabei fiir unterschiedliche Kugeldurchmesser individuell
und experimentell in Versuchsreihen bestimmt. Um unterschiedliche Aperturdurchmesser in der
spéteren Titanschicht zu realisieren wurden Kugeln unterschiedlichen Durchmessers - das heifst
die unterschiedlichen Suspensionen - nacheinander auf die Probenfliche aufgebracht. Wichtig

ist hierbei, dass das Isopropanol zwischen den Benetzungen mit unterschiedlichen Suspensionen

Braun-Institut, Leibniz-Institut fiir Hochstfrequenztechnik (Arbeitsgruppen Prof. M. Weyers und Prof. M.
Kneissl) durchgefiihrt
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nicht vollstindig verdampft. Versuche haben gezeigt, dass andernfalls die zuerst (bzw. vorange-
hend) aufgebrachten Kugeln durch die zweite Benetzung an den Probenrand gedréngt werden.
Ziel ist es jedoch, eine moglichst gute Vermengung bzw. homogene Verteilung aller gew{insch-
ten Kugelgréfsen zu erreichen, um mehrere Alternativen zur Untersuchung des exzitonischen
Transports an in etwa identischen Probenorten vorzuhalten. Dies dient insbesondere der Ver-
gleichbarkeit, sollten mehrere vergleichende Untersuchungen durchgefiihrt werden miissen.

Nach Auftragen der Polysteren-Kugeln kann direkt mit dem Bedampfungsprozess begonnen
werden. Hierbei entstehen durch die die Probenoberflache bedeckenden Kugeln kreisrunde Schat-
tenwiirfe, welche zirkulare Flichen unbeschichteter Gebiete erzeugen. Mittels Ultraschallbehand-
lung in einem Ethylacetatbad bei Raumtemperatur (Dauer ca. 20 min) und anschliefsender, kurz-
er Ultraschallbehandlung in Aceton (ca. 5min) konnen diese Kugeln mit der darauf befindlichen
Titankappe entfernt werden. Die Abbildung zeigt schematisch den durchgefithrten Prozess.
Auch dieser Prozessschitt wurde aus diversen Versuchsreihen als Optimum ermittelt.

Polystyrolkugeln

o [N

Titan

Probenmaterial Probenmaterial Probenmaterial
a b

Abbildung 3.5: Schematische Darstellung des Prozesses zur Erzeugung der verwendeten Lochmasken.
a) Aufbringen von Polysteren-Kugeln aus einer Isopropanol-Suspension auf die Probenoberfliche, b)
Bedampfen der Probenoberfliche mit Titan, ¢) Ablésen der Polysteren-Kugeln mit darauf befindli-
cher Titankappe durch Ultraschallbehandlung.

In mehreren Versuchsreihen wurde ermittelt, welche Methode die steilsten Kraterwénde (Loch-
winde) erzeugt, dabei jedoch die Ablésbarkeit der Kugeln nicht zu stark behindert. Hierzu
wurden die Proben mit den darauf befindlichen Kugeln vor der Bedampfung in einem Ofen
unterschiedlichen Temperaturen fiir unterschiedliche Dauern ausgesetzt. Das Ergebnis dieser
Untersuchungen zeigt jedoch, dass der Prozess nicht ausreichend exakt zu handhaben ist. Trotz
vermeintlich identischer Bedingungen sind die Polysterenkugeln in einem Fall angeschmolzen, im
anderen Fall haben sie ihre Form nicht verindert. Erschwerend kommt hinzu, dass bei einer Ver-
formung der Kugeln, also einem Einsinken ihrer Standléche, die Ablésung der Titandeckschicht
und der Kugeln groftenteils nicht mehr méglich ist. Wie im Ergebnisteil noch zu sehen sein wird,
werden jedoch durch nicht weiter behandelte Kugeln Rénder ausreichend kleiner Ausdehnung
und hoher Qualitét erreicht.
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4 Methodik der optischen Untersuchung
exzitonischen Transports

Der Exzitonentransport kann mit der verfligbaren Technik nicht direkt beobachtet werden. Aus
diesem Grund miissen den Transport charakterisierende zugéngliche Grofen ermittelt werden,
aus denen sich die Bewegung dieser Teilchen ableiten ldsst. Wie bereits im Abschnitt gezeigt,
sind hierfiir z.B. die Lebensdauer oder die Diffusionsldnge sowie die Diffusionskonstante geeignete
Grofen. Jedoch sind auch hier Einschrénkungen aufgrund der verwendeten Messmethode gege-
ben. Mit geeigneten Geometrien bzw. Maskierungen lassen sich diese Einschriankungen jedoch
umgehen und durch geeignete Modelle aus den dann erhaltenen Messdaten die Transportpara-
meter ableiten. Die dahinter stehenden Methoden, wie sie in dieser Arbeit verwendet wurden,
sowie die theoretischen Modelle werden im Folgenden vorgestellt und abgeleitet.

Zwei Methoden wurden zur Ermittlung des exzitonischen Transports verwendet. Das erste
eingesetzte Verfahren setzt sich dabei aus ortsaufgelosten und zeitaufgeldsten Messungen zu-
sammen. Aus den Ergebnissen beider Untersuchungen werden die Transportparameter D und p
abgeleitet. Die Grundlagen bzw. die Umsetzbarkeit dieses Verfahrens ist dabei verkniipft an die
Eigenschaften des Verwendeten Maskenmaterials. Diese Eigenschaften werden ebenfalls betrach-
tet. Das zweite Verfahren setzt ausschliefslich auf die zeitaufgeloste Kathodolumineszenzmessung.
Aufgrund der geometrischen Einschrinkungen durch die aufgebrachte Maskierung, wie sie bereits
im vorangegangenen Kapitel im Abschnitt gezeigt wurde, handelt es sich indirekt dennoch
um eine ortsaufgeldste Untersuchung. Aus diesem Grund wird in diesem Zusammenhang von
Lorts-zeitaufgelosten Messungen gesprochen. Im Anschluss an diese Vorstellung wird das zweite
Verfahren jener Methode gegentibergestellt, die in [HIL89| Anwendung fand. Sie unterscheidet
sich durch den Einsatz von Photolumineszenz anstelle von Kathodolumineszenz und damit nicht
nur durch die Art der Anregung, sondern auch im Hinblick auf das Anregungsvolumen bzw. die
Anregungsweite und ihrer erzielbaren Auflosung.

Sind die experimentellen Grundlagen, sowie die zu beachtenden Eigenschaften des Masken-
materials beleuchtet, findet in den letzten beiden Abschnitten dieses Kapitels die Ableitung der
noétigen theoretischen Modelle statt, die beide im Rahmen dieser Arbeit, speziell fiir die hier

verwendeten Methoden hergeleitet wurden.
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4.1 Methode der cw-Linescans

Wie aus den vorigen Kapiteln und Abschnitten bereits deutlich wurde, soll der exzitonische
Transport untersucht werden. Aus diesem Grund sind optische Untersuchungsmethoden das
Mittel der Wahl. Konkret wurde die Kathodolumineszenzmikroskopie in orts-, zeit- und spek-
tralaufgeloster Ausfithrung gewidhlt. Ebenso wurde bereits deutlich, dass die den Transport be-
schreibenden Kenngrofen sowohl die Diffusionslédnge A, als auch die (anféingliche) Lebensdauer
7 sind. In Konsequenz daraus ergibt sich damit die Diffusionskonstante D und die Beweglichkeit
u der Exzitonen (sieche Gleichungen (2.39) und (2.38)). Alle physikalischen Grofien miissen dabei
als Funktion von der Probentemperatur aufgenommen werden, um letztendlich {iber den charak-

teristischen Verlauf der Beweglichkeit auf die zugrundeliegenden Streumechanismen schliefen zu
kénnen (siehe Abschnitt [2.8)).

Um die Diffusionsldnge A von Exzitonen zu bestimmen sind mehrere Vorgehensweisen denk-
bar. Das bekannteste Experiment hierzu diirfte wohl der Ladungstrigertransport an einem pn-
Ubergang in einem Transistor, dem Haynes-Shockley Experiment sein |\ Es kann aber
auch beispielsweise an einem festen Ort x( eine Generation von z.B. Exzitonen durch Elektro-
nenbeschuss stattfinden und die der Konzentration der Exzitonen proportionale Lumineszenzin-
tensitdt in Abhéngigkeit von der Distanz x zum Ort zg bestimmt werden, ohne, dass dafiir wie

in dem genannten Experiment ein pn-Ubergang présent sein muss.

Ortf_aufgelt')st Zeitaufgeldst
Inescans
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kyT\ !
wI)=D ("T)

Abbildung 4.1: Blockdiagramm der Vorgehensweise zur Bestimmung der Transportkenngrofen Diffu-
sionskonstante D und Beweglichkeit (1. Die Grundlage bildet die Kathodolumineszenzmikroskopie.
Mit ihr werden temperaturabhingig aus zeit- und ortsaufgelosten Untersuchungen die Lebensdau-
er 7 und Diffusionsldnge A bestimmt. Aus diesen Werten erfolgt anschliefend die Berechnung der
Diffusionskonstante und Beweglichkeit.

Der Verwendete Messaufbau jedoch erlaubt eine solche Vorgehensweise nicht direkt, da die
entstehende Lumineszenz der Exzitonen von der gesamten Probe und nicht lokal eingesammelt
wird. Daher wird dieses Verfahren quasi invertiert und statt der Detektion die Anregung ortlich

varilert.
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Abbildung 4.2: Mit einem Elektronenstrahl (gelb) wird senkrecht entlang einer Linie iiber die Kante
der Ti-Maske und die Probenoberfliche gescant (Linescan) und das entstehende Lumineszenzsignal
zu jedem Anregungsort auf dieser Linie detektiert.

Es werden die bereits in Abschnitt [3.3] diskutierten Schattenmasken verwendet, zu dessen Kante
senkrecht ein Linescan der Lumineszenzintensitit der freien Exzitonen aufgenommen wird. Diese
muss derart gestaltet sein, dass sie die Lumineszenz, welche unter ihr in der Probe entsteht, ab-
sorbiert. Gleichzeitig muss sie jedoch fiir die Primérelektronen moglichst uneingeschrankt trans-
parent sein, damit unter der Maskierung weiter Ladungstriger generiert und damit Exzitonen
formiert werden kdnnen.

Werden Exzitonen unterhalb der Maske erzeugt, so erreicht bis zu einem gewissen Abstand
ein Teil der erzeugten Exzitonen innerhalb ihrer Lebensdauer den unmaskierten Bereich und
tragt so zur detektierbaren Lumineszenzintensitét bei. Je ndher die Generation der Exzitonen
an der Kante der Maske geschieht, desto griéfer ist der Anteil der Exzitonen, die den unbe-
deckten Bereich erreichen. Am grofiten ist dieser Anteil demnach, wenn die Generation weit
genug von der Maske entfernt im unbedeckten Gebiet stattfindet, so dass die Rekombination
aller generierten Exzitonen im unbedeckten Bereich stattfindet. Uber das so entstehende Inten-
sitdtsprofil in Abhéngigkeit vom Ort der Generation (unter der Maske, im Bereich der Kante,
im unbedeckten Gebiet) ldsst sich die Diffusionslédnge mit der Gleichung (siehe Abschnitt
bestimmen. Die Abbildung illustriert diese Methode der Diffusionslingenmessung. Es
ist direkt einzusehen, dass bei sehr grofien Diffusionsldngen der zu erwartende Anstieg der Lu-
mineszenzintensitit vom Bereich der Maske, hin zum unbedeckten Gebiet nur sehr allméhlich
und bereits weit entfernt von der Maskenkante geschieht. Dagegen wird bei sehr kleiner Dif-
fusionslénge der Anstieg entsprechend steiler ausfallen und sich im unmittelbaren Bereich der
Maskenkante abspielen.

Gerade letzer Umstand lisst die Bedeutung einer méglichst stufenférmigen Maskenkante deut-
lich werden. Sollte sie in ihrer Ausdehnung nicht perfekt stufenférmig sein, so darf sie die Diffu-
sionsldnge zumindest nicht iiberschreiten. Andernfalls liefse sich nicht mehr unterschieden, aus
welchem Grund die Lumineszenzintensitit in genau diesem Bereich eine Anderung bei Fort-
schreiten in eine der beiden Richtungen (Richtung unbedecktes Gebiet oder Richtung Maske)
erfihrt. Genauer gesagt muss die Maskenkante sogar deutlich kleiner sein als die zu erwartende
Diffusionslénge der freien Exzitonen. Dies stellt die Prozessierung vor grofse Herausforderungen,
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Abbildung 4.3: SE-Bild der Ti-Masken. Entlang des roten Pfeils: Aufnahme der KL-Linescans, roter
Punkt: Aufnahme der KL-Transienten.

da ggf. Diffusionsldngen von lediglich A=100nm oder weniger auftreten konnten.

Die noch nétige anféngliche Lebensdauer der (freien) Exzitonen wird mittels zeitaufgelosten
KL-Messungen erhalten (vgl. Abschnitt . Diese Messungen werden in ausreichender Entfer-
nung von jeder Maskierung durchgefiihrt (vgl. Abbildung, um eine Diffusion von Exzitonen
unter diese Maskierungen zu verhindern. Die spektrale Lage der freien Exzitonen kann dabei
direkt aus den Spektren der Linescans zu jeder Temperatur ,entnommen® werden, da hierbei zu

jedem Punkt ein Spektrum aufgenommen wird.
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4.1.1 Analyse der Elektronen- und Lichtdurchlissigkeit von Titan-Schichten

Um die Titanmaskierungen, wie sie fiir die oben genannte Methode der Diffusionsléngenbestim-
mung bendtigt werden, korrekt dimensionieren zu kénnen, miissen einige Figenschaften beleuch-
tet werden. So verlieren die Primérelektronen beim Durchgang durch das Ti durch Wechselwir-
kungen an Energie. Zudem werden einige Elektronen absorbiert. Dennoch soll eine weitgehende
Elektronentransparenz garantiert sein. Gleichzeitig soll keine Lumineszenz durch die Schicht
dringen konnen.

Die Undurchléssigkeit der Ti-Schicht fiir die Lumineszenz des darunter liegenden Halblei-
ters ist essentiell und wurde fiir eine 160 nm dicke Ti-Schicht durch Transmissionsmessungen in
einem Spektrometer gepriift. Die Auswertung ergibt eine Abschwichung von rund 4 Zehnerpo-
tenzen bei Wellenldngen um 360 nm. Damit ist die Undurchléssigkeit der Lumineszenz fiir diese
Schichtdicken offenbar gesichert.
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Abbildung 4.4: Das Transmissionsvermogen der 160 nm dicken Ti-Schicht betrigt iiber den darge-
stellten Wellenl&ngenbereich von 300-800nm rund 0,03 %. Die schwarze Linie zeigt die mit dem
Spektrometer erhaltenen Messwerte unter Beriicksichtigung des verwendeten Tragerglases, die rote
Kurve ist eine Gldttung der ermittelten Transmittivitit.

Neben den optischen Eigenschaften muss auch der Einfluss auf die Primérelektronen beleuch-
tet werden. Hier sind mehrere Details zu beriicksichtigen. Die Elektronentransparenz muss best-
moglich gegeben sein, um auch unterhalb der Ti-Maske Ladungstriger generieren zu koénnen.
Aufgrund der unvermeidbaren Absorption bestehen fiir Orte die von der Ti-Schicht bedeckt sind
und Flichen, die freistehen, unterschiedliche Anregungsbedingungen. Diese Unterschiede finden
bei der Interpretation der Messergebnisse, wie sie im Kapitel [p| besprochen werden, Anwendung.

Die Abbildung zeigt, wie sich die Wechselwirkungen von Priméarelektronen und Festkorper
darstellen lassen. So wird durch Wechselwirkungen ein Teil der Elektronen zuriickgestreut, in
das Material weiter eindringende Elektronen geben ihre kinetische Energie an das Materials ab

und diffundieren bis zur maximalen Reichweite R.
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Abbildung 4.5: Wechselwirkungsmodell fiir Elektronenbeschuss von Festkérpern. R ist die maximale
Reichweite, xp die Diffusionsweite der eindringenden Primérelektronen, g die Tiefe maximaler
Energiedissipation, rp der Bereich der Elektronenriickstreuung, tan (©o) = ;2. Die Ziffern (1), (2)
und (3) geben die Anzahl der Richtungsénderungen an. [KANT2|

Nach [YACS86| erhdlt man die maximale Eindringtiefe inklusive ihrer Diffusion mit:

m:(mm?ﬂEé (1)
pZo

Die Eindringtiefe wird mit R, in [pm] angegeben, A ist die Molare Masse des Materials in
[g/mol], p ist die Dichte in g/cm3, Z die Kernladungszahl und Ej die Energie der Primérelek-
tronen in [eV].

Wie der Abbildung zu entnehmen ist, erreichen Primérelektronen mit einer Energie ab ca.
Ep=4keV die Unterseite einer 160 nm Ti-Schicht. Bei E;=7keV erreicht mit Sicherheit ein grofter
Teil der Primé&relektronen ein unter einer solchen Titanschicht befindliches Material. Somit ist die
Elektronentransparenz fiir Ti-Schichtdicken von 160 nm in gefordertem Mafe gegeben. Dennoch
ist dies allein nicht ausreichend, um die Verwendbarkeit einer solchen Ti-Schicht fiir die oben
beschriebene Methode abschliefend zu kléren.

So konnen die Primérelektronen beim Durchgang durch die Ti-Schicht derart viel Energie ver-
loren haben, dass keine Generation von Ladungstragern in dem darunter befindlichen Halbleiter
mehr méglich ist. Es gilt also zu kldren, wieviel Energie die Primérelektronen beim Durchlaufen
der Ti-Schicht verlieren.

[KANT2| erhélt nach Berechnungen fiir den Streuquerschnitt von Elektronen als semi-
empirischen Ausdruck fiir die Abnahme der Energie der Primérelektronen mit zunehmender
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Eindringtiefe in ein Material die Gleichung (4.3)).

dE

=0 1823 -23rases -N-Z-E~3 (4.2)
x
3
E(x) = (1-y)° E (4.3)
y ist dabei die reduzierte Eindringtiefe y = - und beinhaltet so die maximale Elektronen-

reichweite nach Gleichung (4.1)).

Hiermit zeigt sich, dass bei einer anfinglichen kinetischen Energie der Primérelektronen von
Ep=7keV nach Durchgang durch eine Ti-Schicht von 160nm diesen eine ,Restenergie von
E;=5,5keV verbleibt (bei E,=5keV sind es Ej = 2,9keV). Das zeigt bereits, dass die An-
regungsdichte aufgrund der reduzierten Energie der Primérelektronen im Gebiet unterhalb der
Ti-Maskierung geringer ausfillt, als im unbedeckten Bereich eines mittels KL untersuchten Ma-
terials.

Auf Grund der Reduzierung der Primérelektronenenergie bei ihrem Weg durch die Ti-Schicht
wird die Tiefe maximaler Ladungstrégergeneration von der im unbedeckten Bereich verschie-
den sein. Dieses muss unter Umstédnden, je nach Probenaufbau, beriicksichtigt werden. Diese
tiefenabhingige Verteilung der Ladungstrégergeneration kann nach [KANT72| mittels normierter
relativer Anderung der dissipierten Energie je Einheitsmassentiefe bestimmt werden:

d(%) 1
0 _Y YY 5 Epacr 57 Y _ L9y 1 5
pR = e 1y<—|—>+ — e v | ——(1—y)s | (44
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Abbildung 4.6: Dargestellt ist die Eindringtiefe der Primérelektronen in Titan in Abhingigkeit von
ihrer kinetischen Energie nach Gleichung . Fiir eine Beschleunigungsspannung von V 4.,.=7kV
betrigt die Eindringtiefe 370nm. Die Ti-Schicht wurde fiir die Experimente zu einer Dicke von
rund 160 nm, wie eingezeichnet, gewahlt, so dass bei einer kinetischen Energie von E,=7keV der
Primérelektronen sicher ein Grofsteil die darunter liegende Halbleiterschicht erreichen.
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FE 4 gibt die dissipierte Energie an, Epg..; jene Energie, die durch riickgestreute Elektronen
dem System nicht flir weitere Wechselwirkungsprozesse zur Verfiigung steht. Der Quotient E%i%c’“,
abhéngig von der Kernladungszahl des betrachteten Materials, kann aus [KAN72| entnommen
werden.

Neben der durch Streuungen entstandenen Abnahme der Energie der Primérelektronen muss
noch der Anteil der riickgestreuten und absorbierten Elektronen betrachtet werden, um die
tatsdchliche Anregungsdichte unterhalb der Ti-Schicht abschétzen zu kénnen. Ebenfalls nach
[KANT2| ergibt sich fiir den relativen Anteil transmittierter Elektronen:

Yy

nr=e 1-v (45)

Die in Gleichung (4.5) neu eingefithrte Grofe 7 ist eine Materialkonstante die lediglich von
der Kernladungszahl 7Z abhangt.

v =0,187-Z3 (4.6)

Ein deutlicher Unterschied besteht demnach bereits bei einer Anderung der anfinglichen
kinetischen Energie der Primérelektronen von E;=5keV zu E;=TkeV. So erreichen bei einer
vorliegenden Ti-Schichtdicke von 160nm lediglich 12 % beziehungsweise 47% den darunter
liegenden Halbleiter. Daraus folgt, dass die Generationsrate im Halbleitermaterial unterhalb der
Ti-Maske auf Grund des effektiven Strahlstroms gegeniiber dem Probenbereich ohne Ti-Schicht
um rund 50 % beziehungsweise rund 90 % reduziert sein wird. Eine weitere Reduktion ergibt
sich durch die geringere kinetische Energie der Elektronen unterhalb der Ti-Maske, wie bereits

gezeigt wurde.

Konsequenzen fiir die Ladungstrigergeneration
Fiir die Generationsrate ist zu beriicksichtigen, dass, wie gesehen, sowohl die kinetische Energie
der eindringenden Elektronen als auch die effektive Strahlstromstérke im Material unterhalb
der Ti-Schicht deutlich reduziert sind.
Nach |[GRE02| kann die Generationsrate von e-h-Paaren bestimmt werden iiber:
. EbIb (1 — 1/)

G T- (4.7)

G in Einheiten von [Ladungstriigerpaar-s~!] ist die Generationsrate der e-h-Paare, I, die
Priméarelektronenstrahlstromstérke, e ist die Elementarladung, v gibt den Elektronenriickstreu-
koeffizienten an und E; ist die Mindestenergie, um ein e-h-Paar zu generieren. E; ist dabei

gegeben durch (4.8) [FIT94].

E = 2,75E,+1 (eV) (4.8)

Der in Gleichung (4.7)) enthaltene Riickstreukoeffizient v kann nach [KANT72| mittels Gleichung
(4.9) bestimmt werden.

I
v

27 sin(0) dd = — (1 — cosby) (4.9)

N | =

~ar

47(1+7) )

mit 00 = arctan (W
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Die mit dieser Gleichung ermittelten und zueinander relativen Generationsraten fiir die hier
untersuchten Materialien Galliumnitrid und Zinkoxid sind unten in der Tabelle zusammen
mit den wichtigsten Ergebnissen dieses Kapitels angegeben.

Zusammenfassung

Mit den oben erarbeiteten Ergebnissen ist einzusehen, dass die Titanmaske auf dem Halblei-
termaterial bedeutende Auswirkungen auf die Generation von Exzitonen hat. Insbesondere
vor dem Hintergrund, dass iiber einen Messzyklus weder die Priméelektronenenergie, noch der
Strahlstron varriiert werden ist eine entsprechende Beriicksichtigung bei der Auswertung der
erhaltenen Verldufe der Lumineszenzintensitdt bei den durchgefiihrten Linescans senkrecht zu
den Maskenkanten unabdingbar. Jedoch zeigen diese Zusammenhénge bereits den entschei-
denden Nachteil dieser Methode auf. Es werden im Bereich der Maskierung und auferhalb
der Maskierung unterschiedliche Tiefen der Anregung und zudem auch unterschiedliche
Anregungsdichten erreicht. Dies kann im Zusammenhang mit dem in Abschnitt erlauterten
QCSE zu erheblichen Verschiebungen der effektiven Bandliicke fiihren und das Uberlappintegral
entsprechend in den beiden Bereichen des Linescans deutlich unterschiedlich ausfallen.

Die Bestimmung der Generationsraten /-tiefen in der Halbleiterschicht unterhalb der Ti-Maske
kénnen nach dem cut and paste Prinzip vorgenommen werden. Das heifst, dass zunéchst so-
wohl der Energieverlust und die Transmission der Priméirelektronen bis zu einer Tiefe, die
der Ti-Schichtdicke entspricht, berechnet werden und mit diesen neuwen Startparametern die
Berechnungen fiir darunterliegende Schichten ausgefithrt werden. [DUN97| simulierte die La-
dungstrigergeneration durch Elektronenbeschuss eines Mehrschichtsystems in Abhéngigkeit der
Eindringtiefe unter durchlaufen der unterschiedlichen Schichten mittels Monte-Carlo-Simulation
und vergleicht diese mit den oben angefiihrten analytischen Ausdriicken und ({@.4). Als Er-
gebniss wird festgehalten, dass die angewandte Methode nur fiir Strukturen funktioniert, bei
denen die oberste Schicht mindestens eine Dicke von 0,2R. aufweist. Mit einer Schichtdicke
von rund 160 nm des Titans ist diese Forderung bei Beschleungigungsspannungen von >1,5kV
(Vergleich Abbildung erfiillt.

Tabelle 4.1: Ubersicht der Auswirkungen einer Ti-Bedeckung von 160 nm auf ZnO in Abhingigkeit
von der Primérelektronenenergie. Groffen mit Index * kennzeichnen die ,Eigenschaft nach Durch-
laufen der Ti-Schicht, G* ist die relative Anregungsdichte (bezogen auf unbedecktes Gebiet, welches
von den Primérelektronen ungestort erreicht wird).

Auswirkungen der Wechselwirkung von Primirelektronen mit Titan - Uberblick

By [keV] RE, [nm] Bj [keV] REQ, [m] RiZQ [m] T (%] G (%]

10 863 9 1356 1138 72 63
7 476 9,9 748 501 47 37
5! 272 3 427 182 12 7
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Ey ist die anfingliche Primarelektronenenergie, Rgiethe ist die maximale Eindringtiefe dieser
Elektronen in Titan, E; entspricht der verbleibenden Primé&relektronenenergie nach Durchdrin-
gung einer 160 nm dicken Ti-Schicht. Die Grofen Rggﬁw und das Pendant mit Index * kenn-
zeichnen die maximale Reichweite von Elektronen zum einen bei einer Primérenergie von LKy,
zum anderen von Ej. Man erkennt sehr deutlich, dass die Eindringtiefe von Elektronen in ZnO
im unbedeckten Gebiet insbesondere bei geringen Primérelektronenenergien im Vergleich zum
bedeckten Gebiet wesentlich grofier ist. Fiir Schichtsysteme kann dies bereits bedeuten, dass das
Verfahren nicht oder zumindest nur sehr eingeschrinkt verwendet werden kann.

I; beschreibt die relative Reduzierung des Strahlstroms nach Durchdringung dieser 160 nm
Titanschicht. Die Gréfke G* beschreibt die relative Anregungsdichte im Material unter einer
160 nm dicken Ti-Schicht im Vergleich zum ungestorten Fall.

Dies bedeutet, dass bei einer Primérelektronenenergie von E;=5keV unterhalb einer 160 nm
dicken Ti-Schicht in z.B. GaN oder ZnO nur noch 7% der Generationsrate von jener im selben
Material ohne Maskierung erreicht werden. Dieser Umstand ist bei der Durchfithrung der Expe-
rimente und bei der Interpretation der Intensitétsverldufe zu beriicksichtigen. Dieser wird beim
Ubergang vom unbedeckten zum bedeckten Bereich schon aufgrund der sich unterscheidenden
Anregungsbedingungen einen Sprung erfahren bzw. von der konkreten Form der Maskenkante
definiert werden. Es zeigt auch, dass verhdltnismafig geringe Einfliisse der Ti-Schicht nur fiir sehr
hohe Beschleunigungsspannungen fiir die Primé&relektronen zu erwarten sind. Dies jedoch verrin-
gert wiederum die maximal erreichbare laterale Auflosung, da das Anregungsvolumen (ebenfalls
Rpethe) drastisch zunimmt. Kleine Diffusionsléingen konnten damit nicht mehr detektiert werden

konnen.
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4.2 Methode der transparenten Kreisflachen

Wie bereits im vorangegagnenen Abschnitt dargelegt, erweist sich die Methode der cw-Linescans
aufgrund der Eigenschaften der Ti-Maskierung in Wechselwirkung mit den anregenden Primér-
elektronen als wenig praktikabel, in manchen Féllen sogar als weitestgehend ungeeignet. Auch
die Prozessierung der notwendigen Maskierungen stellt grofe Herausforderungen dar und konnte
oftmals den Anforderungen nicht vollends gerecht werden. Somit war es nétig, eine Alternative
zu dieser Methode zu finden. Diese Alternative besteht in einer Methode transparenter Kreis-
flachen, die im Folgenden erldutert wird.

Anders als bei der soeben vorgestellten Methode, bei der sowohl orts- als auch zeitaufgeldste
Messungen durchgefiihrt werden miissen, erlaubt es die hier vorgestellte Methode die Transpor-
teigenschaften aus ausschlieflich zeitaufgelosten Untersuchungen abzuleiten. Zudem ist keine
Durchdringung des Maskenmaterials notwendig, womit eine entsprechende Anderung der Anre-
gungsdichte bei Uberstreichen des bedeckten und unbedeckten Gebiets entfillt. Die Bestimmung
der anfénglichen Lebensdauer 7 findet wieder ohne Bedeckung der Probenoberfliche statt. Es
bietet sich an, diese Messung vor der Ti-Beschichtung durchzufiihren und eine méglichst iden-
tische Probenstelle mit der zugehoérigen Maskierung im Anschluss daran herzustellen. Identisch
mit der ersten Methode jedoch ist die Tatsache, dass diese Untersuchungen ebenfalls wieder
in Abh#ngigkeit von der Probentemperatur durchgefiihrt werden miissen, um die beteiligten
Streumechanismen beim Transport der Exzitonen bestimmen zu kénnen. Ebenso ist neben der
Bestimmung der anfinglichen Lebensdauer auch hier eine weitere Messung nétig, um alle not-
wendigen Informationen zu erhalten, mit denen sich der Transport der Exzitonen ableiten l4sst.

Das Schema dieser Orts-Zeit-Aufgelosten Methode ist in der Abbildung skizziert. Auch
hier wird also wieder die Kathodolumineszenzmikroskopie verwendet und aus den zeit- und orts-
zeitaufgelosten Messungen die Diffusionskonstante D als Funktion der Temperatur abgeleitet,
woraus dann iiber die Einsteinbeziehung die Beweglichkeit p zur Ableitung der beteiligten
Streumechanismen berechnet wird.

Die in diesem Fall zu verwendende Maskierung besteht, wie bereits im Abschnitt zu sehen
war, aus kreisformigen Léchern innerhalb der Titanschicht, um die entsprechende Ortsaufls-
sung fiir die Transportuntersuchungen herstellen zu kénnen. Die Lochradien liegen dabei im
Bereich der erwarteten Exzitonendiffusionslinge A. Wird nun im Zentrum eines solchen Lo-
ches mittels gepulstem Elektronenstrahl (vgl. Abbildung ein Gleichgewicht aus Generation
und Rekombination geschaffen und anschlieffend die Generation abgeschaltet, dann {iberlagern
sich zwei Prozesse. Zum einen nimmt die Anzahl der Exzitonen iiber deren Zerfallsprozesse ab.
Diese Abnahme ist definiert durch die Lebensdauer der Exzitonen und wurde bereits entspre-
chend bestimmt. Zum anderen diffundieren die Exzitonen vom Ort der Generation weg unter
die lichtundurchléssige Maskierung. Diese Diffusion heraus aus dem Zentrum bzw. dem Gebiet
des Lochs unter die (auch in diesem Fall wieder lichtundurchléssige) Titanschicht bewirkt ei-
ne Differenz zwischen den abfallenden Asten der dabei aufgenommenen Transienten aus dem
unbedeckten Gebiet und der Apertur.

Es ist zu erwarten, dass die Lumineszenzintensitdt aus dem Loch mit Fortschreiten der Zeit
steiler abféllt als im ungestorten Fall, da zu dem eigentlichen Zerfallsprozess noch jene Exzitonen
yherausfallen”, welche innerhalb ihrer Lebensdauer unter die Titanschicht diffundieren kénnen.
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Abbildung 4.7: Blockdiagramm zur Vorgehensweise fiir die Methode der transparenten Kreisfliche.

Die Lumineszenz dieser Exzitonen wiirde im ungestorten Fall noch detektiert werden und so die
Lumineszenzintensitit direkt nach Ende der Generation auf einem erhdhten Niveau ,halten.
Sie sind jetzt jedoch aufgrund der intrtansparenten Ti-Schicht nicht mehr sichtbar. Thre detek-
tierbare Population nimmt also zum einen ab iiber ihre Lebensdauer 7, zum anderen, weil sie
gleichzeitig unter die Maske diffundieren und nicht mehr detektiert werden kénnen.

Es lasst sich hieraus also ableiten, dass je grofer die Diffusivitit der Exzitonen ausféllt, um
so steiler fillt die Lumineszenzintensitit in der aufgenommenen Transiente mit der Zeit ab.
Dies bedeutet im Umkehrschluss, dass bei einer Diffusionskonstante von D=0cm?/s der Abfall
nur noch durch die Lebensdauer der Exzitonen bestimmt wird und somit identisch mit dem
des ungestorten Falls ausfallen sollte. Zuséatzlich 1asst sich jedoch auch ableiten, dass mit zuneh-
mendem Lochdurchmesser bei ansonsten konstanter Diffusionskonstante, dieser Intensitatsabfall
zunehmend flacher verlduft, bis er bei ausreichend grofem Lochdurchmesser ebenfalls dem un-
gestorten Fall entspricht und somit ausschlieklich durch die Lebensdauer definiert wird - oder
anders ausgedriickt, die Diffusionslinge der Exzitonen gleich oder kleiner dem Lochradius ist
und keine Exzitonen mehr unter die Ti-Maske gelangen kénnen.

Mit einem geeigneten Modell kann also die Diffusion der Exzitonen aus der Differenz der
Zerfallszeiten und der Lebensdauer bestimmt werden. Genauer gesagt, wird daraus die Diffusi-
onskonstante ermittelt. Das dahinter stehende Modell wird im Abschnitt abgeleitet.

Im Verlauf dieser Arbeit werden die beiden Zeitkonstanten begrifflich getrennt, um eine ein-
deutige Zuordnung zu schaffen. Die aus dem unbedeckten Gebiet erhaltene Zeitkonstante fiir
den anfinglichen Abfall der Lumineszenzintensitéit wird weiterhin mit ,Lebensdauer oder ,an-
fénglicher Lebensdauer benannt. Jene, die fiir den Abfall der Lumineszenzintensitét aus dem
Loch erhalten wird, wird mit ,,Zerfallszeit“ oder ,anféinglicher Zerfallszeit“ benannt.
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Fokussierter e-Strahl:
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Abbildung 4.8: Mit einem fokussierten und gepulsten Elektronenstrahl werden im Zentrum einer
kreisrunden Apertur in der Titanschicht Exzitonen generiert. Diese kénnen zum einen innerhalb
dieses Loches rekombinieren, wobei ihre Lumineszenz zeitaufgelost durch ein Detektionssystem
aufgenommen werden kann, zum anderen kénnen sie aber auch aus dem Zentrum heraus unter die
Maske diffundieren und damit ihre Lumineszenz nicht mehr detektiert werden.

4.2.1 Vergleich Kathodolumineszenz / Photolumineszenz

Neben dem Einsatz eines fokussierten Elektronenstrahls, lassen sich die beschriebenen Trans-
portuntersuchungen an den Masken mit kreisformigen Offnungen auch mittels Photolumineszenz
durchfiihren.

In [HIL89| findet sich eine ausfiihrliche Beschreibung dieses Verfahrens. Anstelle von lan-
ganhaltenden Anregungspulsen, um ein Gleichgewicht aus Generation und Rekombination zu
erreichen, wird hier ein kurzer Laser-Puls auf die Probe geleitet und vom Maximum der erreich-
ten Lumineszenz der entsprechende Intensititsabfall verfolgt. Zudem wurde der Laser-Strahl
aufgeweitet und somit die gesamte Fliche der Apertur in der verwendeten Maskierung homogen
ausgeleuchtet. Die Anregungsregion wird also in diesem Experiment durch die Gréfse der Locher
bestimmt - anders als in dem Verfahren, welches im Zuge dieser Arbeit entwickelt wurde, bei
dem im Zentrum eines Loches auf einem moglichst beschrankten Gebiet durch die Fokussierung
eines Elektronenstrahls die Exzitonengeneration erfolgt.

Auch die Betrachtung der theoretischen Beschreibung der Transportkenngréfien, der Diffusi-
onskostante D, aus den Lumineszenzintensititsabfillen ist in beiden Féllen voneinander verschie-
den. Wie noch zu sehen sein wird, wird in dieser Arbeit ein vollkommen analytischer Ausdruck
fiir die Transportgleichung abgeleitet wohingegen in [HIL89| ein numerisches Verfahren
zur Ndherung der Transportgleichung an die Messdaten verwendet wurde.

Die grundlegenden Aussagen in [HIL89| zur Funktionsweise dieser Methode jedoch bleiben da~
von unberiihrt und gelten hier wie dort. So werden die erhaltenen Profile der Lumineszenzinten-
sitdt aus dem Kreisgebiet heraus in gleichem Mafe von der Diffusion der betrachteten Exzitonen
beeinflusst. Z.B. gilt, dass je grofer die Diffusivitit, desto steiler der Abfall der Lumineszenzin-
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Abbildung 4.9: Theoretischer Verlauf der Lumineszenzintensitét fiir einen festen Lochradius, jedoch
unterschiedliche Diffusionskonstanten (links) und feste Diffusionskonstante, jedoch unterschiedliche
Lochradien (rechts). [HIL89|

tensitdt mit der Zeit. Es treffen also die gleichen Aussagen zu, wie im Abschnitt bereits
getroffen.

Die Abbildung 4.9| zeigt das Intensitétsprofil der Lumineszenz fiir die von |[HIL89| verwendete
Methode fiir unterschiedliche Diffusionskonstanten bzw. unterschiedliche Lochradien. Die Hier
gezeigten Verldufe stiitzen die oben getroffenen Aussagen fiir die zu erwartenden Zerfallszeiten.

Wie im Abschnitt noch gezeigt werden wird (siehe Abbildung [4.14h), hat die in [HIL89)
verwendete Methode der ganzflichigen Ausleuchtung der Aperturen jedoch auch Nachteile ge-
geniiber der in dieser Arbeit verwendeten Methode. Wie dort zu sehen ist, wird fiir zunehmend
grokere Anregungsweiten (gekennzeichnet mit s) der Abfall der Lumineszenzintensitét flacher.
Er gleicht sich zunehmend dem ungestérten und nur durch die Lebensdauer der Exzitonen be-
stimmten Zerfall an. Dies limitiert die Aufldsungsgrenze fiir die detektierbare Diffusivitédt der
Teilchen. Féllt diese sehr klein aus, so ist die Differenz zwischen der Lebensdauer und der Zer-
fallszeit sehr gering und kann somit ggf. nicht mehr unterschieden werden. Wird aber im selben
Fall eine sehr kleine Anregungsfliche gewi#hlt, so ist der Einfluss der Diffusion auf die Ent-
wicklung der Lumineszenzintensitdt mit der Zeit sehr viel grofer, die erhaltenen Differenzen
deutlicher und somit die Sensitivitat fiir die Diffusion verbessert. Die Verwendung eines REM
mit hoher Ortsauflosung fiir eine akkurate Positionierung des Elektronenstrahls in das Zentrum
eines Kreisgebietes und die hervorragende Fokussierbarkeit des Elektronenstrahls bietet also eine
im Vergleich verbesserte Sensitivitit insbesondere fiir Teilchen mit geringer Diffusivitét.
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4.3 Ableitung der Transportgleichungen

Wie bereits in den vorangegangen Abschnitten immer wieder angeklungen ist, muss fiir jede
der beiden vorgestellten Methoden die Transportgleichung gesondert abgeleitet werden. Diese
Ableitungen werden im Folgenden dargestellt. Das theoretische Modell fiir die Methode der
transparenten Kreisflachen (Abschnitt wurde in enger Zusammenarbeit und mafsgeblich
von Hrn. Andrey Polyakov im Rahmen seines Aufenthaltes am Institut fiir Festkérperphysik
an der Otto-von-Guericke-Universitdt Magdeburg erarbeitet. Fiir die Methode der cw-Linescans
wurde das Modell bereits von mir in meiner Diplomarbeit abgeleitet, im weiteren Verlauf jedoch
optimiert und erweitert um die Beriicksichtigung der in Abschnitt behandelten Besonder-
heiten und einer ggf. auftretenden Rest-Transparenz der Maskierung insbesondere im Bereich
deren Kante.

4.3.1 Ableitung der Transportgleichung fiir cw-Linescans

Die Kontinuitétsgleichung bildet den Ausgangspunkt der hier behandelten Modellbildung und
lautet allgemein in kartesischen Koordinaten:
on

1. - " .
Frin gdw] + G (7, t) — R(T,t) (4.10)

Die linke Seite gibt die Anderung der Teilchenkonzentration On mit der Zeit Ot an. Der
erste Term der rechten Seite, der Divergenzterm, enthilt die Stromdichte ; mit der Teilchen in
den Ort  hinein oder aus ihm hinaus gelangen. Der Faktor % des Divergenztermes wird zur
Erfiillung der Normierungsbedingung bendtigt. G (7,t) beschreibt die Generations- und R (7, t)
die Rekombinations- oder Vernichtungsrate der Teilchen am Ort 7 zur Zeit t.

Die Stromdichte ; im Divergenzterm wird in zwei Anteile zerlegt, einen Diffusions- und einen
Driftterm (siehe auch Abschnitt 2.7)). Also einen konzentrations- und einen feldgetriebenen An-
teil. Hiermit wird die Kontinuitétsgleichung zu Gleichung (.11

on . . . =
i G (7,t) — R(7,t) + div (,unE) + DAn (4.11)

Wie im Kapitel erlautert, erfolgt der behandelte Prozess unter kontinuierlicher Anregung
im Gleichgewicht. Das heift die Rate der Generation entspricht der Rate der Rekombination.
Somit wird jede zeitliche Ableitung zu Null. Eine Abhéngigkeit vom Ort x — xo hingegen bleibt
bestehen.

Eine weitere Vereinfachung ergibt sich dadurch, dass der Driftanteil zu Null wird, da die
betrachteten Teilchen, Exzitonen, elektrisch neutral sind. Sie werden entlang makroskopischer
Felder nicht beschleunigt.

Fiir die Rekombinationsrate lasst sich der Relaxationszeit-Ansatz verwenden (vgl. Abschnitt
. Die Rekombinationsrate lisst sich also darstellen als Anzahl von Uberschussteilchen, die
in dem Zeitintervall 7 rekombinieren.

Unter Beriicksichtigung von Gleichung (4.12)

N =Dr (4.12)

ergibt sich somit aus Gleichung (4.11)) die zu lésende Differentialgleichung (4.13).
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T o2 NEL
-G (z) 2T g2 VBT TEQ (4.13)

mit ng,=n(x) — no.

Die Losung von Gleichung (4.13]) erhélt man tiber die Losung des homogenen und inhomogenen
Teils der Differentialgleichung. Fiir letztere lésst sich eine Green’sche Funktion aufstellen und
das Ergebnis somit einfach finden.

Unter Beriicksichtigung physikalisch sinnvoller Bedingungen erh&lt man fiir den homogenen
Teil der Differentialgleichung die allgemeine Losung (4.14)).

=]
ng, = Coe™ X (4.14)

Da (4.14) eine Fundamentallosung des homogenen Teils der Differentialgleichung darstellt,
lasst sich die vollstdndige Losung der inhomogenen Differentialgleichung (4.13), welche offen-
sichtlich der Form (4.15)) (einer Green-Funktion) entspricht durch die Faltung (4.16]) finden.

Lnge (z) = [(2) (4.15)

npe (2) = (T f) (&) = /Q T (e —y) f () dy (4.16)

L ist hierbei ein linearer Operator und () der gemeinsame Definitionsbereich der Funktionen
T und f.

Bevor eine vollstindige Losung der Diffusionsgleichung angegeben werden kann, wird noch die
Generationsfunktion G(z) definiert. Die Anregung im Material soll ideal punktférmig geschehen.
Diese Forderung bedingt einen deltafunktionsartigen Verlauf der Teilchengeneration (4.17).

G (z) = Goo(x — x0) (4.17)

Gibt man die Randbedingung (4.18) fiir 2 = 29 = 0 vor und ist die Uberschussteilchenkonzen-
tration durch die Einhaltung der Gleichgewichtsbedingung gegeben durch Go7, so erhidlt man als
Losung die Gleichung (4.19) mit (4.15)), (4.16)) und (4.17) nach Ausfithrung der oben genannten
Faltung.

ngs (o) = Got (4.18)

Die vollstdndige gesuchte Losung lautet somit:

||

nes(x) =Gore x (4.19)

Die nachstehende Abbildung illustriert die gefundene Lésung. Es werden Teilchen in
einem Punkt xy des Halbleiters generiert. Von hieraus diffundieren diese durch den Konzentra-
tionsgradienten in der Umgebung auseinander. Die Teilchendichte wird dabei nach Gleichung
bestimmt vom Abstand des Generationsortes © — xg und durchliuft ein Maximum von
Go T bel xg.
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Abbildung 4.10: Schematische Darstellung des Ergebnisses nach Gleichung (4.19). Mit einer Rate
von Gy werden bei zp =0 Teilchen punktférmig im Halbleiter generiert. Diese Teilchen diffundieren,
getrieben durch einen Konzentrationsgradienten, von dem Ort ihrer Generation weg. Als Konzentra-
tionsprofil ergibt sich ein Verlauf, welcher durch gegeben ist (gestrichelte Linie).

Da im realen Messaufbau die Generation der zu untersuchenden Exzitonen jedoch nicht punkt-
férmig, sondern 6rtlich ausgedehnt stattfindet, wird zur ndherungsweisen Beschreibung dieses
Umstands die punktférmige durch eine gaussverteilte Generation ersetzt. Hierzu wird die Losung
mit einer Gaussverteilung gefaltet (siehe Gleichung ) Es ist zu beachten, dass von
dieser Stelle an, entgegen der oben angefithrten Notation, ng, ersetzt wird durch n (z). Dennoch
werden damit selbstverstindlich weiterhin ausschlieflich Uberschussteilchenkonzentrationen be-
schrieben.

lzo| (z—=g)?

n(w) = Goor- [ e g (4.20)
S

S ist der Definitionsbereich und erstreckt sich dabei von —oo bis co. Mit nachfolgender Defi-
nition wird die Losung (4.22)) formuliert.

™
= o4/ =e
v 2

o beschreibt die Standardabweichung in der lateralen Ausdehnung der Anregung.

n(z) = Gom{e‘i {1 - erf(\}i (j+i)>} e % [1+ erf<\}§ (g - ‘;))H (4.22)

Die nachstehende Abbildung zeigt die Anderung gegeniiber dem oben erhaltenen Verlauf der
Uberschussteilchenkonzentration (vgl. Abbildung . Die gestrichelte Kurve verlduft nunmehr
insbesondere um xg durch die gaussverteilte Generation verbreitert.

2

q

[SIE
)

A

(4.21)

Bei der im Rahmen dieser Arbeit benutzten Kathodolumineszenzapparatur gibt die Bethe-
reichweite (Gleichung (4.1))) die hier genutzte Standardabweichung vor. Diese wird in Abschnitt
171 diskutiert.

Es sei an dieser Stelle nochmals in Erinnerung gerufen, dass diese Losungen fiir alle Arten von
Teilchen gilt, die ausschliefslich aufgrund eines Konzentrationsgradienten diffundieren. Somit
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Abbildung 4.11: Schematische Veranschaulichung der Resultate zur Diffusion von Exzitonen unter
gaussverteilter Anregung nach Gleichung (4.22)). Die Teilchen diffundieren, getrieben durch einen
Konzentrationsgradienten, von dem Ort ihrer Generation weg. Als Konzentrationsprofil ergibt sich

ein Verlauf, welcher durch (4.22) gegeben ist (gestrichelte Linie).

also beispielsweise auch fiir die elektrisch neutralen Exzitonen.

Wie aus der Abbildung bereits deutlich wird, findet sich in dem bisher entwickelten Mo-
dell keine Magkierung, wie sie in den vorangegangenen Abschnitten diskutiert wurde. Um diese

geometrische Bedingung zu beriicksichtigen, wird die gefundene Beschreibung des Diffusionspro-

fils entsprechend angepasst.

Aus Sicht der Gleichung (4.22)) bedeutet dies, dass die erzeugten Teilchen im gesamten Halb-

raum von z.B. 0 < zp < oo erzeugt werden, nicht jedoch im Bereich —oo < zg < 0.

Eine genauere Betrachtung der Gleichung (4.22) zeigt, dass diese in zwei ,Aste” fiir jeweils

xg < 0 und zo > 0 zerlegt werden kann:

n_(z) = Gorvy {ei [1 - erf<

ny (x) = Goty {e_i [1 + erf<

\}i(iﬁi))}} fiir 2 < 0

%(j—i))” fiir 29 > 0

(4.23)

(4.24)

Fiir den Fall der Teilchengeneration im positiven Halbraum (also xg > 0) findet demnach
Gleichung (4.24) Verwendung. Das zu berechnende Integral iiber z¢ (fiir die Teilchengeneration
von 0 < zp < 00) lasst sich mittels partieller Integration 16sen. Dieses liefert mit Gory = Io:

fiy (1) = / I {ezfu
0

Die Lésung lautet:

(552 3)) o

iy (2) = Io {Aei {1 - erf<\2

(

X

g

g

A

))} +he?

2
A2

[l—i-erf( L

V2

Bl

(4.25)

(4.26)

Im Grenzfall fiir punktformige Teilchengeneration muss diese Funktion wieder einen expo-

nentiellen Verlauf annehmen. So ist ¢ — 0 zu setzen und man erhilt in der Tat einen reinen
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exponentiellen Verlauf fiir —co < z < 0. Dieses wird sofort einsichtig, wenn man fiir x < 0
die Standardabweichung ¢ — 0 laufen l&sst. Der rechte Summand in wird Null, der erste
proportional zu ex.

Die Abbildung zeigt fiir drei unterschiedliche Parameterpaarungen den zu erwartenden
Verlauf anhand der Gleichung . Wird die Anregungsweite o konstant gehalten, so erhélt
man fiir unterschiedliche Diffusionsldngen A unterschiedlich steile Verldufe der Teilchenkonzen-
tration in Abhéngigkeit vom Ort. Setzt man die Diffusionslinge A fest, und variiert die Anre-
gungsweite o, so zeigt sich im Vergleich zudem eine Anderung der Kriimmung im Bereich des
Ubergangs von Ansteigender Teilchenkonzentration zum Gleichgewichtsniveau (bei z > 0).

=
m

x
1

Uberschussteilchen-
konzentration (willk. Einheiten)

Position (willk. Einheiten)

Abbildung 4.12: Simulation dedes erwarteten Lumineszenzintensitéitsprofils im Verlauf iiber eine per-
fekte Maske/Maskenkante nach Gleichung (4.26) mit drei unterschiedlichen Parameterpaaren o und
A

Die Gleichung gilt in dieser Form jedoch lediglich fiir ideale Maskenkanten. Das heifst,
sie besitzen eine perfekte Stufenform und keinerlei Ausdehnung senkrecht zu ihrem Verlauf.
Hinzu kommt, dass, wie in Abschnitt diskutiert wurde, die Generationsrate unterhalb des
Titans gegeniiber der im unbedeckten Probenbereich reduziert ist. Auch dieser Umstand ist in
der Gleichung noch nicht beriicksichtigt.

In der konkreten Umsetzung der Prozessierung der Masken werden hauptsichlich Kanten er-
halten, die von der perfekten Stufenform abweichen und dafiir einen zumeist nahezu linearen
Anstieg haben. Um sowohl der nicht-idealen Maskenkante, als auch einer reduzierten Generati-
onsrate unterhalb der Maskierung Rechnung zu tragen, wurde bei der Auswertung der erhaltenen
Messdaten ein Korrekturterm (4.27) zu dieser Gleichung hinzugefiigt, der diesen Umstand
beriicksichtigt. Dieser Korrekturterm enthlt sowohl die Anderung der Transmittivitit fiir die
entstehende Lumineszenz unterhalb der Maskierung in Abhingigkeit von der aktuellen Schichtdi-
cke des Maskenmaterials, als auch die entsprechende Transparenz fiir die Primérelektronen (vgl.
Abschnitt , welche auch unterhalb der Maskierung Exzitonen generieren. Zudem wurde fiir
das Gebiet der vollstdndig ausgebildeten Schichtdicke des Titan der entsprechende, maximale
und konstante Wert der Schichtdicke in die Betrachtung iibernommen.
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(1-Q)

T2 — I

h (ZL’Q - :E) + hQ| + Q@ (4.27)

Die Faktoren h und h; dienen zum ,Ein-“ und ,Ausschalten“ der Funktion. Fiir x1y — x > 0
wird h = 1 gesetzt, sonst h = 0. Fiir x9 —x > 0 wird hingegen h; = 1 gesetzt, sonst h; = 0. Auf
diese Weise ist der Korrekturterm lediglich im Bereich der Maskenkante bzw. (letzter Term in
Gleichung ) im Bereich der voll ausgebildeten Maskenschicht wirksam. Der Parameter @)
steht dabei filir einen kombinierten Faktor fiir die effektive Generationsrate von Exzitonen und
Transparenz fiir die entstehende Lumineszenz. Hier gehen also die Betrachtungen aus Abschnitt

ein. Entsprechende Anwendung findet diese ,,Optimierung” in und [5.3.1}



4.3 Ableitung der Transportgleichungen 77

4.3.2 Ableitung der Transportgleichung fiir transparente Kreisflachen

Eine weitere Methode zur Bestimmung der Transportparameter auf optischem Weg ist die
gepulste Anregung in einem festen Ort und Einschrinkung des Gebietes der Auskopplung der
entstehenden Lumineszenz auf eine Kreisfliche. Diese Methode wurde in Abschnitt ausfithr-
lich beschrieben. Fiir diese soll nun ebenfalls die entsprechende Transportgleichung abgeleitet
werden. In Zusammenarbeit, jedoch Mafgeblich, wurde der hier vorgestellte Losungsweg, sowie
die Losung der Transportgleichung von Hrn. Andrey Polyakov erarbeitet. [POL121|, [POL122]
Seine Losung und sein Losungsweg sind im folgenden dargestellt. Auch wurde spéter ein von
Hrn. Polyakov geschriebenes Tool zur Auswertung der in dieser Arbeit priasentierten Ergebnisse

verwendet.

Wie bereits im vorangegangenen Kapitel aufgegriffen, wird auch hier wieder genutzt, dass
die Lumineszenzintensitiat I(t) als Funktion der Zeit direkt proportional zur Anzahl bzw. zur
Konzentration der freien Exzitonen im betrachteten, kreisformigen Gebiet ist.

Die KL-Intensitdt kann also dargestellt werden als .

I(t)oc/Hc(:r,y,t)ds (4.28)

Aufgrund der geometrischen Symmetrie des Kreises, lasst sich diese Beziehung auch in Polar-
koordinaten darstellen und man erhilt Gleichung . Samtliche Grofen sind aufgrund der
Symmetrie der erwarteten Bewegung vom Ort der Hochsten Konzentration ausgehend ausschliefs-
lich vom Abstand des Kreismittelpunktes, nicht jedoch vom eingeschlossenen Winkel abhingig.

I(t) x 27 /OR c(r, t)rdr (4.29)

Die Funktion ¢(r,t) ist die Exzitonenkonzentration, wie sie im Abschnitt [3.2] fiir zeitaufgeldste
Kathodolumineszenzmessungen definiert wurde. H ist die Kreisflache in der verwendeten Maske,
R der Lochkreisradius und r entsprechend die Radiusvariable.

In dem Moment, in dem der Elektronenstrahl dunkelgetastet wird, also keine Generation von
Uberschussladungstriigern bzw. Exzitonen mehr stattfindet, wird der stationire Zustand des
Gleichgewichtes aus Generation und Rekombination verlassen. Somit wird der Diffusionsprozess
ebenfalls instationdr und durch die entsprechende, nichtstationdre Diffusionsgleichung
beschrieben.

¢t = DAc — g (4.30)

Wobei fiir die Anfangsbedingung bei ¢t = 0 Gleichung (4.31)) gilt.

c(z,y,0) = n(z,y) (4.31)
Der Operator A ist definiert iiber A = (%22 + %22. D ist die Diffusionskonstante und 7 die

anfingliche Lebensdauer der betrachteten freien Exzitonen. n(x,y) ist entsprechend die anfing-
liche Exzitonenkonzentration und damit identisch zur Gleichgewichtsexzitonenkonzentration im
Anregungsfall (jon-pulse” / Quasigleichgewicht).

Die Kontinuitétsgleichung in zwei Dimensionen zeigt Gleichung und beschreibt die
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Generation der Exzitonen im betrachteten Halbleitermaterial zusammen mit dem Zerfall und
der Diffusion der Exzitonen. Dieser Gleichungstyp wird auch als Helmholtzgleichung bezeichnet.

n
An — SV —G(z,y) (4.32)
Die Funktion n(z,y) beschreibt die Konzentration der Exzitonen am Ort M(x,y), A=,/D7
ist die Diffusionslinge der Exzitonen und G(x,y) ist die Generationsfunktion. Aufgrund des
entstehenden Wechselwirkungsvolumens bzw. der Betherange wird diese Aufweitung wieder als
Gauss verteilt angenommen. Dies fiithrt zur Generationsfunktion (4.33)).

G, y) = STHEY)

Der Faktor Gg ist die Gleichgewichtsgenerationsrate und ¢(x,y) die Dichte der zweidimensio-

(4.33)

nalen Normalverteilung.
Um die Lumineszenzintensitit in Abhéngigkeit von der Zeit nach Gleichung (4.29)) zu bestim-

men, miissen somit erst die Gleichungen (4.30)), (4.31)) und (4.32)) gelost werden.

Die Losung der Helmhotzgleichung (4.32) in Polarkoordinaten bzw. unter Beriicksichtigung
der radialen Symmetrie liefert die Gleichungen (4.34]) [TIK90].

27 R
n(ro,do) = % 0 /0 G() Ko (%) eddn (4.34)

p = \/T8+§2—TOCOS¢0—77

ro und ¢q sind der Radius der betrachteten Kreisfliche und der entsprechende Winkel zum
beobachteten Ort. Ky ist eine modifizierte Besselfunktion zweiter Gattung.
Nutzt man Gegenbauer-Polynome [BAT53| zur Beschreibung dieser Besselfunktion Ko(£), so

erhdlt man hierfiir die zwei Ausdriicke (4.35]).

) - Io (%) Ko () + 25500 £ (§) £ (3) cos [n (60 =m0 < &

Io (%) Ko (§) + 2020 Tn () K (§) cos n (60 )], € < 7o 439

Die Funktion Ip(z) ist ebenfalls eine modifizierte Besselfunktion. Diese jedoch ist von erster
Gattung.
Die analytische Integration der Gleichungen (4.34)) mit (4.35]) ist eine Losung der Differenti-

algleichung (4.32)) und liefert folgende Form (siehe Gleichung (4.36)).

o) =10 () [ 2@ (§) cter ko () [Coton (§)es s

T0
Somit ist die erste Losung gefunden.
Die Gleichung entspricht der Wérmeleitungsgleichung mit Abklingterm bzw. Zerfalls-
term. Um diese zu l6sen wird die Substitution verwendet und damit ein Cauchy-Problem
fiir die Diffusionsgleichung (in Form der Warmeleitungsgleichung) in zwei Dimensionen erhalten.
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—t

c(z,y,t) = u(x,y,t)exp <T> (4.37)

u = D (up+Ur™") (4.38)
uli=p = n(r) (4.39)

Diese kann in die Form (4.40) gebracht werden, also nach den Variablen aufgeteilt werden.
Wird diese Form erhalten, so kann dieses als Sturm-Liouville Problem behandelt werden, zu
dem bereits entsprechende Losungen bekannt sind [TOL76)|.

u= R(r)T(t) (4.40)

Die Funktion R(r) hidngt ausschlieflich vom Radius r ab, die Funtkion T(t) ausschliefslich von
der Zeit t. Dies liefert somit Gleichung (4.41]).

R'+Rr ' +n*R=0T"+ Dn*T =0 (4.41)

Die Gleichungen (4.41)) haben als partielle Losung (4.42]).

up = B(n)Jo(nr)exp(—Dn’t) (4.42)

Die Funktion Jo(x) ist wieder eine Besselfunktion erster Gattung, n entspricht den Eigenwerten
der Gleichungen und B(n) ist eine zun#chst unbestimmte Funktion, abhéngig von 7, also
den Eigenwerten |[TOL76).

Eine allgemeine Lisung der Gleichung kann durch die Summation aller Eigenwerte von

(4.41)) erhalten werden. Sie ist demnach (4.43)).

u(r.t) = /0 " B(n)Jo(nr)eap(~Drt)yds (4.43)

Die Anfangsbedingung (4.39) fiir die Gleichung (4.43)) fiihrt zu der konkreten Losung (4.44).

n(r) = /O " B Jo(nr)dn (4.44)

Die noch unbestimmte Funktion B(7) kann nun durch eine Hankel-Transformation definiert
werden (Gleichung (4.45). [WOL12|

Bl =n [ n(T)Jo(Xn) XY (4.45)

Die Groke T ist die Laufvariable fiir den Radius des betrachteten Lochkreises in der Ti-
Maskierung. Die Integration von (4.44) und liefert somit die finale Losung fiir die gesuchte
Exzitonenkonzentration ¢(r,t) (siche Gleichung (#.46))). Sie beschreibt die Konzentration der be-
obachteten Exzitonen bzw. die durch sie hervorgebrachte Lumineszenzintensitét in Abhéangigkeit
von der Zeit und dem Durchmesser der Kreisflache aus der diese erhalten wird.

exp() [ T2 472 Tr
c(r,t) = 5Dt /0 exp(— 1D Iy 5Dt n(Y)dY (4.46)
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Um das Verhalten der Gleichung zu priifen, wurden einige ,,Simulationen“ durchgefiihrt,
welche in den Abbildungen und dargestellt sind.

Entsprechend den Erwartungen ist aufgrund der Diffusion von Exzitonen unter die verwendete
Schattenmaske der Abfall der Exzitonenkonzentration in dem Lochkreis um so steiler, je kleiner
der Lochdurchmesser d bei fester Diffusionskonstante D und Lebensdauer 7 ist (siche Abbildung
4.13b). Wie in der Abbildung zu erkennen ist, wird fiir eine gewéhlte Diffusionskonstante von
D=0,15cm?/s bei einem Lochdurchmesser von d=10pm bereits eine anniihernd gerade Linie
in der gewdhlten logarithmischen Darstellung erreicht - und damit also ein monoexponentieller
Abfall. Der Verlauf nédhert sich also fiir d— oo dem der ungestorten Transiente an, welche durch
die Lebensdauer definiert ist. Fiir kleinere Lochkreisdurchmesser fallen die Kurven hingegen
zundchst steil ab und ndhern sich bzgl. ihrer Steigungen erst im weiteren zeitlichen Verlauf bzgl.
ihres Gefélles einander an. So kann durch die Wahl geeignet kleiner Lochkreisdurchmesser die
Sensitivitit der zu messenden Diffusivitit gesteigert bzw. angepasst werden.

a)
s=10nm

3 ——s5=100nm
= s=1000nm -
* b
e 2
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~ ] -l
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Abbildung 4.13: Simulation der Exzitonenkonzentration nach Gleichung im zeitlichen Verlauf
fiir a) verschiedene Anregungsweiten s und b) unterschiedliche Lochkreisdurchmesser. Die zugrun-
deliegenden weiteren Parameter neben denen in der Abbildung genannten sind: a) D=1,5cm? /s,
7=300 ps, d=1pm und abweichend in b) D=0,15cm? /s, s=60nm. Aus Abbildung a) wird ersicht-
lich, dass mit steigender Anregungsweite ein zunehmend flacherer Verlauf der Intensitét erhalten
wird. Er n#hert sich dem ungestorten Fall an. Daraus ist abzuleiten, dass die in Bezug auf die Dif-
fusion erreichbare Auflosung dieser Methode mit Verringerung des Anregungsvolumens verbessert
wird.

Wie bereits in Abschnitt diskutiert wurde, ist ein Vorteil der hier betrachteten Me-
thode gegeniiber der in [HIL89| genutzten Anregung mit einem aufgeweiteten Laser, dass mit
der Fokussierung der Anregung in das Lochzentrum eine héhere Sensitivitdt insbesondere fiir
geringe Diffusionskonstanten erreicht werden kann. Diese Aussage wird durch die Simulation
fiir verschiedene Anregungsweiten gestiitzt. In der Abbildung sind fiir verschiedene Anre-
gungsweiten die resultierenden Abfille der Lumineszenzintensitét fiir feste Diffusionskonstanten
D und Lochradien d, sowie Lebensdauern 7 dargestellt.

Wie in der Abbildung ) zu erkennen ist, ergibt sich auch hier ein direkter Zusammenhang
zwischen wachsendem Anregungsvolumen und der Kriimmung bzw. der Steilheit der Zerfalls-
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kurve. Je kleiner das Anregungsvolumen ist, desto steiler féllt die Kurve ab, je grofer das Anre-
gungsvolumen, desto flacher verlduft die Kurve und néhert sich dem monoexponentiellen Verlauf
des ,ungestorten” Zerfalls an.

Der gleiche Zusammenhang gilt fiir einen festen Lochkreisdurchmesser und variierten Diffu-
sivitaten (siehe Abbildung ) Je grofer die Diffusionskonstante, also je schneller sich die
Teilchen bewegen konnen, desto steiler ist der Abfall der Intensitdt mit der Zeit und je geringer
die Diffusionskonstante, desto stirker ndhert sich der Verlauf auch hier dem ungestorten Fall
an. Dies ist damit zu begriinden, dass bei einer geringen Diffusionskonstanten (z.B. D—0cm?/s)
alle Teilchen innerhalb des betrachteten Lochkreises rekombinieren. Es besteht dann bzgl. dem
detektierbaren Licht kein Unterschied mehr zur vollig unbedeckten Probenoberfliche. Es zeigt
sich also: je grofer der Lochdurchmesser, desto niher liegt der Abfall der Lumineszenzintensitét
am ungestorten Fall und je grofer die Diffusionskonstante, desto weiter entfernt sich der Abfall
der Lumineszenzintensitdt vom ungestorten Fall. Dies entspricht 1:1 den Erwartungen und ist
identisch mit dem in Abbildung 4.9 gezeigten Verldufen von [HIL8Y).

a) b)

——D=0.15 cm?¥s T=5K — Exper?ment
—D=1.5 cm?/s < — Theorie 7
b= ——D=15cm?s 1
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Abbildung 4.14: a) Simulation der Exzitonenkonzentration nach Gleichung im zeitlichen Ver-
lauf fiir verschiedene Diffusionskonstanten. b) zeigt die Anpassung dieser Gleichung an eine konkrete
Messung. Fiir D=0,55 cm? /s wird der experimentell gefundene Verlauf hervorragend reproduziert,
fiir D=0,15 cm? /s verliuft die Kurve leicht zu flach, fiir D=0,75 cm? /s deutlich zu steil. Die zugrun-
deliegenden weiteren Parameter sind: a) 7=300 ps, d=1 pm, s=60nm und b) d=0,85 pm, 7=325 ps,
s=200 nm

Die Abbildung zeigt die Eigenschaften direkt angewandt auf eine konkrete Messung.
Dargestellt ist der anfingliche Lumineszenzintensititsabfall einer Transiente, die aus einem
Lochkreis mit einem Radius von R=0,425nm bei T=5K erhalten wurde. Die rote Kurve wurde
durch eine Anpassung der Gleichung erhalten und folgt den experimentellen Daten sehr
genau. Sie liefert D=0,55cm?/s. Ersetzt man in dieser Gleichung unter denselben Parametern
die Diffusionskonstante mit D=0,15cm?/s, so zeigt sich ein flacherer Verlauf dieser Kurve (blau).
Bei D=0,75 cm? /s jedoch ist trotz geringerem Unterschied in der Diffusionskonstante bereits ein
wesentlich steilerer Verlauf erhalten worden (griin). Die entstehenden Fehler in der Auswertung
werden daher zu ca. +5 % und -15 % abgeschitzt.
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5 Ergebnisse

5.1 Vorbetrachtungen zur Methode des cw-Linescans

5.1.1 Anregungsweite, Maskierung, Prozessierung

Im Abschnitt @.1.1] wurde die Interaktion von Primérelektronen und Materie beleuchtet und un-
ter anderem die Anregungsweite bzw. das Wechselwirkungsvolumen betrachtet. Diese wurde im
Modell fiir die ortsaufgelosten Untersuchungen zur exzitonischen Diffusionslénge entsprechend
mit einer gausschen Aufweitung beriicksichtigt (siehe 4.3.1)). In diesem Abschnitt wird expe-
rimentell auf die Notwendigkeit dieser Aufweitung eingegangen und weitere Details bzgl. der
ortsaufgelosten Untersuchungsmethode aufgezeigt werden. Teile dieser Voruntersuchung finden
sich ebenfalls bereits in meiner Diplomarbeit, wurden dort jedoch nur rudimentir bearbeitet.

Bei der untersuchten Probe handelt es sich um eine GaN-HEMT-Struktur, die epitaktisch
(mittels MOVPE)E] hergestellt wurde. Der Probenaufbau ist in der Abbildung darge-
stellt. Sie besteht aus einem Alg27Gag 73N Top-Layer mit einer Schichtdicke von d;=20nm,
darunter wurde eine do<1nm dicke Aluminiumnitridschicht (AIN) integriert, gefolgt von einer
d3=1,55 pm dicken GaN-Schicht. Zwischen dieser und dem verwendeten Saphir-Substrat wurde
eine Nukleations- und Pufferschicht AIN abgeschieden. Die Dicke dieser Schicht ist nicht bekannt,
diirfte jedoch, wie die obere AIN-Schicht, weniger als 1 nm betragen und wird unter anderem zur
Reduktion von Verspannungen eingesetzt, die sich aus den unterschiedlichen Gitterkonstanten
des Substrats und des darauf aufgewachsenen GaN ergeben.

Die hier interessierende Schicht ist das d3=1,55 pm dicke Galliumnitrid, dessen Lumineszenz
der freien Exzitonen betrachtet wurde. In der Abbildung findet sich zudem die FEREM-
Aufnahme eines SE-Kontrastes an der Bruchkante einer auf der Probe abgeschiedenen, prozes-
sierten Titanmaskierung. Wie deutlich zu erkennen ist, betrdgt die Weite der Kante w=130nm.
Die Schichtdicke betrigt d=160nm und entspricht damit exakt jener Schichtdicke, die im Ab-
schnitt als bester Kompromiss aus Transparenz fiir die Primérelektronen und Undurchlés-
sigkeit fiir die entstehende Lumineszenz der Probe herausgearbeitet wurde.

Die Versuche wurden bei einer Strahlstromstirke von ca. I=870 pA durchgefiihrt. Die Proben-
temperatur betrug dabei T=80 K, da in diesem Temperaturbereich bereits einige der gebundenen
Exzitonen zu freien Exzitonen iibergehen und damit deren Anzahl erhShen. Die bei einem Lines-
can grundsitzlich in jedem Punkt der Linie aufgenommenen Kathodolumineszenzspektren sind
in der Abbildung fiir verschiedene Beschleunigungsspannungen (Primérelektronenenergien)
dargestellt. Sie wurden erhalten durch die Summation aller Einzelspektren eines Linescans (mit
insgesamt 300 Punkten auf einer Distanz von ca. 4,5 pm) aus dem Bereich des nicht vom Titan
bedeckten Gebiets, wobei der Linescan zu einem groferen Teil durch den Bereich des bedeck-

'Hergestellt vom Ferdinand-Braun-Institut, Leibnitz-Institut fiir Hochstfrequenztechnik in Berlin
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Ti-Maskierung
a) d=160 nm

Al,,;Ga,;;N 20 nm
AIN<1nm

GaN: 1550 nm

AIN Puffer/Nukleation

Abbildung 5.1: a) Schematische Darstellung des Probenaufbaus und b) SE-Kontrastbild einer FE-
REM-Aufnahme an der Bruchkante einer Ti-Maske. Die Flanke der Maske hat eine Ausdehnung von
ca. w=130nm, die Schichtdicke betrigt d=160nm.

ten Gebiets fithrte. Anhand dieser Spektren wurde die spektrale Position der freien Exzitonen
des betrachteten GaN ermittelt. Die entsprechende Position wurde mittels Linie im Graphen
markiert und mit FX beschriftet. Neben diesem Rekombinationskanal findet sich zudem die Lu-
mineszenz der an neutrale Donatoren gebundenen Exzitonen (D°X). Dieser Ubergang dominiert
das gezeigte Spektrum fiir alle gewdhlten Beschleunigungsspannungen deutlich.

Direkt einzusehen ist, dass fiir sdmtliche betrachtete Primérelektronenergien die spektralen
Positionen der beiden Uberginge (FX und D°X) fest ist. Einzig das Spektrum zugehérig zur
Beschleunigungsspannung V a..=30kV weicht hiervon ab und lésst sich durch eine Kombinati-
on aus Temperaturanstieg und hoher erzeugter Uberschussladungstrigerkonzentration erkliren,
welche zu einer Bandrenormalisierung fiihrt und damit die Ubergangsenergien reduziert (Rot-
verschiebung der Lumineszenz).

Die Ubergangsenergie der gebundenen Exzitonen liegt bei Epoy = 3,493 ¢V, die der freien
Exzitonen bei Erpx = 3,503 eV, jeweils fiir eine Probentemperatur von T=80 K.

Wie bereits in Kapitel deutlich wird, variiert das Wechselwirkungsvolumen, das Bethe-
Volumen, mit der Energie der Primérelektronen systematisch und damit folglich auch die 6rtliche
Auflésung. Das Anregungsvolumen wird bei zunehmender Beschleunigungsspannung (V 4..) also
grofer, die Exzitonendiffusionsldnge jedoch bleibt aufgrund der dem Halbleiter innewohnenden
Eigenschaften konstant. Zur Erinnerung: wird also ein Profil nach Abbildung f.12] aufgenom-
men, so erhilt man eine Faltung aus Anregungsvolumen und Diffusionslinge im Bereich der

Maskenkante von der Art (5.1)).

A (VACC) XA RBethe' (51)

Selbstversténdlich ersetzt diese Darstellung nicht die Gleichung , die den gesamten In-
tensitdtsverlauf der Lumineszenz fiir den Linescan und damit den Exzitonentransport vollstindig
darstellt. A (V) steht fiir die vermeintliche Diffusionsldnge, die aus den Anstiegen der Linescans
erhalten wird, wenn auf diese lediglich Gleichung angewendet wird und A fiir die ,tatséch-
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Abbildung 5.2: Wasserfalldarstellung der aus den Linescans erhaltenen KL-Spektren fiir unterschied-
liche Beschleunigungsspannungen bei einer Probentemperatur von 7' = 80 K. Die spektrale Position
des freien Exzitons liegt bei etwa Eg,=3,503¢eV.

liche* Diffusionsldnge. Die Abbildung [5.3p zeigt den Verlauf der Lumineszenzintensitit zu jeder
betrachteten Beschleunigungsspannung der senkrecht iiber die Maskenkante verlaufenden Lumi-
neszenz der freien Exzitonen. Es ist umgehend ersichtlich, dass sich ein direkter Zusammenhang
zwischen dem Anstieg und der zugrundeliegenden Beschleunigungsspannung ergibt, denn aufler
der Beschleunigungsspannung wurde kein weiterer Parameter gedndert.

Mit zunehmender Primirelektronenenergie verlaufen die Graphen zunehmend flacher, was ei-
ne hohere Diffusionslange suggeriert, jedoch tatséchlich ausschlieklich mit dem Anwachsen des
Generationsvolumens zusammenhéngt. Dieser Zusammenhang wird ebenfalls von der Gleichung
(4.26) reproduziert bzw. vorhergesagt. Die Position der Kante der Maskierung, welche sich in
dieser Gleichung wiederfindet (mit xo benannt), wurde aus dem SE-Kontrast des Linescans er-
mittelt. Dieser wird bei der Aufnahme parallel detektiert und in derselben Datei abgespeichert.
Die Abbildung zeigt einen solchen SE-Kontrast aus der Messung mit einer Beschleuni-
gungsspannung von V 4.,.=10kV. Im Umfeld des Maximums des SE-Kontrastes befindet sich
die Maskenkante. Dieser hohe Wert des SE-Kontrastes riihrt vom Kanteneffekt her und wurde
bereits in Abschnitt erlautert.
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Abbildung 5.3: a) Intensitit der Lumineszenz der freien Exzitonen in Abhéngigkeit von der Position
senkrecht zur Maskenkante bei T=80 K fiir verschiedene Beschleunigungsspannungen. b) Darstellung
der Intensitit des SE-Signals in Abhéngigkeit vom Ort entlang einer Senkrechten zur Maskenkante.
Das Maximum im SE-Signal gibt die Position der Maskenkante an.

Ebenfalls zeigt die Abbildung[5.3h ein weiteres Ansteigen der Luminezenzintensitét der freien
Exzitonen im bereits nicht mehr von der Maske bedeckten Gebiet der Probe fiir Werte grofier als
x=2,3pm. Dieser Umstand ist der Tatsache geschuldet, dass sich die Exzitonen, welche direkt in
der Umgebung der Maskenkante erzeugt wurden, selbstverstdndlich in sowohl positive als auch
negative Richtungen der x-Achse bewegen und somit unter die Maskenkante diffundieren kénnen.
Erst mit zunehmendem Abstand von der Maske und dessen Kante erreicht keines der erzeugten
Exzitonen mehr die Maskierung und es stellt sich eine weitestgehend konstante Intensitét der

Lumineszenz ein - die des ,ungestorten“ Falls.

GaN

Ti-Maske

500 nm

Abbildung 5.4: FE-REM-Aufnahme an einer Maskenflanke in dessen Vorhof ein deutlicher
Morphologie- und Kontrastunterschied zum umliegenden Gebiet sichtbar ist (Pfeil). Vermutlich
hervorgerufen durch verbliebene Fotolackreste von der Ti-Masken-Prozessierung.

Die in dieser Untersuchung auftretenden Fluktuationen der Lumineszenzintensitit im Bereich
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der unmaskierten Probenoberfliche (also fiir x>2,5 pm) werden mdoglicherweise hervorgerufen
durch inhomogenititen der lateralen Kristallqualitit, den lokalen Schwankungen der Konzen-
tration ungewollter Dotierungen und ggf. nicht exakten Positionierung des Linescans an immer
ein und derselben Stelle der betrachteten Maske. Ferner kénnen auch oberflachliche Anlagerun-
gen (Kontamination) wie Staub oder ausfrierende Restgase im Probenraum Fluktuationen der
Lumineszenzintensitit verursachen. Sehr wahrscheinlich ist jedoch, dass von der Prozessierung
zuriickbleibende Lack- oder Titanreste die grofiten Auswirkungen auf die Lumineszenzintensitét
haben. Bereits kleinste Abweichungen kénnen bzgl. der Intensitéit deutlichen Einfluss haben, wie
zahlreiche Messungen gezeigt haben. In diesem Fall erreichen die Schwankungen etwa eine halbe
Grokenordnung. Die Ursache fiir die in diesem Bereich befindlichen Strukturen (méglicherwei-
se Uberreste von der Prozessierung - siche Abbildung konnte nicht abschliefsend geklart
werden. Es dréngt sich jedoch der Verdacht auf, dass dies mit einer ,unscharfen Maskierung
zusammenhéngt. In der Abbildung ist bei genauerem Hinsehen erkennbar, dass die untere
Kante der Ti-Schicht eine fluktuierende Weite besitzt und allméhlich ,auslauft” anstatt abrupt
zu enden. Zudem verlaufen diese ,Strukturen” nicht zwangslaufig geradlinig, sondern scheinen
zum Teil schrig zur Maskenkante zu verlaufen. Dies kénnte ein abermaliges Absinken der Lumi-
neszenz im Randbereich erkldren und konnte auch an diversen weiteren Proben mit wesentlich
zerkliifteteren und breiterem Randbereich ebenfalls beobachtet werden. Die Abbildung zeigt
einen anderen Ausschnitt der betrachteten Probe in einer etwas geringeren Vergroferung. Hier ist
ein deutlicher Vorhof erkennbar, der die Probenoberfliche zu kontaminieren scheint und offenbar
durch die Prozessierung verursacht wurde. Diese Art von Vorhof konnte ebenfalls bei diversen
anderen untersuchten Proben beobachtet werden. Dabei lag keine Abhéngigkeit vom verwende-
ten Probenmaterial (GaN oder ZnO) vor. Dieser Vorhof hat tiblicherweise etwa die Ausdehung,
die in der Abbildung[5.3]als Fluktuationsbreite der Lumineszenzintensitét im unmaskierten Be-
reich auftritt. Im vorliegenden Fall also etwas weniger als s=500 nm. Die Beschaffenheit dieses
Vorhofes konnte leider nicht bestimmt werden, jedoch kénnte es sich nach Ansicht von [ANAQS]
um Lackreste handeln. Erneute Reinigungsvorgénge allerdings fithrten nicht zu einer Reduktion
oder einer sichtbaren Verdnderung des Auftretens dieser Vorhéfe. Diese Vorhéfe kénnen zudem
in ihrer Auspriagung (stark/schwach) deutlich von Ort zu Ort und Probe zu Probe schwanken,
so dass die hier verwendete Methode aufgrund der notwendigen Prozessierung der Proben grofe
Schwierigkeiten bedeutet. Insbesondere, wenn die Lumineszenzintensitét deshalb besonders stark
fluktuiert.

Die Abbildung zeigt den Vergleich der aus dem Anstieg der Lumineszenzintensitét im Be-
reich der Maskenkante ermittelten Diffusionslénge (schwarze Kurve) erhalten aus der Anpassung
einer Exponentialfunktion an den Verlauf der Lumineszenzintensitit im Bereich der Maskenkan-
te und den nach Gleichung berechneten Werten der Faltung aus dem Anregungsvolumen
zur jeweiligen Beschleunigungsspannung und dem Anstieg der Lumineszenzintensitit (vermeint-
liche Diffusionslange A4c.) bei 7kV. Die eingangs besprochene Funktion fand in diesem
Fall keine Anwendung, da hier lediglich der systematische Zusammenhang aus Anstieg und
Anregungsvolumen aufgezeigt werden sollte. Wie hier leicht zu erkennen ist, wird die Entwick-
lung des erhaltenen Anstiegs der Lumineszenzintensitit im Bereich der Maskenkante mafgeblich
durch das zugrundeliegende Anregungsvolumen bzw. dessen Radius bestimmt. Die im Grundla-
genkapitel mit in den Losungen der Diffusionsgleichungen beriicksichtigten Anregungsweiten
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Abbildung 5.5: Darstellung der Diffusionslinge der freien Exzitonen in Abhéngigkeit von der Be-
schleunigungsspannung. Schwarze Punkte: erhalten aus numerischer Anpassung der Linescans mit
Gleichung (4.26)), rote Punkte: erhalten aus Verwendung von A (7 kV') und Gleichung (5.1), sowie

und (£3).

erweist sich somit als wichtige Notwendigkeit zur Bestimmung der Diffusionsliange der beobach-
teten Exzitonen. Unterldsst man also die Beriicksichtigung des Anregungsvolumens, so ergeben
sich mitunter erheblich grofsere Werte fiir die ermittelten, vermeintlichen Diffusionsléngen.
Zudem zeigt die Auswertung bei kleinen Beschleunigungsspannungen eine Diffusionsldnge
gleich der Weite der Maskenkante. Dies zeigen auch weitere Messungen an dieser Probe, so
dass hier aufgrund der Eigenschaften der Probe und der Maskenkante ohnehin keine Aussage
iiber die Diffusionsldnge A der freien Exzitonen gemacht werden kann, aufser, dass A kleiner ist
als die Systemauflosung, begrenzt durch die Maskenkante mit einer Weite von A<w=130nm.
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5.1.2 Abschitzung der apparativen und methodischen Auflésungsgrenze

Ausgehend von einer perfekten Maskenkante (also optimal stufenférmig) gilt es zu kléren, wel-
che Diffusionsldnge mit der verwendeten Kathodolumineszenzapparatur iiberhaupt noch erfasst
werden kann. Aufgrund der wenigen Freiheitsgrade zur Anpassung des Systems an die Materia-
leigenschaften bei der ortsaufgelosten Untersuchungsmethode ist diese Fragestellung essenziell.
Ganz anders verhalten sich hingegen die Dinge bei der Methode der transparenten Kreisflachen.
Hier lisst sich durch Variation der Lochdurchmesser die ,,Auflésung” beeinflussen. Maskenkanten
jedoch, steiler als stufenférmig, sind nicht moglich und damit dieses Verfahren vergleichsweise
unflexibel einsetzbar.

Um eine Abschitzung geben zu kénnen, welche Diffusionsldnge die kiirzeste ist, die mit der
vorgestellten Methode und der verwendeten Apparatur detektiert werden kann, miissen sowohl
die Weite der konkreten Maskenkante als auch das Anregungsvolumen betrachtet werden. Das
Anregungsvolumen ist jedoch weitestgehend aufgrund der bereits mehrfach beschriebenen Min-
destbeschleunigungsspannung der Primérelektronen von rund V 4.,.=7kV vorgegeben. Kleinere
Beschleunigungsspannungen sind nicht moglich, da hier keine ausreichende Transparenz der
Ti-Maske fiir die Elektronen mehr gegeben ist. Grofere Beschleunigungsspannungen hingegen
reduzieren die Ortsauflésung aufgrund der grékeren Bethereichweite.

Wie im vorangegangenen Abschnitt zu sehen war, liegt die Weite der Magkenkante im Bereich
von etwa w=130 nm. Nennenswert bessere Werte wurden im Projektzeitraum nicht erreicht, so
dass diese Weite eine erste untere Abschitzung fiir die kiirzeste noch detektierbare Diffusions-
linge darstellt. Dennoch soll eine Abschitzung fiir die Methode gegeben werden, da durchaus
die Moglichkeit besteht, dass mittels verfeinerter Prozessierungsschritte, die Kantenweite noch
reduziert werden kann.

Um die untere Grenze der Diffusionslénge also ausschlieflich auf die Methode und die ver-
wendete Apparatur zu beziehen wurde aus Querschnittsaufnahmen der Hell-Dunkel-Kontrast
des SE-Signals ausgewertet. Stellvertretend fiir das optische Signal wurde also die Erzeugung
von Sekundérelektronen genutzt. Dieser Hell-Dunkel-Kontrast wurde am Ubergang Probenma-
terial zu Titanschicht an der oben beschriebenen Probe untersucht und fiir verschiedene Pro-
bentemperaturen analysiert. Die Weite des Ubergangs sollte sich dabei auf wenige Atomlagen
begrenzen. Aufgrund der Unabhéngigkeit des SE-Kontrastes von der Probentemperatur konn-
te so eine gewisse statistische Aussage iiber mehrere Messreihen erfolgen. Uber die Ableitung
des Kontrastes konnte eine Standardabweichung angegeben werden, der die kleinste Weite noch
voneinander unterscheidbarer Objekte anhand ihres SE-Signals erlaubt. In der Abbildung
sind die Ergebnisse dieser Auswertung zusammengefasst. Es zeigt sich, dass bei einer Beschleu-
nigungsspannung von V 4.,.=7kV die untere Grenze méglicher lateraler Detektion auf 0=96 nm
beschrinkt ist. Liegt also die Diffusionslinge unterhalb dieser Linge, so ist auch bei perfek-
ten Maskenkanten mit dieser Methode und der hier verwendeten Kathodolumineszenzapparatur
keine Aussage zur Diffusionslinge moglich. Eine vielzahl von Proben, die im Rahmen der Pro-
jektarbeit untersucht wurden, zeigen jedoch ganz offensichtlich Diffusionsldngen innerhalb oder
unterhalb dieser Detektionsgrenze. Neben dem Anspruch, die kristalline Qualitdt des Proben-
materials zu erhdhen oder andere Mafnahmen zu ergreifen, die die Diffusionslédngen erhéhen, ist
so die Motivation entstanden, eine alternative Untersuchungsmethode fiir die verwendete Ap-
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Abbildung 5.6: Darstellung der Standardabweichungen im Hell-Dunkel-Kontrast des SE-Signals am
Ubergang AlGaN-Oberfliche zu Titan-Maske in Cross-Section fiir unterschiedliche Messdurchgéinge
bei verschiedenen Temperaturen. Der Mittelwert der Standardabweichung betrigt c=96 nm. Bei
einer Temperatur von T=15K wurde der Elektronenstral nicht optimal auf die Probe fokussiert, die
ermittelte Standardabweichung liegt hier bei o(T=15K)=196 nm

paratur zu etablieren. Diese wurde in Abschnitt vorgestellt und findet in den nachfolgenden
Abschnitten Anwendung.

Wie aus der Abbildung entnommen werden kann, ist es ebenfalls von erheblicher Wich-
tigkeit, wie gut die Elektronen des Rasterelektronenmikroskops fokussiert werden (siehe Abb.
o(15K)~200 nm). So halbiert sich die Auflésung schnell bei einer leichten Defokussierung,
welche im ,, Live-Bild* des SE-Kontrastet kaum wahrnehmbar war. Insbesondere im Hinblick auf
die Beriicksichtigung der Anregungsweite in den Transportgleichungen kann dies einen deutli-
chen Einfluss auf das erzielte Ergebnis haben. Es ist also von besonderer Wichtigkeit, bei den
Arbeiten mit dem REM (nicht nur im Falle der Analyse des exzitonischen Transports) der op-
timalen Fokussierung der Elektronen hohe Aufmerksamkeit zu schenken und &ufserst sorgfiltig

zu arbeiten.
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5.2 Transportuntersuchungen an dickem, freistehendem HVPE
GaN

5.2.1 Methode 1: cw-Linescans

Die vorliegende Probe wurde mittels HVPE (Hydride Vapor Phase Epitaxy - Hydridgaspha-
senepitaxie) am Ferdinand-Braun-Institut, Leibnitz-Institut fiir Hochstfrequenztechnik in der
Arbeitsgruppe von Prof. Dr. Markus Weyers hergestellt. Dabei wurde die Schichtdicke auf ca.
400 pm getrieben, so dass eine Ablosung vom Substrat erfolgte und der obere Bereich durch
Ausheilen von strukturellen Defekten iiber die Schichtdicke nur minimal von diesen durchzogen
ist. Die hohe Qualitéit dieser Probe bestitigen Kathodolumineszenzuntersuchungen, welche eine
hohe Lumineszenzintensitit bereits bei geringen Anregungsdichten, sowie eine hohe Lebensdau-
er der freien Exzitonen aufzeigen. Dennoch zeigt sich, dass die erhaltenen Spektren auch hier

dominiert werden von der Lumineszenz an neutrale Donatoren gebundener Exzitonen (siehe

Abbildung .

Abbildung 5.7: Cross-Section-FE-REM-Aufnahme der untersuchten HVPE-GaN-Probe an einer
Ti-Maskenkante. Die Ausdehnung der Maskenflanke betréigt rund w=145nm, die Dicke der Titan-
Schicht rund d=155nm.

Die Probenoberfliche wurde entsprechend den Ausfithrungen des Abschnitts [3.3] mit Titan-
masken versehen, welche eine Schichtdicke von d=155nm aufweisen. Die Abbildung [5.7] zeigt
den SE-Kontrast an einem fiir diese Probe reprisentativen Querschnitt, die Kante hat eine
Ausdehnung von w=145nm.

Die Kathodolumineszenzuntersuchungen wurden bei einer Priméarelektronenenergie von
E=TkeV (entspricht einer Anregungsweite/-tiefe von ca. R,=700nm) und einem Strahlstrom
von I=640 pA durchgefiihrt. Simtliche Untersuchungen wurden fiir verschiedene Probentempe-
raturen durchgefiihrt. Die Abbildung zeigt die aufgenommenen Spektren aus dem unmas-
kierten Probenbereich fiir verschiedene Temperaturen zwischen T=5K und T=300 K. Bei der
tiefsten Temperatur (T—=5K) findet sich bei einer Energie von Epoy—3,47eV der Ubergang
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von an neutrale Donatoren gebundene Exzitonen. Dieser Ubergang dominiert das Spektrum bis
zu einer Temperatur von ca. T=120K (E¢perma~10,3meV). Mit weiter steigender Temperatur
iiberwiegt hingegen die Lumineszenzintensitit freier Exzitonen. Die Ubergangsenergie der freien
Exzitonen bei T=5K betrigt Epx=3,477eV. Ebenso wie die Lumineszenz der gebunden Exzi-
tonen, so verschiebt auch die Lumineszenz der freien Exzitonen (siehe gestrichelte Linie in Abb.
mit zunehmender Temperatur Richtung kleinerer Energien.

Energetisch unterhalb der D°X Lumineszenz findet sich ein weiterer Peak, welcher von TES-
DX herriihrt [MOROS8|. Es handelt sich also um einen Ubergang donatorgebundener Exzitonen,
bei denen der Donator nach der Rekombination des Exzitons in einem angeregten Zustand
zuriick bleibt. Die spektrale Position liegt bei T=5K bei etwa Eqrgg=3,452¢V.

Mit der Kenntnis der spektralen Position der freien Exzitonen wurden die Untersuchungen zu
Lebensdauer und Diffusionslénge der freien Exzitonen bei dieser Wellenldnge durchgefiihrt. Im
folgenden werden zunéchst die ortsaufgeldsten Messungen zur Ermittlung der Diffusionslinge
und anschliefend die zeitaufgeldsten Messungen zur Ermittlung der anfinglichen Lebensdauer
aufgezeigt, um mit diesen Grofen die zur jeweiligen Probentemperatur gehérige Diffusionskon-
stante und Beweglichkeit zu berechnen.

norm. Intensitat (willk. Einh.)

3.38 3.40 3.42 3.44 3.46 3.48 3.50
Energie (eV)

Abbildung 5.8: Integrale KL-Spektren fiir den betrachteten Temperaturbereich von T=5K bis
T=300K. Die spektrale Position des freien Exzitons schiebt mit zunehmender Temperatur zu
kleineren Energien (gestrichelte Linie). Energetisch unterhalb der freien Exzitonen (FX) befindet
sich die Lumineszenz von D°X und hierunter wiederum die Lumineszenz der zugehorigen TES.
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Die Abbildung zeigt die ortliche Anderung der Lumineszenzintensitit der freien Exzitonen
senkrecht zur betrachteten Maskenkante fiir drei verschiedene Temperaturen. Der Bereich der
voll ausgeprigten Titanschicht ist grau, die Ausdehnung und Position der Maskenkante ist blau

markiert. Die Position der Maskenkante wird dabei aus dem simultan zu dem Lumineszenzsignal
aufgenommenen SE-Kontrast (Abbildung[5.9b) bestimms.
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Abbildung 5.9: a) Lumineszenzintensitét der freien Exzitonen aus Linescans senkrecht zur Mas-
kenkante fiir Temperaturen von T=5K, T=240 K und T=300K. b) SE-Kontrast zugehdérig zum
Linescan bei T=10K. In beiden Abbildungen ist die Position der Maskenkante blau, der Bereich der
vollstdndig ausgebildeten Titanschicht grau hinterlegt.

Vergleicht man die Anstiege der Lumineszenzintensitit (Abb. [5.9h) in den Linescans inner-
halb des Bereichs der Maskierung (graue Markierung), so erkennt man einen eindeutig mit der
Temperatur variierenden Anstieg. Einen &uferst flachen Verlauf weist die Kurve des Linescans
fiir T=5K (schwarze Kurve) auf. Dies deutet auf eine grofe Diffusionslédnge hin. Der Anstieg der
Kurve bei T=300 K hingegen verlduft wesentlich steiler, die Lumineszenzintensitit fallt mit zu-
nehmender Entfernung von der Maskenkante (Richtung kleinerer Werte fiir x) wesentlich starker
ab. Betrachtet man die Position um x=2,2 ym betrigt der Unterschied der Lumineszenzintensi-
tat der Kurven bei T=300 K und T=5 K bereits etwa eine halbe Gréfsenordnung. Es ist somit zu
erwarten, dass die Diffusionslénge mit steigender Probentemperatur abnimmt. Wie weiter unten
in der Abbildung zu sehen ist, wird diese Annahme von der Auswertung bestétigt. Die aus
den Linescans durch Anpassung des erarbeiteten Modells ermittelten Diffusionsléngen
sind in der Abbildung in Abhéngigkeit von der Temperatur dargestellt und werden weiter
unten diskutiert.

Ein entsprechender Kurvenverlauf als Beispiel fiir die Anpassung des Modells an die Messdaten
ist in der Abbildung dargestellt. Hierbei handelt es sich um den Linescan zu einer Proben-
temperatur von T=80K, dargestellt ist die Lumineszenzintensitit der freien Exzitonen. Die
Standardabweichung der Anregungsweite wurde zu =510 nm bestimmt und entsprechend als
Parameter vorgegeben. Die Position der Maskenkante wurde aus den simultan aufgenommenen
SE-Daten ermittelt (sieche Abbildung [5.9p) und ebenfalls fiir die Anpassung des Diffusionsmo-
dells fest vorgegeben. Als Diffusionsldnge der freien Exzitonen bei T=80K wurde nach
entsprechendem Anpassen des Modells A=1,8 pm erhalten. Insgesamt reichen die gefundenen
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Abbildung 5.10: Lumineszenzintensitét der freien Exzitonen bei einer Probentemperatur von T=80K
in Abhéngigkeit vom Ort entlang des aufgenommenen Linescans, senkrecht zur Maskenkante
(schwarze Kurve). Die rote Kurve ist der vom Diffusionsmodell erhaltene Intensitatsverlauf fiir
eine Anregungsweite mit 0=510nm und einer Diffusionsldnge von A=1,8 um

Diffusionsldangen von A(5 K)=3 pm bis A(180 K)=0,85 pm.

Um die Beweglichkeit der freien Exzitonen berechnen zu kénnen muss entsprechend Kapi-
tel @] deren anfingliche Lebensdauer, ebenfalls in Abhéngigkeit von der Temperatur, bestimmt
werden. Die Abbildung[5.11]zeigt Transienten der freien Exzitonen fiir vier unterschiedliche Tem-
peraturen in halblogarithmischer Darstellung. Dargestellt sind die letzten Ata2ns im Gleichge-
wicht aus Anregung und Rekombination sowie der Abfall der Lumineszenzintensitit als Funktion
der Zeit. Die Punkte entsprechend den Messwerten, die durchgezogenen Linien sind die aus der
Anpassung der Gleichung gefundenen Verldufe fiir die anfingliche Lebensdauer. Auch die-
se Untersuchungen wurden zur Sicherstellung weitestgehend identischer Anregungsbedingungen
fiir die orts- wie auch die zeitaufgeldsten Untersuchungen bei einer Primérelektronenenergie von
E=7keV und einem ,on-pulse” Strahlstrom von ca. I.,=640 pA durchgefiihrt.

Auch beim transienten Verhalten der Lumineszenzintensitit der freien Exzitonen zeigt sich
ein deutliches, systematisches Variieren mit der Probentemperatur. Wahrend die zeitliche Ab-
nahme der Lumineszenzintensitit bei hohen Temperaturen vergleichsweise flach verlduft, fallt
sie bei tiefen Probentemperaturen sehr schnell ab. Die Lebensdauer erh6ht sich also mit steigen-
der Temperatur und spricht fiir einen bei tiefen Temperaturen dominierenden Einfangprozess
freier Exzitonen. Dieses Verhalten deckt sich mit den erhaltenen Spektren, in denen bei tiefen
Temperaturen die Lumineszenz donatorgebundener Exzitonen den intensivsten Ubergang dar-
stellt. Mit zunehmender Temperatur jedoch verliert die Lumineszenzintensitdt der gebundenen
Exzitonen gegeniiber der Lumineszenzintensitét der freien Exzitonen. Die aus den Transienten

ermittelten, anfinglichen Lebensdauern der freien Exzitonen steigen mit der Probentemperatur
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monoton an und reichen dabei von 7(5K)=0,3ns bis 7(300 K)=1,35ns (siehe Abb. [5.12p).

Die beiden notigen Parameter Lebensdauer 7 und Diffusionslénge A sind somit bestimmt. Die
Abbildung a) enthilt die erhaltenen Ergebnisse beziiglich der ermittelten Diffusionsliangen
in doppeltlogarithmischer Darstellung und b) die anfénglichen Lebensdauern als Funktion der
Probentemperatur. Ebenso sind die daraus berechneten Diffusionskonstanten ¢) und Beweglich-
keiten d) jeweils in Abhéngigkeit von der Temperatur dargestellt.

Wie in der Abbildung zu erkennen ist, nimmt die Diffusionsléinge mit steigender Tempe-
ratur monoton ab, wobei sie bis ca. T=>50 K auf einem Niveau knapp unter A=3 pm verweilt. Erst
mit weiter ansteigender Temperatur fallt sie auf einen Wert um A=1pm. Sie verringert sich also
im betrachteten Temperaturintervall von T=>5 K bis T=300 K um den Faktor f=3. Ferner wurde
der Anstieg der Lumineszenzintensitit der freien Exzitonen direkt im Bereich der Maskenkan-
te ausgewertet. Das Ergebnis ist in derselben Darstellung als rote Punkt-Linie dargestellt. Der
Anstieg &ndert sich iiber das gesamte Temperaturfenster praktisch nicht. Dies zeigt ganz deut-
lich, dass eine Auswertung des Anstiegs in diesem Bereich des Linescans die Eigenschaften der
Maskierung, nicht jedoch der Diffusion ergibt. Sich also allein auf diesen Bereich zu beschrinken
fiihrt zu génzlich falschen Ergebnissen und macht deutlich, wie wichtig eine entsprechende Be-
riicksichtigung auch der Eigenschaften der Maskierung (insb. der Maskenkante) im verwendeten
Modell ist. Mit ca. w=130nm liegt die so ermittelte Weite der Maskenkante sehr dicht bei der
aus der FEREM-Aufnahme ermittelten Weite von w=145nm.

In der Darstellung ¢) der Abbildung ist die aus der Diffusionslinge und anfingli-
chen Lebensdauer der freien Exzitonen berechnete Diffusionskonstante fiir alle betrachteten
Temperaturen in doppeltlogarithmischer Darstellung aufgetragen. Auch sie fillt vergleichbar
mit der Diffusionslinge monoton mit steigender Temperatur von ca. D(5K)=250cm?/s auf

5K A
100K
240K
300K ]

norm. Intensitat (willk. Einh.)

Abbildung 5.11: Transienten der Lumineszenz der freien Exzitonen bei T=5K, T=100K, T=240K
und T=300 K. Dargestellt ist der letzte Moment der stationdren Anregung mittels des Elektronen-
strahls und der anschliefende Abfall der Lumineszenzintensitéit der freien Exzitonen.
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Abbildung 5.12: a) aus den Linescans erhaltene Diffusionslangen (rot: Modell ohne Beriicksichtigung
des Maskeneinflusses angepasst ausschlieflich auf den Bereich der Maskenkante, schwarz: erarbeite-
tes vollstandiges Modell angepasst auf gesamten Intensititsverlauf der aufgenommenen Linescans),
b) aus den Transienten ermittelte anfingliche Lebensdauer, c) aus Diffusionslange A und anfingli-
cher Lebensdauer 7 berechnete Diffusionskonstante D und d) Beweglichkeit p der freien Exzitonen
in Abhéngigkeit von der Temperatur, berechnet iiber die Einsteinbeziehung.

D(300 K) = 7cm? /s, wobei der stiirkste Gradient im Bereich von T=>50 K bis T=120 K zu finden
ist.

Die iiber die Einsteinrelation errechnete Beweglichkeit ist in der Abbildung
ebenfalls in doppeltlogarithmischer Darstellung in Abhingigkeit von der Temperatur aufge-
tragen. Sie fillt monoton mit steigender Temperatur von ca. u(5K)=700.000 cm?/Vs auf etwa
(300 K)=300 cm?/Vs deutlich ab.

Die Motivation zur Untersuchung der exzitonischen Beweglichkeit bei diesem HVPE gewachse-
nen GaN ist neben der Kldrung zur Anwendbarkeit der Methode die Bestimmung der beteiligten
Streumechanismen beim Transport freier Exzitonen. Hierzu wurde der Verlauf der Beweglichkeit
in Abhéngigkeit von der Temperatur ausgewertet. Beriicksichtigung fanden alle im Kapitel
behandelten Streumechanismen. Die Abbildung zeigt sowohl die Beweglichkeit der freien
Exzitonen als Funktion der Probentemperatur als auch das Ergebnis der Auswertung des Ver-
laufs der Beweglichkeit. Die rote Kurve wurde erhalten durch das Zugrundelegen von drei unter-
schiedlichen Streumechanismen. Diese sind die bei hohen Temperaturen dominierende Fréhlich
Wechselwirkung, das heikt also die Streuung an longitudinal optischen Phononen im piezzo-
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Abbildung 5.13: Doppeltlogarithmische Darstellung der experimentell und mittels Einsteinrelation
definierten Beweglichkeit der freien Exzitonen in Abhéngigkeit von der Temperatur (schwarze Linie)
und theoretischer Verlauf der Beweglichkeit der freien Exzitonen unter Beteiligung von Streuung am
Deformationspotential, hervorgerufen durch akustische Phononen, Streuung unter piezzoelektrischer
Wechselwirkung, ebenfalls hervorgerufen durch akustische Phononen und bei hoheren Temperaturen
dominierend der Frohlichwechselwirkung, das heifit Streuung an longitudinal optischen Phononen.

elektrischen Kristall mit p oce%, sowie bei tieferen Temperaturen die beiden durch akustische
Phononen verursachten Streuungen unter Beteiligung des Deformationspotentials mit p o< T3
und der piezzoelektrischen Wechselwirkung mit p o< T~2. Wie zu sehen ist, reproduziert die fiir
diese Streumechanismen erhaltene Kurve die Messergebnisse hervorragend und beschreibt ganz
offensichtlich den Transport im gesamten untersuchten Temperaturintervall.

Die Streuart, die fiir Ladungstréger insbesondere bei tiefen Temperaturen limitierend auf die
Beweglichkeit wirkt - die ionisierte Storstellenstreuung - konnte fiir die Exzitonen offenbar nicht

gefunden werden und entspricht somit voll und ganz den Erwartungen.
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Ambipolarer Transport im GaN

Die verwendete Methode erlaubt es durch die Aufnahme eines Spektrums ausgedehnten Wel-
lenlangenbereichs neben der Konzentration auf die freien Exzitonen auch die Auswertung des
yambipolaren® Transports in dem Sinne, dass neben den freien auch die gebundenen Exzitonen
sowie alle weiteren im detektierten Spektralbereich stattfindenden Rekombinationen (bzw. de-
ren Komplexe) hinsichtlich ihrer Diffusion untersucht werden kénnen. In dem vorliegenden Fall
umfasst dies also die freien und donatorgebundenen Exzitonen, sowie die TES.

N
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Abbildung 5.14: Vergleich der ambipolaren Diffusionsldnge (rot) ermittelt iiber den Verlauf der Lu-
mineszenzintensitit im gesamten betrachteten Spektralbereich mit der Diffusionslénge der freien
Exzitonen (schwarz).

Die Abbildung zeigt den Vergleich der ermittelten Diffusionsldnge der freien Exzitonen
mit der ermittelten ambipolaren Diffusionslinge nach oben genannter Definition. Auch hier
wurde wieder fiir beide Arten dasselbe Modell zur Ermittlung der Diffusionslinge ver-
wendet. Mit Ausnahme der Probentemperatur von T=>5K liegt die ambipolare Diffusionslédnge
bis ca. T=180 K etwa AA=1 pm unterhalb der fiir die freien Exzitonen ermittelten Diffusionslén-
ge. In Einklang mit den aufgenommenen Spektren, welche in diesem Temperaturbereich durch
die Lumineszenz donatorgebundener Exzitonen dominiert werden (vgl. Abb. sind hier also
grofse Anteile des diffusionsléngenreduzierenden Einflusses auf einen moglichen Einfangprozess
zuriickzufiihren. Aufgrund des Einfangs der diffundierenden, freien Exzitonen durch die Dona-
toren wird deren Diffusionsldnge verringert. Erst, wenn ihre thermische bzw. kinetische Energie
die Bindungsenergie iiberschreitet, werden sie nicht mehr an den Donatoren gebunden. Somit
steigt die ambipolare Diffusionslinge, welche auch den Transport der freien Exzitonen beinhal-
tet und nihert sich weitestgehend der der freien Exzitonen an, deren strahlende Uberginge die
aufgenommenen Spektren oberhalb von T=180K dominieren. Das Ubersteigen der Diffusions-
lange der freien Exzitonen oberhalb von etwa T=120K kann damit erklirt werden, dass der
betrachtete spektrale Bereich fiir den ambipolaren Fall noch etwas grofer ausgefallen ist (bein-
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haltet also noch héhere Ubergangsenergien), als bei der Auswertung des Transports der freien
Exzitonen. So ist es moglich, dass zusétzlich freie Exzitonen héherer thermischer Energie und
héherer Reichweite mit in die Betrachtung eingeflossen sind, als dies zuvor der Fall gewesen
ist. Bei den hohen Temperaturen kann zudem die Exzitonbindungsenergie, die in GaN in et-
wa der thermischen Energie von T=300 K entspricht, bereits fiir einige Exzitonen iiberschritten
sein und so der Anteil bereits dissoziierter Exzitonen - also Elektron-Loch-Paare - die Trans-
porteigenschaften bestimmen. Es ist denkbar, dass iiber eine entsprechend hohe Lebensdauer
der Elektron-Loch-Paare deren Diffusionslénge grofer ausfillt als die der freien Exzitonen. Die
hier ermittelte Abweichung der Diffusionsléngen der freien Exzitonen und dem ambipolaren Fall
betrigt bei T=300K etwa 12 %.
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5.2.2 Methode 2: transparente Kreisflichen

Fiir die Transportuntersuchungen mittels der Methode der transparenten Kreisflichen, konnte
ein weiteres Stiick der im Abschnitt besprochenen Probe verwendet werden. Es handelt
sich also auch hier wieder um eine etwa 400 pm dicke, freistehende GaN-Schicht. Jedoch stammt
das hier vorliegende Probenstiick aus dem &dufersten Randbereich des Wafers und zeigt diverse
Verfarbungen und Einschliisse, die bereits mit blokem Auge erkennbar sind. Zudem ist auch mit
blofem Auge bereits eine deutlich profilierte Oberfliche zu erkennen (vergleichbar mit dem Stoff
eines zerknitterten Hemds).

Die Untersuchungen haben s&mtlich bei einer Beschleunigungsspannung von V 4..=5kV und
einem Strahlstrom von ca. =440 pA stattgefunden. Somit ergibt sich nach den Gleichungen in
Abschnitt eine Bethereichweite von ca. R,=400 nm.

Die verwendete Titanmagke hat eine Dicke von z=160nm und wird durch kreisférmige Aper-
turen von K=500nm und K=1pm unterbrochen. Aufgebracht wurde die Titanschicht nach
aufbringen von diesen Durchmessern entsprechenden Polysterenkugeln mittels thermischer Ver-
dampfung. Durchgefiihrt wurde die Bedampfung von apl. Prof. Dr.rer.nat. Armin Dadgar, Otto-
von-Guericke-Universitdt Magdeburg an der Technischen Universitét Berlin.

In der Abbildung sind fiir eine Reihe von Probentemperaturen die erhaltenen Kathodo-
lumineszenzspektren aus einem unbedeckten Gebiet der Probe dargestellt. Das Spektrum deckt
eine Bandbreite von E=3,39 eV bis E=3,48 eV ab. Dominiert werden auch diese Spektren bei tie-
fen Temperaturen von der DX Lumineszenz um E oy =3,464 eV, also den Ubergéingen von an
Donatoren gebundenen Exzitonen. Auf der hiherenergetischen Seite finden sich die Ubergiinge
der freien Exzitonen, gekennzeichnet durch eine gestrichelte Linie, welche die spektrale Position
zu jeder Temperatur markiert. Bei einer Probentemperatur von T=5K findet sich dieser Uber-
gang bei Epx=3,47eV. Ebenfalls findet sich auch bei diesem Teil der Probe in den Spektren
niedrigerer Temperaturen energetisch unterhalb der DX Lumineszenz ein weiterer, intensiver
und dezidierter Peak, welcher von TES-D'X herriihrt. Die spektrale Position liegt bei T=5K
bei etwa Erpg=3,448 V.

Wie auch fiir die Methode der cw-Linescans, miissen auch fiir diese Methode die anfangli-
chen Lebensdauern der freien Exzitonen bekannt sein. Hierzu wurden die Messungen wieder an
der spektralen Position der freien Exzitonen, wie sie aus den Spektren ablesbar sind, durchge-
fiithrt. Die anfinglichen Lebensdauern der freien Exzitonen wurden fiir dieselben Probentem-
peraturen bestimmt, bei denen auch die Spektren aufgenommen wurden. Das heifit, in einem
Temperaturfenster von T=5K bis T=300K. Die Abbildung zeigt sowohl die aufgenom-
menen Transienten aus den zeitaufgelosten Kathodolumineszenzmessungen a), als auch die aus
den Anpassungen einer monoexponentiellen Funktion an den Anfinglichen Abfall der Lumi-
neszenzintensitit erhaltene anfiangliche Lebensdauer der freien Exzitonen b). Zur Sicherstellung
identischer Anregungbedingungen wurden fiir alle durchgefithrten Untersuchungen (Untersu-
chung der anfénglichen Lebensdauer, Untersuchung der Zerfallszeit fiir die Lumineszenz aus
dem Loch in der Maskierung und die Aufnahme der Spektren) das Rasterelektronenmikroskop
im sogenannten ,Spotmode” genutzt. Das heilst die Rastereinheit wurde wihrend den Messungen
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Abbildung 5.15: KL-Spektren zu unterschiedlichen Probentemperaturen (T=5K bis T=300K. Die
gestrichelte Linie markiert die jeweilige spektrale Position der Lumineszenz freier Exzitonen. Neben
der energetisch tiefer liegenden Lumineszenz gebundener Exzitonen (D°X) findet sich ferner ein
Lumineszenzpeak des TES dieser donatorgebundenen Exzitonen.

nicht verwendet.

Wie aus den Abbildungen a) und b) ersichtlich steigt die anfingliche Lebensdauer der
freien Exzitonen weitestgehend monoton mit zunehmender Temperatur um den Faktor 3 an. Bei
einer Probentemperatur von T=5K betrigt diese 7=325ps. Steigt die Probentemperatur auf
T=300K, so betridgt die anfingliche Lebensdauer der freien Exzitonen bereits 7=925ps.

Vergleicht man die hier erhaltenen anfinglichen Lebensdauern der freien Exzitonen mit jenen
des Probenstiicks, welches aus der Mitte des Wafers stammt (siehe, so zeigen sich bei hohen
Temperaturen Abweichungen von ca. 40% (7(T=300K)=1,4ns). Dies spricht fiir eine nominell
verringerte kristalline Qualitit des hier vorliegenden Waferstiicks und deckt sich mit den iiblichen
Beobachtungen, dass die Kristallqualitit zum Rand eines Wafers tendenziell abnimmt.

Die Abbildung zeigt zwei FEREM-Aufnahmen eines SE-Kontrastes an zwei erzeugten
Aperturen in der aufgedampften Titanmaskierung. Der Durchmesser der beiden hier gezeigten
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Abbildung 5.16: a) Transienten der FX-Lumineszenz fiir Temperaturen von T=5K bis T=300K
(Pfeil), dargestellt fiir den letzten Moment der Anregung und dem sich anschliefenden Abfall der
Lumineszenzintensitit. b) Anfingliche Lebensdauer 7 der freien Exzitonen, ermittelt aus dem An-
fanglichen Abfall der Transienten.

Locher betragt jeweils K=1pm. Die ,Schatten* an den duferen Lochrédndern (im Bild unterer
Rand der Locher) sind entstanden durch einen zweistufigen Bedampfungsprozess aufgrund einer
zu geringen Materialmenge im Schmelztigel. Dieser musste zwischendurch ausgetauscht bzw.
wieder befiillt werden, um die geforderte Schichtdicke des Titans von ca. d=160 nm zu erhalten.
Offenbar wurde dabei die Position des Titans relativ zur Probenposition minimal verschoben,
so dass ein neuer Schattenwurf von den aufgebrachten Kugeln resultierte. Entsprechend finden
sich auch innerhalb des Bodens der Aperturen Sdume mit diinner Titanschicht. Da deren Dicke
jedoch lediglich ca. 10 nm betréigt fithren die Erkenntnisse aus Abschnitt zur Uberzeugung,
dass diese Bedeckung, die zudem lediglich in einem kleinen Randbereich auftritt, die Messungen
vernachlissigbar beeinflussen sollte.

Im Zentrum der Aperturen wurden zeitaufgeloste Untersuchungen im Spotmode bei denselben

Abbildung 5.17: SE-Kontrastbilder, aufgenommen mit einem FEREM. Die entstandenen Licher be-
sitzen Durchmesser von K=1pm. Der am unteren Rand der beiden abgebildeten Locher erkennbare

»chatten® rithrt von einem zweistufigen Bedampfungsprozess her, wobei die Titanquelle gegeniiber
dem ersten Bedampfungsschritt offenbar zumindest lateral verschoben wurde. Beide Locher erfiillen
die radiale Symmetrie und haben dufserst steile Flanken.
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Probentemperaturen durchgefiihrt, wie sie auch bei der Aufnahme der Kathodolumineszenz-
spektren und der Bestimmung der anfénglichen Lebensdauern der freien Exzitonen Verwendung
fanden. Ferner wurden dieselben spektralen Positionen - die der freien Exzitoen - betrachtet, wie
bereits bei der Bestimmung der anfinglichen Lebensdauern 7. Die Auswertung des jeweiligen
anfanglichen Abfalls der Lumineszenzintensitit der freien Exzitonen, direkt nach Beendigung
der gepulsten Anregung, mittels Anpassung einer monoexponentiellen Funktion zeigt lediglich
eine sehr geringe Variation {iber das gesamte Temperaturintervall von T=5K bis T=300K (siehe

dazu Abbildungen und [5.19).

KL-Intensitat (willk. Einheiten)

Zeit (ns)

Abbildung 5.18: Transienten der FX-Lumineszenz fiir Temperaturen von T=>5K bis T=300K, darge-
stellt fiir den letzten Moment der Anregung und dem sich anschlieffenden Abfall der Lumineszenzin-
tensitét, erhalten aus dem Gebiet eines Loches mit d=1pm Durchmesser.

Da jedoch nicht die Zeitkonstante fiir den anfinglichen Zerfall der Lumineszenz der freien
Exzitonen betrachtet werden soll, sondern der Transport der freien Exzitonen, wird an eben diese
Ausschnitte der Transienten die Gleichung angepasst. Der einzig freie Parameter ist dabei
die Diffusionskonstante. Die Parameter anfingliche Lebensdauer 7 (aus den oben dargestellten
Ergebnissen zu jeder Probentemperatur bekannt), der Durchmesser der betrachteten Apertur
und die Anregungsweite sind ebenfalls bekannt und werden entsprechend in dieser Gleichung
vorgegeben. Eine Zusammenfassung der hieraus erhaltenen Ergebnisse zeigen die Abbildungen
5.10

Die anfiingliche Lebensdauer 7 der freien Exzitonen steigt, wie bereits diskutiert, monoton
mit der Probentemperatur von 7(5K)=325ps bis 7(300 K)=925 ps an. Die anfiingliche Zerfalls-
zeit der Lumineszenz freier Exzitonen aus dem Gebiet des Lochs hingegen bleibt weitestgehend
konstant und variiert um 7p,,=250 ps mit +40 ps (siehe Abbildung ) Das heifst, mit zu-
nehmender Probentemperatur erhéht sich die Differenz zwischen 7 und 7p45, was eine Erhéhung
der Diffusionskonstante mit steigender Probentemperatur erwarten lasst. Bei steigender Lebens-

dauer 7 miissen die freien Exzitonen das Gebiet der Apertur zunehmend schneller verlassen, um
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Abbildung 5.19: Jeweils als Funktion der Probentemperatur: (a) Vergleich der anfinglichen Lebens-
dauer (schwarz) und Zerfallszeit fiir die Apertur (rot) der freien Exzitonen, (b) durch Anwendung
der Gleichung erhaltene Diffusionskonstanten der freien Exzitonen, (c) aus der anfinglichen
Lebensdauer und der Diffusionskonstanten erhaltene Diffusionslénge der freien Exzitonen, (d) mit-
tels Einsteinrelation erhaltene Beweglichkeit der freien Exzitonen.

eine mit steigender Probentemperatur gleichbleibende Zerfallszeit 7 aufzuzeigen. Genau diese
Erwartung wird durch das Ergebnis der Anpassung der Gleichung erhalten und ist in der
Abbildung wiedergegeben. Bei einer Probentemperatur von T=5K erreichen die freien
Exzitonen eine Diffusivitdt von ca. D=2cm?/s. Mit steigender Probentemperatur wiichst diese
auf einen Wert von ca. D=11cm?/s an. Berechnet man hieraus die Diffusionslingen der FX,
so zeigt sich auch hier ein weitgehend monotones Ansteigen mit zunehmender Probentempe-
ratur. Erreicht werden hier Diffusionsldangen von A=0,2pm bei T=5K bis etwa A=1,4pm bei
T=180 K (Abbildung ) In Ubereinstimmung mit dem optischen Eindruck des untersuch-
ten Probenstiicks, der Tatsache, dass es aus dem Randbereich des Wafers stammt und der im
Vergleich geringeren Lebensdauer 7 liegen diese Diffusionsldngen unterhalb derer, die fiir die im
vorangegangenen Abschnitt vorgestellte Probe ermittelt wurden (zum Vergleich: A(5 K)=3um
bis A(120 K)=0,85 pm).

Fiir noch hohere Temperaturen fallen sowohl die Diffusionskonstanten, als auch die Diffusions-
langen wieder geringfiigig ab. Dieser Abfall jedoch kann durch Messungenauigkeiten entstanden
sein. Diese Ungenauigkeiten werden verursacht durch eine starke Abnahme der Lumineszenzin-
tensitat fiir hohe Temperaturen und damit einhergehend eine verschlechterte spektrale Auflésung
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der Messapparatur durch Offnen des Monochromatoreintrittsspalts. Dies wiederum fithrt dazu,
dass ggf. weitere Uberginge mit in die aufgenommenen Transienten einfliefen und so die reine
FX-Lumineszenz verfilschen. So kénnen auch freie Exzitonen der unterschiedlichen Valenzbén-
der eine zueinander unterschiedliche Gewichtung in der Messung erhalten, als dies bei tieferen
Temperaturen der Fall ist.

In der Abbildung ist die mittels Einsteinrelation errechnete Beweglichkeit der freien Ex-
zitonen dargestellt. Wie leicht zu sehen ist, fillt diese monoton mit steigender Temperatur ab
(das erste Wertepaar bei T=5K aufen vor gelassen). Das Maximum wird erreicht bei einer Pro-
bentemperatur von T=7 K und betrigt 4=9000 cm?/Vs. Mit zunehmender Temperatur fillt die
Beweglichkeit bis T=300 K auf x=450 cm?/Vs. Im Vergleich mit der im Abschnitt heraus-
gemessenen Beweglichkeit zeigt sich, dass die Werte fiir hohe Temperaturen vergleichbar sind,
bei tiefen Temperaturen hingegen die Abweichung bereits zwei Grofenordnungen betréigt, wobei
das Probenstiick aus dem Zentrum des Wafers die wesentlich gréfsere exzitonische Beweglichkeit
aufzeigt. Auch dies bestétigt die iibliche Beobachtung geringerer kristalliner Qualitdt im Rand-
bereich eines Wafers und deckt sich mit dem Eindruck geringerer Qualitit aufgrund bereits mit
blokem Auge sichtbarer Einschlusse im Kristall.
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Abbildung 5.20: Analyse der zugrundeliegenden Streumechanismen beim Transport freier Exzitonen
im vorliegenden HVPE-GaN mittels Anpassung zweier charakteristischer Verldufe der Beweglichkeit
in Abhéngigkeit von der Temperatur fiir die Streuung an akustischen Phononen iiber das Deforma-
tionspotential und an longitudinalen Phononen iiber die sogenannte Frohlich-Wechselwirkung. Die
schwarze Linie reprisentiert die Beweglichkeit der freien Exzitonen, erhalten aus den durchgefithrten
Messungen, die rote Kurve reprisentiert die theoretische Beweglichkeit unter Beteiligung der beiden
genannten Streuarten.

Auch fiir diese Probe wurde eine Analyse der beteiligten Streumechanismen beim Trans-
port der freien Exzitonen durchgefiihrt. Der Verlauf der Beweglichkeit in Abhéngigkeit von der
Probentemperatur lésst sich recht gut reproduzieren unter der Annahme der Beteiligung von
Streuungen an akustischen Phononen iiber das Deformationspotential und Streuungen an lon-
gitudinalen Phononen in einem piezzoelektrischen Kristall (Frohlich-Wechselwirkung). Der er-
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haltene theoretische Verlauf ist gemeinsam mit den experimentell bestimmten Beweglichkeiten
der freien Exzitonen in der Abbildung dargestellt.

Obwohl es sich bei der hier untersuchten Probe im Prinzip um die gleiche Probe handelt wie
im vorangegangenen Abschnitt, gibt es offensichtlich dennoch einige Unterschiede beim exzitoni-
schen Transport sowohl bei den absoluten Werten der Beweglichkeit, als auch bei den beteiligten
Streumechanismen. Wahrend sich der exzitonische Transport in der Probe aus dem Zentrum des
Wafers (und damit dem qualitativ offenbar hochwertigeren Teil) unter Beteiligung von Streuun-
gen am Deformationspotential, piezzoelektrischer Wechselwirkung und Frohlich-Wechselwirkung
beschreiben lisst und die Beweglichkeit maximal rund p=700.000 cm?/Vs erreicht, so lisst er
sich fiir das Probenstiick aus dem Randbereich mit der Streuung am Deformationspotential und
der Frohlich-Wechselwirkung allein beschreiben und die Beweglichlichkeit erreicht im Maximum
lediglich rund p=9.000 cm?/Vs.

Gemeinsam haben beide Probenstiicke, dass fiir die Exzitonen keine Streuung an ionisier-
ten Storstellen nachgewiesen werden konnte. Aufserdem sind offenbar beide vorgestellten und
verwendeten Methoden dazu geeignet, den exzitonischen Transport zu untersuchen.
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5.3 Transportuntersuchungen an ZnO-Substraten

5.3.1 Methode 1: cw-Linescans

Neben dem Materialsystem Galiumnitrid stand im Zentrum des Interesses das Zinkoxid (ZnO).
Um die Transporteigenschaften von Exzitonen im ZnO zu untersuchen, wurde ein Substrat der
Firma Crystek mit quaderformigen Titanmasken versehen und entsprechend mit der Methode
der cw-Linescans analysiert. Auch hier wurden die Titanmasken mittels Elektronenstrahlver-
dampfung und Lift-Off-Prozess realisiert. Die Beschleunigungsspannung wurde zu V g..=7kV
gewdhlt, um den optimalen Kompromiss aus Eindringtiefe (Durchdringung der Titanschicht)
der Primérelektronen und dem Anregungsvolumen zu realisieren (vgl. Abschnitt , der
Strahlstrom betrug I.,=440 pA.

Die Abbildung [5.21] zeigt als SE-Kontrastbild den Bereich der Maskenkante, an der die Unter-
suchungen dieser Probe durchgefiihrt wurden. Die Maskenflanke hat auch hier eine Ausdehnung
von w=130nm. In der Erwartung, dass die Diffusionsldnge A der freien Exzitonen einige hun-
tert Nanometer betrdgt und so grofer als die Ausdehnung der Maskenkante ist, wurden die
Transportuntersuchungen an dieser Maskenkante unter Variation der Temperatur (T=5K bis
T=300K) durchgefiihrt.

Ti-Maske

Abbildung 5.21: FEREM-Aufnahme der untersuchten ZnO-Substrat-Probe an der Kante zu einer
Ti-Maskierung. Die Ausdehnung der Maskenflanke betrdgt rund w=130 nm. Hier nicht zu erkennen:
die Dicke des aufgebrachten Titans betrigt d=160 nm.

Wie in der FE-REM-Aufnahme zu sehen ist, scheint das Titan dabei relativ , kérnig” zu sein.
Zudem sind einige kleinere kieselartige Riickstande auf der ZnO-Oberflache zu sehen. Dariiber
hinaus findet sich auch hier ein Bereich, der wie bereits im Abschnitt [5.1.1] gezeigt, direkt an
der Maskenkante auf dem ZnO einen dunkleren SE-Kontrast aufweist als die weiter von der
Maske entfernte Oberfliche - eine Art Vorhof - mit einer Ausdehnung von ca. 1pm. Jedoch
ist dieser hier wesentlich schwicher ausgeprigt und kann in den Experimenten zudem nicht als
storend eingestuft werden. Sollte der dunkle Kontrast also von verbliebenen Lackresten verur-
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Abbildung 5.22: KL-Spektren im Temperaturintervall von T=5K bis T=200 K. Die spektrale Posi-
tion des freien Exzitons schiebt mit zunehmender Temperatur zu kleineren Energien (gestrichelte
Linie) und liegt bei T=5K bei Erx=3,375€V.

sacht werden, so ist die Bedeckung hier offenbar zum einen homogener verteilt und zum anderen
wesentlich diinner, als im Abschnit

In der Abbildung[5.22]sind die aus den Linescans erhaltenen Spektren fiir unterschiedliche Pro-
bentemperaturen dargestellt. Dominiert werden sie bei tiefen Temperaturen bis ca. T=150 K von
einer ausgeprigten Intensitdt der Lumineszenz donatorgebundener Exzitonen. Entsprechend der
Notation von [MEY04] werden diese mit I5 (E=3,361¢eV) und Ig (E=3,359 eV) bezeichnet. Der
Ubergang Ig wird dem Element Gallium zugeordnet, welcher im ZnO als Donator wirkt. Wel-
chem Element der Ubergang I5 zugeordnet werden kann, ist derzeit noch ungeklirt. In Relation
zu den freien Exzitonen, zu finden bei einer Rekombinationsenergie von ca. Epx=3,375¢eV bei
einer Temperatur von T=5K (gestrichelte Linie in Abbildung , verliert die Intensitét der
Lumineszenz der donatorgebundenen Exzitonen mit steigender Temperatur. Dies ist damit zu
begriinden, dass mit steigender Temperatur die thermische Energie der Exzitonen zunimmt,
bis zu dem Wert, der ausreicht, um das Potential dieses Donators zu verlassen. Der Komplex
aus Exziton und Donator also dissoziiert. Die so freiwerdenden Exzitonen gehen somit iiber in
den Pool der freien Exzitonen. Man spricht in diesem Zusammenhang entsprechend von einer
thermischen Aktivierung der freien Exzitonen.

Energetisch unterhalb der Ig Linie finden sich im Spektrum weitere Uberginge. Bei T—=5K
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und einer Energie von E=3,342 eV befindet sich die Lumineszenz von an einen neutralen Akzep-
tor gebundenen Exzitonen [WAGO5|. Bei einer Ubergangsenergie von etwa E=3,33eV (mit DBX
- Defect-Bound-Exciton - gekennzeichnet) befindet sich ein Rekombinationskanal, der ebenfalls
in [MEY04] diskutiert wird. Das Fazit, das hier gezogen wird ist, dass es sich bei diesem Uber-
gang um exzitonische Lumineszenz handelt. Die Exzitonen sind dabei an Kristallfehler gebunden
- z.B. Versetzungen. Somit handelt es sich also um eine strahlende Rekombination an einem Git-
terfehler. Ahnliches wurde exzessiv am Materialsystem Galliumnitrid untersucht. Hier insbeson-
dere im Zusammenhang mit der Polarisationsfeldreduktion durch Wachstum abweichend von
der c-Richtung. Hier fiihren Stapelfehler zu sehr intensiver Lumineszenz, energetisch deutlich
unterhalb der Bandkante [BAS10|. Unterhalb des DBX, bei einer Energie um E=3,32¢V, zeigen
sich die Peaks von den Zweielektronensatelliten-Ubergéingen der donatorgebundenen Exzitonen
Is, Iy und I5. Hier bleibt der Donator in einem angeregten Zustand nach der Rekombination des
an ihn gebundenen Exzitons zuriick. Diese charakteristische Energie (der spektrale Abstand von
DX zu TES) des angeregten Zustands lisst eine entsprechende Identifizierung des zugrunde-
liegenden Donators zu, sofern ihre energetische Position im elektronischen Gesamtsystem (also
der Bandliicke) bekannt ist.

Energetisch unterhalb dieser Uberginge findet sich ein weiterer Lumineszenzpeak mit einer
Lage um 3,305¢V. In [KROO05| wird dieser Ubergang mit der Verunreinigung des Materials mit
geringen Konzentrationen Arsen in Verbindung gebracht. In der gewihlten Darstellung nicht
zu erkennen ist, dass dieser Ubergang bei einer Temperatur von 30K und héher zunehmend
ausgepragt sichtbar wird (sie schiebt jedoch zu kleineren Energien aus der Darstellung heraus).
Bei Temperaturen unterhalb von T=30K wird dieser Ubergang von benachbarten strahlenden
Ubergéingen dominiert.

Aufgrund der spektralen Auflosung ist in den dargestellten bzw. aufgenommenen Spektren
keine Differenzierung der A-, B- und C-Valenzbandexzitonen erkennbar. Aus diesem Grund wird
auch bei der Auswertung der Messdaten eine Integration iiber den gesamten spektralen Bereich
dieser freien Exzitonen vorgenommen. Ferner iiberlagern mit zunehmender Temperatur aufgrund
der thermischen Verbreiterung der Linien diese Komplexe, so dass bei hoheren Temperaturen
eine Unterscheidung auch mit einer héheren spektralen Auflsung nicht mehr moglich wire.

Zur Bestimmung der Lage der Maskenkante xg in der Messung wurde wieder der simultan
erfasste Sekundérelektronenkontrast betrachtet. In der Abbildung ist der SE-Kontrast
iiber den Ort des Linescans dargestellt. Blau markiert ist der Bereich der Maskenkante. Zu
kleineren Werten der Position, in der Abbildung grau hinterlegt, befindet sich die vollsténdig
ausgebildete Titanschicht.

In der Abbildung ist die dem Linescan zugehorige Lumineszenzintensitit der freien
Exzitonen in Abhéngigkeit vom Ort dargestellt. Es zeigt sich deutlich der starke Abfall der Lu-
mineszenzintensitdt im Bereich der Maskenkante und ein weiteres Absinken der Intensitdt mit
Fortschritt in den maskierten Bereich (also zu kleineren Werten der x-Achse). Der starke Abfall
geschieht exakt im Bereich und der Ausdehnung der Maskenkante und kann mit einer Verringe-
rung der Anregungsdichte in Richtung der Titanschicht erklart werden. In der Abbildung
ist aufgezeigt, dass sich der Anstieg in diesem Bereich unter Anderung der Probentemperatur
nicht &ndert (siehe rote Linie). Die Unabhéngigkeit von der Temperatur ist ein starkes Indiz fiir
die Annahme, dass die Anderung der Anregungsdichte im verwendeten Modell mit beriicksichtigt
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Abbildung 5.23: a) Linescan der Lumineszenzintensitit der freien Exzitonen senkrecht {iber eine
Maskenkante fiir Temperaturen von T=5K, T=80K, T=150K und T=300K. b) SE-Kontrast zum
Linescan bei T=>5K. Blau hinterlegt ist die Position der Maskenkante, grau hinterlegt die Position
der vollstandig ausgebildeten Titanschicht.

werden muss und zudem keine Diffusions- oder Transporteigenschaften der Exzitonen wieder-
spiegelt. Diesem Umstand wird entsprechend den Ausfithrungen des Abschnitts Rechnung
getragen. Der interessierende Bereich des Linescans liegt deshalb insbesondere im Bereich der
Titanschicht bis zur Maskenkante und im Bereich direkt am Ende der Maskenkante, hin zur
freiliegenden Probenoberfléche.

Wie aus den dargestellten Intensititsverliufen (Abb. [5.23h) ersichtlich ist, dndert sich der
Anstieg der Lumineszenzintensitit im Bereich der Titanschicht systematisch mit der Proben-
temperatur. Bei hohen Temperaturen ist die Lumineszenzintensitit von x=0pm bis x=1pm
des Linescans nahezu konstant und steigt erst nahe der Maskenkante an (vgl. blaue Kurve bei
T=300K). Bei tiefen Temperaturen hingegen steigt die Lumineszenzintensitit bereits von Be-
ginn des betrachteten Bereichs in Richtung Maskenkante allmihlich an (schwarze Kurve bei
T=5K), was fiir eine im Vergleich zu héheren Temperaturen grofsere Diffusionsliange spricht -
sie gelangen bereits aus groker Entfernung in den unmaskierten Probenbereich und rekombinie-
ren erst dort. Sie tragen somit zur Lumineszenzintensitit bei, obwohl die Exzitonengeneration
weit Entfernt vom Maskenrand unter der Titanschicht geschieht. Ein Anpassen der Lésung der
eindimensionalen Diffusionsgleichung mit an den Verlauf der Lumineszenzintensitét
bestitigt diese Annahme. Die Ergebnisse der Anpassung sind in der Abbildung[5.26h dargestellt.
Fiir eine Probentemperatur von T=8 K ist die entsprechende Anpassung der Gleichung
an den Intensitdtsverlauf der freien Exzitonen in Abbildung dargestellt. Wie hier zu se-
hen ist, werden die Messwerte hervorragend vom erarbeiteten Modell reproduziert. Im gezeigten
Fall liegt die ermittelte Diffusionsléinge bei A(8 K)=4,1 pm. Die Diffusionslénge reicht somit von
maximal A=4,1 um bei tiefer Temperatur bis hinunter zu A=1,12 pm bei einer Probentempera-
tur von T=300 K. Bis zu einer Temperatur von T=30K liegt die Diffusionsldnge dabei nahezu
konstant bei Werten um ca. A=4 um, gefolgt von einem deutlichen Abfall mit weiter steigender
Temperatur.

Um den Transport der freien Exzitonen beschreiben zu kénnen und insbesondere Riickschliisse
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Abbildung 5.24: KL-Intensitét der freien Exzitonen als Funktion der Position senkrecht zur Masken-
kante (schwarz) bei einer Probentemperatur von T=8 K und zugehérige Anpassung der Diffusions-
gleichung (rot) unter Beriicksichtigung einer Anderung der Generationsrate im mit Titan bedeckten
Gebiet inklusive des Kantenbereichs. Die Anregungsweite betrigt ca. c=500nm, die durch die
Anpassung erhaltene Diffusionslidnge betrigt y=4,1pm

auf die zugrundeliegenden Streumechanismen ziehen zu kénnen, muss zu der Diffusionsldnge der
freien Exzitonen auch deren anfingliche Lebensdauer bekannt sein (vgl. Abschnitt . Diese
wird mittels zeitaufgeldster Kathodolumineszenzuntersuchungen erhalten, wie sie in Abschnitt
und [2.5] diskutiert werden. Die Transienten wurden sémtlich unter identischen Bedingungen
aufgenommen wie die Linescans. Die Beschleungigungsspannung, Probentemperaturen, als auch
der in-pulse Strahlstrom wurden nominell identisch gewéhlt, also I.,=440 pA und V 4.,.=7kV.
In der Abbildung ist eine Auswahl der aufgenommenen Transienten fiir die Lumineszenz
der freien Exzitonen fiir unterschiedliche Probentemperaturen jeweils als Punktfolge dargestellt.
Auch hier ldsst sich eine eindeutige Abhingigkeit des Abklingverhaltens von der Temperatur
erkennen. Bei tiefen Temperaturen (schwarze Kurve bei T=5K) fillt die Lumineszenzintensitét
schnell ab, was mit einem ,trapping, also dem Einfang von Exzitonen in gebundene Zustinde,
erklart werden kann. Aufgrund der geringen thermischen - und damit kinetischen - Energie wer-
den sie leicht an Potentialmulden von z.B. neutralen Donatoren gebunden. Steigt die Temperatur
an, so gelingt es einer zunehmenden Anzahl von gebundenen Exzitonen ihren Bindungspartner
zu verlassen und als freie Exzitonen zu rekombinieren. Aufserdem werden Exzitonen bei hoheren
Temperaturen aufgrund ihrer thermischen Energie mit einer verringerten Wahrscheinlichkeit an
solche Storstellen gebunden. Infolge dessen steigt die Lebensdauer der freien Exzitonen. Dies ist
erkennbar an einem geringeren Abfall der Lumineszenzintensitit als Funktion von der Zeit (z.B.
blaue Kurve bei T=290 K). Dies deckt sich auch mit den Intensitétsverhéltnissen der Lumines-
zenz der freien und gebundenen Exzitonen in den zuvor gezeigten Spektren. Zugunsten der freien

Exzitonen verlieren die gebundenen Exzitonen mit zunehmender Temperatur an Intensitat.
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Durch Anpassung der Gleichung an den anfinglichen Abfall der Lumineszenzin-
tensitdt erhélt man die anfingliche Lebensdauer der freien Exzitonen von 7(5K)=0,3ns bis
7(290 K)=9,8 ns. Dieser Anstieg der Lebensdauer mit zunehmender Temperatur verlduft iiber
den gesamten betrachteten Temperaturbereich nahezu linear (vgl. Abbildung [5.26p). Die Zu-
nahme der Lebensdauer mit steigender Temperatur zeugt von einer guten Kristallqualitit, also
wenigen Defekten und wenigen Storstellen, die eine nichtstrahlende Rekombination mit stei-
gender Temperatur stark begiinstigen wiirden. Die aus der Anpassung der Gleichung
erhaltenen Kurven sind in der Abbildung als durchgezogene Linien dargestellt

Mit den Gleichungen und l&sst sich nun aus den bekannten Gréfen der Diffu-
sionslange A(T) und der Lebensdauer 7(T) der freien Exzitonen die Diffusionskonstante D(T)
zu jeder Temperatur und hieraus die Beweglichkeit u(T) ermitteln. Die Ergebnisse sind in der
Abbildung und d dargestellt.

Offensichtlich fillt der Wert der Diffusionskonstante (Abbildung[5.26k) fiir tiefe Temperaturen
(von T=5K bis T=30K) lediglich leicht von ca. D(5 K)=500 cm? /s auf etwa D(30 K)=300 cm?/s.
Mit weiter steigender Temperatur fallt die Diffusivitdt deutlich um zwei Gréfenordnungen bis
zu einer Temperatur von T=290K auf D(290 K)=1,3 cm?/s ab. Definiert man mittels der Ein-
steinbeziehung aus der Diffusionskonstanten die exzitonische Beweglichkeit, so erhélt man
den in Abbildung dargestellten Verlauf. Im Bereich von T=5K bis T=300K fillt die Be-
weglichkeit monoton von ca. u=10%m?/Vs auf etwa p=50cm?/Vs. Wie bereits im Abschnitt

norm. Intensitat (willk. Einh.)
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Abbildung 5.25: Transienten der Lumineszenz der freien Exzitonen fiir Temperaturen von T=5K,
T=80K, T=150K und T=290 K, dargestellt als Punktfolge. Gezeigt ist der letzte Moment der
stationdren Anregung, sowie der anschliefende Abfall der Lumineszenzintensitit der freien Exzito-
nen. Im Bereich des anfinglichen Abfalls sind mit durchgezogenen Linien die anfinglichen Zerfélle
gekennzeichnet und stammen aus der Anpassung der Gleichung an die entsprechenden Mess-
daten
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Abbildung 5.26: a) Aus den Linescans erhaltene Diffusionslingen A (rot: Diffusionsgleichung auf Be-
reich der Maskenkante angewandt, schwarz: Diffusionsgleichung auf gesamten Verlauf des Linescans
angewandt). b) aus den Transienten ermittelte anfingliche Lebensdauer 7, ¢) Diffusionskonstante D
und d) Beweglichkeit p der freien Exzitonen in Abhéngigkeit von der Temperatur. Die roten Kurven
in d) wurden aus allometrischen Anpassungen im Temperaturintervall von T=5K bis T=30K und
T=30K bis T=290 K erhalten.

beschrieben, iiberlagern sich die charakteristischen Beweglichkeiten der einzelnen Streume-
chanismen entsprechend der Matthiessen-Regel, also iiber die Summen der Kehrwerte ihrer cha-
rakteristischen Beweglichkeit.

In der Abbildungist das Ergebnis der entsprechenden Uberlagerung von Beweglichkeiten
zugehdrig zur Streuung am akustischen Deformationspotential und der Frohlich-Wechselwirkung
aufgezeigt (rote Kurve). Dieser theoretische Verlauf der Beweglichkeit reproduziert den Ver-
lauf der Beweglichkeit aus den Messwerten hervorragend, so dass davon ausgegangen werden
kann, dass fiir diese untersuchte Probe, einem ZnO-Einkristall, im Bereich tiefer Temperaturen
der dominierende Streumechanismus jener am akustischen Deformationspotential ist, wohin-
gegen mit zunehmender Temperatur die Frohlichwechselwirkung, also die Streuung mit longi-
tudinal optischen Phononen in diesem polaren Kristall, {iberwiegt. Auch die aus der Anpas-
sung hervorgegangene Debye-Temperatur von Tp = 379 K liegt nahe an dem Literaturwert von
Tp ~ 416 K |[LAN99|.

Die hier nachgewiesenen Streumechanismen sind in Anbetracht der Tatsache, dass es sich
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Abbildung 5.27: Beweglichkeit der freien Exzitonen in Abh#ngigkeit von der Temperatur in dop-
pellogarithmischer Darstellung (schwarze Kurve). Theoretischer Verlauf der Beweglichkeit unter
Annahme der Beteiligung von Deformationspotentialstreuung und Streuung mit longitudinal opti-
schen Phononen (rote Kurve).

bei Exzitonen um elektrisch neutrale Teilchen handelt nachvollziehbar. Bei tiefen Temperaturen
kann auch fiir den exzitonischen Transport in ZnO keine Streuung an ionisierten Storstellen
nachgewiesen werden. Bereits bei tiefen Temperaturen werden akustische Phononen generiert,
die eine Deformation des Kristallgitters und damit eine lokale Anderung der Potentiallandschaft
generieren, je hoher die Temperatur, desto grofer. Auf diese kurzreichweitigen Potentialdnde-
rungen folgt die Induktion eines Dipolmoments im Exziton, welches sich in unmittelbarer Um-
gebung des Phonons befindet, so dass am entstandenen Feld bzw. Feldgradienten eine Streuung
auftreten kann. Mit zunehmender Temperatur werden mit wachsender Wahrscheinlichkeit zu-
dem longitudinal optische Phononen erzeugt. Auch diese erzeugen eine entsprechende (stérkere)
Deformation in der Potentiallandschaft. Die Tatsache, dass es sich bei dem ZnO um einen po-
laren Kristall handelt (mit wutzitischer Struktur) bedingt die Frohlichwechselwirkung mit dem
charakteristischen exponentiellen Abklingen der Beweglichkeit mit steigender Temperatur.
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Richtungsabhingigkeit der exzitonischen Diffusionsldnge

Um zu priifen, ob in dem vorliegenden Kristall eine Richtungsabhingigkeit der Diffusionsldnge
vorliegt, wurde an einer weiteren Position auf der Probe an einer der rechteckigen Masken an
zwei orthogonal zueinander stehenden Kanten die Diffusionsldnge der freien Exzitonen mittels
Linescans ermittelt. Da die Probe in c-Richtung gewachsen ist und in der c-Ebene die Diffusi-
onsmessungen durchgefiihrt werden, sollte aufgrund der Kristallsymmetrie keine Abhéngigkeit
von der Richtung feststellbar sein. Dies bestétigen die durchgefithrten Untersuchungen. In der
Abbildung[5.28h ist exemplarisch zum Vergleich die KL-Intensitét der freien Exzitonen in Abhén-
gigkeit von der Position iiber der Maskenkante dargestellt. Es ist leicht zu erkennen, dass sowohl
fiir die ,Richtung 1%, als auch fiir die ,Richtung 2 die Intensititsverldufe nahezu deckungsgleich
verlaufen. Die entsprechende Auswertung mit der Gleichung verifiziert diesen Eindruck

(vgl. Abbildung [5.28b)).
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Abbildung 5.28: a) Vergleich des KL-Intensitétsverlaufs der freien Exzitonen fiir die zwei orthogonal
zueinander verlaufenden Orientierungen bei einer Probentemperatur von T=5K. b) Vergleich der
Diffusionslangen beider Orientierungen in Abhingigkeit von der Probentemperatur.

Die Diffusionsldngen unterscheiden sich {iber den gesamten betrachteten Temperaturbereich,
das heilst von T=5K bis T=240 K praktisch nicht und auch der qualitative Verlauf ist iiber das
gesamte Temperaturintervall identisch. Die Diffusionsléngen erreichen dabei Werte um A=4,5 pm
bei T=5K und fallen mit steigender Temperatur bis ca. A=0,5 pm.

Die Anderung der Diffusionslinge mit der Temperatur unterscheidet sich in diesem Fall von
der im vorangegangenen Abschnitt. Dies ist zum einen darauf zuriickzufiithren, dass an einer
ganzlich anderen Probenposition gemessen wurde. Zum anderen wurden diese Messungen bei
fortgeschrittenem Probenalter durchgefiihrt. Durch oxidation und chemische Reaktionen mit
dem umgebenden Medium (die Probe wurde unter normaler Atmosphére gelagert) kann eine
Beeinflussung stattgefunden und so deren Charakter, insbesondere in Bezug auf die Transport-
eigenschaften der freien Exzitonen verdndert haben.

Auf eine Untersuchung der Streumechanismen wurden an dieser Stelle verzichtet, da einzig
der Einfluss der Orientierung auf die Diffusionsldnge untersucht werden sollte.
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Ambipolarer Transport im ZnO-Einkristall

Wie bereits beim GaN gezeigt, erlaubt es die verwendete Messmethode bei der Aufnahme der
Linescans zu jedem Punkt der betrachteten Linie ein Spektrum aufzunehmen. Entsprechend ste-
hen diese Daten fiir die anschliefenden Auswertung zur Verfiigung, so dass keine Beschrinkung
auf lediglich die freien Exzitonen besteht. Um den sogenannten ambipolaren Transport bzw. im
konktret vorliegenden Fall die ambipolare Diffusionslinge zu bestimmen wurde die KL-Intensitét
des gesamten aufgenommenen Spektralbereichs aufsummiert und der Intensitdtsverlauf iiber die
Maskenkante mit der Gleichung (4.26), wie bereits fiir die freien Exzitonen, ausgewertet. Ambi-
polar, im eigentichen Sinne die Gesamtheit von Elektronen und Lochern, ist in diesem Falle so zu
verstehen, dass simtliche Uberginge und simtliche Komplexe die im aufgenommenen Spektrum
(siehe Abbildung existieren bzgl. ihrer Diffusionseigenschaften beriicksichtigt werden.
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Abbildung 5.29: Vergleich der ambipolaren Diffusionslinge (rot), ermittelt aus dem spektral inte-
gralen Intensitédtsverlauf des betrachteten Wellenléingenbereichs, mit der Diffusionsldnge der freien
Exzitonen (schwarz).

In der Abbildung sind die erhaltenen Diffusionsléngen fiir die freien Exzitonen im di-
rekten Vergleich zur ambipolaren Diffusionsldnge aufgetragen. Die ambipolare Diffusionsldange
liegt dabei iiber den gesamten Temperaturbereich ca. AA=1pm bis AA=1,5pum héher als die
der freien Exzitonen. Eine Erkldrung hierfiir kénnte der Beitrag der gebundenen Exzitonen sein.
So ist folgendes denkbar: Die freien Exzitonen besitzen eine relativ hohe Diffusionslinge und
eine hohe Beweglichkeit. Damit verbunden ist eine relativ hohe kinetische Energie, welche iiber
Stofse reduziert wird. Ist ihre kinetische Energie klein genug, werden sie bei tiefen Temperaturen
an Potentialminima eingefangen. Dieser Ort des Einfangs jedoch kann in seiner Entfernung zum
Ort der Anregung bereits der Diffusionslénge der freien Exzitonen entsprechen. Von hieraus
ist ein jedoch weiterer Transport hin zu noch tiefer liegenden Potentialen (neutraler Akzeptor,
struktureller Defekt etc.) moglich. So, dass der Beitrag von an Storstellen gebundene Exzitonen

wesentlich weiter vom Ort der Anregung entfernt sein kann, als die freien Exzitonen in der Lage
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sind zu diffundieren. Es konnte sich also um eine Art des Hopping Transports handeln. Die bei
Ladungstriagern iiblicherweise zu beobachtende thermische Aktivierung ist hier nicht erkennbar
und wird unter Umstinden bei Temperaturerhdhung durch den Ubergang der gebundenen zu
freien Exzitonen und deren Verringerung der Diffusionslénge mit steigender Temperatur zum Teil
kompensiert. Der Anteil freier Exzitonen nimmt in der gewéhlten Betrachtung mit zunehmen-
der Temperatur zu, so dass also ein entsprechend stirkere Gewichtung auf deren Diffusionslénge
liegt.

Aufgrund einer nicht idealen Maskierung konnte fiir Temperaturen von T=100K, T=120K
und T=150 K die in diesem Fall erhaltene Linienform der Lumineszenzintensitit in Abhéngigkeit
vom Ort vom erarbeiteten Modell nicht so akkurat reproduziert werden, wie jene der bei anderen

Temperaturen erhaltenen Intensititsverldufe.
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5.3.2 Methode 2: transparente Kreisflachen

Mit der Methode der transparenten Kreisflichen, zur Analyse des exzitonischen Transports,
wurde ein weiteres ZnO-Substrat untersucht. Das ZnO-Substrat stammt von der Firma Tokyo
Denpa und wurde mit der in Kapitel [3.3] vorgestellten Methode zur Erzeugung von Lochmas-
ken prozessiert. Die Untersuchungen zur anfinglichen Lebensdauer der freien Exzitonen wur-
de vor der Prozessierung moglichst mittig der Probe durchgefiihrt. Hier wurden dann ortsnah
auch die transienten Messungen an den Lochern durchgefiithrt. Zuvor jedoch erfolgten spektra-
le Analysen der Lumineszenz unter kontinuierlicher Anregung. Die aufgenommenen Spektren
zu unterschiedlichen Probentemperaturen sind in der Abbildung dargestellt. Sowohl die
Abnahme der Lumineszenzintensitit, als auch die Rotverschiebung der Lumineszenz der freien
Exzitonen (eingezeichnete gestrichelte Linie) erfolgt streng monoton mit steigender Temperatur,
wobei diese bei T=5K bei Epx=3,374€eV liegt. Samtliche Untersuchungen erfolgten bei einer
Primérelektronenenergie von E=5keV und einem Strahlstrom von I=560 pA.

LOI, TESI,

norm. Intensitat (willk. Einh.)

3.28 3.30 3.32 3.34 3.36 3.38
Energie (eV)

Abbildung 5.30: KL-Spektren zu unterschiedlichen Probentemperaturen (T=5K bis T=300K). Die
gestrichelte Linie markiert die jeweilige spektrale Position der Lumineszenz freier Exzitonen. Ne-
ben der energetisch hierunter liegenden Lumineszenz gebundener Exzitonen Ig bis Ig und I;; treten
deren Zweielektronen-Ubergiinge (TES Ig und TES Iy) und ein LO-Replik von Ig auf.
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Energetisch unterhalb der Ubergiinge der freien Exzitonen finden sich die Uberginge gebun-
dener Exzitonen. Identifiziert werden konnten die Uberginge von Ig bis Iy (um E=3,358 V) und
I11 (um E=3,342¢eV). Von den Ubergiingen Ig und Ig gibt es Zweielektroneniibergéinge (TES), bei
denen nach der Rekombination des Exzitons der zuriickbleibende Donator in einem angeregten
Zustand (z.B. 2s, 2p) zuriickbleibt. Von Ig findet sich ein unter Generation eines longitudinal
optischen Phonons erzeugter LO-Replik, 72meV unterhalb der Ig-Linie. Hierbei wird ein Teil
der Ubergangsenergie eines rekombinierenden Is Exzitons an das Kristallgitter in Form eines
Phonons abgegeben. Aus der energetischen Differenz dieser beiden Uberginge (Ig und LO Ig)
lasst sich eine LO-Phononenenergie von Ero=72meV ableiten.

Mittels zeitaufgeloster Kathodolumineszenz wurden an derselben Position, an der auch die
Spektren aufgenommen wurden, Transienten der Lumineszenz der freien Exzitonen aufgenom-
men. Den Abfall der Lumineszenzintensitit direkt nach dem Abschalten der Anregung im Gleich-
gewichtszustand ist in der Abbildung flir verschiedene Probentemperaturen dargestellt.
Hier ist zu sehen, dass mit zunehmender Temperatur der Probe, der Abfall der Lumineszenzin-
tensitdt zunehmend langsamer verlduft, der Abfall also in den Transienten zunehmend flacher
ausfillt. Dies entspricht einer Erhéhung der Lebensdauer mit zunehmender Temperatur.
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Abbildung 5.31: a) Transienten der FX-Lumineszenz fiir Temperaturen von T=>5K bis T=300K
(Pfeil), dargestellt fiir den letzten Moment der Anregung und dem sich anschliefenden Abfall der
Lumineszenzintensitit. b) Anféngliche Lebensdauer 7 der freien Exzitonen, ermittelt aus dem an-
fanglichen Abfall der Lumineszenz in den Transienten.

Wie in der Abbildung [5.31p zu sehen ist, steigt die antingliche Lebensdauer mit zunehmender
Temperatur monoton von T=>5K bis T=240 K von 7=0,26 ns bis 7=2,2 ns. Bei einer Probentem-
peratur von T=300 K liegt die ermittelte anfingliche Lebensdauer 7 der freien Exzitonen unter-
halb derer bei T=240 K. Offenbar wurden durch die im Vergleich mit niedrigeren Temperaturen
geringe Intensitit der Lumineszenz und damit einhergehend ein weit gedffneter Monochromator-
Eintrittsspalt weitere spektrale Anteile in das Lumineszenzsignal integriert. Diese kénnen durch-
aus Prozesse geringerer Lebensdauer beinhalten und so die erhaltene Transiente bzw. ermittelte
Lebensdauer kiirzer erscheinen lassen. Daher wird in der weiteren Auswertung die Probentem-
peratur T=300 K ausgespart.

Nachdem sowohl die spektralen Eigenschaften als auch die anfinglichen Lebensdauern der
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freien Exzitonen fiir ein weites Temperaturfenster bestimmt wurden, wurde die Probe mit der
Titanmaske inkl. darin enthaltener zirkularer Aperturen versehen. Die hierfiir verwendeten Po-
lysterenkugeln wurden mit Durchmessern von K=0,5pm und K=1 pm auf die Probenoberfliche
aufgetragen. Anschlieliend wurde die Probe mit den Kugeln mittels thermischer Verdampfung
mit einer d=160 nm dicken Titanschicht versehen. Ein grofser Dank sei an dieser Stelle apl. Prof.
Dr.rer.nat. Armin Dadgar fiir die Bedampfungen ausgesprochen. Nach anschlieflendem Ablésen
der Kugeln wurden SE-Kontrastbilder mit einem FEREM aufgenommen, um die Qualitit der
entstandenen Maskierung zu untersuchen (siehe Abbildung [5.32).

Abbildung 5.32: SE-Kontrastbilder, aufgenommen mit einem FEREM. Die entstandenen zirkularen
Locher besitzen Durchmesser von K=580nm und K=1pm. Der am linken, unteren Rand der beiden
Abbildung erkennbare ,Schatten rithrt von einem zweistufigen Bedampfungsprozess her, wobei die
Titanquelle gegeniiber dem ersten Bedampfungsschritt offenbar minimal lateral verschoben wurde.
Die Weite der Kante bzw. Wandung der Locher betrigt ca. w=50nm.

Wie in den Abbildungen zu sehen ist, besitzen die Locher eine hervorragende radiale Symme-
trie und steile Wandungen mit einer Weite, gemittelt aus mehreren Messungen an unterschied-
lichen Stellen, von ca. w=50nm. Im Zentrum des Lochs mit einem Durchmesser von K=1pm
wurden die weitergehenden Transportuntersuchungen durchgefiihrt - das heifst, zeitaufgelGste
Kathodolumineszenzmessungen vorgenommen (siehe Abbildung .

Wie hier in der Abbildung zu sehen ist, dndert sich der Abfall der Transienten fiir Tem-
peraturen unterhalb von T=240K (T=240,K cyan) praktisch nicht, was auch die Auswertung
der anféinglichen Zerfallszeit bestatigt (siche Abbildung [5.34ph - rote Linie). Auch fiir Tempe-
raturen oberhalb von T=180K (gelb) liegt die anfingliche Zerfallszeit nur geringfiigig iiber
denen der darunter liegenden Temperaturen. Es ist davon auszugehen, dass die Zeitauflésung
der verwendeten Apparatur nicht der limitierende Faktor war, da die zeitliche Aufldsung des
KL-Detektionssystems mit unter t=100 ps deutlich unter den hier erhaltenen anfinglichen Zer-
fallszeiten von ca. 7p0.=250ps liegt. Die erhaltenen, anfanglichen Zerfallszeiten sind demnach
in dieser Form offenbar real.

Aufgrund der Diffusion der freien Exzitonen aus dem Gebiet des Lochs unter die Titanmaske,
welche undurchléssig fiir die entstehende Lumineszenz ist, muss ihre anfingliche Zerfallszeit (aus

dem Gebiet des Lochs) unterhalb der anfénglichen Lebensdauer der freien Exzitonen liegen. Fin
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Teil der erzeugten, freien Exzitonen triagt somit nicht mehr zum Lumineszenzsignal bei. Gerade
die langlebigen unter ihnen sind in der Lage das bedeckte Gebiet zu erreichen, wihrend die
kurzlebigen Exemplare tendenziell eher innerhalb des Lochkreises rekombinieren.

Die Abbildung zeigt sowohl die aus monoexponentiellen Anpassungen erhaltenen an-
fanglichen Lebensdauern (schwarze Linie), wie auch die anfénglichen Zerfallszeiten der freien
Exzitonen (rote Linie). Letztere liegen, wie erwartet, fiir alle betrachteten Probentemperaturen
unterhalb der anféinglichen Lebensdauer. Mit steigender Temperatur erhdht sich die Differenz
monoton.

Die Differenz dieser ermittelten Lebens- bzw. Zerfallszeiten ist die Grundlage zur Bestimmung
der Diffusionskonstante. Die Ergebnisse der Anpassung von Gleichung an den anfénglichen
Abfall der Transienten, die fiir die Locher erhalten wurden, ist in der Abbildung[5.34b dargestellt.
Im Temperaturbereich von T=5K bis ca. T=25K ergibt sich ein nahezu konstantes Niveau
der Diffusionskonstante mit Werten um D=2cm?/s. Mit weiter steigender Temperatur wiichst
auch die Diffusionskonstante an und erreicht im Maximum bei T=180 K etwa D=22cm?/s. Eine
Auswertung der Diffusionskonstante bei noch héheren Temperaturen war leider nicht moglich, da
kein Parameter-Set des verwendeten Modells die Linienform der Transienten ausreichend gut zu
reproduzieren vermochte. Dennoch liisst sich erkennen, dass sich ab ca. T=100 K (D=20 cm?/s)
eine allmahliche | Séttigung” der Diffusionskonstante mit steigender Temperatur einstellt und
flir weiter steigende Temperaturen die Zunahme der Diffusivitit nur noch gering ausfillt.

Unter Verwendung der Einsteinrelation (2.38) wurde aus den Diffusionskonstanten die tem-
peraturabhéingige Beweglichkeit der freien Exzitonen bestimmt. Wie der Abbildung
zu entnehmen ist, bewegt sich diese im betrachteten Temperaturintervall zwischen etwa
©#=1000 cm?/Vs und knapp iiber 4=4000cm?/Vs. Ein eindeutiger Trend iiber das gesamte be-

300 K
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Abbildung 5.33: Transienten der FX-Lumineszenz fiir Temperaturen von T=>5K bis T=300K, darge-
stellt fiir den letzten Moment der Anregung und dem sich anschlieffenden Abfall der Lumineszenzin-
tensitét, erhalten aus dem Gebiet eines Loches mit K=1 pm Durchmesser.
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Abbildung 5.34: Jeweils als Funktion der Probentemperatur: a) Vergleich der anfinglichen Lebens-
dauer (schwarz) und Zerfallszeit aus dem Loch (rot) der freien Exzitonen. b) durch Anwendung
der Gleichung erhaltene Diffusionskonstanten der freien Exzitonen. c) aus der anfinglichen
Lebensdauer und der Diffusionskonstanten erhaltene Diffusionslénge der freien Exzitonen und d)
mittels Einsteinrelation erhaltene Beweglichkeit der freien Exzitonen.

trachtete Temperaturintervall, wie es in den vorangegangenen Abschnitten [5.3.1} [5.2.TJund [5.2.2
der Fall ist, kann hier nicht gefunden werden. Auch eine Anpassung der charakteristischen Be-

weglichkeiten der verschiedenen Streumechanismen an diesen Verlauf der Beweglichkeit ist nicht
moglich. Folglich ist keine Aussage iiber die am Transport beteiligten Streumechanismen maog-
lich. Keine Kombination der bekannten Streumechanismen ergibt den hier gefundenen Zusam-
menhang von Beweglichkeit zu Probentemperatur.

Der hier ermittelte Verlauf der Beweglichkeit spiegelt also ggf. einen Streumechanismus wi-
der, der bisher keine Beachtung fand, oder aber die verwendete Methode zur Bestimmung der
Transportparameter hat in diesem Fall versagt. Auch, wenn sie, wie in Abschnitt gesehen
und auch in den nun nachfolgenden beiden Abschnitten gezeigt, zur Ermittlung von exzitoni-
schen Transporteigenschaften geeinet ist. Leider kann zu diesem Zeitpunkt keine Aussage dazu
getroffen werden, welcher Fall vorliegt.
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5.4 Exzitonischer Transport in keilformigen
Zn0O /MgZnO-Quantenfilmen

Neben dem Ziel dieser Arbeit, die Funktionalitdt der vorgestellten Methoden aufzuzeigen und
entsprechende Losungen fiir die theoretische Beschreibung der Transportkenngréfien aus den
erhaltenen Messgrofien zu erhalten, ist es auch ein Ziel, den exzitonischen Transport an Grenz-
flichen des ZnO zu untersuchen. Nachdem in den vorangegangenen Abschnitten die Grundlagen
fiir die Untersuchungen gelegt und anhand ausgewahlter Proben die grundsétzliche Machbarkeit
gezeigt wurde, werden in den nachfolgenden Abschnitten Analysen des exzitonischen Transports
innerhalb von bzw. an den Grenzflichen von ZnO-Quantenfilmen besprochen, welche dank ih-
rer hohen kristallinen Qualitdt insbesondere in Bezug auf glatte Grenzflichen den Quantum
Confined Stark Effect (QCSE) zeigen.

5.4.1 ZnO/MgZnO-QW: Filmdicke g=4 nm

Den Einstieg gibt eine keilférmig, mittels PLD gewachsene ZnO-Quantenfilm-Probe. Herge-
stellt wurde diese Probe in der Arbeitsgruppe von Prof. Dr. Marius Grundmann an der Uni-
versitdt Leipzig. Eingebettet in ebenfalls keilformig ausgestaltete MgZnO-Barrieren mit einer
Mg-Konzentration von rund 6 % wurde diese Probe auf ein ZnO-Substrat aufgebracht (vgl.
Abbildung [5.35). Auf das Substrat wurde eine Pufferschicht ZnO mit einer Schichtdicke von
100-130 nm aufgebracht. Die untere MgZnO-Barrierenschicht besitzt eine Schichtdicke von 60-
80nm, die obere eine Schichtdicke von 15-20nm. Der hierin eingebettete ZnO-QW wurde mit

einer Dicke von 4-5,4 nm realisiert.

~ 15 - 20 nm Mg, 062N 0,0
4-54nm ZnO-QW

~ 60 = 80 nm Mgo,uszno,940

ZnO-Puffer

~100-130 nm

ZnO-Substrat

Abbildung 5.35: Schematischer Probenaufbau der keilférmig, mittels PLD gewachsenen ZnO-
Quantenfilm-Struktur. Aufgewachsen auf ein ZnO-Substrat wurde eine erste, 100-130 nm dicke,
keilférmige ZnO-Pufferschicht, gefolgt von der unteren Barrierenschicht Mgy ¢6Zng 940, ebenfalls
keilférmig gewachsen mit einer Schichtdicke von 60-80 nm. Der Quantenfilm (QW) selbst besitzt
eine Schichtdicke von 4-5,4 nm, die obere Barriere und damit letzte Schicht der Struktur besitzt eine
Dicke von 15-20 nm.
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Abhingigkeit der Kathodolumineszenz von der Anregungsdichte
Vor der Durchfiihrung der eigentlichen Transportuntersuchungen wurde die Probe mittels Katho-
dolumineszenzuntersuchungen charakterisiert. Hierzu gehéren Analysen der Quantenfilm- sowie
der Barrierenlumineszenz in Abhéngigkeit von der Temperatur, sowie der Anregungsdichte.

Die Abh#ngigkeit der spektralen Peak-Position von der Anregungsdichte (sowohl von der
Quantenfilmlumineszenz als auch der Barrierenlumineszenz) wurde bei einer Probentemperatur
von T=5K und einer Primérelektronenenergie von E.=5keV (entspricht einer Bethereichweite
von ca. 420 nm) analysiert. Der dabei abgedeckte spektrale Bereich erstreckt sich von E=2,9 eV
bis E=4,0eV, die gewdhlten Strahlstromstéirken lagen zwischen [=14 pA und I=39nA.

ZnO-QW
|ZnO-Puf'I’er

KL-Intensitat (willk. Einheiten)

29 3,0 31 32 33 34 35 36 3,7 3,8 39 4,0
Energie (eV)

Abbildung 5.36: Kathodolumineszenzspektren fiir verschiedene Strahlstrome (d.h. unterschiedliche
Anregungsdichten) der untersuchten MgZnO/ZnO Quantenfilm-Probe. Die Kathodolumineszenzin-
tensitét innerhalb dieser Darstellung ist unter den Spektren direkt vergleichbar, der Strahlstrom
wurde variiert von I=14 pA bis I=39nA bei einer Probentemperatur von T=5K und einer Primér-
elektronenenergie von E;=5keV.

Die entsprechenden Spektren sind in der Abbildung dargestellt. Dominiert werden
die Spektren von der Barrierenlumineszenz des MgZnO bei einer Rekombinationsenergie von
Errgzno=3,71eV. Wie in der Abbildung erkennbar ist, ist diese spektrale Position unabhéingig
von der konkreten Anregungsdichte bzw. Strahlstromstérke. In [OEZ05| wird ein formaler Zu-
sammenhang fiir die Magnesiumkonzentration und dem Bandabstand im Mg, Zn;_,O beschrie-
ben. Die Gleichung zeigt diesen Zusammenhang auf. Die Variable b ist der sogenannte
L,Bowing-Faktor* und ist verantwortlich fiir die Nichtlinearitét der Bandliicke in Abh#ngigikeit

von der Magnesiumkonzentration.

Ey(x)=(1—2)Ezno + - Epmgo — bx(1 — ) (5.2)

Von nur unwesentlich geringerer Intensitét im Vergleich zur Barrierenlumineszenz findet sich
die Lumineszenz des QW bei Egy=3,19eV bei einem Strahlstrom von I=14pA. Bei hohen
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Strahlstromen ist energetisch unterhalb dieses Peaks im Spektrum ein Nebenmaximum als
schwach ausgeprigte Schulter des QW-Peaks erkennbar. Hierbei handelt es sich offenbar um
einen LO-Phononen-Replik der ZnO-QW Lumineszenz mit einem energetischen Abstand von
AE=72meV zum Peak der QW-Lumineszenz. Sowohl diese Schulter, als auch das zugehdrige
Intensitdtsmaximum der QW-Lumineszenz variiert bzgl. seiner spektralen Position mit der An-
regungsdichte. Zwischen den beiden Hauptmaxima des Spektrums (MgZnO und ZnO-QW) bei
etwa E=3,32 eV findet sich die Lumineszenz der ZnO-Pufferschicht - markiert durch eine gestri-
chelte Linie in der Abbildung[5.36] Diese ist, wie schon die Lumineszenz des MgZnO unabhéngig
von der Anregungsdichte (also dem Strahlstrom).

Wie bereits erwahnt, ist besonders die Verschiebung der energetischen Lage der Lumineszenz
der QW-Exzitonen in den Spektren variierender Anregungsdichten (siehe hierzu Abb. auf-
fillig. Beginnend bei einer Anregungsdichte von etwa 70 W/cm? (I=14 pA bei E.=5keV) steigt
nicht nur die Lumineszenzintensitiit mit steigender Anregungsdichte, sondern auch die Uber-
gangsenergie der QW-Lumineszenz. Die Auswertung der spektralen Lage der beiden Hauptma-
xima der dargestellten Spektren, das heiffit von der ZnO-QW-Lumineszenz und der MgZnO-
Lumimineszenz sind in der Abbildung dargestellt. Wie sich hier zeigt, &ndert sich die
spektrale Position der Barrierenlumineszenz innerhalb der erreichten Genauigkeit nicht und
verharrt fiir alle untersuchten Anregungsdichten (von ca. 70 W/cm? bis ca. 65kW /cm?) bei
Ergzno=3,71eV. Die Peakposition der QW-Lumineszenz hingegen verschiebt sich fiir diese
Anhebung der Anregungsdichte von Eqw=3,19eV bis Eqw=3,27eV. Es wird also eine Ver-
schiebung von AE=29meV /(Dekade Anregungsdichte) erreicht.

Anregungsdichte (kW/cm?)

0,1 1 10
3,71 1 \o—o—o—o/\—o—o—o—o—o-oo—c
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; e e e et e il
 3,26-
2 ]
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3,22
- QW Peakposition
— Linearer Fit QW P. |
3,20+ —@- ZnMgO Barriere

| 0,1 1 10
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Abbildung 5.37: Darstellung der QW- und Barrieren Lumineszenzmaxima fiir die unterschiedlichen
Anregungsdichten. Rot dargestellt ist der Verlauf der MgZnO-Lumineszenz, schwarz der Verlauf
der ZnO QW-Lumineszenz. Mittels linearer Anpassung in dieser einfach logarithmischen Darstel-
lung wurde fiir die ZnO QW-Lumineszenz eine Verschiebung der Peaklage um 29 meV /(Dekade
Anregungsdichte) ermittelt.
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Erklirt werden kann diese Verschiebung mit dem sogenannten QCSE (siehe Abschnitt [2.6)).
Eine detailliertere Analyse von vergleichbaren Proben wird in [BRA10| gegeben. Durch die Ge-
neration zunehmend héherer Uberschussladungstrigerkonzentrationen wird das innerhalb der
QW-Struktur aufgebaute elektrische Feld (verursacht durch die spontane, sowie piezoelektri-
sche Polarisation), welches fiir eine Rotverschiebung der resultierenden Bandliicke verantwortlich
ist, immer stirker abgeschirmt. Diese Abschirmung fiithrt damit zu einer Bandverbiegung weg
von dem durch die Polarisationsfelder hervorgerufenen Dreieckspotentialtopfen, hin zu flacheren
(rechteckigen) Potentialtopfen. Diese (,Riick-*) Verbiegung sorgt so fiir eine Blauverschiebung
der Lumineszenz mit zunehmender Anregungsdichte bzw. Uberschussladungstrigerkonzentrati-
on.

Die Existenz des QCSE spricht bereits fiir eine relativ hohe Qualitdt der Grenzschichten, wie
in [BRA10| berichtet wird und fithrt dazu, dass die Ladungstréger stirker an der Grenzfliche
lokalisiert werden, als dies ohne die Polarisationsfelder der Fall wire. Somit ist zu erwarten, dass
der Einfluss der Grenzflichenbeschaffenheit zwischen QW und Barrieren auf den Transport von
Ladungstriagern und Exzitonen gegeniiber unpolaren Strukturen erhéht sein wird. Dies ist eine
ideale Voraussetzung zur Untersuchung des Einflusses der Grenzflichen auf den Transport.
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Abhiingigkeit der Kathodolumineszenz von der Probentemperatur
Auch die temperaturabhingigen Kathodolumineszenzuntersuchungen wurden bei einer Primér-
elektronenenergie von E.,=5keV durchgefiihrt. Die Gewihlte Strahlstromstirke betrigt dabei
[=620 pA, die Anregungsdichte damit ca. 0,9kW/cm?. Die aufgenommenen Spektren sind in
der Abbildung dargestellt.
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Abbildung 5.38: Kathodolumineszenzspektren der quantenfilmnahen Lumineszenz zu verschiedenen
Probentemperaturen unter folgenden Anregungsbedingungen: V 4..=5kV, I=620pA. Die Pro-
bentemperaturen wurden systematisch zwischen T=5K und T=300 K variiert. Bei T=5K findet
sich bei Egw =3,25eV die Lumineszenz des Quantenfilms, bei Ez,0=3,36eV die Lumineszenz des
ZnO-Puffers. Bei T=60 K findet eine signifikante Verdnderung der Lumineszenzintensitdt und der
spektralen Lage der ZnO-Puffer Lumineszenz statt, begriindet in einer thermischen Aktivierung der
freien Exzitonen in der Pufferschicht

Wie hier zu sehen ist, schiebt die spektrale Position der ZnO-QW-Lumineszenz mit stei-
gender Temperatur zu kleineren Ubergangsenergien. Ebenfalls den Spektren zu entnehmen ist,
dass sich bei T=60 K die spektrale Peakposition, sowie die absolute Intensitiat der ZnO-Puffer-
Lumineszenz im Vergleich zu geringeren Probentemperaturen drastisch dndert. Hier kann davon
ausgegangen werden, dass bei niedrigen Temperaturen der dominierende Rekombinationskanal
der der gebundenen Exzitonen ist (erfahrungsgemif vermutlich D°X). Bei T=60K, das ent-
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spricht einer thermischen Energie von E;;,=4meV, scheint dann die Bindungsenergie der Exzi-
tonen an die neutralen Donatoren thermisch erreicht bzw. iiberschritten zu sein, so dass eine
thermische Aktivierung der freien Exzitonen daraus resultiert. Dieser Zusammenhang ist in der
Abbildung dokumentiert. Wie aus dem unten noch erlduterten Arrhenius-Plot hervor-
geht, findet sich eine Lokalisierungsenergie von E=3,7meV, welche dieser thermischen Energie
hervorragend entspricht.

Zunéchst findet fiir die Lumineszenz des ZnO-Puffers eine geringe Rotverschiebung der Lu-
mineszenzenergie von E=3,335eV bis £E=3,326eV von T=5K bis T=40K statt. Die Lumines-
zenzintensitét sinkt dabei bis T=50 K um den Faktor drei ab. Steigt die Probentemperatur auf
T=60K steigt die Lumineszenzintensitit wieder deutlich, nahezu sprunghaft, um den Faktor
drei an. Die Peakposition verschiebt sich innerhalb von AT=20K von E=3,33¢eV bei T=50K
auf £=3,365¢V bei T=60K, um im Anschluss daran mit weiter steigender Temperatur mono-
ton bis E=3,295eV bei T=300K in Richtung kleiner Energien zu schieben. Von T=60K bis
T=300K nimmt die Lumineszenzintensitit aus der ZnO-Pufferschicht um etwa den Faktor 7
monoton ab. Um zu kldren, um welche gebundenen Exzitonen es sich hier handelt, erfolgte eine
Auswertung der Peakintensitdt der ZnO-Puffer-Lumineszenz mittels der Arrheniusdarstellung
und -gleichung mit zwei Aktivierungsenergien (siehe Abb. .

E,.=17,2 meV
E,,=3,7 meV

Peakintensitat (willk. Einheiten)

KL

0,0 0,05 0,10 0,15 0,20
1T (K™

Abbildung 5.39: Arrheniusdarstellung der Lumineszenzintensitit der ZnO-Puffer Lumineszenz. Die
schwarzen Punkte entsprechen aus den Messungen erhaltenen Intensititen, die rote Kurve entspricht
der Anpassung der Arrhenius-Gleichung mit zwei Aktivierungsenergien. Die Parameter ,,Aktivie-
rungsenergie wurden hiermit zu E gptivierung 1=17,2meV und Eaptivierung2=3,7 meV bestimmt.

Die Auswertung ergibt Aktivierungs-/ oder Lokalisierungenergien von E stivierung1=17,2 meV
und E Agtivierung2=3,7 meV. Diese stimmen entsprechend [MEY04| in etwa mit dem Bindungs-
partner Gallium tiberein, welche hier mit Ej,.(Gq.n)—16,1 meV angegeben ist und einem weiteren
Bindungpartner welcher noch keinem chemischen Element zugeordnet zu sein scheint und ge-
meinhin mit Iy bezeichnet wird. Da sowohl die Pufferschicht, als auch der Quantenfilm mit der-
selben PLD-Apparatur abgeschieden wurde, kann somit davon ausgegangen werden, dass beide
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Abbildung 5.40: a) Energetische Lage und Intensitit der Lumineszenz des ZnO-Puffers in Abhén-
gigkeit von der Temperatur. Es findet eine thermische Aktivierung ab etwa T=60 K statt, gekenn-
zeichnet durch einen schnellen Wechsel von niedrigeren zu héheren Ubergangsenergien und einem
sprunghaften Ansteigen der Lumineszenzintensitat im selben Temperaturbereich. b) Energetische
Lage und Intensitéit der Lumineszenz aus dem Quantenfilm. Die Blauverschiebung der Lumines-
zenz ab einer Probentemperatur von T=60K kann mit einer erh6hten Ladungstrigerkonzentration,
welche die internen Felder im Quantenfilm abschirmt, erklart werden.

Schichten auch eine vergleichbare Beschaffenheit ihrer nominellen bzw. ungewollten Dotierung
besitzen.

Die Konzentration dieser Untersuchungen jedoch liegt auf der Lumineszenz des QW, sodass
auch hier eine Auswertung der Spektren im Hinblick auf die Peakposition und die Lumines-
zenzintensitét durchgefithrt wurde (Abbildung [5.40b). Anders als bei der Pufferschicht findet
sich keine thermische Aktivierung, sondern ein stetiges, monotones Rotverschieben der Peak-
position der QW-Lumineszenz von E=3,252eV bei T=5K bis E=3,228eV bei T=100K und
monoton fallender Lumineszenzintensitat. Oberhalb von T=100K hat keine explizite Auswer-
tung der Intensitit- und spektralen Position fiir diese Betrachtung stattgefunden, da sich die
ab T=100 K wieder in Richtung Blau verschiebende QW-Lumineszenz mit der Lumineszenz des
ZnO-Puffers iiberlagert. Die Blauverschiebung der QW-Lumineszenz kann durch eine Abschir-
mung der internen Felder durch erhéhte Konzentrationen freier Ladungstriger mit steigender
Temperatur erklart werden. Die Intensitit der QW-Lumineszenz fallt monoton iiber das gesamte
betrachtete Temperaturintervall um etwa eine Grofsenordnung.

Die eben thematisierte Problematik der Uberlagerung von QW- und Puffer-Lumineszenz fiihrt
bei héheren Probentemperaturen zu einem gewissen ,Fehler” in der Betrachtung des exzitoni-
schen Transports in den anschliefenden Untersuchungen. Offenbar kann eine ordentliche Tren-
nung der beiden Uberginge nicht gewihrleistet werden, so dass davon ausgegangen werden
muss, dass auch die erhaltenen Ergebnisse der zeitaufgelosten Untersuchungen aus einer Mi-
schung beider Rekombinationskanéle bestehen. Verfolgt man allerdings die spektrale Position
der QW-Lumineszenz in den temperaturabhingigen Spektren (siehe gestrichelte Linie in Abbil-
dung, 80 ist davon auszugehen, dass an diesen Positionen eine stirkere Gewichtung auf der
QW-Lumineszenz liegt als auf der Pufferlumineszenz.
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Exzitonischer Transport im Quantenfilm von ca. q—=4 nm Dicke

Nachdem die grundséitzlichen Eigenschaften und auch die spektrale Lage der QW-Lumineszenz
bekannt sind, wurde an dieser Struktur der exzitonische Transport im QW untersucht. Die
Analysen fanden an einer Stelle der Probe statt, dessen QW-Schichtdicke zu ca. 4 nm bestimmt
wurde. Die Energie der Primérelektronen wurde bei E.=5keV belassen, der Strahlstrom
betrug ca I.,—640pA, sodass sich eine Anregungsdichte von P=0,9kW/cm? ergibt. Die
daraus resultierende spektrale Position der QW-Lumineszenz liegt bei Eqw =3,25¢eV bei einer
Probentemperatur von T=5K (siehe Abbildung . Die gegeniiber der Lumineszenz der
freien Exzitonen im Bulk-Material rotverschobene Lumineszenz lasst sich dabei, wie bereits im
vorangeganenen Abschnitt beschrieben, mit dem QCSE erkldren.

Zur Ermittlung der Transportparameter wurde auch bei dieser Probe wieder die anfangliche
Lebensdauer der QW-Exzitonen aus transienten Messungen im unmaskierten Zustand bestimmt.
Dazu wurde ausschlieklich die spektrale Position der QW-Lumineszenz betrachtet und entspre-
chend der Probentemperatur angepasst.
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Abbildung 5.41: a) Darstellung des Abfalls der Lumineszenzintensitit der aufgenommenen Tran-
sienten zu verschiedenen Probentemperaturen nach Erreichen des Gleichgewichtzustandes aus
Generation und Rekombination bis ca. At=18ns nach Beendigung der Anregung. Die Beschleuni-
gungsspannung fiir die Primé&relektronen wurde zu V 4..=5kV gewihlt, der cw-Strahlstrom betrug
bei den Messungen ca. I=620pA. b) Darstellung der anfinglichen Lebensdauern 7(T), ermittelt aus
dem monoexponentiellen Abklingen der Lumineszenzintensitét direkt nach Beendigung der Anre-
gung. Die anfingliche Lebensdauer féllt monoton von 7=3,7ns bis 7=0,4 ns im Temperaturbereich
von T=5K bis T=180 K.

In der Abbildung sind die Ergebnisse dieser Untersuchung zusammengestellt. In Abbil-
dung ist der Abfall der Lumineszenzintensitét nach Erreichen des Gleichgewichtzustands
aus Anregung und Rekombination fiir die ersten At=18 ns dargestellt. Wie mit dem eingetrage-
nen Pfeil dargestellt, ist eine eindeutige Abhéngigkeit des Abklingverhaltens mit der Temperatur
gegeben. Je hoher die Temperatur, desto steiler der Abfall der Lumineszenzintensitét. Dies resul-
tiert in einer monotonen Abnahme der anfinglichen Lebensdauer, welche zu den betrachteten
Probentemperaturen in der Abbildung dargestellt ist. Beginnend bei T=5K und einer
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anféinglichen Lebensdauer von ca 7=3,7 ns fillt sie um eine Gréfenordnung bis T=180K auf ca.
7=0,4ns ab. Ermittelt wurde die anfangliche Lebensdauer iiber eine Anpassung eines monoexo-
nentiellen Abklingens der Lumineszenzintensitit, unmittelbar nach Abschalten der Anregung

bei t=0ns (vgl. Abbildung[5.41p).
Auch diese Probe wurde mittels thermischer Verdampfung von Titan und vorherigem Auftra-

gen von Polysteren-Kugeln im Durchmesser von K=1,0 ym mit Lochmasken ausgestattet.

Abbildung 5.42: In dem SE-Kontrastbild eines FEREM a) ist eine Schrigansicht einer Apertur mit
dem Durchmesser d=1,0 uym dargestellt. Zu erkennen ist ein schmaler, diinner Rand am Boden
des Lochs, welcher durch das Unterwandern von Titan unter die aufgebrachten Polysterenkugel
entstanden ist. Die Weite des Randes betréigt ca. 140 nm, die Dicke ca. 15nm. Die Dicke der voll
ausgebildeten Titanschicht entspricht den geforderten d=160nm zur vollstindigen Intransparenz fiir
die entstehende Lumineszenz. In der Abbildung b) ist ein weiteres Loch mit einem Durchmesser von
ebenfalls K=1pm dargestellt. Auch hier ist der Kranz im Innern des Lochs vorhanden und besitzt
die gleichen Abmafe von ca. 140nm. Die Weite der Lochwand selbst betridgt ca. w=20nm.

Die Abbildungzeigt zwei Sekundérelektronen- (SE) Kontrastbilder solcher resultierenden
Aperturen in der aufgebrachten Ti-Schicht. Diese besitzt eine Dicke von ca. d=160nm und
Winde mit einer Weite von ca. w=20nm. Diese Weite liegt um etwa den Faktor 6 unterhalb der
Weite der Maskenkanten aus dem Lift-Off Prozess, bei dem die quaderférmigen Masken fiir die
ortsaufgelosten Untersuchungen auf Proben aufgebracht wurden. Jedoch findet sich im Boden
der hier gezeigten Locher ein Kranz aus Titan, welches in den Schattenbereich der aufgebrachten
Kugeln gelangt ist. Die Dicke der sich hier gebildeten Ti-Schicht betrigt etwa d=15nm. Es
stellt sich eine Weite dieses Rands von ca. w=140nm ein. Aufgrund der geringen Dicke und
der damit einhergehenden geringen Absoptionsfihigkeit fiir die entstehende Lumineszenz, sowie
aufgrund der fiir alle Temperaturen gleichbleibenden Bedingungen, ist von einem verfilschenden
Einfluss auf den zu ermittelnden Verlauf der exzitonischen Beweglichkeit in Abhingigkeit von
der Temperatur nicht auszugehen. Zudem wirkt sich die Titanschicht bei dieser Methode nicht
auf die Anregungsdichte aus, da die Maskierung von den Primérelektronen nicht durchdrungen
werden muss.

Im Zentrum der Locher wurden gepulste, also zeitaufgeloste Kathodolumineszenzuntersuchun-
gen zu denselben Probentemperaturen und bei derselben spektralen Position durchgefiihrt, wie
die Untersuchungen zur anfinglichen Lebensdauer. Auch die Anregungsbedingungen wurden
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identisch gewihlt. Die Abbildung zeigt die erhaltenen Transienten dieser Untersuchun-
gen. Hier ist zu erkennen, dass die anfingliche Zerfallszeit von T=5K bis T=100K offenbar
deutlich abnimmt (Abbildung [5.43h, erkennbar an einem zunehmend steileren Abklingen der
Lumineszenzintensitit. Steigt die Temperatur weiter von T=100K bis T=180K an, so scheint
die anféingliche Zerfallszeit konstant zu bleiben (Abbildung [5.43b).

Norm. KL-Intensitat (willk. Einh.)

Norm. KL-Intensitat (willk. Einh.)

2
Zeit (ns)

3 4
Zeit (ns)

Abbildung 5.43: Darstellung der aufgenommenen Transienten fiir die Lumineszenz der QW-Exzitonen
aus dem Bereich der Apertur fiir a) Temperaturen von T=5K bis T=100K und b) von T=100K
bis T=180 K. Die Zerfallszeit fillt offenbar im Temperaturbereich a) monoton ab, wihrend sie im
Temperaturintervall b) anndhernd konstant bleibt.

Die anfénglichen Zerfallszeiten sind zum Vergleich mit den anfénglichen Lebensdauern der
QW-Exzitonen in der Abbildung ) als Funktion von der Probentemperatur dargestellt.
Die anfinglichen Zerfallszeiten fallen dabei weitestgehend monoton von T=5K bis T=120K
von ca. 7=1,6ns bis 7=0,3ns. Bis T=180K steigt sie jedoch wieder geringfiigig bis 7=0,4ns
an. Die erreichten anfinglichen Zerfallszeiten liegen damit teils deutlich (Faktor 2 bei T=5K)
unterhalb derer der anfinglichen Lebensdauer. Dies entspricht der Erwartung, da ein Teil der
Exzitonen aus dem Gebiet der Apertur diffundiert und somit bei seiner Rekombination nicht
mehr beobachtet werden kann.

Die Abbildung [5.44p zeigt die resultierende Diffusionskonstante. Sie wurde direkt aus der An-
passung von Gleichung an den anfinglichen Zerfall der aufgenommenen Transienten er-
halten. Sie steigt weitestgehend monoton mit zunehmender Temperatur von knapp D=0,3 cm? /s
bei T=5K bis etwa D=1,4 cm? /s bei T=180K an.

Aus der Diffusionskonstante D und der anfinglichen Lebensdauer 7 ldsst sich die Diffusions-
lange der Exzitonen berechnen. Diese ist in der Abbildung dargestellt. Es zeigt sich, dass
diese zunédchst von T=5K kommend leicht von knapp iiber A=300nm bis ca. A=375nm bei
T=12K ansteigt. Mit weiter zunehmender Temperatur verharrt die Diffusionslinge bei etwa
A=375nm und fillt ab T=40 K bis T=180 K auf ca. A=225nm ab.

Dieses Verhalten kann auf eine thermische Aktivierung des Transports der Exzitonen bei tiefen

Temperaturen hindeuten und einen iiberkompensierenden Einfluss von Streuungen fiir hdhe-
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Abbildung 5.44: In Abhéngigkeit von der Probentemperatur sind folgende Ergebnisse dargestellt:
a) Vergleich der anfinglichen Lebensdauern (schwarz) und anfinglichen Zerfallszeiten (rot) fiir die
Exzitonen im Quantenfilm, b) berechnete Diffusionskonstanten, c) abgeleitete Diffusionsléngen und
d) aus der Diffusionskonstante abgeleitete Beweglichkeit der Exzitonen.

re Temperaturen. Eine Analyse des Transports bzw. der beteiligten Streumechanismen erlaubt
die Auswertung der temperaturabhingigen Beweglichkeit der freien Exzitonen. Dies geschieht
iiber die Berechnung der Beweglichkeit aus den Diffusionskonstanten mittels der Einsteinrelation
. Das resultierende Ergebnis ist in der Abbildung dargestellt.

Wie sich in dieser Darstellung der temperaturabhéngigen Beweglichkeit zeigt, wird bis zu
einer Probentemperatur von T=12K ein konstantes Niveau der Beweglichkeit fiir die Exzitonen
im Quantenfilm erreicht. Dieses Niveau bewegt sich dabei im Bereich um p—600 cm?/Vs. Steigt
die Temperatur weiter, so fillt die Beweglichkeit monoton bis T=180K auf einen Wert von
=90 cm?/Vs. Es lisst sich hier also eine Temperaturunabhiingigkeit im Temperaturfenster von
T=5K bis T=12K ablesen, was entsprechend den Ausfithrungen aus Abschnitt fiir eine
Grenzflichenrauhigkeitsstreuung sprechen kann.

In der Abbildung [5.45]ist die Auswertung der Beweglichkeit als Funktion von der Temperatur
gezeigt. Neben der aus den Messungen erhaltenen Beweglichkeit ist der theoretische Verlauf der
Beweglichkeit in Abhingigkeit von der Temperatur dargestellt, die sich fiir eine Uberlagerung
einer temperaturunabhéngigen Streuung (in diesem Falle hochstwahrscheinlich der Grenzfla-
chenrauigkeitsstreuung) und der Frohlich-Wechselwirkung, also der Streuung an longitudinal-

akustischen Phononen im polaren Kristall, ergibt. Wie zu sehen ist, reproduziert diese aus theo-
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retischen Betrachtungen erhaltene Kurve die aus der Messungen erhaltenen Werte in weiten

Teilen sehr gut.
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Abbildung 5.45: Darstellung der aus den Messungen erhaltenen exzitonischen Beweglichkeit im
Quantenfilm in Abhéngigkeit von der Temperatur (schwarz) mit dazugehoriger theoretischer Beweg-
lichkeit der Exzitonen fiir eine Beteiligung von Grenzflachenrauigkeitsstreuung und Frohlichwechsel-
wirkung (rot)

Legt man die Aussagen aus den Abschnitten [2.8.3] und [2.8.4] zugrunde, so sprechen die er-

haltenen Ergebnisse - insbesondere jene bei tiefen Temperaturen - ebenso wie die Existenz des
QCSE fiir eine qualitativ hochwertige Grenzflache mit nur geringer Rauigkeit, das heifit grofen
Bereichen gleicher ,Dicke* (vgl. Abb. [5.46).

Vergleicht man dariiber hinaus die Ergebnisse der nachfolgend analysierten Probe, so wird
diese Annahme von einer weiteren unabhingigen Interpretation gestiitzt. Die Halbwertsbreite
der ZnO-QW-Lumineszenz betrégt bei beiden Proben ca. FWHM=50meV bei einer Proben-

MgZnO

I :
MgZnO

Abbildung 5.46: Schematische, idealisierte Skizze der Grenzflichenbeschaffenheit, abgeleitet aus den
erhaltenen Ergebnissen des QCSE und der Transporteigenschaften sowie der Halbwertsbreite der
QW-Lumineszenz.
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temperatur von T=5K. Beriicksichtigt man die Tatsache, dass die Aufweitung der Lumines-
zenzlinie der exzitonischen QW-Lumineszenz mit abnehmender Filmdicke (der QW besitzt hier
eine Dicke von ca. 4nm, im nachstehenden Abschnitt ca. 5,5nm) unter ansonsten identischen
Bedingungen exponentiell zunehmen miisste (vgl. [BAJO1]), so miissen zur Erreichung gleicher
Halbwertsbreiten die Inseln gleicher QW-Dicke in ihrer Ausdehnung zunehmen. Ferner fiithrt der
hier gefundene, stirkere QCSE (im Vergleich zur nachfolgenden Probe) zu einem stérkeren Ein-
fluss der Grenzflichenrauigkeit auf die Halbwertsbreite, welche diese ebenfalls vergrofert. Auch
dies kann somit nur kompensiert werden durch entsprechend ausgedehntere Gebiete identischer
Dicke. Insgesamt folgt also auch aus der Auswertung der Halbwertsbreite der Lumineszenz der
QW-Exzitonen eine vergleichsweise glatte Grenzflichenstruktur (vgl. Abbildung [5.46)), bei der
die Ausdehnung der Inseln die Ausdehnung der Exzitonen in weiten Teilen tiberragen diirften.
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5.4.2 ZnO/MgZnO-QW: Filmdicke q=5,5nm

Analyse der Abhingigkeit der Lumineszenz von der Anregungsdichte

Aus Ermangelung von Vergleichsmdglichkeiten in der Literatur und um die Ergebnisse des voran-
gegangenen Abschnitts in irgendeiner Weise einordnen zu kénnen, wurde eine weitere ZnO-QW
Probe hinsichtlich des exzitonischen Transports innerhalb des ZnO-Quantenfilms untersucht. Der
Probenaufbau wurde fiir diesen Versuch geringfiigig abgedndert. Der Probenaufbau ist in der
Abbildung dargestellt. Als Substrat wurde anstelle eines ZnO-Substrats a-planarer Saphir
verwendet. Hierauf wurde eine Pufferschicht aus ZnO, anders als bei der vorgegangenen Probe
mit ca. 2,5% Magnesium dotiert, abgeschieden. Die Schichtdicke der Pufferschicht betrigt ca.
120 nm. An die Pufferschicht schliefst sich die untere MgZnO-Barriere an. Die Magnesiumkon-
zentration wurde wieder zu 10 % gewéhlt. Die realisierte Schichtdicke betrigt ca. 70 nm. Auf die
untere Barriere wurde das nominell undotierte ZnO als keilf6rmige Schicht mit Dicken von ca.
5-6,5nm aufgebracht. Abgeschlossen wird der Probenaufbau durch die obere MgZnO-Barriere
mit einer Schichtdicke von ca. 20nm und, wie die untere Barriere, ca. 10 % Magnesium.

~20 nm Mgy ;2,00
5-6,5nm

~ 70 nm Mgo,wzno,soo
-~ 120 nm Mg, 02:ZN, .;:0-Puffer

a-planares Saphir Substrat

Abbildung 5.47: Schematische Darstellung des Probenaufbaus. Auf ein a-planares Saphir-Substrat
wurde mittels PLD eine ca. 120nm dicke Pufferschicht aus Mgg 025Zng 9750 abgeschieden. Daran
schliefst sich die untere Barriere des Quantenfilms an. Diese Schicht besteht aus Mgg 06Zng 940 und
ist ca. 7T0nm dick. Der eigentliche Quantenfilm aus nominell undotiertem ZnO ist keilférmig reali-
siert und besitzt so Schichtdicken von ca. 5-6,5nm. Als obere Barriere wurde abermals eine Schicht
aus Mgg 0257Z1n0,9750 abgeschieden. Die Dicke der oberen Barriere betrégt ca. 20 nm.

Abbildung zeigt fiir verschiedene Anregungsdichten Spektren bei einer Beschleunigungs-
spannung fiir die Primérelektronen von V 4.,.=3kV und einer Probentemperatur von T=5K.
Die Position auf der Probe wurde zu einer zugehorigen QW-Schichtdicke von ca. d=5,5nm
abgeschétzt.

Aus dieser Darstellung geht auch hervor, dass sich die exzitonische Lumineszenz des Quanten-
films in Abhiingigkeit von der gewiithlten Anregungsdichte von ca. E=3,255¢V bei 40 W /cm? bis
ca. E=3,29eV bei etwa 11kW /cm? blau verschiebt. Neben dem ,Hauptpeak” der Lumineszenz
aus dem Quantenfilm finden sich zudem zugehorige longitudinal-optische Phononen-Repliken (in
Abb. gekennzeichnet durch ,LO-ZnO-QW*). Diese waren bei der Vergleichsprobe wesentlich
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Abbildung 5.48: KL-Spektren in Abhéngigkeit vom gewéhlten Strahlstrom des anregenden Elektro-
nenstrahls bei einer Priméarelektronenenergie von E;=3 keV. Dominiert werden sémtliche Spektren
fiir Strahlstréme von I=20 pA bis I=7nA von der Lumineszenz der Exzitonen im Quantenfilm
bei einer Energie von ca. E=3,3€V, wobei sie mit steigender Anregungsdichte (d.h. Strahlstrom)
zu hoheren Energien schiebt. Die MgZnO-Barriere zeigt ihre Lumineszenz, die ebenfalls deutlich
ausgeprégt ist, bei einer Energie von ca. 3,85eV. Offensichtlich ist diese jedoch unabhéngig von
der gewdhlten Anregungsdichte. Die Probentemperatur betrug fiir alle aufgenommenen Spektren
T=5K.

schwiicher ausgepriigt. Zusitzlich lag die Ubergangsenergie der QW-Lumineszenz bei vergleich-
bar niedrigen Anregungsdichten energetisch ca. AE=0,06¢V tiefer (vgl. Abbildung [5.36)).

Dariiber hinaus ist zu erkennen, dass sédmtliche aufgenommenen Spektren von der Lumines-
zenz der Quantenfilm-Exzitonen dominiert werden. Die Lumineszenzintensitit aus dem Bar-
rierenmaterial ist ebenfalls deutlich ausgeprigt, ist jedoch bzgl. der Intensitdt trotz héherem
Volumenanteil des angeregten Materials etwas schwicher. Zudem findet sich hier keine Abhén-
gigkeit von der Anregungsdichte, so dass die Peakintensitit fiir alle betrachteten Strahlstréme
bei etwa E=3,84 eV liegt. Damit zeigt sich fiir dieses MgZnO eine um etwa AE=0,1¢eV hdhere
Ubergangsenergie als bei der zuvor betrachteten Probe.

Die Auswertung der energetischen Positionen der Peakintensitéten sowohl von der Lumines-
zenz aus dem Quantenfilm, als auch dem Barrierenmaterial ist in der Abbildung [5.49] darge-
stellt. Es zeigt sich der oben beschriebene Verlauf der energetischen Lage als Funktion von
der Anregungsdichte. Wéhrend die Lumineszenz aus der MgZnO-Barriere keine Abhéngigkeit
von der Anregungsdichte aufzeigt, schiebt die Lumineszenz der Exzitonen aus dem Quanten-
film mit der Anregungsdichte um AE=19meV/(Dekade der Anregungsdichte). Im Vergleich mit
der im vorangegangenen Abschnitt [5.4.1] untersuchten Probe fillt auf, dass dieser Anstieg um
10 meV/(Dekade der Anregungsdichte) niedriger ausfillt. Auch die absolute energetische Lage
ist, wie bereits erwdhnt, bei héheren Energien zu finden.

Wie bereits im vorangegangenen Abschnitt erldutert, ist die Verschiebung mit Variation der
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Abbildung 5.49: Darstellung der Lumineszenzmaxima aus dem QW und den Barrieren fiir die unter-
schiedlichen Anregungsdichten. Rot dargestellt ist der Verlauf der Lumineszenz aus dem MgZnO,
schwarz der Verlauf der exzitonischen Lumineszenz aus dem QW. Mittels linearer Anpassung in
dieser einfach logarithmischen Darstellung wurde fiir die ZnO QW-Lumineszenz eine Verschiebung
der Peaklage um 19meV /(Dekade Anregungsdichte) ermittelt.

Anregungsdichte, ebenso wie die absolute Lage der Lumineszenz des Quantenfilms, auf die Exis-
tenz des Quantum-Confined Stark Effekt (QCSE) zuriickzufiihren. Offenbar ist die Auspriagung
bei der hier vorliegenden Probe im Vergleich jedoch trotz hoherer Schichtdicke, welche eine
stirkere Akkumulation der Polarisationsfelder bedingen sollte, geringer. Ein Indiz fiir einen re-
duzierten QCSE ist auch die spektrale Lage der Lumineszenz aus dem Quantenfilm, welche bei
vergleichbaren, niedrigen Anregungsdichten, energetisch héher liegt. Da die Proben sich stark
dhneln, kénnte dies auf die Grenzflichen des Quantenfilms zu seinen Barrierenschichten schliefen
lassen. So liefse sich das beobachtete Verhalten erkldren mit entsprechend raueren Grenzflachen,
die den QCSE reduzieren. Weitere Indizien kénnte der Transport der Exzitonen im Quantenfilm
bei tiefen Temperaturen liefern. Sind die Grenzflichen rau, so werden voraussichtlich ande-
re Streumechanismen als die temperaturunabhingige Grenzflichenrauigkeitsstreuung in diesem

Bereich dominieren.
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Abhiingigkeit der Kathodolumineszenz von der Probentemperatur
Wie bereits bei der Vergleichsprobe in Abschnitt wurden auch fiir diese Probe temperatur-
abhingige Kathodolumineszenzspektren aufgenommen. Durchgefiihrt wurden diese Messungen
bei einer Beschleunigungsspannung der Primérelektronen von V 4..=3 kV und einem Strahlstrom
von ca. I=700 pA. Aufgrund der geringen Anregungsweite bei der gewihlten, kleinen Beschleu-
nigungsspannung betrigt die Anregungsdichte damit etwa P—1,2kW /cm?. Die aufgenommenen
Spektren sind in der Abbildung [5.50] dargestellt.
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Abbildung 5.50: Temperaturabhiingige Kathodolumineszenzspektren der quantenfilmnahen Lumi-
neszenz. Bei einer Primérelektronenenergie von E;=3keV (Rpethe=170nm) und einem Strahlstrom
von I=700 pA ergibt sich eine Anregungsdichte von P=1,2kW /cm?. Die Probentemperatur wurde
systematisch von T=5K bis T=300 K variiert. Die QW-Lumineszenz findet sich bei einer Proben-
temperatur von T=5K bei Egy=3,28eV und aufgrund des QCSE damit deutlich unterhalb der ca.
E=3,38¢V von Bulk-ZnO. Diese schiebt monoton mit steigender Probentemperatur Richtung kleine-
rer Ubergangsenergien, gekennzeichnet durch die gestrichelte Linie. Bei einer Probentemperatur von
T=80K erscheint eine deutlich ausgepriigte Schulter auf der Hochenergieseite der QW-Lumineszenz.
Diese hat ihr Zentrum bei ca. E=3,3eV. Dieser Ubergang konnte ebenfalls wieder von der Puffer-
schicht herriihren, bei der es sich um MgZnO handelt. Eine hohe Halbwertsbreite dieses Ubergangs
spricht fiir eine gewisse Konzentrationsfluktuation. Er dominiert bei Probentemperaturen grofier als
T=120K das jeweilige Spektrum.
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Auch hier schiebt die ZnO-QW-Lumineszenz mit zunehmender Temperatur zu kleineren Ener-
gien, jedoch bleibt die Trendumkehr, welche bei der Probe im vorangegangenen Abschnitt ge-
funden wurde, aus. Vielmehr ,beschleunigt® sich die Rotverschiebung mit steigender Temperatur
ab ca. T=100K noch (siehe schwarze gestrichelte Linie in Abbildung .

Bei ca. 80 K erscheint eine deutliche Schulter auf der hochenergetischen Seite des ZnO-QW-
Peaks, welcher mit zunehmender Temperatur ab ca. T=120K das Spektrum im gezeigten Wel-
lenlingenbereich sogar dominiert. Die Herkunft dieses Ubergangs kénnte, wie auch schon bei
der zuvor besprochenen Probe aus der Pufferschicht stammen. Diese besteht in diesem Fall aus
MgZnO. Die hohe Halbwertsbreite dieses Ubergangs gibt Hinweise auf Kompositionsfluktuatio-
nen.

Die energetische Lage der QW-Lumineszenz lisst sich trotz der Uberlagerung der besproche-
nen Peaks fiir das gesamte Temperaturintervall von T=5K bis T=300 K ermitteln, so dass diese
Informationen zur spektralen Position fiir die weiterfithrenden Untersuchungen Verwendung fin-
den konnen (siehe gestrichelte Linie in Abbildung .
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Exzitonischer Transport im Quantenfilm von ca. q=5.5 nm Dicke

Um die Frage nach den beteiligten Streumechanismen beim exzitonischen Transport im ZnO-
Quantenfilm zu klaren, wurden auch an dieser Probe wieder zeit- sowie orts-zeit-aufgeltste
Untersuchungen fiir verschiedene Probentemperaturen durchgefiihrt. Die Anregungsbedingun-
gen wurden dabei zu einer Primérelektronenenergie von Eg;,=3keV und einem Strahlstrom
von I=720pA gewihlt. Dies entspricht einer Anregungsdichte von ca. P=1,2kW/cm? und
damit einer energetischen Position der Lumineszenz der Exzitonen im Quantenfilm von ca.
Eqw (5 K)=3,273eV (vergleiche dazu Abbildung im vorangegangenen Abschnitt).

Die Ergebnisse der zeitaufgelosten Kathodolumineszenzuntersuchungen zur Bestimmung der
anfinglichen Lebensdauer der freien Exzitonen im Quantenfilm sind in der Abbildung[5.51]darge-
stellt. Hier findet sich der letzte Moment der Anregung im Gleichgewichtszustand aus Generation
und Rekombination und die ersten ca. At=30ns nach Abschalten der Anregung und damit dem
Ubergang in den thermodynamischen Gleichgewichtszustand.
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Abbildung 5.51: a) Darstellung der aufgenommenen Transienten der Lumineszenzintensitit der Exzi-
tonen im Quantenfilm fiir verschiedene Temperaturen von T=>5K bis T=300K im letzten Moment
vor Beendigung der Anregung im quasistationiren Zustand aus Generation und Rekombination bei
t=0s, sowie den ersten At=30ns des Riickgangs in den thermodynamischen Gleichgewichtszustand.
Mit zunehmender Temperatur fillt die Lumineszenzintensitit zunehmend steiler ab. b) Mittels
monoexponentieller Anpassung an den anfinglichen Abfall der Lumineszenzintensitit direkt nach
Beendigung der Anregung erhaltene anfingliche Lebensdauern der Exzitonen des Quantenfilms als
Funktion von der Probentemperatur.

Wie in der Abbildung zu sehen ist, fillt die Lumineszenzintensitdt mit zunehmender
Probentemperatur zunehmend steiler ab, was eine Verkiirzung der Lebensdauer mit steigender
Temperatur bedeutet. Dies zeigt auch die Auswertung des anfinglichen Abfalls der Lumines-
zenzintensitit direkt nach dem Abschalten der Anregung mittels Anpassung eines monoex-
ponentiellen Zerfalls - siehe Abbildung [b.5Ip. Die anfingliche Lebensdauer der Exzitonen im
Quantenfilm fallt von 7=11ns bei einer Probentemperatur von T=5K monoton auf =260 ps
bei T=300K.

Die anféingliche Lebensdauer wird auch hier fiir die Berechnung der Transportparameter ver-
wendet. Die Abbildung zeigt ein Sekundérelektronenkontrastbild eines solchen Lochs, an
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dem diese Untersuchungen durchgefiihrt wurden.

Abbildung 5.52: Dargestellt sind zwei Sekundérelektronenkontrastbilder, aufgenommen mit einem
FEREM. Die Abbildung a) wurde unter einem Betrachungswinkel von ca. 30° aufgenommen.
Hieraus lassen sich eine Schichtdicke des aufgebrachten Titans von d=165nm und eine Weite der
,Kraterwand“ von ca. w=70nm ablesen. Die Abbildung b) ist eine Aufsicht auf ein Loch mit einem
Durchmesser von ebenfalls K=1pum. Es ist, wie in Abbildung a) zu erkennen, durch eine zweistu-
fige Abscheidung des Titans ein doppelter Schattenwurf entstanden (innerhalb des Lochbodens
oben-rechts im Bild und aufierhalb der Apertur unten links im Bild).

In der Abbildung [5.52h betrigt der Blickwinkel ca. 30°. So ist aus der Aufnahme abzulesen,
dass die Schichtdicke des hier erzeugten Lochs K=1um, d=165nm betrdgt und die Wandung
der Apertur eine Weite von ca. w=70nm aufweist. Zudem ist hier auch ein Saum am Boden des
Lochs (im Bild oben rechts) zu erkennen, sowie ein Gebiet verminderter Schichtdicke auferhalb
der Aptertur (im Bild unten links am Rand des Lochs). Diese sind dadurch entstanden, dass das
beim Bedampfungsprozess verwendete Titangefdfs sich auch hier erschépft hat und zur Errei-
chung der geforderten Schichtdicke ein weiterer Bedampfungsschritt ntig wurde. Hierbei wurde
offenbar die Quelle beim zweiten Schritt gegeniiber dem ersten leicht versetzt eingebracht, sodass
ein anderer Schattenwurf an den zuvor aufgebrachten Polysterenkugeln entstand. Die hieraus
resultierende Anteil an der Gesamtdicke betrégt jedoch etwas weniger als Ad=10nm (ca. 6 %)
und ist damit als vernachléssigbar anzusehen.

Anders als bei den Aperturen, die auf die Probe im vorangegangnen Abschnitt aufgebracht
wurden (sieche Abbildung , findet sich hier kein den gesamten Umlauf des Bodens ein-
nehmender Titanrand. Die Qualitit dieser LoOcher ist insgesamt als besser einzustufen. Der
verwandte Prozess ist jedoch identisch.

Der Lochdurchmesser betrug K=1pm, die Probentemperatur wurde variiert von T=5K
bis T=300 K. Die Strahlstromstarke der anregenden Elektronen wurde im in-pulse-Betrieb zu
[=720 pA bestimmt und die kinetische Energie der Primérelektronen betrug E.=3keV.

Die Abbildung [5.53] zeigt die aus diesem Loch erhaltenen Transienten bzw. den anfinglichen
Abfall der Lumineszenzintensitit der Exzitonen im Quantenfilm.

Mit zunehmender Temperatur (siehe Pfeil in Abbildung fallt die Lumineszenzintensitit
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Abbildung 5.53: Darstellung des anfinglichen Abfalls der Lumineszenzintensitit der rekombinie-
renden Exzitonen im Quantenfilm im Gebiet des betrachteten Loches in der Titanmaske. Mit stei-
gender Temperatur (siehe Pfeil) fillt die Lumineszenzintensitit zunehmend steiler ab, was einer
Abnahme der anfinglichen Zerfallszeit entspricht.

zunehmend steiler ab. Dies deckt sich mit den Ergebnissen aus der Ermittlung der anfinglichen
Lebensdauer (vgl. Abbildung . Auch fiir die Transienten aus dem Gebiet des Lochs wurde
zu Vergleichszwecken an den anfénglichen Abfall der Lumineszenzintensitét ein monexponen-
tieller Verlauf angepasst. Die daraus resultierende anféingliche Zerfallszeit der freien Exzitonen
im Quantenfilm ist zusammen mit der anfinglichen Lebensdauer fiir die untersuchten Proben-
temperaturen in der Abbildung dargestellt. Es zeigt sich auch hier, dass die anfiingliche
Zerfallszeit fiir alle betrachteten Temperaturen erwartungsgemail unterhalb der anfiinglichen
Lebensdauer der freien Exzitonen im Quantenfilm befindet. Die grofste Differenz findet sich bei
tiefen Temperaturen. Mit zunehmender Temperatur nihern sich die Werte der anfinglichen
Zerfallszeit und Lebensdauer an, iiberschneiden sich jedoch nicht.

Durch Anpassung der Gleichung an den Verlauf des anfinglichen Abfalls der Lumines-
zenzintensitit der freien Exzitonen des Quantenfilms aus dem Gebiet der Apertur (Abbildung
und Einsetzen der entsprechend zugehdrigen anfénglichen Lebensdauer 7 sowie Lochdurch-
messer K erhdlt man wiederum die zu jeder Temperatur gehorige Diffusionskonstante D(T). Die
Ergebnisse sind in der Abbildung[5.54b dargestellt. Bei einer Probentemperatur von T=5 K liegt
die Diffusionskonstante fiir die freien Exzitonen im Quantenfilm bei D=3,4 cm?/s. Mit steigender
Temperatur fillt diese zunéchst bis T=12 K auf D=1,4 cm? /s, verharrt dort bis etwa T=30 K und
steigt bis zu einem Maximum von D=6 cm? /s bei T=50 K an. Mit weiter steigender Temperatur
fallt die Diffusionskonstante monoton bis T=300 K auf D=0,8 cm?/s.

Berechnet man aus der Diffusionskonstante mit der anfinglichen Lebensdauer {iber die Glei-
chung die Diffusionsldnge A, so erhilt man aus den bisher erhaltenen Ergebnissen die
Diffusionsldngen, wie sie in der Abbildung dargestellt sind. Bei einer Probentemperatur
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Abbildung 5.54: In Abhingigkeit von der Probentemperatur sind folgende Ergebnisse dargestellt: a)
Vergleich der anfinglichen Lebensdauer (schwarz) und anfinglichen Zerfallszeit (rot) fiir die Exzito-
nen im Quantenfilm, b) berechnete Diffusionskonstanten, ¢) abgeleitete Diffusionslingen und d) aus
den Diffusionskonstanten abgeleitete Beweglichkeit der Exzitonen.

von T=5K betrigt diese rund A=1,9 pm. Mit steigender Temperatur fallt diese weitestgehend
monoton bis zu einer Probentemperatur von T=300K auf einen Wert von A=0,15 pm.

Uber die Einsteinbeziehung l&sst sich auch hier eine Beweglichkeit aus der Diffusions-
konstanten definieren. Man erhélt den in der Abbildung dargestellten Verlauf der Beweg-
lichkeit als Funktion von der Probentemperatur. Das Maximum ihrer Beweglichkeit erreichen
die Exzitonen bei der kleinsten betrachteten Probentemperatur von T=5K. Hier liegt der Wert
bei p=7900 cm?/Vs. Bis zu einer Temperatur von T=30K fillt die Beweglichkeit monoton bis
auf ca. p=750cm?/Vs. Steigt die Temperatur weiter, so wird ein  lokales* Beweglichkeitsmaxi-
mum bei T=50K mit einem Wert von p=1400cm?/Vs erreicht. An dieses Maximum schlieft
sich eine monotone Abnahme der Beweglichkeit der Exzitonen bis zu einer Temperatur von
T=300K an, bei der die Beweglichkeit ihr Minimum im Betrachteten Temperaturfenster er-
reicht und p©=30cm?/Vs betriigt. Die im Vergleich zur Probe des vorangegangenen Abschnitts
hohere absolute Beweglichkeit der Exzitonen kann durch die gréfsere Dicke und die hoheren
Potentialbarrieren des Quantenfilms erklért werden. Dieser Umstand wurde bereits in [HIL89|
ausfiihrlich dargelegt, wonach sowohl hohere Schichtdicken, als auch héhere Barrieren fiir eine
hohere Beweglichkeit sorgen. Auch steht dies in Einklang Gleichung .

Anders als fiir die im vorangegangenen Abschnitt diskutierte Probe, findet sich hier zudem
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kein ausgeprigtes Plateau der Beweglichkeit bei tiefen Temperaturen. Vielmehr f&llt diese fiir
Temperaturen groker als T=5K sofort ab. Es kann also davon ausgegangen werden, dass die
bereits oben angestellten Vermutungen, dass die Grenzflichen bei dieser Probe nominell rauer
sind als bei der Vergleichsprobe, zutrifft. Eine glattere Grenzfliche miisste entsprechend den
Uberlegungen und Ausfithrungen des Kapitels hier eine temperaturunabhingige Beweg-
lichkeit zur Folge haben (siehe auch Vergleichsprobe Abschnitt . Zu beachten ist in diesem
Zusammenhang, dass unter dem Begriff der Rauigkeit nicht die Hohe der Potentialfluktuationen
allein zu verstehen ist, sondern eine Kombination aus der Héhe und auch der Weite der je-
weiligen Schichtdickenfluktuationen im Quantenfilm. Es ist zu vermuten, dass hauptséchlich die
Weiten der  Inseln” gleicher Schichtdicke bei dieser Probe kleiner Ausfallen, als in der Vergleichs-
probe. Diese Vermutung legen auch die Ergebnisse zum (QUSE nahe, welcher bei dieser Probe
trotz glinstigerer Voraussetzungen durch hohere Barrieren und dickere Quantenfilmschichten
kleiner aufillt als bei der oben genannten Probe. Eine entsprechend der Abbildung[5.56 geformte
Grenzflache schirmt aufgrund der sich ausbildenden Potentialfluktuationen das Polarisationsfeld
entsprechend ab.

Ebenfalls fiir rauere Grenzflichen spricht die Auswertung der Halbwertsbreite der exzitoni-
schen Lumineszenz des QW, wie sie bereits am Ende von diskutiert wurde. So findet sich
bei einer Probentemperatur von T=5K eine identische Halbwertsbreite dieser Lumineszenz von
FWHM=50meV (vgl. Abb. [5.48). Aufgrund der héheren Filmdicke und des geringeren QC-
SE im Vergleich mit der Probe aus Abschnitt folgt daraus, dass die Gebiete identischer
Schichtdicke entsprechend deutlich kleiner ausfallen miissen, als in der Vergleichsprobe aus dem
vorangegangenen Abschnitt [SINO3| [BAJO1]. Veranschaulicht ist dies in der Abbildung

Ferner ldsst sich abschétzen, dass die Ausdehnung der Schichtdickenfluktuationen im Be-
reich der Ausdehnung des Exzitons liegen. Aus der temperaturabhéngigen Beweglichkeit 1ésst
sich ablesen, dass im Temperaturbereich von T=20K bis T=40K eine thermische Aktivierung
des Transports erfolgt. Fine thermische Aktivierung des Transports hat bereits Hillmer et. al
( [HIL90|) fiir eine nicht wachstumsunterbrochene QW-Struktur gefunden, bei der die Grenz-
flichen der Heterostruktur entsprechend rau ausgestaltet sind. Dies stellt ein weiteres Indiz fiir
vergleichsweise raue Grenzflichen fiir die vorliegende Probe dar. Die Tatsache, dass die Beweg-
lichkeit zunéchst von einem héheren Niveau kommend mit steigenden Temperaturen abnimmt,
kénnte ggf. damit erkldrt werden, dass sich in dem relativ dicken Quantenfilm noch ausrei-
chend Exzitonen befinden, welche aufgrund der Abschirmung des Polarisationsfeldes durch die
Konzentration von Uberschussladungstriigern / Exzitonen kein attraktives Potential an den
Grenzflichen ,sehen* und somit eine weitestgehend von Grenzflicheneinfliissen freie Bewegung
ausfiihren konnen - sich sozusagen in einem streuzentrenarmen Kanal befinden. Vielmehr streu-
en diese Exzitonen dann mit den von Phononen hervorgerufenen Potentialfluktuationen. Wie
im iiberndchsten Absatz erlautert wird, kann so auch der temperaturabhéngige Verlauf der ex-
zitonischen Beweglichkeit unter Nichtbeachtung der thermischen Aktivierung des Transports
ordentlich reproduziert werden.

Ubersteigt die Materialtemperatur ca. T=20K bis 30 K erhalten die in den Potentialminima
der Grenzflichen gehaltenen Exzitonen ausreichend Energie, um sich von diesen zu lésen und
ihrerseits einen Beitrag zur Gesamtbeweglichkeit zu leisten. So, dass die ermittelte Beweglichkeit

im Bereich dieser thermischen Aktivierung zunimmt.
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Abbildung 5.55: Darstellung der aus den Messungen erhaltenen exzitonischen Beweglichkeit im
Quantenfilm in Abhéngigkeit von der Temperatur (schwarz) mit dazugehoriger theoretischer Be-
weglichkeit der Exzitonen fiir eine Beteiligung von Streuung am Deformationspotential und der
Frohlichwechselwirkung (rot) und einem ,Guide to the Eye“ (blau gestrichelt) zur Anzeige der
thermischen Aktivierung des Transports der Exzitonen im QW bzw. an den Grenzflichen - analog

zu |[HILSS|

Eine Anpassung der charakteristischen Verldufe der Beweglichkeit verschiedener Streumecha-
nismen an die ermittelte Beweglichkeit der Exzitonen ldsst den Schluss zu, dass die in diesem

Quantenfilim dominierenden Streumechanismen fiir die freien Exzitonen die Deformationspo-
tentialstreuung und die Frohlichwechselwirkung darstellen (siche Abbildung [5.55). Mit diesen
beiden Streuarten ist die beste Reproduktion des gefundenen Verlaufes der Beweglichkeit in

Abhéngigkeit von der Probentemperatur erreichbar.
Entsprechend den Ausfiithrungen des Kapitels ist ein Parameter fiir die Deformations-

L,

RO

MgZnO
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Abbildung 5.56: Schematische Darstellung von einer moglichen Beschaffenheit der Grenzflichen.
Modellbildung abgeleitet aus den gefundenen Ergebnissen insbesondere zum QCSE und der Trans-
portergebnisse in Verbindung mit Gleichung (2.91) sowie der Halbwertsbreite der QW-Lumineszenz.
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potentialstreuung in zweidimensionalen Strukturen die Schichtdicke dieser Struktur. Fiir die
Qualitat der Anpassung spricht die hieraus ermittelte Quantenfilmdicke von d=5nm, wie sie
auch anndhernd aus den Positionsbestimmungen anhand von Sekundirelektronenkontrastbil-
dern abgeschitzt wurde. Wie auch in allen anderen hier behandelten Féllen spielt die ionisierte
Storstellenstreuung flir die untersuchten Exzitonen keine Rolle. Die Abwesenheit dieses im Falle
von Ladungstrigern extrem dominanten Streumechanismus spricht vielmehr dafiir, dass tatsich-
lich der exzitonische Transport in den vorliegenden Untersuchungen analysiert wurde und diese
aufgrund ihrer elektrischen Neutralitdt den Blick auf die offengelegten anderen Streumechanis-

men erlauben.






Zusammenfassung

6 Zusammenfassung

Wie bereits in der Einleitung besprochen, erfordern die zunehmende Miniaturisierung sowie
die immer weiter steigenden Anforderungen an leistungsfihige und gleichzeitig energieeffiziente
Bauelemente eine weitere Optimierung nicht nur ihres Layouts, sondern auch ihres strukturellen
Aufbaus und ihrer Qualitét - insbesondere im Hinblick auf ihre Grenzflichen.

Eine geeignete Methode zur Analyse der transportlimitierenden Gréfen in niederdimensiona-
len Strukturen wie Quantenfilmen stellt die Analyse des exzitonischen Transports dar, da hier
die fiir Ladungstriger dominante Streuung an ionisierten Storstellen, welche andere Streumecha-
nismen wverdeckt”, keine Rolle spielt. Dies bestétigen die in dieser Arbeit erhaltenen Ergebnisse.

Die Kenngrdfe, welche die zugrundeliegenden Streumechansimen aufzeigt, ist die Beweglich-
keit, als Funktion von der Temperatur. Jeder Streumechanismus bedingt einen charakteristischen
Verlauf der Beweglichkeit in Abhangigkeit von der Temperatur. Die wichtigsten Streumechanis-
men wurden im Abschnitt besprochen. Um die Beweglichkeit der Exzitonen ermitteln zu
kénnen, miissen die anfingliche Lebensdauer 7 und je nach verwendeter Methode die Diffu-
sionslinge A, oder die Diffusionskonstante D - jeweils selbst als Funktion der Temperatur -
ermittelt werden. Mit diesen Parametern ldsst sich dann die Beweglichkeit iiber die sogenannte
Einsteinbeziehung errechnen (siehe Abschnitt [2.7)).

Mit den hier gezeigten optischen Methoden zur Untersuchung des exzitonischen Transports
wurden hochsensitive Untersuchungsmethoden etabliert, welche es erlauben den exzitonischen
Transport auf einer Nanometerskala mit hoher 6rtlicher und zeitlicher Auflésung zu analysieren.
Dazu wurde ein Kathodolumineszenzmessaufbau verwendet, der es sowohl ermdglicht hochorts-
als auch hochzeitaufgeloste Lumineszenzuntersuchungen durchzufiihren. Dieser Aufbau erlaubt
zudem eine hohe Selektivitit des betrachteten Wellenlingenbereichs bzw. Ubergangs und damit
des beobachteten Komplexes. Zwei Verfahren wurden im Rahmen dieser Arbeit erarbeitet und
auf Thre Funktionalitit hin begutachtet. Der exzitonische Transport in bulk GaN und ZnO,
sowie ZnO-basierten Quantenfilmen wurde analysiert.

Bei der ersten Methode handelt es sich um eine ortsaufgeldste Untersuchung, bei der senkrecht
zur Kante einer lichtabsorbierenden Maske die Lumineszenzintensitét in einem Linescan erfasst
wird. Aus dem Verlauf der Intensitdt entlang dieses Linescans ldsst sich die Diffusionslidnge
A der freien Exzitonen ablesen. Die entsprechende Modellbildung bzw. die Ableitung der
entsprechenden Diffusionsgleichung wurde unter Beriicksichtigung der Anderung der Anre-
gungsdichte vom maskierten zum unmaskierten Bereich und einer endlichen, gaussverteilten
Anregungsweite vorgenommen. Die Beriicksichtigung der Anderung der Anregungsdichte beim
Ubergang vom maskierten zum unmaskierten Bereich stellt dabei eine Optimierung gegeniiber
dem Modell dar, welches in meiner Abschlussarbeit Verwendung fand. Die Ableitung der
angepassten Diffusionsgleichung ist in Abschnitt dargelegt und wurde in weiten Teilen
bereits im Rahmen meiner Diplomarbeit erarbeitet. Entscheidende Nachteile dieser Methode
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sind allerdings die Mindestenergie der Primérelektronen zur Durchdringung der Maskierung
von E=7keV und damit verbunden eine hohe Anregungsweite und die hohen Anforderungen an
die Prozessierung der Maskenkanten, welche eine moglichst gegen Null gehende Weite besitzen
miissen. Praktisch wurden im besten Fall Weiten um ca. w=100nm erreicht. Hiermit und mit
der optischen Auflosung aufgrund der hohen Primérelektronenenergie sind Diffusionsldngen
kleiner als A=100nm nicht detektierbar. Ferner haben sich h&ufig Rinder im Bereich der
Maskenkanten gezeigt, welche Einfluss auf die Lumineszenzintensitit nehmen und somit eine

Auswertung des Intensitdtsverlaufs verwehren.

Zum anderen wurde eine Methode verwendet bzw. erarbeitet, bei der durch die Wahl der
Geometrie der Maskierung (zirkulare Offnungen in einer lichtabsorbierenden Schicht) der
Probenoberfliche eine kombinierte orts-zeit-aufgeldste Information erhalten wird. Hier wird
ausgenutzt, dass der erhaltene Abfall der Lumineszenzintensitét nach einer gepulsten Anregung
direkt davon abhéngt, wie hoch die Diffusivitét der Exzitonen ausfillt. Hier bedingen sich damit
also Lochkreisdurchmesser (bekannt aus Préparation) und Diffusivitit (freier Parameter®)
gegenseitig. Durch die Kenntnis der Lebensdauer 7 der freien Exzitonen und dem Lochkreis-
durchmesser kann mittels des im Rahmen dieser Arbeit entwickeltem theoretischen Modells die
Diffusionskonstante direkt aus den erhaltenen Transienten ermittelt werden. Die Modellbildung
bzw. die Losung der zugehdrigen Diffusionsgleichung mit allen Nebenbedingungen und ebenfalls
unter Beriicksichtigung einer endlichen Anregungsweite ist im Abschnitt aufgezeigt.
Die Losung der aufgestellten Diffusionsgleichung unter Vorgabe aller zu beriicksichtigenden
Bedingungen und unter Vorgabe zur Findung einer analytischen Losung wurde von Hrn.
Andrey Poljakov erarbeitet. Im Vergleich zur oben genannten Methode kann hier aufgrund
der fokussierten Anregung im Zentrum der Apertur die Primérelektronenenergie wesentlich
kleiner ausfallen, was die Anregungsweite reduziert und somit, wie gezeigt, die Empfindlichkeit
dieser Methode deutlich erhcht. Aufierdem stellt dies somit eine teils erhebliche Verbesserung
zu der in [HIL89| présentierten Methode dar. Zudem kann somit ein weiterer Bereich von
Anregungsdichten abgedeckt werden, was gerade in Bezug auf polare Heterostrukturen groferes
Analysepotential bietet. Die Moglichkeit die Lochkreisdurchmesser den Anforderungen ent-
sprechend anzupassen bzw. auszuwédhlen erhéht die Einsatzbreite von hohen bis sehr geringen
Diffusivititen der freien Exzitonen. Dartiber hinaus hat sich die Probenpréiparation als deutlich
einfacher herausgestellt, als die Herstellung der rechteckigen Maskierungen. Eine hohe Qualitit
ist ohne grofsen Aufwand leicht zu reproduzieren. Damit stellt diese neu entwickelte bzw.
weiterentwickelte Methode das grofsere Potential von den beiden genutzten Verfahren dar, um
den exzitonischen Transport in Halbleitern zu untersuchen.

Wie die Simulationen in den Abschnitten und zeigen, ist die Beriicksichtigung der
Anregungsweite bei beiden Methoden von grundlegender Bedeutung. Exemplarisch wurde an-
hand der Diffusionsliangenbestimmung aus ortsaufgeldsten Messungen gezeigt, dass ohne dieser

Beriicksichtigung erheblich (im Experiment bis zu Faktor 6) von der ,Realitdt® abweichende
Diffusionslangen erhalten werden koénnen (siche dazu Abschnitt bzw. Abbildung [5.5)).

Die Ergebnisse zeigen trotz aller Unterschiede, dass beide verwendeten Methoden zu ver-

wertbaren Ergebnissen fithren und einen Einblick in den exzitonischen Transport erlauben. Mit
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beiden verwendeten Methoden wurde der exzitonische Transport in jeweils zwei Galliumnitrid,
als auch zwei ZnO-Substraten untersucht. Mit der orts-zeitaufgelosten Methode (Methode der
transparenten Kreisfliche) wurde zudem der exzitonische Transport in zwei ZnO-Quantenfilmen
analysiert.

HVPE-GaN

Die Ergebnisse der Untersuchungen zum Transport freier Exzitonen in einer qualitativ hoch-
wertigen, dicken, HVPE gewachsenen Galliumnitridprobe mittels cw-Linescans zeigen, dass die
Diffusionslénge von ca. A=3 pm auf A=1 pm bei steigender Temperatur von T=5K bis T=300K
abfillt. Gleichartig steigt die anfingliche Lebensdauer der freien Exzitonen von 7=0,4ns auf
7=1,4ns. Die daraus resultierende Beweglichkeit der freien Exzitonen besitzt ihr Maximum bei
T=5K mit p=700.000cm?/Vs und fillt monoton bis zu einer Temperatur von T=300K auf
pu="7cm?/Vs. Eine Analyse des Verlaufs der Beweglichkeit zeigt, dass dieser hervorragend repro-
duziert werden kann, wenn drei verschiedene Streuarten angenommen werden. Diese sind Streu-
ungen am akustischen Deformationspotential, sowie Streuungen an akustischen Phononen unter
Beteiligung von piezzoelektrischer Wechselwirkung, als auch Streuungen durch die Fréhlichwech-
selwirkung. Fine Streuung an ionisierten Storstellen kann entsprechend den Erwartungen fiir die
elektrisch neutralen Exzitonen nicht gefunden werden.

Eine weitere HVPE gewachsene GaN-Probe wurde mittels Methode der transparenten
Kreisflichen analysiert. Anders als bei der oben genannten Probe steigt die Diffusionsldnge
mit steigender Temperatur. Bei T=5K betrdagt die Diffusionlinge A=200nm, bei T=150K
wird ein Maximum von A=1,3pm erreicht. Die anféingliche Lebensdauer der freien Exzitonen
steigt mit zunehmender Temperatur von T=5K bis T=300K von 7=300ps auf 7=1ns. Dies
fiihrt zu einer mit steigender Temperatur fallenden Beweglichkeit der freien Exzitonen. Bei
T=7K wird ein Maximum von ca. u=9000cm?/Vs erreicht. Mit steigender Temperatur fillt
die Beweglichkeit bis T=300K auf pu=450cm?/Vs. Die Exzitonen erreichen also nicht die
hohe Beweglichkeit wie in der Vergleichsprobe. Gleichzeitig jedoch fillt die Beweglichkeit mit
steigender Temperatur nicht so stark ab. Die geringere maximale Beweglichkeit lasst sich
mit einer im Vergleich geringeren kristallinen Qualitét erkldren (das Probenstiick stammt
aus dem #ufsersten Randbereich des Wafers). Die Analyse der beteiligten Streuprozesse zeigt
die dominante Beteiligung zweier Streumechanismen. Dies sind die akustische Deformations-
potentialstreuung und die Frohlichwechselwirkung. Es kann vermutet werden, dass aufgrund
von strukturellen Defekten in dieser Probe die Piezoelektrizitdt reduziert ist und deshalb,
anders als bei der Vergleichsprobe die Streuung an akustischen Phononen unter Beteiligung
der piezoelektrischen Wechselwirkung keine dominante Rolle spielt. Auch hier kann erwar-

tungsgeméfs keine Streuung der freien Exzitonen an ionisierten Stérstellen nachgewiesen werden.

ZnO-Substrat

Wieder startend mit der Methode der cw-Linescans weist das analysierte, kommerzielle ZnO-
Substrat fiir die freien Exzitonen eine Diffusionsléange von bis zu A=4 ym bei T=5K auf. Diese
sinkt mit zunehmender Probentemperatur auf bis zu knapp iiber A=1pnm bei T=300 K. Gleich-
zeitig steigt jedoch die anfingliche Lebensdauer im selben Temperaturintervall von 7=300ps
bei T=5K auf 7=9,8ns bei T=300 K. Dies fiihrt zu einer monoton fallenden Beweglichkeit von
T=5K bis T=300K von etwa y=10°cm?/Vs auf =50 cm?/Vs. Eine Auswertung des Verlaufs
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der Beweglichkeit in Abhéngigkeit von der Temperatur zeigt, dass die beteiligten, dominanten
Streumechanismen die am akustischen Deformationspotential und der Frohlichwechselwirkung
sind. Ferner konnte aus dieser Anpassung fiir die untersuchte ZnO-Probe eine Debye-Temperatur
von Tp=379 K ermittelt werden, welche sehr nahe dem Literaturwert von Tp=416 K liegt. Auch
dies zeigt die Qualitdt der ermittelten Transportkenngréfen.

Eine Abhéngigkeit der Diffusionsléngen von der Orientierung auf der Probenoberfliche konnte
nicht nachgewiesen werden. Dies entspricht aufgrund der Wachstumsrichtung bzw. der Ebene
(c-Ebene), in der die Transportuntersuchungen unternommen wurden, der Erwartung.

Der Transport freier Exzitonen in einem weiteren kommerziellen ZnO-Substrat wurde mit
der Methode der transparenten Kreisfliche analysiert. Hier zeigt sich, dass die anfingliche
Lebensdauer ebenfalls mit zunehmender Temperatur zunimmt. Sie steigt von T=5K bis
T=300K von 7=260ps bis 7=2,2ns an. Die ermittelte anfingliche Zerfallszeit, ermittelt
aus den aufgenommenen Transienten der freien Exzitonen aus dem Lochkreis, zeigen jedoch
keine signifikante Variation mit der Probentemperatur. Die ermittelten Diffusionskonstanten
reichen von D=2cm?/s bei T=5K bis D=20cm?/s bei T=180K, woraus zusammen mit der
anfinglichen Lebensdauer die Diffusionslinge berechnet wurde. Diese steigt ebenfalls mit
steigender Temperatur an. Bei T=5 K betrigt sie A=200nm, bei T=180K liegt sie im Bereich
um knapp A=3 pm. Die mittels Einsteinbeziehung errechnete Beweglichkeit der freien Exzitonen
deckt einen Bereich von etwa pu=1000cm?/Vs bis u=4000cm?/Vs ab. Es handelt sich dabei
jedoch um keinen monotonen Zusammenhang, sondern um eine eher hin- und herschwankende
Beweglichkeit in Abh#ngigkeit von der Probentemperatur. Dieses diirfte der ermittelten
anfinglichen Zerfallszeit geschuldet sein, welche keine Variation mit der Probentemperatur
erkennen l4sst. Der Grund hierfiir liegt méglicherweise an einem ungiinstigen Lochdurchmesser.
Somit sind fiir diese Probe leider keine Riickschliisse auf beteiligte Streumechanismen beim
exzitonischen Transport moglich.

ZnO-Quantenfilme

Neben den Bulk-Materialien wurden ZnO basierte Quantenfilme untersucht. Hier sollte ge-
klart werden, ob eine Streuung an Grenzflichen aufgezeigt werden kann bzw. welchen Einfluss
die Grenzflichen zum Barrierenmaterial auf den Transport der freien Exzitonen im Quanten-
film haben. Zur Analyse dieses Transports wurde die flexiblere und sensitivere Methode der
transparenten Kreisfliche verwendet.

Die erste Probe weist MgZnO-Barrieren mit einer Mg-Konzentration von ca. 6% auf. Die
Dicke des Quantenfilms an der Untersuchungsstelle betrigt ca. 4 nm. Die Lumineszenz aus dem
ZnO-Quantenfilm liegt mit E=3,19eV bei T=5K und kleinen Anregungsdichten energetisch
unterhalb des ZnO-Bulk-Materials. Dieser Umstand ldsst sich mit dem QCSE erkléren, der diese
Probe auszeichnet. Die Auswertung anregungsdichteabhingiger Lumineszenzuntersuchungen
zeigt eine Verschiebung der Lumineszenzenergie von AE=29meV /Dekade Anregungsdichte.
Ferner zeigt die Analyse der Quantenfilmlumineszenz als Funktion von der Probentemperatur
zwei Aktivierungsenergien. In Anlehnung an die Bindungsenergien von Exzitonen an ,Dotan-
den” im Bulk-System entsprechen diese den Elementen Gallium und einem bislang nicht nidher
definierbaren Dotanden, dessen strahlender Ubergang jedoch mit ,Ig“ bezeichnet wird.

Die anfingliche Lebensdauer der Exzitonen im Quantenfilm fillt monoton mit steigender
Temperatur von 7=3,7ns bei T=5K bis 7=400ps bei T=180 K. Die anfingliche Zerfallszeit,
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welche aus den Transienten aus dem Lochkreis mit einem Durchmesser von 1pm erhalten
wurden, fallen ebenfalls mit steigender Temperatur, wahren jedoch aufgrund der Diffusion
der Exzitonen unter die Maskierung entsprechenden Abstand zur anfinglichen Lebensdauer.
Bei T=5K betriigt die Diffusionskonstante D=0,3cm?/s, bei T=180K betriigt sie hingegen
D=1,4cm?/s. Die aus der Diffusionskonstanten und der anfinglichen Lebensdauer berechnete
Diffusionsldnge zeigt eine allmahliche thermische Aktivierung im Bereich von T=5K bis
T=12K. Sie steigt in diesemm Temperaturbereich von A=300nm auf A=375nm. Steigt die
Temperatur weiter, so liberwiegen mit steigender Temperatur stirker werdende Streuungen
an Phononen. Somit fillt ab ca. T=40K bis T=180K die Diffusionslange auf A=225nm ab.
Dieses Verhalten fiihrt zu einer Beweglichkeit, welche im Bereich tiefer Temperaturen von
T=5K bis T=12K ein konstantes Niveau um p=600cm?/Vs zeigt und erst mit dariiber hinaus
steigender Temperatur deutlich bis y=90cm?/Vs fillt. Eine Uberlagerung charakteristischer
Beweglichkeiten diverser Streumechanismen zeigt, dass sich dieser Verlauf der Beweglichkeit
hervorragend unter Annahme der temperaturunabhingigen Grenzflichenrauigkeitsstreuung
und der Frohlichwechselwirkung reproduzieren lasst. Offenbar liegt also die Potentiallandschaft
an den Grenzflichen vom Quantenfilm zum Barrierenmaterial bzgl. seiner Ausdehnungen

unterschiedlicher ,Inseln“ im Bereich oberhalb der Ausdehnung des Exztionbohrradius.

Die zweite Probe mit ZnO-Quantenfilm besitzt MgZnO-Barrieren mit einer Mg-Konzentration
von 10% und einem leicht modifizierten Puffer, welcher nun aus MgZnO geringer Mg-
Konzentration (ca. 2,5%) besteht. Die Dicke des Quantenfilms an der Untersuchungsstelle
betrégt nun 5,5nm, anstelle von 4nm. Bei geringen Anregungsdichten und bei einer Proben-
temperatur von T=5K liegt die Lumineszenz aus dem Quantenfilm bei E=3,255¢eV. Diese
ist ebenfalls geringer als die des Bulk-Materials und ldsst sich abermals mit dem QCSE
erklaren. Dennoch liegt sie trotz der groferen Dicke des QW und der hoheren Barrieren bei
héheren Energien als bei der oben genannten Probe. Die Erkliarung fiir die Differenz liegt
in einem geringeren QCSE und wird auch durch die Analyse der anregungsdichteabhingigen
Lumineszenz bestétigt. Hier zeigt sich, dass der Anstieg der Rotverschiebung mit steigender
Anregungsdichte lediglich AE=19meV/Dekade Anregungsdichte betrdgt. Aus der absoluten
Position und diesem Anstieg lésst sich bereits schlussfolgern, dass die Ausprigung des QCSE
im Vergleich reduziert ist und diese unter Beriicksichtung des Probenaufbaus, auf ,schlechtere”
Grenzflachen zuriickzufiihren ist.

Die anféngliche Lebensdauer der Exzitonen im Quantenfilm fillt monoton von T=5K bis
T=300K von 7=11ns bis 7=260ps. Die anfinglichen Zerfallszeiten fiir die Lumineszenz aus
dem 1pm Durchmesser besitzenden Lochkreis fallen ebenfalls mit steigender Temperatur ab.
Jedoch ist die Steigung wesentlich geringer. Erwartungsgemifs liegt die anfingliche Zerfallszeit
fiir alle betrachteten Temperaturen unterhalb der anfinglichen Lebensdauer. Dies fithrt unter
Anwendung des theoretischen Modells zu Diffusionskonstanten, die von T=5K bhis T=12K
von etwa D=4cm?/s auf knapp iiber D=1cm?/s abfallen. Steigt die Temperatur weiter, so
steigt die Diffusivitiit der Exzitonen bis T=50 K auf D=6 cm?/s an und fillt mit noch weiter
steigender Temperatur wieder ab auf ca. D=0,8 cm2/s bei T=300 K. Hieraus resultieren mit
steigender Temperatur abnehmende Diffusionslingen von A=1,9 pm bei T=5K bis A=150nm
bei T=300 K. Die zugehdrige Beweglichkeit als Funktion von der Probentemperatur zeigt einen
Abfall mit zunehmender Temperatur von p=7900cm?/Vs bei T=5K bis p=30cm?/Vs bei
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T=300 K. Die beste Reproduktion des erhaltenen Verlaufes der Beweglichkeit in Abhingigkeit
von der Probentemperatur wird erreicht unter der Annahme; dass sowohl Streuungen am
akustischen Deformationspotential, als auch die Frohlichwechselwirkung den Transport der
Exzitonen dominant limitieren. Anders als bei der Vergleichsprobe mit ZnO-Quantenfilm zeigt
sich hier also keine Grenzflachenstreuung durch ein ausgeprigtes Plateau der Beweglichkeit bei
tiefen Temperaturen. Jedoch zeigt der Anstieg der Beweglichkeit um T=50K eine thermische
Aktivierung des Transports und erinnert an das Verhalten der exzitonischen Beweglichkeit
bei rauen Grenzflachen, wie sie von Hilmer et. al gezeigt wurde ( [HIL88|). Eine Erklérung
fiir die bei kleineren Temperaturen hiéhere Beweglichkeit kénnte eine Separation von an den
Grenzflachen ,gefangenen“ Exzitonen und innerhalb des Films von den Grenzflichen weitest-
gehend unbeeinflussten Exzitonen liegen. Die hohere Beweglichkeit bei tiefen Temperaturen
liefern dabei die innerhalb des Films ,liegenden® Exzitonen, den Beitrag des Anstiegs liefern die
grenzflichennahen Exzitonen mit thermischer Aktivierung ihres Transports.

Der Grund fiir das unterschiedliche Verhalten der beiden untersuchten Quantenfilmproben
wurde modellhaft skizziert und lésst sich vornehmlich durch die Grofe der sich formierten ,In-
seln“ gleicher Hohe an den Grenzflachen erkliren. Diese Modellvorstellung deckt sich auch mit
den Ergebnissen zum QCSE. Je grofer die Bereiche gleicher Schichtdicke des Quantenfilms,
desto weniger werden Polarisationsfelder im Grenzgebiet abgeschirmt und desto grofier ist der
Einfluss des QCSE. Gleichermafen erreichen diese ,Inseln* damit Ausdehnungen, die im Bereich
> des Exzitonbohrradius liegen, so dass diese an den Potentialstufen der Inselgrenzen streuen,
sich innerhalb dieser Inseln jedoch beziiglich der Grenzfliche ungehindert bewegen koénnen.
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