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Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit behandelt die elektronischen Materialeigenschaften von
AlGaN/GaN-Heterostrukturen. Die Auswertung optischer Spektren mit komple-
xen Modellen ermöglichte erstmals die Bestätigung des theoretisch vorausgesag-
ten Verlaufes der Polarisationsdiskontinuität (auch Polarisationsladung genannt)
in Abhängigkeit vom Al-Gehalt durch zuverlässige Experimente. Weiterhin wurde
festgestellt, dass die Polarisationsdiskontinuität im Bereich von 5 K bis Raumtem-
peratur konstant ist.

Das hier verwendete Verfahren basiert auf der Auswertung von Elektro-
reflexions- (ER-)spektren und nutzt die spezifische Abhängigkeit der Schicht-
feldstärke von der angelegten elektrischen Spannung. In dieser Arbeit wurde das
Verfahren konsequent weiterentwickelt und übertrifft so alle alternativen Metho-
den in der Genauigkeit.

ER-Spektren von Gruppe-III-Nitriden weisen generelle Besonderheiten auf.
In unmittelbarer Nähe zur Bandkante können ER-Spektren im Gegensatz zu
schmallückigen Halbleitern (z.B. GaAs) nicht durch konstante Seraphinkoeffizien-
ten beschrieben werden. Jedoch ergibt die Analyse der Franz-Keldysh-Oszillationen
nach der Aspnes’schen Methode wie bei schmallückigen Halbleitern den korrekten
Feldstärkebetrag.

Optische und insbesondere ER-Spektren von Gruppe-III-Nitridschichten las-
sen sich nur vollständig durch Berücksichtigung der Exzitonen im elektrischen Feld
beschreiben. Dazu wurde in dieser Arbeit ein von Blossey vorgeschlagenes Modell
auf die Nitride angewandt und in einer Software umgesetzt. Durch numerische Si-
mulationen wurde festgestellt, dass die energetische Position der Exzitonenhaup-
tresonanz und deren spektrale Breite näherungsweise einer linearen Abhängigkeit
von der elektrischen Feldstärke folgen. Der dargestellte Ansatz zur Spektrensi-
mulation ist dadurch einzigartig, dass man mit ihm Exzitonen in inhomogenen
elektrischen Feldern quantitativ beschreiben kann. Die gute Übereinstimmung von
berechneten und experimentellen Spektren bekräftigt die Zuverlässigkeit der in
dieser Arbeit bestimmten Materialgrößen.

Die Wirkungsweise von AlGaN/GaN-Heterostrukturen als chemische Senso-
ren wurde ebenfalls optisch untersucht. Werden Pt-kontaktierten Proben Wasser-
stoff ausgesetzt, erhöht sich die Dichte des zweidimensionalen Elektronengases um
einige 1012e/cm2 und die Schottkybarriere verringert sich um bis zu 0,85 V. Bei
Proben mit unkontaktierter, freier Oberfläche führt die Benetzung mit einer po-
laren Flüssigkeit (Azeton) zu einer Potenzialerhöhung und zu einer Verringerung
der Oberflächennettoladung.



Abstract

The electronic material properties of AlGaN/GaN heterostructures were inves-
tigated. The analysis of optical spectra by complex models allowed for the first
time to confirm the theoretically predicted dependence of the polarisation discon-
tinuity (also called polarisation charge) on the Al content by reliable experiments.
Furthermore, it is shown that the polarisation discontinuity is constant over the
temperature range from 5 K up to room temperature.

The method employed here is based on the analysis of electroreflectance (ER)
spectra and exploits the specific dependence of the electric field strength within
a layer on the applied electric voltage. In this work this method is consequently
refined to surpass all alternative methods in accuracy.

ER spectra of group-III-nitrides posses some general peculiarities: (i) In di-
rect proximity to the band gap they can not be described by constant Seraphin
coefficients in contrast to small gap semiconductors (e.g. GaAs). (ii) Though, the
analysis of the Franz-Keldysh oscillations by Aspnes’ method yields the correct
values of the electric field strength as it is the case for small gap semiconductors.

Optical and especially ER spectra of group-III-nitrides can only be described
completely by taking into account for excitons in electric fields. For this a mo-
del proposed by Blossey was applied to nitride semiconductors and implemented
into a software program. By extensive numerical simulations it was found that
the energetic position of the exciton main resonance as well as its spectral width
depend linearly on the electric field strength. The approach presented is unique
since it allows for a quantitative description of excitons in inhomogeneous elec-
tric fields. The good agreement between experiment and simulation supports the
reliability of the material properties presented in this work.

The operation of AlGaN/GaN heterostructures as chemical sensors was in-
vestigated by means of optical spectra too. If Pt contacted samples have been
exposed to hydrogen the density of their two dimensional electron gases were rai-
sed by several 1012e/cm2 while the Schottky barrier heights were lowered by up
to 0.85 V. Wetting of the free surface of not contacted samples by a polar liquid
(acetone) led to an increase of the surface potential and a decrease of the net
surface charge density.



Inhaltsverzeichnis

Abkürzungsverzeichnis vi

Symbolverzeichnis vii

1 Einleitung 1

2 Eigenschaften der Gruppe-III-Nitride 5
2.1 Kristallstruktur und Polarität . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 5
2.2 Verspannung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 7
2.3 Spontane und piezoelektrische Polarisation . . . . . . . . . . . . . 13
2.4 Polarisationsdiskontinuität und zweidimensionales Elektronengas . 16
2.5 Bandlückenenergien und optische Auswahlregeln . . . . . . . . . . 19

2.5.1 Volumenhalbleiter . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 19
2.5.2 Verspannte Schichten . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 22

3 Die dielektrische Funktion: Modelle, Numerik, Resultate 25
3.1 Modelle . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 25

3.1.1 Allgemeine Formulierung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 26
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3.1.3 Interbandübergänge im elektrischem Feld: Der Franz-Keldysh-

Effekt . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 29
3.1.4 Exzitonen ohne Feldeinfluss: Elliotts Modell . . . . . . . . 31
3.1.5 Exzitonen im elektrischen Feld . . . . . . . . . . . . . . . . 34

3.2 Die numerische Umsetzung des Blossey-Modells . . . . . . . . . . 37
3.2.1 Die Berechnung von f 2(0) . . . . . . . . . . . . . . . . . . 38
3.2.2 Die Berechnung von g2(0) . . . . . . . . . . . . . . . . . . 41

3.3 Resultate . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 42
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[1] A.T. Winzer, R. Goldhahn, C. Buchheim, O. Ambacher, A. Link, M. Stutz-
mann, Y. Smorchkova, U. K. Mishra, J. S. Speck, Photoreflectance Studies
of N- and Ga-face AlGaN/GaN Heterostructures Confining a Polarisation
Induced 2DEG , Physica Status Solidi B 240, 380 (2003).

[2] C. Buchheim, A.T. Winzer, R. Goldhahn, G. Gobsch, O. Ambacher, A. Link,
M. Eickhoff, M. Stutzmann, Photoreflectance studies of (Al)Ga- and N-face
AlGaN/GaN heterostructures, Thin Solid Films 450, 155 (2004).

[3] A.T. Winzer, R. Goldhahn, G. Gobsch, A. Dadgar, H. Witte, A. Krtschil,
A. Krost, Temperature dependence of the built-in electric field strength of
AlGaN/GaN heterostructures on Si(111) substrate, Superlatt. Microstruct.
36, 693 (2004).

[4] R. Goldhahn, A.T. Winzer, V. Cimalla, O. Ambacher, C. Cobet, W. Richter,
N. Esser, J. Furthmüller, F. Bechstedt, H. Lu, W.J. Schaff, Anisotropy of the
Dielectric Function for wurtzite InN , Superlatt. Microstruct. 36, 591 (2004).

[5] A.T. Winzer, R. Goldhahn, G. Gobsch, A. Link, M. Eickhoff, U. Rossow,
A. Hangleiter, Determination of the polarization discontinuity at the Al-
GaN/GaN interface by electroreflectance spectroscopy , Appl. Phys. Lett. 86,
181912 (2005).

[6] A. T. Winzer, R. Goldhahn, G. Gobsch, A. Dadgar, A. Krost, O. Wei-
demann, M. Stutzmann, M. Eickhoff, Electroreflectance spectroscopy of
Pt/AlGaN/GaN heterostructures exposed to gaseous hydrogen, Appl. Phys.
Lett. 88, 024101 (2006).

[7] R. Goldhahn, P. Schley, A.T. Winzer, G. Gobsch, V. Cimalla, O. Ambacher,
C. Rakel, M. Cobet, N. Esser, H. Lu, W.J. Schaff, Detailed analysis of the
dielectric function for wurtzite InN and In-rich InAlN alloys , Physica Status
Solidi A 203, 42 (2006).

[8] R. Goldhahn, P. Schley, A.T. Winzer, C. Rakel, M. Cobet, N. Esser, H. Lu,
W.J. Schaff, Critical points of the band structure and valence band ordering
at the Γ point of wurtzite InN , J. Cryst. Growth 288, 273 (2006).

iv



[9] P. Schley, R. Goldhahn, A.T. Winzer, G. Gobsch, V. Cimalla, O. Amba-
cher, M. Rakel, C. Cobet, N. Esser, H. Lu, W.J. Schaff, Transition energies
and Stokes shift analysis for In-rich InGaN alloys, Physica Status Solidi
B 243, 1572 (2006).

[10] R. Goldhahn, P. Schley, A.T. Winzer, M. Rakel, C. Cobet, N. Esser, H. Lu,
W. J. Schaff, Transition energies and bowing parameters for In-rich In-
GaN and InAlN alloys, in K. Godehusen (Hg.), BESSY Highlights 2005:
Annual Report , 153 (Berliner Elektronenspeicherring-Gesellschaft für Syn-
chrotronstrahlung m.b.H, Berlin, 2006).

[11] C. Buchheim, R. Goldhahn, A. T. Winzer, C. Cobet, M. Rakel, N. Esser,
U. Rossow, D. Fuhrmann, A. Hangleiter, O. Ambacher, Critical points of
the bandstructure of AlN/GaN superlattices investigated by spectroscopic
ellipsometry and modulation spectroscopy , Physica Status Solidi C 3, 2009
(2006).

[12] A. T. Winzer, G. Gobsch, R. Goldhahn, D. Fuhrmann, A. Hangleiter,
A. Dadgar, A. Krost, Influence of excitons and electric fields on the diel-
ectric function of GaN: Theory and Experiment , Phys. Rev. B 74, 125207
(2006).

[13] C. Buchheim, R. Goldhahn, A.T. Winzer, G. Gobsch, U. Rossow, D. Fuhr-
mann, A. Hangleiter, F. Furtmayr, M. Eickhoff, Stark shift of inter-
band transitions in AIN/GaN superlattices, Appl. Phys. Lett. 90, 241906
(2007).

[14] P. Schley, R. Goldhahn, A. T. Winzer, G. Gobsch, V. Cimalla, O. Am-
bacher, H. Lu, W. J. Schaff, M. Kurouchi, Y. Nanishi, M. Rakel, C. Co-
bet, N. Esser, Dielectric function and Van Hove singularities for In-rich
InxGa1−xN alloys: Comparison of N- and metal-face materials, Phys. Rev.
B 75, 205204 (2007).

[15] R. Goldhahn, A. T. Winzer, A. Dadgar, A. Krost, O. Weidemann, M. Eick-
hoff (Editor’s Choice), Modulation spectroscopy of AlGaN/GaN hete-
rostructures: The influence of electron-hole interaction, Physic Status So-
lidi A 204, 447 (2007).

[16] R. Goldhahn, C. Buchheim, P. Schley, A.T. Winzer, H. Wenzel, Optical
constants of wurtzite group-III nitrides, in J. Piprek (Hg.), Nitride Se-
miconductor Devices: Principles and Simulation, 95 (Wiley-VCH, Wein-
heim, 2007).

v



Abkürzungsverzeichnis

2DEG zweidimensionales Elektronengas, two-dimensional electron gas
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N2DEG Flächendichte des zweidimensionalen Elektronengases
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1 Einleitung

Elektronische Bauelemente auf der Basis weitlückiger Halbleiter wie GaN, AlN
und ihrer Mischkristalle haben bereits ihre Überlegenheit gegenüber einigen kon-
ventionellen Bauelementen unter Beweis gestellt. Sie werden daher ein großes
Marktpotenzial erlangen [17]. So wurden kommerziell erhältliche Mikrowellen-
verstärker realisiert, die gegenüber Galliumarsenid- oder Silizium-Bauelementen
6-fach leistungsstärker sind [18]. Außerdem werden Schaltkreise aus weitlückigen
Halbleitern bei noch höheren Temperaturen als bisher einwandfrei funktionie-
ren [19]. Dies verringert den Kühlaufwand, die Abmessungen und die Kosten der
Komponenten und bringt bedeutende Vorteile für die Radartechnik und Breit-
bandkommunikation [17, 20].

Mit den Gruppe-III-Nitriden wurden effiziente Laser- (LD) und Leuchtdi-
oden (LED) realisiert [21–23]. Durch Legierung von GaN mit InN und AlN kann
der Spektralbereich vom nahen Infrarot (0,68 eV bzw. ca. 1800 nm) bis in das
ferne Ultraviolett (6,213 eV bzw. ca. 200 nm) abgedeckt werden. Aktuelle Anwen-
dungen sind weiße LEDs für Beleuchtungszwecke und blaue LDs zum Lesen und
Beschreiben optischer Speichermedien [24, 25]. Ferner wird an der Entwicklung
von LED-Farbdisplays, Detektoren zur Flammenüberwachung und ultravioletten
Strahlungsquellen zur Wasserentkeimung gearbeitet [26, 27].

Dessen ungeachtet sind noch nicht alle Materialeigenschaften hinreichend gut
quantifiziert. Eine der physikalisch interessantesten unter ihnen ist die Pyroelek-
trizität. Diese Eigenschaft zeichnet die Gruppe-III-Nitride mit hexagonaler Kris-
tallstruktur gegenüber vielen anderen Halbleitern wie den Arseniden, Phosphiden,
Antimoniden, Silizium und Germanium aus. Sie bewirkt eine makroskopische Po-
larisation ohne ein von außen eingeprägtes elektrisches Feld. Aus ihr resultiert eine
Polarisationsdiskontinuität ∆P an Grenzflächen,1 welche ein Gegenstand dieser
Arbeit ist. Durch die großen Beträge von ∆P entstehen in dünnen Nitridschichten
wiederum elektrische Felder, die ein Vielfaches der Durchbruchfeldstärken von Si
oder GaAs übersteigen können [28].

Der Wert von ∆P ist beispielsweise ausschlaggebend für die Charakteris-
tik eines Feldeffektransistors mit hoher Elektronenmobilität (HEMT). Durch die

1Da ∆P die Einheit der elektrischen Flächenladungsdichte besitzt, wird auch von einer Pola-
risationsladung gesprochen.
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1 Einleitung

Polarisationsladung an der AlGaN/GaN-Heterogrenze entsteht ohne Dotierung
ein steuerbarer Kanal mit einem zweidimensionalen Elektronengas (2DEG) hoher
Dichte und Leitfähigkeit [29]. Auch bei der Dimensionierung von LEDs und LDs
berücksichtigt man den Einfluss der Polarisation auf die Emissionswellenlänge
[30].

∆P wurden bisher aus ab-initio-Rechnungen gewonnen [31] . Gesicherte expe-
rimentelle Aussagen existieren jedoch nicht. Zwar wurde eine Reihe von AlGaN/
GaN- und InGaN/GaN-Heteroübergängen mit kapazitiven Messmethoden [32–35]
untersucht, dabei müssen aber schwer erfassbare Parameter, welche die Kontakt-
konfiguration der Probe betreffen, angenommen werden. Dies ist der Genauigkeit
abträglich.

In zwei Arbeiten wurde die Elektroreflexions- (ER-)Spektroskopie als Alter-
native vorgeschlagen [36, 37]. Die Idee beruht darauf, dass ∆P die elektrische
Feldstärke F unmittelbar beeinflusst und man F mit ER-Spektroskopie direkt
bestimmen kann. Es werden lediglich die gut bekannten Ladungsträgermassen
vorausgesetzt.

Die beiden Veröffentlichungen [36, 37] waren der Ausgangspunkt dieser Ar-
beit, um ∆P für AlGaN/GaN-Paarungen mit maximaler Präzision bis zu einem
Al-Anteil von 30% zu bestimmen. Außerdem sollte das Analyseverfahren für die
ER-Spektren von Gruppe-III-Nitriden erstmals auf eine theoretisch gesicherte
Grundlage gestellt werden. Denn bisher wurden die für schmallückige Halbleiter
wie GaAs entwickelten Theorien [38,39] kritiklos übernommen. Die dafür getroffe-
nen Voraussetzungen gelten aber für die Gruppe-III-Nitride nicht, denn im Gegen-
satz zu schmallückigen Halbleitern spielen Exzitonen bei der Wechselwirkung mit
Licht eine bedeutende Rolle. Bereits Anfang der 70-er Jahre sind numerische Mo-
delle zur Beschreibung von Exzitonen in Halbleiterschichten mit elektrischem Feld
bekannt [40–43]. Sie fanden nur vereinzelt Anwendung, da damals Supercompu-
ter zur Spektrensimulation erforderlich waren. Heutzutage macht der Fortschritt
in der Computertechnik und der mathematischen Programmierung dies jedoch
praktikabel. Die Ziele dieser Arbeit lassen sich wie folgt zusammenfassen:

1. Erstmalige Berechnung des Einflusses elektrischer Felder auf die dielektri-
sche Funktion von Nitridhalbleitern unter konsequenter Berücksichtigung
der Elektron-Loch-Wechselwirkung nach einem Modell von Blossey [42, 43].

2. Vergleich der Ergebnisse für GaN und AlGaN mit den Näherungsformeln
der Ein-Elektronen-Theorie (Franz-Keldysh-Effekt) [44, 45].

3. Verifikation des theoretischen Modells durch Spektrensimulation und Ver-
gleich mit experimentellen Ergebnissen für AlGaN/GaN-HEMTs.
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4. Quantitative Auswertung experimenteller Spektren zur Bestimmung elek-
tronischer Parameter von AlGaN/GaN-Heterostrukturen insbesondere von
∆P und der Feldstärke in der AlGaN-Schicht F .

5. Untersuchung des Einflusses der Temperatur auf ∆P und F .

6. Vertiefung des Verständnisses der Wirkungsweise chemischer AlGaN/GaN-
Sensoren durch Interpretation optischer Spektren, die unter dem Einfluss
des zu detektierendem Stoffes (Wasserstoff, Azeton) aufgenommen wurden.

Nach einer Übersicht über die in dieser Arbeit relevanten Eigenschaften der
Nitride in Kap. 2 wird in Kap. 3 das Blossey-Modell zuerst allgemein untersucht
und dann speziell auf die Nitride angewandt. In Kap. 4 schließt sich die Dar-
stellung der daraus zu erwartenden Konsequenzen für die ER-Spektroskopie an.
Die hier untersuchten AlGaN/GaN-Heterostrukturen werden zusammen mit den
experimentellen Aufbauten in Kap. 5 vorgestellt. Kapitel 6 behandelt die ER-
Experimente an Pt-kontaktierten Proben. Die Spektren werden mit dem zuvor
erlangten theoretischen Verständnis interpretiert und analysiert, so dass insbe-
sondere der Zusammenhang zwischen ∆P und dem Al-Gehalt bzw. der Tempe-
ratur mit bisher unerreichter Genauigkeit aufgeklärt wird. In Kap. 7 wird der
Wert von F an unkontaktierten Proben in Abhängigkeit des Al-Gehaltes und
der Temperatur untersucht und bezüglich des Zusammenhangs zwischen Ober-
flächenladung und Al-Gehalt bzw. zwischen Polarisation und mechanischer Ver-
spannung diskutiert. Experimente zu den Sensormechanismen von AlGaN/GaN-
Heterostrukturen schaffen am Ende der Kap. 6 und 7 einen Bezug zur aktuellen
angewandten Forschung an diesem Materialsystem. Im Kap. 8 werden die wichtigs-
ten Ergebnisse zusammen mit einem Ausblick auf zukünftige Forschungsaufgaben
präsentiert.
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2 Eigenschaften der
Gruppe-III-Nitride

2.1 Kristallstruktur und Polarit ät

Die beiden wichtigsten Kristallstrukturen der Gruppe-III-Nitride sind die hexago-
nale Wurtzitstruktur (α-Phase) und die kubische Zinkblendestruktur (β-Phase),
wobei die Wurtzitstruktur die thermodynamisch stabile ist [46]. Für die allgemeine
stöchiometrische Verbindung gilt AlxInyGa1−x−yN mit 0 ≤ x ≤ 1 und 0 ≤ y ≤ 1.
Wegen der großen Unterschiede zwischen den Elektronegativitäten der Elemente
(In: 1,78 Ga: 1,81 Al: 1,61 N: 3,04) besitzt die Bindung stark ionischen Charakter.
Die Bindungsgeometrie wird durch die sp3-Hybridisierung der Valenzelektronen
der Bindungspartner vorgegeben: jedes Kation (Indium, Gallium oder Alumini-
um) befindet sich im Zentrum eines Tetraeders, an dessen vier Ecken jeweils ein
Anion (Stickstoff) platziert ist. Das gleiche gilt entsprechend für das Anion. In
beiden Kristallstrukturen sind die Tetraeder so in Ebenen angeordnet, dass beide
Atomsorten jeweils die dichteste Kugelpackung einnehmen (siehe Abb. 2.1). Der
Unterschied zwischen den beiden Kristallstrukturen liegt darin, ob sich wie in der
Wurtzitstruktur die Stapelreihenfolge nach jeder zweiten Ebene (2H) oder wie
in der Zinkblendestruktur erst nach jeder dritten Ebene (3C) wiederholt. Senk-
recht zu diese Ebenen verläuft in der Wurtzitstruktur in hexagonaler Notation
die [0001]-Richtung bzw. in der Zinkblendestruktur die [111]-Richtung. Es exis-
tiert weiterhin eine Kochsalzstruktur, jedoch nur unter sehr hohem Druck [47].
Da in dieser Arbeit nur hexagonales Material untersucht wird, beschränken sich
die Betrachtungen im Folgenden auf die Wurtzitstruktur.

Das Fehlen der Inversionssymmetrie in hexagonalem Material zieht eine An-
isotropie in den optischen, mechanischen, thermischen und piezoelektrischen Ei-
genschaften, den effektiven Ladungsträgermassen sowie eine zusätzliche Aufspal-
tung der Valenzbänder nach sich. Die c-Achse (in [0001]-Richtung) stellt eine
Vorzugsachse dar. Die Einheitszelle zusammen mit den Gitterachsen in der Ba-
salebene ist in Abb. 2.1 dargestellt. Zur Erläuterung der Notation der Miller-
Bravais-Indizes sei auf [48] verwiesen. Die Geometrie der Wurtzitstruktur wird
durch drei Parameter beschrieben: die Gitterkonstanten a und c, welche jeweils

5



2 Eigenschaften der Gruppe-III-Nitride

Abb. 2.1: (a) Einheitszelle der Gruppe-III-Nitride mit Wurtzitstruktur. (b) Gitter-
achsen in der Basalebene.

die Kantenlänge des Hexagons in der Basalebene bzw. seine Höhe angeben, sowie
durch den internen Gitterparameter u, welcher das Verhältnis des Anion–Kation-
Bindungsabstands entlang der [0001]-Richtung in Einheiten von c angibt. In ei-
nem idealen Kristall ist sein Wert uid = 3/8 = 0,375 und das Verhältnis der
Gitterkonstanten beträgt c/a =

√

8/3 = 1,633. Während in diesem Fall die Bin-
dungslängen und Bindungswinkel zwischen den nächsten Nachbaratomen gleich
sind, ist der Abstand zu den übernächsten Nachbarn entlang der c-Achse um 13%
kürzer als der zu den übernächsten Nachbarn in der Basalebene.

Die experimentell bestimmten Parameter der binären Gruppe-III-Nitride sind
in Tab. 2.1 angegeben. Für die Gitterkonstanten der Mischkristalle gilt dabei die
Vegard’sche Regel [49]. Die Nitride besitzen keine ideale Wurtzitstruktur, d.h. man
findet interne Gitterparameter u, die deutlich größer als uid sind. In den ternären
Legierungen AlxInyGa1−x−yN kann u durch eine quadratische Abhängigkeit mit
Hilfe eines

”
Bowingparameters“ beschrieben werden [31].

Die am besten untersuchte Wachstumsrichtung ist diejenige entlang der c-
Achse, d.h. senkrecht zur (0001)-Ebene. Dabei kann der Kristall entweder in die
[0001]-Richtung oder in die entgegengesetzte [0001̄]-Richtung auf dem Substrat
aufgewachsen sein. Die Atomlagensequenzen der beiden polaren

”
Gesichter“ sind

unterschiedlich (siehe Abb. 2.2). Man definiert daher zwei Polaritäten, je nach-
dem, welche Atomsorte in den Doppellagen, die durch die Bindungen entlang der
c-Achse getrennt sind, oben liegt. Besitzt die Oberfläche Metallpolarität, befin-
den sich die Kationen oben. Dabei zeigt die [0001]-Richtung vom Kristallvolumen
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2.2 Verspannung

AlN GaN InN

a (Å) 3,112 3,189 3,545
c (Å) 4,982 5,185 5,703
u 0,382 0,377 0,375

Tab. 2.1: Gitterparameter der binären Gruppe-
III-Nitride in Wurtzitstruktur [29, 57, 58].

zur Oberfläche. Im Gegensatz dazu befinden sich bei der Stickstoffpolarität die
Anionen oben und die [0001̄]-Richtung zeigt zur Oberfläche. Aufgrund der unter-
schiedlichen physikalischen und chemischen Eigenschaften kann die Polarität der
Oberfläche eindeutig bestimmt werden [50].

Verglichen mit anderen III-V-Halbleitern wie z.B. GaAs weisen AlN und GaN
die Besonderheit auf, dass sie generell mit Metallatomen terminiert sind. Die Ter-
minierung mit Stickstoffatomen ist energetisch ungünstig, da diese bevorzugt die
starke N–N-Bindung eingehen, N2 bilden und dabei von der Oberfläche desorbie-
ren. Für beide Polaritäten wurden verschiedene Rekonstruktionen in Abhängigkeit
von der Oberflächenstöchiometrie beobachtet [51–53]. Die Polarität hat entschei-
denden Einfluss auf die elektronischen und damit optischen Eigenschaften von Ni-
tridschichten, da durch sie z.B. festgelegt ist, ob sich an der obersten Grenzfläche
einer Heterostruktur ein Elektronen- oder aber ein Löchergas ausbilden kann. Die
Polarität hängt sowohl vom verwendeten Substrat als auch von den Wachstums-
bedingungen ab. So kann man mit der Abscheidung von GaN auf Saphirsub-
strat beide Polaritäten erzielen, wohingegen sich meist Metallpolarität durch die
Abscheidung von AlN-Nukleationsschichten oder von nur mehreren Monolagen
dünnen Al-Schichten herausbildet [54, 55]. Vorausgesetzt es werden keine beson-
deren Vorkehrungen getroffen, wie das Einfügen ultradünner Metallschichten [56],
ändert sich die Polarität bei weiteren Epitaxieprozessen nicht mehr. Somit können
nitridische Heterostrukturen mit definierter Polarität hergestellt werden.

2.2 Verspannung

Epitaktische Schichten aus Gruppe-III-Nitriden weisen gegenüber Volumenkris-
tallen große Unterschiede in den Gitterkonstanten auf, welche auf mechanische
Verspannung der Schicht bzw. die Deformation der Einheitszelle des Kristalls
zurückzuführen sind. Dies führt zu Änderungen der meisten Eigenschaften. Opti-
sche Daten und die Parameter elektronischer Bauelemente lassen sich nur verste-
hen, wenn die Verspannungen der einzelnen Filme berücksichtigt werden. Umge-
kehrt kann, komplementär zu Röntgenuntersuchungen, die Verspannung aus opti-

7



2 Eigenschaften der Gruppe-III-Nitride

Abb. 2.2: Polarität der c-Ebene der Nitride (nach [29]).

schen Spektren bestimmt werden. Für die Gitterdeformation existieren mehrere
Ursachen:

Gitterfehlanpassungen Werden Nitridschichten verschiedener Zusammenset-
zung aufeinander abgeschieden, besitzen sie i.A. unterschiedliche Gitterkon-
stanten in der Wachstumsebene. Bei Raumtemperatur hat z.B. AlN auf
(0001)-GaN eine Fehlanpassung von 2,4% [59,60]. Für AlxGa1−xN auf GaN
ist die Gitterfehlanpassung proportional zum Al-Gehalt x (Vegard’sches Ge-
setz). Bei der Abscheidung einer dünnen Schicht auf einer dicken findet pseu-
domorph verspanntes Wachstum statt, d.h. die obere Schicht nimmt die a-
Gitterkonstante der darunter liegenden an. In diesem Fall wird die Gitter-
fehlanpassung vollständig in biaxiale Verspannung in der Wachstumsebe-
ne umgesetzt. Wird weiter abgeschieden, erfolgt oberhalb einer kritischen
Schichtdicke durch Kristallbruch oder Versetzungsbildung eine partielle oder
vollständige Verspannungsrelaxation [61]. Es kommt hinzu, dass Nitridhete-
rostrukturen im Gegensatz zu den Arseniden und Phosphiden überwiegend
auf Fremdsubstraten (meist Al2O3, SiC oder Si) abgeschieden werden, die
ebenfalls andere Gitterkonstanten oder sogar andere Bravaisgitter besitzen.
Anstelle eines pseudomorphen Wachstums erfolgt die Ausbildung eines Ko-
inzidenzgitters, bei dem nur jede i-te Netzebene des epitaktischen Films
mit jeder j-ten Netzebene des Substrates übereinstimmt [62]. Daraus resul-
tieren Verspannungen während des Wachstums und eine hohe Defektdichte,
welche wiederum die Parameter von Bauelementen aus solchen Heterostruk-
turen verschlechtern. Man begegnet diesen Problemen mit Nukleations- oder
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2.2 Verspannung

Abb. 2.3: Thermische Ausdehnungskoeffizienten von Al2O3, Si, AlN und GaN.

Saatschichten aus AlN [63, 64] und Pufferschichten [65], welche die Fehlan-
passung möglichst angleichen. Ideal wären GaN-Substrate, die gegenwärtig
von einigen Herstellern1 kommerziell angeboten werden. Diese sind sind aber
wegen der extremen Herstellungsbedingungen zur Zeit noch nicht kommer-
ziell konkurrenzfähig.

Thermische Verspannung Bei den jeweiligen Wachstumstemperaturen sind
GaN-Filme in Heterostrukturen auf 6H-SiC-Substrat druckverspannt, wäh-
rend jene auf Al2O3-Substrat zugverspannt sind. Demgegenüber weisen diese
Filme bei Raumtemperatur und darunter typischerweise das entgegengesetz-
te Verhalten auf: Strukturen auf 6H-SiC Substrat sind gewöhnlich druck-
und jene auf Al2O3-Substrat zugverspannt [66]. Diese Phänomene lassen
sich durch die Unterschiede in der thermischen Ausdehnung erklären. Der
lineare Ausdehnungskoeffizient ist durch die relative Änderung der Abmes-
sung l mit der Temperatur T definiert:

α =
1

l

dl

dT
. (2.1)

Für c-achsenorientiertes Material sind die thermischen Fehlanpassungen in
der Basalebene von Bedeutung, d.h. l = a. α wird meist als konstant an-
genommen, was jedoch insbesondere unterhalb der Raumtemperatur nicht

1z.B. Cree (USA), TopGaN (Polen), Kyma (USA) oder Sumito Electric (Japan)
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2 Eigenschaften der Gruppe-III-Nitride

zutrifft. Die Temperaturabhängigkeiten der Gitterkonstanten für die in die-
ser Arbeit wichtigen Substrate Al2O3 und Si und für AlN und GaN sind in
Abb. 2.3 (a) dargestellt. Zur besseren Vergleichbarkeit sind sie bei T = 295 K
auf den Wert von GaN normiert worden. In Abb. 2.3 (b) sind die Ausdeh-
nungskoeffizienten abgebildet. Diese Daten bilden die Grundlage, um später
das Temperaturverhalten der Messergebnisse interpretieren zu können. Für
Si geben Lyon et al. im Temperaturbereich 6 ≤ T ≤ 340 K Daten an,
die durch Messungen mit einem hochgenauen Kapazitätsdilatometer an
einem 10 cm langen polykristallinen Stab erzielt wurden [67]; für höhere
Temperaturen wurden Daten von Glazov und Pashinkin für einkristalli-
nes Si herangezogen [68]. Die verwendete Methode war dabei wie für die
weiter angeführten Daten die Röntgenbeugung. Die Daten für Al2O3 im
Bereich 4,5 K ≤ T ≤ 250 K stammen aus hochgenauen Messungen am
DESY/HASYLAB (Hamburg) [69]. Für Temperaturen T > 250 K wurden
Daten von Leszczynski et al. [70] verwendet. Roder et al. haben Ergebnis-
se für homoepitaktische GaN-Schichten veröffentlicht [59], welche als zu-
verlässiger angesehen werden als die älteren Werte von Reeber und Wang
von Pulverproben [71]. Im Gegensatz dazu wurden für AlN die Ergebnisse
von Reeber und Wang von Pulverproben verwendet [60], da die Daten von
Paszkowicz et al. [72] große Streuung aufweisen. Ergebnisse von einkristalli-
nem AlN wurden bisher nicht veröffentlicht. Werte für AlGaN-Mischkristalle
werden in dieser Arbeit durch eine lineare Interpolation der GaN- und AlN-
Daten gewonnen.

Dotierung und Defekte Gitterdefekte, Dotierstoff- und andere Fremdatome ver-
ändern ebenfalls die Geometrie der Einheitszelle, indem sie zu hydrostati-
scher Verspannung führen. Die Streuung der Raumtemperatur-Gitterkon-
stanten von GaN aufgrund dieses Effektes kann bis zu 1% betragen [73].
Beispielsweise sind in Ge, Si und GaAs solche Änderungen typischerwei-
se in der Größenordnung von ppm 2 [73, 74]. Die experimentellen Befunde
sprechen dafür, dass zwar die Gitterkonstanten verschoben werden, die ther-
mischen Ausdehnungskoeffizienten jedoch gleich bleiben [59].

Piezoelektrische Kopplung Für schwach piezoelektrische Materialien werden
die Beziehungen zwischen der Verspannung und der Deformation durch das
Hooke’sche Gesetz, d.h. durch einen linearen Zusammenhang der beiden
Größen beschrieben. Die Nitridhalbleiter sind starke piezoelektrische Mate-
rialien, das bedeutet dass elektrische Felder, seien sie spontan erzeugt oder
selbst durch Gitterdeformation entstanden, auf die Verspannung zurück-

2ppm=10−6,
”
parts per million “
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2.2 Verspannung

wirken. Diese Kopplung führt beispielsweise bei der technologisch wichtigen
Al0,3Ga0,7N/GaN-Heterostruktur zu einer ca. 18% geringeren Dehnung der
c-Gitterkonstanten des Al0,3Ga0,7N gegenüber dem ungekoppelten Fall [58].
Jedoch gilt zu beachten, dass dies nur für sehr große Feldstärken zutrifft,
und die elektrischen Felder in solchen Strukturen zum überwiegenden Teil
durch ein Elektronengas abgeschirmt werden.

Das Hooke’sche Gesetz beschreibt den linearen Zusammenhang zwischen den von
außen wirkenden Kräften oder Spannungen σij und der Verzerrung bzw. Defor-
mation des Kristalls ǫkl:

σij =

3
∑

k,l=1

Cijklǫkl . (2.2)

Dabei bilden die Elastizitätskonstanten Cijkl einen Tensor vierter Stufe. Symmetrie-
überlegungen erlauben eine reduzierte Darstellung durch einen 6× 6-Tensor zwei-
ter Stufe gemäß der Indizierung nach Voigt [75]: xx → 1; yy → 2; zz →
3; yz,zy → 4; zx,xz → 5; xy,yx → 6. Die 6 × 6-Matrix der elastischen Kon-
stanten für einen hexagonalen Kristall ist gegeben durch:

Cij =

















C11 C12 C13 0 0 0
C12 C11 C13 0 0 0
C13 C13 C33 0 0 0
0 0 0 C44 0 0
0 0 0 0 C44 0
0 0 0 0 0 C66

















. (2.3)

Da hexagonale Kristalle in ihrer Basalebene isotrop sind, ist die Komponente C66,
welche die Scherung in der Basalebene beschreibt, gemäß

C66 =
1

2
(C11 − C12) (2.4)

mit den Konstanten C11 und C12 verknüpft [75]. Die Tensorkomponenten für
AlN, GaN und InN sind in Tabelle 2.2 aufgeführt. Da die Herstellung von InN im
Vergleich zu AlN und GaN schwierig ist, liegen, soweit dem Autor bekannt, keine
experimentellen Daten vor. Soll die piezoelektrische Kopplung mit berücksichtigt
werden, wird in Gl. 2.2 ein Zusatzterm eingefügt (siehe z.B. [76]):

σi =

6
∑

j=1

Cijǫj −
3
∑

k=1

Fkeki. (2.5)

11



2 Eigenschaften der Gruppe-III-Nitride

Hierbei sind eki und Fk jeweils der piezoelektrische Tensor und der Vektor der
elektrischen Feldstärke.

Da die in dieser Arbeit untersuchten Strukturen ausschließlich (0001)-orien-
tiert sind, betrachten wir jetzt die Zusammenhänge zwischen Verspannung und
Deformation in diesem speziellen Fall. Dünne Schichten in Halbleiterheterostruk-
turen wachsen i.A. pseudomorph auf. Das bedeutet, dass sie die beiden Gitterkon-
stanten der darunter liegenden Schicht in der Wachstums- (Basal-)Ebene anneh-
men. Die sich dabei einstellenden Gitterkonstanten a und c weichen von denen
der unverspannten Schicht a0 und c0 ab. Es wird weiter angenommen, dass die
Verspannung in der Basalebene isotrop ist, d.h. ǫ1 = ǫ2. In der Basalebene ist die
Deformation durch

ǫ‖ = ǫ1 = ǫ2 =
a − a0

a0
, (2.6)

senkrecht zur Basalebene durch

ǫ⊥ = ǫ3 =
c − c0

c0

(2.7)

gegeben. Wegen der Isotropie in der Wachstumsebene treten keine Scherkräfte
auf, d.h. σ4 = σ5 = σ6 = 0. Daraus folgt

ǫ4 = ǫ5 = ǫ6 = 0 . (2.8)

Aus diesen Betrachtungen ergibt sich, dass von den Gleichungen 2.2 und 2.3 nur
noch

(

σ‖
σ⊥

)

=

(

C11 + C12 C13

2C13 C33

)(

ǫ‖
ǫ⊥

)

(2.9)

Tab. 2.2: Experimentelle und theoretische Komponenten des elastischen Tensors der
Gruppe-III-Nitride [31].

C11 (GPa) C12 (GPa) C13 (GPa) C33 (GPa) C44 (GPa)
AlN (exp.) 410 140 100 390 120
GaN (exp.) 370 145 110 390 90
InN (theo.) 223 115 92 224 48
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2.3 Spontane und piezoelektrische Polarisation

erhalten bleibt. Da sich der Kristall beim pseudomorphen Wachstum entlang der
Wachstumsrichtung ([0001]) ungehindert ausdehnen oder zusammenziehen kann,
wirken senkrecht zur Basalebene keine Kräfte (σ⊥ = 0), womit

ǫ⊥ = −2
C13

C33
ǫ‖ (2.10)

gilt. Dieser Zusammenhang wird später wichtig sein, wenn die Verspannung der
dünnen AlGaN-Deckschichten in den untersuchten Heterostrukturen benötigt wird.

2.3 Spontane und piezoelektrische Polarisation

Die Wurtzitstruktur ist die Kristallstruktur mit der höchsten Symmetrie, bei der
spontane Polarisation noch auftreten kann, man spricht auch von Pyroelektri-
zität. Pyroelektrische Kristalle sind immer auch piezoelektrisch. Die Summe von
spontaner und piezoelektrischer Polarisation ergibt eine totale makroskopische
Polarisation ohne von außen angelegte elektrische Felder.

Anders als bei ferroelektrischen Kristallen kann die spontane Polarisation
nicht durch elektrische Felder umgekehrt werden. Ihr Vektor zeigt immer in [0001]-
Richtung. Sie resultiert aus einem effektiven Dipolmoment aufgrund der großen
Unterschiede in den Elektronegativitäten der Bindungspartner und des Fehlens
der Inversionssymmtrie im Kristall (siehe Kapitel 2.1). Bernardini und Fiorentini
haben den Betrag der spontanen Polarisation P SP der ternären Gruppe-III-Ni-
tride theoretisch untersucht und finden für ein und die selbe Komposition einen
linearen Zusammenhang zwischen dem zellinternen Parameter u und P SP [57].
Da u nichtlinear von der Mischkristallzusammensetzung abhängt, ist auch das
Verhalten von P SP nichtlinear. Für die ternären Verbindungen werden folgende
Abhängigkeiten angegeben [31]:

P SP
AlxGa1−xN = [−0,090x − 0,034(1 − x) + 0,021x(1 − x)]Cm−2 (2.11a)

P SP
InxGa1−xN = [−0,042x − 0,034(1 − x) + 0,037x(1 − x)]Cm−2 (2.11b)

P SP
AlxIn1−xN = [−0,090x − 0,042(1 − x) + 0,070x(1 − x)]Cm−2 . (2.11c)

Die so berechneten Verläufe von P SP sind in Abb. 2.4 mit den durchgezogenen
Linien in Abhängigkeit von den Legierungszusammensetzungen dargestellt.

Wie in Kapitel 2.2 erläutert wurde, sind epitaktische Schichten i.A. verspannt,
ihre Einheitszelle ist deformiert. Daraus resultiert eine verspannungsinduzierte pie-
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2 Eigenschaften der Gruppe-III-Nitride

Abb. 2.4: Spontane und
piezoelektrische Polarisation
(Annahme: pseudomorphes
Wachstum auf unverspanntem
GaN) der ternären Nitride.
P SP ist mit durchgezogenen
Linien, PPE mit gestrichelten
Linien gekennzeichnet.

zoelektrische Polarisation mit den Vektorkomponenten PPE
i . In linearer Näherung

ist PPE
i durch den piezoelektrischen Tensor eij mit ǫj verknüpft:

PPE
i =

6
∑

j=1

eijǫj . (2.12)

In hexagonalen Materialien hat eij die Form [48]

eij =





0 0 0 0 e15 0
0 0 0 e15 0 0

e31 e31 e33 0 0 0



 . (2.13)

Wegen Gl. 2.8 hat der Vektor PPE
i nur eine Komponente entlang der c-Achse,

welche im Folgenden mit PPE abgekürzt wird. Mit den Gleichungen 2.6 und 2.10
ergibt sich ihr Betrag zu

PPE = 2

(

e31 −
C13

C33

e33

)

a − a0

a0

. (2.14)

In Tab. 2.3 sind theoretische Ergebnisse aus [31] für die binären Nitride zusam-
mengefasst. Neuere experimentelle Untersuchungen unterstützen diese Daten [77].
Aufgrund der Vorzeichen von e31 und e33 ergibt sich, dass PPE in zugverspannten
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2.3 Spontane und piezoelektrische Polarisation

e31 (C/m2) e33 (C/m2) e15 (C/m2)
AlN −0,53 1,50 −0,48
GaN −0,34 0,67 −0,30
InN −0,41 0,81

Tab. 2.3: Komponenten des pie-
zoelektrischen Tensors der Grup-
pe-III-Nitride [31].

Schichten immer negatives und in druckverspannten Schichten immer positives
Vorzeichen hat. Im ersten Fall wird also die Gesamtpolarisation erhöht, während
sie im zweiten Fall verringert wird. Heterostrukturen aus Kombinationen binären
Nitridschichten spielen bei der Realisierung von Bauelementen eine große Rolle.
Um PPE zu berechnen, kann man in Gleichung 2.14 die jeweiligen Materialpara-
meter linear zwischen denen der binären Nitride interpolieren. Daraus folgt ein
nichtlinearer Zusammenhang zwischen PPE und der Mischkristallzusammenset-
zung. Es hat sich allerdings gezeigt, dass Cij und eij bei großen Gitterdeformatio-
nen nicht mehr konstant sind. Es ist daher besser, für eine AxB1−xN-Verbindung
zuerst PPE der beiden binären Nitride nach

PPE
AlN =

{ −1,808ǫ‖ + 5,624ǫ2
‖ : ǫ‖ ≥ 0

−1,808ǫ‖ − 7,888ǫ2
‖ : ǫ‖ < 0

(2.15a)

PPE
GaN = −0,918ǫ‖ + 9,541ǫ2

‖ (2.15b)

PPE
InN = −1,373ǫ‖ + 7,559ǫ2

‖ (2.15c)

zu berechnen und dann erst linear mit

PPE
ABN(x) = xP PE

AN(ǫ‖(x)) + (1 − x)PPE
BN(ǫ‖(x)) (2.16)

zu interpolieren [31]. Beispielhaft sind so berechnete Verläufe von PPE in Abb.
2.4 (unterbrochene Linien) dargestellt. Der Berechnung der Verspannung liegt die
Annahme pseudomorphen Wachstums auf einer unverspannten GaN-Unterlage zu-
grunde. Für AlGaN-Filme auf GaN ist PPE vergleichsweise klein und sein Betrag
wächst näherungsweise wie der Betrag von P SP mit größer werdendem Al-Gehalt
an. Im Gegensatz dazu überwiegt bei Filmen, die In enthalten, für die meisten
Zusammensetzungen der Anteil von PPE an der Gesamtpolarisation, da hier die
Gitterfehlanpassungen besonders groß sind.
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2 Eigenschaften der Gruppe-III-Nitride

2.4 Polarisationsdiskontinuit ät und
zweidimensionales Elektronengas

Bei der epitaktischen Abscheidung von Nitridfilmen unterschiedlicher Zusammen-
setzung werden aufgrund der Polarisationsdiskontinuitäten Ladungen an den
Grenzflächen induziert. Diese beeinflussen den Bandkantenverlauf und damit die
elektronischen und optischen Eigenschaften maßgeblich. Freie Ladungsträger, die
durch die Ionisation von Oberflächenzuständen, Defekten oder Dotieratomen be-
reitgestellt werden, werden durch die Grenzflächenladung angezogen. Es entsteht
ein zweidimensionales Löcher- (2DHG) bzw. Elektronengas (2DEG) ohne dass an
dieser Stelle eine Modulationsdotierung vorhanden sein muss. Der Effekt wird z.B.
im polarisationsinduzierten Feldeffekttransistor (HEMT) ausgenutzt [78].

Der Verläufe von Leitungs- und Valenzbändern in Heterostrukturen setzen
sich aus den jeweiligen Bandkantendiskontinuitäten und dem ortsabhängigen elek-
trostatischen (Hartree-)Potenzial V (~r) zusammen. Die Poissongleichung ist durch

ε0∇εr(~r)∇V (~r) = −ρ(~r) + ∇~P (~r) (2.17)

gegeben. Dabei bezeichnet ε0 die Dielektrizitätskonstante des Vakuums, ρ ist die
Ladungsträgerdichte und ~P = ~P SP + ~PPE repräsentiert die permanente Gesamt-
polarisation. Da ∇~P als Quellterm eingeht, entspricht es einer Dotierungsdichte.
Im Gegensatz zu ~P kann auch eine vorübergehende Polarisation durch die elek-
trische Feldstärke F induziert werden. Dies wird durch die materialspezifische
Dielektrizitätskonstante εr beschrieben. Für die Verschiebungsflussdichte folgt in
dieser Notation

~D = ε0εr
~F + ~P . (2.18)

In einem epitaktischen Schichtsystem mit Wachstum in z-Richtung ändere sich
die Polarisation an einer Heterogrenze sprunghaft am Ort z = z′. Nach Gl. (2.17)
ist die Polarisationsdiskontinuität, d.h. die Differenz der permanenten Gesamtpo-
larisationen benachbarter Schichten in z-Richtung ∆P = P (z′ + 0) − P (z′ − 0),
gleichbedeutend mit einer polarisationsinduzierten Flächenladungsdichte. Dabei
liegt z′ + 0 ober- und z′ − 0 unterhalb der Grenzfläche. Verwendet man die Theo-
riewerte zur Berechnung, erhält man für pseudomorph abgeschiedenes AlN auf
GaN ∆P = 0,11 C/m2 = 6,6 × 1013 e/cm2. Die an der Oberflächen dieser Struk-
tur induzierte Ladung ist mit ∆P = −0,139 C/m2 = −8,68 × 1013 e/cm2 noch
größer.
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2.4 Polarisationsdiskontinuität und zweidimensionales Elektronengas

Abb. 2.5: Richtung von sponta-
ner und piezoelektrischer Polarisati-
on für AlGaN/GaN-Heterostruktu-
ren. An Heterogrenzen und an der
Oberfläche werden Flächenladungen
entsprechend der jeweiligen Polari-
sationsdiskontinuität induziert.

Ohne das Vorhandensein kompensierender Flächenladungen folgt nach Gl.
(2.18) und aus der Stetigkeit der Normal-(z-)Komponenten der Verschiebungs-
flussdichte an der Grenzfläche

ε0εr(z
′ + 0)F (z′ + 0) − ε0εr(z

′ − 0)F (z′ − 0) = −∆P. (2.19)

Der Betrag von F (z′ + 0) − F (z′ − 0) kann Werte von mehreren MV/cm anneh-
men. Anders als die Gesamtpolarisation ist ∆P experimentell leicht zugänglich,
da die elektronischen Parameter von Heterostrukturen durch den Wert von ∆P
maßgeblich beeinflusst werden. Die Beträge der Polarisationsdiskontinuitäten ver-
schiedener Heterogrenzen werden derzeit in zahlreichen Veröffentlichungen disku-
tiert [5,6,32–37,79–81]. Dabei liegen die experimentellen Werte tendenziell unter
den theoretisch vorausgesagten. Eine Methode zur präzisen Bestimmung von ∆P
wird auf Grundlage von Gl. (2.19) in Abschnitt 6.1.2 abgeleitet.

Abbildung 2.5 stellt den Aufbau einer typischen AlGaN/GaN-Heterostruk-
tur dar. Die feste, positive Polarisationsladung an der AlGaN/GaN-Heterogrenze
zieht freie Elektronen an, welche ein 2DEG bilden. Die Elektronen werden nach
einem Modell von Ibbetson et al. [82] von Oberflächendonatoren freigegeben. Die
ionisierten Donatoren kompensieren zum Großteil die negative Polarisationsla-
dung an der Oberfläche. Trotzdem herrscht in der AlGaN-Schicht ein sehr großes
Feld, dessen Vektor vom Substrat zur Oberfläche gerichtet ist.

Die statischen elektronischen Eigenschaften solcher Heterostrukturen lassen
sich durch selbstkonsistentes Lösen der Schrödinger- und der Poissongleichung
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2 Eigenschaften der Gruppe-III-Nitride

Abb. 2.6: Berechnete Verläufe
der Leitungsbandkanten und
der Elektronendichte von
AlxGa1−xN/GaN-Heterostruk-
turen mit verschiedenen Al-
Gehalten. Referenzenergie ist das
Ferminiveau EF.

(SPR) berechnen. Zu diesem Zweck wurde ein Matlab-Programm entwickelt.
Das numerische Iterationsschema entspricht weitgehend dem von Nakov [83] vor-
geschlagenen. In dieser Arbeit wird jedoch nicht nur die Schrödinger- sondern auch
die Poisson-Gleichung mit der Methode der finiten Differenzen (siehe z.B. [84])
gelöst. Außerdem wird ∆P nach Jogai [85] als zusätzlicher Quellterm in der Pois-
songleichung berücksichtigt. Das Diskretisierungsgitter ist für beide Differential-
gleichungen dasselbe.

Errechnete Leitbandkanten- und Elektronendichteverläufe für AlGaN/GaN-
Heterostrukturen sind in Abb. 2.6 gezeigt. Die Al-Gehalte (x = 0,1; 0,2 und 0,3)
liegen im Bereich der in dieser Arbeit experimentell untersuchten Proben. Die Di-
cke der AlGaN-Barriere ist 20 nm. Die Leitungsbanddiskontinuität beträgt 70%
der Bandlückendifferenz zwischen GaN und AlGaN [29]. Das Oberflächenpotenzial
wird durch einen Ni-Schottkykontakt vorgegeben; die Barrierenhöhen wurden aus
den Daten von [86] und [87] interpoliert. Mit dem Al-Gehalt steigt auch die
Flächenladungsdichte des 2DEGs (N2DEG) von 0,75 über 4,4 auf 8,9× 1012 e/cm2.
Der Grund ist die Erhöhung von ∆P (siehe Abb. 2.4). Die Feldstärke in der
Barriere steigt leicht von F = 540 über 670 auf 740 kV/cm. Dies ist auf die
Vergrößerung der Schottkybarrierenhöhe und die Vertiefung des 2DEG-Potenzial-
grabens zurückzuführen.
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2.5 Bandlückenenergien und optische Auswahlregeln

2.5 Bandlückenenergien und optische
Auswahlregeln

2.5.1 Volumenhalbleiter

Die wurtzitischen Gruppe-III-Nitride sind direkte Halbleiter mit einer ausgespro-
chen starken Absorptionsanisotropie in der Umgebung der fundamentalen Band-
lücke. Die Ursachen liegen einerseits in der energetischen Aufspaltung der Va-
lenzbänder am Γ-Punkt der Brillouinzone und andererseits in der Symmetrie der
dazugehörigen Wellenfunktionen. Das am Γ-Punkt 6-fach entartete Valenzband
wird durch die Kristallfeld- und die Spin-Bahn-Wechselwirkung in ein zweifach
entartetes Valenzband mit Γ9-Symmetrie und zwei jeweils zweifach entartete Va-
lenzbänder mit Γ7-Symmetrie aufgespalten. Für die Diskussion der Auswahlregeln
spielt die Spin-Orientierung (Entartung) keine Rolle. Deshalb wird im Folgenden
immer nur von einem Band gesprochen, obwohl dieser Zustand doppelt auftritt.
Die Wechselwirkungsparameter für das Kristallfeld (∆cr) und für die Spin-Bahn-
Kopplung (∆so) bestimmen im quasi-kubischen Modell nach Hopfield [88] die Ab-
solutlagen der drei Valenzbandmaxima:

Γv
9 = ∆cr +

∆so

3
(2.20a)

Γv
7± =

∆cr − ∆so

3

2
± 1

2

√

√

√

√

(

∆cr − ∆so

3

2

)2

+ 2

(

∆so

3

)2

. (2.20b)

Für die Relativlagen ∆AB und ∆AC der Valenzbänder zueinander gilt:

∆AB/AC = Γv
9 − Γv

7± =
∆cr + ∆so

2
± 1

2

√

(∆cr + ∆so)2 − 8

3
∆cr∆so. (2.21)

Die Spin-Bahn-Energien der Nitride sind positiv; in der Literatur werden für InN,
GaN und AlN Werte von jeweils 5 meV [89], 18 meV [90] und 19 meV [89] angege-
ben. Die experimentellen Werte für ∆cr betragen jeweils 24 meV [7,8], 10 meV [90]
und -230 meV [91] aus Experimenten abgeschätzt. Wenn ∆cr und ∆so, wie bei InN
und GaN, positiv sind, wird das oberste Valenzband ohne zusätzliche Verspan-
nung immer durch Γv

9 gebildet. Die AlxGa1−xN-Legierungen zeigen ein anderes
Verhalten. Das Γv

7−-Band wird zum höchstenergetischen, wenn ∆cr sein Vorzei-
chen ändert. Dieses Verhalten wird in Abb. 2.7(a) gezeigt, in dem die relativen
Lagen der drei Valenzbänder als Funktion von ∆cr für ∆so = 18 meV aufgetragen
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2 Eigenschaften der Gruppe-III-Nitride

Abb. 2.7: (a) Relative Lage der Valenzbandenergien am Γ-Punkt der Brillouinzone
als Funktion des Kristallfeldparamters für eine Spin-Bahn-Energie von 18meV. (b)
Bezeichnung der optischen Übergänge von den drei Valenzbändern ins Leitungsband.

sind. Nimmt man eine lineare Abhängigkeit von ∆cr vom Al-Gehalt an,3 findet der
Wechsel bei x = 0,05 statt. Ähnliches kann für die AlInN-Legierungen erwartet
werden.

Die optischen Übergänge von den drei Valenzbändern ins Leitungsband wer-
den mit A (Γv

9 → Γc
7), B (Γv

7+ → Γc
7) und C (Γv

7− → Γc
7) bezeichnet. Der Übergang

A ist nur für senkrecht zur optischen (c)-Achse polarisiertes Licht (ordentlicher

Strahl, ~E ⊥ [0001]) erlaubt. B und C tragen auch in der anderen Polarisation

(außerordentlicher Strahl, ~E ‖ [0001]) bei. Sie tun dies jedoch mit vom Polari-
sationszustand abhängigen Anteilen. Dies ist in Abb. 2.8 dargestellt. Zusammen
mit den Bandkantenenergien aus Abb. 2.7 ergeben sich folgende fundamentale
Zusammenhänge:

1. Aus einem positiven ∆cr resultiert eine höhere Energie der Absorptions-
kante für außerordentlich polarisiertes Licht (B-Übergang) im Vergleich zu
ordentlich polarisiertem (A-Übergang).

2. Der relative Anteil von B zur außerordentlichen Absorption wird schwächer
mit größer werdendem ∆cr.

3. Für negative ∆cr wird die niedrigste Absorptionskante immer durch den B-
Übergang bestimmt. Er dominiert für ~E ‖ [0001], ist jedoch für ~E ⊥ [0001]

3Zu dieser Abhängigkeit existieren bisher keine exakten Daten.
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2.5 Bandlückenenergien und optische Auswahlregeln

Abb. 2.8: Relative Oszillatorstärken der optischen Übergänge der drei Valenzbänder

in das Leitungsband für (a) senkrecht ( ~E ⊥ [0001]) und (b) parallel (~E ‖ [0001]) zur
optischen (c-)Achse polarisiertes Licht.

sehr schwach gegenüber A. Deshalb bestimmt bei c-achsenorientiertem AlN
unter senkrechtem Lichteinfall typischerweise der A-Übergang das Verhalten
im Bereich der Absorptionskante.

Da die hier dargestellten Untersuchungen weitgehend mit ordentlich polarisiertem
Licht durchgeführt wurden, beziehen sich die Angaben der Bandlückenenergien
Eg von GaN und AlGaN immer auf den A-Übergang.

Kornitzer et al. [92] haben für praktisch verspannungsfreies, homoepitak-
tisches GaN die mit den drei Interbandübergängen verbundenen exzitonischen
Übergänge untersucht. Diese Zustände werden gewöhnlich mit FXA, FXB und
FXC bezeichnet und entstehen jeweils aus den Valenzbändern mit Γv

9-, Γv
7−- und

Γv
7+-Symmetrie und dem Γc

7-Leitungsband [93]. Die Temperaturabhängigkeit der
Interbandübergangsenergie Eg,A=̂Γv

9 → Γc
7 (siehe Abb. 2.7) wurde in [92] durch

die empirische Varshni-Relation

Eg,A(T ) = 3,5019 eV − 0,79 meV/K × T 2

T + 1000 K
(2.22)

ausgedrückt. Für die Interbandübergänge B und C müssen ∆AB = 4,5 meV bzw.
∆AC = 23,5 meV addiert werden.
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2 Eigenschaften der Gruppe-III-Nitride

Für AlxGa1−xN-Legierungen wird die Abhängigkeit der Bandlücke von der
Zusammensetzung mit einer quadratischen Interpolation angegeben:

Eg(x) = xEGaN
g + (1 − x)EAlN

g − bx(1 − x). (2.23)

dabei ist b der
”
bowing“ Parameter. Die Angaben zu b schwanken in diesem

Mischkristallsystem zwischen positiven und negativen Werten, wie in [94] gezeigt
wird. In neueren Arbeiten wird ein Wert um 0,9 eV [95] angegeben.

2.5.2 Verspannte Schichten

Bisher wurden die elektronischen Übergänge verspannungsfreier Nitride betrach-
tet. Wie in Abschnitt 2.2 ausgeführt wurde, verursacht das pseudomorphe Wachs-
tum dünner Filme auf dickem volumenartigen Material wegen der Differenz der
Ausdehnungskoeffizienten verschiedener Schichten zueinander oder zum Substrat
eine biaxiale Verspannung. Dies führt zu einer charakteristischen Verschiebung
der Übergangsenergien. Biaxiale Druck- (ǫ‖ < 0) bzw. Zugverspannung (ǫ‖ > 0)
haben dabei die gleiche Wirkung wie eine Vergrößerung bzw. Verkleinerung des
Kristallfeldparameters. Die Proportionalität wird mit den Deformationspotenzia-
len Di beschrieben und ∆cr aus Gl. 2.20 wird durch

∆cr → ∆cr + D3ǫ⊥ + 2D4ǫ‖. (2.24)

ersetzt [96]. Peng et al. [97] untersuchten die druckabhängigen Verschiebungen der
optischen Übergänge der freien Exzitonen (FX) von GaN bei Raumtemperatur.
Die besondere Messanordnung gestattete die präzise Ermittlung der Deformations-
potenziale. Zusammenfassend kamen die Autoren zu folgenden Abhängigkeiten:

∆FXA = ∆Eg,A = −8,27 eV · ǫ‖ (2.25a)

∆FXB/C = 14,0 meV − 9,78 eV · ǫ‖

±
√

1

4

(

4,0 meV − 3,01 eV · ǫ‖
)2

+ 2 · (6,0 meV)2 . (2.25b)

Dabei sind die deformationsabhängigen Verschiebungen ∆FXA, ∆FXB und ∆FXC

gleich den Verschiebungen der Übergänge A, B bzw. C. Die entsprechenden Verläufe
sind in Abb. 2.9 dargestellt. Der relativ kleine Einfluss der Verspannung auf die
Exzitonenbindungsenergie ist zur Zeit noch nicht hinreichend geklärt und wird
im Weiteren vernachlässigt.
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Abb. 2.9: Energieverschiebungen der frei-
en Exzitonen von GaN in Abhängigkeit
von der biaxialen Gitterdeformation.
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3 Die dielektrische Funktion:
Modelle, Numerik, Resultate

In diesem Kapitel wird ein Modell vorgestellt, mit dem erstmals die komplexe exzi-
tonische dielektrische Funktion (DF) von Nitriden im elektrischen Feld vollständig
berechnet wird. Die zu diesem Zweck geschriebene Software ermöglicht es, sowohl
die DF als auch Elektro- und Photoreflexionsspektren realer Schichtsysteme aus
Nitridhalbleitern in angemessener Zeit und komfortabel zu simulieren (siehe Kap.
4). Damit wird eine weit fortgeschrittenere Interpretation experimenteller Spek-
tren als bisher erreicht (siehe Kap. 6).

Das Kapitel beginnt in Abschnitt 3.1 mit der Darstellung etablierter Mo-
delle der Photonenabsorption durch die Erzeugung eines Elektron-Loch-Paares.
Dabei gehen wir von der einfachen Interbandabsorption aus und gelangen unter
Berücksichtigung der Coulomb-Wechselwirkung und des statischen Feldes schritt-
weise zu Blosseys Modell [42]. Die effiziente numerische Umsetzung dieses Modells
mit einer modernen technischen Programmiersprache (Mathematica) wird in
Abschnitt 3.2 dargestellt. Neue theoretische Erkenntnisse sowohl allgemeiner Art
als auch speziell für die Gruppe-III-Nitride werden in Abschnitt 3.3 behandelt.

3.1 Modelle

Die Berechnung der DF hat zum Ausgangspunkt, dass die Absorption eines Pho-
tons der Energie ~ω mit der Generierung eines Wannierexzitons in der Nähe eines
dreidimensionalen M0-kritischen Punktes der Bandstruktur verbunden ist. Wei-
terhin wird das Folgende vorausgesetzt:

1. An der Bildung von Exzitonen sind jeweils nur ein Leitungs- und ein Va-
lenzband beteiligt. Die Valenzbänder sind nicht entartet und können separat
betrachtet werden; ihre jeweiligen Beiträge zur Photonenabsorption beein-
flussen sich nicht gegenseitig.

2. Das Leitungsband ist leer und das Valenzband ist vollständig mit Elektronen
gefüllt.
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3. Die Bänder sind isotrop und parabolisch. Die Effektivmassennäherung ist
gültig.

4. Im Endzustand wechselwirken das Elektron und das Loch höchstens über die
Coulombwechselwirkung, das makroskopische elektrische Feld oder beides.

Diese Voraussetzungen werden später in Abschnitt 3.3.2 diskutiert.
In dieser Arbeit werden je nach zugrunde liegender Elektron-Loch-Wechsel-

wirkung vier Fälle unterschieden (vgl. die Übersicht in Tab. 3.1): Ohne jede Wech-
selwirkung ergibt sich das einfache Interbandmodell. Der Franz-Keldysh-Effekt
beschreibt den Einfluss statischer elektrischer Felder auf die Interbandabsorption.
Elektron-Loch-Paare, die die Coulomb-Anziehung spüren, werden als Exzitonen
bezeichnet. Ihre Erzeugung durch Photonenabsorption wird in Elliotts Theorie
beschrieben. Der Einfluss beider Wechselwirkungen wird durch Blosseys Modell
behandelt. Die drei erstgenannten Modelle sind noch analytisch behandelbar. Sie
treffen jedoch auf die in dieser Arbeit untersuchten dünnen GaN- und AlGaN-
Schichten nur unzureichend zu, weil weder das elektrische Feld noch die Coulomb-
Wechselwirkung in einer korrekten Beschreibung der optischen Eigenschaften ver-
nachlässigbar sind. Die Berücksichtigung beider Effekte in Blosseys Modell hat
zur Konsequenz, dass numerische Rechnungen notwendig sind.

3.1.1 Allgemeine Formulierung

Die komplexe DF ε̄(ω) = ε1(ω) + iε2(ω) beschreibt die linearen optischen Eigen-
schaften eines Materials in Abhängigkeit von der Photonenenergie ~ω der ein-
gestrahlten elektromagnetischen Welle. Realteil und Imaginärteil der DF stehen
durch die Kramers-Kronig-Beziehung

ε1(ω) = 1 +
2

π
P

∫ ∞

0

ω′ε2(ω
′)

ω′2 − ω2
dω′ (3.1a)

Tab. 3.1: Zweibandmodelle zur Beschreibung der Photonenabsorption in direkten
Halbleitern.

Modell
Wechselwirkung

statisches Feld Coulomb-Anziehung

Interband (Abschnitt 3.1.2)
Franz-Keldysh (Abschnitt 3.1.3) �

Elliott (Abschnitt 3.1.4) �

Blossey (Abschnitt 3.1.5) � �
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3.1 Modelle

ε2(ω) = −2ω

π
P

∫ ∞

0

ε1(ω
′)

ω′2 − ω2
dω′ (3.1b)

miteinander in Zusammenhang, wobei P vor dem Integral den Cauchy-Hauptwert
bezeichnet. Die DF ist der Materialparameter in der Wellengleichung für den
elektrischen Feldstärkevektor ~E der elektromagnetischen Strahlung1

∇2 ~E − µ0ε0ε̄(ω) ~̈E = 0 (3.2)

mit der magnetischen Feldkonstanten µ0 und der elektrischen Feldkonstanten ε0.
Deren Lösungen sind ebene Wellen der Form

~E = ~E0exp[i(~kopt~r − ωt)] , (3.3)

wobei ~E0 die Amplitude, ~r der Ort, ω die Kreisfrequenz und t die Zeit sind. Die
optische Ausbreitungskonstante ~kopt, auch komplexer Wellenzahlvektor genannt,
steht mit der DF über

|~kopt| = k̄opt =
ω

c0

√

ε̄(ω) (3.4)

in Beziehung, c0 = (µ0ε0)
−1/2 ist dabei die Vakuumlichtgeschwindigkeit. Die Wur-

zel der DF ist die komplexe Brechzahl

n̄(ω) = n(ω) + iκ(ω) =
√

ε̄(ω) . (3.5)

Eine weitere wichtige messtechnische Größe ist der Absorptionskoeffizient

α(~ω) =
ωε2(~ω)

c0n(~ω)
=

2ω

c0
ℑ
[

√

ε̄(~ω)
]

. (3.6)

In der Effektivmassennäherung ist ε2 für direkte Übergänge vom elektronen-
besetzten Valenz- ins leere Leitungsband an der Bandkante Eg eines Halbleiters
durch

ε2(~ω) = A0 × 2
∑

n

|φn(0)|2δ(Eg + En − ~ω), mit (3.7)

A0 =
πe2

ε0m2
0ω

2
|M |2

gegeben [99]. Hierbei sind e die Elementarladung, m0 die freie Elektronenmas-
se und ~ = h/2π die Planckkonstante. M bezeichnet das Impulsmatrixelement,

1Die Permeabilität des Materials wird gewöhnlich Eins gesetzt [98].
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3 Die dielektrische Funktion: Modelle, Numerik, Resultate

welches die Blochzustände von Valenz- und Leitungsband miteinander verbindet.
Zur Beschreibung von optischen Übergängen in der Umgebung des Γ-Punktes der
Brillouinzone kann es als impuls- und energieunabhängig angesetzt werden. Die
Summe wird über alle Zustände mit den Enveloppen-Wellenfunktionen φn(~r) und
den Energieeigenwerten En ausgeführt, welche die Effektivmassen-Schrödinger-
gleichung in Relativkoordinaten

[

− ~
2

2µ
∇2 + V (~r)

]

φn(~r) = Enφn(~r) (3.8)

erfüllen. En wird von der Bandkante aus gezählt. Die reduzierte effektive Masse
ist definiert durch 1/µ = 1/m∗

e + 1/m∗
h mit den effektiven Massen der Elektronen

m∗
e und der Löcher m∗

h, ~r ist die Relativkoordinate des durch die Photonenab-
sorption generierten Elektron-Loch-Paares, und V (~r) ist das Potenzial zwischen
Elektron und Loch. In diesem Bild werden die Zustände außerhalb des Brillouinzo-
nenzentrums wegen ihres vergleichsweise geringen Beitrages nicht berücksichtigt
(ruhender Massenschwerpunkt des Elektron-Loch-Paares).

3.1.2 Interbandüberg änge ohne Wechselwirkung

In der einfachsten Betrachtungsweise gibt es nach ihrer Erzeugung keine Wechsel-
wirkung zwischen Elektron und Loch, d.h. V (~r) = 0.2 Die Wellenfunktionen und
das Energiespektrum haben die Form

φn(~r) = exp(i~k~r)√
V

(3.9a)

En = ~2k2

2µ
, (3.9b)

mit den diskreten Eigenwerten n ≡ (nx,ny,nz) und den zugehörigen Komponenten
des Wellenzahlvektors kx = nx2π/L, ky = ny2π/L und kz = nz2π/L. L ist die
Abmessung des Kristalls und V = L3 sein Volumen. Mit Gl. (3.7) ergibt sich [99]

ε2(~ω) = A0 × ρ(~ω). (3.10)

Für einen dreidimensionalen M0-kritischen Punkt erhält man für die kombinierte
Zustandsdichte

ρ(~ω) =
1

2π2

(

2µ

~2

)3/2

ℜ
(

√

~ω − Eg

)

, (3.11)

2Vom Ausgangspunkt her ist dieses Formulierung ein Zweiteilchenbild. Im äquivalenten Ein-
teilchenbild geht man von einem aus dem Valenzband ins Leitungsband angeregten Elektron
aus.
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3.1 Modelle

d.h. bis auf einen Faktor von 1/~ω2 zeigt ε2(~ω) einen wurzelförmigen Anstieg
oberhalb von Eg. Die damit gewonnene DF gibt den tatsächlichen experimentellen
Verlauf von hoch reinen Halbleitern nur unzureichend wieder, wie in Abschnitt
3.1.4 gezeigt werden wird.

3.1.3 Interbandüberg änge im elektrischem Feld: Der Franz-
Keldysh-Effekt

Die Berechnung der DF in der Nähe der Bandkante unter dem Einfluss eines
elektrischen Feldes geht auf die Arbeiten von Franz [44] und Keldysh [45] aus
dem Jahr 1958 zurück. Durch die Etablierung der Elektroreflexion als hoch ge-
naue Methode zur Bestimmung wesentlicher Halbleitereigenschaften in den 60-er
Jahren wurden diese Arbeiten bedeutend erweitert [100–102] ohne jedoch die Cou-
lombwechselwirkung zu berücksichtigen, d.h. die Gl. (3.11) wird als Grenzfall (die
Feldstärke ist Null) vorausgesetzt. Da diese Theorie aber in nahezu der gesamten
Literatur verwendet wurde und wird, um experimentelle Daten auszuwerten, sei
sie im Folgenden dargestellt.

Man geht von einem homogenen elektrischen Feld in z-Richtung, ~F = (0,0,F ),
mit dem Potenzial

V (~r) = eFz. (3.12)

aus. Die Lösung der Schrödingergleichung (3.8) kann als Produktansatz von ebe-
nen Wellen in x- und y-Richtung und mit Airyfunktionen für die z-Koordinate
geschrieben werden. Nach Einsetzen in Gl. (3.7) und mit Hilfe der Kramers-Kro-
nig-Transformation, Gl. (3.1b), erhält man die komplexe DF [102]

ε1(~ω,F ) = ε∞ +
A0

2π

(

2µ‖
~2

)3/2 √
~θ ×

{

2

√

Eg

~θ
−
√

Eg + ~ω

~θ

+ π[Ai′(η)Bi′(η) − ηAi(η)Bi(η)]

}

(3.13a)

ε2(~ω,F ) =
A0

2π

(

2µ‖
~2

)3/2 √
~θπ[Ai′2(η) − ηAi2(η)]. (3.13b)

Hierbei sind ε∞ die sog. Hochfrequenzdielektrizitätskonstante, µ‖ die reduzierten
effektive Masse in Feldrichtung und Ai(t), Bi(t), Ai′(t) und Bi′(t) die normier-
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3 Die dielektrische Funktion: Modelle, Numerik, Resultate

Abb. 3.1: (a) Real- und (b) Imaginärteil
der DF für verschiedene elektrische
Feldstärken.

ten Airyfunktionen bzw. deren Ableitungen. Die elektrooptische Energie und die
dimensionslose Photonenenergie sind durch

~θ =

(

~
2e2F 2

2µ‖

)1/3

bzw. η =
Eg + iΓ − ~ω

~θ
(3.14)

gegeben. Die Streuung der Ladungsträger an Phononen, Defekten und ionisierten
Störstellen wird durch eine Lorentzverbreiterung mit dem Lebensdauerparameter
Γ = ~/2τ berücksichtigt (τ ist die mittlere Zeit zwischen zwei Stößen). Für F → 0
geht ε2 in den Ausdruck für ungekoppelte Interbandübergänge, Gl. (3.10) und
(3.11), über.

In Abb. 3.1 ist die komplexe DF mit und ohne Feldstärkeeinwirkung darge-
stellt (Γ = 0). Die Simulationsparameter beziehen sich auf GaN, zur einfacheren
Darstellung wurde jedoch nur ein einziger Interbandübergang berücksichtigt. Die
schwarzen Kurven stellen die DF des Interbandübergangs dar (F = 0). An der
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3.1 Modelle

Bandkante besitzt ε1 ein Maximum, an dem sich seine erste Ableitung nichtstetig
ändert. ε2 wird unterhalb Eg zu Null und steigt ab der Bandkante näherungsweise
wurzelförmig an. Vergleicht man diese beiden Kurven mit den jeweiligen DF-
Verläufen bei höheren Feldstärken, erkennt man, dass die feldbeeinflusste DF
oberhalb der Bandkante um die Nullfeldkurve oszilliert, man spricht von Franz-
Keldysh-Oszillationen (FKO). Ihre Amplitude und der Abstand benachbarter Ex-
trema nehmen mit F zu. Wie dieser Effekt in der Analyse von Elektroreflexionss-
pektren zur Bestimmung der Feldstärke in Halbleiterschichten eingesetzt wird,
wird später in Abschnitt 4.3 dargestellt. Ein weiterer fundamentaler Sachverhalt
ist das exponentielle Abklingen von ε2 für ~ω < Eg. Dieser Verlauf kann mit

ε2 ∝ exp(−C0|Eg − ~ω|3/2/F ) (3.15)

beschrieben werden, wobei C0 eine Stoffkonstante bezeichnet. Das bedeutet, dass
Absorption unterhalb der Bandkante durch das elektrische Feld möglich wird.

Abschließend sei darauf hingewiesen, dass auch diese erweiterte Beschreibung
der DF reale, gemessene Verläufe der Nitride und der meisten anderen Halblei-
ter nicht wiedergibt. Dies auf den starken Einfluss der Coulombwechselwirkung
insbesondere in der Nähe der Bandkante zurückzuführen.

3.1.4 Exzitonen ohne Feldeinfluss: Elliotts Modell

Wird ein Photon in einem Halbleiter absorbiert, entstehen ein Elektron und ein
Loch in unmittelbarer Nähe. Durch das Coulombpotenzial wechselwirken sie mit-
einander, so dass stabile, gebundene Zustände ähnlich denen des Wasserstoffatoms
entstehen können. Man bezeichnet sie als freie Exzitonen, im Gegensatz zu den an
Störstellen gebundenen. Ihre Grundzustände liegen energetisch um die Bindungs-
energie Ry tiefer als Eg. In Halbleitern ist Ry gewöhnlich sehr viel kleiner als Eg

und die Exzitonen sind über mehrere Einheitszellen ausgedehnt. In diesem Fall
spricht man von Wannierexzitonen [103], welche in der Effektivmassennäherung
behandelt werden können. Im Gegensatz dazu findet man in stark ionisch ge-
bundenen Festkörpern, wie z.B. NaCl, Exzitonen, deren Wellenfunktion in einer
Einheitszelle lokalisiert sind. Man spricht dann von Frenkel-Exzitonen [104].

Zur Beschreibung der Wannier-Exzitonen setzt man in die Schrödingerglei-
chung (3.8) das Coulombpotenzial

V (~r) = − e2

4πε0εrr
(3.16)
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3 Die dielektrische Funktion: Modelle, Numerik, Resultate

ein, wobei εr = ε1(~ω = 0) die relative Dielektrizitätskonstante ist. Als Lösungen
des Problems erhält man einerseits einen diskreten Satz von Wasserstoffwellen-
funktionen mit diskreten Energieeigenwerten En = −Ry/n

2 und andererseits un-
gebundene Zustände für mit Eigenwerten von En > 0, das Exzitonenkontinuum.

Sowohl der Exzitonenbohrradius aB als auch Ry hängen von den Material-
konstanten ab:

Ry =
µe4

2(4πε0εr~)2
(3.17a)

aB =
4πε0εr~

2

µe2
. (3.17b)

Wegen der im Vergleich zu den beiden anderen Valenzbänder viel kleineren effek-
tiven Löchermasse des Γv

7+-Bandes von GaN [105] erwartet man unterschiedliche
Werte Ry und aB für die drei zugehörigen Exzitonen. Die experimentellen Befun-
de widersprechen dem jedoch. Mittels hochauflösender Reflexionsmessungen an
unverspanntem GaN bei der Temperatur flüssigen Heliums bestimmten Kornit-
zer et al. [92] die Übergangsenergien der diskreten Zustände mit Γ5-Symmetrie,

die durch senkrecht zur optischen (c-)Achse polarisiertes Licht ( ~E ⊥ [0001], or-
dentlicher Strahl) erzeugt werden. Erstaunlicherweise brachte die Untersuchung
hervor, dass die Ry aller drei Bänder annähernd mit ∼ 25 meV gleich sind. Au-
ßerdem ergeben sich zu kleine theoretische Werte (z.B. Ry = 19 meV für FXA),
wenn man die anerkannten Materialparameter aus [105] und [106] in Gl. (3.17)
einsetzt. Shikanai et al. [107] umgingen dieses Problem, indem sie εr zu kleineren
Werten korrigierten. Dies weist darauf hin, dass polaronische Effekte, d.h. die Ver-
schiebung der Atomrümpfe durch freie Ladungen, eine Rolle spielen und deshalb
ε(~ω = 0) > εr > ε∞ gilt [98], ε∞ ist dabei die Dielektrizitätskonstante oberhalb
der Frequenz der optischen Phononen [108]. In dieser Arbeit wird aufgrund der ex-
perimentellen Befunde für die Exzitonen des GaN Ry = 25 meV und aB = 2,8 nm
angenommen. Damit folgt für AlxGa1−xN

Ry(x) = 25 meV × µ(x)/µ(0)

[εr(x)/εr(0)]2
(3.18a)

aB(x) = 2,8 nm × εr(x)/εr(0)

µ(x)/µ(0)
. (3.18b)
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3.1 Modelle

Abb. 3.2: Imaginärteil der DF von GaN
bei Raumtemperatur aus Ellipsometrie-
daten und Modell nach Elliott unter An-
nahme zweier beteiligter Valenzbänder
(A und B). Die jeweiligen Bandkanten-
energien sind mit Pfeilen gekennzeichnet.

Nach Lösen der Schrödingergleichung (3.8) und Einsetzen in Gl. (3.7) ergibt
sich Elliotts Gleichung [109] für den Imaginärteil der DF. Unter Annahme einer
Gaußverbreiterung mit dem Parameter Γ erhält man die Form [110]

ε2(ω) =
A0

πRya
3
B

×
{ ∞
∑

n=1

2Ry√
2πΓn3

exp

[

−(~ω − Eg + Ry/n
2)2

2Γ2

]

+
1

2

1 + erf[(~ω − Eg)/
√

2Γ]

1 − exp[−2π
√

Ry/|~ω − Eg|]

}

.

(3.19)

Die Güte dieses Modells wird durch eigene Messungen untermauert. Abbil-
dung 3.2 zeigt das aus Spektralellipsometrie- (SE-)Messungen bestimmte ε2 einer
druckverspannten, nahezu feldfreien GaN-Schicht mit einer Ladungsträgerdichte
von n ≈ 1 · 1016 cm−3 und die Anpassung nach Gl. (3.19). Das Modell umfasst die
Übergänge des FXA- und des FXB-Exzitons.3 Beide Kurven sind nahezu deckungs-
gleich. Das Ergebnis bedeutet, dass die Beschreibung von Absorptionsprozessen
bei Nitriden generell nur im Exzitonenbild erfolgen kann.

3Der Einfluss der höherenergetischen kritischen Punkte der Bandstruktur wurde, wie in [16]
beschrieben, berücksichtigt.
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3 Die dielektrische Funktion: Modelle, Numerik, Resultate

3.1.5 Exzitonen im elektrischen Feld

Einführung

Wie in Kapitel 3.1.4 ausgeführt, wird der Zusammenhang zwischen Verspannung
und Resonanzverschiebung bzw. Umverteilung der Oszillatorstärken der freien
Exzitonen zur Bestimmung des Verspannungszustandes einer Schicht genutzt. Die
Verbreiterung der Exzitonenlinien wird gemeinhin als Maß für die strukturelle
Qualität herangezogen. Bisher wurde bei der Diskussion experimenteller Daten
der Einfluss elektrischer Felder auf die Form der exzitonischen Absorptionskante
jedoch weitestgehend vernachlässigt. Die Schwierigkeit liegt darin, dass der Effekt
nicht in analytischer Form beschrieben werden kann, sondern nach umfangreicher
numerischer Rechnung verlangt.

Das zugrunde gelegte Modell soll die beiden Grenzfälle, Elliotts Exzitonenmo-
dell und die klassische Franz-Keldysh-Theorie, einschließen, Abb. 3.3 veranschau-
licht diesen Sachverhalt. Das Problem ist formal gleichwertig zur Schrödinger-
gleichung eines Wasserstoffatoms im elektrischen Feld und wurde daher oft wie
der quadratische Stark-Effekt behandelt (siehe z.B. [111]). Der wichtigste Para-
meter ist das Verhältnis von F zur so genannten Ionisationsfeldstärke

Fion = Ry/aB, (3.20)

welche einem Potenzialabfall von in Höhe der Exzitonenrydbergenergie über dem
Exzitonenbohrradius entspricht und beispielsweise für GaN 90 kV/cm beträgt.
Der Störungsansatz liefert zwar für F ≪ Fion brauchbare Ergebnisse, doch für
größere Felder konvergiert er nicht gegen die korrekten Werte. Das liegt daran,
dass die Wellenfunktionen im Gegensatz zu den lokalisierten Exzitonenzuständen
ohne Feld schon bei endlichen kleinen Feldern aus dem Coulombtal heraus tunneln.
Ansätze, wie man die Photonenenergieabhängigkeit des Imaginärteils
ε2(~ω,F ) der DF für jeden Halbleiter in der Nähe der Bandkante berechnet, wur-
den bereits im Jahre 1970 von Dow und Redfield [40] und von Blossey [42] ent-
wickelt. Später erschien eine weitere theoretische Arbeit auf diesem Gebiet von
Galbraith [112], welcher die Lösungen dieses Problems alternativ zu den voran-
gegangenen Ansätzen in Form von nicht-störungstheoretischen Potenzreihen aus-
drückte. In den drei Arbeiten wird die exakte numerische Lösung zur Behandlung
der Elektron-Loch-Wechselwirkung unter dem Einfluss eines elektrischen Feldes
erzielt, indem zu parabolischen Koordinaten übergegangen wird. In diesen Model-
len erhält man für ε2 als Funktion von F folgende Resultate:

1. Die Hauptresonanz der Exzitonen, die dem Grundzustand entspricht, un-
terliegt einer nichtmonotonen Verschiebung ihres Maximums auf der Photo-
nenenergieachse.
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3.1 Modelle

Abb. 3.3: Potenzialverlauf und Enveloppen-Wellenfunktionen des Elektrons relativ
zum Loch in z-Richtung. Blosseys Modell schließt als Grenzfälle Elliotts Modell des
Exzitons und den Franz-Keldysh-Effekt ein.

2. Die Höhe des Maximums nimmt mit steigendem F ab und seine Verbreite-
rung zu, so dass es bei größeren Feldern zur Verschmelzung mit dem Exzi-
tonenkontinuum kommt.

3. Die feldinduzierte Absorption weit unterhalb der Bandkante ist im relevan-
ten Feldstärkebereich im Vergleich zum klassischen Franz-Keldysh-Effekt
einige Größenordnungen höher [40]. Eine Übereinstimmung wird erst bei
extrem hohen Feldern (F > 100Fion) erreicht.

Obwohl die Modelle zur Beschreibung des Feldeinflusses auf die Elektron-Loch-
Wechselwirkung zu gleichen Resultate führen, gibt es Unterschiede in der Be-
handlung der zugrunde liegenden Differentialgleichungen. In dieser Arbeit wurde
Blosseys Modell numerisch umgesetzt.
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3 Die dielektrische Funktion: Modelle, Numerik, Resultate

Blosseys Modell

Den Ausgangspunkt bildet wieder Gl. (3.7), in der die Summe über alle n nun mit
den Wellenfunktionen φn(~r) und den Eigenenergien En ausgeführt wird, welche
die Schrödingergleichung eines Wasserstoffatoms im elektrischen Feld

[

− ~
2

2µ
∇2 − e2

4πε0εr|~r|
− eFz

]

φn(~r) = Enφn(~r) (3.21)

erfüllen. F ist dabei das statische elektrische Feld. Es besitzt eine einzige Kom-
ponente in z-Richtung. Diese partielle Eigenwert-Differentialgleichung überführt
man durch eine Koordinatentransformation von den kartesischen Koordinaten
{x,y,z} in die parabolischen Koordinaten

ζ = |~r| + z, η = |~r| − z, und ϕ = arctan(y/x). (3.22)

Dabei verwendet man den Separationsansatz [42]

φ(~r) = Af(η)g(ζ)e±imϕ, (3.23)

wobei A eine Normierungskonstante und m eine Quantenzahl, die der Magnet-
quantenzahl des Wasserstoffatoms entspricht, darstellen. Man führt dimensions-
lose Größen ein, so dass die berechneten Eigenwerte nicht direkt von den Ma-
terialkonstanten und der Feldstärke abhängen. Mit der Überlegung, dass φ2(0)
proportional zu ε2 ist und φ(0) 6= 0 nur unter der Bedingung m = 0 möglich ist,
reduzierte Blossey Gl. (3.21) zu einem Paar von gewöhnlichen Eigenwert-DGLs
in einer Variablen x (x ist nun ebenfalls eine dimensionslose Ortskoordinate):

1

x

d

dx

(

x
d

dx
f

)

+
(

−κ

x
+ β − x

)

f = 0 , für x > 0 ; (3.24a)

1

x

d

dx

(

x
d

dx
g

)

+

(

−κ
′

x
+ β − x

)

g = 0 , für x < 0 . (3.24b)

Beide Differentialgleichungen sind über den Zusammenhang

κ
′ = κ + 2(Fion/F )1/3 (3.25)

miteinander verknüpft. Die Übergangsenergie wird durch den dimensionslosen
Parameter

β = En/~θ = (F/Fion)−2/3 × En/Ry (3.26)
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3.2 Die numerische Umsetzung des Blossey-Modells

ersetzt, wobei ~θ die aus Gl. (3.14) bekannte elektrooptische Energie ist. Die
Übergangsenergie an der Bandkante entspricht β = 0. Die Lösungen f(x) und
g(x) sollen so normiert werden, dass Gl. (3.7) zu

ε2(~ω) =
πe2

ε0m
2
0ω

2
|M |2 × φ2(0)

2π2Rya
3
B

, (3.27a)

mit

φ2(0) =

(

F

Fion

)1/3 ∞
∑

i=1

f 2
κi

(0)g2
κ′

i

(0) (3.27b)

umgeschrieben werden kann.

3.2 Die numerische Umsetzung des
Blossey-Modells

Im vorhergehenden Abschnitt wurde der Imaginärteil der exzitonischen DF un-
ter dem Einfluss eines elektrischen Feldes in umfassender Weise theoretisch be-
schrieben. Die numerische Umsetzung des zu Grunde liegenden Modells wurde
in dieser Arbeit darauf ausgerichtet, hilfreich für die Simulation und Anpassung
optischer Spektren von Halbleiterstrukturen mit kompliziertem Schichtaufbau zu
sein. Die hier beschriebene Berechnungsmethode benötigt minimalen numerischen
Aufwand und ist dabei allgemeingültig, d.h. das Verfahren kann auf beliebige HL
angewendet werden, in denen Exzitonen und elektrische Felder gemeinsam über
andere Effekte dominieren. Zur einfachen Handhabung wurden diese Schritte in
ein plattformunabhängiges Programm in Mathematica [113] implementiert. Au-
ßerdem bietet das Programm die Möglichkeit, ε1 durch die Kramers-Kronig-Trans-
formation zu erhalten. Es steht nun zur Interpretation optischer Spektren bzw.
zur genaueren Dimensionierung optoelektronischer Bauelemente zur Verfügung.

Um ε2 und die Zustandsdichtefunktion φ2(0) für eine bestimmte Photonen-
energie ~ω zu berechnen, geht man in folgender Reihenfolge vor:

1. Festlegung der dimensionslosen Übergangsenergie β nach Gl. (3.26), wobei
En = ~ω − Eg gilt.

2. Lösen der Gl. (3.24a) für ein bestimmtes i, d.h. Berechnung von f 2
κi

(0) und
κi.

3. Bestimmung von κ
′
i nach Gl. (3.25) und Berechnung von g2

κ′

i

(0) nach Gl.

(3.24b).
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4. Wiederholung ab dem 2. Punkt für eine weitere i, z.B. von i = 1..10.

5. Einsetzen von f 2
κi

(0) und g2
κ′

i

(0) in Gl. (3.27) zur Berechnung von φ2(0) und

schließlich von ε2.

Die Herausforderungen liegen in den Schritten 2. und 3. Die nun genauer erläutert
werden.

3.2.1 Die Berechnung von f 2(0)

Die DGL (3.24a) wird durch Vorwärtsintegration von f für x > 0 gelöst. Die
Lösungen fκi

(x) und κi bilden einen Satz von Funktionen, welche diskret in der
Quantenzahl4 i und kontinuierlich in der dimensionslosen Energie β sind.

Zur Lösung wird die in Mathematica enthaltene, explizite Runge-Kutta-
Methode verwendet. Es werden dabei zwei Runge-Kutta-Verfahren verschiedener
Ordnung (9 und 8) und damit auch unterschiedlicher Genauigkeit [Fehlerordnung
O(h9) bzw. O(h8), mit der Schrittweite h] benutzt [114]. Das Verfahren mit O(h9)
liefert das Ergebnis, während das Verfahren mit O(h8) zur Abschätzung des loka-
len Fehlers dient. Um Rechenzeit zu sparen, sind die Verfahren eingebettet, d.h.
sie teilen die selben Zwischenschritte. Die Genauigkeit und die Geschwindigkeit
der Rechnung werden gesteigert, indem sich die lokale Schrittweite gemäß dem
lokalen Fehler anpasst. Diese Methode allein reicht nicht aus, da die Lösungen
für eine bestimmte Energie β diskret in i sein sollen. Das sind sie nur, wenn die
Funktion f(x) für x > β exponentiell gemäß der asymptotischen Lösung

fκi,β(x) ∼ (x − β)−3/4exp[−2

3
(x − β)3/2 + κi(x − β)−1/2] (3.28)

abfällt. Daher wird das Runge-Kutta-Verfahren mit dem sog. Schießverfahren (sie-
he z.B. [115]) kombiniert. Für ein bestimmtes β und ein bestimmtes i werden der
Funktionswert und die Ableitung am Startpunkt, d.h. bei x → +0, benötigt. Bei-
de stehen dort nach der l’Hôpital’schen Regel über dfκi

/dx = κifκi
in Beziehung.

Im Startpunkt werden willkürlich fκi
= 1 und dfκi

/dx = κi vorgegeben, und die
DGL wird bis zum numerischen Endpunkt gelöst. Da Gl. (3.28) nur für x > β gilt,
wird dieser Endpunkt durch xEnde = 3β oder xEnde = 20 festgelegt, je nachdem
welcher Wert größer ist. Im Verlauf des Schießverfahrens wird κi so lange variiert,
bis die relative Abweichung ∆κi/κi zwischen aufeinander folgenden Iterationen
kleiner als 10−10 ist oder f(x) für x < xEnde nicht divergiert. Der Verlauf des Itera-
tionsverfahrens (über die Abbruchbedingung hinaus) ist anhand von Abb. 3.4 für
die Parameter β = 5 und i = 3 beispielhaft illustriert. Abbildung (a) zeigt, dass

4Für F → 0 entspricht i der Drehimpulsquantenzahl des Wasserstoffatoms l. Es gilt: i = l + 1.
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3.2 Die numerische Umsetzung des Blossey-Modells

Abb. 3.4: Verlauf des Iterationsverfahrens. In Abb. (a) sind die relativen Abweichun-
gen vom Endwert von κi und in Abb. (b) die Lösungen für f(x) in Abhängigkeit von
der Anzahl ausgeführter Iterationen dargestellt. Die Parameter sind β = 5 und i = 3.

das Abbruchkriterium bereits mit der vierten Iteration erreicht und danach keine
deutliche Verbesserung mehr erzielt wird. Dies wird auch in Darstellung (b) für
f(x) deutlich: der divergente Bereich der numerischen Lösung beginnt oberhalb
von 3β und die Verbesserung mit der fünften Iteration ist unwesentlich.

Das Vorgehen wird nun genauer erläutert. Zuerst wird ein recht guter Start-
wert für κi mit Hilfe der Wentzel-Kramers-Brillouin-Näherung (WKB-Näherung)
[116–118] bestimmt, indem die Gleichungen

i − 1

2
=

{

B(B − A)1/2
2F1[−1/2,3/2; 2; B/(B − A)]/2

(B − A)2B−1/2
2F1[1/2,3/2; 3; (B − A)/B]/8

}

,

{

κ < 0
κ > 0

}

(3.29a)

mit
A = 1/2[β − (β2 − 4κ)1/2]
B = 1/2[β + (β2 − 4κ)1/2]

(3.29b)

gelöst werden [42], dabei ist 2F1 eine hypergeometrische Funktion. Danach wird
κi nach oben und nach unten variiert, wobei an einer festgelegten Stelle im di-
vergenten Bereich der numerischen Lösung die jeweiligen Funktionswerte dieser
drei Lösungen berechnet werden. Dabei können positive und negative Funktions-
werte auftreten. Die Lösung ist umso besser, je genauer die Null getroffen wird.
Daher wird ein Nullstellensuchverfahren gestartet, um die κi-Werte des nächsten
Iterationsschrittes in geeigneter Weise festzulegen.
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3 Die dielektrische Funktion: Modelle, Numerik, Resultate

Abb. 3.5: Lösungen der DGL (3.24a) für die Quantenzahlen i = 1..10. In (a) sind
die Eigenwerte κi(β) und in (b) sind die Quadrate der Lösungen, f2(0), für x → +0
jeweils über dem Energieparameter β aufgetragen.

Ist die Abbruchbedingung erreicht, wird f(x) im letzten Schritt durch nume-
rische Integration normiert. Man erhält die in Abb. 3.5 dargestellten Funktionen
κi(β) und f 2

κi,β
(0). Da f 2

κi,β
(0) als Faktor in ε2 eingeht, begrenzen die markante

Knickstellen den Einfluss der Zustände mit einer bestimmten Quantenzahl i im
hochenergetischen Bereich [β ∝ En, vgl. Gl. (3.26)]. Sie treten an den Nullstellen
von κi(β) auf, die bei

βi ∼
[

3

2
π

(

i − 1

2

)]2/3

(3.30)

liegen. Ähnlich den FKO laufen sie linear mit F oberhalb der Bandkante ausein-
ander.

Weil die Berechnung von f 2
κi,β

(0) für jeden Energiewert β eines zu berech-
nenden Spektrums wiederholt werden müsste, wäre ein riesiger Rechenaufwand
nötig. Es ist stattdessen sinnvoller, die relativ glatten Funktionen f 2

κi,β
(0) und

κi(β) in einem genügend großen Bereich von β für eine Anzahl von Quantenzah-
len i zu speichern und statt einer numerischen Lösung der DGL Zwischenwerte
zu interpolieren. Da später Elektroreflexionsspektren simuliert werden sollen, in
denen die Änderungen der DF maßgeblich sind, ist eine hohe Genauigkeit erfor-
derlich. Die Anzahl zuverlässiger Dezimalstellen von f 2

κi,β
(0) im Programm wird

mit mindestens 10 abgeschätzt.
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3.2 Die numerische Umsetzung des Blossey-Modells

Abb. 3.6: Die Lösungen der Differen-
tialgleichung (3.24b), g(x), und die
Einhüllende der asymptotischen Lösung
für die Parameter β = 5, i = 3 und
F = Fion.

3.2.2 Die Berechnung von g2(0)

Im Vergleich zum Vorhergehenden gestaltet sich die Berechnung von g2(0) relativ
einfach. Die DGL (3.24b) wird in ähnlicher Weise mit dem Runge-Kutta-Verfah-
ren der Ordnung 9(8) ausgehend vom Startpunkt x → −0 für eine bestimmte
Energie β und einen bestimmten Eigenwert κ

′
i = κi + 2(Fion/F )1/3, welcher aus

der Bestimmung von f 2(0) bekannt ist, gelöst.
Blossey wies darauf hin, dass die numerische Normierung von g nicht möglich

ist, da die asymptotische Lösung

gκ′

i
,β(x) ∼ (−x + β)−3/4 sin

[

2

3
(−x + β)3/2 + κ

′
i(−x + β)1/2 + α

]

(3.31)

nur langsam abklingt [42]. α ist ein Phasenwinkel. Zur Normierung wird in genü-
gend großem Abstand, d.h. nach einer stets festen Anzahl von Oszillationen, die
numerische Lösung an die Einhüllende von Gl. (3.31) angepasst. Beide Kurven
sind in Abb. 3.6 für β = 5 und κ

′
i = 1,73 (gleichbedeutend mit i = 3 und F = Fion)

dargestellt.
Im Gegensatz zu f 2(0) ist g2(0) eine kontinuierliche Funktion vom Feldstär-

keparameter κ
′
i und vom Energieparameter β. Abbildung 3.7(a) zeigt dies. Cha-

rakteristisch sind das Plateau für β > 0 und κ
′ > 0 sowie die sehr scharfen Grate,

welche aus dem Plateau bei β < 0 (unterhalb der Bandkante) herauslaufen. In-
tuitiv denkt man dabei an die scharfen Linien des gebundenen Exzitons. Die Be-
deutung dieser Grate wird mit Abb. 3.7(b) erläutert. Dazu wurde die Kurve mit
β = −5 herausgegriffen. Dieser Energiewert entspricht für F = 0,1Fion der nied-
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3 Die dielektrische Funktion: Modelle, Numerik, Resultate

Abb. 3.7: Die Quadrate der Lösungen der Differentialgleichung (3.24b). In (a) ist g2(0)
über dem Feldstärkeparameter κ

′ und der dimensionslosen Energie β aufgetragen.
(b) stellt g2(0) für β = −5 dar. Die Pfeile in der Nähe der Maxima markieren die
(feldstärkeabhängigen) κ

′

1-Werte für den Grundzustand bzw. den ersten angeregten
Zustand, welche mit der Bedingung β = −5 vereinbar sind.

rigsten Exzitonenresonanz (=̂ Grundzustand) bzw. für F = 0,01Fion der Energie
der zweitniedrigsten Resonanz (=̂ erster angeregter Zustand). Tatsächlich befin-
den sich die beiden Maxima in der Nähe der κ

′
1-Werte für diese beiden Feldstärken.

Es handelt sich bei diesen beiden Zuständen mit der
”
Nebenquantenzahl“ i = 1

um die durch den Stark-Effekt abgespaltenen Wasserstoffzustände mit den jeweils
niedrigsten Energien und den Hauptquantenzahlen n = 1 bzw. n = 2. Maxima für
höhere n treten im Diagramm nicht auf, da diese Zustände sehr leicht ionisierbar
sind. Ihre Ionisationsfeldstärke nimmt mit 1/n4 ab.

Weil g2(0) für β > 0 eine glatte Fläche ist, wurde die Funktion zur Verringe-
rung des Rechenaufwandes in diesem Bereich tabelliert.

3.3 Resultate

3.3.1 Allgemeingültiges

Geht man nach den in Abschnitt 3.2 beschriebenen Schritten vor, erhält man
den Imaginärteil der DF ε2 für ein Valenz- und Leitungsbandpaar, welcher in
Abb. 3.8 für einige Feldstärken dargestellt ist. Die Kurven sind durch ein Gauß-
profil mit dem Verbreiterungsparameter Γ = 0,2Ry verbreitert. Für F = 0,1Fion

erscheint ein ausgeprägtes Maximum bei En ≈ −Ry und ein Kontinuumsbereich
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3.3 Resultate

Abb. 3.8: Beitrag eines Valenz-
Leitungsband-Paares zum Ima-
ginärteil der DF für verschiedene
Feldstärken. Unter der Kurve für
F = Fion sind einzelnen Beiträge
für die Quantenzahlen i [siehe Gl.
(3.27)] dargestellt. Zum Vergleich
ist für F = 3Fion auch die Kur-
ve ohne Coulombwechselwirkung
[siehe Gl. (3.13)] dargestellt.

oberhalb von En = 0, d.h. oberhalb der Bandkante. Wird F auf 0,3Fion vergrößert,
verschiebt sich das Maximum geringfügig ins Rote, dies wird allgemein als exzi-
tonischer Stark-Effekt bezeichnet. Seine Höhe verringert sich dabei. Oberhalb
des Maximums erscheinen FKO-ähnliche Strukturen, die im Folgenden ebenfalls
mit FKO bezeichnet werden. Eine weitere Vergrößerung von F verursacht eine
Erhöhung der FKO-Amplituden, eine Verbreiterung und eine Blauverschiebung
des ersten Maximums. Für F = 3Fion tritt das erste Maximum sogar oberhalb
Eg auf. Dieses Maximum entspricht dem Exzitonengrundzustand (n = 1) in El-
liotts Theorie [109]. Tatsächlich ist der Unterschied zwischen der verbreiterten
Elliottfunktion (3.19) und der Kurve mit F = 0,1Fion minimal. Der Grund für
die Verschiebung und die Verbreiterung mit F ist die Mischung der diskreten was-
serstoffähnlichen Wellenfunktionen mit den Kontinuumszuständen. Bildlich ausge-
drückt: Mit dem Feld steigt die Fluchtwahrscheinlichkeit des im Potenzialtopf des
Lochs gefangenen Elektrons. Entkommt das Elektron schließlich der Anziehung
des Lochs, ist es frei beweglich und wird im Feld beschleunigt. Dieser Übergang
geschieht im Gegensatz zum klassischen Bild kontinuierlich mit F . Trotzdem ist
die klassische Ionisationsfeldstärke von Fion/n

4 ein gutes Maß dafür,5 ab welchem
F keine ausgeprägten Resonanzüberhöhungen erscheinen. Der Zustand mit n = 2

5Die klassische Ionisationsfeldstärke leitet man aus dem Bohrschen Atommodell ab.
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3 Die dielektrische Funktion: Modelle, Numerik, Resultate

ist z.B. bei 0,1Fion schon ionisiert und kann in GaN nur in Kristallbereichen mit
F < 5 kV/cm beobachtet werden.

Für F = Fion sind in Abb. 3.8 die einzelnen Beiträge mit den Quantenzahlen i
aufgeschlüsselt, um deren Bedeutung für die FKO zu erläutern. Jeder durch ein be-
stimmtes i gekennzeichnete Summand in Gl. (3.27) fügt ein Maximum zum ε2 hin-

zu, wobei die Maxima für große i an den Stellen En/Ry ∼
[

(F/Fion)3
2
π(i − 1

2
)
]2/3

zentriert sind. Werden die FKO im Einteilchen-Franz-Keldysh-Bild behandelt,
ergibt sich die gleiche Aufspaltung der Oszillationen; dies wird später im Ab-
schnitt 3.3.2 noch genauer untersucht. Vergleicht man jedoch das Einteilchen-
Franz-Keldysh-Bild mit der vollständigen numerischen Lösung, siehe die jeweili-
gen Kurven mit F = 3Fion in Abb. 3.8, wird sofort klar, dass das Coulombpo-
tenzial nicht nur ε2 insgesamt erhöht (Sommerfeldfaktor), sondern auch die die
Oszillationsamplitude verstärkt.

Die Feldstärkeabhängigkeit des markanten ersten Maximums soll nun näher
betrachtet werden. Dazu ist seine Lage R̃y in Abb. 3.9 (a) zusammen mit dem
Ergebnis aus der Störungstheorie (siehe z.B. [111])

R̃y(F ) = Ry

(

1 − 9

8

F

Fion

)

(3.32)

dargestellt. Die Rotverschiebung für F < 0,4Fion stimmt mit der Störungstheorie
gut überein. Für GaN liegt dieser Feldstärkebereich unter 36 kV/cm. Solch kleine
Felder existieren nur in dicken Schichten oder Volumenkristallen in Entfernung
einiger hundert Nanometer von Grenz- und Oberflächen. Oberhalb 0,4Fion tritt
eine zunehmende Abweichung beider Kurven auf. Bei ca. 0,45Fion und −1,11 Ry

wird ein Minimum erreicht. Für GaN bedeutet dies eine maximale Rotverschie-
bung der Exzitonenlinie um 2,8 meV bei 40 kV/cm. Mit weiterer Vergrößerung der
Feldstärke beginnt eine monotone Blauverschiebung. Der störungstheoretische An-
satz scheitert prinzipielle für jegliches F > 0, da diese Zustände nicht vollständig
durch die ungestörten Wellenfunktionen ausgedrückt werden können.

Lässt man F weiter steigen wie in Abb. 3.9 (b) dargestellt ist, so findet man
eine fast lineare Abhängigkeit von R̃y , welche sich durch

R̃y(F ) ∼ Ry

2

(

F

Fion
− 3

)

(3.33)

annähern lässt. Im Fall von GaN bedeutet dies eine Blauverschiebung von 14 meV
je 100 kV/cm. Diese Abhängigkeit wurde nach Kenntnis des Autors bisher nicht
quantifiziert. Im Gegensatz dazu wird eine F 2/3-Proportionalität im Einteilchen-
bild vorausgesagt. Der neue Befund wird jedoch durch die Aussage von Lederman
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3.3 Resultate

Abb. 3.9: (a) und (b) Verschiebung des ersten Maximums des Imaginärteils der dielek-
trischen Funktion. Zum Vergleich sind in (a) das störungstheoretische Ergebnis für
niedrige Feldstärken und in (b) die lineare Näherungslösung für hohe Feldstärken ein-
gezeichnet. (c) Verbreiterung des ersten Maximums. (d) Höhe des Maximums bezogen
auf den Wert Elliotts dielektrischer Funktion an der Bandkante.

und Dow bekräftigt, dass die F 2/3-Abhängigkeit nur im
”
ultrastarken“ Grenzfall

(F/Fion ≫ 100) erreicht wird [119].
In Abb. 3.9 (c) ist feldinduzierte Verbreiterung aufgetragen. Als Maß dient

der Abstand zwischen R̃y und der Energie, an welcher ε2 unterhalb Eg auf die
Hälfte des Maximums abgesunken ist. Näherungsweise lässt sich die feldinduzierte
Verbreiterung Γ̃y durch

Γ̃y(F ) ∼ Ry

2

F

Fion
(3.34)
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beschreiben. Von dünnen Nitridschichten mit ihren Fion deutlich übersteigenden
Feldern, können in aller Regel unmöglich Exzitonenresonanzen detektiert werden.
Beispielsweise beträgt Γ̃y für GaN bei F = Fion = 90 kV/cm bereits die halbe
Rydbergenergie von 12,5 meV.

Die Höhe des Maximums bei R̃y ist in Abb. 3.9 (d) dargestellt. Die Höhe ist
hier auf das Ergebnis von Gl. (3.19) bei ~ω = Eg bezogen. Es ist offensichtlich,
dass mit steigender Feldstärke die Höhe abnehmen muss, wenn die Verbreiterung
zunimmt und gleichzeitig die Zustände mit i > 1 ins Hochenergetische rücken,
weil das Einprägen einer Feldstärke in den Kristall die Anzahl der elektronischen
Zustände in erster Linie nur anders verteilt.

3.3.2 Galliumnitrid

Experimentelle Befunde

Der Wert der Ionisationsfeldstärke von GaN ist mit 90 kV/cm ca. zwanzig Mal
größer als der des sehr intensiv untersuchten GaAs [120–125]. Unter Beimischung
von Al steigt dieser Wert nach Gl. (3.20) und (3.18) sogar noch an. Deshalb
sollten die oben genannten Besonderheiten bei GaN und AlGaN besonders gut
beobachtbar sein. Die Absorptionsmessungen von Trautman et al. [126, 127] und
Shokhovets et al. [128] haben für GaN bei hohen Feldestärken sowohl die feldindu-
zierte Verbreiterung als auch die damit verbundene Verringerung der Stärke des
Exzitonengrundzustandes gezeigt. Oberhofer et al. [129] haben diesen Effekt sogar
in einem GaN-Bauelement zur Lichtmodulation genutzt. Binet et al. [130] fanden
eine Verschiebung der Exzitonenresonanz im Absorptionskoeffizienten α(~ω,F ) in
hoch reinen GaN-Schichten. Ihre Experimente waren jedoch auf niedrige Felder
(F < 0,4Fion) beschränkt, welche zudem auch noch lateral zur Oberfläche gerichtet
waren. Diese Untersuchung im Jahre 1996 war die erste quantitative ihrer Art. In
den Experimenten wurden die Feldstärken so gewählt, dass ein direkter Vergleich
mit den in [40] abgebildeten Kurven möglich war. Für die quantitative Auswertung
der Spektren wurde im Wesentlichen angenommen, dass α(~ω,F ) ∝ ε2(~ω,F ) gilt.
Beide Größen sind jedoch nach Gl. (3.6) miteinander verbunden, und speziell in
der Nähe der Bandkante kann nicht angenommen werden, dass n(~ω) konstant ist.
Auch wurde später klar, dass das vertikal zur Oberfläche gerichtete Feld derartiger
Proben aufgrund von Polarisations- und Grenzflächenladungen [2, 31] wesentlich
größer als Fion ist und damit gegenüber dem lateralen Feld überwiegt, wodurch
die damalige quantitative Interpretation fragwürdig erscheint.

Mit Abb. 3.10 werden die oben beschriebenen Effekte erläutert. Sie zeigt Pho-
tostrom- (PC-)Spektren der Probe MD1310 für verschiedene Felder im Bereich
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Abb. 3.10: Photostromspektren
der Probe MD1310 in der Nähe
der GaN-Bandkante bei T = 5K
und angelegten Spannungen von
−1,0;−1,2;−1,4;−1,6;−1,8;−2,0;−3,0;
− 4,0 und −5,0V. Die Kurven wurden
normiert und vertikal verschoben.

der GaN-Bandkante.6 Die Feldstärke wurde dabei durch das Anlegen einer Span-
nungen variiert. |F | ≪ Fion gilt für Ugl = −1 V. Mit steigender Rückwärtspannung
wird eine Raumladungszone (RLZ) in der GaN-Schicht aufgebaut, womit |F | an-
steigt (siehe Abschnitt 6.2). Für kleine Felder sind die Resonanzen der GaN-
Exzitonenzustände FXA und FXC relativ scharf, wobei die FXA-Resonanz am
stärksten ist. Mit der Feldstärkeerhöhung verbreitern sich die Resonanzen, ihre
Höhen nehmen ab und das Höhenverhältnis zwischen FXA und FXC kehrt sich
um weiterhin steigt das PC-Signal im Niederenergetischen an. Von Ugl = −1 V
bis zu −2 V folgen FXA und FXC der klassischen Starkverschiebung, d.h. ihre
Übergangsenergien vermindern sich in guter Übereinstimmung mit Abb. 3.9(a).
Unterhalb von −2 V beginnt eine monotone Blauverschiebung. Nach Abb. 3.9(b)
erwartet man sie mit größerer Stärke, jedoch soll beachtet werden, dass erstens der
Photostrom nicht mit mit ε2 identisch ist, er steht in engerer Beziehung zu α.7 α
besitzt eine leicht andere F -Abhängigkeit der Maximumsposition. Zweitens kann
nicht davon ausgegangen werden, dass der Photostrom allein aus dem Bereich
mit dem größten Feld in der RLZ stammt. Vielmehr ist hier der Feldgradient zu
berücksichtigen. Binet et al. [130] beobachteten in diesem Zusammenhang große
Differenzen zwischen PC- und optischen Absorptionsspektren. Die Autoren wiesen
darauf hin, dass das Exziton, das in einem ersten Schritt durch die Absorption ei-
nes Photons erzeugt wird, durch das Feld der

”
exzitonenfreien Randschicht“ oder

6Details zu der Probe und dem experimentellen Aufbau findet man in Kap. 5.
7Die Beziehung zwischen beiden Größen ist in Gl. (3.6) angegeben.
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thermisch in freie Ladungsträger zerlegt werden muss, um schlussendlich zum
Photostrom beizutragen.

Berechnung

Wegen der am Anfang dieses Kapitels getroffenen Annahmen zur Berechnung der
DF werden die drei Valenzbänder separat behandelt und ihre jeweiligen Beiträge
am Schluss addiert. Dabei wird die Mischung der Valenzbandzustände außerhalb
des Zentrums der Brillouinzone [105] vernachlässigt. Die Austauschwechselwir-
kung wird ebenfalls vernachlässigt. Sie wurde für GaN mit 0,15Ry abgeschätzt [93].
Nach den Untersuchungen von Shokhovets et al. [131] beträgt die Vergrößerung
der effektiven Masse nur 7% bei 300 meV oberhalb der GaN-Bandlücke. Diese klei-
ne Nichtparabolizität erlaubt es, zur Darstellung des prinzipiellen Verhaltens die
Berechnungen in der Näherung parabolischer Bänder (Blosseys Modell) durch-
zuführen. Nach der Berechnung des Imaginärteils der komplexen DF wird ihr
Realteil durch die Kramers-Kronig-Beziehung gewonnen.

In dieser Arbeit werden die Eigenschaften der ordentlichen dielektrischen
Tensorkomponente, d.h. die lineare optische Antwort auf senkrecht zur optischen
(c-)Achse polarisiertes Licht, diskutiert. Der Feldeinfluss auf die außerordentliche
Komponente wäre analog zu berechnen, wobei aber qualitativ das gleiche Verhal-
ten beobachtet wird.

Die folgenden Überlegungen für die DF von GaN beziehen sich ohne Ein-
schränkung der Allgemeinheit auf zugverspanntes Material, wie es typischerwei-
se durch die Abscheidung auf Silizium- oder Siliziumkarbidsubstraten entsteht.
Konkret wurden die Berechnungen so durchgeführt, dass ein Vergleich mit den
experimentellen Untersuchungen an AlGaN/GaN-Heterostrukturen auf Si(111)-
Substrat bei T = 5 K möglich ist (siehe Abschnitt 6.5). Für experimentelle und
theoretische Untersuchungen von Exzitonenübergängen in GaN ist Zugverspan-
nung vorteilhaft, da die FXA-Resonanz nicht von der nahe gelegenen FXB-Reso-
nanz überlagert wird (siehe Abschnitt 2.5). Zusätzlich erleichtert die vergrößerte
Aufspaltung zwischen FXA und FXC die Zuordnung der Resonanzen.

Die errechneten ε2 wurden entsprechend der probenspezifischen biaxialen Ver-
spannung verschoben [90] und mit einem Gaußprofil gefaltet. Danach wurden die
individuellen Beiträge gemäß ihrer quadrierter Matrixelemente |Mj |2 (j =A,B,C)
für senkrecht zu optischen (c-)Achse polarisiertes Licht (ordentlicher Strahl) ad-
diert. Die Matrixelemente gehorchen einer Summenregel [132] und sind durch

|Mj |2 = fj
m0

6
Ep⊥ (3.35)
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Abb. 3.11: Dielektrische Funktion
(ε1 + iε2) von GaN unter biaxialer
Zugverspannung bei einer Tempe-
ratur von T = 5K und verschiede-
nen elektrischen Feldstärken. Die
feldfreien Übergangsenergien von
FXA, FXB und FXC und die Band-
kantenenergie sind durch Pfeile
markiert.

gegeben, wobei fj der Anteil eines Valenz- Leitungsbandpaares und Ep⊥ der Ka-
ne’sche Bandstrukturparameter in Energieeinheiten ist. Die richtige Wahl des
Betrages von Ep⊥ gewährleistet einen stetigen Übergang oberhalb Eg an die el-
lipsometrisch bestimmten ε2(~ω)-Daten aus [95].8 Der hier gefundene Wert von
Ep⊥ = 20,6 eV ist in sehr guter Übereinstimmung zu der Angabe aus [131], was
das Modell für GaN quantitativ bestätigt. Obwohl das besondere Interesse in der
Untersuchung der DF des bandkantennahen Bereiches liegt, war es zur korrekten
Beschreibung von ε1 mittels der Kramers-Kronig-Transformation unumgänglich,
die ellipsometrisch bestimmten hochenergetischen kritischen Punkten der Band-
struktur aus [95] einzubeziehen. Die Beiträge im niederenergetischen Spektral-
bereich, u.a. von den optischen Phononen, wurden analog zu Gl. (3.13) additiv
durch die Größe ε∞ berücksichtigt. Die verwendeten Simulationsparameter sind
noch einmal im Anhang A zusammengefasst.

Real- und Imaginärteile der DFs von GaN bei verschiedenen Feldstärken
sind in Abb. 3.11 dargestellt. Die numerischen Parameter, mit denen sie berechnet
wurden, sind in Tab. A.1 des Anhangs angegeben. Für niedrige Felder (F = 10 und
50 kV/cm) werden zwei deutlich getrennte FXA- und FXC-Resonanzen aufgelöst.
Wird F erhöht, wechselt das Höhenverhältnis der beiden Resonanzen, wie es auch
im Experiment beobachtet wurde. Außerdem verschmelzen beide Resonanzen und
verschieben zu höheren Energien. Obwohl die FXA-Resonanz bei kleinen Feldern

8Diese SE-Daten wurden um blauverschoben, um die Erhöhung von Eg bei T = 5K und die
Zugverspannung der Proben zu berücksichtigen.
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3 Die dielektrische Funktion: Modelle, Numerik, Resultate

Abb. 3.12: Energie der jeweiligen

Maxima von FXA und FXC in ε2. Die
unterbrochenen Linien kennzeichnen
die Verbreiterungen der Maxima.

am stärksten ist, wird bei F = 200 kV/cm nur noch eine Struktur in der Nähe
der ursprünglichen FXC-Resonanz sichtbar. Unterhalb von Eg erscheint im ε2 ein
langer Absorptionsausläufer. In diesem Spektralbereich ist die Veränderung von
ε1 mit F relativ klein.

In Abb. 3.12 sind die feldinduzierten Verschiebungen der Maxima basierend
auf den Berechnungen von ε2 dargestellt. Wie in Abschnitt 3.3.1 tritt auch hier
zuerst eine Rot-, bei ca. 40 kV/cm eine Blauverschiebung beider Resonanzen auf.
Um die ebenfalls im Diagramm gezeigten Verbreiterungen der Maxima zu be-
stimmen, wurden gaußverbreiterte Elliott-Funktionen an die entsprechenden ε2-
Kurven angepasst. Wird F auf über 60 kV/cm erhöht, lassen sich die Resonanzen
von FXA und FXC nicht mehr trennen. Dieser Effekt wird allein durch das Vor-
handensein elektrischer Felder verursacht, d.h. die Verbreiterung der Resonanzen
lässt nur sehr bedingt Rückschlüsse auf die Kristallqualität zu.

Die Vermischung von diskreten und Kontinuumszuständen mit größer wer-
dendem F vergrößert den Absorptionskoeffizienten α(~ω) unterhalb Eg, was in
Abb. 3.13 dargestellt ist. Wie auch vom Einteilchenmodell folgt α(∝ ε2) für
F > 200 kV/cm der Abhängigkeit aus Gl. (3.15) (Franz-Keldysh-Effekt). Dies
steht im Gegensatz zur theoretisch gefundenen linearen Abhängigkeit von ln(α)
von der Photonenenergie für Exzitonen bei sehr niedrigen Feldern (F/Fion ≪ 1)
[40]. Übereinstimmung mit [40] herrscht jedoch darüber, dass α(~ω) unterhalb von
Eg um mehrere Größenordnungen stärker ist als im Einteilchenmodell. Besondere
Bedeutung hat dieser Effekt für dünne GaN- oder AlGaN-Filme in Bauelemen-
ten. In ihnen treten durch die großen spontanen und piezoelektrischen Polari-
sationsladungen Felder von mehr als 20Fion auf [5]. Der Einfluss großer Felder
auf die optischen Eigenschaften dominiert deshalb gegenüber anderen Verbreite-
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3.3 Resultate

Abb. 3.13: Absorptionskoeffizient
von GaN in der Nähe und unter-
halb der Bandkante (3,491 eV) für
elektrische Feldstärken von 10, 50,
100, 200, 300, 400, 500, 600, 700,
800, 900 und 1000kV/cm.

rungsmechanismen. Demzufolge kann man nicht ohne Weiteres vom experimentell
ermittelten Anstieg von α(~ω) unterhalb Eg auf die Kristallqualität bzw. auf die
Konzentration ionisierter Störstellen rückschließen, wie es für direkte Halbleiter
mit flachen Bändern z.B. von Dow und Redfield vorgeschlagen wurde [41].

3.3.3 Aluminiumgalliumnitrid

Wie Abschnitt 2.5.1 beschrieben wurde, kann davon ausgegangen werden, dass
sich die Reihenfolge der Valenzbänder für die AlGaN-Legierungen schon bei sehr
niedrigen Al-Gehalten vertauscht. In diesem Abschnitt wird beispielhaft ein Al-
Gehalt von x = 0,15 angenommen. Zur Simulation der DF wird eine lineare
Abhängigkeit des Kristallfeldparameters vom Al-Gehalt vorausgesetzt; man erhält
∆cr = −26 meV (siehe Abschnitt 2.5). Da ∆cr negativ ist, hat das höchste Valenz-
band zwar Γ7-Symmetrie (B-Übergang) (vgl. Abb. 2.7) aber die relative Oszilla-
torstärke fB [siehe Gl. (3.35)] des durch ordentlich polarisiertes Licht induzierten
Interbandübergangs ist schon ohne Verspannung sehr klein [siehe Abb. 2.8(a)].
Weil hier von einem dünnen Film in einer Heterostruktur auf Siliziumsubstrat
ausgegangen wird, reduziert sich dieser Wert wegen der vorherrschenden biaxia-
len Zugverspannung nochmals. Deshalb werden fB = 0 und fA = fC = 1 gesetzt.
Die Aufspaltung der zugehörigen Valenzbänder beträgt nur ∆AC = 14 meV. Die-
ser Wert wird vernachlässigt, weil er viel kleiner ist als die Verbreiterung bei den
typischen Feldstärken von mehreren Fion [vgl. Gl. (3.34)]. Die Berechnung der
F -abhängigen DF beschränkt sich demnach auf einen Oszillator mit doppelter
Stärke. Zu den Simulationsparametern siehe Anhang A.
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3 Die dielektrische Funktion: Modelle, Numerik, Resultate

Abb. 3.14: Experimenteller und
theoretischer Verlauf des Ima-
ginärteils der DF eines dünnen
Al0,15Ga0,85N-Films, in dem
ein starkes elektrisches Feld
(270kV/cm) herrscht.

Abb. 3.14 zeigt mittels SE bestimmten Verlauf von ε2 einer 22 nm dünnen
Al0,15Ga0,85N-Schicht bei Raumtemperatur zusammen mit den Ergebnissen der
Berechnung. Es wurde eine Feldstärke von 270 kV/cm vorausgesetzt, die bei Raum-
temperatur in diesem Filmen vorhanden ist (siehe Abschnitt 7.1). Weitere Ein-
gangsparameter sind in Tab. A.1 angegeben. Die Abweichungen oberhalb 4,0 eV
sind auf die Nichtberücksichtigung der hochenergetischen kritischen Punkte der
Bandstruktur [16] zurückzuführen. Im Bereich der Bandkante bleibt zu klären,
warum im Experiment keine Überhöhung beobachtet wird.
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4 Die Signalgr öße der Elektro- und
Photoreflexion

Die Elektroreflexion (ER) ist eine Form der Modulationsspektroskopie, bei der
die Änderung der Reflektivität als Reaktion auf eine äußere Störung, in diesem
Fall auf ein moduliertes elektrisches Feld, untersucht wird. Andere Arten der
Modulationsspektroskopie sind die Piezo- und die Thermoreflexion, bei denen
die äußere Störung (Druck bzw. Temperaturänderung) im Gegensatz zur ER,
gitterperiodisch sind. Ein Überblick wird in [133] gegeben.

Die Photoreflexions- (PR-)Spektroskopie kann als Unterart der ER-Spektro-
skopie angesehen werden. Der Unterschied besteht nur darin, dass das elektrische
Feld nicht durch eine äußere Spannung moduliert wird, sondern zeitlich periodisch
durch photogenerierte Ladungsträger abgeschirmt wird (Erzeugung durch einen
gechopperten Laserstrahl).

In diesem Kapitel wird nach der allgemeinen Formulierung des ER-Signals
(Abschnitt 4.1) der weit verbreitete Ansatz zur Beschreibung des ER-Signals mit-
tels der Seraphinkoeffizienten (Abschnitt 4.2) dargestellt. Es wird die Frage dis-
kutiert, inwieweit die gängigen vereinfachenden Annahmen zulässig sind, und
unter welchen Bedingungen man der Komplexität von ER-Spektren nur durch
die allgemeine Formulierung gerecht werden kann. In Abschnitt 4.3 wird auf die
Aspnes’sche Näherung zur Bestimmung der Feldstärke in Halbleiterschichten aus
den FKO eingegangen.

4.1 Allgemeine Formulierung

Wir betrachten für senkrechten Lichteinfall die Reflektivität R an der Grenzfläche
zweier halbunendlicher Medien, wobei das Einfallsmedium als nichtabsorbierend
mit der Brechzahl n̄A = 1 angenommen wird. Mit der komplexen Brechzahl des
Festkörpers n̄ erhält man

R =

∣

∣

∣

∣

n̄ − 1

n̄ + 1

∣

∣

∣

∣

2

. (4.1)

Setzt man für n̄ die in Abschnitt 3.3.2 berechnete feldabhängige DF von GaN
an, so erhält man Reflexionsspektren, wie sie in Abb. 4.1(a) gezeigt sind. Nur
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4 Die Signalgröße der Elektro- und Photoreflexion

Abb. 4.1: Berechnete (a) Reflektivitäts- und (b) Elektroreflexionsspektren von
GaN für die Feldstärken F = 10, 50 und 100 kV/cm. In Abb. (b) beträgt
die Feldstärkemodulation jeweils ±2 kV/cm; die Kurven wurden zur besseren
Übersichtlichkeit vertikal verschoben.

bei Feldstärken deutlich unter Fion = 90 kV/cm treten die Merkmale der Exzito-
nengrundzustände hervor. Bereits bei 100 kV/cm erscheint nur noch ein breites
Maximum gefolgt von FKO oberhalb Eg.

Die Messgröße der ER ist definiert als feldinduzierte Änderung der Reflekti-
vität ∆R bezogen auf die Reflektivität selbst:

∆R

R
=

R(Fh) − R(Fn)
1
2
[R(Fh) + R(Fn)]

. (4.2)
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4.2 Seraphinkoeffizienten

Die Modulation findet zwischen den beiden Feldstärken Fh und Fn mit Fh > Fn

statt. In vielen theoretischen Arbeiten wird Fn = 0 angesetzt, d.h. die Modulation
soll zwischen dem Flachbandfall und Fh erfolgen. Dies ist jedoch in den meisten
Fällen nicht experimentell realisierbar [38]. Deshalb wird

”
differentiell“ moduliert,

wobei einem statischen Feld eine kleine Änderung überlagert wird [134, 135]. Ist
die hervorgerufene Änderung klein gegen R, kann man auf die Mittelwertbildung
im Nenner von Gl. (4.2) verzichten.1

Zur Simulation von ER-Spektren werden die berechneten feldstärkeabhängi-
gen Reflektivitäten in Gl. (4.2) eingesetzt. Abbildung 4.1(b) stellt ∆R/R mit
einer Feldstärkemodulation von jeweils Fh = F +2 kV/cm und Fn = F −2 kV/cm
dar. Vergleicht man die ∆R/R- mit den jeweiligen R-Spektren stellt man fest,
dass auch sie die Merkmale der Exzitonen unterhalb Eg enthalten, die

”
Schärfe“

der Exzitonensignale ist aber höher. Darüber hinaus sind in den ER-Spektren
mit F = 50 und 100 kV/cm oberhalb der Bandkante FKOs vorhanden, deren
Abstand mit zunehmendem F steigt. Das Spektrum mit F = 50 kV/cm weist
eine Schwebung in den FKO auf, welche aufgrund der Modulation zwischen Fh

und Fn entsteht.

4.2 Seraphinkoeffizienten

Im Gegensatz zu der oben beschriebenen generellen Formulierung des ER-Signals
geht man meist zu einer Faktorisierung von ∆R/R über:

∆R/R = αS∆ε1 + βS∆ε2 = ℜ(C̄S∆ε̄), (4.3)

wobei die Seraphinkoeffizienten αS, βS und C̄S durch

αS =
∂ln(R)

∂ε1

, βS =
∂ln(R)

∂ε2

und C̄S = αS − iβS (4.4)

definiert sind [136, 137] und ∆ε̄ = ∆ε1 + i∆ε2 die Änderung der DF ist. Man
antizipiert mit diesem Ansatz, dass die Seraphinkoeffizienten konstant sind und
man ∆R/R nur über ∆ε̄ zu diskutieren braucht. Die Seraphinkoeffizienten hängen
von den komplexen Brechzahlen bzw. den komplexen DFs des Halbleiters und des
umgebenden Mediums ab. Es gilt:

C̄S =
2n̄A

n̄(ε̄ − ε̄A)
. (4.5)

1In der Praxis liegt ∆R/R unter 10−2.
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4 Die Signalgröße der Elektro- und Photoreflexion

Abb. 4.2: Spektrale Verläufe der Seraphinkoeffizienten αS und βS von GaAs (a) und
GaN (b) bei Raumtemperatur.

Dieser Darstellung von ∆R/R liegt eine erste, stark vereinfachende Annahme
zugrunde: R und nach Gl. (4.4) auch C̄S sind unabhängig von F . Zweitens ist die
Faktorisierung in Gl. (4.3) nur sinnvoll, wenn angenommen werden kann, dass
C̄S zumindest in einem markanten Bereich des Spektrums unabhängig von ~ω ist.
Diese Vorgehensweise entwickelte sich aus der Untersuchung von Halbleitern mit
vergleichsweise kleiner Bandlücke wie Si, Ge oder GaAs. Unter Verwendung der
bei Raumtemperatur experimentell bestimmten DF von GaAs ergeben sich die
in Abb. 4.2(a) dargestellten spektralen Verläufe von αS und βS. Zwar verändern
sich die Beiträge von ∆ε1 und ∆ε2 zum ER-Signal, doch ist αS im Bereich einiger
100 meV ober- und unterhalb der Bandkante nur schwach energieabhängig. Dies
ist auf den relativ kleinen Einfluss der Exzitonen auf die DF in diesen Halbleitern
zurückzuführen, welche wegen der geringen Werte von Ry (für GaAs ca. 5 meV)
bei Raumtemperatur thermisch ionisiert sind. Ein elektrisches Feld verändert αS

deshalb auch kaum. βS ist gegenüber αS vernachlässigbar klein, was an dem im
Vergleich zu ε2 großen ε1 liegt.

Bei GaN ist das Verhältnis von ε1 zu ε2 geringer. Deshalb ist in der Nähe
der Bandkante im Gegensatz zum GaAs auch βS von Bedeutung. Die berechneten
Verläufe von αS und βS sind in Abb. 4.2(b) dargestellt. Die Seraphinkoeffizienten
sind in unmittelbarer Nähe zu Eg nicht konstant. Zur ~ω-Abhängigkeit kommt
noch die F -Abhängigkeit hinzu, die bei niedrigen Temperaturen aufgrund der
geringen Verbreiterungen besonders stark ist. Abbildung 4.3(a) zeigt die starke
F -Abhängigkeit der Seraphinkoeffizienten für GaN bei T = 5 K.
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4.2 Seraphinkoeffizienten

Abb. 4.3: Spektrale Verläufe der Seraphinkoeffizienten αS und βS von GaN (a) und
Al0,15Ga0,85N (b) bei T = 5K in der Nähe der Bandkante. Es liegen die in den Ab-
schnitten 3.3.2 und 3.3.3 berechneten feldstärkeabhängigen dielektrischen Funktionen
zugrunde.

Für die unten beschriebenen Experimente ist der Spektralbereich oberhalb
der Bandkante der dünnen AlGaN-Deckschichten von besonderer Bedeutung, da
die dort erscheinenden FKO zur Feldstärkebestimmung herangezogen werden. Da-
zu ist zu überprüfen, ob die weit verbreitete und einfache Aspnes’sche asymptoti-
sche Näherung angewendet werden darf, d.h. ob C̄S nahezu konstant ist. Die Felder
liegen hier typischerweise weit über Fion. Abbildung 4.3(b) zeigt die Verläufe der
Seraphinkoeffizienten für zwei F -Werte von Al0,15Ga0,85N. Aus den Kurven ist er-
sichtlich, dass die Seraphinkoeffizienten im Spektralbereich oberhalb von Eg zwar
feldabhängig sind, ihre Absolutwerte jedoch kaum vom Feld beeinflusst werden.

Über die Anwendbarkeit von Seraphinkoeffizienten zur Beschreibung des ER-
Signals von (Al)GaN kann man zwei Schlussfolgerungen ableiten:

1. Es ist in unmittelbarer Nähe zur Bandkante sinnvoller, die allgemeine For-
mulierung nach Gl. 4.2 statt der abgeleiteten nach Gl. 4.3 zu verwenden, da
in diesem Spektralbereich αS und βS sehr stark variieren.

2. Oberhalb Eg dürfen die Seraphinkoeffizienten bis zu einigen 100 meV als
konstant angesehen werden. Dies ist eine Voraussetzung für Aspnes’ asym-
ptotische Näherung zur Beschreibung der FKO in ER-Spektren.
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4 Die Signalgröße der Elektro- und Photoreflexion

4.3 Feldst ärkebestimmung

Mit den im Abschnitt 3.3 dargestellten DF-Modellen lässt sich ∆R/R in der
Nähe der Bandkante beschreiben. Aus den gemessenen ER-Spektren kann man
im Prinzip die Parameter Eg, µ, F und Γ mit Hilfe einer vollständigen numeri-
schen Anpassung bestimmen. Das ist jedoch mit einem sehr hohen Aufwand an
Rechenzeit verbunden. Es ist einfacher, sich auf den Bereich der FKO zu be-
schränken, deren Abstand, wie in Abb. 4.1 gezeigt wurde, charakteristisch für die
jeweilige Feldstärke ist. Aspnes [38, 39] leitete für Interbandübergänge in diesem
Spektralbereich aus einer asymptotischen Näherung der Gl. (3.13) den Ausdruck

∆R

R
∼ 1

(~ω)2(~ω − Eg)
exp

[

−2Γ(~ω − Eg)1/2

(~θ)3/2

]

cos

[

4

3

(

~ω − Eg

~θ

)3/2

+ φ

]

(4.6)
ab, wobei der Phasenwinkel φ von der Elektron-Loch-Wechselwirkung, der Dimen-
sion des kritischen Punktes, der Modulationsfeldstärke und den Streuprozessen
abhängt [38]. Diese Näherung ist für den Bereich ~ω − Eg ≥ 2~θ, d.h. ab dem
zweiten Extremum oberhalb Eg hinreichend gut. Man kann nun die vollständige
Gl. (4.6) an gemessene ER-Spektren anpassen bzw. nur die Positionen der Extre-
ma Eν auswerten, welche auftreten, wenn das Argument des Kosinus Vielfache
von π erreicht. Die Darstellung von (Eν −Eg)3/2 über dem Index des Extremums
ν ergibt eine Gerade mit dem Anstieg

S =
3π

4
~θ3/2 =

3π

4

~e|Fasy|
(2µ)1/2

. (4.7)

Man beachte, dass diese Gleichung unter Vernachlässigung der Coulomb-Wechsel-
wirkung hergeleitet wurde.

Mit den berechneten Spektren, welche die Coulomb-Wechselwirkung enthal-
ten, wird die Abschätzung der Genauigkeit der F -Bestimmung nach der Aspnes’-
schen Methode zur Analyse der FKO möglich. Die Auftragung gemäß Gl. (4.7)
ist beispielhaft in Abb. 4.4 für den Spektralbereich um die Al0,15Ga0,85N-Band-
kante der Probe MD1310 (Beschreibung des Probenaufbaus im nächsten Kapitel)
dargestellt. Das kleine Bild zeigt das zugehörige experimentelle Spektrum. Der
Anstieg der experimentellen Daten ergibt ein Fasy von 641±7 kV/cm, während in
der Simulation 637 ± 3 ermittelt wurden. Ähnliche Untersuchungen wurden für
weitere Feldstärkewerte durchgeführt. Dabei wurden die FKO-Extrema aus nume-
risch berechneten Spektren nach der Aspnes’schen Methode analysiert. Tabelle 4.1
fasst die Ergebnisse zusammen. Für die nominell vorgegebenen Feldstärken von
Fnom = 900 und 1200 kV/cm weichen die nach Gl. (4.7) ermittelten Feldstärken
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4.3 Feldstärkebestimmung

Abb. 4.4: Vergleich
zwischen experimen-
tell und theoretisch
bestimmten Positionen
der FKO-Extrema Eν

über der Nummer
des Extremums der
Probe MD1310 bei
T = 5K und einer
Gleichspannung von
Ugl = 0V. Das expe-
rimentelle Spektrum
ist im kleinen Bild
dargestellt.

um ca. 2% nach oben ab. Dow et. al [134] haben den Einfluss von Exzitonen
auf die FKO untersucht und konnten im Vergleich zur Einteilchen-Franz-Keldysh-
Theorie eine dort nicht näher quantifizierte Vergrößerung der Periode feststellen.
Die hier ermittelten Abweichungen sind insbesondere im Hinblick auf die Messge-
nauigkeit im Experiment vernachlässigbar klein, sofern die Modulationsfeldstärke
Fmod viel kleiner als Fnom ist. Ähnliche Schlussfolgerungen zog Fuhrmann aus
der Simulation eines einfacheren Modells der feldabhängigen DF von GaN [138].
Gilt diese Bedingung nicht mehr, dann wird die Summenfeldstärke Fnom + Fmod

bestimmt, wie der Vergleich der letzten beiden Spalten von Tab. 4.1 zeigt. Dies
ist für die Analyse von PR-Spektren von Bedeutung. Dort erhält man mit der
Aspnes’schen Methode die ungestörte Schichtfeldstärke.

Tab. 4.1: Nach Gl. (4.7) ermittelte Feldstärken Fasy aus berechneten Spektren (Vorga-
bewerte: Fnom). In der letzten Spalte ist der Einfluss der Modulationsfeldstärke Fmod

verdeutlicht. (Alle Werte in kV/cm.)

Fnom 1200 900 600 300 300
Fmod ±45 ±45 ±45 ±45 ±100
Fasy 1221 920 624 342 402
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5 Proben und Experimentelle
Methoden

Aus den Zielen dieser Arbeit leiten sich die Probenstrukturen, die im ersten Ab-
schnitt dieses Kapitels beschrieben werden. Der Einfluss statischer elektrischer
Felder auf die DF und auf die Form der ER- und PR-Signale kann am besten an
AlGaN/GaN-Heterostrukturen mit dünner AlGaN-Barrierenschicht, semitranspa-
rentem Schottky-Kontakt und einlegiertem ohmschen Kontakt untersucht werden.
So lassen sich Felder von Null bis zu einigen MV/cm realisieren und die Eigen-
schaften der Heterogrenzfläche (∆P , 2DEG-Dichte) untersuchen. Da ebenfalls die
Wirkung reduzierender Gase auf die Oberflächen- und Grenzflächeneigenschaften,
d.h. die Wirkungsweise von AlGaN/GaN-Wasserstoffsensoren, ein Thema dieser
Arbeit ist, besteht ein Teil der semitransparenten Kontakte aus dem katalytisch
wirkenden Pt. Abschnitt 5.2 gibt einen kurzen Einblick, welche Daten aus der
SE und der Röntgenbeugung zur Vorcharakterisierung der Proben geeignet sind.
Komplementär zur Röntgenbeugung diente die Photolumineszenzspektroskopie
zur temperaturabhängigen Verfolgung der Schichtverspannung. Sie wird in Ab-
schnitt 5.3 vorgestellt. Die hauptsächlich angewandte Methode war die ER-Spek-
troskopie. Photostrom- (PC)-Spektren gaben weitere Einblicke in die elektroni-
schen Eigenschaften der Proben. Freie, unkontaktierte Oberflächen wurden in PR-
Experimenten an unkontaktierten Probenbereichen untersucht. Die zugehörigen
Messaufbauten werden in Abschnitt 5.4 beschrieben.

5.1 Probenaufbau

Die Probe BS210 von der Universität Braunschweig wurde zur Untersuchung der
Eigenschaften der AlGaN/GaN-Heterogrenze, insbesondere der Polarisationsdis-
kontinuität und der 2DEG-Dichte, gezüchtet. Die Abbildungen 5.1(a) und (b)
zeigen den schematischen Probenaufbau und das lichtmikroskopische Bild der
Hall-Mesastruktur. Auf ein (0001)-orientiertes Saphirsubstrat wurden mit me-
tallorganischer Gasphasenepitaxie (MOVPE) zuerst eine ca. 1,9 µm dicke GaN-
Kanalschicht und dann eine D = 23 nm dicke Al0,28Ga0,72N-Barrierenschicht auf-
gewachsen. Der hohe Al-Gehalt führt zu einer großen Dichte des 2DEG, das sich
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5 Proben und Experimentelle Methoden

Abb. 5.1: (a) Schichtaufbau der Probe BS210 und (b) lichtmikroskopisches Bild der
Hall-Mesastruktur. Der Hall-Balken wurde in (b) hervorgehoben. Für die ER-Messun-
gen wurde das Messlicht auf den in (b) blau markierten Bereich fokussiert.

wie bei allen untersuchten metallpolaren AlGaN/GaN-Strukturen direkt unter-
halb der Heterogrenzfläche befindet [31]. Ergänzend zu den ER-Messungen wurde
die gatespannungsabhängige 2DEG-Dichte mit Magnetotransportmessungen an
der TU München hochgenau ermittelt [139]. Dazu wurde die Probe mit reakti-
vem Ionenätzen als Hall-Balkenmesa strukturiert. Um die Mesastruktur herum
wurden 40 nm Material abgetragen. Damit sind an diesen Stellen das AlGaN und
auch das 2DEG entfernt worden. Für die ohmschen Kontakte wurden 70 nm Ti
und 30 nm Al thermisch aufgedampft und anschließend bei 750°C einlegiert. Der
5 nm dünne semitransparente Pt-Schottkykontakt wurde durch Elektronenstrahl-
verdampfen aufgebracht. Wie bei allen anderen Proben, wurden die Kontakte
lithographisch strukturiert.

Heterostrukturen auf Si(111)-Substrat wurden an der Otto-von-Guericke-
Universität Magdeburg mit MOVPE gezüchtet. Bei diesem Substrat besteht die
besondere technologische Schwierigkeit in der hohen mechanischen Belastung durch
das Abkühlen nach dem Epitaxieprozess, welche häufig zu Versetzungen und Ris-
sen in den epitaktischen Schichten führt. Gegenüber Saphir ist Silizium jedoch
wesentlich preisgünstiger. Nitrid-Heterostrukturen könnten in Zukunft mit der
konventionellen Siliziumelektronik verbunden werden, da auch Silizium in belie-
bigen Dotierungen erhältlich ist und von der Waferrückseite kontaktiert werden
kann. Die Probenstruktur ist schematisch in Abb. 5.2(a) dargestellt. Die Proben
bestehen aus einer 25 nm dicken Nukleationsschicht gefolgt von einer 400 nm di-
cken Fe-kompensierten GaN-Pufferschicht. Zur Relaxation der Verspannung wur-
de dann eine 10 nm dünne, bei niedrigen Temperaturen gewachsene AlN-Zwischen-
schicht eingefügt [140, 141]. Die eigentlich zu untersuchende Heterostruktur wird
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5.1 Probenaufbau

Abb. 5.2: Schematische Abbildung des Schichtaufbaus weiterer Proben. (a) stellt den
Aufbau von MD1309, MD1310 und MD1311; (b) von 178, 199 und 275 und (c) von
072499B dar.

aus einer 800 nm dicken GaN- und einer D = 22 nm dicken AlxGa1−xN-Schicht
gebildet (Al-Gehalte: siehe Tab. 5.1). Da diese metallpolaren Proben vor der Kon-
taktierung für einige Wochen in Luft lagerten, kann angenommen werden, dass
sich eine natürliche Oxidschicht zwischen der AlGaN-Oberfläche und dem 10 nm
dünnen Pt-Kontakt (Durchmesser: 680 µm) gebildet hat [142]. Dies ist von Bedeu-
tung, da an diesen Proben nicht nur die Polarisationsdiskontinuität für eine Reihe
von AlxGa1−xN/GaN-kombinationen bestimmt und der Einfluss des inhomogenen
elektrischen Feldes in der RLZ auf das ER-Signal untersucht wurde, sondern weil
außerdem die Wirkung von Wasserstoff auf Pt-bedeckte Nitridoberflächen ermit-
telt wurde. Die Anwendungsidee sind Gassensoren. Wie Weidemann et al. [143]
gezeigt haben, ist die Oxidzwischenschicht die Voraussetzung für die H2-Sensiti-
vität. Des Weiteren verbessert die Oxidschicht das Kontaktverhalten bezüglich
der Leckstromdichte und der Schottkybarrierenhöhe [144]. Die ohmschen Kontak-
te bestehen aus Ti/Au/Cr/Au (Dicken jeweils 30, 150, 20, 250 nm) und wurden
bei 800°C einlegiert.

Vom Fachgebiet Nanotechnologie der TU Ilmenau wurden zur Untersuchung
der AlGaN/GaN-Heterogrenze drei ähnlich aufgebaute Heterostrukturen zur Ver-
fügung gestellt. Die Probenstruktur ist in Abb. 5.2(b) dargestellt. Die Proben
besitzen ähnliche Al-Gehalte in den Barrieren, sie wurden mit MOVPE auf ein
(0001)-orientiertes Saphirsubstrat aufgewachsen. Für ein defektarmes Wachstum
wurden zuerst AlN- bzw. GaN-Nukleationsschichten (ca. 30 nm) aufgebracht [145,
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5 Proben und Experimentelle Methoden

Tab. 5.1: Daten der untersuchten Proben. Die Dicken der Barrieren D wurden durch
SE-Messungen und die Al-Gehalte (x) durch Röntgenmessungen ermittelt.

Probe Herstellung Polarität x D Schottky-
(%) (nm) kontakt

1BS210 MOVPE Me 28 22 Pt
2MD1309 MOVPE Me 20 22 Pt
2MD1310 MOVPE Me 15 22 Pt
2MD1311 MOVPE Me 12 22 Pt
3178 MOVPE Me 20 27 Au
3199 MOVPE Me 23 26 Au
3275 MOVPE Me 22 26 Au
4072499B MBE Me 6 16 —

1TU Braunschweig, 2Otto-von-Guericke-Universität Magdeburg,
3TU Ilmenau, 4University of California at Santa Barbara

146]. Danach wurden die GaN-Kanalschicht (ca. 1200 nm) und die AlxGa1−xN-
Barriere der Dicke D abgeschieden (siehe Tab. 5.1). Derartige Heterostrukturen
mit freier Oberfläche sollen zukünftig als chemische Sensoren für Flüssigkeiten
eingesetzt werden. Die oberste Nitridschicht aus ca. 3 nm dünnem GaN hat den
Zweck die Oberflächeneigenschaften aller drei Proben, trotz der unterschiedlichen
Al-Gehalte (vgl. Tab. 5.1) und Wachstumsbedingungen, anzugleichen. Für die ER-
Messungen wurden Ti/Al/Ti/Au-Kontakte (die Dicken sind jeweils 20, 80, 30 und
100 nm) aufgesputtert und bei 800°C in die Proben einlegiert. Die Schottkykontak-
te sind kreisförmig (Durchmesser 1,3 mm) und bestehen jeweils aus 10 nm dünnen
semitransparenten Au-Schichten. Mit diesen Proben wurde untersucht, ob sich die
GaN-Deckschicht und die Au-Kontaktierung auf die Untersuchungsmethode für
die AlGaN/GaN-Grenze, an der sich das 2DEG befindet, auswirken.

Das Potenzial und die Feldstärke der freien Oberfläche wurden an unkon-
taktierten AlGaN-Oberflächen untersucht. Dazu standen unkontaktierte Bereiche
der Proben MD1309, MD1310 und MD1311 sowie eine weitere AlGaN/GaN-Pro-
be (072499B von der University of California at Santa Barbara) zur Verfügung.
Abbildung 5.2(c) zeigt das Schema des Probenaufbaus der letztgenannten Probe.
Zuerst wurde auf ein (0001)-orientiertes Saphirsubstrat ein 2,5 µm dicker GaN-
Puffer mit MOVPE aufgewachsen. Darüber wurden die eigentlichen Heterostruk-
turen mit plasmaunterstützter Molekularstrahlepitaxie abgeschieden. Sie beste-
hen aus einer GaN-Kanalschicht (ca. 250 nm) und einer AlxGa1−xN-Deckschicht.
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5.2 Vorcharakterisierung der Proben

Abb. 5.3: Verlauf des Imaginärteils der pseudodielektrischen Funktion aus der Spek-
tralellipsometriemessung. Für die Anpassung wurde der Probenaufbau durch ein Viel-
schichtmodell berücksichtigt.

Sie hat mit x = 0,06 einen relativ niedrigen Al-Gehalt (siehe Tab. 5.1). Details
zum Wachstum diese Proben sind in [147] publiziert worden.

5.2 Vorcharakterisierung der Proben

Zur Bestimmung der Dicken D aller Proben wurden SE-Messungen bei mehre-
ren Einfallswinkeln von 58° bis 74° an unkontaktierten Probenstücken desselben
Wafers durchgeführt. Abbildung 5.3 zeigt beispielhaft für die Probe 275 das Spek-
trum bei 58° und die zugehörige Anpassung mit einem optischen Modell entspre-
chend dem Schichtaufbau. Eine der anzupassenden Größen war D, welches zu
(26,1 ± 0,3) nm bestimmt wurde.

Der Al-Gehalt und die Verspannungen der Barrieren- und der Kanalschicht
sind von entscheidender Bedeutung für die optischen und elektronischen Eigen-
schaften der Heterostruktur, da diese die Übergangsenergien und den Wert der
Polarisationsdiskontinuität an der Heterogrenze festlegen. Beide Werte wurden
aus hochauflösenden Röntgenmessungen (

”
reciprocal space maps“) gewonnen. Da-

zu wurden die Streuvektoren q‖ und q⊥ in der Nähe der asymmetrischen (2̄025)-
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5 Proben und Experimentelle Methoden

Reflexe von AlGaN und GaN in reziproke Gittereinheiten (rlu) ausgedrückt und
in die Gitterkonstanten

a =
1

q‖

λ

2

2√
3
h c =

1

q⊥

λ

2
l (5.1)

umgerechnet. Dabei sind h = −2 und l = 5 die Millerindizes und λ = 0,15406 nm
ist die Röntgenwellenlänge. Nach Schuster et al. [148] bestimmt man den Al-
Gehalt aus a und c nach

x =
aAlGaN(cAlGaN − cGaN

0 ) + cAlGaNνb(a
AlGaN − aAlGaN

0 )

aAlGaN(cAlN
0 − cGaN

0 ) + cAlGaNνb(aAlGaN − aAlGaN
0 )

(5.2)

mit dem als x-unabhängig angenommenen Verhältnis

νb = −2C13

C33
. (5.3)

Abbildung 5.4 zeigt als Beispiel eine Röntgenmessung von der Probe 2751. Die
Streuintensität ist hier durch Höhenlinien im reziproken Raum dargestellt. Aus
dieser Abbildung kann außerdem geschlossen werden, dass sich das AlGaN-Kris-
tallgitter pseudomorph mit dem GaN-Gitter verbunden hat: Die (2̄025)-Reflexe
beider Schichten liegen bei gleichen q‖, d.h. die Gitterkonstanten in der (0001)-
Ebene sind ebenfalls gleich. Nach Gl. (5.2) beträgt der Al-Gehalt 22%.

5.3 Photolumineszenzspektroskopie

Für die Photolumineszenzexperimente wurden die Proben in einen Kryostaten
eingeschleust, in dem die Temperatur von 5 K bis 300 K mittels Zufuhr flüssigen
Heliums und einem Temperaturregler auf 0,1 K genau eingestellt werden kann.
Der Aufbau der Apparatur ist in Abb. 5.5 dargestellt. Anregungsquelle waren
zum Einen ein He-Cd-Laser (~ω = 3,815 eV) und zum Anderen ein Monochro-
mator in Verbindung mit einer Xe-Höchstdrucklampe (Bandbreite: 4 meV). Letz-
terer ließ sich in Bezug auf die Wellenlänge kontinuierlich durchstimmen. Das
Anregungslicht wurde auf die Probe fokussiert. Die Lumineszenz der Probe wur-
de mit Hilfe eines Objektives und einer Glasfaser zum Eingangsspalt des Mo-
nochromators geleitet. Ein gekühlter CCD-Siliziumempfänger, welcher mit dem
PC ausgelesen wurde, detektierte die Photointensität. Der Messplatz ermöglichte
die Aufnahmen von Photolumineszenz- (PL-) sowie von Photolumineszenzanre-

1Mit freundlicher Genehmigung von K. Tonisch vom Institut für Mikro- und Nanoelektronik
der TU Ilmenau.
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5.4 Elektro- und Photoreflexion, Photostrom

Abb. 5.4: Röntgenmessung (
”
recipro-

cal space map“) der Probe 275 in
Höhenliniendarstellung in der Nähe der
(2̄025)-Reflexe von AlGaN und GaN
zum Nachweis pseudomorphen Wachs-
tums und zur Bestimmung der Gitter-
konstanten.

gungs- (PLE-)Spektren. Bei der PL-Spektroskopie wird mit fester Photonenener-
gie meist oberhalb der Bandlücke angeregt, die erzeugten Ladungsträger relaxie-
ren dann zur zu den Bandkanten, zu Störstellen oder bilden Exzitonen bevor sie
strahlend rekombinieren. Die emittierte Strahlung wird spektral analysiert. Alle
PL-Spektren wurden hinsichtlich der spektralen Empfindlichkeit des Messplatzes
korrigiert. Im Gegensatz dazu steht bei der PLE-Spektroskopie die Detektions-
wellenlänge fest und die Anregungsenergie wird durchgestimmt. Können mit der
Anregungsenergie elektronische Zustände angeregt werden, findet die Generati-
on von Ladungsträgern statt. Wie intensiv die Ladungsträger generiert werden,
hängt hauptsächlich von den Übergangswahrscheinlichkeiten und den entsprechen-
den Zustandsdichten ab. Dies wiederum bedingt die detektierte Lumineszenzin-
tensität. Die PLE-Spektroskopie gibt Aufschluss über das Absorptionsverhalten.
Die PLE-Spektren in dieser Arbeit sind hinsichtlich der Anregungsleistung des
Messplatzes korrigiert.

67
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Abb. 5.5: Schema des kombinierten Messplatzes zur Aufnahme von Photolumineszenz-
und Photolumineszenzanregungspektren.

5.4 Elektro- und Photoreflexion, Photostrom

Abbildung 5.6 zeigt das Schema des kombinierten ER- und PR-Messplatzes. Die
Probe befindet sich in einem Kryostaten, in dem die Temperatur von 5 K bis 300 K
durch Zufuhr flüssigen Heliums und durch einen Temperaturregler auf 0,1 K ge-
nau eingestellt werden kann. Im Fall der ER werden mit dem Funktionsgenerator
an die Kontakte der Probe die Gleichspannung Ugl und die Rechteckspannung
Umod angelegt. Bei der kontaktlosen Untersuchung mit PR erfolgt die Modulation
der inneren elektrischen Felder über die Generation von Ladungsträgern mit Hilfe
des gechopperten Lichts eines He-Cd-Lasers (~ω = 3,815 eV). Das Messlicht wird
in beiden Fällen von der spektral zerlegten Strahlung einer Xe-Höchstdrucklampe
(einstellbare Bandbreite: 2 bis 10 meV) bereitgestellt. Es wird durch ein Objektiv
auf die Probe fokussiert. Das von der Probe reflektierte Licht wird mit demselben
Objektiv gesammelt und über Spiegel zur Si-Photodiode geleitet. Die mit der Di-
ode gemessene Lichtintensität besteht aus einem Gleichanteil, er entspricht R, und
einem Modulationsanteil, er entspricht ∆R. Der Strom der Photodiode wird mit
einem Vorverstärker I-U-gewandelt und um den Faktor 108 V/A verstärkt. Das
mit einem Lock-in phasenrichtig verstärkte Signal (∝ ∆R), sowie das Gleichsignal
(∝ R) werden vom PC ausgelesen und zur Messgröße ∆R/R weiter verarbeitet.

PC-Spektren wurden am gleichen Messplatz aufgenommen. Dazu wurde das
Messlicht gechoppert und der Photostrom vom Lock-in verstärkt.
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Abb. 5.6: Schema des kombinierten Elektro- und Photoreflexionsmessplatzes.
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6 AlGaN/GaN-Heterostrukturen
mit Schottkykontakt

Nachdem in Kap. 4 das ER-Signal für den einfachsten Fall eines halbunendlichen
Halbleiters mit homogener Feldverteilung theoretisch behandelt wurde, werden
nun die experimentellen Ergebnisse aus den Untersuchungen der kontaktierten
Proben dargestellt und diskutiert. In Abschnitt 6.1 wird ein Verfahren vorge-
stellt, mit dem die für die Dimensionierung von Bauelementen aus Nitridhalblei-
tern entscheidende Größe der Polarisationsdiskontinuität ∆P aus dem Feldstärke-
Spannungsverlauf bestimmt werden kann [5]. Für die in der Leistungselektronik
wichtige AlxGa1−xN/GaN-Heterogrenze wird in Abschnitt 6.2 der Verlauf von
∆P (x) mit bisher unerreichter Genauigkeit dargestellt und mit theoretisch vor-
ausgesagten Daten verglichen. In Abschnitt 6.3 wird theoretisch und experimentell
überprüft, inwieweit sich die Werte von ∆P bei tiefen Temperaturen von denen
bei Raumtemperatur durchgeführten unterscheiden. Die Wirkung reduzierender
Gase auf AlGaN/GaN-Heterostrukturen mit katalytischem Schottkykontakt, wel-
che als chemische Sensoren geeignet sind, wird am Beispiel gasförmigen Was-
serstoffs in Abschnitt 6.4 dargestellt und diskutiert. Der Fokus liegt hierbei auf
der Änderungen der 2DEG-Ladungsträgerdichte und der Schottkybarrierenhöhe.
Die ER-Spektroskopie ermöglicht im Gegensatz zu den meisten anderen Metho-
den, den Bereich direkt unter dem Schottkykontakt zu charakterisieren [6]. In
Abschnitt 6.5 werden die Auswirkungen elektrischer Felder auf optische Spek-
tren mit Exzitonenmerkmalen detailliert beschrieben. Konkret wird eine Simula-
tion von ER-Spektren zweier experimentell untersuchten Proben dargestellt. Für
die vollständige Wiedergabe von ER-Spektren ist die Kenntnis der Feldstärke-
Spannungsverläufe notwendig. Dafür wurden die Polarisationsdiskontinuitäten
dieser Proben aus Abschnitt 6.2 herangezogen. Es folgt die vollständige Spektren-
simulation und die Bestätigung Linienformanalyse nach Aspnes. Als Basis dienen
die in Kap. 3 berechneten DF. Diese DF fließen in ein Vielschichtmodell ein, um
alle epitaktischen Schichten, das Substrat und die inhomogene Feldverteilung in
den Proben zu berücksichtigen [12, 149].
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6 AlGaN/GaN-Heterostrukturen mit Schottkykontakt

6.1 Die Bestimmung der
Polarisationsdiskontinuit ät

6.1.1 Experimentelle Methode

Sowohl für AlGaN/GaN- als auch für InGaN/GaN-Heterostrukturen wurden bis-
her Kapazitäts–Spannungsmessungen (C-U) herangezogen, um aus den damit er-
mittelten 2DEG-Dichten indirekt auf die jeweiligen Werte von ∆P zu schließen.
Die so gewonnen Resultate sind in Abb. 6.1 durch die schwarzen Symbole dar-
gestellt. Die durchgezogene Linien stellen die nach der Theorie (siehe Abb. 2.4)
erwarteten Verläufe dar. Die Streuung der experimentellen Daten um diese Kur-
ve zeigt die Unsicherheit der C-U-Methode. Bessere Übereinstimmung mit der
Theorie zeigen die Daten, die durch mit Hilfe von ER-Spektren bestimmt wurden
[siehe blaue Symbole in Abb. 6.1(a)]. Entscheidend war jeweils die Feldstärke in
der AlGaN-Schicht F , welche durch Analyse der entsprechenden FKO ermittelt
wurde.

Die Idee dieser Methode soll an Hand des Beispiels einer Pt/AlGaN/GaN-
Heterostruktur erläutert werden. Der Schichtaufbau soll der gleiche wie bei der
Probe BS210 sein. Die AlGaN-Schichtdicke und der Al-Gehalt sind somit ausrei-
chend, damit sich ein 2DEG an der AlGaN/GaN-Heterogrenze ausbildet. Leit-

Abb. 6.1: Literaturwerte zur Polarisationsdiskontinuität (a) an der AlxGa1−xN/GaN-
Heterogrenze und (b) an der InyGa1−yN/GaN-Heterogrenze. #1 — nach Abb. 2.4,
#2 — aus [32] (C-U), #3 — aus [33] (C-U), #4 — aus [34] (C-U), #5 — aus [37]
(ER), #6 — aus [36] und [81] (ER), #7 — aus [35] und den Quellen darin (C-U).
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6.1 Die Bestimmung der Polarisationsdiskontinuität

Abb. 6.2: Berechnete Leitbandkanten-
verläufe nahe der Probenoberfläche für
drei Spannungen (Ugl). Für die Schwell-
spannung US sind die Bänder in der GaN-
Schicht durchgehend flach.

bandkantenverläufe für unterschiedliche angelegte Spannungen wurden errechnet
und sind in Abb. 6.2 dargestellt. Betrachten wir zunächst den Fall, dass zwi-
schen dem Oberflächenkontakt und tieferen GaN-Schichten zusätzlich zur ER-
Modulationsspannung eine negative Gleichspannung von Ugl = −1,4 V angelegt
wird. Diese erzeugt zusammen mit der Schottkybarrierenhöhe an der Pt/AlGaN-
Grenzfläche ein elektrostatisches Potenzial von 3 V. Da die Leitbandkante im Be-
reich der AlGaN/GaN-Heterogrenzen durch das 2DEG am Ferminiveau fixiert
ist, stellt sich im AlGaN eine bestimmte Feldstärke ein. Die F (Ugl)-Abhängigkeit
ist nahezu linear und entspricht dem eines Plattenkondensators mit der AlGaN-
Schicht als Dielektrikum. Erhöht man die Rückwärtspannung weiter, steigt F
und die Ladungsträgerdichte des 2DEG sinkt. Dies wird solange der Fall sein, bis
das 2DEG bei der Schwellspannung US = −3,4 V vollständig verarmt ist und das
Leitungsband am Ferminiveau nicht mehr fixiert wird. Für größere Rückwärts-
spannungen erhöht sich F aufgrund der Hintergrunddotierung nur noch wur-
zelförmig mit Ugl, da sich in der GaN-Schicht eine Raumladungszone aus gela-
denen Donatoren bildet. Im Grenzfall, d.h. am Knickpunkt zwischen den beiden
Abhängigkeiten, ist die Feldstärke in GaN-Schicht Null und nimmt in der AlGaN-
Schicht einen Wert FS an, der charakteristisch für die Polarisationsdiskontinuität
ist. Dazu betrachtet man Gl. (2.19), die sich zu

− ε0εAlGaNFS = ∆Pexp (6.1)

vereinfacht, wobei ∆Pexp die experimentell bestimmte Polarisationsdiskontinuität
bezeichnet.
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6 AlGaN/GaN-Heterostrukturen mit Schottkykontakt

Kurtz et al. [37] schlossen als erste F (Ugl)-Verhalten auf ∆P . Sie untersuch-
ten dabei eine Al0,19Ga0,91N/GaN-Heterostruktur auf SiC-Substrat mittels ER-
Spektroskopie bei Raumtemperatur. Sie erklärten ihre Ergebnisse, indem sie nur
85% des theoretisch vorhergesagten Wertes für ∆P annahmen, siehe blauer Kreis
in Abb. 6.1(a). Allerdings wurden die Messungen nicht bis zur Verarmung des
2DEG getrieben, so dass Werte für die Schottkybarrierenhöhe ΦB und die Al-
GaN-Schichtdicke D angenommen werden mussten. Drabinska et al. [36, 81] er-
kannten, dass sich aus dem Knickpunkt der F (Ugl)-Abhängigkeit ∆P bestimmen
lässt. Sie untersuchten eine Al0,11Ga0,89N/GaN-Heterostruktur, die auf Saphirsub-
strat abgeschieden wurde und eine dicke mit Si dotierte GaN-Schicht besaß. Die
Dotierung betrug 2 × 1018 cm−3. Auch bei dieser Messung lag der experimentelle
Wert von ∆P unterhalb des theoretisch vorausgesagten (72% des Theoriewertes),
siehe blaues Quadrat in Abb. 6.1(a).

6.1.2 Identifikationsmerkmale der 2DEG-Verarmung

Man kann die Zuverlässigkeit der in [36] und [81] vorgestellten ER-Methode noch
bedeutend steigern. Dazu wurden in dieser Arbeit erstens die Untersuchungen
bei T = 5 K durchgeführt. Dies minimiert die energetische Breite der optischen
Übergänge und erhöht das Signal/Rausch-Verhältnis. Zweitens wurden Proben
herangezogen, deren Schichten eine möglichst geringe Dotierung aufwiesen. Beides
hatte zum Ziel, die Grenze zwischen der 2DEG-Verarmung und der Ausbildung
der GaN-RLZ exakt zu bestimmen, um den Wert für FS in Gl. (6.1) sehr genau
festzulegen.

Im Folgenden soll anhand der Probe BS210 (x = 0,28) gezeigt werden, dass
dieser Grenzfall in ER-Spektren identifizierbar ist und welche Merkmale er hat.
Die verwendete Kontaktkonfiguration erlaubt die Aufnahme von ER-Spektren so-
wohl von GaN- als auch von der AlGaN-Schicht. Entsprechende Daten sind für
eine angelegte Spannung von Ugl = +1 V in den Abbildungen 6.3(a) und (c) dar-
gestellt, während die Ugl-Abhängigkeit der farbkodierten ER-Karten in den Abbil-
dungen 6.3(b) und (d) dargestellt ist.1 Die Spektren wurden mit einer Schrittweite
von ∆Ugl = 200 mV und mit einer Modulationsamplitude von Umod = 100 mV auf-
genommen. Schaut man sich zunächst einmal nur das prinzipielle Verhalten der
Spektrenserien an, stellt man bei der Schwellspannung von US = Ugl = −3,4 V
in beiden Spektralbereichen deutliche Veränderungen fest. Dies ist der oben ge-
nannte Grenzfall. In Richtung positiver angelegter Spannungen bildet sich un-
terhalb der AlGaN/GaN-Heterogrenze ein 2DEG mit zunehmender Dichte. Die

1Weitere ER-Spektren im Spektralbereich der AlGaN-Bandkante wurden bis zu Ugl = −8 V
aufgenommen und ausgewertet.
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6.1 Die Bestimmung der Polarisationsdiskontinuität

Abb. 6.3: ER-Spektren (T = 5K) der Probe BS210. In (a) und (c) sind die
Spektralbereiche um die GaN- bzw. Al0,28Ga0,72N-Bandkante für eine Gleichspan-
nung von Ugl = 1,0V dargestellt. Die entsprechenden ER-Karten im Bereich von
−5,6 V ≤ Ugl ≤ 1V sind in (b) und (d) abgebildet. Die Kodierung ist durch die
Skalen in (a) bzw. (c) angegeben. Der gestrichelte Rahmen in (b) kennzeichnet den
Bereich der in Abb. 6.4 dargestellten Einzelspektren.

wachsende Bandbefüllung in dem räumlich eng begrenzten Bereich des 2DEG-
Kanals führt zu einer Verschiebung der Absorptionskante zu höheren Energien,
was auch unter dem Begriff Burstein-Moss- (BM-)Verschiebung bekannt ist. Die
angelegte Modulationsspannung ruft eine Änderung von N2DEG hervor, was mit
einer energetischen Verschiebung der stufenförmigen Absorptionskante des qua-
si-zweidimensionalen Systems verbunden ist. Als Resultat wird ein Maximum in
den GaN-ER-Spektren oberhalb der Exzitonenresonanzen beobachtet, das in Abb.
6.3(b) markiert ist. Es wird zweifelsfrei auf die BM-Verschiebung zurückgeführt,
da es folgende markante Merkmale aufweist, wenn Ugl von größeren Spannungen
gegen US strebt [37]:

1. Rotverschiebung seiner Position in Richtung Eg durch Abbau des 2DEG

2. Zunahme der Signalstärke

3. vollständiges Verschwinden für Ugl ≤ US.
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6 AlGaN/GaN-Heterostrukturen mit Schottkykontakt

Abb. 6.4: PC- und ER-Spektren (T = 5K)
zur Erläuterung der Abb. 6.3(a) und (b). Zur
besseren Übersichtlichkeit wurden die Kur-
ven vertikal verschoben.

Wie später gezeigt wird, beträgt die Dichte des Elektronengases für Ugl =
+1 V N2DEG = 9,7 × 1012e/ cm2. Aufgrund der starken Bandbefüllung ist die Ka-
nalschicht bis zu 3,51 eV nur schwach absorbierend. Unter dieser Bedingung wer-
den die Übergänge der freien Exzitonen aus dem volumenartigen Anteil der GaN-
Schicht sichtbar, wie in Abb. 6.3(a) durch Pfeile gekennzeichnet. Die stärksten
Signale bei den Positionen 3,492 und 3,500 eV werden jeweils dem FXA- und dem
FXB-Exziton zugeordnet, während das FXC-Exziton aufgrund der Zugverspan-
nung nicht in Erscheinung tritt [90].

Die Übergangsenergien der Exzitonen wurden durch ein Photostromspek-
trum, welches in Abb. 6.4 dargestellt ist, untermauert. Die Intensitätsverhältnisse
der Exzitonen sind im Einklang mit den berechneten Oszillatorstärken für freie
Exzitonen in druckverspanntem GaN [90] und die Energieaufspaltung der Linien
folgt der in Abb. 2.9 dargestellten Abhängigkeit. Wie ebenfalls in Abb. 6.4 dar-
gestellt ist, findet in der Umgebung von Ugl = US eine Phasenrotation des ER-
Signales statt. Dies ist ein eindeutiges Kennzeichen des Vorzeichenwechsels der
GaN-Feldstärke und damit der vollständigen Verarmung des 2DEGs: die positive
Halbwelle der Modulationsspannung führt bei Ugl = −3,2 V zu einer Zunahme des
Betrages der positiven GaN-Feldstärke, aber bei Ugl = −3,6 V zu einer Abnahme
der negativen GaN-Feldstärke.
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6.1 Die Bestimmung der Polarisationsdiskontinuität

Die Erklärung des AlGaN-Einzelspektrums [Abb. 6.3(c)] und der Entwick-
lung der Spektren mit der angelegten Spannung [Abb. 6.3(d)] sind viel einfacher.
Die Bandkantenenergie Γc

7 − Γv
9 beträgt Eg = 4,17 eV und liegt nach Gl. (3.18)

32 meV oberhalb des größten Maximums, welches im ER-Spektrum beobachtet
wird. Wegen der hohen Barrierenfeldstärke werden individuelle Exzitonenlinien
nicht aufgelöst (siehe Argumentation in Abschnitt 3.3.3). Bis zu fünf FKOs lassen
sich oberhalb Eg beobachten. Die große Anzahl der Oszillationen unterstreicht die
exzellente Materialqualität der Legierung und die Homogenität ihrer Zusammen-
setzung. Weiterhin weist sie auf ein sehr homogenes elektrisches Feld in der Bar-
riere hin. Der Abstand der FKO als Maß für den Betrag der Barrierenfeldstärke
|F | steigt stark zwischen Ugl = +1 V und Ugl = US an, er bleibt aber bei weiterer
Verkleinerung der Spannung nahezu konstant. Die Ursache ist die vollständige
Verarmung des 2DEG. Hat sich die GaN-RLZ ausgebildet, verringert sich die
Feldstärkemodulation in der AlGaN-Schicht ∆F , was die radikal verringerte Si-
gnalamplitude erklärt.

6.1.3 Auswertung der ER-Spektren

Wie in Abschnitt 4.3 nachgewiesen wurde, lässt sich |F | selbst bei sehr großer
exzitonischer Wechselwirkung, wie sie für AlGaN der Fall ist, mit Aspnes’ asym-
ptotischer Näherung [Gl. (4.6)] bestimmen. Die reduzierte effektive Masse für die
Probe BS210 wurde hierfür mit µ = 0,22m0 interpoliert [105]. Abbildung 6.5(a)
zeigt die ermittelte F (Ugl)-Charakteristik.2 Oberhalb US fällt |F | stark und li-
near mit der angelegten Spannung ab. Das beweist ein plattenkondensatorarti-
ges Verhalten (Schottky-Kontakt — 2DEG). Unterhalb von US ist die F (Ugl)-
Abhängigkeit viel schwächer. Der Knick tritt bei den Koordinaten Schwellspan-
nung US = (−3,4 ± 0,2) V und Schwellfeldstärke FS = (−2140 ± 90) V auf.
FS steht nach Gl. (6.1) in direkter Beziehung zu ∆P . Daraus folgt ∆Pexp =
(11,7 ± 0,5) × 1012 e/cm2.

In der theoretischen Betrachtung der Polarisationsdiskontinuität berücksich-
tigt man den spontanen (∆P SP) und den piezoelektrischen Anteil (∆PPE). Letz-
terer kann aus der kompressiven biaxialen Deformation des GaN-Films ǫ‖ =
−1,8× 10−3, abgeleitet aus der Übergangsenergie von FXA nach Gl. (2.25a), und
unter Annahme einer darüber liegenden, kohärent mit ǫ‖ = 4,9 × 10−3 zugver-
spannten Al0,28Ga0,72N-Schicht [aus Abb. 2.3(a) T = 5 K], abgeschätzt werden.
Mit den Gl. (2.15a) und (2.16) erhält man ∆PPE = (4,54 ± 0,20) × 1012 e/cm−2.
Aus Gl. (2.11a) bestimmt man ∆P SP = (7,14 ± 0,29) × 1012 e/cm−2. Demzufolge

2Die Analyse liefert nur den Betrag |F |. F ist negativ, weil in dieser Arbeit die Achse des
Raumkoordinatensystems vom Schottkykontakt zum Substrat zeigt.
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6 AlGaN/GaN-Heterostrukturen mit Schottkykontakt

Abb. 6.5: (a) Betrag der elektrischen Feldstärke |F | in der AlGaN-Barriere aus der
Analyse der FKO in Abhängigkeit von der angelegten Gleichspannung. Die durch-
gezogene Linie stellt das Ergebnis einer selbstkonsistenten Lösung der Schrödinger-
und der Poisson-Gleichung dar. In (b) sind die aus F mit Gl. 6.2 berechneten La-
dungsträgerdichten des Elektronengases zusammen mit den Ergebnissen der SdH-
Experimente und der selbstkonsistenten Rechnung dargestellt.

erwartet man nach der Theorie den Wert ∆Ptheo = (11,7 ± 0,5) × 1012 e/cm2.3

Dies stimmt hervorragend mit dem experimentell ermittelten Ergebnis überein.
Die optischen Daten ermöglichen außerdem die Bestimmung der Elektronen-

gasdichte in Abhängigkeit von der angelegten Spannung. Am einfachsten ist es,
eine Analogie zum Plattenkondensatormodell herzustellen. D.h. es gilt:

N2DEG(Ugl) ≈
ε0εAlGaN

e
[F (Ugl) − FS] . (6.2)

Eine einzige Annahme, die über den Betrag von εAlGaN, ist hierbei zu treffen. Nach
[106,150] kann man dessen Wert für Al0,28Ga0,72N mit εAlGaN = 9,87 interpolieren.
Die entsprechenden Daten sind in Abb. 6.5(b) dargestellt.

An dieser Probe wurden ebenfalls SdH-Messungen bei magnetischen Fluss-
dichten von bis zu 14 T und einer Temperatur von T = 330 mK durchgeführt [139].
Die Analyse ergab eine maximale Elektronenbeweglichkeit von 7200 cm2/Vs bei
N2DEG = 6,5 × 1012 cm−2. Die Resultate dieser etablierten Methode sind in sehr
guter Übereinstimmung mit den auf optischem Wege ermittelten Daten [siehe
Abb. 6.5 (b)], was die Genauigkeit der Feldstärkebestimmung und insbesondere

3Eine absolute Messunsicherheit des Al-Gehaltes von ±0,01 wurde hier angenommen.

78



6.2 Die Abhängigkeit der Polarisationsdiskontinuität vom Al-Gehalt

von FS belegt. Eine kleine Verschiebung zu niedrigeren Spannungen ist erkenn-
bar. Dieses Verhalten lässt sich durch den Einfluss der durch das ER-Messlicht
generierten Ladungsträger auf den Bandkantenverlauf zu erklären: diese Ladungs-
träger schirmen das elektrische Feld in der AlGaN-Schicht teilweise ab, so dass
höhere Rückwärtsspannungen zum Feldaufbau angelegt werden müssen als in der
in Dunkelheit durchgeführten SdH-Messung. Ein Vorteil der ER- gegenüber der
SdH-Methode ist, dass man N2DEG bis zur vollständigen 2DEG-Verarmung beob-
achten kann.

Zusätzlich wird die Diskussion im Plattenkondensatormodell durch selbst-
konsistente Leitbandkantenberechnungen untermauert (siehe Abschnitt 2.4). Die
Ergebnisse sind ebenfalls in die Diagramme 6.5 (a) und (b) eingetragen. Diese
Kurven sind in guter Übereinstimmung zu den experimentellen Daten. Der wich-
tigste Parameter ist hierbei ∆P .4 Würde man größere oder kleinere Werte als
∆Pexp annehmen, läge der berechnete F (Ugl)-Knick in Abb. 6.5(a) bei einem ent-
sprechend größeren bzw. kleineren Betrag der Feldstärke. Und in Abb. 6.5 (b)
würde sich der Verlauf von N2DEG(Ugl) verschieben.

6.2 Die Abh ängigkeit der
Polarisationsdiskontinuit ät vom Al-Gehalt

Für elektronische und optische Bauelemente ist der ∆P -Verlauf über den gesam-
ten Bereich 0 < x < 1 von Bedeutung [151–153]. Auch steht eine einwandfreie
experimentelle Überprüfung des theoretisch vorhergesagten Verlaufes [31] noch
aus. Im vorhergehenden Abschnitt wurde die Probe BS210 mit x = 0,28 sehr
genau betrachtet. Im Folgenden werden weitere Resultate für andere Al-Gehalte
dargestellt. Es werden zunächst ER-Spektrenserien der zwei auf Si-Substrat ge-
wachsenen Proben MD1309 und MD1310 mit den Daten der Probe BS210 ver-
glichen. Die Messungen fanden wiederum bei T = 5 K mit Umod = 100 mV statt.
Die Spektren wurden im Spannungsbereich 1 V ≥ Ugl ≥ −8 V in Schritten von
200 mV aufgenommen. Die Ergebnisse sind in Abb. 6.6 zusammengefasst.

4Andere Simulationsparameter waren ΦB = 1,6V, die Barrieren- und die GaN-Schichtdicke
D = 22nm, die Leitungsbanddiskontinuität von 450meV, die (vergleichsweise geringe) Hin-
tergrunddotierung von 2 × 1016 cm−2 und die Temperatur T = 5 K.
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6 AlGaN/GaN-Heterostrukturen mit Schottkykontakt

Abb. 6.6: ER-Spektren (T = 5K) von AlxGa1−xN/GaN-Heterostrukturen auf Si-
Substrat. Links ist jeweils der Spektralbereich in der Nähe der GaN- und rechts in der
Nähe der AlGaN-Bandkante dargestellt. (a) und (c) sind Spektren der Probe MD1309
(x = 0,20) bei Ugl = 1 V. (b) und (d) sind die dazugehörigen ER-Spektrenübersichten.
Die Daten der Probe MD1310 (x = 0,15) sind für Ugl = 1V in (e) und (g) und für
verschiedene Spannungen in (f) und (h) dargestellt.
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Die beiden Proben weisen alle an der Probe BS210 beobachteten Merkmale
auf. Bei einer Spannung von Ugl = +1 V beobachtet man in den Abb. 6.6 (a)
und (e) die Übergänge des freien FXA-Exzitons (3,466 eV) und des FXC-Exzitons
(3,483 eV). Weil die GaN-Schicht auf dem Si-Substrat zugverspannt ist (ǫ‖ =
19 × 10−4), ist die Oszillatorstärke des FXB-Überganges sehr schwach [90]. Nach
Gl. 2.25 erwartet man seine Übergangsenergie nur 2,7 meV oberhalb von FXA.
Deshalb sind FXA und FXB im Spektrum nicht voneinander trennbar.

In den Abb. 6.6(b) und (f) zeigt sich für Ugl > US die spannungsabhängige
Leitungsbandbefüllung des GaN-Kanals. Das BM-verschobenen Maximum ober-
halb der GaN-Bandkante ist noch klarer als bei der Probe BS210 zu erkennen.
Vergleicht man die Schwellspannungen der drei Proben, stellt man die Verringe-
rung von US mit sinkendem Al-Gehalt von −3,4 V (BS210 x = 0,28) über −1,8 V
(MD1309 x = 0,20) auf −0,9 V (MD1310 x = 0,15) fest, trotz gleicher Schottky-
kontakte.

Nach der Verarmung des 2DEG, unterhalb der Schwellspannung, kann die
optische Antwort der Struktur um die GaN-Bandkante nur durch die feldbeein-
flusste DF beschrieben werden. Die ER-Karten in den Abb. 6.6(b) und (f) weisen
eine Anzahl scharfer Maxima und Minima auf, welche sich scheinbar zu niedrige-
ren Energien verschieben, wenn Ugl abgesenkt wird. Der Effekt wird in Abschnitt
6.5 für beide Proben berechnet. An dieser Stelle sei nur erwähnt, dass die Ur-
sache nicht in der Energieverschiebung bestimmter Übergänge, sondern in der
Interferenz innerhalb der Raumladungzone (RLZ) bzw. der sog.

”
exzitonenfreien

Randschicht“ liegt. Aus dem gleichen Grund erscheinen Strukturen unterhalb der
Exzitonenresonanzen. Dies wird in Abschnitt 6.5 ebenfalls quantitativ bestätigt,
andere Autoren erklären die Strukturen jedoch mit dem linearen elektrooptischen
(auch Pockels-) Effekt [154].

In den AlGaN-Spektren bei Ugl = +1 V [siehe Abb. 6.6(c) und (g)] erscheint
wie bei der Probe BS210 jeweils ein einziges starkes Maximum, das den freien

Tab. 6.1: Aus der Position des Exzitonensignals in den ER-Spektren und den
Exzitonenbindungsenergien nach Gl. (3.18) bestimmte Bandlücken. Die Ladungs-
trägerdichten bei einer angelegten Spannung von Ugl = +1V wurden aus der Analyse
der FKO gewonnen.

Probe BS210 199 MD1309 MD1310
x 0,28 0,23 0,20 0,15
Ry (meV) 31,6 30,4 29,6 28,4
Eg (eV) 4,17 4,10 3,896 3,785
N2DEG(1 V) (1012 cm−2) 9,7 5,4 5,0 3,6
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6 AlGaN/GaN-Heterostrukturen mit Schottkykontakt

Abb. 6.7: Elektrische Feldstärke in der Al-
GaN-Barriere, gewonnen aus der Analyse
der FKO (T = 5K) verschiedener Proben.
Die Pfeile markieren die jeweiligen FS.

Exzitonen gemeinsam zugeordnet wird. Die Bandlücken (Γv
9−Γc

7) werden aus den
Positionen der Maxima und den entsprechenden Ry bestimmt, die Resultate sind
in Tab. 6.1 aufgeführt. Die große Anzahl von FKO-Extrema beweist wieder die
hohe Schichtgüte und die Homogenität der Feldstärke in der AlGaN-Schicht. Die
Spannungsabhängigkeit der ER-Spektren ist qualitativ die gleiche wie bei der Pro-
be BS210 [siehe Abb. 6.6(d) und (h)]. Die aus der Analyse der FKO bestimmten
Ladungsträgerdichten bei Ugl = 1 V sind ebenfalls in Tab. 6.1 angegeben.

Abbildung 6.7 zeigt die aus den Analysen der FKO gewonnenen F (Ugl)-Cha-
rakteristiken bei T = 5 K der beiden Proben auf Si-Substrat im Vergleich zu den
Proben BS210 und 199 mit höherem Al-Gehalt in der Barriere. Die Kurven un-
terscheiden sich zwar in ihren Verläufen und in den Werten von US, was auf die
Unterschiede in den Parametern Hintergrunddotierung, Barrierendicke, Schott-
kykontaktmetall bzw. auf die zusätzliche GaN-Oberflächenschicht der Probe 199
zurückzuführen ist. Dennoch lassen sich aus den ER-Spektren die zugehörigen US

bzw. aus Abb. 6.7 die jeweiligen FS sehr genau bestimmen. Die Werte steigen
monoton mit dem Al-Gehalt von 970 (x = 0,15) über 1350 (x = 0,20) und 1700
(x = 0,23, [155]) auf 2140 kV/cm (x = 0,28) an.

Mit diesen Daten kann nun überprüft werden, ob sich die theoretisch von Am-
bacher et al. [31] vorausgesagten Polarisationsdiskontinuitäten für verschiedene Al-
Gehalte experimentell bestätigen lassen. Die Grundlage dafür ist wieder Gl. (6.1).
Zusätzlich werden noch Werte für die Proben MD1311 (x = 0,12), 178 (x = 0,20)
und 275 (x = 0,22) aufgeführt, welche sich auf T = 295 K beziehen.5 Die Ver-

5 Wie in Abschnitt 6.3 gezeigt wird, ist die Temperaturabhängigkeit von ∆P vernachlässigbar.
Die Werte FS der Proben 178, 199 und 275 wurden aus [155] entnommen.
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Abb. 6.8: Aus den jeweiligen
FS bestimmte experimentelle
(∆Pexp) theoretisch zu erwarten-
de Polarisationsdiskontinuitäten
(∆Ptheo) in Abhängigkeit vom Al-
Gehalt. Die Pfeile markieren die
bei T = 295K gewonnenen Da-
ten. Die Unsicherheit für ∆Pexp

ist durch Fehlerbalken und die
Unsicherheit für ∆Ptheo durch die
Größe der Symbole markiert. Die
Anteile der spontanen (∆P SP)
und der piezoelektrischen Po-
larisation (∆PPE) an ∆Ptheo

sind ebenfalls eingezeichnet. Die
durchgezogenen Linien stellen
die Theoriewerte unter Annah-
me einer unverspannten GaN-
Unterlage dar.

spannungswerte bei Raumtemperatur wurden direkt aus Röntgenmessungen der
(2̄025)-Reflexe bestimmt. Abb. 6.8 fasst die gewonnenen Daten zusammen. Man
stellt eine sehr gute Übereinstimmung der experimentellen ∆Pexp zu den theoreti-
schen Werten ∆Ptheo fest. Die Unsicherheiten beider Größen ergeben sich aus Mes-
sunsicherheiten bei der Bestimmung von x bzw. FS. Im Mittel liegt das Verhältnis
von ∆Pexp zu ∆Ptheo bei 96%, was eine leichte Überschätzung der Polarisations-
diskontinuität durch die Theorie in [31] vermuten lässt.

6.3 Die Temperaturabh ängigkeit der
Polarisationsdiskontinuit ät

Aufgrund der Unterschiede in den thermischen Ausdehnungskoeffizienten zwi-
schen AlGaN und GaN bzw. zu dem verwendeten Substrat erwartet man eine
probenspezifische Temperaturabhängigkeit der biaxialen Verspannung in den epi-
taktischen Schichten. Demzufolge müssen auch die jeweiligen Werte von PPE un-
terschiedlich zu- oder abnehmen, so dass auch ∆PPE eine Funktion der Tempe-
ratur ist. Die spontane Polarisation hängt linear vom zellinternen Parameter u
ab [57]. Da die binären Verbindungen verschieden auf Temperaturänderungen an-
sprechen, ist auch eine Änderung von u bzw. P SP und ∆P SP mit der Temperatur
denkbar.
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Die Temperaturabhängigkeit der Polarisation wird mit dem pyroelektrischen
Koeffizienten

p =
dP

dT
(6.3)

ausgedrückt. Die experimentelle Bestimmung dieser Größe ist mit einer relativ
großen Unsicherheit behaftet. Meist wird p durch eine Kondensatoranordung er-
mittelt, bei der ein dünner Film des zu untersuchenden Materials das Dielektrikum
bildet und die Kondensatorspannung, welche einer Polarisationsladung entspricht,
in Abhängigkeit von der Temperatur gemessen wird. Da eine Kondensatorplatte
das (Hetero-)Substrat ist, ändert sich im Allgemeinen ǫ‖ mit der Temperatur.
Außer dem Beitrag der spontanen Polarisation wird bei dieser Methode auch ein
piezoelektrischer Beitrag erzeugt. Für AlN wurden damit bei Raumtemperatur er-
staunlich kleine Werte für p gefunden. Dubois und Muralt [156] geben für gesput-
terte AlN-Filme auf Pt/Ta/Si3/SiO2 einen Wert von p = 4,8 µCm−2K−1 an. Fuf-
lyigin et al. [157] fanden mit einer Au/Ti/AlN/Si(Substrat)/Ti/Au-Anordnung
p-Werte im Bereich von 6 bis 8 µCm−2K−1. Für GaN wurden bisher keine zu-
verlässigen Daten publiziert. Bykhovski et al. [158] schätzten aus experimentellen
Daten dF/dT ∼ 104 Vm−1K−1 ab, was p ∼ ε0εr104 Vm−1K−1 = 0,9 µCm−2K−1

entspricht. In einer anderen Publikation wird von einem 70-fach größeren Wert
ausgegangen [159].

Im Folgenden werden theoretische Überlegungen zur Temperaturabhängigkeit
von ∆P angestellt. Später werden diese im Zusammenhang mit den experimen-
tellen Ergebnissen diskutiert.

6.3.1 Theorie

Die Änderung von ∆PPE kann in einfacher Weise berechnet werden, wenn man
die Gitterkonstanten aus Abschnitt 2.2 und die Polarisation aus Abschnitt 2.3
zugrunde legt. Im Fall einer AlGaN-Schicht auf frei stehendem, unverspanntem
GaN nimmt die Zugverspannung in der AlGaN-Schicht mit sinkender Tempera-
tur ab, ∆PPE verringert sich deshalb. Der Temperaturverlauf ist beispielhaft für
x = 0,2 in Abb. 6.9 dargestellt. Die Änderung zwischen 295 und 5 K beträgt 0,9%,
für kleinere bzw. größere Al-Gehalte sinkt bzw. steigt dieser Wert.

Werden die AlGaN/GaN-Heterostrukturen auf Fremdsubstraten abgeschie-
den, folgen die thermischen Ausdehnungen der dünnen epitaktischen Schichten
denen der Substrate. Die Temperaturverläufe einer Al0,2Ga0,8N/GaN-Struktur auf
einem Si-Substrat bzw. auf einem Saphirsubstrat sind ebenfalls in Abb. 6.9 ge-
zeigt. Zur besseren Vergleichbarkeit wurde davon ausgegangen, dass die GaN-
Schichten bei T = 295 K gerade unverspannt ist. Die Kurve für Si-Substrat liegt
bei niedrigen Temperaturen deutlich unter der für unverspanntes GaN. Die Ab-
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Abb. 6.9: Temperaturverlauf der Diffe-
renz der piezoelektrischen Polarisation
an der Al0,2Ga0,8N/GaN-Grenzfläche für
unverspanntes, frei stehendes GaN-Sub-
strat und für Saphir- bzw. Si-Fremdsub-
strate. Bei T = 295K wurde Relaxation
des GaN-Kristallgitters angenommen.

weichung bei der Heterostruktur auf Saphirsubstrat fällt deutlich kleiner aus, da
die Differenz der Ausdehnungskoeffizienten von AlGaN bzw. GaN zu Saphir im
betrachteten Temperaturbereich nicht groß ist. Es verwundert zunächst, dass in
beiden Fällen eine Verringerung von ∆PPE vorausgesagt wird. Die Ursache ist
der größere Ausdehnungskoeffizient von GaN gegenüber AlGaN. Hat das Sub-
strat (wie z.B. Saphir) einen noch größeren Ausdehnungskoeffizienten, übt es bei
Abkühlung einen biaxialen Druck auf das GaN aus, die Zugverspannung im Al-
GaN sinkt jedoch stärker, PPE

AlGaN geht stark zurück. Somit verringert sich ∆PPE.
Ist hingegen der Ausdehnungskoeffizient des Substrates (wie z.B. Silizium) kleiner
als der des AlGaN, steigt die Zugverspannung im GaN stärker als im AlGaN. Es
folgt die teilweise Angleichung der jeweiligen Werte von PPE und damit ebenfalls
eine Verringerung von ∆PPE. Bei dem Si-Substrat beträgt der Effekt zwischen 295
und 5 K 5,6%, was sich unter Annahme einer konstanten spontanen Polarisation
in einer Verringerung von ∆P um nur 2,1% niederschlagen würde. Theoretische
Werte für die spontane Polarisation wurden nach Kenntnis des Autors bisher nicht
publiziert.

6.3.2 Experiment

Ob es zwischen 5 K und 295 K zu signifikanten Änderungen im experimentell
bestimmten ∆P kommt, wurde anhand von entsprechenden Messungen an den
Proben MD1309 und MD1310 ermittelt. Exemplarisch sind die 295 K-Spektren
der Probe MD1310 in Abb. 6.10 dargestellt [vgl. mit den Abb. 6.6(e) bis (h)
für T=5 K]. Bei T = 295 K treten die freien Exzitonen im Bereich der GaN-
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6 AlGaN/GaN-Heterostrukturen mit Schottkykontakt

Abb. 6.10: ER-Spektren der Probe MD1310 (x = 0,15) aufgenommen bei T = 295K.
Spektren in der Umgebung der GaN bzw. der Al0,15Ga0,85N-Bandkante für die ange-
legte Spannung von Ugl = +1V sind in (a) und (c) dargestellt. Die ER-Karten sind
in (b) und (d) abgebildet.

Bandkante zwar kaum noch in Erscheinung [siehe Abb. 6.10(a)]6 das 2DEG äußert
sich jedoch weiterhin durch ein sehr starkes, BM-verschobenes Maximum, wie in
Abb. 6.10(b) dargestellt ist. Damit kann ein US von −0,7 V eindeutig ermittelt
werden. Im Bereich der AlGaN-Bandlücke [siehe Abb. 6.10(c)] erscheinen wieder
das Exzitonenmaximum und darüber die Extrema der FKO in unveränderter
Anzahl. Die Stärke des ER-Signals in Abb. 6.10(d) sinkt aber nicht mehr so abrupt,
wenn US unterschritten wird. Es stellt sich die Frage, ob sich der Abstand der FKO-
Extrema, und damit der Feldstärkeverlauf, mit der Temperatur verändert hat.

In Abb. 6.11 sind die aus den FKO bestimmten Spannungsverläufe F (Ugl) der
beiden Proben für beide Temperaturen dargestellt. Vergleicht man die Feldstärken
um Ugl = 0 V stellt man bei beiden Proben eine Verschiebung auf der Span-
nungsachse um ca. 0,2 V fest, wenn die Temperatur auf 295 K erhöht wird. Dies
entspricht einer Verringerung der effektiven Schottkybarrierenhöhe. Es ist be-
kannt, dass ΦB mit Eg(T ) korreliert, siehe z.B. [160]. Dieser Anteil beträgt aber

6Die Übergangsenergie des FXA-Exzitons wurde aus Lumineszenzspektren gewonnen und ist
in diesem Diagramm mit einem Pfeil markiert.
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6.3 Die Temperaturabhängigkeit der Polarisationsdiskontinuität

Abb. 6.11: Aus den FKO bestimmte Barrierenfeldstärken bei T = 5K und 295K für
(a) die Probe MD1310 (x = 0,15) und (b) die Probe MD1309 (x = 0,20). Die Pfeile
markieren die jeweiligen Schwellfeldstärken.

nur 61 mV. Es wäre darüber hinaus denkbar, dass sich infolge temperaturbe-
dingter Umbesetzung von Defektzuständen an der Metall-Halbleiter-Grenzfläche
die Barrierenhöhe weiter verringert. Dies kann im Modell der

”
metal induced

gap states“ [160] diskutiert werden. Zukünftige Untersuchungen zu den Grenz-
flächeneigenschaften könnten hier aufschlussreiche Hinweise geben. Im Spannungs-
bereich US ≤ Ugl ≤ 1 V von Abb. 6.11(b) wird neben der Verschiebung auch eine
Verkleinerung des Anstiegs in der |F (Ugl)|-Charakteristik beobachtet. Dies wird
durch den erhöhten Stromfluss bei 295 K erklärt.

Trotz dieser Differenzen zwischen beiden Temperaturen werden im Rahmen
der Messunsicherheit (< 5%) keine Änderungen der jeweiligen FS festgestellt,
d.h. ∆P bleibt konstant. Zur gleichen Schlussfolgerung gelangten Lu et al. nach
der temperaturabhängigen Bestimmung der 2DEG-Dichte einer Al0,3Ga0,7/GaN-
Heterostruktur [161]. Wie oben gezeigt, ist der verspannungsinduzierte, piezo-
elektrische Beitrag zur Veränderung von ∆P im untersuchten Temperaturbereich
sehr klein. Bei diesen beiden Proben kommt hinzu, dass die GaN-Kanalschicht
(mutmaßlich durch den Einbau einer Tieftemperatur-Zwischenschicht) im unter-
suchten Temperaturbereich nicht der thermischen Ausdehnung des Si-folgt [3]
und somit die Verringerung von ∆PPE vernachlässigbar ist. Daraus wird geschlos-
sen, dass auch ∆P SP im untersuchten Temperaturbereich für die Heterogrenze
AlxGa1−xN/GaN mit x < 0,2 keiner signifikanten Änderung unterliegt.
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6 AlGaN/GaN-Heterostrukturen mit Schottkykontakt

6.4 Die Wirkung von Wasserstoff auf
Pt/AlGaN/GaN-Heterostrukturen

Abgesehen von den in Zukunft zu erwartenden Anwendungen der Gruppe-III-
Nitride in Leucht- und Laserdioden und als HEMTs, werden zur Zeit sehr stark
GaN-Schottkydioden und AlGaN/GaN-HEMT-Strukturen im Hinblick auf ih-
re potenzielle Verwendung als chemische Sensoren untersucht. Die Empfindlich-
keiten auf Wasserstoff (H2 und D2) [24, 143, 162–172], verschiedene gasförmige
und in Flüssigkeiten gelöste Kohlenwasserstoffe (z.B. C2H2, C4H10 und Polysty-
rol) [162,163,168,173,174], gasförmige Oxide (z.B. CO, NO, NO2) [162,163] und
auf Ionen in wässrigen Lösungen [162, 175–179] wurden kürzlich ermittelt. Es
wurde gezeigt, dass HEMT-Strukturen sogar die Aufnahme der schwachen extra-
zellularen Aktionspotenziale biologischer Zellen gestatten [180, 181]. Hierbei ist
von Vorteil, dass die AlGaN-Oberfläche chemisch inert und biologisch kompatibel
ist. Messungen der Abgase von Verbrennungsmotoren zeigten die Empfindlich-
keit von Pt-kontaktierten AlGaN/GaN-HEMTs gegenüber verschiedenen oxidie-
renden und reduzierenden Gasspezies [163]. Kohlenwasserstoffe dissoziieren bei
hohen Temperaturen an katalytischen Metalloberflächen und können aufgrund
ihrer reduzierenden Wirkung nachgewiesen werden. Die Materialien derartiger
Sensoren müssen selbst bei Temperaturen von über 600◦C thermisch stabil sein.
Diese Anforderung erfüllen die AlGaN-Verbindungshalbleiter hervorragend.

Die Analyse H2-induzierter Veränderungen in den Strom-Spannungscharakte-
ristiken von katalytisch kontaktierten Schottkydioden und HEMTs belegen zwei-
felsfrei die Abnahme von ΦB. Die berichteten Maximaländerungen hängen von
den experimentellen Bedingungen und von den Präparationsmethoden der Pro-
ben ab. Sie variieren zwischen einigen 10 mV [165–167, 169] und einigen 100 mV
[143, 162–164]. Elastische Rückstreuexperimente wiesen auf das Vorhandensein
von ca. einer Monolage Deuteriumatome (∼ 1015 cm−2) an der Pt/GaN-Grenz-
fläche hin. Dazu wurde die Probe D2-Gas ausgesetzt bis eine Sättigung des elek-
trischen Sensorsignals eintrat [164]. In dieser Studie konnte jedoch nicht geklärt
werden, ob alle Deuteriumatome zum Sensorsignal beitragen.

Wie in den vorangegangenen Abschnitten gezeigt wurde, weisen ER-Expe-
rimente besonders empfindlich die internen elektrischen Felder nach. Nun wird
die in Abschnitt 6.1.2 erarbeitete Methode zur Bestimmung der H-induzierten
Änderung der totalen 2DEG-Dichte direkt unter der Gateelektrode eingesetzt. Bei
den untersuchten Proben handelt es sich um MD1310 (x = 0,15) und MD1309
(x = 0,20). Da die Proben einige Wochen vor der Prozessierung des katalytischen
Pt-Kontaktes unter Luftatmosphäre gelagert wurden, kann angenommen werden,
dass sich eine natürliche Oxid-Zwischenschicht auf dem AlGaN gebildet hat [142].
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Abb. 6.12: (a) Vergleich der ER-Spektren der
Probe MD1310 bei T = 295K im Spektralbe-
reich der Al0,15Ga0,85N-Bandkante, aufgenom-
men unter verschiedenen Bedingungen. Die zu-
gehörigen spannungsabhängigen, farbkodierten
ER-Karten in Luft- und in H2-Atmosphäre sind
in (b) bzw. (c) dargestellt.

Dies ist, wie Weidemann et al. [143] zeigten, die Grundvoraussetzung für eine
hohe Wasserstoffempfindlichkeit derartiger Bauelemente.

Die ER-Experimente wurden bei Raumtemperatur durchgeführt. Die schwar-
ze Kurve in Abb. 6.12(a) zeigt ein ER-Spektrum der Probe MD1310 in der Nähe
der Al0,15Ga0,85N-Bandkante, aufgenommen in Luftatmosphäre bei Ugl = 0 V.
Oberhalb der Bandkante von 3,73 eV erscheinen ausgedehnte FKO bedingt durch
die hohe Barrierenfeldstärke. Abb. 6.12(b) zeigt farbkodiert den Spannungsverlauf
der ER-Spektren zwischen Ugl = +1 V und −4 V. Die gestrichelte Linie markiert
die Schwellspannung US = −0,7 V, bei der das 2DEG gerade vollständig ver-
armt ist. Nach dem Austausch der Luftatmosphäre in der Probenkammer durch
120 mbar reines H2 wird qualitativ das gleiche Spannungsverhalten beobachtet,
aber mit einer negativen Spannungsverschiebung aller aufgenommenen Spektren
um den gleichen Betrag [vgl. Abb. 6.12(b) und (c)]. Als Beispiel ist in Abb. 6.12(a)
die nahezu vollständige Übereinstimmung des Spektrums bei Ugl = 0 V in Luft
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6 AlGaN/GaN-Heterostrukturen mit Schottkykontakt

Abb. 6.13: Zeitliche Reaktion des ER-Signals der Probe MD1309 (bei T = 295K,
~ω = 4,03 eV, Ugl = 0V) auf Wasserstoffeinwirkung, Vakuum (Evakuierung bis
10−3 mbar) und Spülen mit Luft. Die vollständigen Spektren vor und nach der Was-
serstoffeinwirkung sind in der kleinen Abbildung gezeigt.

(schwarze Linie) mit dem bei Ugl = −0,8 V in H2-Atmosphäre (Symbole) dar-
gestellt. Demnach beträgt die H-induzierte Verringerung von ΦB ca. 0,8 V (die
Spektren wurden alle 200 mV gemessen). Bei Spektren mit der gleichen angeleg-
ten Spannung, von z.B. 0 V, sinkt in Gegenwart von H2 der Abstand der FKO-
Extrema, damit sinkt auch |F |. Dies wird beim Vergleich der durchgezogenen
Linien in Abb. 6.12(a) deutlich.

Abbildung 6.13 zeigt das zeitliche Verhalten des ER-Signals der Probe
MD1309, detektiert bei einer festen Photonenenergie von ~ω = 4,03 eV und einer
Spannung von Ugl = 0 V. Nach t = 2 min wurde die Probenkammer auf 10−3 mbar
evakuiert. Durch Abtrennung des Pumpsystems und einen ersten Gaseinlass wur-
de nach t = 9 min ein H2-Partialdruck von 50 mbar hergestellt. Das resultierte in
einem schnellen (ca. 7 s) Absinken des ER-Signals. Zugleich wurde der Abstand
der FKO-Extrema verringert, was ebenfalls in Abb. 6.13 dargestellt ist (kleines
Bild). Dies bedeutet eine Verringerung von ΦB und eine beträchtliche Erhöhung
von N2DEG. Zu diesem Zeitpunkt war die Sättigung bereits eingetreten, was das
trotz weiterer Erhöhung des H2-Partialdruckes (120 mbar, t = 17 min) konstante
Signal beweist. Die erneute Evakuierung der Probenkammer nach t = 1271 min
führte zur Verringerung von N2DEG wegen der H-Desorption von der Oberfläche
des katalytischen Gates. Auf die Luftspülung nach t = 1290 min folgte eine wei-
tere Verringerung von N2DEG aufgrund der Reaktion der verbliebenen H-Atome
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Abb. 6.14: Elektrische Feldstärke in der
Barriere von Probe MD1310 als Funk-
tion der angelegten Gleichspannung in
Luft- und in H2-Atmosphäre. Die Kur-
ve für Luft nach einer Verschiebung von
−0,85V demonstriert die ebenso große
Verschiebung der Schottkybarrierenhöhe.

mit Luftsauerstoff [182]. Der Ausgangszustand wurde erst nach einigen Stunden
wieder erreicht. Lange Rückstellzeiten wurden auch von Ali et al. [183] festgestellt,
welche den zeitlichen Signalverlauf von Pt-kontaktierten GaN-Schottkydioden be-
obachteten. Beim Austausch der Mischatmosphäre (1 Vol.% H2 in synthetischer
Luft) durch synthetischer Luft beobachteten sie Rückstellzeiten von über einer
Stunde bei 25°C, die jedoch mit Erhöhung der Temperatur deutlich abnahmen
(15 s bei T = 310°C) .

Die vollständigen spannungsabhängigen Spektren vor und nach der Wasser-
stoffeinwirkung wurden wieder mit Gl. (4.6) ausgewertet, um aus der Analyse
der FKO die AlGaN-Barrierenfeldstärke zu bestimmen. Die schwarze Kurve in
Abb. 6.14 zeigt die F (Ugl)-Abhängigkeit der Probe MD1310 in Luft. Oberhalb
US = −0,7 V hängt F linear von Ugl ab. Dies entspricht wieder dem Verhal-
ten des Plattenkondensators bestehend aus der Pt-Oberflächenelektrode, dem
2DEG und dem Al0,15Ga0,85N-Dielektrikum. Der Verarmungsknick erscheint bei
FS = 970 kV/cm. Für die Spektren unter H2-Atmosphäre wird ein ähnliches Ver-
halten registriert (blaue Kurve). Die Kurve für Luft und die für H2 fallen nach
einer Verschiebung um −0,85 V zusammen (Symbole); d.h. FS ist in beiden Fällen
gleich. Da FS nach Gl. (6.1) in direkter Beziehung zu ∆P steht, beweist dies, dass
der Wasserstoff nur auf die Pt/AlGaN-Grenzfläche einwirkt.

Nach Gl. (6.2) werden die jeweiligen 2DEG-Dichten aus F (Ugl) errechnet.
Abbildung 6.15 fasst die gewonnenen Ergebnisse für die beiden Proben in Luft-
und in H2-Atmosphäre zusammen. Die H2-Einwirkung führt zu einer signifikan-
ten Erhöhung von N2DEG um 1,3×1012 e/cm−2 (MD1309) bzw. 1,7×1012 e/cm−2

(MD1310). Im Gegensatz zu Messungen des Kanalwiderstandes in Feldeffekttran-
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6 AlGaN/GaN-Heterostrukturen mit Schottkykontakt

Abb. 6.15: 2DEG-Dichten der Proben
MD1309 (x = 0,20) und MD1310 (x = 0,15)
in Luft- und in H2-Atmosphäre als Funkti-
on der angelegten Spannung.

sistoren, welche integrale Informationen über den gesamten Kanal ergeben, spie-
gelt die hier präsentierte Methode ausschließlich die direkt unter dem katalyti-
schen Gatekontakt induzierte Erhöhung der Elektronendichte wider. Wegen der
Ladungserhaltung geht mit der Erhöhung von N2DEG eine dem Betrag nach gleich
große Veränderung der ortsfesten Nettoladung an der Pt/AlGaN-Grenzfläche ein-
her.

Desweiteren ist die Verringerung der Schottkybarriere ∆ΦB gleich der Ver-
schiebung auf der Spannungsachse zwischen den entsprechenden F (Ugl)- oder
N2DEG(Ugl)-Kurven. ∆ΦB beläuft sich auf jeweils −0,65 bzw. −0,85 V für die
Probe MD1309 bzw. MD1310.7 Die leicht unterschiedlichen ∆ΦB-Werte der bei-
den Proben sind vermutlich durch unterschiedliche Oberflächenbedeckungen der
natürlichen Oxidschicht oder Variationen der Pt-Dicke [183] verursacht.

∆ΦB wird gewöhnlich in dem von Fogelberg et al. [184] entwickelten kine-
tischen Modell diskutiert. Molekularer Wasserstoff dissoziiert an der Oberfläche
katalytischer Metalle und diffundiert dann sehr schnell zur Metall-Oxid-Grenz-
schicht. Dort finden die Wasserstoffatome eine bestimmte Dichte von Bindungs-
plätzen vor. Es wird angenommen, dass sich das anfänglich hohe Adsorptions-
potenzial (0,8 V für Pd/SiO2 [184]) linear mit der Belegung verringert bis al-
le Bindungsplätze besetzt sind und kein bindendes Potenzial mehr vorherrscht.
Dann halten sich Adsorption und Desorption die Waage. Die Wasserstoffatome

7∆ΦB kann auch aus der H-induzierten Veränderung von F bei z.B. Ugl = 0 V und der Bar-
rierendicke D abgeschätzt werden. Dies führt jedoch zu einem zu klein abgeschätzten Wert
von 300 kV/cm × 22 nm = 0,65V, da der Schwerpunkt der 2DEG-Volumendichte unter der
Barrierengrenze, d.h. tiefer als 22 nm, liegt.
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induzieren dort eine Dipolschicht, die mit einer Dipoldichte NDip belegt ist. Das
Dipolmoment mit dem Betrag µDip ist vom Oxid zum Metall orientiert, weshalb
sich die Schottkybarriere um

∆ΦB =
µDipNDip

ε0
(6.4)

verringert. In der Sättigung, die in den hier dargestellten Experimenten erreicht
wurde, beträgt NDip ca. 1015 cm−2 [164]. Mit ∆ΦB = −0,85 V wird das Dipolmo-
ment zu µDip = 0,2 D abgeschätzt,8 was kleiner als das der Pd/SiO2-Grenzfläche
mit µDip = 2 D ist [184]. Eriksson et al. [185] haben einige Metall-Oxid-Kombina-
tionen, darunter auch Pt/SiO2 und Pt/Al2O3, in C-V-Experimenten untersucht.
Ihre Ergebnisse deuten im Gegensatz zur obigen Abschätzung auf höhere und
ähnlich große Dipolmomente an allen Grenzflächen hin.

Es bleibt zu klären, ob alle adsorbierten Atome auch einen Dipol erzeugen,
worin genau die Unterschiede zwischen verschiedenen Grenzflächen bestehen und
welche Dipolmomente von anderen Gasen oder Flüssigkeiten induziert werden.
Die elektro-optische Methode kann dabei ein wichtiges und genaues Werkzeug
sein. Der Vorteil liegt in der Bestimmung lokaler Größen, d.h. nur die Fläche
direkt unter dem Gate-Kontakt wird untersucht. Dies ist mit anderen elektrischen
Methoden schwer möglich.

Eine weitere interessantes Thema ist der Sensormechanismus. Die starke
Erhöhung von N2DEG muss durch eine H-induzierte Ladungsdichteänderung ∆NH

an der Pt/AlGaN-Grenzfläche kompensiert werden. Gleichzeitig sinkt die Schott-
kybarriere um ∆ΦB. Welche der beiden letztgenannten Größen direkt von der
H2-Belegung abhängt, ist eine noch ungeklärte Fragestellung (beide Größen sind
näherungsweise über die Barrierendicke durch ∆NH = ∆ΦBε0ε

AlGaN
r /eD verbun-

den).

8Das Dipolmoment wird in der Literatur üblicherweise in der cgs-Einheit
”
Debye“ angegeben,

dabei ist 1 D = 3,34 × 10−30 Cm.
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6.5 Die Modellierung feldabh ängiger ER-Spektren

Die bisher dargestellte Interpretation bezog sich ausschließlich auf die Auswertung
der Franz-Keldysh-artigen Oszillationen deutlich oberhalb der Bandlücke. Mit
der Kenntnis der F (Ugl)-Abhängigkeit kann nun aber eine vollständige Spektren-
simulation erfolgen unter Verwendung der in Kap. 3 berechneten dielektrischen
Funktion.

Das dazu verwendete optische Modell enthält je nach der Spannung, für die
das Spektrum berechnet wird, bis zu einige hundert Schichten. Für eine genaue
und schnelle Berechnung wurde auf eine zuvor angelegte Datenbank mit den
feldabhängigen DF zurückgegriffen. Die Erstellung dieser Datenbank wurde erst
durch die numerisch effiziente und robuste DF-Berechnung des in dieser Arbeit
entwickelten Mathematica-Programms möglich. Die exzellente Übereinstim-
mung zwischen Theorie und Experiment untermauert die Genauigkeit der in den
vorhergehenden Abschnitten dieses Kapitels dargestellten Resultate.

6.5.1 Vielschichtmodell

In Kapitel 4 wurde die Berechnung von ER-Spektren von Volumenhalbleitern be-
schrieben. Bei den in dieser Arbeit untersuchten Proben handelt es sich jedoch
um epitaktische Schichtsysteme auf Fremdsubstraten. Hinzu kommt noch die In-
homogenität der Feldstärke in der GaN-RLZ, welche eine räumliche Variation der
DF hervorruft. Dem muss in einer Simulation der optischen Eigenschaften Rech-
nung getragen werden. Aspnes und Frova [186] schlugen eine Mittelung von ∆ε̄
über die Raumladungszone der Dicke z2 − z1 nach der Gleichung

〈∆ε̄〉 = 〈ε1〉 + i〈ε2〉 = 2ik̄opt

∫ z2

z1

∆ε̄(z)ei2k̄optzdz (6.5)

mit der Wellenzahl k̄opt [siehe Gl. (3.4)] vor. Diese Methode kann hier jedoch
nicht angewandt werden, da als Voraussetzung die Seraphinkoeffizienten feld- und
photonenenergieunabhängig sein müssen (vgl. Abschnitt 4.2).

Deshalb ist das ER-Signal mit einem Vielschichtmodell [122, 187] zu berech-
nen. Dazu unterteilt man die Struktur in ein System planparalleler Schichten,
welche durch eine (feldabhängige) DF charakterisiert sind. In der RLZ erfolgt
die Abstufung der Feldstärke gemäß der Verarmungsnäherung linear mit dem
Ort z über die gesamte RLZ-Weite zRLZ. Der Maximalwert FGF liegt an der Al-
GaN/GaN-Grenzfläche vor. Als Abstufung wurde ein kleiner Wert von 2 kV/cm
gewählt, um die scharfen Exzitonenmaxima, die vom Niedrigfeldbereich der RLZ
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stammen, korrekt zu beschreiben. Die Größen FGF und zRLZ werden durch die
angelegte Spannung U bestimmt:

zRLZ =

√

−2ε0εr

eN+
D

ϕ (6.6a)

FGF =
eN+

D

ε0εr
zRLZ, (6.6b)

wobei das elektrostatische Potenzial an der AlGaN/GaN-Grenzfläche ϕ ≃ U −
US −FGFD noch den Potenzialabfall über der AlGaN-Barriere (Dicke D) beinhal-
tet. N+

D ist die Konzentration ionisierter Donatoren.
Abbildung 6.16 stellt das Vielschichtmodell einer Struktur mit Pt-Schottky-

kontakt, AlGaN-Barriere und GaN-Kanalschicht mit RLZ und Flachbandbereich
dar, welche von oben durch ein umgebendes Medium und unten durch das Sub-
strat begrenzt ist. Die optische Antwort dieses Schichtsystems wird mit Hilfe der
Transfermatrixmethode berechnet, die sich aus den Stetigkeitsbedingungen für die
Tangentialkomponenten des elektrischen und des magnetischen Feldstärkevektors
an der Grenzfläche zweier Medien ergibt [99]. Die einzelnen Schichten mit den In-
dizes j sind durch ihre jeweiligen DFs und Dicken charakterisiert. In ihnen werden
hin- (Index: +) und rücklaufende (Index: -) Wellen berücksichtigt. Der Einfluss

Abb. 6.16: Schichtmodell zur Berechnung der Reflektivität und des ER-Signals. Die
Vektoren der Lichtfeldstärke in den jeweiligen Schichten sind blau dargestellt. Der
modellhaft Verlauf des statischen elektrischen Feldes ist rot dargestellt.
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des Schichtsystems auf die Amplitude E des elektrischen Feldstärkevektors wird
in der Streumatrix S̄ zusammengefasst

(

E+
0

E−
0

)

=

(

S̄11 S̄12

S̄21 S̄22

)(

E+
m+1

0

)

, (6.7)

wobei die Elemente der Matrix durch die komplexen Fresnelkoeffizienten an jeder
Grenzfläche bestimmt sind. Die Reflektivität ergibt sich aus

R =

(

E−
0

E+
0

)2

=

∣

∣

∣

∣

S̄21

S̄11

∣

∣

∣

∣

2

(6.8)

und das ER-Signal nach Gl. (4.2) aus der Differenz der Reflektivitäten zwischen
den Spannungen U = Ugl ± Umod.

6.5.2 ER-Spektren der GaN-Kanalschicht

In diesem Abschnitt werden die experimentellen ER-Daten aus Abschnitt 6.2
modelliert. Mit dem Vielschichtmodell lassen sich die Spektren im Bereich der
GaN-Bandkante unterhalb US berechnen. ER-Spektren im Spannungsbereich der
2DEG-Befüllung (Ugl > US) können mit dem gegenwärtigen DF-Modell nicht
gezeigt werden, weil dazu eine DF-Rechnung notwendig wäre, welche die Effekte
der Bandbefüllung, der Bandkantenrenormalisierung und der ladungträgerdichte-
abhängigen Exzitonenabschirmung einschließen müsste.

In dieser Arbeit wird für das Vielschichtmodell eine Hintergrunddotierung des
GaN-Films von N+

D = 1,2 × 1017 cm−3 verwendet.9 Beispielsweise erhöht sich mit
diesem Wert für die Probe MD1310 FGF monoton von Null bei Ugl = US = −0,9 V
bis 500 kV/cm bei Ugl = −8,0 V, was zRLZ = 240 nm entspricht. Beginnend mit
−0,2 V unterhalb der Schwellspannung wurden Einzel-∆R/R-Spektren der Pro-
ben MD1310 und MD1309 berechnet, die in den Abb. 6.17(a) und (c) dargestellt
sind. Trotz der Feldinhomogenität erscheinen starke ER-Signale exakt bei den
Photonenenergien, die den feldfreien FXA- und FXC-Resonsonanzen entsprechen.
Die farbkodierten Karten beider Proben sind in den Abb. 6.17(b) und (d) dar-
gestellt. Unterschiedliche Verbreiterungsenergien von Γ = 2 meV (MD1310) bzw.
Γ = 1 meV (MD1309) waren notwendig, um die Besonderheiten der scheinbaren
Verschiebungen der Maxima in den Abb. 6.6(b) und (f) vollständig wiederzugeben.

9Der hier verwendete Wert für N+
D ist größer als der tatsächlich vorhandene, sonst würde man

derart scharfe Exzitonenresonanzen nicht im Experiment beobachten. Der zu große Wert ist
aber zur korrekten Simulation der RLZ-Weite notwendig. Ein Spannungsabfall in der wegen
T = 5K hochohmigen GaN-Schicht oder an den Kontakten ist realistischerweise anzunehmen,
kann jedoch in der statischen Potenzialberechnung nicht berücksichtigt werden.
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6.5 Die Modellierung feldabhängiger ER-Spektren

Abb. 6.17: Berechnete ER-Spektren der Probe MD1310 (a) und MD1309 (c) um
die GaN-Bandlücke bei T = 5K. Die Einzelspektren repräsentieren eine angelegte
Spannung von Ugl = US − 0,2V. Die entsprechenden farbkodierten ER-Karten sind
in (b) bzw. (d) abgebildet. Die Energiepositionen der Nullfeld-FXA, FXB und FXC-
Resonanzen sind durch Pfeile gekennzeichnet. Ihre Breiten und Höhen entsprechen
den Halbwertsbreiten (2Γ) bzw. den Oszillatorstärken. Das jeweils erste Maximum
der Franz-Keldysh-Oszillationen ist durch die unterbrochenen Linien verdeutlicht.

Bei näherer Betrachtung von Abb. 6.17(d), welche mit der niedrigeren Verbrei-
terung berechnet wurde, offenbart sich die eindeutige Trennung der Signale, die
FXA bzw. FXC zugeordnet werden. Dies bedeutet, dass keine kontinuierliche Ver-
schiebung sondern eine optische Interferenz innerhalb der GaN-RLZ beobachtet
wird.

Abbildung 6.18(a) macht diese Interpretation noch einmal durch den Ver-
gleich mit den experimentellen Daten der Probe MD1310 deutlich. Hierzu wur-
den Spektren bei drei angelegten Spannungen herausgegriffen. Eine Veränderung
von Ugl ruft in beiden Datensätzen nur eine optische Phasenverschiebung, d.h. die
Inversion von Maxima und Minima, hervor. Zum Vergleich beträgt die Energie-
verschiebung bei einer Feldstärke von 300 kV/cm wie sie bei Ugl = −3,8 V an der
AlGaN/GaN-Heterogrenze vorliegt ca. 30 meV und die Verbreiterung ein Vielfa-
ches davon (siehe Abb. 3.9 und 3.12). Die ER-Spektren weisen aber jeweils zwei
scharfe Resonanzen auf. Daraus wird gefolgert, dass der Hauptbeitrag zum Signal
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6 AlGaN/GaN-Heterostrukturen mit Schottkykontakt

Abb. 6.18: Experimentelle und simulierte ER-Daten der Probe MD1310 bei T = 5K.
In (a) sind Spektren bei drei angelegten Spannungen dargestellt. Die Abhängigkeit
des ER-Signals von der angelegten Spannung für zwei fixe Photonenenergien wird in
(b) gezeigt. Die Kurven wurden zur besseren Übersichtlichkeit vertikal verschoben.

durch die Modulation des nahezu feldfreien Bereiches an der Grenzfläche zwischen
RLZ und Volumen erfolgt.

In Abb. 6.18(b) ist das ER-Singal der Probe MD1310 für zwei charakteris-
tische Photonenenergien als Funktion der angelegten Spannung aufgetragen. Der
sich sowohl im Experiment als auch in der Simulation wiederholende Vorzeichen-
wechsel wird hier besonders gut sichtbar. Die Spannungsdifferenz benachbarter Ex-
trema erhöht sich mit steigender Rückwärtsspannung, was auf die Abhängigkeit
der RLZ-Weite von der Spannung hinweist, welche durch Gl. (6.6) gegeben ist.
Die Phase des ER-Signals hat 2π durchlaufen, wenn sich zRLZ um ∆zRLZ = λ/2n
verändert hat (λ und n sind die Wellenlänge und die Brechzahl). Das bedeutet,
dass die Reflektivität und damit auch das ER-Signal als Funktion der angeleg-
ten Spannung oszillieren, was in dieser Weise experimentell beobachtet wird. Ab-
gesehen von einem gemeinsamen Skalierungsfaktor von 0,05 für alle simulierten
Spektren, welcher Effekte wie laterale Feldinhomogenitäten, Divergenz des Mess-
lichtstrahls oder kapazitiven Ladungstransfer berücksichtigt, sind die berechneten
Kurven in sehr guter Übereinstimmung mit den experimentellen Daten.

In den simulierten Spektren tritt als weiteres Merkmal das erste Maximum
der FKO auf, was in den Abb. 6.17(b) und (d) durch unterbrochene Linien hervor-
gehoben ist. Wie auch im Experiment [siehe Abb. 6.6(b) und (f)] zu beobachten,
verschiebt es sich zunehmender Rückwärtsspannung zu höheren Energien, was
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6.5 Die Modellierung feldabhängiger ER-Spektren

einer Erhöhung der Grenzflächenfeldstärke FGF entspricht. Im Experiment tritt
das erste Maximum der FKO als ununterbrochener Höhenzug auf, während in der
Simulation eine Hügelkette erscheint, die jedesmal, wenn die vollständige Rotati-
on der FXA- und FXC-Resonanzen abgeschlossen ist, durch ein Tal unterbrochen
wird. Diese Abweichung wird den gleichen Effekten zugeschrieben, welche den Ska-
lierungsfaktor bestimmen. Wenn man die zusammengehörenden experimentellen
und simulierten ∆R/R-Karten vergleicht, stellt man außerdem eine stärkere Span-
nungsabhängigkeit in der Simulation fest. Dies bedeutet, dass FGF im verwendeten
Potenzial-/Vielschichtmodell als zu groß angenommen wurde, was wiederum auf
die schon besprochene Überbewertung der Hintergrunddotierung der vorliegenden
Proben N+

D zurückzuführen ist.
Der hier dargestellte Ansatz zur Datenanalyse ist bisher dadurch einzigartig,

dass er die DF-Berechnung nach Blossey und das Vielschichtmodell integriert.
Nur dadurch können die Interferenzerscheinungen in der RLZ und der Franz-
Keldysh-Effekt geschlossen und in guter Übereinstimmung mit dem Experiment
beschrieben werden.

6.5.3 ER-Spektren der AlGaN-Barrierenschicht

Die Ergebnisse für GaN haben gezeigt, dass die Einbeziehung der Elektron-Loch-
Wechselwirkung wichtig für die vollständige quantitative Simulation von ER-Spek-
tren ist. Konsequenterweise stellt sich nun die Frage, ob der selbe Ansatz zur
Modellierung von Spektren in der Nähe der AlGaN-Bandkante geeignet ist. In
den hier dargestellten Untersuchungen ist die niedrigste AlGaN-Feldstärke bereits
dreimal größer als Fion, was zwar die Beobachtung scharfer Exzitonenresonanzen
verhindert, dennoch sollten das Exzitonenkontinuum oberhalb der Bandkante die
charakteristische Feldabhängigkeit aufweisen [43]. Wie in Abschnitt 3.3.3 beschrie-
ben, wurde die feldabhängige DF für Al0,15Ga0,85N unter Berücksichtigung der
Elektron-Loch-Wechselwirkung berechnet.

Zur Simulation des ER-Signals der Probe MD1310 in der Nähe der AlGaN-
Bandkante wurde das zuvor für das GaN verwendetet Vielschichtmodell leicht mo-
difiziert. Eine räumlich konstante Barrierenfeldstärke F wurde für jede angelegte
Spannung angenommen (siehe Abb. 6.7). Ein weiterer Eingangsparameter war die
Modulationsfeldstärke, für die bei 2DEG-Befüllung (Ugl ≥ US) Fmod = Umod/D
gilt. Bei 2DEG-Verarmung (Ugl < US) wurde Fmod durch die Modulation von FGF

nach Gl. (6.6) approximiert. Die optischen Eigenschaften der GaN-Schicht wur-
den vereinfachend als konstant angenommen, wodurch man den kleinen Einfluss
der Bandkantenbefüllung für Ugl > US [188] bzw. die Feldabhängigkeit der GaN-
DF für Ugl < US vernachlässigt. Die in Abb. 6.19 farbkodierten ER-Karten sind
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6 AlGaN/GaN-Heterostrukturen mit Schottkykontakt

Abb. 6.19: Farbkodierte ER-Karten für
die Probe MD1310 in der Nähe der
Al0,15Ga0,15N-Bandkante. Der Pfeil unten
repräsentiert die Nullfeldexzitonenenergie
und ihre Halbwertsbreite (2Γ).

in guter Übereinstimmung mit den experimentellen Daten aus Abb. 6.6(h). Die
Verschiebung der FKO tritt klar hervor.

Wie in Abb. 6.20 dargestellt ist, werden die Werte des ER-Signals in der Nähe
der feldfreien Exzitonengrundzustände (Pfeil) und der Abfall mit ~ω oberhalb Eg

zu niedrig berechnet. Ein Grund dafür ist die Festlegung des Verbreiterungspara-
meters Γ auf konstant 35 meV, was die bestmögliche Anpassung an das experimen-
telle Spektrum darstellt. Für Photonenenergien oberhalb Eg sollte sich Γ jedoch
vergrößern, was zu einer stärkeren Dämpfung von ∆R/R führen würde. Im klassi-
schen Franz-Keldysh-Bild wird dies durch die Zunahme der Ladungsträger-Streu-
rate bei größeren Photonenenergien erklärt [125]. Die verstärkte Nichtparaboli-
zität des Leitungsbandes mit größer werdender Photonenenergie [189] resultiert
in einer zusätzlichen Dämpfung [39]. Deswegen ist zu vermuten, dass die Einbe-
ziehung dieser Effekte die Übereinstimmung zwischen Experiment und Theorie
verbessern würde.
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6.5 Die Modellierung feldabhängiger ER-Spektren

Abb. 6.20: Experimentelles und berechne-
tes ER-Spektrum der Probe MD1310 bei
T = 5K und Ugl = 0V im Bereich der
Al0,15Ga0,85N-Bandkante.
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7 Unkontaktierte
AlGaN/GaN-Heterostrukturen

Die Polarisationsdiskontinuität an der AlGaN/GaN-Grenzfläche wurde im Kapi-
tel 6 betrachtet, welche zur Ausbildung eines 2DEGs führt. Dessen Dichte kann
typischerweise bis zu einigen 1013 e/cm2 betragen und wird durch die Größen
∆P und F bedingt. Zur Dimensionierung von HEMT-Strukturen mit Hilfe der
SPR müssen Annahmen über das Oberflächenpotenzial Φo bzw. die Dichte von
Oberflächenzuständen und die Lage der Ionisationsenergie getroffen werden [190].
Die Schottkybarrierenhöhe kann aus ER-Messungen extrahiert werden [36, 37],
während mit Kelvinsondenmikroskopie Φo der freien Oberfläche bestimmt wird
[191, 192]. An unbehandelten Proben wurde der Richtungssinn der Vektoren ~P

und ~F durch den Vergleich der Phaseninformationen des kontaktlos gemessenen
ER-Signals mit denen der Photoreflexions- (PR-)Signals in der Umgebung der

Bandkante bestimmt [193], wohingegen |~F | durch die Auswertung der FKO in
PR-Spektren ermittelt wurde [1, 2]. In Abschnitt 7.1 wird das letztgenannte Ver-
fahren angewendet, um von |F | mit Hilfe der SPR auf Φo und die Flächendichte
der geladenen Oberflächenzustände σo zu schließen.

Da die meisten AlGaN/GaN-Heterostrukturen auf Fremdsubstraten abge-
schieden werden, unterliegt die Verspannung und damit die piezoelektrische Pola-
risation PPE

AlGaN einer Temperaturabhängigkeit. Für Saphirsubstrate wurde gezeigt,
dass die beobachtete Abnahme von |F | bei Verringerung der Temperatur mit der
Abnahme von |PPE

AlGaN| erklärt werden kann [1]. In Abschnitt 7.2 wird untersucht,
ob diese Relation auch für ähnliche Heterostrukturen auf Si(111)-Substrat gültig
ist. Die mittels PR-Spektroskopie ermittelte F (T )-Abhängigkeit wird im Zusam-
menhang mit der Schichtverspannung betrachtet.

Nitridheterostrukuren sind sehr attraktiv für Anwendungen als chemische
und biologische Sensoren. Der Grund ist die chemische Stabilität und die Biokom-
patibilität ihrer Oberflächen, welche für die unterschiedlichsten (DNS-)Moleküle
funktionalisiert wurden [153, 194, 195]. AlGaN/GaN-HEMTs mit offenem Gate
wurden erfolgreich als ionensensitive Feldeffekttransistoren (ISFETs) eingesetzt,
um in wässrigen Lösungen den pH-Wert zu messen [175,176,196] oder Halogenid-
ionen zu detektieren [177]. Das Schlagen von Herzmuskelzellen, welche auf der
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Abb. 7.1: PR-Spektren der Proben
MD1309, MD1310 und MD1311 bei
T = 295K. Der die jeweiligen Ban-
dabstände Γc

7 − Γv
9 sind durch unterbro-

chene Linien hervorgehoben. Zur besse-
ren Übersichtlichkeit wurden die Kurven
vertikal verschoben.

Sensoroberfläche kultiviert wurden, konnte mit einem im Vergleich zu Si-basier-
ten Bauelementen besseren Signal/Rausch-Verhältnis detektiert werden [180,181].
Mit Saphir als Substratmaterial eröffnet sich die Möglichkeit, biologische Prozesse
auf der Transistoroberfläche gleichzeitig elektronisch und mikroskopisch zu detek-
tieren. Eine weiteres Einsatzgebiet von ISFETs auf GaN-Basis ist die Detektion
polarer Flüssigkeiten [196,197]. Dieser Sensormechanismus wird in Abschnitt 7.3
mit der PR-Spektroskopie genauer untersucht. Aus der Änderung von F nach der
Benetzung der Heterostrukturoberfläche durch eine polare Flüssigkeit (Azeton)
wird auf die dadurch induzierten Änderungen von Φo und σo geschlossen.

7.1 Photoreflexionsuntersuchungen bei
Raumtemperatur

Die PR-Untersuchungen wurden an den Proben MD1309 bis MD1311 bei T =
295 K durchgeführt. Die 325 nm-Linie eines HeCd-Lasers wurde zur Modulation
der internen elektrischen Felder verwendet. Abbildung 7.1 zeigt die PR-Spektren
der drei Proben. In der Nähe der GaN-Bandkanten (ca. 3,41 eV) werden werden
ausgeprägte Strukturen beobachtet. Das Signal in diesem Spektralbereich ist we-
gen der Überlagerung Resonanzen der freien Exzitonen mit Interferenzoszillatio-
nen kompliziert. Knapp oberhalb der GaN-Bandlücken folgen jeweils Maxima, die
durch Anregung in das befüllte GaN-Leitungsband verursacht werden (vgl. Ab-
schnitt 6.1.2). Im Folgenden wird der hochenergetische Bereich der Spektren, der
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7.1 Photoreflexionsuntersuchungen bei Raumtemperatur

Abb. 7.2: Leitbandkanten-
und Elektronendichteprofil
für die Probe MD1310 mit
einem Oberflächenpotenzial
von Φ0 = 0,62V. Die Referen-
zenergie ist das Ferminiveau
(EF = 0).

durch die optischen Übergänge in den AlGaN-Schichten dominiert wird, diskutiert.
Der durch den Vergleich mit einem errechneten Spektrum ermittelte Bandabstand
Eg zwischen dem Γc

7-Leitungsband und dem Γv
9-Valenzband ist im jeweiligen expe-

rimentellen Spektrum markiert. Oberhalb Eg werden deutliche FKO beobachtet.
Interessanterweise ergibt die Analyse nach der Aspnes’schen Näherung [Gl. (4.6)]
für alle drei Proben trotz der unterschiedlichen Al-Gehalte Feldstärkebeträge von
ca. −270 kV/cm.

Die experimentell bestimmten Feldstärken werden nun zur Bestimmung der
Oberflächenladung verwendet. Dazu wird in der SPR der experimentell gefun-
dene Wert von ∆P (siehe Abschnitt 6.2) berücksichtigt. ∆P entspricht einer
festen positiven Grenzflächenladung, die zur Ausbildung des 2DEG an der He-
terogrenze führt. In der Rechnung wird Φo so lange variiert bis der aus den PR-
Spekren bestimmte Wert von F erreicht ist. Abbildung 7.2 zeigt den Bandkan-
tenverlauf und das Elektronendichteprofil der Probe MD1310. Die für die Proben
MD1309 und MD1310 ermittelten 2DEG-Flächenladungsdichten N2DEG mit der
freien Oberfläche (siehe Tab. 7.1) werden durch die Daten der Raumtempera-
tur-ER-Experimente mit der Pt-kontaktierten Oberfläche bestätigt (siehe Abb.
6.15), wenn man die Werte bei niedrigen Feldern (Ugl = 1 V) zugrunde legt. Da
das 2DEG die Leitbandkante des GaN-Kanals am Ferminiveau festhält, gestattet
Φo ∼ F × D = 0,59 V eine untere Abschätzung des Oberflächenpotenzials. Die
mit der SPR ermittelten Werte für die drei Proben sind ebenfalls in Tab. 7.1
aufgeführt. Die so ermittelten Werte für Φo liegen zwischen 0,6 und 0,7 V und
sind in guter Übereinstimmung zu Ergebnissen aus röntgenangeregter Photoelek-
tronenspektroskopie (XPS) von Kočan et al. [198]. An Proben auf Saphirsubstrat
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(x = 0,06 bis x = 0,10) wurden ähnlich große Oberflächenpotenziale (0,5 bis 0,7 V)
gefunden [2]. In diesen Untersuchungen konnte weder eine Korrelation mit dem Al-
Gehalt noch mit D beobachtet werden. Es wurde aber sehr wohl festgestellt, dass
die Polarität einen Einfluss hat: bei N-polaren GaN/AlGaN Proben lag Φo bei ca.
1 V. Chevtchenko et al. [192] untersuchten a-Ebenen-orientiertes GaN, bei dem
die (0001)-Achse und der Polarisationsvektor in der Probenoberfläche lagen (siehe
Abb. 2.1 der Wurtzit-Einheitszelle). Für diese unpolare Oberfläche ermittelten sie
ein zur Oberfläche ansteigendes Potenzial von 1,1 V.

Unter der Annahme idealen undotierten Materials ist das elektrische Feld
an der Oberfläche eine Folge der makroskopischen Polarisation und der Ober-
flächenladung. Die Oberflächenladungsdichte σo kann aus der Stetigkeitsbedin-
gung für die Verschiebungsflussdichte berechnet werden. Es gilt:

ε0εrF = P + σo. (7.1)

Die ermittelten σo-Werte sind positiv (siehe Tab. 7.1), sie kompensieren fast
vollständig die Polarisationsladung. Andernfalls wären Felder von mehreren
MV/cm vorhanden. Im vorliegenden Fall scheint ihre große Dichte das Ober-
flächenpotenzial, unabhängig vom Al-Gehalt der Barriere, bei ca. 0,6 V festzu-
legen. Die Ladungen sind nach Ibbetson et al. [82] gleichzeitig die Quelle der
Elektronen an der AlGaN/GaN-Heterogrenze. Im Gegensatz dazu wurde bei N-
polaren Heterostrukturen auf die Existenz von Oberflächenakzeptoren geschlos-
sen [2].

Tab. 7.1: Gemessene und berechnete Parameter für die Proben MD1309, MD1310
und MD1311.

Probe MD1309 MD1310 MD1311
x = 0,20 x = 0,15 x = 0,12

aF (kV/cm) -271 -266 -273
bΦo (V) 0,68 0,62 0,64
bN2DEG (1012e/cm−2) 5,9 4,0 3,1
cP (1012e/cm−2) −30,2 −27.9 −26,7
dσo (1012e/cm−2) +28,7 +26,4 +25,1

aexperimentell bestimmt.
bdurch Lösen der Schrödinger- und der Poissongleichung berechnet.
cwie in [31] berechnet.
dnach Gl. (7.1) berechnet.
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Abb. 7.3: PR-Spektren im Spektralbe-
reich der FKO der Probe MD1310 bei
verschiedenen Temperaturen. Zur besse-
ren Vergleichbarkeit der Oszillationspe-
riode wurden die temperaturabhängige
Bandlückenenergien von der Photonen-
energie abgezogen. Die Spektren sind nor-
miert und vertikal verschoben.

7.2 Temperaturabh ängigkeit der Feldst ärke in der
AlGaN-Barriere

Die Temperaturabhängigkeit der Barrierenfeldstärke wird aus der Entwicklung
der FKO mit T abgeleitet. Abbildung 7.3 zeigt Spektren der Probe MD1310 im
Temperaturbereich von 80 K bis 295 K. Zur besseren Vergleichbarkeit der Oszilla-
tionen wurden alle Spektren um Wert von Eg(T ) verschoben.1 Es werden eindeutig
keine signifikanten Änderungen in der Periode und im Phasenwinkel beobachtet,
was nach Gl. (4.6) auf ein konstantes elektrisches Feld in der Barriere hinweist.
Dies steht im Gegensatz zu den Resultaten für AlGaN/GaN-Heterostrukturen
auf Saphirsubstrat [1]. Dort hat sich |F | bei Temperaturverringerung wesentlich
verkleinert (siehe offenen Kreise in Abb. 7.4). Berücksichtigt man in Gl. (7.1) nur
die Auswirkung von P auf F , erhält man mit x = 0,09, den Gl. (2.16), (2.15a),
(2.6) und den Daten der Abb. 2.3(a) die unterbrochen dargestellte Kurve. Dass
sie in guter Übereinstimmung mit den experimentellen Werten ist, bedeutet ei-
ne Temperaturunabhängigkeit von σo. Die Ursache der Polarisationsänderung ist
die Abnahme der Zugverspannung in der AlGaN-Barriere aufgrund des größeren

1Eg wurde aus der jeweiligen Übergangsenergie des freien Exzitons FXA aus PLE-Experimen-
ten bestimmt, siehe unten.
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Abb. 7.4: Temperaturabhängigkeit
des Feldstärkebeträge in den Al-
GaN-Schichten der Proben MD1309
(x = 0,20), MD1310 (x = 0,15) und
MD1311 (x = 0,11). Zum Vergleich
sind Ergebnisse der Probe 072499B
(x = 0,06) auf Saphirsubstrat (offene
Kreise) zusammen mit dem modell-
haften Verlauf (unterbrochene Kurve)
eingezeichnet [1].

thermischen Ausdehnungskoeffizienten des Saphir-Substrates gegenüber den Ni-
tridschichten.

Für die drei Proben auf Siliziumsubstrat sollte sich nach derselben Betrach-
tung |F | bei Temperaturverringerung erhöhen. Es bleibt jedoch nahezu konstant
bzw. sinkt leicht, siehe geschlossene Symbole in Abb. 7.4. Um dieses Verhalten zu
verstehen, betrachtet man den Temperaturverlauf der biaxialen Verspannung. Ihn
erhält man durch den Vergleich Übergangsenergien der freien Exzitonen homoepi-
taktischen Galliumnitrids von Thonke et al. [199] mit denen der GaN-Schichten
der jeweiligen Heterostruktur. Dazu wurden Lumineszenzspektren bei verschiede-
nen Temperaturen aufgenommen. Bevor jedoch auf die Temperaturabhängigkeit
eingegangen wird, sollen die Übergänge der freien Exzitonen identifiziert und von
der Vielfalt der anderen strahlenden Übergänge unterschieden werden. In Abb.
7.5 ist ein für die drei Proben repräsentatives PL-Spektrum der Probe MD1309
bei T = 5 K dargestellt (durchgezogene Kurve). Die Struktur ist hochkomplex, da
GaN typischerweise eine Vielzahl von Defekten aufweist, was unter anderem an der
Gitterfehlanpassung zum Substrat liegt. Über dieses Thema wurde bereits meh-
rere Hundert Arbeiten publiziert, Reshchikov und Morkoç [200] veröffentlichten
jüngst eine kritische Zusammenfassung. Die hohe natürliche Defektdichte in Ni-
tridschichten schmälert ihre Verwertbarkeit für optoelektronische Bauelemente
nicht [201]. Im niederenergetischen Spektralbereich erscheint das sog. Band der
gelben Lumineszenz mit einer Breite von mehr als 400 meV. Bei vielen Proben ist
es unstrukturiert. Im vorliegendem Fall treten jedoch drei Maxima auf. Es spielen
vermutlich Interferenzeffekte bei der Auskopplung der Strahlung aus der Schicht
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7.2 Temperaturabhängigkeit der Feldstärke in der AlGaN-Barriere

Abb. 7.5: PL-Spektrum der Probe MD1309 bei T = 5K (durchgezogene Linie)
und T = 60K (unterbrochene Linie), aufgenommen mit der Anregungsenergie von
Eex = 3,815 eV. Der linke Teil des Diagramms ist linear, der rechte logarithmisch
eingeteilt. Im rechten Teil ist das Signal um einige Größenordnungen stärker. Die
Übergänge der

”
gelben Lumineszenz“, der Donator-Akzeptor-Paarübergänge (DAP),

des störstellengebundenen Exzitonen (D0XA) und ihrer Phononenrepliken (1LO. . . )
sind mit schwarzen Pfeilen markiert. Die grauen Pfeile markieren die PLE-Detekti-
onsenergie Edet bzw. die in der PLE ermittelten Übergänge der freien Exzitonen.

eine Rolle. Dass der gleiche Abstand der Maxima in der Pseudo-DF (SE-Daten)
dieser Probe beobachtet wurde, unterstützt diese These. Die Ursache der gelben
Lumineszenz ist noch nicht vollkommen geklärt. Höchstwahrscheinlich sind VGa-
Vakanzen beteiligt, welche in n-Typ-GaN sehr häufig sind [200]. Bei tiefen Tempe-
raturen erscheinen nach Dingle und Ilegems [202] das Band der Donator-Akzeptor-
Übergänge (DAP) zentriert bei 3,2571 eV und die dazugehörige Phononenreplik
bei 3,1672 eV. Der erste Werte wird im vorliegendem Spektrum mit minimaler
Abweichung (0,4 meV) reproduziert. Die Energie der longitudinalen Phononen ist
verspannungsabhängig [203] und beträgt hier 93 meV. Der mit Abstand stärkste
Übergang ist der des donatorgebundenen FXA-Exzitons (D0XA) bei 3,4578 eV.
Die Differenz von 22 meV zum Zwei-Elektronen-Satelliten (2ES D0XA) deutet auf
SiGa-Defekte hin [204]. Die LO-Phononenreplik des störstellengebundenen Exzi-
tons (1LO D0XA) wird bei 3,3645 eV beobachtet. Die Übergänge der freien Exzi-
tonen, FXA und FXC, werden vom donatorgebundenen Übergang überdeckt. Ihre
Übergangsenergien sind im Diagramm durch graue Pfeile markiert. Um die Ver-
spannung der GaN-Schicht zu bestimmen, könnte man nun die Bindungsenergie
des freien Exzitons FXA an den Donator von 6 bis 7 meV [205], je nach Störstellen-
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7 Unkontaktierte AlGaN/GaN-Heterostrukturen

Abb. 7.6: PLE- und PL-Spektren der
Probe MD1309 bei T = 5 K. Die
Übergangsenergien der freien und der do-
natorgebundenen Exzitonen sind mit Pfei-
len markiert.

typ, hinzuaddieren und mit den Daten von Thonke et al. und Gl. (2.25) berechnen.
Zur Bewertung der Temperaturabhängigkeit ist diese Methode jedoch ungeeignet,
weil der D0XA-Übergang wegen der geringen Bindungsenergie schon ab einer Tem-
peratur von unter T = 6 meV/k = 70 K sehr unwahrscheinlich ist. Dies wird im
Spektrum bei 60 K beobachtet (siehe unterbrochene Kurve in Abb. 7.5). Außer-
dem findet eine scheinbare Verschiebung des Maximums zu höheren Energien
statt, weil der FXA-Übergang bei höheren Temperaturen dominiert.

Es ist methodisch einfacher, statt des komplizierten Emissionsspektrums ab-
sorptionsbezogene Spektren auszuwerten, in welchen Störstellen eine untergeord-
nete Rolle spielen. Aus diesem Grund wurden PLE-Spektren aufgenommen. Zur
Detektion der optischen Übergänge wurde das Maximum der gelben Lumines-
zenz gewählt, da es gegenüber den anderen defektbedingten Übergängen stärker
und außerdem nahezu temperaturunabhängig ist [200]. Der zum Signal beitra-
gende Detektionsbereich war 24 meV und die Bandbreite des Anregungssystems
4 meV. Typische PL- und PLE-Spektren bei T = 5 K sind in Abb. 7.6 abge-
bildet. Im Gegensatz zum PL-Spektrum beobachtet man im PLE-Spektrum die
verhältnismäßig breiten Übergänge der freien Exzitonen und das Exzitonenkonti-
nuuum. Diese Zuordnung wird eindeutig durch die Photostrommessungen an der
gleichen Probe belegt (siehe Abb. 3.10).

Die so bestimmten Energien der freien Exzitonen sind in Abb. 7.7 aufgetra-
gen. Es existieren keine signifikanten Unterschiede zwischen den Proben. Zum
Vergleich wurden auch die Positionen der exzitonischen PL-Maxima eingezeich-
net. Die scheinbare Verringerung der Übergangsenergie ist unterhalb von 60 K
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7.2 Temperaturabhängigkeit der Feldstärke in der AlGaN-Barriere

Abb. 7.7: Übergangsenergien der frei-

en Exzitonen FXA und FXC aus PLE-
Experimenten an der Probe MD1309
und Energien der PL-Maxima aller drei
Proben für verschiedene Temperaturen.
Zum Vergleich sind Daten von Thonke
et al. [199] aus Reflektivitätsmessungen
für homoepitaktisches GaN abgebildet.

zu groß, um ǫ‖ verlässlich aus PL-Daten zu bestimmen. Im gesamten betrachte-
ten Temperaturbereich ist die Verschiebung der aus PLE-Spektren ermittelten
Übergangsenergien zu denen von Thonke et al. annähernd gleich und beträgt
durchschnittlich -16 meV (FXA) und -19 meV (FXC), was mit Gl. (2.25) eine posi-
tive Gitterdeformation von ǫ‖ = 19×10−4 ergibt. Zu niedrigen Temperaturen kann
man eine leichte Tendenz zur Verringerung von ǫ‖ feststellen. Dies bestätigt die An-
nahme σo ≈ konst. in Gl. (7.1). Unklar bleibt erst einmal, warum ǫ‖ und |F | nicht
bei Abkühlung der Proben zunehmen, was man wegen des kleinen thermischen
Ausdehnungskoeffizienten von Si (siehe Abb. 2.3) erwartet. Eine mögliche Er-
klärung ist, dass die Verwendung von Niedertemperatur-AlN-Zwischenschichten,
wie in den hier vorliegenden Proben, die Verspannung der darüber gewachsenen
Filme effektiv mindert [140] und dass solche Zwischenschichten zu einer partiellen
mechanischen Entkopplung zu den benachbarten Schichten führen [141].

Zusammenfassend wird mit den dargestellten Resultaten das Modell, dass je-
de Änderung von |F | in unkontaktierten Proben auf eine Änderung der Schicht-Po-
larisation zurückführt, untermauert. Die Unabhängigkeit der Oberflächenfeldstärke
vom Al-Gehalt und der Temperatur weist auf eine große, temperaturunabhängige
Dichte geladener Oberflächendonatoren hin. Durch sie wird das Ferminiveau bei
0,6 bis 0,7 V unter der Leitbandkante festgehalten (siehe Tab. 7.1).
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7 Unkontaktierte AlGaN/GaN-Heterostrukturen

7.3 Polare Flüssigkeiten auf der Oberfl äche

Der Einfluss der Bedeckung der Oberfläche einer AlGaN/GaN-Heterostruktur mit
der stark polaren Flüssigkeit Azeton (C3H6O, µDip = 2,69 D) wurde mittels PR-
Spektroskopie bei Raumtemperatur untersucht. Die Probe 072499B (x = 0,06)
wurde dazu in eine Küvette gebracht und nahe der Wand positioniert, so dass
sich nach dem Einfüllen nur ein dünner Flüssigkeitsfilm zwischen Küvettenwand
und Oberfläche befand. Dies war wegen des hohen Absorptionskoeffizienten von
Azeton im ultravioletten Spektralbereich notwendig.

Abbildung 7.8(a) zeigt die jeweiligen ER-Spektren mit und ohne Azetonbe-
deckung. Der starke Anstieg des Signals bei bedeckter Oberfläche kann zwar auch
auf die erhöhte Brechzahl des umgebenden Mediums zurückgeführt werden [siehe
Gl. (4.3) und (4.5)], für die Aufweitung der FKO gibt es jedoch keine andere Er-
klärung als die Vergrößerung von |F |. Die FKO-Analyse ergibt |F | = 336 kV/cm
in Luft und |F | = 355 kV/cm in Azeton.

Die SPR, siehe Abb. 7.8(b), ergibt damit eine Erhöhung des Oberflächen-
potenzials um ∆Φo = 33 mV. Im Helmholtzmodell wird diese Erhöhung durch
die Ausrichtung der Azetonmoleküle auf der Nitrid-Oberfläche erklärt. Es gilt:

∆Φo =
NDipµDip cos θ

ε0εr

, (7.2)

Abb. 7.8: (a) PR-Spektren der Probe 072499B (x = 0,06) in Luft und bei Bedeckung
der Oberfläche mit Azeton. In (b) sind die dazugehörigen Ergebnisse der SP-Rechnung
dargestellt.
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7.3 Polare Flüssigkeiten auf der Oberfläche

Abb. 7.9: (a) PR-Spektren der Probe 072499B (x = 0,06) in Luft und bei Bedeckung
der Oberfläche mit Azeton. In (b) sind die dazugehörigen Ergebnisse der SP-Rechnung
dargestellt.

wobei θ der Winkel zwischen dem Dipolmomentvektor und der Oberflächennorma-
len und εr = 20,7 [206] die statische Dielektrizitätskonstante des Azetons ist.
Kokawa et al. [196] führten systematische Untersuchungen zum Sensorsignal von
AlGaN/GaN-ISFETs durch und bestätigten eine lineare Abhängigkeit des Sour-
ce-Drain-Stroms vom µDip/εr-Verhältnis. Mit der Massendichte (0,7899 g/cm3)
und der molaren Masse (58,08 g/mol) von Azeton lässt sich unter der Annahme,
dass die Moleküle in allen drei Raumrichtungen die gleiche Ausdehnung besitzen,
NDip ∼ 4×1014 cm−2 abschätzen. Falls alle Dipole senkrecht auf der Oberfläche mit
dieser Dichte stehen, kann mit Gl. 7.2 ∆Φo ∼ 200 mV als Obergrenze angegeben
werden kann. Dieses Ergebnis ist wesentlich größer, als der experimentellen Wert
von 33 mV. Der erste Grund dafür ist, dass das Azetonmolekül (siehe Abb. 7.9)
senkrecht zum Dipolmoment eine größere Ausdehnung als parallel dazu besitzt.
Zweitens werden sich nicht alle Moleküle senkrecht auf der Oberfläche anlagern.

In einer alternativen Interpretation reduzieren die Azetonmoleküle nach Gl.
(7.1) die Ladung an der Oberfläche um ∆σo = 0,1× 1012 e/cm2 . Da die Ladungs-
neutralität erfüllt werden muss, verringert sich N2DEG um den gleichen Betrag.
Dieses Ergebnis wird durch die SPR reproduziert, in der Ladungsneutralität nicht
erzwungen wurde. Zu ähnlichen Schlussfolgerungen gelangten auch Neuberger et
al. [197], die eine Verringerung des Source-Drain-Stromes in HEMTs feststellten,
wenn das offene Gate verschiedenen polaren Flüssigkeiten ausgesetzt wird. Jedoch
konnte in dieser Arbeit nicht wie hier zwischen einem Mobilitäts- bzw. einem Elek-
tronendichteeffekt unterschieden werden.
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8 Zusammenfassung und Ausblick

Die vorliegende Arbeit behandelt die elektronischen Materialeigenschaften von
AlGaN/GaN-Heterostrukturen. Die Auswertung optischer Spektren mit komple-
xen Modellen ermöglichte es, den bisherige Kenntnisstand um folgende Punkte zu
erweitern:� Der wichtigste Befund ist die erstmalige zuverlässige, experimentelle Bestä-

tigung des in [31,57] theoretisch vorausgesagten Verlaufes der Polarisations-
diskontinuität ∆P an der AlGaN/GaN-Heterogrenze in Abhängigkeit vom
Al-Gehalt.� ∆P ist im Bereich von 5 K bis Raumtemperatur konstant.� Ein zur Bestimmung von ∆P geeignetes Verfahren basiert auf der Auswer-
tung von ER-Spektren und nutzt die spezifische Abhängigkeit der AlGaN-
Schichtfeldstärke von der angelegten elektrischen Spannung. In dieser Arbeit
wurde es konsequent weiterentwickelt und übertrifft so alle alternativen Me-
thoden in der Genauigkeit.� Die etablierten Analysemethoden für ER-Spektren, welche für schmallückige
Halbleiter gültig sind, müssen vor der Anwendung an AlGaN und GaN kri-
tisch hinterfragt werden. In unmittelbarer Nähe zur Bandkante kann man
das ER-Spektrum nicht mit Seraphinkoeffizienten beschreiben. Mit der Ana-
lyse der FKO oberhalb der Bandkante nach Aspnes erhält man jedoch die
korrekten Feldstärkebeträge.� Optische und insbesondere ER-Spektren von Gruppe-III-Nitridschichten las-
sen sich nur vollständig durch Berücksichtigung der Exzitonen im elektri-
schen Feld beschreiben. Dazu wurde in dieser Arbeit ein von Blossey vor-
geschlagenes Modell [42] auf die Nitride angewandt und in einer Software
umgesetzt. Der dargestellte Ansatz zur Spektrensimulation ist dadurch ein-
zigartig, dass man mit ihm Exzitonen in inhomogenen elektrischen Feldern
quantitativ analysieren kann. Die gute Übereinstimmung von berechneten
und experimentellen ER-Spektren bestätigt die verwendete Analysemetho-
de für ER- und PR-Spektren und bekräftigt die Zuverlässigkeit der hiermit
bestimmten Materialgrößen.

115



8 Zusammenfassung und Ausblick� Im Blosseymodell folgen die energetische Position der Exzitonenhauptreso-
nanz und deren spektrale Breite näherungsweise einer linearen Abhängigkeit
von der elektrischen Feldstärke.� In Pt-kontaktierten AlGaN/GaN-Heterostrukturen, die als chemische Sen-
soren einem ausreichendem Wasserstoffangebot ausgesetzt werden, erhöht
sich die Dichte des 2DEG um einige 1012 e/cm2 und die Schottkybarriere
verringert sich um bis zu 0,85 V.� Das Potenzial der freien, unkontaktierten AlGaN-Oberfläche liegt zwischen
0,6 und 0,7 V. Es ist wie die AlGaN-Schichtfeldstärke unabhängig von der
Temperatur und dem Al-Gehalt. Daraus wurde auf eine große, temperatu-
runabhängige Dichte geladener Oberflächendonatoren geschlossen.� Das Potenzial und die Nettoladung an der freien AlGaN-Oberfläche wird
durch Benetzung mit einer polaren Flüssigkeit wie Azeton geändert.

Nach Meinung des Autors sind die folgenden Themen interessante und wichti-
ge zukünftige Forschungsaufgaben: Parametrisierung der DF unterhalb der Band-
lücke zur vereinfachten Dimensionierung optoelektronischer Bauelemente; Erwei-
terung des DF-Modells auf mehrere Valenzbänder z.B. mit der Methode der
Green’schen Funktionen nach Aronov und Ioselevich [207]; Experimentelle Bestim-
mung von ∆P anderer Materialpaarungen; Untersuchung der Schichtfeldstärke
von kontaktierten und unkontaktierten Heterostrukturen bei hohen Temperatu-
ren; Klärung der Ursache der Abweichung in den feldinduzierten Resonanzver-
schiebungen zwischen Photostrom- und Absorptionsspektren, wie sie z.B. auch
in [130] berichtet wurde; Erweiterung des DF-Modells um die Effekte der Band-
befüllung und Bandkantenrenormierung zur Simulation von ER-Spektren mit aus-
gebildetem 2DEG an der AlGaN/GaN-Heterogrenze (z.B. in Anlehnung an [37]);
Klärung der Frage ob das in den Abschnitten 6.4 und 7.3 beobachtete Sensorver-
halten primär das elektrostatische Potenzial oder die Flächenladung beeinflusst.
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A Anhang

Simulationsparameter der dielektrischen Funktion

Tab. A.1: Parameter zur Berechnung der dielektrischen Funktion von GaN und
Al0,15Ga0,85N unter Zugverspannung und bei einer Temperatur von T = 5K.

GaN Al0,15Ga0,85N
Eg (eV) 3,491 3,785
Ep⊥ (eV) 20,6 22,5
fA 1,0a 1
fB 0,1a 0
fC 0,9a 1
µ (m0) 0,197b 0,212b

εr 10,4c 10,1c,d

ε∞ 5,18e 5,02e

Ry (meV) 25f 33
Fion (kV/cm) 89,5 112,2
Γ (meV) 2 40
a aus [90].
b aus [105].
c aus [106].
d aus [150].
e aus [108].
f aus [92].
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Prof. Dr. Gerhard Gobsch möchte ich für seine großartige Unterstützung und das
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