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Kapitel 1

Einleitung

Halbleiterbauelemente sind inzwischen aus unseagiictien Leben fast nicht mehr wegzuden-

ken. Beispielsweise finden sie ihren Einsatz in Compact-Disc-Spielern, Videorecordern, Handies
oder Computern. Ein sehahfig verwendeter Halbleiter ist das Silizium, das aus Sand gewonnen
werden kann, leicht zu dotieren ist und ein nichtleitendes Oxid bildet, das als Maslkid-
graphische Prozesse, die zur Chip-Herstellung notwendig sind, benutzt werden kann. Da es aber
ein indirekter Halbleiter ist, kann earfoptoelektronische Bauelemente nicht verwendet werden.
Hierfur werden seitdhgerem lll-V-Halbleiter eingesetzt. Beispiele sind GaAs-Leuchtdioden, die
infrarotes Licht emittieren undahifig in Sicherheitssystemen zum Einsatz gebracht werden. In
CD-Spielern werden rot leuchtende GaAsP-Dioden verwendet. Gelbe und beuchtdioden
werden auf der Basis von GaP hergestellt. Problematisch war lange Zeit die Herstellung von
blauen Lichtemittern. Die Materialquaditdes im blauen Sprektralbereich emittierenden IlI-V-
Halbleiters GaN war so schlecht, dal3 as diie Herstellung von Bauelementen nicht in Frage
kam. Anfang der 90er Jahre schienen die auf der Basis des II-VI-Halbleiters ZnSe hergestell-
ten Lichtemitter die vielversprechendsten Kandidaten zu sein bis 1994 zum ersten Mal blaue
Leuchtdioden auf der Basis von GaN vorgestellt wurden [1]. Verbesserte Herstellungsverfah-
ren machten diesen Fortschritbglich. Heute werden Lichtemitter vom blauen bis zum gelben
Spektralbereich auf der Basis der Gruppe-IlI-Nitride AIN, GaN und InN produziert.

Wie die meisten anderen breitkigen Halbleiter werden die Gruppe-IlI-Nitride epitaktisch mit
Molekularstrahlepitaxie oder metallorganischer Gasphasenabscheidung hergestellt. In Ermange-
lung einer geeigneten Alternative wird als Substratmaterial dabei meist Saphir verwendet, das ein
anderes thermisches Verhalten und andere Gitterparameter als das hexagonale GaN aufweist. Die
immense laterale Gitterfehlanpassung zwischen den beiden Materialien von caulit éafu,

daf3 die Dehnung der GaN-Einheitszelle schon nach den ersten Monolagen so grol3 ist, dal sie
durch Versetzungen abgebaut wird und die Schicht relaxiert auf dem SubstrathafwDie so
entstandenen Versetzungen verlaufen teilweise von der Schicht-Substrat-&atembils hin zur
Oberftiche. Typische Versetzungsdichten dieses Materialsystem liegen beP1010* cm2.

Zum Vergleich sind die Versetzungsdichtem ZnSe-basierende Bauelemente im Bereich von

10° — 10* cm~2, also mehrere @Renordnungen niedriger. Trotz dieser immensen Defektdichte
zeichnen sich die GaN-Leuchtdioden durch hohe Lebensdauern von bi€ Aturilen aus.
Verschiedene Verfahren zur Defektreduzierung, wie das Wachstum von sogenannten Puffer-
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6 KAPITEL 1. EINLEITUNG

Schichten aus GaN oder AlINulitten aber zu immer neuen Erfolgen bei der Herstellung von
Bauelementen. Diese bei niedrigen Temperaturen abgeschiedenen Pulfiestlyegi das late-

rale Wachstum von einzelnen Kristallitenalarend die Defektdichte in den ersten 50 nm stark
abnimmt. Es herrscht immer noch Uneinigkeitwaei, welchen Einflul3 die verschiedenen Arten

von Defekten auf die elektrischen und optische Eigenschaften der Gruppe-IlI-Nitride haben.
Das unterschiedliche thermische Verhalten von Schicht und Substret dazu, dal3 in der
Schicht nach dem Wachstum beim Ali#én Dehnungen induziert werden. Bislang ist das Tem-
peraturverhalten von GaN ein noch wenig erforschtes Gebiet, was auch auf die hohen Defekt-
dichten in den Kristallen und den starken Einflul3 der diversen Wachstumsparameter auf die
Dehnungssituation zuckzutihren ist. Meist sind die thermisch induzierten noch von hydro-
statischen Dehnungen unbekannteof@iiberlagert, wodurch eine Quantifizierung erschwert
wird. So konnen bei optischen Untersuchungen nahe dem absoluten Nullpunkt grof3e Fehler bei
der Absclatzung der vorliegenden Dehnung gemacht werden, da zum einen die thermischen
Ausdehnungskoeffizienten nicht genau bekannt sind und zum anderen der Einfluf3 von hydrosta-
tischen Dehnungen kaum abgestdtwerden kann.

Aufgrund der grol3en Gitterfehlanpassung, der daraus resultierenden hohen Defektdichte und der
thermisch induzierten und hydrostatischen Dehnungen ist GaN/Saphir ein anspruchsvoller Un-
tersuchungsgegenstand fiie strukturelle Charakterisierung mittels der hocleadgtiden Brit-
gendiffraktometrie, die sich bereits bei anderen Halbleitersystementalichés Werkzeug zur
strukturellen Analyse etabliert hdtber die Rohtgendiffraktometrie &finen unter anderem In-
formationenuber die Verspannungssituation in den Schichten und die vorliegenden Defekttypen
gewonnen werden.

In der hier vorgestellten Arbeit werden wesentliche B&jg zur Trennung von thermisch in-
duzierten und hydrostatischen Verspannungen geliefert. Dies wird durch temperangigeh”
Gitterparameterbestimmungerogiich, die hier in einem bislang nicht zusammangénd un-
tersuchten Bereich von 10 bis 600 Kagentiert werden. Zudem werden die Hig8é verschiede-

ner Wachstumsparameter auf die Verspannungasazdstin den GaN-Schichten untersuchter

deren Auswirkung bislang keine einstimmige Meinung vorherrschtullshinaus werden ge-

naue Defektanalysen an verschiedenen Probenserien vorgestellt, die Aufscoh& daben,

mit welchen Wachstumsparametern, welcher Defekttyp induziert wird. Schlie3lich wird die Aus-
wirkung der Defekte auf die elektrischen und optischen Eigenschaften untersucht, was zu einer
Klarung der offenen Frage beigt, ob und welche Defekte einen Einflu auf elektrische und
optische Charakteristika von GaN haben.

Es wird zurachst eine allgemeine Euififung in die Materialeigenschaften der Gruppe-IlI-Nitride

und ihre Herstellung gegeben. Die beiden folgenden Abschnitte widmen sich den theoretischen
Grundlagen von Defekten und Dehnungen in GaN-Schichten. Anschliel3end wird die in dieser
Arbeit hauptsachlich eingesetzte Untersuchungsmethode, distg&nbeugung, mit ihren hier
relevanten Anwendungsrglichkeiten vorgestellt. Besondere Beksichtigung findet dabei die
Beschreibung der Auswirkungen verschiedener Kristallfehler auf die Beugungsprofile. Es wer-
den Methoden vorgestellt, um dierfGaN-Schichten charakteristischen Kristalleigenschaften zu
untersucher und zu quantifizieren. Ein unabdingbares Werkzeug zur Bestimmung der Gitterpa-
rameter und Aufnahme von reziproken Gitterkarten ist die Mehrkristalldiffraktometrie, die mit
ihren Anwendungsioglichkeiten eingafhirt wird. Das Kapiteluber Rontgenbeugung schlief3t



mit apparativen Details zu den eingesetztam@éndiffraktometern. Aul3erdem werden kurz

die anderen verwendeten Untersuchungsmethoden, vor allem die Transmissionselektronenmi-
kroskopie, vorgestellt.

In der Darstellung der experimentellen Ergebnisse werdeachst Untersuchungen zur struk-
turellen Homogendt der mittels Molekularstrahlepitaxie hergestellten GaN-Schichten und zur
Reproduzierbarkeit der MelRergebnisse dargelegt,utielie’ Bewertung der folgenden Ergeb-
nisse wichtig sind. Alle GaN-Schichten, zu denen keine weiteren Angaben gemacht werden,
wurden in der Arbeitsgruppe von Prof. Hommel mittels Molekularstrahlepitaxie von Dr. S. Ein-
feldt, U. Birkle, R. Ebel, T. Bttcher und S. Figge gewachsen, denen bereits an dieser Stelle
fur die Zusammenarbeit gedankt sei. Der sich anschlielBende Abschnitt zu Verspannungen in
GaN-Schichten umfal3t temperaturabgige Gitterparameterbestimmungen am Substratmateri-

al Saphir, an GaN-Volumenkristallen sowie an homo- und heteroepitaktischen Schichten, die mit
Molekularstrahlepitaxie oder metallorganischer Gasphasenabscheidung hergestellt wurden. Um
die Einflisse verschiedener Wachstumsparameter auf die Verspannungen in heteroepitaktischen
GaN-Schichten einordnen zwikrien, werden Untersuchungen, die bei Raumtemperatur durch-
geflihnrt wurden, zu verschiedenen Probenserien vorgestellt. Biseger Abschnitt wird den mit
Molekularstrahlepitaxie auf AIN- und GaN-Puffer-Schichten abgeschiedenen GaN-Schichten
gewidmet.

Im folgenden Kapitel werden einige Defekttypen, die beim Wachstum von GaN-Schichten mit
der Molekularstrahlepitaxie auftretelrien, genauer untersucht. In diesem Abschnitt der Ar-
beit werden vielfach Ergebnisse deviRgenbeugung mit denen der Transmissionselektronenmi-
kroskopie, die in der Arbeitsgruppe von Prof. Ryder von Dr. H. Selke erzielt wurden,wgftkn™

da sich die beiden Verfahren bei der Defektanalyse sehr ganheeg. Es werden Defekte vorge-
stellt, die beim Wachstum mittels Molekularstrahlepitaxie auf Puffer-Schichten gefunden wur-
den. AuRerdem werden lonenscleih untersucht, die bei der Molekularstrahlepitaxie mit einer
Plasmaquelle zur Erzeugung des atomaren Stickstoffs induziert wesdeeik."Um den Einfluf3

der lonen, die bei der Plasmaentladung neben dem atomaren Stickstoff entstehen, genauer studie-
ren zu lonnen, wurde &hrend des Wachstums eine elektrische Vorspannung am Substrat ange-
legt. Ein weiterer Abschnitt widmet sich Stapelfehlern und Polytypismus in den GaN-Schichten.
Abschliel3end wird die Methode der thermischen Ausheilung zur Defektreduzierung diskutiert.
Der letzte Abschnitt der Arbeit zeigt, wie sich Defekte, die zum Teil im vorangegangenen Ab-
schnitt genau analysiert wurden, auf die elektrischen und optischen Eigenschaften der Schichten
auswirken. Die Arbeit schliel3t mit einer Zusammenfassung der erzielten Ergebnisse.
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Kapitel 2

Die Gruppe-IlI-Nitride

2.1 Allgemeine Eigenschaften und Materialparameter

Schon in den sechziger und siebziger Jahren wurden intensive Anstrengungen unternommen,
Halbleiterbauelemente basierend auf den Nitriden GaN, AIN und InN herzustellen. DidhBam”

gen scheiterten an der schlechten Materialga@&ldie durch eine hohe n-typ Hintergrunddotie-

rung und hohe Defektdichten gegt war. Zudem konnte keine p-typ Dotierung erreicht werden.
Erst in den achtziger Jahren wurden grof3e Fortschritte in p-typ Dotierung [2, 3] und bei der Re-
duzierung der Hintergrundelektronenkonzentration erzielt, was vor allem auf die verbesserten
Herstellungsverfahren zuckzufihren ist. Die folgenden Eigenschaften der Gruppe-IlI-Nitride
machen dieses Materialsystem zu einem interessanten, aber auch schwierigen Forschungsgegen-
stand.

Die Bandlicken der drei biaien Halbleiter reichen von 1.9 eVirfInN lUber 3.4 eV @if GaN

bis zu 6.2 eV tii AIN. Durch Mischung der drei Systeme#rien optische Bauelemente fien
gesamten sichtbaren bis in den ultravioletten Spektralbereich hergestellt werden. Hinzukommt
die chemische und thermische Stahilidier Nitride, die sieui Anwendungen in Hochleistungs-
bauelementen unter extremaunl3eren Bedingungen nutzbar macht.

Unter normalen Bedingungen liegen GaN, AIN und InN in der wurtzitischen Kristallstruktur
(Raumgruppé:é‘v) vor. Durch epitaktisches Wachstum auf kubischen Substraten kann auch die
Zinkblende-Struktur stabilisiert werden, und bei sehr hoheuckeii bildet sich die Kochsalz-
Struktur aus. Die thermodynamisch stabile Wurtzit-Struktur hat eine hexagonale Einheitszelle,
die je drei Atome jedes Elements ealih'Die beiden hexagonal dichtestgepackten Untergitter,

die durch die beiden Elemente aufgebaut werden, durchdringen sich gegenseitig und sind entlang
der Hauptachse{Achse) umg der Gitterkonstanten gegeneinander verschoben. Jedes Atom hat
die Koordinationszahl vier und ist die andere Spezies ionisch gebunden. Die beiden Gitterpa-
rametera und c (siehe Abb. 2.1) haberuf'eine ideale wurtzitische Struktur ein Vaitris von

£ =,/(8/3). In realen Kristallen ist dieses Vaaltriis etwas kleiner.

a
Die mechanischen Eigenschaften, im spezielleri¥aN, wurden zwar schon intensiv untersucht,

aber die Ergebnisse weichen zum Teil deutlich voneinander ab [5-9]. Dies betrifft die Gitterpa-
rameter, die elastischen Konstanten und auch die thermischen Ausdehnungskoeffizienten.

9



10 KAPITEL 2. DIE GRUPPE-III-NITRIDE

Abbildung 2.1: Die Wurt-
zitstruktur (aus [4]).
Die gefillten Symbole
entsprechen dem Stick-
stoff, die offenen Ga,
Al oder In. c und a sind
der vertikale und der
laterale Gitterparame-
ter.

2.2 Herstellung von Gruppe-IlI-Nitriden

Die auf GaN basierenden Bauelemente werden mit epitaktischen Verfahren hergestellt. Zu die-
sen gebien die Molekularstrahlepitaxie (MBE vanolecular beam epitaxynd die metallor-
ganische Gasphasenabscheidung (entweder MOCVD oder MOVPEetait-organic chemical

vapor depositiomder metal-organic vapor-phase epitaxy

Die MBE ist ein Verfahren, das unter Ultrahochvakuum (UHV) bei ca.¥orr durchgefihrt

wird. Fir das GaN-Wachstum befinden sich die Elemente Ga, Al und In in Effusionszellen und
werden aus der festen Phase thermisch verdampft und zu einem Molekularstrahl kolinézrt.

die Temperatur der Effusionszellen kann der Flul3 des jeweiligen angebotenen Elements einge-
stellt werden. Mechanische SchlielBmechanismen vor den Zellen machen auch einen abrupten
Wechsel zwischen den angebotenen Elementeglioti. Der atomare Stickstoff karubér eine
Plasmaentladung zur Veigung gestellt werden. Im Rahmen dieser Arbeit wurden Schichten un-
tersucht, @ir deren Herstellung eine Elektron-Zyklotron-Resonanz- (ECReectron cyclotron
resonanceund eine Radiofrequenz-Plasmaquelle (RF) verwendet wurden. Bei der Plasmaentla-
dung werden neben dem atomaren Stickstoff auch Stickstoffionen erzeugt, deren Anteil bei der
ECR-Quelle 2 10®mal hsher ist als bei der RF-Quelle [10]. Die so erzeugten atomaren, mole-
kularen und ionischen Ausgangsmaterialen lagern sich auf dem geheizten Substrat ab und bilden
dort die entsprechende Verbindung. Typische WachstumstemperatuMBE-GaN-Schichten

liegen bei 750°C [11]. Durch Anlegen einer Substratvorspannung kann der Einfluf3 der lonen
beim Wachstum gesteuert werden. Um eine gle@Bigé Temperatur- und Elementverteilung

zu gewahrleisten wird das Substra&viend des Wachstums rotiert.

Die MOCVD ist im Gegensatz zur MBE kein UHV-Prozel3. Die nicht-metallorganischen Aus-
gangsstoffe werden gasthig zur Verfigung gestellt. Zu diesen geteh beim Wachstum von Il1-
N-Verbindungen beispielsweise NHnd SiH;. Die Metallorganika, wie Trimethylgallium oder
Trimethylaluminium, liegen alsuissige oder feste Ausgangsmaterialen in sogenaihibblern

vor. Uber Trigergase, die durch dBubblergefiinrt werden, gelangen die Metallorganika zum
Substrat, wo sie mit den anderen Ausgangsstoffen zusammémgegrden und reagieren. Als
Tragergase fungieren Stickstoff bzw. Wasserstoff. Die Wachstumstemperaturen liegen typischer-
weise bei 1050C.

GaN-Volumenkristalle mit derdchsten kristallinen Perfektion werden liéiipressn Warschau
hergestellt. Das Wachstum erfolgt in einem Hochdruck-Hochtemperatur-Verfahren aus einer rei-
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nen Galliumschmelze bei einem Stickstoff-Druck von 12 bis 20 kbar und einer Temperatur von
1400 bis 1700C. Die maximal 10< 10 mn? groRen Kristallite bilden sich spontan an der Wand
des Schmelztiegels in derlzone. Der Prozel3 dauert typischerweise 120 bis 150 Stunden [12].
Bei Mg-dotierten Proben wird der Ga-Schmelze Mg beigéfDie so geachteten Kristalle ha-

ben eingl0001-Orientierung und weisen eine N- und eine Ga-polare Seite aufd& homo-
epitaktische Wachstum wird vorzugsweise die N-polare Seite verwendet, da sie chemisch aktiv
ist und somit durch chemomechanisches Polieren einfach atomar glatteeRlérzielt werden
konnen [13].

2.2.1 Geeignete Substrate

Die Herstellung von GaN-Volumenkristallen ist bislang noch kein kommerziell anwendbares
Verfahren. GaN wird folglich haupgghlich auf Fremdsubstraten abgeschieden, die sich in der
Kristallstruktur, den Gitterparametern und den thermischen Ausdehnungskoeffizienten unter-
scheiden kinen. Die heute amelifigsten verwendeten Substratmaterialien sind (001)-orientier-
tes AbO3 (Saphir) und 6H-SIC.

Die Nachteile des Saphir-Substratgmmich die grol3e Gitterfehlanpassung von ca. 14 % zum
GaN, die thermische Fehlpassung und die Nicht-béigkeit, werden durch seine Vagbar-

keit sowie chemische und thermische Stadiflisufgewogen. Durch einen sogenannten Nitridie-
rungsprozeld wird das Saphir-Substrat vor dem Abscheiden der GaN-Schicht an deadbberfl”

in AIN umgewandelt. Bei der MOCVD wird die Nitridierung durch die Zersetzung vors NH

an der Saphir-Obedthe erreicht [14], afirend bei der plasmauntarstten MBE die Ober-
flache den Stickstoffradikalen, die aus der Plasmaquelle kommen, ausgesetzt wird [15, 16]. Es
erfolgt ein Austausch der Sauerstoff- durch die Stickstoffatome. Die Nitridiertemperatur und
-dauer haben entscheidenden Einflul3 auf die Defektstruktur debbetaabgeschiedenen GaN-
Schichten [15, 17].

Das SiC zeichnet sich durch eine wesentlich geringere Gitterfehlanpassung von -3.4 % zum GaN
aus, ist aber wegen des stark ausggein Polytypismus teuer in der Herstellung. Weitere Sub-
stratmaterialen wurden und werdarr filas Wachstum von GaN eingesetzt, aber bislang konnte
sich noch kein alternatives Material durchsetzen. Eine detaillierte Auflistung und Bewertung ver-
schiedener Substratmaterialien findet sich in der Diplomarbeit von C. Fechtmann [18].

2.2.2 Standardbedingungen

Die im folgenden als Standardproben bezeichneten Schichten ginddick und wurden mit
MBE auf (001)-AbOs-Substraten abgeschieden, die auf dackéite mit einer Jum dicken
Ti-Schicht bedampft wurden, um die Absorption deaiiéstrahlung der Substratheizung zu
gewahrleisten. Vor dem Wachstum der GaN-Schicht wurde das Substrat zwei Mintigh@ :
H3PO; = 3 : 1 bei 120°C geatzt, in deionisiertem Wasser gediplind mit Stickstoffgas ge-
trocknet. Im UHV wurden die Substrate bei 600 ausgegast. Im Falle der ECR-Plasmaquelle
erfolgte dann die zehnmirtige Nitridierung bei einer Substrattemperatur von 820 einem
Stickstoffflu von 4 crimin und einer Plasmaleistung von 100 W. Mit der RF-Plasmaquelle
erfolgte bis zur Probe N566 eine achtmiige Nitridierung bei 750C, ab dieser Probe wurde
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90 Minuten lang bei 200C nitridiert. Soweit nicht anders angegeben, wurden die Schichten mit
einem llI/V-FluRBverfaltnis von etwa eins gewachsen. Bei der ECR-Plasmaquelle entspricht das
mit einem StickstofffluR von 4 cAfmin und einer Plasmaleistung von 200 W, bei der RF-Quelle
entsprechend 1.5 cimin und 500 W. Die Substrattemperatur und die Wachstumsrate betru-
gen bei den Proben, die mit der ECR-Quelle hergestellt wurden;@30hd 250 nm/h, bei der
RF-Quelle entsprechend 785G und 640 nm/h.

2.3 Defekte in GaN

Die durch die gro3e Gitterfehlanpassung von -13.9 % zwischen GaN und Saphir verursachte
Dehnung der Schicht beim Wachstum wird in den ersten Atomlagen durch die Bildung von
Fehlanpassungsversetzungen abgebaut, die im Idealfall auf die Gobez#livischen Substrat

und Schicht beschrikt sind. Ihr Burgersvektd?l liegt parallel zur Ebene der Greratlie, so

daf} die (0001)-Ebene als Gleitebene dient und eine Ausbreitung in Wachstumsrichtung unter-
drtickt wird. Die nicht durch diese Versetzungen abgebaute Dehnung ver2ck+t 0.9 % in
Kombination mit der durch die unterschiedlichen thermischen Ausdehnungskoeffizienten verur-
sachten Dehnung der Schicht beim Aibken nach dem Wachstum isirfdie in vielen GaN-
Schichten vorliegenden hohen Dichten an durchlaufenden Versetzungen in Wachstumsrichtung
von etwa 18° cm~2 verantwortlich [19]. Neben den von der Grenz- bis zur ObeHe durch-
laufenden Versetzungen gibt es jedoch auch noch eine ganze Reihe anderer Defekte. Dies ist in
Abb. 2.2 durch eine TEM-Querschnittsaufnahme einer unter Standardbedingungen gewachsenen
GaN-RF-MBE-Schicht mit den typischen Defekten illustriert.

durchlaufende
\ersetzung

Abbildung 2.2: TEM-Querschnittsaufnahme
einer unter Standardbedingungen gewach-
senen RF-MBE-Schicht. Die auftretenden
Defekttypen sind durch Pfeile markiert
und entsprechend bezeichnet.

Die Kristallographie der Defekte im GaN iahiilich wie bei hexagonalen Metallen, in denen

die dichtestgepackte Ebene die (0001) Basalebene und die dichtestgepackten Richtungen die
(1120) Richtungen sind. Das bevorzugte Gleltsystéfmzo ){0001} hat den Burgersvektor

b= 3(1120) der dem kleinsten Gittervektor entlang einer dichtestgepackten Richtung entspricht.
Auch andere Gleitebenen wie di#100} oder die{1101} sind im GaN aktiv, allerdings sind die
durchlaufenden Versetzungen in diesen nur begrenzt beweglich. Alle Arten von Burgersvekto-
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ren, die typischuf perfekte Versetzungen in hexagonalen Kristallen sind, werden auch im GaN
beobachtet. Die mit ihnen veripfte Dehnungsenergie ist proportionaIE?uund entsprechend

nimmt die Wahrscheinlichkeituf“ihre Bildung ab, auf3er wenn sie durch Versetzungsreaktion
entstehen [20]. Die durch die gesamte GaN-Schicht verlaufenden VersetzwomgemkStufen-

oder Schraubencharakter haben, sieri€n aber auch aus beiden Typen gemischt sein. Ihre Bur-
gersvektoren sind = (1120), ¢ = [000] und &+ ¢ = 3(1123) mit den Langen 0.3189 nm,
0.5185 nm bzw. 0.6087 nm [21]. Zwischen Kristalliten, die leicht gegeneinander fehlorientiert
sind, bilden sich versetzungsreiche Korngrenzen aus, die je nach dem vorliegenden Versetzungs-
typ Verkippungs- oder Verdrehungsgrenzen sind. Im ersten Fall sind es Schraubenversetzungen,
im zweiten ein Netzwerk aus Stufenversetzungen. Meist ist die Regdoch komplexer und

es liegt eine Mischung aus beiden Korngrenzen vor [20].

Das Auftreten von Stapelfehlern in der hexagonalen GaN-Matrix entspricht in der Regel einem
lokalenUbergang zum kubischen Polytyp. Im kubischen System kann jede tetraedrisch gebunde-
ne GaN-Doppelschicht dreiogliche Positionen A, B und C einnehmen, so dal3 eine Stapelfolge
...ABCABC.. entsteht, vahrend im hexagonalen GaN nur zwei Stapelpositionen mit der Folge
...ABABAB.. mdglich sind, wie es in Abb. 2.3 gezeigt ist.

Abbildung 2.3: Schematische Darstel-
lung des hexagonalen (a) und ku-
bischen (b) Polytyps entlang der
[1120] Projektion von GaN. Stick-
stoff wird durch die groRen offe-
nen und Gallium durch die klei-
nen gefillten Symbole ref@sen-
tiert. Die mbglichen Stapelpositio-
nen fir eine GaN-Doppelschicht
sind mit A, B, C markiert (aus [22]).

TWTO>W>O>WPW

Stapelfehler werden meist durch partielle Versetzungen mit den BurgersveEt@f%mlOO},
{0001 und%<2203> ! begrenzt, deren genaue Analyse Aufschib8r die Art des Stapelfehlers
gibt [20]. Es gibt drei Arten von Stapelfehlerh (12, E), die entweder eine, zwei oder drei kubi-
sche Doppelschichten enthalten und deren Cdigh@iihenergien in der angéften Reihenfolge

sich wie 1:2:3 verhalten [23].

Inversionsdoraien treten nur bei Kristallen auf, die nicht zentrosymmetrisch sind, und beinhal-
ten die Inversion eines gesamten Kristallbereichs in Bezug auf den Wirtskristall. Es gibt zwei
Arten von Inversionsdoarien, die sich darin unterscheiden, obataléch eine Translation statt-
findet oder nicht. Ohne diese Translation werden die Kation- und AradzghNertauscht, die
Reihe der Gitterpunkte bleibt aber kontinuierlich. Anderenfalls wird die tetraedrische Bindung
aufgebrochen [24]. Ihre Entstehung wird auf Stufen an der Substrattiefzunckgetihrt,

Uber deren ldhe in der Literatur Uneinigkeit herrscht [24, 25]. In Abb. 2.4 ist eine Inversions-

LAuf die in diesem Abschnitt verwendete Indizierung mit vier Millerschen Indizes (hkil) wird im folgenden nur
bei Ergebnissen, die mit der Transmissionselektronenmikroskopie erzielt wurdeckgegfiffen.
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doménengrenze, die sich an einer Stufe auf dem Substrat ausgebildet hat, illustriert.

Abbildung 2.4: Schematische Darstel-
lung einer Inversionsdoamengren-
ze entlang der[1120]-Projektion
von GaN. Die Inversion wird durch
eine Stufe des Saphir-Substrats der
Hohe s hervorgerufen. Stickstoff
wird durch die gdfiliten und Galli-
um durch die offenen Symbole re-
prasentiert (aus [25]).

Eine Analyse mittels der Transmissionselektronenmikroskopie (im folgenden mit TEM abge-
kurzt) ermoglicht es, Defekte, deren Burgersvektoren senkrecht oder parallel zur Substrat-Schicht-
Grenzfliche liegen, mit Hilfe des Sichtbarkeitskriteriums zu unterscheiden. Wenn der Beugungs-
vektor g senkrecht auf den Burgersvektor des Defektes steht, so verschwindet dessen Kontrast
unter diesen Beugungsbedingungen. Bei Defekten mit Burgersvektor in Wachstumsrichtung ver-
schwindet der Kontrasuf'den Beugungsvekt@r= 110. Zu diesen Defekten geten beispiels-

weise Schraubenversetzungen. Aber auch Stapelfehler, Mikrozwillinge und andere spezielle Ar-
ten von Korngrenzen, die an Stufen an der Grexhit' zwischen Substrat und Schicht gebildet
werden, oder auch dreidimensionalelRchen, die haupéghlich bei MOCVD-GaN auftreten
verursachen eineahnlichen Kontrast in den Hochaoflingsaufnahmen, so dal3 sie meist nur
durch aufwendige Simulationen der Bilder unterschieden werdemdsi. ki die zweite Art

von Defekten mit Burgersvektor in der Wachstumsebene, wie Stufenversetzungen, verschwin-
det der Kontrastdi g = 002. Gemischte Versetzungen sind unter beiden Beugungsbedingungen
sichtbar.

2.3.1 Eigenschaften von Defekten in GaN

Da es trotz der hohen Versetzungsdichten in den Gruppe-IlI-Nitrideglioh'ist, Leucht- und
Laserdioden mit langen Lebensdauern zu produzieren, wurdeckhahangenommen, dal3 die
durchlaufenden Versetzungen im GaN keine elektronischem#dstin der Bandicke erzeugen

und so nicht als effiziente Rekombinationszentren fungieeméi. Diese Eigenschaft wurde

dem ionischen Bindungscharakter in dem betrachteten Materialsystem zugeschrieben [26]. Die
Lebensdauer der Bauelemente wird jedoch stetig durch Defektreduzieruaggest|'so daf’ es
unumginglich ist, den Einflul3 der Defekte auf die elektrischen und optischen Eigenschaften der
GaN-Schichten zu backsichtigen.

Die transversale Hall-Beweglichkeit in ABhgigkeit von der Konzentration an freien Ladungs-
tragern in GaN-Schichten weist in der Regel ein Maximum auf, wie es in Abb. 2.5 zu sehen ist.
Dieses Verhalten kann auf der Grundlage der Matthiessenschen Regel, derzufolge sich die ge-
samte reziproke transversale Hall-Beweglichkeit aus der Summe der Reziprokwerte der einzel-
nen Beweglichkeiten zusammensetzt, die durch verschiedene Streumechanismen zustandekom-
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men, erkéirt werden. Im Fall von GaN mul} es sich folglich um eine Kombination aus der Streu-
ung an geladenen Versetzungslinien, ionisiertens&llen und Phononenstreuung handeln [28].

Die in Abb. 2.5 dargestellten Mel3punkte sind an GaN-Schichten aufgenommen worden, die sich
in zwei Kategorien einteilen lassen. Der Ladungstransport in Proben auf der durchgezogenen
Linie wird durch die Streuung an ionisierteno8tellen dominiert, &hrend der Transport in
Schichten auf den gestrichelten Linien durch die Streuung an geladenen Versetzungen bestimmt
wird. Demnach werden Ladungagér in n-typ dotiertem GaN von akzeptorartigen Zentren
entlang der durchlaufenden Versetzungen, die eine Stufenkomponente aufweisen, eingefangen.
Nachfolgende Elektronen erfahren an den negativ geladenen Versetzungen Coulombstreuung,
wodurch die Beweglichkeit reduziert wird [27]. Gestt' wird diese Theorie durch die Tempe-
raturablangigkeit der Transportkoeffizienten, TEM-Ergebnisse und die Tatsache, dal} MOCVD-
und HVPE-Proben (vohydride vapor phase epitaxyie eine geringere Versetzungsdichte als
MBE-Proben aufweisen, ein@hére Hall-Beweglichkeit zeigen [29, 30]. Der Einflul3 der durch-
laufenden Versetzungen wird ab einer Dichte vof A2 signifikant [30].

Fir den Fall, dal3 die Streuung an ionisiertenrStellen dominant ist, zeigt die temperatu-
rabhengige transversale Hall-Beweglichkeit fiohe Temperaturen el 3/2-Verhalten, das auf

die Phononenstreuung ziokzutihren ist. kir tiefe Temperaturen steigt die Beweglichkeit auf-
grund von Streuung an ionisiertero8itellen monoton mit %2 an. Die Streuung an Versetzun-

gen istin diesem Fall minimal und wird durch die hohe Konzentration an freien Ladaggstr”
abgeschirmt [29]. Die temperaturabigige Beweglichkeit bei dominanter Streuung an gelade-
nen Versetzungen ist proportional Eup(—%), wobei AE die Aktivierungsenergie der La-
dungstagerkonzentration ist [29].

Ein vollig anderes Verhalten von ECR-MBE-Proben, die im Hause hergestellt wurden, wurde mit
hoppingLeitfahigkeit an Potentialbarrieren, die sich an den Korngrenzen bildeaygi&l]. Die
Beweglichkeit in Ablaihgigkeit von der Konzentration an freien Ladunggarn zeigtdf diese

Proben ein ausgepgtes Minimum.

In Bezug auf Rekombinationsaktigi&n von Versetzungen und Stapelfehlern gehen Rebane und
Shreter [32] davon aus, dal3 Elektronen uimdher an neutralen Stufenversetzungen durch lang-
reichweitige Verzerrungsfelder eingefangen werden. Der entscheidende Rakt@nfEinfluld
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auf die Effizienz eines Bauelements ist die Diffusionszeit der Ladusnggstzu den Versetzungen

[32]. Der Einflul3 wird erst dann bemerkbar, wenn die Stufenversetzungsdichte einen Schwell-
wert tiberschreitet, deuf'"GaN mit einer freien Ladungsiérkonzentration von n=10cm3

bei Raumtemperatur 1®cm=2 betrigt. Die Rekombinationsaktiat'von Schraubenversetzun-

gen ist geringer, da die Symmetrie ihrer Verzerrungsfelder eine Wechselwirkung mit Elektronen
verhindert. Allerdings haben sie einero@eren EinfangquerschnitifLocher und somit kann

ein Elektroneneinfang als SekuargrozelR auftreten. Stapelfehlethfén zu eineratmlichen
Trennung der Ladungstger und sollten daher eine Rekombination unteskien [32].
Charakteristischut die optischen Eigenschaften von GaN ist die bandkantennahe Lumineszenz.
Zu dieser gebrien eine im unverspannten Fall bei 3.470 eV auftretende Emission, die von der Re-
kombination eines an einen neutralen Donator gebundenen ExAip$)(herwihrt. Ihre homo-

gene Linienbreite liegt bei etwa 1 meVawend die tatchlich bestimmten HWB in der Regel
deutlich dauber liegen [33]. Die inhomogene Verbreiterung dieser Emission kann auf strukturel-
le Defekte in den GaN-Schichten mekgefihrt werden, so daR die HWB ddb{, X)-Bande als

Mal fiir die kristalline Ordnung herangezogen werden kann [34]. Auf der niederenergetischen
Seite dieser Emission werden diverse andere, vermutlich defektkorrelierte Banden zwischen 3.42
und 3.12 eV beobachtet, deren Ursache zum Teil offen ist [34-36]. Eine Bande bei 3.41 bis
3.42 eV wird auf Exzitonen zuckgetihrt, die an Stapelfehler gebunden sind [36, 37]. Lumines-
zenzlinien zwischen 3.309 und 3.365 eV werden stark lokalisierten Exzitonen zugeschrieben, die
mit Defekten an der Schicht-Substrat-Greaefié korrelieren [34]. Blifig wird bei 2.2 eV die
sogenannte gelbe Lumineszenz beobachtet, die mit Defekten in Zusammenhang gebracht wird,
aber deren genauer Ursprung nicht gekist [35]. An Proben, die kubische Einsak§e enthal-

ten, konnten kubische Donator-Akzeptor-Paar-Banden (DAP) und die kubiB€h¥)(Bande
nachgewiesen werden [38—40].

2.3.2 Methoden der Defektreduzierung

Die hohe Defektdichte in heteroepitaktisch hergestellten GaN-Schichten gab Anlal? dazu, Verfah-
ren zu deren Reduzierung zu entwickeln. Bei der Verwendung von Saphir-Substraten kann durch
geeignete Nitridierung der Obeatihie die Defektdichte herabgesetzt werden. Dies wurde bereits

in Kapitel 2.2.1 eiutert. Ein inzwischen standardffig eingesetztes Verfahren ist die Abschei-
dung von Nukleationsschichten bei tiefen Temperaturen, sog. Tieftemperaturpuffern. Puffer wer-
den auch bei anderen epitaktischen Systemen wie ZnSe auf GaAs eingesetzt und dienen in der
Regel dazu, die Schichteigenschaften, von denen des Substrats zu entkoppeln. Hiramatsu et al.
entwickelten 1991 ein Modell (siehe Abb.2.&ir flas MOVPE-Wachstum von GaN-Schichten

auf dinnen AIN-Pufferschichten, die bei tiefen Temperaturen abgeschieden werden [41]. Der
Tieftemperaturpuffer wird bei ca. 60@ auf das Saphir aufgewachsenalivénd er bei dieser
Temperatur noch amorph ist, kristallisiert er beim Hochheizen auf Wachstumstemperatur (ca.
1050°C) in einer kolumnaren Struktur aus. Die feinen kolumnaren Kristallite des Puffers haben
einen Durchmesser von etwa 10 nm und eine sehr rauhe Morphologie. In der auf dem Puffer ab-
geschiedenen GaN-Schicht wird diese Morphologieaztist reproduziert, allerdings findet dann

eine geometrische Selektion statt, bei der nur Kristaliieg bleiben, die entlang der Richtung

mit der giol3ten Wachstumsrate ausgerichtet sind, d. h. entlang der &tbexfiiormalen des
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Defektarme Zone

Trapezformige Kristalle (150 nm)

‘ﬂmmmm Defektreiche Zone (50 nm)

\ Puffer (50 nm)
Saphir

Abbildung 2.6: Modell zum Wachstum von GaN auf einem AIN-Tieftemperaturpuffer nach Hiramatsu
et al. [41]. Das Wachstum auf dem Puffer wird in drei Phasen eingeteilt, in denen die Defektdichte
immer geringer wird.

Substrats@¢-Achse). Dieser Bereich ist sehr defektreich und erstrecktigden étwa 50 nm. In

dem darauffolgenden Gebiet, das ca. 150 nm dick ist, findetar&tdtiterales Wachstum statt.

Es bilden sich trapeafimige Kristalle aus, die allatilich zusammenwachsen. Die sich anschlie-
Bende Schicht ist relativ defektarm. Nach ca. 300 nm findet nochmals eine abrupte Defektredu-
zierung statt. bi GaN-Tieftemperaturpuffer wurde gezeigt, dafd das gleiche Wachstumsmodell
zutrifft [42]. Da beide Puffermaterialien effektiv die Defektdichte in den Schichten reduzieren,
werden sie auch gleichermal3am tlie Herstellung von optoelektronischen Bauelementen ein-
gesetzt.

Die Weiterentwicklung dieses Verfahrens ist die sukzessive Abscheidung von mehreren Puffer-
schichten. Nach dem ersten Puffer wird eine GaN-Schicht aufgebracht, danach nochmals ein
Puffer und wieder eine GaN-Schicht etc. Von Amano et al. [43] wurde gezeigt, dal’ die Dichte
an durchlaufenden Versetzungen mit jeder weiteren Pufferschicht um bis zu eiger@rdnung
abnimmit.

Ein Verfahren, um die Defektdichte in bestimmten Bereichen der Schicht zu reduzieren, ist das
von herlommlichen IlI-V-Halbleitern bekannte laterale epitaktische Wachstum aufBi@sken

(ELO von epitaxial lateral overgrowjH{44—46]. Bei den oft streifelmfimigen Masken sind das
Verhéltnis aus freier zu maskierterdée und die Kristallrichtung, in der die Streifen orientiert
sind, wichtige Parameter. Das GaN-Wachstum beginnt zwischen den Streifen, oberhalbdes SiO
findet die Koaleszenz unter Ausbildung einer kleinen Kahstatt. So entstehen defektarme Be-
reiche oberhalb der SgaMasken und defektreiche Zonen in den Bereichen dazwischan. F~
das laterale epitaktische Wachstum ist gasiiges Ga notwendig, da metallisches Ga mitSiO
reagiert. et die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten MBE-GaN-Schichten wurde ELO nicht
angewendet.

2.3.3 Das Mosaikblockmodell

Verursacht durch die hohe Defektdichte bestehen GaN-Schichten aus vielen einzelnen Kristalli-
ten, die durch Korngrenzen voneinander getrennt werden. Eine hilfreiche Modellvorstellung zur
Beschreibung derartiger Schichten ist das Mosaikblockmodell, wie es in Abb. 2.7 skizziert ist. In

diesem speziellen Fall besteht der Mosaikkristall aus einzelnen perfekten Krisiakehl deren
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vertikale Kotarenzéinge der Schichtdicke entspricht, die aber lateral begrenzt sind. Im allgemei-
nen Fall kann die Ausdehnung der Kristalle in jeder Richtung eingaskhisein. Die @it die
Beschreibung von GaN-Schichten interessantef3én’sind die mittlere laterale Ausdehnuhg

die Verdrehung und die Verkippung der Mosaitité. Verdrehung bedeutet eine Rotation des
Mosaikblocks um die Obedthennormale und Verkippung eine Rotation senkrecht zu dieser.
Wird ein entsprechender Verdrehungs- oder Verkippungswinkelesbdrgegeben, so handelt es
sich immer um den in der statistischen Verteilung aufigsten auftretenden Wert. Die Verdre-
hungen und Verkippungen sind in den GaN-Schichten immer mit durchlaufenden Stufen- bzw.
Schraubenversetzungen veulifit, so dal? man aus den entsprechenden Winkeln die mittleren
Versetzungsdichten absataén kann.

verkippung Abbildung 2.7: Schematische Darstel-
Verdrehung lung einer GaN-Schicht als Mosaik-

blockkristall. Charakteristische Ei-

| genschaften der Mosaikike sind
| die mittlere laterale Ausdehnung d
— | sowie die Verkippung und die Ver-
drehung der Mosaikkiicke um die

Saphir Oberfachennormale.

]
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2.4 Dehnung und Spannung

2.4.1 Elastizitatstheorie ftir (001)-GaN-Schichten

Uber die Elastizittstheorie kannui’ ein Material eine Verkmgfung zwischen Dehnung und
Spannung hergestellt werdéemnach besteht ein linearer Zusammenhang zwischen beiden
GroRen, der durch das Hookesche Gesetz wiedergegeben wird:

Oij = gcijkl -kl (2.1)

Hierbei sindoj; undey die Spannungs- bzw. Dehnungstensof@py, ist der Elastiziitsmodul.

Unter Betricksichtigung der Symmetrien des Elasarsthoduls,di3t sich Gl. 2.1 auf eine Ma-
trixgleichung reduziereng{; — aj, Giju — Gij) -

In GaN-Schichten treten im Allgemeinen biaxiale und hydrostatische Verspannungen auf. In
Abb. 2.8 ist als Beispiel der Fall einer biaxialen kompressiven Dehnung der hexagonalen GaN-
Einheitszelle dargestellt.

B =<
‘ T AT T >
| Bl L Abbildung 2.8: Schematische Darstellung ei-
! o 8 Pl 'c ner biaxialen kompressiven Dehnung in der
! % GaN-Elementarzelle.qaund ¢ sind die Git-
! i <L ik ! terparamter des relaxierten Gitters.
= | e
<

Im speziellen Fall der biaxialen Dehnung in der Basalebene ist die Verspannung in Wachstums-
richtung Null, und die beiden Komponenten in der Ebene sind identisch. Die Dehnung in Wach-
stumsrichtung ist mit derjenigen in der Eban®ei folgende Gleichung verkpft:

C —2-V
83:—2-£-81

=——"'¢ 2.2
Cas 1y & (2.2)

wobeiv das ldufig verwendete Poisson-Vaillnis darstellt. Die resultierende Verspannung in
der Basalebene ergibt sich somit zu:

C
01=2¢1- <C11+C12—2-C—13-C13> . (2.3)
33

2Haufig wird fiir eine vorliegende Dehnung auch der Ausdruck Verspannung verwendet. Dies soll im folgenden
auch so gehandhabt werden, sofern eindeutig ist, ob von Spannung oder Dehnung die Rede ist.
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Im Falle der hydrostatischen Dehnung akhlie Einheitszelle ihre Form bei und wird sekish-

lich verkleinert oder verg3ert. EineUberlagerung von biaxialem und hydrostatischem Deh-
nungsfeld kann mittels der isotropen Elastwstheorie beschrieben werden, die voraussetzt, daf3
sich der Festirper in allen Raumrichtungen gleich vath[47]. Rir substitutionelle Punktde-
fekte gilt nach der Vegardschen Regel:

£=Db-C. (2.4)

C ist die Konzentration von Punktdefekten, undt eine GolRe, welche die Ausdehnung durch
eine bestimmte Art von Punktdefekten beschreibt:

b= % [1— <:—:>3] NL (2.5)

Hierbei istN die Anzahl der Gittergltze im Wirtsgitter (bei GaN sind dies&8x 10?? cm3),
rn ist der kovalente tetraedrische Radius der Wirtsatomergmtr Radius der eingelagerten
Fremdatome. & 'die Gesamtdehnung ergibt sich somit in der Basalebene [47]:

€a— (1—b-C)- [1+%1

1 (2.6)

und in Wachstumsrichtung:

(2.7)

ge=(1—b-C)- {1— 2""0&} 1

E ist in den beiden Gleichungen der Youngsche Modul. Bei dieser Beschreibung der hydrosta-
tischen Dehnung werden Relaxationseffekte im Gitter und die Ianidéi’ beteiligten Teilchen

nicht beticksichtigt. Aulierdemddinen natilich neben substitutionell eingebauten Atomen auch
interstitiell gebste Fremdatome vorliegen, die ebenfalls eine hydrostatische Dehnung des Wirts-
gitters verursachen und in der obigen Beschreibung nichicksichtigt werden.

2.4.2 Literaturuberblick zu Verspannungen in GaN-Schichten

Die in einer heteroepitaktisch abgeschiedenen Schicht vorliegenden Verspannongen kér-
schiedenen Ursprungs sein. S@kén z. B. durch die Gitterfehlanpassung, Unterschiede in den
thermischen Ausdehnungskoeffizienten und Punktdefekte hervorgerufen werden. Die folgenden
Uberlegungen beziehen sich auf den Fall von GaN-Schichten, die auf (001)-orientiep®g Al
abgeschieden wurden.

Die im betrachteten heteroepitaktischen System immense Gitterfehlanpassung von -13.9 % wird
bereits innerhalb der ersten Monolagen durch Fehlanpassungsversetzungen abgebaut (siehe Ka-
pitel 2.3). Folglich sollten die GaN-Schichten bei Wachstumstemperatur keiner biaxialen Ver-
spannung unterliegen.
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Thermisch induzierte Verspannung

Wenn das heteroepitaktische System nach dem Wachstum auf Raumtemperatuhkbgek”
bewirkt der goRRere thermische Ausdehnungskoeffizient des Saphir-Substrats eine biaxiale kom-
pressive Verspannung in der GaN-Schicht, wie sie in Abb. 2.8 dargestelltist. Dabei ist der thermi-
sche Ausdehnungskoeffizient als die auf das Volumen normierte temperatngidpinderung

des VWolumens bei konstantem Druck definiert:

a:&iv- (%)P. (2.8)

Im Falle des hexagonalen Kristalls resultieren aus den unterschiedlichen Birahgegsin der
Wachstumsebene und @Richtung zwei verschiedene thermische Ausdehnungskoeffizienten.
Wie grol3 die thermisch induzierte Verspannung iahdt'von der Temperaturdifferenz zwischen
Wachstums- und Raumtemperatur ab. Da der thermische Ausdehnungskoeffizient des Saphirs
uber den gesamten Temperaturbereich unterhalbldehén Wachstumstemperatureonf@er ist

als derjenige des GaN,ufiten MOCVD-GaN-Schichten {Jachstum 1050°C) bei Raumtempe-

ratur einer goiReren biaxialen Verspannung unterliegen als MBE-Schichiggfdium 750°C).

Wie grol3 die tatachlich vorliegende Dehnung istahgt aber auch von einigen anderen Faktoren
ab, da die in den GaN-Schichten nach dem Wachstum induzierten thermischen Verspannungen
durch verschiedene Relaxationsmechanismen teilweise oder ganz abgebaut wengen Ries

soll im folgenden anhand einer Vielzahl experimenteller Ergebnisse illustriert werden.

Ein wesentliches Kriterium beim Abbau der thermischen Verspannung ist die Dicke der epi-
taktisch hergestellten Schicht. Hiramatsu et al. [48] untersuchten eine grof3e Anzahl von GaN-
Schichten unterschiedlicher Dicke zwischen (6 und 1200um, die alle auf 25Qum dicken
Saphir-Substraten abgeschieden wurden. Die Schichten wurden entweder mit MOCVD auf ei-
nem 50 nm dicken AIN-Puffer (600C beim Pufferwachstum) oder mit HVPE hergestellt. Nach
Hiramatsu et al. gibt es zwei kritische Schichtdicken, oberhalb derer verschiedene Relaxati-
onsmechanismen zum Tragen kommen, die uaabig von der Wachstumsmethode sind [48].
Oberhalb von ca. gm kommt es zur Bildung von Mikrorissen und Versetzungen an der Grenz-
flache zwischen Substrat und Schicht. Wenn die Schichtdic{segist als 2Qum, treten sichtba-

re Risse im Substrat auf, undrfSchichtdicken oberhalb von 1@én ist die Schicht vollstindig
relaxiert. Parallel zur Ri3bildung findet eine Verbiegung des Substrats statt. Durch Anpassen
der Daten ergibt sich bei volitidiger Relaxation ein Gitterparametevon 5.1850A und bei
vollstindiger Verspannung 5.194 (siehe Abb. 2.9). Die aus den Daten von Hiramatsu et

al. [48] resultierende maximale Dehnung in 600 nm dicken Schichteagjéiﬁ": 1.2-10 8,

was einer Verspannung van= 1.1 GPa entspricht. Auch Kim et al. [49] beobachten mit zu-
nehmender Schichtdicke eine voliatiige Relaxationuf'MBE-Proben auf einem 3.2 nm dicken
AIN-Puffer, der bei 550°C hergestellt wurde. Die gemessenen Gitterparameter erstrecken sich
ilber einen Bereich von 5.22% fur eine 5 nm dicke GaN-Schicht bis 5.185fur eine lum

dicke Schicht und sind ebenfalls in Abb. 2.9 dargestellt. Folglich ist die in dienstén Schicht
vorliegende Dehnun% = 7.7-103 und die Verspannung 6.8 GPa.

Fir den Mechanismus, welcher der Relaxation der thermischen Verspannung mit zunehmender
Schichtdicke zugrunde liegt, haben Gfei et al. [50] das Modell der Einfriertemperatur ange-
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523 o) Kim et al. [49]
* Gfrorer et al. [50]
500 L —— Hiramatsu etal. [48] | | Abbildung 2.9: Die von Hiramatsu et al. [48]
angepallte Kurve an experimentell be-
5.21F stimmte Gitterparameter c in ABhgig-
< keit von der Schichtdickeiif MOCVD-
o

5.20 + . und HVPE-GaN-Schichten. Ebenfalls dar-
gestellt sind die von Kim et al. [49] er-

519 ** 1 mittelten Gitterparameteriif MBE-GaN-
Schichten und die aus den Dehnungen von
>18T 1 Gfrorer et al. [50] bestimmten Gitterpara-

3 meter bei RTifr MOCVD-Schichten.

10t 10° 10" 10°

Schichtdicke d [m]

L
-2

2 10

10

wendet. Demnach setzt sich die in der Schicht gespeicherte Energie zusammen aus der thermi-
schen Energie, die von der momentanen Temperatuaragthiind der elastischen Energie, die

mit der Schichtdicke zunimmt. Beim Abbklen nach dem Wachstunoirien sich Versetzungen
solange vermehren und wandern, bis die Energie unter einen Grenzwadit &t unterhalb

von diesem Grenzwert wird die Schicht biaxial kompressiv verspannt. Die Temperatur, bei wel-
cher der Grenzwert erreicht wird, ist die Einfriertemperatur, die umso tiefer liegt, je dicker die
Schicht ist. Nach Gbier et al. [50] ist die maximal erreichbare Dehnung bei Raumtemperatur

in einer bei 1300 K gewachsenen GaN-Schicht 0.16 %. Mit dem relaxierten Gitterparameter von
Hiramatsu et al. [48] von 5.1858 ergibt sich daraus ein nur aus der thermisch induzierten Ver-
spannung resultierender maximaler Gitterparametsm 5.1933A fur eine nicht angegebene
Schichtdicke. Die aus den von @Gfer et al. [50] angegebenen Dehnungen bei Raumtemperatur
(RT) fur GaN-Schichten unterschiedlicher Dicke resultierenden Gitterparameter sind ebenfalls
in Abb. 2.9 zu sehen.

Neben der Schichtdicke spielt auch der Wachstumsstart eine entscheidendeuRdis fin

der Probe vorliegenden Dehnungszustand. Die Nitridierparameter, das Puffermaterial und die
Wachstumsparameter der Puffer sind entscheidende Faktoren. Rieger et al. [51] zeigten, dal3
die biaxiale Dehnung mit zunehmender AIN-Pufferschichtdicke (Temperatur beim Pufferwachs-
tum: 1050°C) fur 750 nm dicke MOCVD-GaN-Schichten abnimmt. Der von ihnen beobach-
tete Bereich arc-Gitterparametern erstreckt sich von 5.184ur einen 20 nm bis 5.184&

fur einen 360 nm dicken Puffer, was einer maximalen relativen Dehnuné%‘veﬂl.?;- 1073

(o = 1.5 GPa) entspricht. Kim et al. [52] untersuchten den Einflul3 der GaN-Pufferdicke bei
MBE-GaN-Schichten. Vor dem Wachstum wurden die Substrate 10 Minuten lang béiC700
nitridiert, anschlieBend wurde ein GaN-Puffer bei 3@gewachsen und danach eine 0.5 bis

1 um dicke GaN-Schicht bei 728 abgeschieden. ®irend €ir GaN-Schichten auf 3 nm dicken
Pufferschichten eine Spannung von 1 GPa gefunden wurde, wurde die Verspannung bei 20 nm
dicken Pufferschichten durch plastische Deformation, d. h. Versetzungsbildung, fastnaifist™
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abgebaut.

Seitz et al. [53] untersuchten 1300 nm dicke MOCVD-GaN-Schichten, die auf 15 nm dicken
GaN- oder AIN-Puffern hergestellt wurden. Die Wachstumstemperaturd?uiifer und Schicht
betrugen 480 bzw. 960C. Die GaN-Schichten auf GaN-Puffern zeigten eine maximale biaxiale
tensile Spannung von 0.63 GPaalwvénd durch die AIN-Puffer eine maximale biaxiale kom-
pressive Spannung von 0.56 GPa induziert wurde, was die Autoren auf die Gitterfehlanpassung
zwischen AIN und GaN zwrckflihren. Dieser Wert wurde an einer urh Aur c-Achse fehl-
orientierten GaN-Schicht ermitteltuF die in den auf GaN-Puffern abgeschiedenen Schichten
induzierten tensilen Verspannungen geben sie keinafnkg an.

Hearne et al. [54] haben 1 big dicke MOCVD-GaN-Schichten, die auf GaN- (T=530) und
AIN-Puffern (T=480°C) abgeschieden wurden, lugich ihrer Verspannung bei Wachstums-
temperatur und bei Raumtemperatur untersucht. Die Verspannungsmessung bei Wachstums-
temperatur fandn situ mit einem optischen Spannungssensor (MOSS mmuftibeam optical

stress senspstatt. Sie ergab, dal3 die GaN-Schichten uaalghg vom Puffermaterial bei Wach-
stumstemperatur eine tensile Spannung zwischen 0.14 und 0.29 GPa aufweisen, die nicht durch
Tempern der Schicht nach dem Wachstum abgebaut werden kananutd Eie keine Ursache
angeben. Nach dem Abklen auf Raumtemperatur wurde relativ zur Wachstumstemperatur eine
biaxial kompressive Spannung von #6861 GPa gemessen. Durch Abikén und Wiederauf-
heizen der Proben konnte sichergestellt werden, dal3 es nicht zu einer Relaxation der thermisch
induzierten Spannung beim Abklprozel3 kommt.

Kim et al. [52] fanden einen direkten Zusammenhang zwischen der Wachstumstemperatur eines
GaN-Puffers und der resultierenden biaxialen kompressiven Dehnung in déredgewachse-

nen MBE-GaN-Schichten. Didnderung der Puffer-Wachstumstemperatur von 300 auf 800 K
hat eine Erbhung der biaxialen kompressiven Spannung von 0.4 bis 0.8 GPa zur Folge. Die Er-
gebnisse wurderuf"GaN-Schichten mit unterschiedlich dicken Puffern wndviérschieden do-

tierte GaN-Schichten durchgéfit. Kim et al. [52] schlagen zur Eiliing ein Modell vor, dem-
zufolge der GaN-Puffer bei niedrigen Wachstumstemperaturen aufgrund der Gitterfehlanpassung
zum Substrat tensil gedehnt wird. Ein Teil dieser Dehnung wird durch Fehlanpassungsversetzun-
gen abgebaut. Die verbleibende Dehnung wird beim Hochheizen auf die Wachstumstemperatur
der Schicht aufgrund der gi8eren thermischen Ausdehnung des Saphirsar&tsDiese ther-

misch induzierte tensile Dehnung ist umso(@er, je niedriger die Wachstumstemperatur des
Puffers ist. Je gif3er diese tensile Dehnung ist, desto geringer ist die resultierende kompressive
Nettoverspannung, die durch das Adbkén nach dem Wachstum aufgrund der unterschiedlichen
thermischen Ausdehnungskoeffizienten von Schicht und Substrat entsteht.

Le Vaillant et al. [55] untersuchten die in bei 980 abgeschiedenen MOCVD-GaN-Schichten
vorhandenen Dehnungen in Adotgigkeit von der Ausheizzeit der ca. 50 nm dicken AIN-Puffer.

Der Puffer wurde bei 800C gewachsen und bei 98C zwischen 30 s und 15 min ausgeheizt.

Mit zunehmender Ausheizdauer nimmt die in der Pufferschicht vorhandene tensile Dehnung ab.
Nach tinfmintitiger Temperaturbehandlung wird der Volumenwert von AIN erreicht. Entspre-

3In der Regel werden kompressive Verspannungen mit negativem und tensile Verspannungen mit positivem
Vorzeichen angegeben. Da die Nomenklatur in der Literatur nicht einheitlich ist, werden hier digd3é#rSpan-
nungen unter Angabe der Spannungsart angegeben.
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chend nimmt die biaxiale kompressive Dehnung in deubar abgeschiedenen GaN-Schicht
aufgrund der zunehmenden Gitterfehlanpassung zu AIN von -1.9 auf -2.5 % zu.

Amano et al. [43] untersuchten den Einfuf3 von AIN- und GaN-Mehrfachpufferschichten auf die
Verspannung in jeweils im dicken GaN-Schichten. Die Wachstumstemperatur der Tieftempe-
raturpuffer betrug ca. 500C, diejenige der GaN-Schichten 1030 [43]. Sie konstatierten bei
Wachstumstemperatur eine Zunahme der tensilen Verspannung von 0.3 bis 0.4 GPa pro GaN-
Pufferschicht. Ab drei GaN-Puffern ging die tensile Spannung in eiagiigBingswert von 1 GPa

bei Wachstums- bzw. 0.4 GPa bei Raumtempenaler. Die tensile Verspannung war hingegen
unablaingig von der Anzahl der AIN-Puffer, die bei 0.19 GPa bei Wachstumstemperatur lag. Sie
gaben keine Ursacherfdie auftretenden tensilen Verspannungen an.

Die aufgelisteten experimentellen Befunde haben gezeigt, dal? die thermisch induzierte biaxiale
Verspannung in den Schichten bei den verschiedenen Wachstumsmethoden durch diverse Para-
meter beim Pufferwachstum stark und zum Teil unterschiedlich beeinfluf3t wird. Welchen Ein-
fluld ein bestimmter Parameter hat, kann momentan nicht mit Sicherheit gesagt werden, da die
Ergebnisse voneinander abweichen und zu viele Parameter beim Wachstum der Puffer und der
Schichten variiert wurden. Erschwerend kommt hinzu, daGfig nicht alle Wachstumspara-
meter angegeben sind, was einen Vergleich zwischen den Ergebnissen sehr schwierig macht.
Zuditzlich geben manche Autoren die Dehnung in ihren Schichten ohne Referenzwert oder di-
rekt die Spannungswerte an, ohne die verwendeten Materialparameter mitatgpufUm die
verdffentlichten Daten miteinander vergleichen zankén, wurden die Dehnungen nach folgen-

der Formel in Spannungen umgerechnet:

(C11+Cp2)-Csz—2:C2; (C11+Ca2)-Ca3—2-C2,
&= 05 :
Cs3 Ci3

Es handelt sich hierbei um eine rein biaxiale Verspannung, und der Einfluf3 hydrostatischer Span-
nungsanteile wird vernacsigt. kit die Berechnung wurden die von Wright [7] eéfentlich-

ten elastischen Paramet€r{: 367 GPaC12:135 GPaCi3: 103 GPas3: 405 GPa) verwendet.

Die Dehnung wurde auf den von Hiramatsu et al. [48] angegebenen relaxierten Gitterparame-
ter von 5.18504 bezogen. Die entsprechenden Spannungsbereichesintief verschiedenen
EinfluRfaktoren mit den angegebenen Wachstumsparametern in Tab. 2.1 zusammengestellt.
Zusammenfassend kann man aus den zusammengestellten Literaturdaten drei Haupttendenzen
ableiten: Mit zunehmender Pufferdicke wird die thermisch induzierte biaxiale kompressive Ver-
spannung kleiner. Dieser Verspannungsabbau ist waragip von der Wachstumsmethode und
dem Puffermaterial. MOCVD-GaN-Schichten sind bei Wachstumstemperatur biaxial tensil ver-
spannt, egal, ob sie auf GaN- oder auf AIN-Puffern abgeschieden wurden. GaN-Runffesmk

nach dem Abkhlen von der Wachstumstemperatur zu einer tensilen Nettoverspannung in den
Schichten @ihren.

€3. (2.9)

Hydrostatische Verspannungen

In den obigen Betrachtungen wurden hydrostatische Verspannungen vessaghliSie spielen
aber in GaN-Schichten in der Regel eine grof3e Rolle. Die thermisch induzierten biaxialen Ver-
spannungendinen von hydrostatischen Verspannungeerlagert werden, wodurch der Ver-
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gleich zwischen verschiedenen Literaturwerten noch schwieriger wird. Hydrostatische Verspan-
nungen werden beispielsweise durch Abweichungen von amhBtmetrie, durch Dotierung

oder Verunreinigungen hervorgerufen. Mit den Gleichungen 2.4 und 2.5 wundelefvorlie-

gende Arbeit die hydrostatischen Dehnungen von GaN abgtctie sich bei der Einlagerung
typischer Fremdatome auf N- bzw. GaaBén ergeben. Dieser Absthiing liegen die atomaren
Radien der Elemente zugrunde (O: 0.066 nm, N: 0.070 nm, Si: 0.117 nm und Ga: 0.122 nm, Mg:
0.160 nm [56]).
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Abbildung 2.10: Auf GIn. 2.4 und 2.5 beruhende Abattung der hydrostatischen Dehnung durch typi-
sche Punktdefekte im GaN-Gitter. Die Berechnung wuiideén substitutionellen Einbau auf N- (a)
und auf Ga-Gittergtze (b) durchgéhrt. Es ist immer der Betrag der Dehnung dargestellt, wobei
tensile Verspannung durch und kompressive Verspannung duretgekennzeichnet ist. Die einge-
zeichnete Detektionsgrenze gilt flie mit der hochaufisenden Bntgenbeugung noch nachweisbare
Dehnung.

Die in Abb. 2.10 gezeigte Alarigigkeit der Dehnung von der Konzentration verschiedener
Punktdefekten soll nur zur Orientierung dienen. Diedeltdichen Dehnungenokinen von den
Vorhersagen des einfachen Modells abweichen, da weder eine Gitterrelaxation, noch der inter-
stitielle Einbau oder ein&lberlagerung aus mehreren Arten von Punktdefektendbsichtigt

wurde. Aus der Darstellung wird deutlich, daf3 bei typischen Dotierkonzentrationei fion

107 cm2 unter Annahme dieses einfachen Modells noch nicht mit einer meRbaren Gitterdeh-
nung zu rechnen istUF die p-Dotierung werden hingegen Mg-Konzentrationen bis 2bdi 3
berotigt. Die damit verkapfte Dehnung des Gitters sollte mit Hilfe deoRgenbeugung fest-
stellbar sein.

2.4.3 Experimentelle Bestimmung von Verspannungen

Die beschriebenen Verspannungemién auf verschiedene Weise experimentell bestimmt wer-
den. Sie bhnen beispielsweise spektroskopisch sichtbar gemacht werden, indem die Verschie-
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bung der bandkantennahen Lumineszenz odeEgidtamanmode untersucht wird [50, 51, 53].

Aus diesen Messungen kann jedoch nicht direkt abgeleitet werden, ob es sich um biaxiale oder
hydrostatische Dehnungen handelt. Es kann nur eine Aussagieed@gtroffen werden, ob die
vorliegende Spannung tensil oder kompressiv ist. Auch aus denkuing des Substrats kann

auf die Verspannung in der Schicht geschlossen werden [57].

In dieser Arbeit werden durch Messung der absoluten Gitterparamatedc mit der Methode

der Rontgenbeugung Informationeér die GolRe der Einheitszelle und ihre Verzerrung gewon-
nen. Das ideal&-Verhéltnis flir wurtzitische Materialien is{/c/a = 1.633 [4]. In der Regel ist

das Verfaltnis flir stabile Wurtzitstrukturen kleiner als der theoretische Werarteeit sich nicht

bei rein hydrostatischen Dehnungen. Im Falle einer biaxialen kompressiven Dehnung nimmt es
zu und bei einer biaxialen tensilen Dehnung ab.

Die Auswertung von Dehungungen setzt die Kenntnis der Gitterparameter des unverspannten
Materials voraus. Dies isuf"GaN kein triviales Problem, wie sich im Laufe der Arbeit noch
herausstellen wird. Eine zuvedsige Aussagebér dieUberlagerung von hydrostatischer und
biaxialer Dehnung darf man von der temperatueaigiijen Bestimmung der Gitterparameter
erwarten, da die biaxiale Dehnung vorzugsweise thermisch induziert sein Stiéetempera-
turabldngige Messungen sollten deshalb hydrostatischer und biaxialer Anteil der Dehnung von
GaN-Schichten separierbar werden. Im folgenden sollen einige Methoden vorgestellt werden,
uber die aus den temperaturalnlgigen Messungen Informationen gewonnen weraemér.

Auswertung temperaturabhangiger Gitterparameter

Ausgehend von der Annahme, dal3 die Schicht bei Wachstumstemperatur unverspaactistufw”
und beim Abkihlen einer rein thermisch induzierten biaxialen Verspannung unterliegt, erwartet
man Ur die temperatural@mgigen Gitterparameter einer heteroepitaktischen Schicht, daf3 sie mit
zunehmender MeRR3temperatur den Volumenwerten zustreben und diese bei Wachstumstemperatur
erreichen, wie es in Abb. 2.11 (a) und (d) schematisch gezeigt ist.

Im Falle der biaxial kompressiv verspannten GaN-Schicht sollte sich folglicla-@arameter

von unten und dec-Parameter von oben den Volumenwertaheri.

Liegen im anderen Grenzfall nur hydrostatische Verspannungen vor, dann verlaufen die tempe-
raturablangigen Gitterparameter der Schicht immer parallel zu denen des Volumenkristalls, wie
dies in Abb. 2.11 (b) und (e) schematisch dargestellt ist.

In der Regel liegt ein&berlagerung der beiden Dehnungsarten var.d&n Fall der thermisch
induzierten biaxialen kompressiven Dehnung sind in Abb. 2.11 (c) und (f) dgtichén Tempe-
raturvertiufe der Gitterparameteuif eineUberlagerung mit hydrostatischer tensiler oder kom-
pressiver Dehnung dargestellt. Wenn eine hydrostatische kompressive Dehnung der thermisch
induzierten biaxialen kompressiven Dehnuwigilagert ist, dann ist die Einheitszelle bei Wachs-
tumstemperatur kleiner als der Volumenwert. Beim Ablen wird die Einheitszelle i ge-

streckt und ira gestaucht, so dal3 sich di€itterparameter der Schicht und des Volumenkristalls

bei einer Temperatur schneiden, die von deol®rder hydrostatischen Dehnung aibgi: Der
a-Gitterparameter liegt im gesamten Temperaturbereich immer unter dem Volumenwelen-"
zweiten Fall, daf3 eine hydrostatische tensile zur thermisch induzierten Dehnung hinzukommt, ist
die Einheitszelle der Schicht bei der Wachstumstemperat®agréls die des Volumenmaterials.
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Abbildung 2.11: Erwartetes Verhalten der temperaturabigigen Gitterparameter einer Epitaxieschicht
in den Rallen von rein thermisch induzierter biaxialer ((a) und (d)), rein hydrostatischer Dehnung
((b) und (e)) und der Superposition aus beiden ((c) und (f)). Die durchgezogene Kurve entspricht dem
Temperaturverhalten von Volumenmaterial.

Die Verlaufe dera-Gitterparameter schneiden sich beim Ablken, wahrend dec-Parameter der
Schicht fir alle Temperaturen oberhalb des Volumenwerts ligger den Verlauf der tempera-
turablangigen Gitterparameter einer heteroepitaktischen Schicht im Vergleich zu den Volumen-
werten kann man somit eine Vorstellung davon gewinnen, welche Arten der Verspannungen in
der Schicht vorliegen.

Wenn man die hydrostatischen Dehnungsanteile bei der Auswertung ausschlefbea, kéann

man dasg-VerhéiItnis in Abhangigkeit von der Temperatur betrachten. Nimmt man an, daf3
biaxiale Dehnungen ausschlief3lich thermisch induziert werden, d. h. durch die Differenz der
thermischen Ausdehnungskoeffizienten von Schicht und Substrat, dann sollten alle Schichten bei
ihren Wachstumstemperaturen dasselbe &émis" wie das Volumenmaterial aufweisen. Beim
Abkuhlen nach dem Wachstum wird thermisch induzierte Verspannung aufgebaut, die sich im
Fall von GaN auf Saphir in einer Bohiing vor%1 aul3ert. Unter Umatiden tritt bei hohen Tempe-
raturen eine plastische Relaxation dieser Verspannung durch Versetzungsbildung auf. In diesem
Fall sollte dasg-Verhéltnis vom Volumenwert erst bei der Temperatur abweichen, bei der die
plastische Relaxation durch elastisches Verhalten des Schichtmaterialssabged. Die Aus-
wertung dest-Verhéltnises ist mit einem groRen Fehler behaftet, da seine temperaangigé”
Anderung Kklein ist£ 0.3 %) und sich die Fehler aus der Gitterparameterbestimmung fortpflan-
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zen.
Eine weitere Mvglichkeit, Informationen aus den temperaturaiigen Gitterparametern zu ex-
trahieren, ist die Betrachtung der Dehnung in Bezug auf einen Referenzwert bei der Temperatur
To (%, %Ta(‘))). Als Referenzwert bieten sich z. B. die bei Raumtemperatur vorliegenden Git-
terparameter an. Bei Verwendung eines anderen Referenzwartds @S im wesentlichen zu

einer Parallelverschiebung der Kurv%ﬁ%) = f(T), a(A—T%) = f(T) kommen, da die Unterschiede

im Nenner vernachissigbar klein sind. Das bedeutet auch, dal3 bei unterschiedlichen hydro-
statischen, aber gleichen thermisch induzierten biaxialen Verspannungen die Geraden lediglich

parallel verschoben sind.

2.5 Zusammenfassung des Kapitels

In den vorangegangenen Abschnitten wurdeazist eine Einfhirung in allgemeine Materialei-
genschaften der Gruppe-llI-Nitride gegeben. Eine kurze Darstellung der Herstellungsverfahren
umschlol3 auch die Problematik der Substratwahldés Wachstum von GaN. Zudem wurden

fur die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten MBE-GaN-Schichten die Standardbedingungen
bei Wachstum vorgestellt. Ein weiterer Abschnitt widmete sich der Problematik der Defekte in
Gruppe-llI-Nitriden und den Mglichkeiten die hohen Defektdichten zu reduzieren. Das Mosa-
ikblockmodell, mit dem die defektreichen GaN-Schichten beschrieben wetarek; wurde
vorgestellt. Abschliel3end wurde aukflich auf die noglichen Verspannungsarten, die in den
GaN-Schichten vorliegendkinen, eingegangen. Hierzu wurde kurz die Elastizitieorie umris-

sen und ein ausfirlicher Einblick in die zum Teil kontroverse Diskussion in der Literatur, die zu
diesem Thema gafirt wird, gegeben. Dieuf"die in dieser Arbeit vorgestellten Untersuchungen

zu Verspannungen wichtigen Auswertemethoden wurden am Ende des Kapatetsrerl”
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Tabelle 2.1: Vergleich der Spannungen in GaN-Schichten, die sich aus dénsferung verschiedener
Parameter beim Pufferwachstum ergeben. Wenn die Spannungen in der Literatur nicht angegeben
waren, wurden sie nach Formel (2.9) mit den elastischen Parametern aus [7] und dem relaxierten
Gitterparameter ¢ = 5.185@ berechnet. Sofern nicht anders angegeben, sind die Verspannungen
Raumtemperaturwerte.

Quelle vednderter Parameter

Wachstumsparameter  Sparmung

[51]

dA|N7Puffer 20‘360 nm

MOCVD
TaIN —putrer. 1050°C
Tschichi 950°C
dschichi 750 Nm

1.5- 0.3 GPa kompressiv

[52]

dean-puffer: 3-20 Nnm

TGaM Puffer: 300'800O C

MBE, Nitridierung:
10 min, 700°C
Tean-puffer. 500°C
Tschichi 725°C
dschiché 0.5 - 1um

1 - 0 GPa kompressiv

0.4 - 0.8 GPa kompressiv

[54]

AIN-, GaN- Puffer

MOCVD
Tean-puffer. 5950°C
TAIN—puffer: 480°C
Tschichi 1050°C
dschiché 1 - 3um

0.14-0.29 GPa

bei 1050°C tensil,
0.66+0.1 GPa bei RT
kompressiv

[53]

AIN-, GaN- Puffer

MOCVD
Tpufier. 480°C
dpuffer: 15 Nm
Tschichi 960°C
dschichi 1.3 UM

AIN: 0.56 GPa kompressiv,
GaN: 0.63 GPa tensil

[55]

tausheizschritt
30s-15min

MOCVD

TaIN - puffer. 800°C
daiN —puffer- 50 NmM
Tschichi 980°C

T ausheizschritt 980°C

1.9 - 2.5 GPa kompressiv

[43]

Anzahl der Pufferschich- MOCVD

ten

TPuffer: ESOOOC
Tschichi 1050°C
dschicht 1 MM

0.3 - 0.4 GPa pro GaN-Puffer,
max. 1 GPa tensil bei 105C;
0.19 GPa bei 10560C

tensil unabh. von Anzahl der
AIN-Puffer
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Kapitel 3

Rontgenbeugung

Die Rontgendiffraktometrie wird &ifig zur Charakterisierung von epitaktischen Schichten her-
angezogen, weil sie die zeostingsfreie Analyse diverser integraler Eigenschaften der Schich-
ten ernoglicht. Zu den €ir die Rontgenbeugung zagiglichen Schichtcharakteristika geéi
beispielsweise die laterale und vertikale Gitterfehlanpassung, der Relaxationsgrad, die Verkip-
pung der kristallographischen Orientierung der gesamten Schicht Wegredém Substrat und

die Schichtdicke. &' defektreiche Schichten, die mit dem Mosaikblockmodell (siehe Abb. 2.7)
beschrieben werderokinen, sind auRerdem died®en laterale Kadrenz, Verkippung und Ver-
drehung der Mosaikblcke sowie die Dichte an durchlaufenden Versetzungen quantifizierbar.
Aufgrund der grof3en Gitterfehlanpassung zu betkilichen Substraten, der hohen Defektdich-

te und der ausgepgten Mosaizdt von GaN-Schichten werden an dierRgenbeugung an sol-

chen Schichten andere Anforderungen gestellt als an die Charakterisierung von kristallin besser
geordneten Halbleiterstrukturen, wie zum Beispiel ZnSe/GaAs. Zur Untersuchung von Relaxa-
tionsmechanismen steht in den meisten anderen Halbleiterstrukturen der Substratreflex als Be-
zugspunkt zur Vefgung. Auch zur Separation makroskopischer Verkippung und Relaxation
wird normalerweise der Substratreflex zu Hilfe genommen. Diesiistds System GaN/Saphir

nicht moglich, da die Substratreflexe sehr weit entfernt von den Schichtreflexen liegen, so daf3
eine gleichzeitige Messung sehr zeitaufwendig und unter &imdsti auch stark fehlerbehaftet
ware, da die zu vermessenden Winkelbereiche sehr grol3 sind. Ein weiteres Problem bei der Cha-
rakterisierung von GaN ist die aufgrund der grol3en Gitterfehlanpassung hohe Defektdichte. Sie
hat geringe Beugungsintereti¢h zur Folge, die vor allem bei der Bestimmung von lateralen
Schichteigenschaften wie dasGitterparameters zu gro3en Ungenauigkeitémwdn lonnen.

Es hat sich herausgestellt, dal3 die Halbwertsbreite der (00l)-Rockingkurven, die beispielswei-
se ir ZnSe/GaAs als Maluf die kristalline Perfektion der Schichten herangezogen wind, f*
GaN-Schichten oft keine direkte Korrelation mit den optischen und elektrischen Charakteristika
zeigt. Dieses gegevér den herinmlichen heteroepitaktischen Systemen neuartige Verhalten
wird vor allem mit der in GaN-Schichten ausgagtén Verdrehung der Mosaikiake in der
Wachstumsebene bzw. hohen Dichten an reinen Stufenversetzungen in Verbindung getaracht. F~
die Charakterisierung von GaN-Schichten steht daher einerseits die Quantifizierung der Mosa-
izitat mit Verkippung, lateraler Ausdehnung und Verdrehung der Mosackblim Vordergrund.
Andererseits ist die Abseltizung der Defektdichte und die Separation von Stufen- und Schrau-
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benversetzungen, gemischten Versetzungen und Stapelfehlern ein wichtiger Aspekt, der bei der
Charakterisierung zu becksichtigen ist. Um Aussagerbér die thermische und hydrostatische
Dehnung machen zuokihen, nussen andererseits die Gitterparameter in Wachstumsrichtung
und senkrecht dazu bestimmt werden.

Alle im folgenden dargestellten Bhomene &iinen mit der kinematischen Beugungstheorie hin-
reichend genau beschrieben werden, da Mehrfachreflexionen, die eine Beschreibung durch die
dynamische Beugungstheorie erfordern, bei Mosaikkristallen veresigbar sind.

3.1 Aligemeine Grundlagen

Rontgenstrahlen sind elektromagnetische Wellen mit Wedlegh zwischen 0.01 und 1K

die damit in der GolRenordnung der Atomalastde in Kristallen liegen. Sie wechselwirken mit

den Elektronen in den Atomitién und regen diese zu harmonischen Schwingungen an. Die
von den in Schwingung versetzten Elektronen emittierte Strahlung hat dieselbe Weldlemtie

die einfallende Ritgenstrahlung. Aufgrund der regealffigen Anordnung der Streuzentren in
einem Kristall kommt esui’ Rontgenstrahlung zu Interferenzeffekten. Die Beschreibung dieser
Interferenzeffekte soll Gegenstand des vorliegenden Kapitels sein.

Die Rontgenbeugung kann besonders anschaulich im reziproken Raum dargestellt werden, der
im folgenden eingeffirt und erdiutert wird. Die parallelen Ebenen, auf denen die Gitterpunkte

in einem Kristall angeordnet sind, nennt man Netzebenen. Ein Koordinatensystem, das durch
die Gitterkonstantenvektored b und ¢ aufgespannt wird, wird von den Netzebenen ]l—?eﬁ,

%-5 und % -C geschnittenh, k und| sind fir die Netzebene, die dem Ursprung aachsten

liegt, teilerfremde ganze Zahlen und werden Miller-Indizgssine Netzebenenschar bezeichnet.
Durch Eintihren der reziproken Gitterkonstantenvektoren kann jede Netzebenenschar eindeutig
durch einen reziproken Gittervektor beschrieben werden. Die reziproken sind mit den realen
Gitterkonstantenvektorarbér folgende Relation verkpft:

g Px¢ 3.1)

d-b-c

- Cxad
== 3.2
d-b-c (32)
¢ = ﬂ. (3.3)

d-b-c

Fur einen beliebigen reziproken Gittervektor gilt:
h=h-a +k-b+1-c. (3.4)

Die Rontgenbeugung an Kristalleaf3t sich anschaulich mit der Ewald-Konstruktion beschrei-
ben (siehe Abb. 3.1). Derdtgenstrahl der WelleatigeA trifft auf den KristallK. Seine Ein-
fallsrichtung wird durch den Wellenvektéy beschrieben. Um den Kristadl wird eine Kugel
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(die Ewald-Kugel) mit dem Radiulf‘ gelegt. Der Koordinatenursprung befindet sich dort, wo die
Verlangerung des Priarstrahls durch den Kristall hindurch die Ewald-Kugel schneidet. Ein Beu-
gungsmaximum tritt immer dann auf, wenn der reziproke Gittervekeiner Netzebenenschar

N vom Koordinatenursprung aus aufgetragen den Rand der Ewald-Kuglrbddie Richtung

k des gebeugten Strahls athinan, indem man den Kristallmittelpunkt mit diesem etings-
punkt verbindet. Die Ausbreitungskugel mit Radﬁjenthilt alle reziproken Gittervektoren, die
fur eine vorgegebene Wellamge die Beugungs-Bedingungudién.

Ausbreitungskugel

Abbildung 3.1: Die Ewald-Konstruktion um-
faRt die Ewald-Kugel mit dem Radiys
die Ausbreitungskugel mit dem Radi%s

| Primarstranl ein- und ausfallenden Wellenvekieyund

Kk, den reziproken Gittervektdr zur Netz-

ebenenschar N und den Kristall K.

Die Ewald-Konstruktiond3t sich mathematisch durch die Bedingung formulieren:

K—

gl

h= (3.5)

> ‘

Das Beugungsbild eines Kristalls besteht aus diskreten Punkten, die eindeutig einer Netzebenen-
schar zugeordnet werdewitien. Der Winkel zwischen einfallendem und gebeugtem Strahl ist
der Beugungswinkel @ Mit der beugenden NetzebenenscNabildet jeder der beiden Strah-

len den halben Beugungswink&l der mit dem Netzebenenabstahe- ﬁ uber die Braggsche
Gleichung verkopft ist:

n-A=2-d-sin, (3.6)

wobein fur die Beugungsordnung steht. Einem dreidimensionalen realen Kristallgitter entspricht
ein dreidimensionales reziprokes Gitter, dasdinen idealen, unendlich ausgedehnten Kristall
aus Punkten zusammengesetzt ist. Ein zweidimensionaler Schnitt durch den reziproken Raum
fur einen (001)-orientierten GaN-Kristall bei einer Welkemdjie von 1.5408. ist in Abb. 3.2 zu
sehen.

In die Abbildung ist zudem ein Teil der in Abb. 3.1 dargestellten Ewald-Konstruktion eingezeich-
net. Die Oberf#ichennormale des Kristalls wird durghund die Richtung parallel zur Obeadhe
durchqy definiert. Die in der Abbildung dunkel hinterlegten Punkte simddfén Bragg-Fall, d. h.

der Rontgenstrahl tritt in den Kristaliber die oben befindliche &the ein und veall3t ihn auch
wieder durch diese, nicht zagglich. Um in diese Gebiete vorzudringen, muf3 in durchstrah-
lender Geometrie oder, wie @i gezeigt wird, in schiefsymmetrischer Beugungsgeometrie,
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Abbildung 3.2:  Schnitt  durch
den reziproken Raum Uf

einen (001)-orientierten
A =0.15406 nm GaN-Kristall. Die unter der
qz cerl _ . .. .
Q\e/éﬁ)%%n N Bragg-Bedingung zu.mgllchen
enur in Transmission und erlaubten Gitterpunkte

sind durch offene Kreise ge-
kennzeichnet. Der Streuvektor
d wird durch die ein- und
o \(303) ausfallenden Wellenvektordg
und k definiert. Zu sehen sind
s aufRerdem der im direkten Raum
. o _ befindliche Kristall, der Pro-
Raum pe=— Ox benwinkel w (Einfallswinkel)
2/ und der Detektorwinke?6.

Reziproker
Raum

gemessen werden. Jeder Punkt innerhalb dearglghen Gebietes kann durch Variation des
einfallenden Wellenvektoi, der gegen die Kristallobedthe um den Winkeb geneigt ist, und

des entsprechenden in die RichtJngestreuten Strahls erreicht werden. Nicht alle theoretisch
ermittelten reziproken Gitterpunkt@kiien auch taghlich untersucht werden, da aufgrund von
Auswabhlregeln, die durch die Kristallsymmetrie bestimmt werden, einige Gitterpunkte verboten,
also nicht sichtbar sind. Wenn die Symmetrie des Kristalls, beispielsweise durch Stapelfehler, ge-
brochen wird, werden die Auswahlregeln aufgeweicht und eigentlich verbotene Redlaxenk”
detektiert werden. Im folgenden wird zwischen symmetrischen und asymmetrischen Reflexen
unterschieden. Bei ersteren erfolgt die Beugung an Netzebenen, die parallel zur Kristallober-
flache liegen. Ein- und Ausfallswinkel der Strahlung sind in diesem Falldehq, identisch,

d. h.w= 6. Fiir das (001)-orientierte GaN geten zu diesen Reflexen (002), (004) und (006), die
alle auf derg,-Achse liegen. Asymmetrische Reflexe gedri zu Netzebenenscharen, die einen
Neigungswinkelp beziglich der Kristallobertiche haben, so daf3 gilt:

w=0+¢@, (3.7)

wobei@im hexagonalen System gegeben wird durch:

_ 2. eeink
(p_arctan<ﬁ 21 he+ks+h k). (3.8)

Diese Reflexe liegen neben dgrAchse, und ihre Verbindungslinie mit dem Ursprung des rezi-
proken Raumes (000) bildet mit dieser den Netzebenenneigungswirilakerale Eigenschaften

des Kiristalls tragen nicht zu den symmetrischen Reflexen bei. In den asymmetrischen Reflexen
spiegeln sich dagegen sowohl die lateralen als auch die vertikalen Eigenschaften des Kristalls
wider. Je gof3er der Netzebenenneigungswinkel des Reflexes ist, dedterggind auch die Bei-

trage der lateralen Kristalleigenschaften. Auf die Bestimmung der verschiedenen Parameter und
ihren Einflufd auf die reziproken Gitterpunkte wird in den Abschnittber absolute Gitterpara-
meterbestimmung und reziproke Gitterkartemei' eingegangen.
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Verschiedene Richtungen im reziproken Raum sind durch ihre \gflang mit einfachen Win-
kelvariationen in Rintgendiffraktometern ausgezeichnet. In Abb. 3.3 sind die vier variierbaren
Winkel im Diffraktometer (a) und die amaufigsten realisierten Bewegundgem reziproken
Raum (b) schematisiert.

(@
RPN

/ﬁ Detektor . .
" Abbildung 3.3: In (a) ist schema-

tisch gezeigt, um welche Win-
kel Probe und Detektor ge-
dreht werden &nnen. In (b) sind

die am faufigsten durchgéhr-

Réntgenquelle

|: Probe mit . :
_ ten Bewegungen im reziproken
Goniometerachse
yl Raum dargestellt.
(b)
o) reziproke
w -Bewegung w-Bewegung Gitterkarte

Wenn nur die Probe um die Goniometerachse gedreht wird, d. h. nur der \ineagiiert wird,
bewegt man sich im reziproken Raum senkrecht zum Streuvékitdie resultierende Inten-
sitatsverteilung wird auch als Rockingkurve bezeichnet. Eine radiale Bewegung zum Ursprung
des reziproken Raumes wird durch gleichzeitige Variation von Proben- und Detektorwénkel 2
erzielt, wenn der Detektorwinkel immer doppelt so weit gedreht wird wie der Probenwinkel
(w/26- oder B/w-Bewegung). Jede andere Bewegung durch den reziproken Raum ist prinzipi-
ell auch noglich, kann allerdings mit sehr langen Mel3zeiten verbunden sein. Durch Kombination
der linearen Mel3modidinen Féichen im reziproken Raum abgetastet und sogenannte reziproke
Gitterkarten erstellt werden.

3.2 Ermittlung von Kristallfehlern mit Hilfe von Beugungs-
profilen

Uber die Halbwertsbreiten von Beugungsprofil@nkén Defektdichten, Katrénzéingen und
Verkippungen der Kristallitcke gegeneinander bestimmt werden. Zur Identifizierung der vor-

LIm weiteren Text werden die Bewegungen im reziproken Raum auch als Scans bezeichnet.
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liegenden Defekte kann die Tatsache ausgenutzt werden, dal3 verschiedene Defekttypen zu unter-
schiedlichen, zumeist reflexadhgigen Verbreiterungen der Beugungsprofilerén. Um diese
Verbreiterung quantitativ erfassen zarkien, ist es notwendig, geeignete Funktionen zu finden,

die eine sinnvolle Beschreibung der Beugungprofile liefern.

3.2.1 Modellierung von Beugungsprofilen

Die Beugungsprofile werden am besten durch Voigt-Funktionen beschrieben, die eine Faltung
aus Gaul3- und Lorentzfunktion darstellen, da beispielsweise die Verbreiterung der Reflexe durch
die eingesclarikte Kolarenzéinge durch eine Lorentzfunktion wiedergegeben wirdhreind

die instrumentelle Verbreiterung mit einer GaufR3funktion beschrieben werden kann [58, 59]. Die
Voigt-Funktion ernoglicht es, die Winkelakdrigigkeit der Halbwertsbreiten von Gauf3- und Lo-
rentzfunktion unab#rigig voneinander zu baeksichtigen, so dal3 verschiedene Verbreiterungs-
mechanismen einfach voneinander getrennt werademéri. Eine der Voigt-Funktion sehhii-

liche, aber wesentlich einfachere Funktion zur Beschreibung der Profile ist die Pseudo-\Voigt-
Funktion, die kontinuierlich zwischen den Grenzen der Gaul3-und Lorentzprofile variiert werden
kann. Sie ist gegeben durch [60]:

PV(x) = f-L(x) + (1 f)-G(X) (3.9)

mit Lorentz- und Gauffunktiob(x) undG(x) und dem Wichtungsfaktof.
In den folgenden Abschnitten wird diskutiert, welche His#é diedif einen Mosaikkristall, wie
erin Abb. 2.7 dargestellt ist, charakteristischefai auf die Beugungsprofile haben.

3.2.2 Koharenzlangen, Dehnungen und Verkippung der Kristallite

Eine begrenzte KarénzéingeD und inhomogene Dehnungep in Wachstumsrichtung ver-
ursachen eine Verbreiterung im reziproken RaumgiRichtung und damit inw/26-Scan der
symmetrischen Reflexe. In die Halbwertsbreite (im folgenden mit HWB abggkjehen beide
Effekte wie folgt ein:

60.) - m + Sin . tane. (310)
Im reziproken Raum gilt entsprechend:
k=2 1eq (3.11)

D

Da die Verbreiterung aufgrund der eingesutkten Kolarenzénge unabérigig von der Bhge

des Streuvektorg ist und die durch Dehnung verursachte Verbreiterung mit dieser skaliert, las-
sen sich durch Messung mehrerer symmetrischer Reflexe und entsprechende Auftragung beide
Effekte voneinander separieren. Analoges giitdén Einflufd von lateraler Kainénzéinge und
Verkippung der Mosaiklacke auf die HWB dew-Scans [61].

Wenn die vertikale Koaienztinge in einer Schicht gRer ist als die Schichtdicke, danarkien
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bei hinreichend glatten Grenatihen Schichtdickenoszillationen im Beugungsprofil beobachtet
werden. Durch die Auswertung der Periode der Schichtdickeninterferenzen kann die Schicht-
dicke bestimmt werden:

d_)\-sin(6+(p)
 Aw-sin®

Hierbei istAw der Abstand zweier Nebenmaxima. Da bei GaN-Schichten die Gaeheft'in
der Regel sehr rauh sind, scheidet diese Auswertemethode meist aus.

(3.12)

3.2.3 Verdrehung der Kristallite

Um die Verdrehung der Mosaikitke um die Oberdichennormale direkt zu bestimmen, muf3

an Netzebenen gebeugt werden, die senkrecht zur Wachstumsebene stehen. Dieseilserd nur ~
Messungen im streifenden Einfall zagglich. Nachteile der MelZmethode sind die schwache
Streuintensdt in der bentigten Mel3geometrie bei Laborgéeh und die geringe Informations-

tiefe, da nuiuber die oberichennahen Regionen Informationen erhalten werden.
Herkdmmlichew-Scans, die unter Bragg-Bedingungen aufgenommen werden (siehe Abb. 3.3
(b)), geben Auskunttber die laterale Kadwrenz und die Verkippung der MosaikioKe, es ist aber
keinerlei Informatioruber die Verdrehung enthalten. Diese wird zuBei' die HWB vorp-Scans

an asymmetrischen Reflexen, bei denen die Probe um ihre @teefinormale gedreht wird,
zuganglich [62]. Da die Strahldivergenz senkrecht zur Beugungsebene selbst in hostadér
Diffraktometern (siehe Kapitel 3.3) grof3 ist, muis tlie Durchfihrung solcher Messungen eine
geeignete Konfiguration an Aus- und Eintrittsschlitzen nach dem Monochromator und vor dem
Detektor gefunden werden [62].

Durch Messungen in schiefsymmetrischer Beugungsgeometrie kann das Problem der vertikalen
Auflosung weitgehend umgangen werden. Dies geschieht, indem auch asymmetrische Reflexe
in symmetrischer Geometrie, d.d.= 6, gemessen werden und der Netzebenenneigungswinkel
durch entsprechendg-Neigung eingestellt wird, wie es in Abb. 3.4 (a) skizziert ist.

@ b q,

Beugungsebene

@
Qy

dy
Abbildung 3.4: Schematische Darstellung der schiefsymmetrischen Beugungsgeometrie (a) und die in

dieser MelRRanordnung zagglichen Bereiche im reziproken Raum (b).

Diese MelR3geometrie hat den Vorteil, dafl3 auch Reflexe untersucht weydeark deren Netze-
benenneigungswinkel gRer als der Braggwinkel ist. Sie sind unter normaler Bragg-Bedingung
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nicht zuginglich, sondern entsprechen den verbotenen Reflexen, die unter der Ewald-Kugel lie-
gen, wie dies in Abb. 3.4 (b) schematisch dargestellt ist. Vor allem bei Beugung an Netzebe-
nen, die einen grof3en Netzebenenneigungswinkel haben, muf3 allerdings eine Eulerwiege zur
Verfugung stehen. Der reziproke Raum wird in dieser Mel3geometrie nicht mehr parallel zu
Ox, sondern parallel zgy geschnitten. & die so gemessenen Halbwertsbreiten @e$cans

wird der Einfluf der Verkippung mit zunehmendem Netzebenenneigungswinkel kleiner und der-
jenige der Verdrehung gRer. Der Extremfall vorp = 90° entspricht dann wieder der bereits
oben ervehnten Beugungsgeometrie unter streifendem Einfall mit den dargestellten Nachteilen.
Diese Nachteile &finen umgangen werden, wenn die mittlere Verdrehung der Mosakel”
durch Extrapolation der experimentellen Adtgigkeit der HWB von der Neigung der reflek-
tierenden Netzebenen bestimmt wird. Srikant et al. [60] habenunierfien Algorithmus vor-
geschlagen, der denaglichen Einflul3 der bescéunkten lateralen Karénzéinge der Mosaik-
blocke vernacldssigt. Der mathematische Formalismus basiert auf der Simulation der gemes-
senen Rockingkurven durch Pseudo-Voigt-Funktionen. Die gefundenen HWB werden dann auf
@= 90 extrapoliert, wobei eine ogliche direkte Korrelation zwischen der Verkippung und Ver-
drehung der Mosaikbkcke zusgtzlich beticksichtigt wird.

3.2.4 \ersetzungen

Nach Modellen, die bereits in den 50er und 60er JahuerPtilverdiffraktometrie an Metallen
entwickelt wurden, &ihnen auch die Dichten an durchlaufenden Versetzungen in heteroepitak-
tischen Schichten aus der Verbreiterung der Rockingkurven abafeselerden [63, 64]. Ayers
veroffentlichte 1994 entsprechende ErgebnisseHalbleiter mit Zinkblende-Struktur [65]. In

den letzten Jahren wurden die Modelle auch wiederholt auf GaN-Schichten angewendet [62,
66, 67]. Nach diesen Modellerokinen Versetzungen auf verschiedene Weise eine Verbreiterung
der Reflexe verursachen. Zu einer direkten Verbreiterung kommt es, wenn die Versetzungen eine
Rotation der Kristallite hervorrufers§). Zudem sind Versetzungen in der Regel von einem Deh-
nungsfeld umgeben, in dem der Bragg-Winkel nicht konstant ist, so dal3 es ebenfalls zu einer Ver-
breiterung kommtf). Schliellich lohnen sich ganze Versetzungsnetzwerke in starlogest”
Kristallen ausbilden, die zu einer Verbreiterung aufgrund der eingasktari Kolarenzéinge
fuhren. Sowohldt die Orientierung der Kristallite als aualrfie Dehnungsfelder werden Gaul3-
Verteilungen zu Grunde gelegt. Unter der Annahme eines Gaunftigén Beugungsprofils wird

das Quadrat der Halbwertsbrefié einer Rockingkurve aus der Quadratsumme der HWB, die
durch die verschiedenen Verbreiterungsmechanismen hervorgerufen werden, gebildet. Zu die-
sen gebien die drei oben genannten, die intrinsische Halbwertsbreite des untersuchten Kristalls,
die Apparatefunktion und die Verbreiterung aufgrund der Proheniriing. Alle Summanden

bis auf die beiden, die durch die Rotation der Kristalbtthé und das Dehnungsfeld hervorge-
rufen werden, &inen tir die Bestimmung der Versetzungsdichten in der Regel verassigh’
werden [65]. Vor allem bei grof3en Versetzungsdichten, wie sie beim GaN vorliegen, spielen sie
keine Rolle. Somit ergibt sicluf'die HWB:

B2 =2.1:In2-b?. p =Kq (3.13)
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und
B2 =[(8:In2) €3] -tarf® = K¢ - tarf . (3.14)

Hierbei sindb der Burgersvektop die Versetzungsdichte unuﬂ\I die mittlere quadratische Deh-
nung um eine Versetzung in Richtung des Normalenvektors der Beugungsebene. DisséesGr™
spezifisch @it einen Versetzungstyp und ist arigig von der VersetzungsdiclpeDie gemesse-
ne Halbwertsbreite ergibt sich folglich zu:

B? = Ky + K¢ - tar? 6. (3.15)

Durch Auftragung vorp? tiber taR8 ergibt sich im Idealfall eine Gerade, deren Steiglfg
und deren y-Achsenabschrif ist. In dem vorgestellten Modell werden die Eudbe von Sta-
pelfehlern und anderen planaren Defekten verrasshdjt, was je nach Defektstruktur zu grof3en
Fehlern bei der Bestimmung der Versetzungsdichiedin kann.

3.2.5 Stapelfehler

Nicht nur die fir einen Mosaikkristall charakteristischenoBen wie Kolarenztéinge und Verkip-

pung der Kristallitbbcke und Versetzungsdichtemrien mittels XRD untersucht werden, son-
dern auch andere Defekte, wie Stapelfehler.

Die (002)- und die (110)-Ebenen des hexagonalen und die (111)- und (220)-Ebenen des ku-
bischen GaN-Kristallgitters haben identische Netzebenemathstiind Strukturfaktoren. Daher
konnen die beiden Phasen durch Messungen entlang.gferhse von (001)-orientiertem GaN

nicht voneinander unterschieden werden. Da die Stapelfolge der beiden Polytypen abextgrunds™
lich anders ist (siehe Abb. 2.3), gibt ag{001)-GaN asymmetrische Reflexe, die eindeutig ei-
ner der beiden Phasen zugeordnet werdamkn. Durch einen sogenanntgscan durch die
(10D)-Reflexe des Wurtzitgitters, wie er in Abb. 3.5 illustriert istnkien beide Phasen separiert
werden [68]. Die Reflexe der kubischen Phase treten immer als Doppelpeak ober- und unter-
halb eines hexagonalen (101)-Reflexes auf (Zwillingsbildung). Sie entsprechen den Stapelfolgen
...ABCABC.. und...CBACBA...

Abbildung 3.5:  Schematische

g-Scan Darstellung eines g-Scans

(200 4 durch die  (10N)-Reflexe

{ (108) des  Wurtzitgitters.  Die

d)(105) hexagonalen Symbole ent-

! sprechen den Reflexen des

¢ (107) hexagonalen GaN. Aus-

(004) } gefilite und offene Rauten

‘ entsprechen den Kkubischen
Zwillings-Reflexen.

q,
ok

Y&

Prinzipiell kann die Existenz von Stapelfehlern durch ihren Einflul3 auf die Halbwertsbreite be-
stimmter Reflexe nachgewiesen werden. Dies sind im betrachteten hexagonalen System (001)-
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GaN nur asymmetrische Reflexer die gilt:

(h—K) # 3n (3.16)

mit der ganzen Zahh. Die w/26-HWB der entsprechenden Reflexe aus Formel 3.10 wird um
einen dritten Summanden erweitert, der von der Wahrscheinlichkedefs Auftreten eines Sta-
pelfehlers und dem Gitterparameteabréangt. AuRerdem unterscheiden sich die Verbreiterungen
fur gerade und ungerade Millersche Indiz¢89]. Folglich muf3 bei der Auswertung der HWB
fur die Bestimmung der verschiedenen oben beschrieberemoRtene immer darauf geachtet
werden, ob eine zagZliche Verbreiterung durch Stapelfehler vorliegemiie.

3.2.6 Implantationsscladen

Im Rahmen dieser Arbeit werden auch durch lonen induziertadghingen des Kristallgitters
diskutiert, weshalb hier eine kurze Beschreibung von Implantatioadsthind ihren Auswir-
kungen auf die Britgenprofile folgen soll.

1.0
- 0.9 —; A virgin
= o8] B 1x10" cm?
s ] C3x10"cm?
> 074 D80 em?
2 ] E 1x10"° cm?
2 064 F 6x10"cm?
5 7
"g 0.5
£ . A
2 04 B .
) ] c Abbildung 3.6: (002)-26/w-Scans nach
3 031 c D,E der Implantation von 180 keV Ca
S 02 9 !|3 F lonen mit unterschiedlichen Dosen
S o 3 . bei 77 K (aus [70]).
0.0 —:,

N B I B B
340 342 344 346 3438

Diffraction angle 26 (degree)

Durch lonenimplantation werden in Einkristallen eine Vielzahl von Defekten hervorgerufen. Die
eindringenden lonen verursachen durch StoRkaskaden typische Defekte, die eine Aufweitung des
Kristallgitters in den ges@digten Bereichen verursachen. Die Aufweitung des Gitters ist vor al-
lem auf interstitiell eingebaute Atome und LeerstellenuzkZutihren. Wenn die S&digung

des implantierten Bereichs zu grof3 ist, kommt es zu einer Amorphisierung. Charakteristisch
fur implantierte Kristalle ist das Auftreten eines Nebenmaximums bei kleineren Winkeln im
w/26-Scan, das auf die obeafthennahen, durch die Implantation gestiten Bereiche zuck-
zufiihren ist [70, 71]. Dieses Nebenmaximum ist in Abb. 3.6 zu sehen. Es entspricht Kristallbe-
reichen mit einem gif3eren Gitterparameter. Oberhalb einer kritischen Dosis amorphisieren die
gescladigten Bereiche und das Nebenmaximum verschwindet.
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3.2.7 Globale Studie zu Versetzungsdichten in GaN

Um einenUberblicktiber die Versetzungsstrukturen der im Hause hergestellten MBE-Schichten
zu bekommen, wurde unter BexKsichtigung der verschiedenen Verbreiterungsmechanismen
von H. Heinke [72] eine ausfirliche Studie an zahlreichen GaN-Schichten zur Bestimmung von
Versetzungsdichten durchgirt. Die untersuchten MBE-Proben umfassen eine Vielzahl an Pro-
benserien, innerhalb derer die verschiedensten Wachstumsparameter variiert wurden. Es wurden
Proben aus Wachstumstemperatur-, Schichtdicken-, Puffer-, lll/V-FIu3- und Dotierserien sowie
Proben, die mit ECR- oder RF-Plasmaquelle hergestellt wurden, untersucht.

Der Effekt der eingeschrikten lateralen Karénzéinge wurde durch entsprechende Auftragung
derw-HWB verschiedener (00l)-Reflexe eliminiert, um die Verkippung der Kristallite extrahie-
ren zu lonnen. Die Auftragung der resultierenden Verkippungswinkel der Kristalbtr die
Zweiachsen-(002)-HWB ergab eine nahezu lineare Korrelation. Durch eine Reihe von Messun-
gen an Reflexen mit unterschiedlichen Netzebenenneigungswinkeln in schiefsymmetrischer Beu-
gungsgeometrie und entsprechende Simulationen koantid Verdrehung der Kristallite eine
Abschatzung aus der Rockingkurvenbreite des (302)-Reflexes, gemessen in schiefsymmetrischer
Beugungsgeometrie, gewonnen werden. Der (302)-Reflex hat einen Netzebenenneigungswinkel
von @= 70.5°, so dal} die Verdrehung der Kristallite dieHWB dominiert. Die Apparatefunk-

tion und die intrinsische Breite des Beugungsprofils wurden hier ebenso wie der Einflu der
eingeschainkten Teilcheng3e vernaclal$sigt. Auch eirp-Scan ist in dieser MeR3geometrigr f~

den (302)-Reflex ein gutes MagGrfdie Linienbreite [72].

Zur Bestimmung der Versetzungsdichte aus der Verkippung bzw. Verdrehung der Kiostedibl”
wurde Gleichung 3.13 herangezogen, da die betrachteten GaN-Schichten die Verkippung

mit durchlaufenden Schraubenversetzungen und die Verdrehung mit durchlaufenden Stufenver-
setzungen korreliert ist. Unter BeKsichtigung der von Metzger et al. [62] gemachten An-
nahmen ergeben sichrfdie Schrauben- und Stufenversetzungsdichten einfache Bestimmungs-
gleichungen, welche die Versetzungsdichten mit dem Quadrat der (002)- bzw. (302)-Rocking-
kurvenbreiten in Verbindung setzen. Diese Zusamraagh gelten nurir'zuféllig verteilte Ver-
setzungen [62].

- Hilsnie 0 ' : ) .

Abbildung 3.7: Auftragung der Zweiachsen-
Rockingkurvenbreiten der (002}ber de-
nen der (302)-Reflexédif eine groRe Aus-
wahl an MBE-Proben, die alle im Hau-
se hergestellt wurden. Die Auswahl stellt
einen Querschnitt durch alle bislang vari-

ierten Wachstumsparameter dar. Die offe-

o o’ nen Symbole steheirfMOCVD-Proben

1000 |- ..(%'0 (aus [72]).
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Durch Auftragung der (30203-HWB Uber der (002)»-HWB erhélt man die in Abb. 3.7 darge-
stellte Verteilung [72]. Die eingezeichnete Hilfslinie verdeutlicht, dal3 alle untersuchten Proben
in drei Kategorien eingeteilt werdemkiien. Im rechten, aufsteigenden Ast wachsen Verkippung
und Verdrehung der Mosaikixtke gleichzeitig an. Im Minimum der Hilfskurve kann die (002)-
HWB deutlich variieren, wahrend sich die (302)-HWB kauandert. Auf dem linken Ast ist die
(002)-HWB, also die Verkippung minimal,afifend die Verdrehung sehr grof3 ist.

Anhand der Auftragung wird deutlich, dal3 die (002)-HWB kein gutes Maftlfé kristalline
Perfektion in den GaN-Schichten sein muf3. Nur wenn die HWB sehr grof3 sind (rechter Ast),
reflektieren sie offenbar die insgesamt in den Schichten vorliegenden Kristallfehler. Bei Beob-
achtung sehr kleiner (002)-HWB kann hingegen die Verdrehung der Mosakebilind damit die
Stufenversetzungsdichte sehr grof3 sein. Scheinbar gibt es eine untere Greinz¢302)-HWB

der untersuchten MBE-Proben. Miteingetragen sind auch Me3welé®CVD-Proben (offene
Symbole). Sie liegen in der (302)-HWB leicht unterhalb der besten Wertel BE-Schichten.

3.3 Mehrkristalldiffraktometrie

3.3.1 Grundlagen

Die vorangegangenen Abschnitte befal3ten sich mit der Auswirkung verschiedener Kristallfehler
auf die Beugungsprofile, ohne die Apparatefunktion genauer azicksichtigen. Viele der be-
schriebenen Effekte werden erst durch die hoclasefide Riitgenbeugung einfach zagglich,

da durch sie verschiedene Apparateeffekte minimiert werdendai. Dies soll im folgenden be-
schrieben werden.

Divergente Bntgenstrahlung, die an einem perfekten Kristall gebeugt wird, hat nach der Beu-
gung dieselbe spektrale Dichte wie zuvor, aber eine wesentlich geringere Strahldivergenz. Die
Kistallreflektivitdt R(no) ist definiert als das Vedithis der EnergiefiSse von gebeugter und
einfallender Strahlung und wird auch intrinsische Reflektionskurve des Kristalls genannt. Jeder
Strahl wird durch seine Winkelabweichung vom Beugungsmaximgrand die Abweichung

von der maximalen Wellealige der spektralen Lini@\ = A — Ag charakterisiert. Die Gf3e

N1 gibt die Winkelabweichung der gebeugten Welle von der Richtung des Beugungsmaximums
an. Der Zusammenhang zwischeg N1 und A kann durch ein geometrisches Modell, den in
Abb. 3.8 skizzierten DuMond-Graphen [73] wiedergegeben werden, wenn man annimmt, daf3
die Winkelabweichungen des ein- und ausfallenden Strahls klein sind im Vergleich zum Bragg-
Winkel. Die Punkte in defno,dA)-Ebene, die den einfallenden Strahlen entsprechen, bilden
einen Streifen der BreitéAny), der einen WinkeE, = arctarf\o/tan®) einschlie3t. Analoges

gilt fur die gebeugten Strahlen. Wenn die spektrale Breite derdPstnahlung durch einen hori-
zontalen Streifen wiedergegeben wird, dann kann die Srahldivergenz einfach aus dem Graphen
abgelesen werden. In Abb. 3.8 ist sie durch vertikale Pfeile markiert. In diesem Modell wird die
Abhéangigkeit der Reflektivdt von der Wellerdihge und die Divergenz der Strahlung senkrecht
zur Beugungsebene vernaass$igt.

Wenn die Strahlung an mehreren Kristallen hintereinander gebeugt wird, kann der DuMond-
Graph durch entsprechende Streifen erweitert werdenaddply 'davon, wie die beugenden Kri-
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(a) (b)

AAg

R(n,) R(n,)

Abbildung 3.8: Der Einkristall als Kollimator
(a). no undn sind die Strahldivergenzen der
ein- und ausfallenden Wellen. In (b) ist der
entsprechende DuMond-Graph zu sehen (aus
[74]).

stalle zueinander orientiert sind, unterscheidet man zwischen dispersiver und nicht-dispersiver
Anordnung. Diese &lle sind in Abb. 3.9 skizziert. lt"den speziellen Fall von zwei Kristallen

mit identischen Bragg-Winkeln in nicht-dispersiver Anordnung sind die Streifen im DuMond-
Graphen parallel und die spektrale Breite der Strahlung wird nicht beeinfluf3t. In der disper-
siven Anordnung sind die Neigungen der den Kristalliten zugeordneten Streifen im DuMond-
Diagramm entgegengesetzt. Nur, wo sich die StreifearSchneiden, reflektiert die Kristallan-
ordnung Rntgenstrahlung. Folglich ist in der dispersiven Anordnung die spektrale Breite der
Strahlung, die den zweiten Kristall vafit, geringer als die der in die Kristallanordnung ein-
tretenden Strahlung. Eine solche Kristallanordnung kann folglich als Monochromator eingesetzt
werden [75].

(@) (b)
Abbildung 3.9: Nicht-dispersive (a) und disper-
% sive (b) Anordnung von zwei Einkristallen.

Das wird in der sogenannten hochas#hden Britgenbeugung (HRXRD) ausgenutzt. Hemegt™

eines hochaudsenden Rritgendiffraktometers ist heutzutagblicherweise ein 4-Kristall-Mo-
nochromator, in dem speziell geschnittene Ge(220)-Kristalle (englisch: channel-cut) verwendet
werden. Um eine deltafinige Instrumentenfunktion zu erhalten, werden weitere solche Kristal-

le als Analysator vor dem Detektor eingesetzt [76]. Historisch bedingt wird eine solche Kristall-
anordnung gemeinsam mit dem Probenkristall, der sich in der Goniometerachse befindet, auch
Dreiachsen-Anordnung genannt.

Sie ist in Abb. 3.10 schematisch gezeigt. Um eine Vorstellung davon zu erhalten, wie sich
die Instrumentenfunktion im reziproken Raum durch die &wméing eines Analysatorkristalls
verdndert, ist in Abb. 3.11 das Integrationsvolumen anhand der Ewald-Konstruktion veranschau-
licht.

Durch den 4-Kristall-Monochromator werden die Welemdien- und die Winkeldispersion mi-
nimiert, so dal ein fast zweidimensionales Integrationsvolumen im reziproken Raum entsteht,
das durch die axiale Divergenz und den Akzeptanzwinkel des Detektors bestimmt wird. Beide
Grof3en konnen durch entsprechende Schlitzkombinationen reduziert werden. Einereidaf
Detektorakzeptanz wird durch den Analysator erreicht. Das entsprechende Integrationsvolumen
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[

Roéntgenquelle

Monochromator

Analysator

~ Detektor

Abbildung 3.10: Schematische Darstellung einer Dreiachsen- Anordnung. Die drei Achsen werden durch
den Monochromator, den Analysator und die zu untersuchende Probe definiert.

Ewald-Kugel

Abbildung 3.11: Schematische  Darstellung
des Integrationsvolumens bei einer Zwei-
achsenandordnung anhand der Ewald-
Konstruktion. Die Detektorakzeptanz wird
durch die Schlitzblende vorgegeben. Die
eingezeichnete dicke Linie entspricht dem
Auflbsungsveriiigen, das bei einer Dreiach-
senmessungen mit dem Analysatorkristall
erreicht werden kann.

Wellenlangen-
Dispersion

Rontgen-
Quelle

Beugungsebene

istin Abb. 3.11 durch eine dicken Strich markiert.

Bei der Durchfihrung von Linienscans haben Dreiachsen-Messungen den grof3en Vorteil, daf}
die Apparatefunktion eine vernaelsiSigbare Rolle spielt und die Daten deshalb ohne aufwendige
Korrekturen direkt ausgewertet werdearkien. Oftmals erschliel3en auch erst diesehktauf-
geldsten Messungen wichtige Informationen. In Abb. 3.12 (a) sind im Vergleich @p2)-
Messungen mit Schlitzblende vor dem Detektor und mit Analysatorkristall gezeigt. Es handelt
sich um eine 940 nm dicke GaN-Schicht, die auf einem 10 nm dicken GaN-Puffer abgeschieden
wurden. Bei der Messung mit Analysator wird selektiv nur die Intensi€s reziproken Gitter-
punktes ing,-Richtung vermessen. Im Gegensatz dazu wird bei der Schlitzmessung die gestreute
Intensigit tiber einen wesentlich gBeren Ausschnitt der Ewaldkugel aufintegriert. Digsfzu
einerUberlagerung des radialen Beugungsprofils mit der diffus gestreuten Iatedgtsich im
gewahlten Beispiel vor allem entlang deg-Achse zeigt, wie Abb. 3.12 (b) beweist. Dies resul-
tiert in der kompletten Ausschmierung des im Dreiachsen-Scan beobachteten Interferenzmusters
und in einer Veanhderung der Form des Beugungsprofils. Anhand dieses Beispiels wird deutlich,
wie hoch der Informationsgewinn gemessen am Intatssierlust bei Messungen mit Analysa-
torkristall sein kann. Wenn es die gestreute Intetgtlaubt, sind folglich Messungen mit einem
Analysatorkristall vorteilhaft.
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Abbildung 3.12: XRD-Ergebnissdifr eine 940 nm dicke GaN-Schicht, die auf einem 10 nm dicken GaN-
Tieftemperaturpuffer abgeschieden wurde. (0@226-Scans aufgenommen mit einer 0.5 mm wei-
ten Schlitzblende vor dem Detektor und mit Analysatorkristall (a). Reziproke Gitterkarte des (002)-
Reflexes, mit Analysator gemessen (b).

3.3.2 Bestimmung der Gitterparameter

Beim untersuchten System GaN auf Saphir ist es nicht praktikabel, die Gitterparameter der
Schicht relativ zum Substrat zu messen, d. h. das Substrat als internen Standard zu verwenden,
da die Gitterfehlanpassung sehr grof3 ist. Man ist also darauf angewiesen, die Gitterparameter der
Schichten direkt zu bestimmenuiFdas hexagonale Gitter ist der Zusammenhang zwischen dem
Netzebenenabstamdund den beiden Gitterparameternnda allgemein gegeben durch:

(1>Z_§ +ke+h-k 12

— R — . A7
3 a2 c? (3.17)

d

Der Netzebenenabstand wiederumubei die Bragg-Gleichung mit dem Beugungswingel
verkniipft. Die Bestimmung der Gitterparameter mittelerRjenbeugungalift damit auf die
maoglichst genaue Ermittlung der Beugungswinkel hinaus. Weitverbreitete Methodeaur verf”

den von Bond [77] und Fewster und Andrew [78] vorgeschlagen. Letztere macht sich die geringe
Winkelakzeptanz bei der Dreiachsenmessung zunutze, ist ebenso genau wie die Bond-Methode,
aber im Gegensatz zu dieser weniger zeitaufwendig, nicht auf bestimmte kristalline Formen be-
schankt und auch auf inhomogene und gebogene Proben anwendbar. Weder die Position des
Analysators noch die der Probe haben einen EinfluR auf die Bestimmung der Gitterparameter.
Da nur die Richtung der gebeugten Strahlung mal3geblichasindsi Probleme infolge einer
exzentrischen Probenmontage weitgehend ausgeschlossen werden. MiateerbXxakten Beu-
gungswinkel, indem man die mit dem Analysator bestimmte &mtnéhlposition von der ge-
messenen Winkelposition des Reflexmaximums abzieht.

Neben der Korrektur um die Premstrahllage m$sen physikalische Korrekturen vorgenommen
werden. Zu diesen gehén die Brechungs-, Lorentz- und Polarisations- sowie Absorptionskor-
rektur. Aul3erdem sind Fehler aufgrund einevgiichen Verkippung der Beugungsebenen und

der Ungenauigkeit bei der Positionsbestimmung der Intatssitixima zu becksichtigen. Die
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Lorentz- und Polarisationskorrektur beziehen sich auf den Winkelbereich, in dem die Ewaldkugel
den reziproken Gitterpunkt schneidet, und sind verresdidjbar, da die intrinsischen Beugungs-
profile der Proben sehr schmal sind. Durch Absorptionseffaktieit sich die Form des Beu-
gungsprofils, wodurch die Position des Inteatstiiaximums verschoben wird. Die Verschiebung

ist kleiner als 0.4 und ist daherdf die vorliegenden Untersuchungen nicht von Bedeutung, kann
aber durch Simulation der Beugungsprofile mit Hilfe der dynamischen Beugungstheow&-ber”
sichtigt werden. Wenn der Beugungsvektor nicht in der Diffraktometerebene liegt, werden nur
projizierte Bragg-Winkel gemessen, die gegleer’ den ta@chlichen Winkeln verschoben sind.
Dieser Effekt muf3 vor allem bei inhomogenen Proben mit unterschiedlich verkippten Kristall-
bereichen bercksichtigt werden. Durch besonders satftifie Justage kann dieser Fehler bei
Mosaikkristallen minimiert werden.

Die Brechungskorrektur ist auch bei sehr genauen Messungen signifikant und muf3 bei der Beu-
gung an Einkristallen backsichtigt werden. Die IntensitSmaxima werden bei Messungen in
der Bragg-Geometrie geafy folgender Gleichung zwhéren Streuwinkeln verschoben:

A(20) = d[cot(8 — @) + cot(6 + @) +tand], (3.18)

wobei @ der Netzebenenneigungswinkel udidnit dem Brechungsinden Uber folgende Glei-
chung verkapft ist:

5=1 _ M Z +A )N 3.19
—L-n= G @ @ +B N, 319

Hierbei sindz; die Ordnungszahl des ElementsAf; die dispersive Komponente urd die
Anzahl der Atome pro EinheitszelleuFGaN hatd einen Zahlenwert von 17175- 10-6 und

fur Al,Os von 17415 108, Fiir die Berechnung aller in der vorliegenden Arbeit angegebenen
Gitterparameter wurden die Beugungswinkel mit der Rrstrahl- und der Brechungskorrektur
versehen.

3.3.3 Reziproke Gitterkarten

Die Dreiachsen-Messung eoglicht es, den reziproken Raum am&ind punktifmig abzuta-

sten und somit die genaue Struktur der reziproken Gitterpunkte (im folgenden mit RGP ab-
gekirzt) durch die Aufnahme von sogenannten reziproken Gitterkarten (im folgenden mit RGK
abgekirzt) zu untersuchen. Ein Gitterpunkt im reziproken Raum istriah nicht punktbrmig,

da die untersuchten Kristalle keine unendliche Ausdehnung besitzen und immer Kristallfehler
vorliegen. Gegdite Epitaxieschichten weisen meist eine elliptische Form der RGP auf, zu der
mehrere Faktoren, wie Verkippungen, Dehnungen und eingaskier Kolarenzéingen beitra-

gen. Die durch strukturelle Defekte verursachte diffuse Streuung, die in Linienmessungen nur
schwer zu separieren ist, kann mit reziproken Gitterkarten sichtbar gemacht werden. Durch die
Aufnahme von RGK von symmetrischen und asymmetrischen Reflesenekdie verschie-
denen Dehnungskomponenten, Gitterparameter und Verkippungen in Wachstumsrichtung und
auch senkrecht dazu getrennt und quantifiziert werden. Die genauesten Ergebnisse werden durch
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Simulationen und Vergleich mit den Mel3daten erzielt, aber abeh die im Folgenden beschrie-
bene graphische Auswertung der RGénkieén quantitative Resultate gewonnen werden.

Die im Rahmen dieser Arbeit erzeugten RGK sind alle zweidimensional, d. h. sie stellen einen
Schnitt durch ein dreidimensionales Gebilde dar. Dieser Sachverhalt mul3 bei der Interpretation
der Mel3daten immer beachtet werden, dairiati Informationen verloren geherokiien. Die
Aufnahme von dreidimensionalen Gitterkarten ist prinzipiedgich, aber ein sehr zeitaufwen-
diges Verfahren [79].

Fur die folgenden Betrachtungen wird das in Abschnitt 2.3.3 vorgestelliagyhénologische
Modell des Mosaikkristalls zugrundegelegt. Eine eingemckie laterale Ko&renz sowie mi-
kroskopische Verkippung und Verdrehung der MosaikkE in den Schichten wirken sich auf

die verschiedenen (hkl)-Reflexe unterschiedlich aus. In Abb. 3.13 (a) und (b) ist dies schema-
tisch dargestellt. \&firend die eingescéunkte laterale Kofrenz eine Verbreiterung der Reflexe
senkrecht zur Obaathennormalen zur Folge hat, die unabgig von (hkl) ist, bewirkt die Ver-
kippung eine Verbreiterung senkrecht zum Streuve§iatie mit dem Betrag des Streuvektors
zunimmt.

a) q z b) q z C) q z

=

(000) dx (000) | ax (000)  dy

Abbildung 3.13: In @) und b) sind die Extreréfle dargestellt, wenn Form und Orientierung der RGK
entweder nur durch die eingesémkte laterale Korenzhnge oder nur durch die Verkippung der
Mosaikbbcke beeinflult werden. In c) ist eirdgticher Schnitt parallel zdf, durch den reziproken
Raum zu sehen, der durch die schiefsymmetrische Beugungsgeometrie erreicht werden kann.

Bei GaN-Schichten liegt im Allgemeinen eine Mischform aus beiden Effekten vor, so daf3 man
vor der Aufnahme einer RGK nicht sagen kann, wie der RGP orientiert ist. Dadurch wird die
Aussagekraft von (hkl)-Rockingkurven, die immer senkreclg aufgenommen werden, massiv
eingeschainkt. Die tatachliche Ausdehnung des RGP wird also nur dann ermittelt, wenn die ein-
geschankte Kolarenzéinge keinen Einflul3 hatufF Kristalle mit geringer Kohienztéinge kann

die ermittelte HWB sehr klein sein, obwohl der Reflex eine grol3e Ausdehnung hat. Dal3 dieser
Effekt fur GaN-Schichten eine grol3e Rolle spielt wird sowohl im Beispiel in Abb. 3.12 (b) als
auch in Abb. 3.14 deutlich, in der der Verkippungswinkeder RGP {ir verschiedene Schichten
tber dem Netzebenenneigungswingekerschiedener Reflexe aufgetragen ist [72].

Fur eine auf GaAs abgeschiedene ZnSe-Schicht sind der Verkippungswinkel und der Netzebe-
nenneigungswinkel nahezu identiscin &lle (hkl)-Reflexe, d. h. die RGP werden nicht durch ein-
geschankte laterale Ko&renz beeinfluf3t und die entsprechenaebcans geben die tatsfiliche
Ausdehnung der RGP wiedemuiFGaN-Schichten sieht die ABhgigkeit ganz anders aus. Der
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Abbildung 3.14: In (a) ist zu sehen, wie der Verkippungswinkeadines beliebigen RGP bestimmt wird. In
(b) ista Uber dem Netzebenenneigungswirigkéilr verschiedene epitaktische Schichten aufgetragen.
Es handelt sich um eine 2.8 um dicke MBE-ZnSe-Schicht auf GaAs und um 1 um dicke MBE-GaN-
Schichten, die mit und ohne Tieftemperatur-GaN-Puffer auf Saphir abgeschieden wurden.

Winkel a andert sich kaum oder gar nicht (Wachstum auf einem Tieftemperatur-GaN-Puffer) mit
zunehmendem Netzebenenneigungswinkel. Die Aussagekraft der (hkl)-Rockingkurven ist folg-
lich gering und die Abweichung zwischen der Rockingkurvenbreite und der Ausdehnung des
RGP nimmt mit zunehmendem Netzebenenneigungswinkel zu.

Der in Abb. 3.13 (c) zu sehende Schnitt durch den reziproken Raum wird durch die in Abb. 3.4
dargestellte schiefsymmetrische Beugungsgeometrie realisiert. In dieser Mel3geometrie entspricht
die Rockingkurvenbreite immer der tatdilichen Ausdehnung des Reflexes, so daf3 die HWB di-

rekt ausgewertet werdemkien.

3.4 Experimentelle Parameter

Fur die Messungen, die im Rahmen dieser Arbeit durahgefivurden, standen zwei Mehrkri-
stalldiffraktometer vorPhilipszur Verfligung. Es wurde immer mit Gg1-Strahlung gearbeitet.
Beide Diffraktometer sind standar@fiig mit 4-Kristall-Ge(220)-Monochromatoren ausgestat-
tet. Durch den Monochromator wird eine Winkeldivergenz des &mitndhls von 12 erreicht.

Als Detektoren werden Proportionaiszhlrohre eingesetzt, vor die wahlweise eine Schlitz-
blende tir Zweiachsen- oder ein Analysatorkristalli Dreiachsen-Messungen geschaltet werden
kann. Die standardaig eingesetzten Schlitzblenden haben e®#nungswinkel von 0.5. Im
channel-cuGe-Analysator, der einen Akzeptanzwinkel vori’ 1Bat, wird der gebeugte Strahl

je nach Diffraktometer zwei oder drei (022)-Reflexionen unterzogen, bevor er in den Detektor
gelangt.

Durch Wechsel der Monochromatorreflexenkien Divergenz und Intenattdes Primafstrahls

den Erfordernissen der Messung angepal3t werden. Dies ist nur an einem der beiden Diffrakto-
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meter sehr leicht umsetzbar. Falls ein Monochromatorwechsel vorgenommen wurde, ist dies an
der entsprechenden Messung vermerkt. DasaGst standard@i3ig mit einer Eulerwiege aus-
gewstet, die es eroglicht, den Winkelp Uber den gesamten Halbraum zu variieren, was f~

die schiefsymmetrische Beugungsgeometrie notwendig ustdie temperaturalamgigen Mes-
sungen mul’ zur Montage des Kryostaten die Eulerwiege durch einen Goniometerkopf ersetzt
werden, der die Winkelwahl ipundy deutlich eingesclarikt. Bei dem eingesetzten Kryostaten
handelt es sich um einen DurchfluB3kryostaten @xford Instrumentsder mit flissigem Helium

bis auf 10 K abgelifilt werden kann. Durch eine Widerstandsheizuogrien Temperaturen bis

630 K erreicht werden. Die Temperaturankopplung zur Probe wuibée €ine Vdimeleitpaste
gewdhrleistet. Weitere Details finden sich in der Diplomarbeit von L. Haase [80] und der Disser-
tation von V. Grofdmann [81].

Neben den XRD-Ergebnissen werden in der Arbeit auch Resultate aus Hall-Effekt-Messungen,
Photolumineszenzspektroskopie (PL) und Transmissionselektronenmikroskopie (T&Sdhpr™

tiert. Die elektrischen Messungen wurden von M. Fehrer und S. Figge duutitgafon S. Fig-

ge und S. Strauf wurden die PL-Messungen und deren Interpretation geliefert. ubriakén
TEM-Ergebnisse sind H. Selke zuzuschreiben. Die experimentellen Details zu den Hall- und PL-
Messungen&rinen in den Arbeiten von M. Fehrer [82] und C. Thomas [35] nachgelesen werden.
Die TEM-Querschnittsaufnahmen wurden, wenn nicht anders angegeben, entweder entlang der
(1100)- oder (2110)-Richtungen von GaN durchggiit. Die Proben wurden durch mechani-
sches Schleifen aufim abgedint und anschlie3end mit Ar-lonen mit einer Energie von 4 bis

5 kV, die unter einem Winkel von 6auf die Obertiche trafen, weiterbearbeitet. Das verwendete
Elektronenmikroskop vo®hilipswurde bei 200 kV betrieben.

3.5 Zusammenfassung des Kapitels

Die vorangegangenen Abschnitte haben eine allgemeinalttinig in die Grundlagen deidRt-
genbeugung und Mehrkristalldiffraktometrie gegeben. Es wurden Modelle und Mel3methoden
vorgestellt, mit Hilfe derer dieur’ einen Mosaikkristall charakteristischenaBen erfal3t wer-

den lkonnen. Zudem wurde die Auswirkung von Stapelfehlern und Implantatioadsohduf

die Beugungsprofile diskutiert sowie eine umfassende Untersuchung zu den Versetzungsstruktu-
ren von im Hause hergestellten MBE-Schichteageritiert. Der Vergleich zwischen Zwei- und
Dreiachsen-Messungen hat gezeigt, wie grof3 der Informationsgewinn durch den Einsatz eines
Analysatorkristalls sein kann. Mit der Dreiachsen-Anordnungr€n Gitterparameter einfach
bestimmt und reziproke Gitterkarten aufgenommen wertéer die Auswertung der rezipro-

ken Gitterkarten &ifinen zuatzliche wichtige Informationeaber einen Mosaikkristall gewonnen
werden. Schlief3lich wurden experimentelle Details zu den verwendeten Diffraktometern gelie-
fert und kurz die anderen in der Arbeit eingesetzten Untersuchungsmethoden vorgestellt.
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Kapitel 4

Experimentelle Ergebnisse

4.1 \orbereitende Messungen

Aufgrund von lateralen Temperatur- und Flu3unterschiedshrernd des Wachstumeikrien die
Schichteigenschaftambér eine Probe hinweg inhomogen sein. Zur Vermeidung von Inhomoge-
nitaten werden die Substratatvend des Wachstums rotiert. In diesem Abschnitt soll untersucht
werden, ob es trotzdem zu lateralen Schwankungen der Schichteigenschaften kommt.

e
17
13 5 8 Abbildung 4.1: Der Zerteilungsplan
der Probe N519 zeigt, wo die
£ 1 7 ! Messungen zurUberpriifung der
& 3 Homogeniat der Schicht durch-
— 6 10 |14 gefihrt wurden. Die Schicht wurde
mit der RF-Plasmaquelle bei
4 > > 15\ 750 °C hergestellt und ist 1 um
16 )
\ dick.
26 mm

Hierzu wurden an einer fim dicken RF-GaN-Schicht, die unter den in Kapitel 2.2.2 beschrie-
benen Standardbedingungen hergestellt wurde, die Gitterparametetra sowie die (002)-
Dreiachseno-HWB in Abhéngigkeit vom Probenort gemessen. In Abbildung 4.1 ist zu sehen,
wie die Probe mit der urspnglichen Gol3e von einem Viertel eines 2-Zoll-Wafers zerteilt wur-

de. An den mit Nummern versehenemu&tén wurden anschlielend Messungen durehgef”
Zusatzlich wurde im Rahmen dieser Mel3serie géiprvie reproduzierbar die Ergebnisse an den
beiden eingesetzten Diffraktometern und ob die Proben lateral isotrop sind. Aus den Messungen
ergab sich, daf3 die Ergebnisse bgich der (002)-Dreiachsew-HWB und des Gitterparame-

tersc fur beide Diffraktometer konsistent sind und die Probenorientierungdbeh der Ober-
flachennormalen keinen Einflul3 auf die Ergebnisse hat.

51
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Die Gitterparameter wurden mit der Methode von Fewster und AndrewU@8j Dreiachsen-
(002)-B/w-Scans bestimmt. In Abb. 4.2 (a) ist der Gitterparameter Abhéngigkeit von den
Probenorten dargestellt. Es wurden die Mittelwerte der Ergebnisse gebildet, wenn an einem
Probenort mehrere Messungen durcligef wurden. Es ist deutlich zu erkennen, dal3 in den
Randbereichen (14-17) der Gitterparameter wesentligtket streut als im zentralen Bereich

der Probe. Dies ist wahrscheinlich auf die dort um ca. 20 K niedrigere Wachstumstempera-
tur zunickzufiihren. kir die anderen Probenorte ergibt sich ein mittlerer Gitterparameter von
(5.1878+ 0.0005 A. Der Fehler entspricht der Abweichung einer Einzelmessung vom Mittel-
wert im zentralen Probenbereich.

1400 B

?
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5.190 - EIJ

: |
1000 {] EIJ

Gitterparameter ¢ [A]

: 5
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1 1
2 4 6 8 1012 14 16
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m}
m}

1 1
2 4 6 8 1012 14 16
Probenort

HWB w-Scan [Bogensek.]

800

:
TR

1 1
2 4 6 8 1012 14 16

Probenort

Abbildung 4.2: Gitterparameter ¢ und a sowie die HWB des (002preiachsen-Scans in ABhgigkeit
vom Probenortiir die Probe N519.

Entsprechende Ergebnisag den Gitterparameta, der nach derselben Methode wadiber

den (105)-Reflex bestimmt wurde, sind in Abb. 4.2 (b) zu sehen. Der Gitterparaaetegt

eine sehr starke Streuung, die auf die geringe Intahd#éi gemessenen (105)-Reflexeunkr”
zufihren ist. Um den Fehler zu reduzierenyfBté der Gitterparameter aus mehreren Reflexen
bestimmt werden. Da die Streuintemasitiber bei anderen asymmetrischen Reflexen meist noch
geringer ist, ist auf die zasZlichen Messungen verzichtet worden. Dieses Resultat zeigt, daf3 die
Bestimmung des lateralen Gitterparameters zuminde4tiin dicke RF-MBE-Proben mit einer
Streuung vonr:0.007A (0.02 %) sehr ungenau ist. Dies ist vor allem auf die hohen Defektdichten
in diesen Schichten zuckzutihren, die in sehr niedrigen gebeugten Intexsit tir asymmetri-

sche Reflexe resultieren.

Fur die HWB der (002)x»-Dreiachsen-Scans ergibt sich ein Mittelwert von’86®0”’ im zen-
tralen Bereich der Probe (siehe Abb. 4.2 (c)). In deiRérsten Randbereichen ist wieder eine
deutliche Abweichung von diesem Mittelwert zu erkennen. Die HWB sind am Rand der Probe
groRRer, was auf arkere Verkippungen der Mosaikigke in diesen Gebieten schlieRafit.”

Aus den durchgeiftirten Messungen geht hervor, dafd der Gitterparanseted die (002)-Drei-
achsenw-HWB reproduzierbar an beiden verwendeten Diffraktometern usnadily von der Ori-
entierung der Probe bestimmt werdeonkén. DieUberpuifung der Homogerdtt einer 1um
dicken RF-MBE-GaN-Schicht ergab, dal3 die Praberweite Bereiche konstante Gitterparame-
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tercund (002)e0-HWB zeigt. Nur die Daten der ganz am Rand gelegenen Probenorte weichen si-
gnifikant von den Mittelwerten ab. Der Gitterparamet&ann mit den zur Vetdfgung stehenden
Laborgesten fir RF-MBE-Proben, die nur fim dick sind, mittels Dreiachsen-Messungen nur
mit einem Fehler vor-0.007A bestimmt werden. Folglich wurden die im folgendeageiitier-

ten Messungen immer an Probardtén durchgeffirt, die nicht aus den Randbereichen stamm-
ten. Auf die Diskussion dea-Gitterparameter von Schichten, die eine Dicke von numloder
darunter haben, wird vollatidig verzichtet.
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4.2 Untersuchungen zu Verspannungen in GaN-Schichten

Wie bereits in Kapitel 2.4 ealitert wurde, &ihnen Verspannungen in GaN-Schichten verschie-
dene Ursachen haben. Zum einen kommt es beim Wachstum auf Saphir nach denteAbk”

auf Raumtemperatur oder auf tiefere Temperaturen zu einer thermisch induzierten, biaxial kom-
pressiven Verspannung, die mit zunehmender Schichtdicke abgebaut wird und die durch die
Wachstumstemperatur und die Bedingungen beim Wachstumsstart maf3geblich beeinflul3t wer-
den kann. Zum andererokien hydrostatische Verspannungen in den Schichten vorliegen, die
durch Punktdefekte verursacht werden. Um den Effekt der thermischen Verspannuragzaésch”

zu kénnen, ist es notwendig, das thermische Verhalten von Saphir und GaN genau zu kennen.
Erst dann kann auch der Einflu3 von hydrostatischen Verspannungsanteilen quantifiziert wer-
den. Da, wie im folgenden gezeigt wird, nur wenige und zum Teil inkonsistente Daten zur
thermischen Ausdehnung von GaN und Saphir existieren, wird sich der erste Teil des Kapi-
tels hauptachlich diesem Thema widmen. Es werden Untersuchungen der Gitterparameter von
GaN-Volumenkristallen, einer homoepitaktischen Schicht und heteroepitaktisch hergestelltem
GaN in Abhengigkeit von der Temperatur gséntiert. Im weiteren wird der Einflul3 verschie-
dener Wachstumsparameter sowie AIN- und GaN-Pufferschichten auf die bei Raumtemperatur
(RT) vorliegende Verspannung in GaN-MBE-Schichten untersucht.

4.2.1 Das Temperaturverhalten von Saphir

In Abb. 4.3 sind die Gitterparameterund a fur das Saphir-Substrat der MBE-Probe N112 in
Abhangigkeit von der Temperatur zu sehen. &uabch sind diec-Gitterparameter des Substrats

der Probe N46 eingetragen. Beide Substrate wurden mit cau.8icken ECR-MBE-GaN-
Schichteruberwachsen. Zum Vergleich sind die von Leszczynski et al. [83] an einem mit einer
2 um dicken MBE-Schichuberwachsenen Substrat ermittelten temperatanadplgén Daten so-

wie ein Referenzwert bei Raumtemperatur aufgetragen [84].

Wahrend bei Raumtemperatur di€®arameter aus allen vier Messungderieinstimmen, liegen

die Daten von Leszczynski et al. [83]rfhchere Temperaturen oberhalb der hier ermitteltem. F~
aist eindhnliches Verhalten zu vermerken, allerdings liegt hier bereits der MeRwert bei Raum-
temperatur oberhalb des Wertes von Leszczynski et al. [83], stimmt aber mit dem Referenzwert
aus [84] gutuberein. Die Ursachauf die beobachteten Differenzen zwischen den eigenen Mel3-
daten und denen aus Ref. [83] ist derzeit noch unklar. Allerdings kann ein Fehler bei dem hier
verwendeten experimentellen Aufbau aufgrund von umfangreichen Testmessungen von V. Grol3-
mann an gut bekannten Materialien wie Si und GaAs [81] ausgeschlossen werden.

Unterhalb von 100 K scheint die thermische Ausdehnung beim Substrat der Probe N112 nega-
tiv zu werden. Ein solches Verhalten wurde bereaitsdindere Materialien, wie Si, Ge, GaAs,
CuCl, CdTe und ZnO theoretisch vorhergesagt und experimenteditlygg$85—87]. Die negative
thermische Ausdehnung bei tiefen Temperaturen ist auf negativee@en-Parameteurféinige
Phononen-Moden zuckzuiihren. Das bedeutet anschaulich, dal3 die zwischenatomaaée Kr”

im Kristall stirker werden, wenn sich das Gitter ausdehnt. Da es aber unterhalb von 100 K nur
zwei Mel3punkte gibt und das Verhalten des anderen Substratetas ' mehr Mel3punkte vor-
handen sind, begjlich derc-Gitterparameter diesen Trend nicht eindeutig wiedergibt, kann ein
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Abbildung 4.3: Temperaturablingige Gitterparameter ¢ und &@rf die Saphir-Substrate der Proben N46
und N112. Zum Vergleich sind die Literaturdaten von Leszczynski et al. [83] und ein Referenzwert bei
Raumtemperatur [84] gezeigt.

MeRartefakt nicht mit Sicherheit ausgeschlossen werden.

Unter Annahme einer linearen thermischen Ausdehnung wurden aus den tempeeatgigdihn
Gitterparametern die thermischen Ausdehnungskoeffizienten ermittelt. Die Werte sind in Tabel-
le 4.1 im Vergleich mit den von Leszczynski et al. [83] bestimmten Daten aufgelistet.

Tabelle 4.1: Thermische Ausdehnungskoeffizienten, die aus den temperaingipdn Gitterparametern
c und a des Saphir-Substrats der Probe N112 durch lineare Anpassung gewonnen wurdeicAus
sind experimentell ermittelte Literaturdaten ariget.

T K] Quelle o [1078 K™ 0a [1070 K
bis 100 -1.20.5 0.5+0.5
100-300 3.3:0.2 4.0:0.2
300-600 6.2:0.1 5.5-0.1

[83] 3.9...7.4£0.3 4.3..7.10.6

Das Temperaturverhalten der Gitterparameter von Saphir und GaN istin Abb. 4.4 im Vergleich zu
sehen. Hier ist didnderung der Gitterparametein Bezug auf die Werte bei RT in Alimgig-

keit von der Temperatuuf'eine 4.5um dicke MBE-GaN-Schicht und das Saphir-Substrat dar-
gestellt (Probe N112). Dieatkere temperaturabhgige Variation dec-Gitterparameter des Sa-
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phirs ist deutlich zu erkennen,aifend die Unterschiede zwischen Schicht und Substrat beim
lateralen Gitterparametergeringer ausfallen. Die gfRere Streuung der lateralen Gitterparame-

ter ist auf die geringere Intenattder asymmetrischen GaN-ReflexeunkZutihren.

Wahrend sichdi Saphir die thermischen Ausdehnungskoeffizienten direkt aus der Steigung der
Kurve bestimmen lassen, resultiert die Steigumgdds GaN aus ddiberlagerung der thermi-

schen Ausdehnung der Schicht und des Temperaturverhaltens des Substrats. Folglich ist ein di-
rekter Rickschlul3 auf die thermischen Ausdehnungskoeffizienten von GaN aus der Messung an
einer heteroepitaktisch hergestellten Schicht nicbginch. Einen direkten Zugang zu den ther-
mischen Ausdehnungskoeffizienten von GaNadéirhian aus Messungen an Volumenkristallen
oder homoepitaktischen GaN-Schichten, die nicht durch das Temperaturverhalten eines anderen
Materials beeinflul3t werden.

2.0
o
& n] .
20 L2t o 8 ° Abbildung 4.4: RelativeAnderung der Gitter-
F S oof oo parameter c einer 4.5 ym dicken GaN-
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4.2.2 Temperaturverhalten von Volumenkristallen

Bei den im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Volumenkristallen handelt es sich um einen
mit Mg-dotierten und einen undotierten, mit einepd® dicken MOCVD-GaN-Schichuber-
wachsenen GaN-Einkristall [88, 89]. Beide Kristalle wurden Weipressn Warschau mit dem
Hochdruck-Hochtemperatur-Verfahren hergestellt, das in Kapitel 2.2 kurz beschrieben wurde.
Sie haben eine Kantearige von ca. 3 mm. Undotierte Volumenkristalle zeichnen sich durch
eine hohe Konzentration an freien Elektronen aus, die in deR&rérdnung von 8 cm=3

liegt [12, 90]. Die beiden unterschiedlich polaren Seiten der Volumenkristalle unterscheiden sich
in Morphologie und Konzentration an freien Ladunggern. Die N-polare Seite ist rauh und
zeigt eine 1- 2-10'° cm 3 geringere Elektronenkonzentration als die Ga-polare, glatte Sei-
te [90]. Durch die Mg-Dotierung werden die freien Ladunggai weitgehend kompensiert [12].

In Abb. 4.5 ist die reziproke Gitterkarte um den (006)-Reflaxdén undotierten Volumenkristall

und die darauf abgeschiedene MOCVD-Schicht zu sehen. Die bei kleigeWarten liegenden
Maxima sind dem Substrat zuzuordnen. Es ist deutlich zu erkennen, dal3 der Volumenkristall
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aus mehreren Kristalliten zusammengesetzt ist, die leicht gegeneinander verkippt sind und un-
terschiedliche Gitterparameteraufweisen. In der Abbildung sind die Intersgimaxima, die

von verschiedenen Kristalliten hahrfen, mit A und B gekennzeichnet. In einem Bereich von
etwa 1 mm, der von dem Riitgenstrahl ausgeleuchtet wird, sind typischerweise zwei bis drei
solcher Kristallite zu finden. Die Unterschiede in agAWerten lassen auf eine Verkippung die-

ser Kristallite gegeneinander von einigen hundert Bogensekunden schliefeand die unter-
schiedlicherg,-Werte Schwankungen des Gitterparametausn 8x 10~ A entsprechen. Eine
bevorzugte Anhiufung von Verunreinigungen in einigemiiern lonnte der Grundui‘die unter-
schiedlicherc-Werte sein. Die Zusammensetzung aus kleinen Kristalliten, die durch Kleinwin-
kelkorngrenzen getrennt sind und sich in den Gitterparametern unterscheiden,usigiifd€re
GaN-Volumenkristalle bekanntes &twmen [91]. Beim Abscheiden der Schicht werden die Kri-
stallite aus dem Substrat reproduziert. Die unterschiedlichen Gitterparasriate®chicht und
Substrat werden in der Literatur Unterschieden in der Defektstruktur oder der Konzentration an
freien Elektronen zugeschrieben [90]. _

Fir denselben Volumenkristall sind in Abb. 4.6 die reziproken Gitterkarten umaieh)-Reflex

bei 12 K, RT und 600 K zu sehen. Wiederum sind mehrere Intssiéixima, die verschiedenen
Kristalliten zugeordnet werderoknen, aber auch das pseudomorphe Wachstum der homoepi-
taktischen Schicht zu erkennen. Der pseudomorphe Zustand der Schicht konntalgardigri
gesamten untersuchten Temperaturbereichabgstverden.

Fur die Gitterparameterbestimmungen an den Volumenkristallen ist aufgrund der Zusammen-
setzung aus mehreren kleinen Kristalliten besondere Vorsicht geboten. Es mul3 darauf geachtet
werden, daf3 alle Messungen an demselben Kristalliten dundhgefiérden, damit der Fehler
moglichst klein gehalten wird. Dies konnte durch saitgfie Justage geavirleistet werden. Zur
Bestimmung der Gitterparameteunda wurden jeweils zwei symmetrische ((004) und (006))

und asymmetrische Reflexe((4) und (214)) gemessen und die Mittelwerte der resultierenden
Gitterparameter gebildet.

In Abb. 4.7 sind die (006)-Dreiachse®20-Scans i das homoepitaktische System bei drei
Temperaturen dargestellt. Die Inteag#maximadif Schicht und Substrat sind deutlich vonein-
ander getrennt und ihre Intereitiimmt mit zunehmender Temperatur ab. Durch Messen ver-
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Abbildung 4.6: Vergleich der 214-RGP bei 12 K, RT und 600 K. Alle drei RGK wurden unter denselben
MelRbedingungen aufgenommen. Die gestrichelten Linien verdeutlichen das pseudomorphe Verhalten
des Systems im untersuchten Temperaturbereich.

schiedener Reflexe mit unterschiedlichen Absorptamgtin konnte das beia@éren Streuwin-

keln liegende Maximum der Schicht zugeordnet werden, die somit den kleineren Gitterparameter
aufweist. Diese Information war zuvor schon bei der Zuordnung der Maxima in den RGK ver-
wendet worden. Desweiteren ist zu erkennen, dal3 die absolute Verschiebung der Maxima mit
abnehmender Temperatur kleiner wird.

T T T T T T
(006) Reflex 1 [ (214) Reflex

z [ z
sl ] [ 600K RT 12k ] &
& [ |leook RT 12K 1 L 1 &
C§ d L Z§
‘L i | 1 @
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Abbildung 4.7: (006)- und @14)-Dreiachsen26/w—8cans ifir das homoepitaktische System bei drei aus-
gewahlten Temperaturen.

Derselbe Schlul3 kann aus der entsprechenden Darstelludgri'@14)-Reflex gezogen werden
(Abb. 4.7).

In Abb. 4.8 sind die Gitterparametemunda fur den Temperaturbereich von 10 K bis 600uf f~
beide Volumenkristalle und die homoepitaktische Schicht dargestellt. Sie wurden nach der in Ka-
pitel 3.3.2 vorgestellten Methode von Fewster und Andrew [78] bestimmt. Die Gitterparameter
c fur die homoepitaktische Schicht und den Mg-dotierten Volumenkristall sind im untersuchten
Temperaturbereich fast identischalréndc des undotierten Volumenkristalls cax2L0~3 A

groRer ist. Aus den Gitterparameteaarwird nochmals deutlich, dal3 sich das homoepitaktische
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Abbildung 4.8: Gitterparameter ¢ und a in Al@mgigkeit von der Temperatuiif einen undotierten Vo-
lumenkristall, der mit einer 3 um dicken MOCVD-Schicht bewachsen wurde, und einen Mg-dotierten
GaN-Volumenkristall. An die Gitterparameter wurden quadratische Funktionen angepalf3t, die eben-
falls dargestellt sind.

System im gesamten Temperaturbereich pseudomorphalvertii den Mg-dotierten Volumen-
kristall wurden die Gitterparameter auf Vorder- unddR$eite des Kristalls bestimmt. Die Mes-
sungen ergaben im untersuchten Temperaturbereich identische Ergebnisse.

Gitterparameter im Vergleich mit Literaturdaten

Aus Abb. 4.8 folgt unmittelbar, daf’ die homoepitaktische Schicht tensil verspannt auf dem GaN-
Substrat auf@chst und der Mg-dotierte Volumenkristall eine kleinere Einheitszelle als der undo-
tierte Kristall aufweist. Das/a-Verhéltnis liegt bei Raumtemperatwifbeide Volumenkristalle

bei 1.626 unddif die homoepitaktische Schicht bei 1.625. Folglich bewirkt die Mg-Dotierung
eine hydrostatische Kontraktion des Gitters. Diesiikté entweder durch eine durch den Ein-
bau des Magnesiums \a&rderte Defektstruktur, z. B. veaskie Bildung von Stapelfehlern [92],
oder durch die verringerte Konzentration an freien Ladumagsimi [90, 93, 94] hervorgerufen
werden. Auch die kleinere Einheitszelle der homoepitaktischen MOCVD-Schicht, die zu der
tensilen Verspannungihit, wurde von Leszczynski et al. [90] auf die geringere Konzentrati-
on an freien Ladungsagern zuuckgetihrt. Allerdings scheint es fraglich, ob dieser Effekt im
GaN derzeit ta@chlich vom Einflu® unterschiedlicheostiiometrischer Verdtnisse oder an-
derer Defekte getrennt werden kann, zumal die Volumenkristalle in der Regel Gallium-reich
hergestellt werden und daher entsprechende Defekte wie Ga-Platzwechsel-Defekte, interstitiell
eingebaute Ga-Atome und N-Leerstellen zeigen [93].

Ein Vergleich der gewonnenen Daten mit den aus der Literatur bekannten temperangigeh”
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Gitterparametern, die sowohl experimentell an Volumenkristallen und homoepitaktischem Mate-
rial als auch theoretisch bestimmt wurden, istin Abb. 4.9 zu sehen. Es sind die bereits in Abb. 4.8
dargestellten angepal3ten Kurven an die gemessenen Gitterparameter mit den Literaturdaten von
Leszczynksi et al. [83, 95], Paszkowicz et al. [96] und Wang und Reeber [97] zusammengestellt.
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——- Volumenkristall ——- Volumenkristall

5.194 + o — - Volumenkristall:Mg / 319 o — - Volumenkristall:Mg
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Abbildung 4.9: Gitterparameter ¢ und a in Akdmgigkeit von der Temperatuiaif die hier untersuchten
Proben im Vergleich mit den aus der Literaur bekannten Daten.

Leszczynski et al. [83] veiffentlichten 1994 mittels &itgenbeugung bestimmte Gitterparame-

ter eines Volumenkristalls in einem Temperaturbereich von 294 bis 735 K. Es wurden verschiede-
ne symmetrische und asymmetrische Reflexe mit mehreren Diffraktometern untersucht, woraus
Gitterparameter resultierten, die mit Fehlern Y= +0.00005A und Aa = +0.0001A behaf-

tet sind. 1996 veaffentlichten wiederum Leszczynski et al. [95] Gitterparameter eines Volumen-
kristalls in einem Temperaturbereich von 40 bis 770 K und einer homoepitaktischen Schicht in
einem Temperaturbereich von 77 bis 770 K. Die Messungen wurden zum Teil an Labenger”
und zum Teil an einem Synchrotron durchgat. Auch hier wurden mehrere Reflexe zur Be-
stimmung der Gitterparameter herangezogen. Die angegebenen Fehler bﬁtrugﬁﬁ.OOOl,&

und Aa = +0.0004A. Gitterparameter zwischen 11 und 296 K, die an einem Synchrotron an
GaN-Pulver ermittelt wurden, vefféntlichten Paszkowicz et al. [96]. Bei jeder Temperatur wur-
den mindestens 15 Reflexe aufgenommen. Die genauen Mel3paraametenkri Ref. [96] nach-
gelesen werden. Wang und Reeber [97] berechneten mit einem semiempirischen Modell die Git-
terparameter in einem Temperaturbereich von 100 bis 1500 K. Den Berechnungen lagen die
Daten von Ejder [98] zugrunde.

Die bisher an Volumenkristallen ermittelten temperatueadgigen Gitterparameter, die alle von
Leszczynski et al. [83, 95] veffentlicht wurden, unterscheiden sich bgich der Steigung der
Kurven, d. h. beaglich der thermischen Ausdehnung. Vermutlich sind die Schwankungen auf die
unterschiedliche Quaét'der untersuchten Volumenkristalle @akzutihren. Nicht dargestellt
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sind die Daten, die an der rauhen, N-polaren Seite des Volumenkristalls bestimmt wurden [95].
Sie liegen @i beide Gitterparameter etwa 0.081unterhalb der Dateruf die glatte Seite und
unterscheiden sich kaum heglich der Steigung der Kurven.

Die hier ermittelten Datenuf"die homoepitaktische Schicht und den undotierten Volumenkri-
stall stimmen sehr gut mit den von Leszczynski et al. [95] bestimmten Werten von 70 bis 250 K
Uberein. B Temperaturen oberhalb von 250 K sind die Anstiege der Gitterparameter in den
vorliegenden Messungendg$ér. Als Ursache hianf"’kann eine ragliche fehlerhafte Tempera-
turmessung in den eigenen Experimenten aufgrund von Messungen an Siliziumeinkristallen, die
von V. Grolimann durchgeffiit wurden, ausgeschlossen werden. &inliches Verhalten wur-

de bereits bei den Saphir-Gitterparametern beim Vergleich mit den von Leszczynski et al. [83]
veroffentlichten Daten beobachtet (siehe Abb. 4.3).

Fir den Temperaturbereich von 11 bis 296 K wurden von Paszkowicz et al. [96] Daten an GaN-
Pulver aufgenommen. Diese zeigen eine sehr Giliereinstimmung mit den hier bestimmten
Werten fir die homoepitaktische Schicht. Das Verhalten eohes Mg-dotierten Volumenkri-
stalls und der homoepitaktischen Schicht wird durch die theoretischen Werte von Wang und
Reeber [97] von 250 K bis 600 K gut wiedergegeben Kiéinere Temperaturen liegen die theo-
retischen Werte niedriger. Die theoretisclelVerte sind systematisch kleiner als die eigenen
Messungen. Die Unterschiede zwischen den theoretischen und den hier ermittelten Daten sind
vermutlich darauf zwr¢kzutihren, dal3 die theoretischen Berechnungen auf den Werten von Ej-
der [98] aus dem Jahr 1974 beruhen, die mit 53&ir ¢ und 3.18A fur a weit unterhalb der
Gitterparameter liegen, die hier bestimmt wurden.

Einflul3 freier Ladungstr ager

Leszczynski et al. [90] berichten von unterschiedlichen thermischen Ausdehnungen des GaN
in Abhéngigkeit von der Konzentration an freien Elektronen. Weder beim Vergleich von Schicht
und Substrat noch von Vorder- undi€kseite des Mg-dotierten Volumenkristalls konnten bei den
hier durchgetfihrten Untersuchungen Unterschiedeuzgizh der thermischen Ausdehnung fest-
gestellt werden. Das gleiche Temperaturverhalten von Vorder- wicéideite des Mg-dotierten
Kristalls entspricht den Erwartungen, zumal die Laduraggr durch die Dotierung weitest-
gehend kompensiert sind und somit ohnehin keinen Einflu? auf die thermische Ausdehnung
ausiben sollten. Beim Vergleich zwischen homoepitaktischer Schicht und Substrat sollte ein
moglicher EinfluR der freien Elektronen deutlich werden, da ihre Konzentration fitch® 3

in der Schicht zwei Gaf3enordnungen geringer ist als im Volumenmaterial. In Abb. 4.10 ist die
Differenz der Gitterparameterfur die homoepitaktische Schicht und das Volumenmaterial in
Abhangigkeit von der Temperatur dargestellt. Zum Vergleich sind die Differenzen zwischen ho-
moepitaktischer Schicht und glatter und rauher Seite eines Volumenkristalls sowie zwischen den
beiden Seiten des Volumenkristalls dargestellt, die von Leszczynski et al. [95] ermittelt wurden.
Die Darstellung belegt nochmals, dai8 ffas hier untersuchte homoepitaktische System kein
Einflul3 der freien Elektronenkonzentration nachgewiesen werden konnte. Im Gegensatz dazu
andert sich der Abstand der Gitterparameter sowohl zwischen den beiden Seiten des Volumen-
kristalls (mit rauh und glatt bezeichnet) als auch zwischen der homoepitaktischen Schicht und
dem Volumenkristall in Abhngigkeit von der Temperatuurf'die von Leszczynski et al. [95]
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untersuchten Kristalle.W¥ die rauhe Seite der Volumenkristalle wird von Leszczynski et al. [90]
eine im Vergleich zur glatten Seite um-12- 10° cm 3 geringere Konzentration an freien Elek-
tronen angegeben. Somit variiert die Differenz der Gitterparameter umso deutliche3gr gr”
der Unterschied in der Konzentration an freien Elektronen ist, d. hAdderung ist zwischen
der homoepitaktischen Schicht und der glatten Seite des Volumenmaterials am deutlichsten.

LA S Abbildung 4.10: Differenz der Gitterparame-
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Eine nogliche Ursacheut die abweichenden Ergebnisse kann die unterschiedliche giudsgit”
untersuchten Volumenkristalle sein. Die in Ref. [90] dargestellten Beugungsprofile zeigen meh-
rere Intensitsmaximadi die untersuchten Volumenkristalle i Z0-Scan, die vermutlich auf
Kristallbereiche mit unterschiedlichen Gitterparameterruekziitinren sind. Zwar sind auch

bei den hier untersuchten Proben Kristallite mit unterschiedlichen Gitterparametern beobachtet
worden (siehe Abb. 4.5), aber bei der Aufnahme vBpiuc® Scans konnte durch die soadfige
Justage immer an genau einem Kristalliten gemessen werden, so dal3 die Bestimmung der Gitter-
parameter eindeutig durchgefrt werden konnte. Diese Herangehensweise wird umso schwieri-
ger, je goRBer die Anzahl und je kleiner die laterale Ausdehnung der Kristallite im untersuchten
Probenvolumen ist.

Ermittlung thermischer Ausdehnungskoeffizienten

Aus den temperaturabhgigen Gitterparameterrokiien die thermischen Ausdehnungskoeffi-
zienten auf verschiedene Weise bestimmt werden. In Abb. 4.11 sind die Gitterpaeardeter”
rungen in Bezug auf den Wert bei Raumtemperatur in akiggkeit von der Temperatuurf”

die beiden im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Volumenkristalle und die homoepitaktische
Schicht aufgetragen.

Die Datenpunktedr die drei GaN-Materialen sind sowohl @ als auch ina-Richtung nahezu
identisch. Die Steigungen der Kurven, auf denen die Datenpunkte liegen, entsprechen den ther-
mischen Ausdehnungskoeffizienten, da kein Einfluf3 durch ein Fremdsubstrat vorliegt. Wenn man
eine lineare thermische Ausdehnung annimmt, kann medi& Temperaturbereiche von 10 bis

100 K, 100 bis 250 K und 250 bis 600 K die thermischen Ausdehnungskoeffizienten bestimmen.
Die Ausgleichsgeraden durch die Datenpunkte sundifé entsprechenden Temperaturbereiche
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Abbildung 4.11: Dehnung in Bezug auf den Raumtemperaturwert inéilgigkeit von der Temperatur in
¢- und a-Richtungifr den Mg-dotierten und den undotierten Volumenkristall sowie die homoepitak-
tische Schicht. Z@dzlich sind die Ausgleichsgeradéiir fdie Temperaturbereiche von 10 bis 100 K,
100 bis 250 K und 250 bis 600 K eingetragen.

dargestellt. Die Mittelwerte der thermischen Ausdehnungskoeffizienten sind in Tabelle 4.2 mit
den entsprechenden Fehlern zusammengestellt.

Eine weitere Myglichkeit zur Bestimmung der thermischen Ausdehnungskoeffizienten besteht
darin, die temperaturabingigen Gitterparameter mit einer quadratischen Funktion anzupassen.
Die entsprechende Anpassung flie beiden Volumenkristalle und die homoepitaktische Schicht
war bereits in Abb. 4.8 zu sehen. Die daraus resultierenden linear mit der Temperatur steigenden
thermischen Ausdehnungskoeffizienten sind in Abb. 4.12 zusammen mit den aus der linearen
Anpassung der temperaturabigigen Gitterparameter gewonnenen Daten und Literaturwerten
dargestellt. Die aus der linearen Anpassung resultierenden Werte werden durch die horizontalen
Linien dargestellt, \ahrend die aus der quadratischen Anpassung hervorgehenden Ausdehnungs-
koeffizienten durch die linear ansteigenden Kurvenasentiert werden.

Ebenfalls durch quadratische Anpassung der Gitterparameter wurden die von Paszkowicz et
al. [96] vorgestellten Ausdehnungskoeffizienten ermittelihvend Leszczynski et al. [83] von

einer linearen thermischen Ausdehnung zwischen jeweils zwei gemessenen Temperaturen aus-
gingen. Die von Wang und Reeber [97] theoretisch ermittelten thermischen Ausdehnungskoeffi-
zienten basieren auf einem semiempirischen Modell.

Am Beispiel der hier untersuchten homoepitaktischen Schicht und der Pulverdaten von Paszko-
wicz et al. [96] wird deutlich, daf? die thermischen Ausdehnungskoeffiziariiendie quadra-

tische Anpassung zwar scheinbar sehr genau berechnet wesdaerk aber die Abweichun-

gen, die sich aus dieser Auswertung ergeben, erheblich seimek, obwohl die gemessenen
temperaturaldrigigen Gitterparameter nahezu identisch sind (siehe Abb. 4.9). Deshalb scheint
es sinnvoll, die thermischen Ausdehnungskoeffizienten durch lineare Anpassung zu berechnen.
Ein weiteres Argumentuii eine lineare Anpassung ist das Verhalten der in der Literatur ange-
gebenen thermischen Ausdehnungskoeffizienten ab etwa 300 K. Die thermische Ausdehnung
scheint in &ftigung zu gehen, was bis 600 K auch durch die eigenen Resultad¢idpastrden
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Tabelle 4.2: Thermische Ausdehnungskoeffizienten, die aus den temperatngidpn Gitterparametern
c und a der Volumenkristalle und der homoepitaktischen Schicht durch lineare Anpassung gewonnen
wurden. Zum Vergleich sind Literaturdaten ariget.

T K] Quelle e [10°6 K 0a [10°6 K
bis 100 0.20.4 -0.2:0.6
[96] exp. -1.1...0.6 -0.3...1.0
100-250 1.20.5 2.#0.6
[99] exp. 25..3.15 3.5..36
[96] exp. 0.6..3.1 1.0...3.0
[97] theor. 1.1..35 1.2..39
250-600 4504 5.0t0.7
[100] exp. 3.17 5.59
[99] exp. 3.15...4.94 3.6..4.31
[83] exp. 2.8...3.8:0.3 3.1...4.4-0.6
[97] theor. 35..44 3.9..5.0

kann. Durch die quadratische Anpassung wird aber ein weiterer Anstieg der thermischen Aus-
dehnungskoeffizienten suggeriert, der gar nicht vorhanden ist.

Die Abweichungen, die sich zwischen den von Leszczynski et al. [83] und den hsanrér-

ten Daten ergeben, resultieren aus den Differenzen, die sich bei den Gitterparametern gezeigt
haben (siehe Abb. 4.9). Dieabfig als Referenzwerte verwendeten Daten von Maruska und Tiet-
jen [100] sind in der Tabelle 4.2 zu findenatréend sie in der Abb. 4.12 wegen der besseren
Ubersicht weggelassen worden sind.

Fur sehr niedrige Temperaturen wirdrfGaN eine negative thermische Ausdehnung erwar-
tet [97]. Dies kann mit den hier @séntierten Ergebnissen nicht mit Sicherheitdtegtiverden,

da der zu erwartende Effekt sehr klein ist. Zwar wurded ein negativer thermischer Aus-
dehnungskoeffizient bestimmt, allerdings ist er mit einem relativ gro3en Fehler behaftet (siehe
Tabelle 4.2). Um Sicherheitber das thermische Verhalten unter 100 K zu erhaltefiteri in
diesem Temperaturbereich deutlich mehr Mel3punkte aufgenommen werden. An Si-Kristallen,
die wesentlich defektimer sind, wurde der Effekt der negativen thermischen Ausdehnung an
derselben Apparatur deutlich nachgewiesen. Er ruft bei diesem Materidhederung des Git-
terparameters von ca. 0.0085n dem Temperaturbereich von 125 bis 10 K hervor [81].

In den vorangegangenen Abschnitten wurde das temperaamgigfe” Verhalten von Saphir,
GaN-Volumenkristallen und einer homoepitaktischen Schicht untersucht. Es konnten die ther-
mischen Ausdehnungskoeffizienten in einem Temperaturbereich von 10 bis 600 K ermittelt wer-
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Abbildung 4.12: Thermische Ausdehnungskoeffizienten der beiden Volumenkristalle und der homoepi-
taktischen Schicht, die sich durch quadratische Anpassung ergeben, im Vergleich mit Literaturwer-
ten. Die gestrichelten horizontalen Linien entsprechen den thermischen Ausdehnungskoeffizienten,
die sich aus der lineare Regression der temperatugaigigen Gitterparameter ergeben haben (siehe
Tabelle 4.2).

den. Diese Daten sind notwendig, um die Verspannungen in heteroepitaktisch hergestellten GaN-
Schichten analysieren zwhkiien.
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4.2.3 Temperaturverhalten von heteroepitaktischen Schichten

Im folgenden wird das Temperaturverhalten von heteroepitaktischen MOCVD- und MBE-GaN-
Schichten untersucht und mit den Ergebnissen verglichen, die an den Volumenkristallen und
der homoepitaktischen Schicht erzielt wurden. Die Untersuchungen haben das Ziel, thermisch
induzierte und hydrostatische Verspannungen in den Schichten zu trennen und zu analysieren.

Untersuchte Proben

Bei den MOCVD-Schichten handelt es sich um eine Leuchtdiodenstruktukiaama Chemical
IndustriessMOCVD [) und eine Mehrfachquantentrogstruktur von dériversity of California

Santa Barbar@VIOCVD ll1). Die Struktur einer Leuchtdiode vaNichia Chemical Industrieist

in Abb. 4.13 (a) zu sehen [101{lIber den In-Gehalt der aktiven Zone kann die Emissionswel-
lenldnge zwischen 450 nm (blau) und 600 nm (gelb) variiert werden. Die vorliegende Leucht-
diode hat eine nominelle Emissionswell@mgje von 470 nm. AuReufdie Puffer-Schicht sind

die Wachstumstemperatureurfdie einzelnen Bereiche nicht genauer bekannt, es ist aber an-
zunehmen, dal3 die GaN-Schichten, die ca. 94% der Gesamtstruktur ausmachen und somit das
thermische Verhalten dominieren, bei dem MOCVD-Verfahrenublichen Temperaturen um
1050 C hergestellt wurden. Aus den angegebenen Werten ergibt sich eine Gesamtschichtdicke
von 4782 nm.

(a) (b)

500 nm p-typ GaN:Mg

50 nm GaN (1050 °C)
100 nm p-typ Al 4 ,Ga ; gN:Mg

aktive Zone: 7 nm GaN (810 °C)
20m NGy, N Gerarr 25nmIn g ,2Ga o g N (810 °C)
20 MM PN 005 G 095 NS oot 7 nm GaN:Si (810 °C) ot
100 NP Al 0168 oM 2500 nm GaN:Si (1050 °C)

4000 nm n-typ GaN:Si 20 nm GaN-Puffer (525 °C)

30 nm GaN-Puffer (550 °C) Saphir
— ]

Saphir
e

Abbildung 4.13: Schematische Darstellung einer Leuchtdiodenstruktur N@fia Chemical Industries
(MOCVD I) [101] (a). Schematische Darstellung der Mehrfachquantentrogstruktur vot/diner-
sity of California Santa Barbaf@OCVD II) (b).

In Abb. 4.13 (b) ist eine Schemazeichnung der Mehrfachquantentrogstruktur vbmatersity

of California Santa Barbamait den entsprechenden Wachstumstemperaturen und Schichtdicken
gezeigt. Die nominelle Gesamtschichtdicke agtr2670 nm. Der mittels &titgenbeugung be-
stimmte mittlere In-Gehalt im Mehrfachquantentrog agtrzwischen 2 und 3 %, was dem an-
gestrebten Wert von 3.2 % sehr nahe kommt. Die Periode des Mehrfachquantentrogs wurde mit
HRXRD auf 86+ 0.5 nm und mit HRTEM auf & + 0.5 nm bestimmt. Beide Werte liegen un-
terhalb des Zielwerts von 9.5 nm. In Abb. 4.14 ist der (004)-Zweiachs&®-Scan gezeigt, bei
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dem die durch den Mehrfachquantentrog hervorgerufenen Satellitenreflexe, aus denen die Pe-
riode bestimmt wurde, zu sehen sind. lhre Beobachtafig duf relativ glatte Grenzithen in

der Mehrfachquantentrogstruktur schlief3en, die vermutlich durch die Si-Dotierung der Barrieren
beginstigt werden [102]. RGK von asymmetrischen Reflexen haben gezeigt, daf? die Struktur im
Rahmen der MelRgenauigkeit volisidig verspannty(= 1) ist.

(004) Reflex
£} | Abbildung 4.14: (004)-Zweiachsen-
s 0. Sateliit ] w/26-Scan @r die Probe
=% : MOCVD II. Die durch die
2 ‘ _ - Mehrfachquantentrogstruktur
8| -1. Satellit 1. Satelit hervorgerufenen Satellitenrefle-
< . . ..
=t E xe sind indiziert.
T30 380 370
W2 0]

Eine ECR-MBE-Schicht (N112) mit einer GaN-Schichtdicke von camAwvurde in der Arbeits-
gruppe von Prof. Hommel unter den in Kapitel 2.2.2 beschriebenen Standardbedingungen bei
einer Wachstumstemperatur von 88D hergestellt.

Zum Vergleich sind die (002)-Dreiachsef/20-Scans fif alle drei vorgestellten Proben bei
Raumtemperatur in Abb. 4.15 dargestellt. Die einfachste Peakstruktur zeigt erwartuafjsgem”
die MBE-Probe, da es sich um eine einzige GaN-Schicht handelt. Das Hauptmaximum der Probe
MOCVD I, das hauptchlich durch die 4000 nm dicke Si-dotierte GaN-Schicht hervorgerufen
wird, wird von mehreren Nebenmaxinué@érlagert, die nicht genau zugeordnet werdemnren.

Bei kleineren Winkeln ruft die InGaN/GaN-Mehrfachquantentrogstruktur der Probe MOCVD I
ein breites Nebenmaximum hervor, das eine leichte Doppelpeakstruktur zeigt. Die im folgenden
dargestellten Gitterparameter der dicken GaN-Schichten in den Strukturen wurden jedoch immer
aus dem jeweiligen Hauptmaximum bestimmt.

Abbildung 4.15: Bei Raumtemperatur aufge-
nommene (002)-Dreiachs&/w-Scans
der ECR-MBE-Probe sowie der Strukturen
MOCVD 1 und MOCVD Il.

Intensitat [bel. Einh.]

34.3 34.4 345 34.6 34.7
2001
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Temperaturabhangige Messungen

In Abb. 4.16 sind die temperaturadoigigen Gitterparameterund a fur die drei heteroepitak-
tischen Schichten im Vergleich mit den Daten der Volumenkristalle dargestellt. Letztere sind
wegen der besserdpbersicht durch die Linien angahért, aus denen auch die linearen ther-
mischen Ausdehnungskoeffizienten bestimmt wurdenuBkéai desc-Gitterparameters sind
zwischen den beiden MOCVD-Proben deutliche Unterschiede zu erkenragmed die Probe
MOCVD Il fast im gesamten hier untersuchten Temperaturbereich ein&egei Gitterparame-

ter als der undotierte Volumenkristall aufweist, hat die Probe MOCVD | einen Gitterparamneter
unterhalb der Daten des undotierten Volumenkristalls. Die MBE-Probe siedelt sistiicbzlie-

ses strukturellen Parameters zwischen den beiden MOCVD-Proben an, liegt aber im allgemeinen
auch noch unterhalb der Werte des undotierten Volumenkristalls. Bei l&cKsvder Gitterpara-
meterc der MBE-Probe N112 wieder an. Vermutlich handelt es sich hier um ein MeRRartefakt, da
dieses Verhalten auchifdas Saphir-Substrat dieser Probe gefunden wurde (siehe Abb. 4.3). Die
Steigungen der Kurven der beiden MOCVD-Proben sind nahezu identiabnend die Steigung

fur die MBE-Proben oberhalb von 300 Kafgér ist.

5196 T T T T T T 3196 T T T T T T
— homoep. Schicht/Volumenkristall:Mg — homoep. Schicht/Volumenkristall
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Abbildung 4.16: Vergleich der Gitterparameter c und a in Adatgigkeit von der Temperatuiaf GaN als
Volumenmaterial, eine homoepitaktische und verschiedene heteroepitaktische MBE- und MOCVD-
Schichten. Die MBE-Schicht unterscheidet sich von den MOCVD-Schichten durch die niedrigere
Wachstumstemperatur, die bei 880im Vergleich zu ca. 105C liegt. Genauere Informationen zu
den Proben sind in Abschnitt 4.2.3 auigjest.

Alle Gitterparametea fur die heteroepitaktischen Schichten liegen im gesamten Temperaturbe-
reich unterhalb derer der Volumenkristalle und der homoepitaktischen Schicht. Die Reihenfolge
beziglich der Gol3e ist allerdings ganz anders als fien Parameter. Die MBE-Probe liegt am
nachsten am Wert der Volumenkristalle, gefolgt von MOCVD | und MOCVD II. Die Steigun-
gen der Kurven sinduf'den Gitterparameteraufgrund der gi3eren Schwankungen schwer zu
vergleichen.
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Auswertung der Mel3daten

Um zurdchst eine Vorstellung von den in den heteroepitaktischen Schichten vorliegenden Ver-
spannungssituationen zu bekommemkén die Temperaturvewfe der Gitterparameter mitden

in Kapitel 2.4.3 vorgestellten theoretischen #eifén im Vergleich zu den Volumenwerten her-
angezogen werden. Da sowotlt & als auch dir c zwei mdgliche Referenzwerte vorhanden sind
(siehe Abb. 4.16), mul} zachst geldit werden, ob einer der beiden Volumenkristalle oder die
homoepitaktische Schichuif'die folgende Auswertung als Referenzmaterial eingesetzt werden
soll.

Beide untersuchten Volumenkristalle empfehlen sich nicht als Refetenolikommen unver-
spanntes GaN, da in dem einen Fall durch die Mg-Dotierung, im anderen durch das Ga-reiche
Wachstum der Kristalle erhebliche hydrostatische Verspannungsanteile erwartet wassemm "
Eine biaxiale Verspannung dieser Kristalle kann hingegen weitgehend ausgeschlossen werden.
Da bei einer Betrachtung désVerhéltnisses in Abhigigkeit von der Temperatur die EinSe

von Punktdefekten keine Rolle spieleoiiten fir diese Auswertung auch die beiden Volumen-
kristalle herangezogen werden.

Die homoepitaktische Schicht erscheint als Vergleichsmaterial am besten geeignet,alzhitie st”
metrischen Veraltnisse mit denen in den heteroepitaktischen Schichten vermutlich vergleichbar
sind. Auch Leszczynski et al. [93] vermuten, dal3 die physikalischen Eigenschaften von homoepi-
taktischen Schichten denen eines hypothetischen, perfekten GaN-Kristakksehster kommen.
Zudem sind die Herstellungsverfahren der Schichten thermodynamisch vergleichhegnd/™

die Volumenkristalle unterallig anderen physikalischen Bedingungen ggz#ét werden (siehe
Kapitel 2.2). Da die homoepitaktische Schicht tensil verspannt auf dem Volumenkristall aufge-
wachsen ist, solldi die folgende Auswertung diese durch die Gitterfehlanpassung verursachte
Verspannungskomponente rechnerisch eliminiert werden, damit ein verspannungsfreier Refe-
renzwert vorliegt. Unter der Annahme eines bei Raumtemperatur idgaVemhéiltnisses von

1.626 und mit den von Wright [7] veffentlichten elastischen Parametern konnten die tempera-
turablangigen Gitterparameter der unverzerrten Einheitszelle berechnet werden.

In Abb. 4.17 sind die quadratischen Anpal3kurvercfiinda fur die drei untersuchten heteroepi-
taktischen GaN-Schichten im Vergleich mit den entsprechenden korrigierten Kurven der homo-
epitaktischen Schicht dargestellt. Eingetragen sinaitzlish die Temperaturen, bei denen sich

die Kurven der heteroepitaktischen Schichten mit der Referenzkurve schneiden, soweit Schnitt-
punkte vorhanden sind.

Der Schnittpunkt zwischen derKurven der MBE- und der homoepitaktischen Schicht liegt

bei ca. 240 K. Zwischen derrParametern der Proben MOCVD | und MOCVD Il und der ho-
moepitaktischen Schicht gibt es keine Schnittpunkte im untersuchten Temperaturbeueich. F~
die a-Kurven sinduberhaupt keine Schnittpunkte zwischen 10 und 600 K vorhanden. Aus die-
ser Auftragung wird nochmals deutlich, dal3 die beiden MOCVD-Schichteugtiela ¢ nahezu
identische Steigungen zeigenalwrénd die MBE-Schicht einen steileren Verlauf aufweist. Die
Temperaturvedife der Gitterparametarhabenahnliche Steigungernuf alle drei heteroepitak-
tischen Schichten.

Wenn man sich eine lineare Extrapolation der Datenahehén Temperaturen hin vorstellt, was
aufgrund des Verlaufs der thermischen Ausdehnungskoeffizienten (siehe Abb. 4.12) als sinnvoll
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Abbildung 4.17: Quadratische Anpal3kurven an die temperatugaigfigen Gitterparameter ¢ und érf
die Proben MOCVD I, MOCVD Il, MBE und Referenz, die der virtuell unverspannten homoepitakti-
schen Schicht entspricht.

erscheint, so kann man einen Schnittpunkt zwischencelearven der Referenz und der Probe
MOCVD Il knapp oberhalb von 600 K absatzen. Der Gitterparameterder Probe MOCVD |

liegt bis zur Wachstumstemperatur unterhalb der ReferenzwentediE a-Parameter ist ei-

ne eindeutige Vorhersage von Schnittpunkten nicbginch. Lediglich fir die MBE-Probe ist

ein Schnittpunkt wahrscheinlich, wobei nicht sicher zu entscheiden ist, ob dieser unterhalb der
Wachstumstemperatur von 830 liegt.

Der Vergleich mit den theoretischen Temperatuigi¢h der Gitterparameter aus Abbildung 2.11
lant folgende Annahmen zu. In allen drei heteroepitaktischen Schichten liegt neben der ther-
mischen biaxialen eine hydrostatische kompressive Verspannung vor. Die Einheitszellen der
Schichten sind folglich kleiner als die des Referenzmaterials. In diesem Fall erwartet man, daf3
ab Wachstumstemperatur immer kleiner ist als der Referenzwent bedeiner von der Gaf3e

des hydrostatischen Anteils aofigigen Temperatur die Referenzkurve schneidet. Da der Git-
terparametec der Probe MOCVD | im gesamten untersuchten Temperaturbereich unterhalb
der Referenzkurve bleibt, muf? der Anteil der hydrostatischen kompressiven Verspannung sehr
grol3 sein, d. h. die GaN-Einheitszelle in dieser Probe ist die kleinste unter den hier untersuch-
ten Schichten. Die in Probe MOCVD Il vorliegende hydrostatische kompressive Verspannung
ist kleiner als diejenige in der Probe MOCVD I, da @delParameter im untersuchten Tempera-
turbereich oberhalb des Referenzwertes liegt, also ein Schnittpunkbberdri’ Temperaturen
vorhanden sein muf3. Beglich der hydrostatischen kompressiven Komponente ordnet sich die
MBE-Probe zwischen den beiden MOCVD-Proben ein, da hier bei 230 K ein Schnittpunkt mit
der Referenzkurve auftritt.

Um die in den heteroepitaktischen Schichten vorliegenden thermisch induzierten biaxialen kom-
pressiven Verspannungen miteinander vergleicheropmési, sind in Abb. 4.18 die/a-Verhélt-
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nisse der heteroepitaktischen Schichten in @idigkeit von der Temperatur dargestellt. Zzs™

lich sind lineare Extrapolationen der Datenpunkte abdrén Temperaturen gezeigt. Die einge-
tragenen senkrechten Linien markieren die Wachstumstemperaturen der MBE- und MOCVD-
Prozesse. Die Referenzkurve ergibt sich aus den korrigierten temperatogaidn Gitterpara-
metern der homoepitaktischen Schicht.

168l r—T—T T T T T 7

Abbildung 4.18: Das Verlaltnis der Gitter-
8 388331' - parameter ¢a in Abkangigkeit von der
1630 -, ) e Temperatur dir die Proben MOCVD |,
i o - MOCVD Il und MBE im Vergleich mit der
1.629 Qa..? - Referenz. Die Datenpunkte wurden durch

lineare Regressionen géhert. Der ange-
gebene Fehlerbalken giliif alle Daten-
punkte. Die Wachstumstemperaturen der
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i ] die senkrechten Striche markiert.
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Eine hydrostatische Dehnung hat wie bereitsadmat keinen Einflul3 auf dieses Veltriis, da die
Einheitszelle nur selbalinlich gestreckt oder gestaucht wird. Die Zunahme desaligibSes im
Vergleich zum Referenzwert macht eine biaxiale kompressive Dehnung sichtbar. Die Tempera-
turablangigkeit der Referenzkurvegrdet sich darauf, dal3 die thermischen Ausdehnungskoef-
fizienten in der Wachstumseben®Ber sind als senkrecht dazu, so dal3 der Quotient and

amit zunehmender Temperatur kleiner wird.

Die Probe MOCVD Il ist am stiksten biaxial kompressiv verspannt, was sich in ddyar”

den gesamten Temperaturbereicbl$en Verlltnis c/a aulRert. Diese kompressive Verspan-
nung nimmtuber die Probe MOCVD | hin zur MBE-Probe ab. Da die Wachstumstemperatur
beim MBE-Wachstum mit 1103 K kleiner ist als bei den MOCVD-Prozessen (1323 K), ist ei-
ne geringere thermisch induzierte Verspannung in der MBE-Schicht zu erwarten. Weitere Ein-
fluRfaktoren auf die thermisch induzierte Verspannuognen die Nitridierung des Substrats

und die Dicke der Pufferschicht und deren Wachstumstemperatur sein (siehe Tabellb&r1).

die Nitridierung vor dem Wachstum der MOCVD-Schichten sind keine genaueren Daten vor-
handen, weshalb dieser Parameter nicht diskutiert werden kann. Die MBE-Probe wurde ohne
Puffer abgeschieden,alifend die beiden MOCVD-Schichten auf GaN-Tieftemperaturpuffern
gewachsen wurden. Die Wachstumstemperaturen der GaN-Pufferschichten liegen @ 550
(MOCVD I) und 525°C (MOCVD II) recht nahe beieinander, genauso wie die Pufferdicken, die

30 nm bzw. 20 nm betragen. Die aus der Literatur bekannten, in Tabelle 2.1 zusammengefaliten
Untersuchungen zum Einflul3 der verschiedenen Pufferparameter auf die thermisch induzierte
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Verspannung in der dabér abgeschiedenen GaN-Schicht deuten darauf hin, dal3 die Verspan-
nungszustitde durch die geringe Variation von Wachstumstemperatur und Dicke der GaN-Puffer
in den beiden MOCVD-Schichten nicht malRgeblicharetért werden. Die geringere thermische
Verspannung von Probe MOCVD | im Vergleich zur Probe MOCVD Il ist deshalb vermutlich
auf die unterschiedlichen SchichtdickenackZuftihren, die @i erstere 4782 nm undifletztere

2670 nm betgt. Wie Hiramatsu et al. [48] berichteten, werden ab einer Schichtdicke von etwa

4 um thermische Verspannungen abgebaut, so dal3 man von einer teilweisen Relaxation bei Probe
MOCVD | ausgehen kann.

Fur alle drei heteroepitaktische Systeme schneiden sich die extrapolfertéarven mit der
Referenzkurve beidtieren Temperaturen. Wenn man davon ausgeht, dafl3 die Schichten bei
Wachstumstemperatur biaxial unverspannt abgeschieden werd&temdie Schnittpunkte bei

den entsprechenden Substrattemperaturen liegen. dokseehtigen ist der relativ grof3e Fehler

fur £, der sich durch Fehlerfortpflanzung aus den in Abb. 4.16 angegebenen Fehletméia

ergibt. Die Tendenzen werden dennoch deutlichr.di€ MBE-Schicht liegt der Schnittpunkt der
Geraden bei etwa 920 K und somit relativ nahe an der Wachstumstemperatur. Dieses Verhalten
deutet darauf hin, daf3 die MBE-Schicht tatklich bei Wachstumstemperatur unverspannt auf-
gewachsen ist und noch keine Verspannungsrelaxation durch Versetzungsbildung stattgefunden
hat.

Wie bereits enahnt muf3 bei Probe MOCVD | mit Verspannungsrelaxation gerechnet werden.
Aufgrund der teilweisen Relaxation ist der Schnittpunkt mit der theoretischen Referenzkurve bei
einer Temperatur von 820 K zu finden, was deutlich unterhalb der Wachstumstemperatur liegt.
Dieses Verhalten kann mit dem von Gffei et al. [50] angewendeten Modell der Einfriertem-
peratur erldiit werden (siehe Kapitel 2.4.2). Nach diesem Modell kann es beinuldlbk der
Schichten nach dem Wachstum zur Migration und Veralgfiing von Versetzungen kommen

und damit zum plastischen Verspannungsabbau, bis die Summe aus thermischer und elastischer
Energie unter einen Grenzwedllt; der bei der Einfriertemperatur erreicht wird. Unterhalb der
Einfriertemperatur kommt es zur elastischen Verformung der Einheitszelle. Mit zunehmender
Schichtdicke wird die elastische Energi®@B8er und somit sinkt die Einfriertemperatur. Von der
Wachstums- bis zur Einfriertemperatuuf$té die Schicht sich demnach wie das Volumenmate-

rial verhalten. laf die Probe MOCVD | knnte die Einfriertemperatur folglich bei ca. 820 K zu
finden sein. Zum Vergleich liegt die von @fer et al. [50] bestimmte Einfriertemperatur einer

2 um dicken MOCVD-Schicht bei 700 K. Dieser Wert ist in Anbetracht der geringen Schicht-
dicke im Vergleich zu dem hier abgesthten niedrig. Es mul3 aber auch der grof3e Fehler, der
bei der Abschtzung der Einfriertemperatur aus dérverhéltnis gemacht wird, becksichtigt
werden.

Die Probe MOCVD Il schneidet die Referenzkurve erst oberhalb der Wachstumstemperatur. Al-
lerdings ist die Steigung der ermittelten Regressionsgeraden mit einem grof3en Fehler behaftet,
der flir dieses Verhalten verantwortlich gemacht werden kann. Aufsalihe® die Richtigkeit

der getroffenen Annahmen zum Einflu3 der Schichtdicke und der Wachstumstemperatur auf
das beobachtete Temperaturverhaltenodaes/erhéltnisses der untersuchten heteroepitaktischen
Schichten kann man erst erhalten, wenn die Messungen bis zur Wachstumstemperatur fortgesetzt
werden lohnen.

In Abb. 4.19 sind die relativen Dehnungenciunda-Richtung in Bezug auf die jeweiligen Git-
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terparameter bei Raumtemperatur gegeneinander aufgetragen. Die Steigungen, diedsech *
heteroepitaktischen Schichten ergeben, sind kleiner als die der ReferahreMi die Geraden

der beiden MOCVD-Schichten nur parallel gegeneinander verschoben sind, ist die Geradenstei-
gung der MBE-Schicht @f3er und damit alier an der Referenzkurve. Die Steigung der Re-
ferenzgeraden von aahérnd eins entspricht der nahezu sabstichen Ausdehnung des GaN-
Gitters bei Temperaturvanderungen. Wenn biaxiale Verspannungskomponenten hinzukommen,
wie hier die thermisch induzierte Verspannung, so erwartet man, daf3 die Steigung entsprechend
der Gl. 2.2 kleiner wird. Je gfier diese biaxiale Verspannung ist, dest3gr’ist die Abwei-

chung der Geradensteigung vom ldealwert. Auch aus dieser Auftragung geht folglich hervor, daf3
das thermische Verhalten der heteroepitaktischen Schichten durch das Subsagit\gegdr Die

beiden MOCVD-Schichten unterscheiden sich vor allem in ihren hydrostatischen Verspannungs-
anteilen, was sich in der Parallelverschiebung der Gerad@ert, aber die thermisch induzierte
Verspannunug istfinlich. Die golRere Geradensteigungrfdlie MBE-Probe weist auf geringe-

re thermisch induzierte Verspannungen hin. Die Geradensteigungen sind aufgrund der geringen
Anderungen bei tiefen Temperaturen stark fehlerbehaftet. Absolutaussageerkdaher nur
schwer gemacht werden.
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Abbildung 4.19: Relative Gitterparameténde-
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Die temperaturaldrigigen Untersuchungen zu den heteroepitaktischen Schichten haben gezeigt,
daf3 ihr thermisches Verhalten vermutlich vom Substrat aggpwird. Die in den Schichten
vorliegende Verspannung ist aoigig von der Wachstumsmethode, der Schichtdicke und den
hydrostatischen Verspannungsanteilen. Zur Trennung dieser Effekte wurden verschiedene Aus-
wertemethoden angewendet, deren Ergebnisse in sich ein konsistentes Bild ergebeltigéndg”
Schlu3folgerungenddinte man aus den Daten ziehen, wenn die Messungen bis zur Wachstum-
stemperatur fortgetirt werden. In denachsten Abschnitten wird gezeigt, dal? auch andere Fak-
toren, wie Nitridierung und Pufferwachstum, eine entscheidende Rolle beim Verspannungsab-
bzw. -aufbau spielenddnen.
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4.2.4 Einflisse verschiedener Wachstumsparameter auf Verspannungen

Bereits in den vorangestellten Abschnitten wurden immer wieder dieuSsdlvon Wachstums-
temperatur, Punktdefekten, Schichtdicke, Nitridierung und Pufferwachstum auf den Verspan-
nungszustand in GaN-Schichten diskutiert. Im folgenden soll gezeigt werden, welche Auswir-
kungen diese Parameter auf die Verspannungen von im Hause hergestellten MBE-GaN-Schichten
zeigen. Hienfir wurden die Gitterparametermit der in Kapitel 3.3.2 beschriebenen Metho-

de aus den (002)-Dreiachsefi/20-Scans bestimmt. Auf die Ermittlung dafParameter wurde
aufgrund der in Kapitel 4.1 beschriebenen zu erwartenden gro3en Fehler verzichtet.

In Abb. 4.20 ist der Gitterparameteiiber der Substrattemperatur (a) und dem Ga-FluR3 (b) darge-
stellt. Die Daten in (a) wurden an den RF-MBE-Proben N174, N173, N172, N165, N161, N163,
N177 und N178 (nach zunehmender Temperatur geordnet) aufgenommen. Die in (b) gezeigten
Daten wurden an den RF-MBE-Proben N137, N134, N135, N136 (nach zunehmendem Ga-Flul3
geordnet) ermittelt, die alle mit einem StickstofffluR von 1.53%min gewachsen wurden. Die
sonstigen Wachstumsparameter entsprachen bei beiden Serien den in Kapitel 2.2.2 vorgestellten
Standardbedingungen.

Die Zunahme vorc mit der Substrattemperatur von 5.1854 auf ca. 5.1880ei ansonsten
konstanten Wachstumsbedingungen &gt die Annahme, dal? durch eineliere Wachstums-
temperatur eine gf8ere thermisch induzierte biaxiale kompressive Verspannung bei Raumtem-
peratur hervorgerufen wird. Ab 72@ scheint die Verspannung ire®igung zu gehen, was in
einem Gitterparametervon ca. 51880+ 0.0005A resultiert. Msglicherweise wird diese biaxia-

le thermisch induzierte Verspannung von hydrostatischen Verspannungsambeit&gert, weil
eineAnderung des Ill-V-FluRveritnisses mit der Wachstumstemperautr nicht ausgeschlossen
werden kann.

sl @ {) T %] | %

5.187 5.187 |

5.186 | % 1 5.186 |
5.185 -% 1 5.185 -[‘I]

650 700 750 800 850 4 5 6 7 8 9 10
Substrattemperatur ['C] Ga-Fluss [107 Torr]

Gitterparameter c [,3\]
Gitterparameter ¢ [A]

Abbildung 4.20: EinfluR der Substrattemperatur (a) und des Ga-Flusses (b) auf den Gitterparameter
¢ in MBE-GaN-Schichten. Die Probennummern sind im Text angegeben. Der Stickstoffflu bei der
Ga-FluR-Serie betrug 1.5 cimin.
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Mit zunehmendem Ga-Flul3 steigt der Gitterparametern 5.1853A auf ca. 5.189@ an, was
aufgrund der ansonsten gleichbleibenden Wachstumstemperaturen aubdteres ' Konzentra-

tion an Punktdefekten zuckzuiihren ist. Ein Ga-FIuR von 8- 10~/ Torr entspricht hier nahezu
stochiometrischem Wachstum, also einem 111/V-Velthis von eins.

Die Abhéngigkeiten des Gitterparametengon der Nitridiertemperatur bei 90rmutiger Nitridie-

rung sowie von der Schichtdicke sind in Abb. 4.21 (a) und (b) zu sehen. Wiederum handelt es sich
in beiden Serien um RF-MBE-Proben. Die Nitridierserie umfal3t die Proben N671, N653, N670,
N660, N656 und N654 (nach zunehmender Nitridiertemperatur geordnet). Zur Schichtdickense-
rie geloren die Proben N245, N246, N240, N247 und N287 (nach zunehmender Schichtdicke
geordnet).
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Abbildung 4.21: Einflu der Nitridiertemperatur (a) und der Schichtdicke (b) auf die Verspannung in
MBE-GaN-Schichten. Die Nitridierdauer bei der in (a) dargestellten Serie betrug immer 90 Minuten.
In (b) ist auch der von Hiramatsu et al. [48] ermittelte Verlauf des c-Parameters iraAdilgkeit von
der Schichtdicke dargestellt. Die Probennummern sind im Text angegeben.

Es ist ein deutlicher, aber wenig systematischer Einflul3 der Nitridiertemperatur auf den Git-
terparametec zu erkennen. Da alle anderen Wachstumsparameter innerhalb der Serie konstant
gehalten wurden und man folglich davon ausgehen kann, dal3 die hydrostatische Verspannung
in allen Schichterafinlich ist, wird dieAnderung de-Gitterparameters einer Beeinflussung

der thermisch induzierten biaxialen Verspannung durch die Nitridiertemperatur zugeschrieben.
Der Gitterparameter variiert zwischen 5.184%ei einer Nitridiertemperatur von 200 und
5.1884A bei 600°C. Die Dicke der GaN-Schicht zeigt in einem Schichtdickenbereich zwischen
100 nm und 6000 nm keinen signifikanten Einflu auf den Verspannungszustand. Der mittlere
Gitterparametec betrigt etwa 5.187%.

Aus den gezeigten Alaimgigkeiten des Gitterparametengon den verschiedenen Wachstumspa-
rametern kann man zusammenfassemdii€ im Hause hergestellten RF-MBE-Schichten schlie-
Ren, dalR mit zunehmender Wachstumstemperatur die thermisch induzierte biaxiale kompressive
Verspannung zunimmt, aber oberhalb von 720bis zu 860°C keineAnderung mehr festge-
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stellt werden kann. Um den Einflu3 von hydrostatischen Verspannungeraudilgtausschlie-

Ben zu lhnen, n3ten diea-Gitterparameter bestimmt werden, worauf aus den oben genannten
Grunden verzichtet werden mufite. Das gefundeatédiingsverhalterufc stellt die Annahme

in Frage, dal die thermisch induzierte biaxiale Verspannung einfach mit der Differenz zwischen
Wachstums- und Raumtemperatur korreliert. Die Untersuchungen haben auch gezeigt, daf3 die
thermisch induzierte Verspannung durch Nitridierung des Substrats beeinflul3t werden kann. Oh-
ne die genaue Kenntnis der Nitridierparameter bzw. ihres Einflusses bei dem jeweiligen Wachs-
tumsprozeR &inen thermisch induzierte Verspannungen folglich nur schwer verglichen werden.
Im Vergleich zu den an MOCVD- und HVPE-Schichten erzielten Ergebnissen von Hiramatsu et
al. [48] zeigen die RF-MBE-Schichten keine signifikante Abbigkeit der thermisch induzier-

ten Verspannung von der Schichtdicke. Es sieht vielmehr so aus, als ob in den hier untersuchten
Schichten die thermisch induzierte biaxiale Verspannung verassigbar ist. Somit sind keine
Relaxationseffekte mit zunehmender Schichtdicke zu erwarten. Schliel3lich hat airel®arig

des Ill/V-Vertdltnisses anscheinend eiAaderung der hydrostatischen Verspannungsanteile zur
Folge. Um Sicherheit daber zu bekommen, ob sich hier nicht auch die biaxiale Verspannung
andert, ni3ten diea-Gitterparameter bestimmt werden.

4.2.5 Einflu® von Pufferschichten auf Verspannungen von GaN-Schichten

AIN- und GaN-Tieftemperaturpufferschichten dienen zum einen der Reduzierung von Defek-
ten, zum anderen wurde schon mehrmals von einem Abbau der thermisch induzierten Verspan-
nung mit zunehmender Pufferschichtdicke berichtet [47,51,52, 103]. Ob audrefim Hause
hergestellten MBE-Proben eine Verspannungsrelaxation durch Pufferschichten stattfindet wird
im folgenden &ir AIN- und GaN-Einfachpufferschichten sowigr {GaN-Doppelpufferstrukturen
untersucht. In Abb. 4.22 sind der Aufbau und die wichtigsten Wachstumsparameter der in den
folgenden Abschnitten analysierten Proben schematisch dargestelit.

GaN-Schicht
T=725°C
GaN-Schicht GaN-Schicht 660 Nnm
T=785 °C T=750 °C GaN-Puffer (d)
1000 nm 660 nm T=4007C
GaN-Schicht
AIN-Puffer (d,T) GaN-Puffer (d) T=725°C
T=380 °C 660 nm
. . GaN-Puffer (d)
Saphir
M

Abbildung 4.22: Schematische Darstellung der untersuchten Schichtsysteme auf Pufferschichten. Die in
Klammern angegebenen @3en wurden variiert, wobei dif die Schichtdicke und Tuf die Substrat-
temperatur stehen.
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AIN-Pufferschichten

Bei einer Wachstumstemperatur von 785 wurden AIN-Puffer mit unterschiedlichen Dicken
zwischen 0.75 und 45 nm und déer ca. Jum dicke GaN-Schichten abgeschieden. Es handelt
sich um die Proben N214, N213, N212, N201 in der Reihenfolge vammskéen bis zum dicksten
Puffer. Uber (002)-Dreiachsen8? w-Scans wurden die Gitterparameteermittelt. Auch hier
wurde auf die Bestimmung darParameter verzichtet, da diese laut Kapitel 4.1 mit einem grof3en
Fehler behaftet sind.
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Wie in Abb. 4.23 zu sehen ist, steigt der Gitterparameterit zunehmender Pufferdicke stark

an. Da die Wachstumsbedingungen konstant waren undieiderung der hydrostatischen Deh-

nung somit weitestgehend ausgeschlossen werden kann, kann man daraus schluffolgern, daf3
die biaxiale kompressive Dehnung in den Schichten mit der Pufferdicke zunimmt. Eine Ur-
sache hiedi kann der zunehmende Einflu3 des Puffers auf die GaN-Schicht mit wachsender
Pufferdicke sein. Die Einheitszelle des GaN wird aufgrund der Fehlanpassung zur kleineren
AIN-Einheitszelle biaxial kompressiv gedehnt. Jel§er der relative Anteil des Puffers an der
Gesamtschichtdicke ist, destamfer ist der beobachtete Effekt.

Rieger et al. [51] vasffentlichten Daten zu 750 nm dicken GaN-Schichten, die mittels MOCVD

auf AIN-Puffern abgeschieden wurden. Diese Daten belegen eine Abnahm&dessrparameters

mit zunehmender AIN-Pufferdicke, die der plastischen Relaxation der thermisch induzierten
Verspannung zugeschrieben wird. Es mul3 hieudesichtigt werden, dald diese Autoren eine
Wachstumstemperatur von 1050 fur den AIN-Puffer gewahlt haben und die Pufferdicke von

20 bis 360 nm reicht. Die von Rieger et al. [51] ermittelten Gitterparantetard in Abb. 4.24
zusammen mit den hier bestimmten Daten in abgigkeit von der AIN-Pufferdicke aufgetra-

gen. Die Darstellung legt nahe, dal3 die Temperaturdifferenz beim Pufferwachstum der MBE-
und MOCVD-Schichten von 265 K keinen signifikanten Einflu? auf den in den GaN-Schichten
vorliegenden Dehnungszustand hat, da die aus den beiden Serien resultierenden Ergebnisse naht-
los ineinandeubergehen. Diese Tatsache wird den allgemein hohen Substrattemperaturen beim
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Pufferwachstum zugeschrieben, die in beidahdf verwendet wurden.

Die Gitterparameter der Proben aus einer von R. Ebel in der Arbeitsgruppe von Prof. Hommel
gewachsenen Serie bei der die Wachstumstemperatur des Puffers variiert wurde, sind ebenfalls
in Abb. 4.23 dargestellt. Die um dicken GaN-Schichten wurden dabei alle bei 785 auf

einem 45 nm dicken AIN-Puffer abgeschieden. Es handelt sich um die Proben N193, N192,
N196, N201, die mit der Pufferwachstumstemperatur aufsteigend geordnet sind. Mit zunehmen-
der Wachstumstemperatur des Puffers ist eine deutliche Zunahme des Gitterparameesrs
kennen. Zwischen 515 und 60& zeigt der Gitterparametereinen Sprung von 5.187A auf
5.1925A. Unter- und oberhalb dieser Temperaturen sind die Gitterparameter weitgehend kon-
stant. kif das Absinken des-Gitterparameters von GaN-Schichten auf Tieftemperaturpuffern
mit sinkender Wachstumstemperatur der Pufferschicht findet sich in der Literatur eine plausible
Erklarung [52]. Demnach eafirt die Pufferschicht auf dem Saphir-Substrat beim Hochheizen
auf die Wachstumstemperatur der darauffolgenden GaN-Schicht eine biaxiale tensile Verspan-
nungskomponente, die durch die unterschiedlichen thermischen Ausdehnungskoeffizienten von
Puffer- und Substratmaterial induziert wird. Daraus resultiert eine sinkende kompressive Net-
toverspannung der GaN-Schicht mit abfallender Substrattemperatuend des Pufferwachs-
tums. Allerdings wairde man bei einem solchen Szenario einerahemid linearen Verlauf des
c-Gitterparameters mit der Pufferwachstumstemperatur erwarten. Die Beobachtung einer sprung-
haftenAnderung bei T=550C erfordert deshalb eine zatgliche andere Erkfung. Vermutlich

kommt es erst dann zu einer Wechselwirkung zwischen Puffer und Schicht, wenn der Puffer eine
hinreichende kristalline Perfektion aufweist. Mit zunehmender Wachstumstemperatur nimmt die
kristalline Ordnung im Puffer und auch in der Schicht zu, wadepédnhand der (002)-HWB

gezeigt wird. Sobald es zu einer Kopplung zwischen Schicht und Puffer kommt, wird durch
die Gitterfehlanpassung zwischen AIN und GaN eine biaxial kompressive Verspannung in der
Schicht induziert. Wahrscheinlich spielt auch die Defektstruktur des Puffers eine grol3e Rolle.
Die beobachtete Verspannung in den GaN-Schichten wird anscheinendaaaliptsdurch die
Gitterfehlanpassung von 2.4 % zwischen AIN und GaN verursachtd@&/die GaN-Schicht
pseudomorph auf dem AIN-Puffer aufwachsen, erwartet man aus Gl. 2.2%% = 0.38
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und einem lateralen Gitterparameter von 4.982ur AIN [104] einenc-Wert von 5.235A fur

die GaN-Schicht. Da der maximal beobachtete Wert SA%tréigt, liegt kein pseudomorphes
Wachstum auf dem AIN-Puffer vor. Die Gitterfehlanpassung zwischen AIN und Saphagbetr”
12.5 %, d. h. sie sollte wie beim GaN in den ersten Monolagen abgebaut werden. Somit kann
eine biaxiale tensile Dehnung der AIN-Einheitszelle durch die Gitterfehlanpassung zum Substrat
vermutlich ausgeschlossen werden.

Fur das beobachtete Verhalten der Gitterparameter irnAbigkeit von der Pufferdicke liefert
folgendes Modell, das von Cao et al. [10&} tfas Wachstum von GaN auf einer Si-Zwischen-
schicht angewendet wurde, eine Enklihg. Hierbei wird angenommen, dal3 die thermisch in-
duzierte Verspannung des Gesamtsystems konstant bleibt. Durch den AIN-Puffer, der als Sub-
strat Ur die darauffolgende GaN-Schicht angesehen wird, wird aufgrund der Gitterfehlanpas-
sung zwischen AIN und GaN eine biaxiale kompressive Dehnung in der Schicht induziert, die
von der Puffer- und der Schichtdicke arigt. Die induzierte Dehnung ergibt sich &gnicht=

€GF - dputfer/ (dputfer+ dschich), Wobeiegg die durch die Gitterfehlanpassung induzierte Deh-
nung ist [105].Uberschreitet diese Dehnung einen Grenzwert, so wird die Verspanerg
Fehlanpassungsversetzungen abgebaut. Aus diesem Modell ergebem diehhiér vorliegen-

den Schichten Dehnungen vor00- 102 % fur den 0.75 nm dicken AIN-Puffer bis zu 0.31 %

fur den 360 nm dicken AIN-Puffer aus [51]. Die maximale experimentell ermittelte Dehnung
liegt fur den 15 nm dicken Puffer bei 0.14 %atwend sich aus dem Modelirfdiese Puffer-

dicke ein Wert von 0.018 % ergibt. Aus dem Modell resultieren Dehnungen, die kleiner als die
experimentell ermittelten sind, was den Schluf@al dald das angenommene Modell zu einfach

ist und noglicherweise thermisch induzierte Verspannungskomponenten eine Rolle spielen.
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Abbildung 4.25: Halbwertsbreiten der GaN-(002)-DreiachsenScans in Ab&ngigkeit von der AIN-
Pufferschichtdicke (a) und der Wachstumstemperatur des Puffers (b).

Bei allen hier diskutierten Puffern kann man im eigentlichen Sinne nicht mehr von Tieftem-
peraturpuffern sprechen, und die von Hiramatsu et al. [41] entwickelte Modellvorstellung zum
Pufferwachstum ist nicht mehuogig, da bei der bheren Wachstumstemperatur der Puffer nicht
amorph, sondern kristallin abgeschieden wird. Hierdurch wird der Einflul3 des AIN-Puffers auf
die datiberliegende Schicht beglich der biaxialen Dehnung vermutlich ersbgtich.
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In den Abb. 4.25 (a) und (b) sind die HWB der (002)-DreiachaeBeans durch den GaN-Reflex

fur beide AIN-Puffer-Serien zu sehen. Die Abnahme der HWB mit zunehmender Substrattempe-
ratur beim Pufferwachstum von fast 5008uf 1000 ist deutlich zu erkennen. Bei deottisten
Temperatur nimmt die Halbwertsbreite mit sinkender Pufferdicke weiter bis alif &@ir den
diinnsten Puffer von 0.75 nm steigt sie wieder auf’7&0. Es geht folglich eine Verringerung

der Verkippung der Mosaikbtke und somit der Versetzungsdichte in den GaN-Schichten mit
zunehmender Pufferwachstumstemperatur und abnehmender Pufferdicke einher.

Die deutliche Veanderung der kristallinen Perfektion der GaN-Schichten bei unterschiedlichen
Wachstumstemperaturen des AIN-Puffers wird auch bei der Betrachtung der Beugungsprofile in
Abb. 4.26 sofort sichtbar. Didnderung der HWB der Rockingkurven ist erwartungsg@miit
drastisch unterschiedlichen Intemsén und eineAnderung der Kurvenform verbunden. Beson-
ders aufélllig ist zudem die mit steigender Temperatur zunehmende Asymmetrie in@jen 2
Scans. Sie weist auf einen Gradienten im Gitterparanmetaerder GaN-Schicht hin. Da die
Intensigit zu kleineren Winkeln langsamer abf; gibt es in der Schicht vermehrt Bereiche, die
einen goReren Gitterparameteraufweisen. Ein MaRuf die in den B/w-Scans beobachtete
Asymmetrie liefert die Differenz aus den integralen Inteatsit rechts und links des Interasgg-
maximums bezogen auf die gesamte integrale Int@ngith vergleichbare Werte zu erhalten
wurden die Integrale immeuber 0.2° in beide Richtungen berechnet. Die resultierenden, im
folgenden als Asymmetrieparameter bezeichneten Werte sind in der Legende in Abb. 4.26 (a)
angegeben. Demnach steigt die Asymmetrie bei einer Temperatur voilC&psunghaft an.
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Abbildung 4.26: (002)-Dreiachser26/w- (a) undw-Scans (b) iir GaN-Schichten auf einem bei unter-
schiedlichen Temperaturen abgeschiedenen 45 nm dicken AIN-Puffer. Die Kurven séit dgmmn
der Legende angegebenen Temperaturen angeordnéttzidls sind in der Legende in (a) die Asym-
metrieparameter angegeben.

Zur Deutung der Asymmetrie der Beugungsprofile bei hohen Wachstumstemperaturen der 45 nm
dicken Puffer kann das zur Eddlling der Verspannungsrelaxation mit zunehmender Pufferdicke
vorgestellte Modell herangezogen werden. Demnach setzt bei dem 45 nm dicken Puffer zwar
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schon die plastische Relaxation ein, aber die GaN-Schicht ist noch teilweise kompressiv ver-
spannt. Die einsetzende Relaxation kann von Inhomaogemttier Verspannung begleitet sein,

die zu den asymmetrischen Beugungsprofilémwrén. Dald diese Beobachtung nur die Proben

mit hoher Puffer-Wachstumstemperatur zutriftl3t sich durch die dtiere kristalline Perfekti-

on der Puffer in diesendién erkBren. Sie bildet die Voraussetzung, dal3 der Puffer mit der
daraufgewachsenen Schicht wechselwirkt.

45 nm, 0.17

15 nm, 0.17
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Abbildung 4.27: (002)-Dreiachser28/w- (a) undw-Scans (b)iir GaN-Schichten, die auf unterschied-
lich dicken, bei 785 C gewachsenen AIN-Pufferschichten abgeschieden wurden. Die Kurven sind

den in der Legende angegebenen Pufferdicken zugeordnet. In der Legende in (a) sind auRerdem die
Asymmetrieparemeter angegeben.

Die Darstellungen der Beugungsprofiler fdie Pufferdickenserie sind in Abb. 4.27 zu sehen.
Auch hier #llt die Asymmetrie einiger der® w-Scans auf, dieu’ Pufferdicken ab 4.5 nm dem
Asymmetrieparameter zufolge deutlicho@er ist. Ein Blick auf Abb. 4.24 veat, dal? dir al-

le drei betroffenen Proben der mittleceGitterparameter edtit war, so dal3 auch hier wieder

von einer inhomogenen Verspannungsverteilung in den teilweise kompressiv verspannten GaN-
Schichten ausgegangen werden kann. Dieser Effekirnstdii sehr diinen AIN-Puffer offenbar
vernachéissigbar.

Auch im Falle der Pufferdickenserie wird déenderung der Rockingkurvenbreite von einer teil-
weisenAnderung der Form der entsprechenden MefRkurven begleitet. Insbesondere wird der An-
stieg der HWB deso-Scans fif den dinnsten Puffer veratidlich, wenn man seine Form be-
trachtet. Sie weicht von derjenigen der anderen Proben aus der Serialatend/ sie durch eine
Pseudo-Voigt-Funktion gut beschrieben werden kann, setzen sich die anderen Kurven aus einem
relativ schmalen Hauptmaximum und einem breiten Untergrund zusammen. Diesesiim’

wurde auch bei GaN-Schichten beobachtet, die auf GaN-Puffern gewachsen wurden und soll in
Kapitel 4.3.1 @her erdiutert werden.



82 KAPITEL 4. EXPERIMENTELLE ERGEBNISSE

GaN-Pufferschichten

Die GaN-Puffer wurden bei einer Wachstumstemperatur vori @8@it unterschiedlichen Dicken
zwischen 3 und 150 nm und die darauffolgende ca. 660 nm dicken GaN-Schichten bei einer
Wachstumstemperatur von 780 abgeschieden. Es handelt sich um die Proben N312, N310,
N311, N299, N292, N291, N293 in der Reihenfolge vamnuasten bis zum dicksten Puffétber
(002)-Dreiachsen@/w-Scans wurden die Gitterparametebestimmt. Im Gegensatz zu den
AIN-Pufferschichten unterschiedlicher Dicke konnte €GaN-Pufferschichten mit Dicken zwi-
schen 3 und 150 nm kein signifikanter Einflu3 auf die Dehnungen in demelagéwachsenen

ca. 660 nm dicken GaN-Schichten festgestellt werden.

Abbildung 4.28: Die Gitterparameter
I S L B R B B c fur 660 nm dicke GaN-Schichten

g o |:|80 o © inAbhangigkeit von der GaN-
3 020 Pufferschichtdicke. Die Daten

5-191-§-o.4 o entstammen zZwei Probenserien,

— §2§ O Kim etal. [52] die sich entsprechend der rechts
<, g 810 | O eigene Daten . . . T

> 2 .0f0 oben eingefgten Grafik bexglich des

g O e Ausheizschrittes vor dem Schichtwach-
£ 5.189 stum unterscheiden. Die horizontale
g % ; Linie markiert den Gitterparameter,
Q

5

1 der sich in Kapitel 4.1 als Mittelwert
_________________ T_"_—_“—". fur eine 1 um dicke GaN-Schicht ohne
5187 F { 4 Puffer ergeben hat. Im Bildeisatz links
I { | oben sind die von Kim et al. [52] mit
EIJ den hier nach Formel 2.9 bestimmten,
| | | | | | |

. . . . . auf die Referenzschicht bezoge-
0O 20 40 60 80 100 120 140 160 nen, relativen Verspannungswerten
dputrer (M) verglichen.

Dies ist in Abb. 4.28 anhand des Gitterparameteza sehen. Die dargestellten Daten beziehen
sich auf zwei Probenserien, die sich bglich des Ausheizschrittes vor dem Schichtwachstum
unterscheiden. Die angewendeten Ausheizschritte sind in der egtgafGrafik rechts oben
dargestellt. Als Referenzwertif denc-Gitterparameter dient hier der in Kapitel 4.1 ermittelte
Wert fur eine 1pym dicke GaN-Schicht ohne Puffer, die bei Standardbedingungen (siehe Ka-
pitel 2.2.2) hergestellt wurde. Dieser Wert ist als horizontale Linie eingezeichnet. Durch den
eingebrachten GaN-Puffer wird folglich der Dehnungszustand in den GaN-Schichten nicht si-
gnifikant vegndert.

Ein anderes Resultat wurde von Kim et al. [52] berichtet. Sie beobachteten einen deutlichen Ab-
bau der vermutlich thermisch induzierten kompressiven Verspannung von 0.5umsdicken

Mg- und Si-dotierten MBE-GaN-Schichten, wenn die Dicke von bei 500abgeschiedenen
GaN-Puffern von 3 auf 19 nm anstieg. Diese Daten sind zusammen mit Vergleichsdaten von den
eigenen Proben im Bildeinsatz der Abb. 4.28 dargestellt.

Der Mechanismus des Verspannungsabbaus durch GaN-Pufferschichten ist noch nighigendg”
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geklart. Kim et al. [52] haben das bereits oben eingefé Konzept der thermisch induzierten
tensilen Verspannung des Tieftemperaturpuffers beim Hochheizen auf die Wachstumstempera-
tur der Schicht vorgeschlagen. Diese tensile Verspannung reduziert die kompressive thermisch
induzierte Verspannung der Schicht nach dem wi&i. Die Erkéirung ist konsistent mit der

von diesen Autoren beobachteten Abnahme der biaxialen kompressiven Dehnung der Schichten
mit sinkender Substrattemperatur beim Pufferwachstum. Sie kann ebenso den Abbau der kom-
pressiven Verspannung der Schichten bei wachsender GaN-Pufferdicke qualitatremrkia

die Zunahme der tensil verspannten Pufferanteile am Gesamtvolumen des GaN-Systems eine
abnehmende kompressive Nettoverspannung verursachen sollte.

Allerdings uberrascht in beidenalén, daf3 die relativ ulinen Pufferschichten von maximal

19 nm Dicke die Nettoverspannung der GaN-Schichten zum Teil sl aufheben sollen.

Dies kann mit den einfachen Modellvorstellungen nichtantidverden, sondern deutet vielmehr
darauf hin, dal3 auch die Defektstruktur der Puffer und ihr Einflul3 auf die kristallinen Eigen-
schaften den Verspannungsabbau in den Schichten mal3geblich beeinflussen. Puffer, die unter-
schiedliche Dicken aufweisen oder bei verschiedenen Substrattemperaturen abgeschieden wur-
den, lohnen sich in ihrer kristallinen Struktur und Morphologie dramatisch unterscheiden [106,
107]. Dauber finden sich in Referenz [52] aber leider keinerlei Angaben.

Dal} die Defektstruktur der Puffer und Schichten einen&ddlparameter beim Veasiinis der
Relaxation der thermisch induzierten Verspannung darstellt, belegen auch die Resultate an den
im Hause hergestellten Proben. Hier ist auf der einen Seite kein signifikanter EinfluR des Puffers
auf die Dehnung der Schicht festzustellemhnend andererseits eine grol3e Dichte an Stufen-
versetzungen in den GaN-Schichten gefunden wurde. Dies wird in Kapitel 4Bet aiiutert
werden. Diese grof3en Stufenversetzungsdichten werdeaall& verwendeten Puffer dieagli-

chen thermisch induzierten Verspannungen sehr effektiv abbauen.

GaN-Doppelpufferstrukturen

Die Struktur der GaN-Doppelpufferschichten ist in Abb. 4.22 zu sehen. Bei einer Wachstums-
temperatur von 400C wurden je zwei GaN-Puffer mit identischer, aber von Probe zu Probe
variierender Dicke unter 660 nm dicke GaN-Schichten, die bei einer Temperatur v6& {25
wachsen wurden, abgeschieden. Es handelt sich um die Proben N398, N399, N401, N400 in der
Reihenfolge von denutinsten bis zu den dicksten Puffetyber (002)-DreiachsengZ w-Scans
wurden die Gitterparametetbestimmt. Durch Einbringen der zweiten Pufferschicht sollte noch-
mals die Versetzungsdichte in den Schichten herabgesetzt werden [43].

Wie in Abb. 4.29 zu sehen ist, \andert sich der Gitterparametamicht signifikant in Ablangig-

keit von der Dicke der Puffer. Alle ermittelten Gitterparameter liegen leicht unter dem durch eine
horizontale Linie gekennzeichneten Referenzwereiine 1um dicke GaN-Schicht (siehe Kapi-

tel 4.1). Amano et al. [43] berichten von einem Umschlag von kompressiver in tensile Verspan-
nung vonahnlichen, mit MOVPE hergestellten Strukturen, wenn mehr als ein Tieftemperatur-
GaN-Puffer eingebracht wird. Bei einem Puffer lagtrdie von ihnen bestimmte kompressive
Verspannung -0.4 GPa und geht zu 0.1 GPa tensile Verspannung bei zwei Puffersaltienten ~
Leider berichten die Autoren lediglich die Wachstumstemperatur der GaN-Puffer votC500
nicht jedoch ihre Dicke. Diese Information ist insofern bedeutsam, als sich bei den eigenen
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Messungen eirahinlicher Trend nur bei den 3 nm dicken Puffern findet. Hier ergibt sich ei-

ne Anderung der Verspannung um 0.4 GPa, wenn zwei statt ein Tieftemperaturpuffer in die
Heterostruktur eingebracht werden. Allerdings wird in unserem Fall bei einem Puffer keine so
deutliche kompressive Verspannung beobachtet wie in Referenz [43], was zuvor schon mit der
Defektstruktur korreliert wurde. @ héhere Pufferdicken ist allerdings keinerfenderung der
Dehnung durch den zweiten Puffer mehr zu beobachten - was angesichts des in Abb. 4.29 doku-
mentierten vernachEsigbaren Einflusses der verwendeten Puffer auf die Dehnung der Schicht
nich verwundert.

swesr————— Abbildung 4.29: Die Gitterparame-

ter ¢ fur die in Abb. 4.22 darge-
< 5187 | steIIten. Doppelpuﬁgrschichtsy-
- steme in Ab&ngigkeit von den
[ } GaN-Pufferschichtdicken. Die

o
N
©
>
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Wachstumstemperaturen betru-
gen 400°C und 725°C fur die
Puffer bzw. die Schicht. Rechts
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Auch dieses Ergebnis untermauert, daf die Defektstruktur und Morphologie der Puffer einen
weitaus sttkeren Einflu® auf die Dehnung der dbaefliegenden Schichten adsEn lonnen,

als einfache Betrachtungen von Gitterparametern und thermischen Ausdehnungskoeffizienten
der Puffermaterialien erfassenrkien. Einen besonders vielversprechenden Ansatz anamd”
dieses noch offenen Problems effentlichten Hearne et al. [54]. Sie untersuchten die Verspan-
nungen der Puffen situ mit einem optischen Spannungssensor und stellten sowohl bei GaN-
als auch bei AIN-Puffern eine tensile Verspannung bei Wachstumstemperatur fesbglisha”
Ursachen it die beobachteten Verspannungehrén sie die Koaleszenz der Wachstumsinseln
und das Wachstum vond£riern an. Um die offenen Fragerakth zu lknnen sind noch mehr
Untersuchungen in dieser Richtung notwendig.

Wahrend €ir die Schichten auf AIN-Puffern zum Teil deutliche Asymmetrien der (0@)2

Scans gefunden wurden, die auf eine lokaledBrrg derc-Gitterparameter schlieRen lassen,
zeigen analoge Beugungsprofile fSchichten auf GaN-Puffern nur sehr schwache Asymmetri-
en von entgegengesetztem Vorzeichen. Dies ist am Beispiel der Probe mit zwei 10 nm dicken
GaN-Pufferschichten in der rechts unten in Abb. 4.29 euggefi Darstellung gezeigt. Die be-
rechneten Asymmetrieparameter fallen bei Verwendung sowohl von GaN-Einfach- als auch Dop-
pelpufferstrukturen mit maximal 7 % aber vergleichsweise gering aus. Die damit vaassighl”

bare Asymmetrie der Beugungsprofile {IGaN-Puffer-Proben stZt somit die Interpretation im
vorigen Abschnitt, die die gefundenen Asymmetrien GaN-Schichten auf AIN-Puffern mit

der inhomogenen, durch Gitterfehlanpassung zwischen Puffer- und Schichtmaterial induzierten
Verspannung in Verbindung brachte.
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4.2.6 Zusammenfassung

In den vorangegangenen Abschnitten wurdbartemperaturalaimgige Gitterparameterbestim-
mungen die thermischen Ausdehnungskoeffizienten von Saphir und GaN-Volumenkristallen so-
wie einer homoepitaktischen GaN-Schicht bestimmt. Vor allanti€fe Temperaturen wurden

hier wichtige Erginzungen der vorhandenen Literaturdaten geliefert. Mit Hilfe dieser Messun-
gen konnten in den sich anschlieBenden temperatarafafpen Untersuchungen zu heteroepitak-
tischen Schichten thermisch induzierte biaxial kompressive und hydrostatische Verspannungen
separiert und interpretiert werden. Durch die an verschiedenen MBE-Probenserien erzielten Er-
gebnisse zu Verspannungen bei Raumtemperatur wurde gezeigt, welche Wachstumsparameter
einen Einflul auf die Verspannungssituation in den Schichten hairerek: Neben der Schicht-

dicke und der Wachstumstemperatur spielen die Substratnitridierung, das IlI-V-FlaRwisrh”

und die Parameter beim Pufferwachstum eine Rolle. Es zeigte sich, dal3 die Wachstumstempe-
ratur und die Dicke einer AIN-Pufferschicht einen signifikanten Einflul3 auf die thermisch in-
duzierte biaxiale Verspannung in den GaN-Schichten haben. Die biaxiale kompressive Verspan-
nung nimmt mit zunehmender Wachstumstemperatur und Pufferdicke zu. Die erzielten Resul-
tate konnten durch Ergebnisse anderer Autoren sinnvadnetgiind zu einem Modell zusam-
mengetigt werden. Die verwendeten Tieftemperatur-GaN-Pufferschichten variierender Dicke
zeigten dagegen keinen deutlichen systematischen Einflu3 auf die in ddredabgeschie-
denen GaN-Schichten vorliegende Verspannung. Durch das Einbringen einer weiteren GaN-
Pufferschicht wurden leicht tensile Verspannungen induziert, die keine signifikanéegigkeit

von der Dicke der beiden Pufferschichten aufwiesen. Die Untersuchungen lassen einen Einflul3
der Defektstrukturen in den Puffern vermuten, die in den folgenden Abschnitten genauer unter-
sucht werden sollen.
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4.3 Untersuchungen zu Defekten in GaN-Schichten

Neben den Verspannungen in den GaN-Schichten spielen Defekte (siehe Kapitel 2.3) eine wich-
tige Rolle ir die elektrischen und optischen Eigenschaften der GaN-Schichten. Welche Arten
von Defekten in den Schichten unter bestimmten Wachstumsbedingungen vorlegemksSoll

in den folgenden Abschnitten untersucht werden. Die vorgestellten TEM-Untersuchungen, die
wesentliche Informationeruf'die Interpretation der XRD-Daten geliefert haben, wurden von
Hartmut Selke durchgefirt.

4.3.1 Pufferpranomene

Wie bereits im Kapitel 4.2.5 erabint, weisen die mit MBE hergestellten GaN-Schichten auf
GaN- und AIN-Pufferschichten charakteristische Merkmale in dentGenbeugung auf. Die-

se sollen an zwei Probenserienaerért werden, bei denen entweder die GaN-Pufferdicke oder
die GaN-Schichtdicke variiert wurden. Auf Puffern mit Dicken zwischen 3 und 150 nm wurden
660 nm dicke GaN-Schichten abgeschieden. Hierbei handelt es sich um die von R. Ebel in der Ar-
beitsgruppe von Prof. Hommel gewachsenen Proben N312, N310, N311, N299, N292, N291 und
N293, in der Reihenfolge nach zunehmender Pufferdicke geordnet. Schichten zwischen 50 und
1870 nm Dicke wurden auf einem 10 nm dicken Puffer gewachsen. Mit zunehmender Schicht-
dicke sind das die Proben N348, N430, N422, N427, N426. Die Wachstumstemperatuten f*
Puffer und die Schicht betrugen 380 und 750°C.

Die Entwicklung der radialen (00I)-Scans

Die Verdnderung der (002)& w-Dreiachsen-Scans mit der Pufferdicke ist in Abb. 4.30 zu
sehen. In der Abbildung sind Daten aus zwei Probenserien gemeinsam dargestellt, die sich
beaiglich des Ausheizschrittes vor dem Pufferwachstum unterscheiden (siehe Abb. 4.28). Die
HWB dieser Beugungsprofile nimmt mit zunehmender Pufferdicke zu, wie die in Abb. 4.30
rechts oben eingatjte Grafik zeigt, was auf eine abnehmende vertikaleakatztinge schliel3en

laf3t. Die bei denurinsten Puffern von 3 bzw. 10 nm Dicke zu sehenden Schichtdickeninterferen-
zen lonnen tir die Proben mit dickeren Puffern nicht mehr beobachtet werden. Die Oszillationen
sind ein Indiz tir glatte Grenz#ichen und eine grol3e vertikale Kaobinz.

In Abb. 4.31 sind @it eine Probe exemplarisch die (00F/20>-Dreiachsen-Scansif verschiede-

ne Reflexe dargestellt. Erwartungsgdnerbreitern die Beugungsprofile mit wachsender Beu-
gungsordnung. Zudenokinen die Schichtdickenoszillationen bei den Reflexa@renér Ordnung

nicht mehr beobachtet werden.

Schlief3lich sind in Abb. 4.32 die (002)/26-Dreiachsen-Scansif GaN-Schichten unterschied-
licher Dicke auf einem 10 nm dicken GaN-Puffer dargestellt. Aus den Oszillationen kamnte f~
die drei dinnsten Schichten die links oben in der Legende angegebene Schichtdicke nach For-
mel 3.12 berechnet werden. Die dickste Schicht mit 1870 nm zeigt keine Oszillationen mehr. Ei-
nige Kurven zeigen eine Asymmetrie mit einer Tendenz zur Intetssiiertohung bei golReren
Winkeln. Das aufflligste Merkmal der radialen Scans durch die (00l)-Reflexe von MBE-GaN-
Schichten auf GaN-Puffern sind damit die ausggpei Schichtdickeninterferenzen, die in den
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Abbildung 4.30: (002)-2/w-Dreiachsen-Scans
fur 660 nm dicke GaN-Schichten auf GaN-
Tieftemperaturpuffern Uf drei ausgewihl-
te Pufferdicken. Die Wachstumstemperaturen
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380°C und 750°C. Im Bildeinsatz sind die
Halbwertsbreiten der @/w-Scans iir zwei
Probenserien dargestellt, die sich lglich
des Ausheizschrittes wie in Abb. 4.28 skizziert
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(002)-Scans von bis zudm dicken Schichten auf sehudiien Puffern beobachtet werden. Diese
Interferenzen mit der damit verbundenen grof3en vertikalerakoatztingeuberraschen zachst
angesichts der typischerweise sehr hohen Defektdichten in GaN-Schichten.

Die Entwicklung der (00l)-w>-Scans

In Abb. 4.33 sind die (002)s-Dreiachsen-Scans in Abhgigkeit von der Pufferdicke zu se-

hen. Wieder sind Daten aus den zwei Serien zusammengefalit, die sich durch den Ausheizschritt
vor dem Pufferwachstum unterscheiden. Die Entwicklung der HWB ist in dem rechts oben ein-
gefligten Bildeinsatz gezeigt. Deutlich ist die Zunahme der HWB von 50 bis auf @ti0der
GaN-Pufferdicke zu erkennen. Wenn man auf die Fornmug8cans achtet, sieht man sofort den
Grund tir diese immense Zunahme der HWBalwénd sich die Kurveut'die Probe mit dem

3 nm dicken Puffer aus einem dominanten, @giligsbegrenzten Intersgimaximum und ei-

nem breiten Untergrund zusammensetzt, kann der Seatid auf dem 150 nm dicken Puffer
gewachsene Schicht durch eine Pseudo-Voigt-Funktion wiedergegeben werden. Bei der Schicht
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1870 nm

940 nm Abbildung 4.32: (002)w)/26-Dreiachsen-Scans
250 nm . . . .
50 nm der Schichtdickenserie auf einem 10 nm
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mit dem 30 nm dicken Puffer handelt es sich um eibirergangsfall. Es ist noch ein kleines
auflosungsbegrenztes Intersgimaximum zu sehen, das aber nicht die gesamte Kurve dominiert.

Abbildung 4.33: (002)-w-Dreiachsen-Scansuf
660 nm dicke GaN-Schichten auf GaN-
Tieftemperaturpuffernif drei ausgewahlte
Pufferdicken. Im Bildeinsatz sind die Halb-
wertsbreiten der w-Scans idir zwei Pro-
benserien dargestellt, die sich liggich des
Ausheizschrittes wie in Abb. 4.28 skizziert un-

7 terscheiden. Die ausgé@ften Symbole kenn-

zeichnen die Probeniif welche diew-Scans

dargestellt sind.
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Fur die auf dem 3 nm dicken Puffer abgeschiedene GaN-Schicht sind in Abb. 4.@4Stians

fur verschiedene (00l)-Reflexe im Vergleich dargestellt. Das auagepaufbsungsbegrenzte
Maximum wird flir den (004)-Reflex schacher, vehrend der diffuse Untergrund noch deutlich

zu sehen ist. Beim (006)-Reflex ist dagegen nur noch das schmale latemsikimum vorhan-

den.

Auch die Schichtdicke hat einen deutlichen Einfluf3 auf die Form der Rockingkurven, wie in
Abb. 4.35 fir die auf dem 3 nm dicken GaN-Puffer gewachsenen Schichten zu sehealsel”

bei der dinnsten Schicht von 50 nm fast nur das estifigsbegrenzte Maximum erkennbar
ist, wachst der diffuse Untergrund mit zunehmender Schichtdickede dickste Schicht von
1870 nm ist das auwdkungsbegrenzte Maximum verschwunden, aber die Kurve setzt sich immer
noch aus einem breiten Untergrund und einem relativ schmalen Peak zusammen. Dieser schmale
Peak deutet sich auch bei den MelZkurvamdié Proben mit Schichtdicken von 250 und 940 nm
an.

Auch fiir GaN-Doppelpufferstrukturen mit unterschiedlich dicken Puffern wurden die beschrie-
benen Phinomene beobachtet. Bei Verwendung von Puffern mit einer Dicke von 3 nm konnten
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Abbildung 4.34: (00l)-w-Dreiachsen-Scansuf
die 660 nm dicke GaN-Schicht auf einem
3 nm dicken GaN-Tieftemperaturpuffer. Die
unterste Kurve ist um den Faktor 0.5 auf
der Intensiitsachse verschoben worden. Die
Scans sind geéfd der links oben eingéditen
Legende angeordnet.
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Abbildung 4.35: (002)w-Dreiachsen-Scans der
Schichtdickenserie auf einem 10 nm dicken
GaN-Puffer. Die Reihenfolge der Kurven ori-
entiert sich an der links oben eingigften Le-
gende.
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noch Schichtdickenoszillationen festgestellt werden. Die entsprechen@eans zeigterui”3
und 10 nm dicke Puffer noch ein aoflingsbegrenztes Maximumakwrénd diesesuf dickere
Pufferschichten nicht mehr zu sehen war.

Koharente Streuphanomene

Bisher galt tir die betrachteten GaN-Schichten das Konzept des Mosaikkristalls. Es geht von
einer leichten Fehlorientierung der einzelnen Kristallite in der Schicht aus. Die Ausdehnung der
Mosaikbbicke ist jedoch grof3 im Vergleich zur Katénzéinge im Streuexperiment, so dal3 es
nicht zu Interferenzeffekten zwischen den an verschiedenen Kristalliten gestreuten Wellen kom-
men kann. Bei den oben betrachteten Schichten, die auf GaN-Puffern abgeschieden wurden, tre-
ten aber Pariomene auf, die mit diesem Modell nicht mehr arkiverden kihnen. Das schmale
auflosungsbegrenzte Intersisimaximum, das in da-Scans zu sehen ist, weist ebenso wie die
ausgepaigten Schichtdickeninterferenzen in den radialen Scans auf eine langreichweitige Korre-
lation in den epitaktischen Schichten hin. Solchedminten Streugriomene wurden bereits in
anderen gitterfehlangepaliten epitaktischen Systemen gefunden. Zu dieseandéb/Saphir,
AIN/Saphir, Co/Saphir, ErAs/GaAs und YBausO;/SrTiO3 [108-116]. Besonders hervorzu-
heben ist die Arbeit von Miceli und Palmstrgm, deren wesentliche experimentelle Befunde in
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Abb. 4.36 dargestellt sind.
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Abbildung 4.36: (00l)-w-Scans ifir eine 240A dicke ErAs(001)-Schicht auf (001)-GaAs (a). (022)«-
Scansiiir eine entsprechende 140dicke Schicht (b). Die untere der beiden Kurven wurde neben dem
auflosungsbegrenzten Peak aufgenommen (aus [117]).

Sie untersuchten maximal 24 nm dicke ErAs-Schichten, die auf (001)-GaAs abgeschieden wur-
den. Rir die (00l)«>-Scans beobachteten sie eine diffuse Streuung gleichbleibender tiValBef
Beugungsordnungen, die im Falle des (002)-Reflexes von einem schariesuagibegrenzten
Peakuberlagert wird. Zudem fanden sigrfradiale (002)-Scans Schichtdickeninterferenzen, die
unablaingig davon sind, ob die Messung im asflihgsbegrenzten Peak oder auf dem diffusen
Untergrund durchgetirt wird.

Sie schlagentui’ die Interpretation ihrer Mel3daten folgendes Modell vor [117]: Auf kurzen
Langenskalen sind die Velckungen der Atome korreliert und erscheinen als einfache Rota-
tionen, durch die es zur diffusen Streuung kommt. Hingegen sind die atomaren Verschiebungen
auf grof3en angenskalen nicht mehr korreliert, aber in ihreo@& durch das Substrat begrenzt,
woraus die scharfe Komponente im Beugungsprofil resultiert. Wie in Abb. 4.36 zu sehalt, beh”
der diffuse Untergrund im Falle der von Miceli und Palmstrgm [117] untersuchten Praben f~
alle Beugungsordnungen die gleiche HWB bei. Somit wird die diffuse Streuung hier nur durch
die Fehlorientierung der Kristallite und nicht durch kleine Korrelatiangén in der Wachstums-
ebene hervorgerufen. Die scharfe Komponentew®can ist bei bheren Beugungsordnungen
schwacher oder gar nicht sichtbar, weil sie zunehmend durch die Streuung aufgrund der Fehlori-
entierung der Kristalliteiberdeckt wird. dinnere Filme zeigen dabei aufgrund einer geringeren
Versetzungsdichte eineaskere aufbsungsbegrenzte Komponente. Miceli und Palmstrgm [117]
gehen davon aus, dal3 es an der Substrat-Schicht-Grelmeffu gleichmaRigen Vetkungen

in Wachstumsrichtung aufgrund von Versetzungen kommt. Mit Hilfe dieser Annalomeek

sie die Beugungsprofileuf“alle Ordnungen in symmetrischer Beugungsgeometrie simulieren,
einschliel3lich der ebenfalls vorhandenen Schichtdickenoszillatiemeadiale Scans. Es bleibt

zu ervahnen, dal die betrachteten Schichdicken in Referenz [117] mit maximal 25 nm deutlich
unter den mindestens 660 nm der hier untersuchten GaN-Schichten liegen.

Inwieweit das beschriebene Modell von Miceli und Palmstragm auf das untersuchte epitaktische
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System anwendbar ist, soll nun gefinverden. Wie aus Abb. 4.34 deutlich wird, nimmt der dif-

fuse Untergrund und seine HWB mit zunehmender Beugungsordnung ab uaddsinf(006)-

Reflex vollsiindig verschwunden, atirend das awdsungsbegrenzte Interatismaximum erhal-

ten bleibt. Dieses Verhalten ist typisalr kleine Koldrenzéingen in der Wachstumsebene (siehe
Kapitel 3.3.3). Das bedeutet, dal3 das Modell hier modifiziert werden muf3, da die kleine laterale
Kristallitgrof3e eine dominante Rolle spielt. Mit zunehmender Schichtdicke wird diar&oh”

te Streuung schacher wie in Abb. 4.35 zu sehen ist. Die Dominanz desoaufigsbegrenzten
Intensiitsmaximum di¥ die Schicht mit einer Dicke von 50 nm kann allerdings nicht auf eine
geringere Versetzungsdichterfdlinne Schichten zuckzuiihren sein, wie es bei Miceli und
Palmstregm [117] der Fall ist. Letzteres gilt nur f€pitaktische Systeme, bei denen die Gitter-
fehlanpassung moderat und das Modell der kritischen Schichtdicke, ab der eine Relaxation durch
Versetzungseinbau stattfindet, praktikabel ist [118]. Im Fall von GaN/Saphir ist die Gitterfehlan-
passung dermalf3en grof3, dafd bereits nach den ersten Monolagen ein relaxiertes Schichtwachstum
zu erwarten ist. Die Versetzungsdichte GaN/Saphir ist deshalb bereits an der Grextté' ma-

ximal und nimmt in der Regel mit zunehmender Schichtdicke ab. Die Entwicklung-&=ans

deutet darauf hin, dal3 die starke Kopplung zwischen Schicht und Substrat, die deankoh”

ten Anteil der Streuung hervorruft, mit zunehmender Schichtdicke abnimmt. Auctufieh-
mende Pufferschichtdicken (siehe Abb. 4.33) geht derkafité Streuanteil verloren, d. h. nur
diinne GaN-Pufferschichterokinen eine so feste Korrelation zum Substrat herstellen, dal3 es zu
kohdrenten Streueffekten kommt.

Defektstruktur der GaN-Puffer-Proben

Die genauesten Informationeiér die vorliegende Defektstruktur in den Kristallenadtimian

Uber TEM-Aufnahmen. In Abb. 4.37 ist eine Querschnittsaufnahme der 1870 nm dicken GaN-
Schicht auf einem 3 nm dicken GaN-Puffer zu sehen. Besondelauiind die starken Kon-

traste, die parallel zur Wachstumsrichtung von der Substrat-Schicht-Grarefbis zur Ober-

flache verlaufen. Sie lassen auf eine hohe Dichte an durchlaufenden Versetzungen oder ande-
ren ausgedehnten Defekten schlieRen, die ghdr die gesamte Schichtdicke nigmtdert. Die
Kristallite sind in lateraler Richtung sehr schmal, aber perfekt entlang der Wachstumsrichtung
ausgerichtet.

Abbildung 4.37:  TEM-Querschnittsaufnahme
der 1870 nm dicken GaN-Schicht auf einem
3 nm dicken GaN-Puffer.

Saphir

Anhand von Zweistrahlexperimentemrikien die Versetzungstypen mittels des Sichtbarkeits-
kriteriums voneinander unterschieden werden. Wenn der Beugungsgestokrecht auf dem
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Burgersvektof) der Versetzung steht, dann ist die Versetzung unter diesen Beugungsbedingun-
gen unsichtbar. Folglich sindif = 110 reine Schraubenversetzungenirﬂi [000]] und fir

g = 002 reine Stufenversetzungen it %(1123> unsichtbar. Gemischte Versetzungen werden
unter beiden Bedingungen erfal3t. Zweistrahlexperimente, die von H. Selke an der Probe N312
(660 nm GaN-Schicht auf 3 nm GaN-Puffer) durchdet'und ausgewertet wurden, haben "
beide Beugungsbedingungen einen deutlichen Kontrast ergeben, was in Abb. 4.38 dokumentiert
ist.

» i ‘ Ty MR i A
! n}lﬂ' L 1l¢ ) gi- J

Abbildung 4.38: An der Probe N312 (660 nm
GaN-Schicht auf 3 nm GaN-Puffer) durch-
geihrte  TEM-Untersuchungen. Aufnahme
(a) wurde unter symmetrischen Beugungsbe-
dingungen erstellt. Bei den Aufnahmen (b)
und (c) handelt es sich um Zweistrahlexperi-
mente mit den angegebenen Beugungsvekto-
ren. Der Mal3stab ist in allen drei Abbildun-
gen gleich.

Dieses Ergebnisal3t vermuten, daf3 in der Probe die Dichte an Stufen- und Schraubenversetzun-
genahnlich hoch ist oder dafl3 es sichérwiegend um gemischte Versetzungen handelt. Der An-
teil an Versetzungen mit Stufenkomponente wurde aus den TEM-Aufnahmernxadif? cm=2
abgeschtzt. Der aus der (302)-Rockingkurvenbreite abgatate Wert €ir zufdllig verteilte Stu-
fenversetzungen liegt bei>810'° cm~2. Fiir diesen Versetzungstyp stimmen die aus den bei-
den Untersuchungsmethoden resultierenden Werte rechbguin. Im Gegensatz hierzu sollte

die Schraubenversetzungsdichte, wenn man sie aus den (002)-Rockingkurveatzbscdeér
GroéRenordnung von P&m—2 liegen und somit deutlich geringer sein als die Stufenversetzungs-
dichte. Dieses Resultat und der deutliche Kontrast im Zweistrahlexperimegta02 kinnen

nur erkiirt werden, wenn letzterer nicht durch reine Schraubenversetzungen hervorgerufen wird.
Ein moglicher Verursacher dieses Kontrastes sind Inversionadem die in MBE-GaN-Schich-

ten auf Tieftemperaturpuffern in hoher Dichte vorliegemkén. Ein Beispiel zeigt die HRTEM-
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Aufnahme in Abb. 4.39. Der mittlere Abstand zwischen den Inversionadembe@(t hier etwa

24 nm, und ihre Dichte konnte auf810'° cm 2 abgeschtzt werden. Inversionsdamén treten
verstrkt bei Schichten auf, die mit MBE oder HVPE hergestellt werdaahrerfid in MOCVD-

Filmen in der Regel keine solchen Defekte vorhanden sind [25]. Ihre Dichte wird stark durch die
Substratvorbehandlung beeinfluf3t, und ihre Breite liegt typischerweise zwischen 3 und 20 nm in
MBE-Schichten [25]. Romano et al. [25] gehen davon aus, dal’ sich Inversioasdogrénzen

an Stufen des Substrats ausbilden, wie dies in Abb. 2.4 gezeigt wurde. Die Ga-Atome enthalten-
den (001)-Ebenen waren dort 88 ¢ an einer Dorahengrenze gegeneinander verschoben.

Abbildung 4.39: HRTEM-Querschnittsaufnahme
der 1870 nm dicken GaN-Schicht auf einem
3 nm dicken GaN-Puffer.

A

Die grof3e Dichte an Inversionsdamen wird in den hier betrachteten Schichten durch den GaN-
Puffer hervorgerufen. Wie TEM-Untersuchungen gezeigt haben, bleiben die beim Tieftempe-
raturwachstum entstehenden kleinen, gegeneinander verkippten Kristallite im Puffer auch nach
dem Hochheizen auf Wachstumstemperatur erhalten. Dies ist in Abb. 4.40 zu sehen.

Abbildung 4.40: Hochaufbsende TEM-
Aufnahmen eines 10 nm dicken GaN
Puffers vor (oben) und nach (unten) dem
Hochheizen auf Wachstumstemperatur. In
beiden Aufnahmen ist der Maf3stab identisch.

Die dauber gewachsene GaN-Schialtiernimmt diese vorgegebene stufige Struktur und bil-
det Inversionsdow@rien aus, die bis zur Obextiiie der Schicht erhalten bleiben. Die Kristallite
sind alle perfekt entlang der Wachstumsrichtung ausgerichtet, somit kann keine geometrische
Selektion, die ein laterales Wachstum egficht, stattfinden.

Diskussion der Ergebnisse zur Defektstruktur

Diese perfekte Ordnung entlang deAchse schliel3t eine kurzreichweitige Rotation, wie im
Falle von Miceli und Palmstrgm [117], als Grunak flie in der Rhtgenbeugung beobachtete
diffuse Streuuung aus. Vielmehr wies die Reflexaidigkeit der diffusen Streuung bereits auf
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eine besclarikte laterale Kodwenz als Ursache dieser Streulsge hin. Die TEM-Bilder legen

es nahe, diese Kalnénzéinge mit der lateralen Ausdehnung der Inversionstien gleichzuset-

zen. Aus der HWB der diffusen Streuung von ca. 90eegibt sich eine mittlere Kadrénzéinge

von etwa 20 nm, was mit der aus den TEM-Aufnahmen abgéztdrn lateralen Ausdehnung

der Inversionsdomrien von 24 nm gutbereinstimmt. Diese Modellvorstellung eatbébenfalls
zwanglos die vertikal gleichafdige atomare Vauckung, die laut Referenz [117A)ifdie betrach-

teten Beugungsg@momene verantwortlich ist. Sieané im vorliegenden Fall gerade- ig.

Da sich die eingeschrikte laterale Korenzéinge in den betrachteten Schichten als dominanter
Faktor bei der Beugung an symmetrischen Reflexen herausgestellt hat, sollte man erwarten, dal3
auch die asymmetrischen Reflexe durch diese Kristalleigenschaft maf3geblich beeinflul3t wer-
den. Dal} dies der Fall ist wird in Abb. 4.41 deutlich, in der die RGK des (205)-Reflekes f"
die 660 nm dicke GaN-Schicht, die auf einem 3 nm dicken GaN-Puffer gewachsen wurde, dar-
gestellt ist. Die Hauptachse der Ellipse, durch die der Reflex beschrieben werden kann, liegt
orthogonal zur Oberdichennormale der Schicht. Ein solches Verhalten waG&N-Schichten

auf Tieftemperaturpuffern systematisalr &ille untersuchten Reflexe mit Netzebenenneigungs-
winkeln bis zu 59 gefunden worden, wie Abb. 3.14 zeigte. Das ist ein eindeutiges Indiz,daf”
daf’ die Orientierung der RGP nur durch die kleine laterale KristallRgiestimmt wird (siehe

Abb. 3.13).

Abbildung 4.41: (205)-RGP der auf einem 3 nm
dicken GaN-Puffer gewachsenen 660 nm
dicken GaN-Schicht. Eingezeichnet sind die
Ursprungsgerade und die Lage der Haupt-
achse der den Reflex beschreibenden Ellipse.
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Aus den Messungen in schiefsymmetrischer Beugungsgeometrie ergalursadnf(302)-

Scan eine HWB von 3300, woraus eine Stufenversetzungsdichte£iiféllig verteilte Verset-
zungen von & 10'% cm~? resultiert. Die hohe Stufenversetzungsdichte, die mit einer Verdrehung
der Kristallite um ihre Obedchennormale verbunden ist, bedeutet, dal? die Ordnuagspte-

ne nur in Wachstumsrichtung auftretenatwénd die Kristallite in der Wachstumsebene stark
gegeneinander verdreht sind. Gleiches berichten Miceli und Palmstireairefvon ihnen unter-
suchten ErAs-SchichtenuFasymmetrische Reflexe fanden sie kein @ufigsbegrenztes In-
tensiitsmaximum, was sie damit interpretieren, dald das Substrat kein effektives Medium f~
eine Ordnung in der Wachstumsebene darstellt. Die hier untersuchten GaN-Schichten auf GaN-
Tieftemperaturpuffern werden folglich durch die stufige Struktur des Puffers in Wachstumsrich-
tung geordnet und bilden Inversionsdanen aus. Sie bekommen aber auch die deutliche Ver-
drehung der Kristallite im Puffer aufgeggt, die sich in der hohen Stufenversetzungsdichte wi-
derspiegelt.
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Zusammenfassung

Im vorangegangenen Abschnitt wurden strukturelle Besonderheiten untersucht, die bei MBE-
GaN-Schichten auftreten, die auf GaN-Tieftemperaturpuffern abgeschieden wurden. Hiemangeh™
eine spezielle Form der (002)-Dreiachsen-Scans, Schichtdickenoszillationen in den radialen
Scans und grof3e HWBif‘asymmetrische Reflexe. Die Entwicklung der Rockingkurvenbrei-
ten mit der Beugungsordnung lie3 darauf schlie3en, dal’ die Schichten durch geringe latera-
le Kohdarenzéingen gem@gt sind. Aus TEM-Aufnahmen war ersichtlich, dal3 die Schichten aus
schmalen Kiristalliten bestehen, die perfekt entlang @éichse orientiert sind. Desweiteren
wurde eine hohe Dichte an Stufenversetzungen und Inversi@rsamkonstatiert. Vor allem

die Inversionsdomrien wurden mit den in derdRtgenbeugung beobachteteraRbimenen in
Verbindung gebracht.
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4.3.2 Beim Wachstum induzierte lonenschden

Wie in Kapitel 2.2 erfiutert wurde, kann der atomare Stickstaff ias MBE-Wachstum durch

eine Plasmaentladung erzeugt werden. Im Rahmen dieser Arbeit wurden Proben untersucht, bei
deren Wachstum der atomare Stickstoff entweder durch eine Elektron-Zyklotron-Resonanz- oder
einer Radiofrequenz-Plasmaquelle (ECR- und RF-Plasmaquelle) geliefert Waeilden Plas-
maentladungen werden nicht nur Atome, sondern auch lonen erzeugt, deren Dichte bei der ECR-
Quelle 2 10°mal giRer ist als bei der RF-Quelle [10]. Der EinfluR der lonen auf das MBE-
Wachstum soll im folgenden Abschnitt an je einer Probenserie pro Plasmaquelle untersucht wer-
den. Dabei wurde jeweils die elektrische Substratvorspannung (im folgenden kurz Vorspannung
genannt) variiert. Die Vorspannundpérstrich Werte von -200 V bis 250 V, womit die Stickstoff-
ionen entweder zum Substrat hin beschleunigt oder stark abgebremst und abgestof3en wurden.
Dies gestattete es, den lonenanteil und damit induzierte lonatiechii den Proben gezielt zu
variieren.

ECR-Plasmaquelle

RF-Plasmaquelle
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Abbildung 4.42: (002)-RGK @ir ECR- und RF-Proben, die bei den extremen verwendeten Werten der
Substratvorspannung gewachsen wurden. Der Ausschnitt des reziproken Raums link§ruditen f
bei -150 V hergestellte ECR-Probe ist in jede Richtung um den FaktabBegrals die anderen. Der
Pfeil markiert ein Nebenmaximum in der Inteasswerteilung.

Wie sich durch lonenimplantation hervorgerufene loneaden auf die strukturellen Eigen-
schaften von Einkristallen auswirken wurde kurz in Kapitel 3.2 beschrieben. Zur genauen Un-
tersuchung der strukturellen \Zrderungen in Aldrigigkeit von der Vorspannung werden im

Lim folgenden wird der Einfachheit halbealifig einfach von ECR- oder RF-Proben gesprochen.
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folgenden (002)-Dreiachsen-Messungen und RGK von (002)- und (205)-Reflexs@npeit

und die Ergebnisse mit TEM-Aufnahmen verglichen. Bei den untersuchten Proben handelt es
sich um die ECR-Proben N97 (-150 V), N79 (-100 V), N73 (-50 V), N72 (0 V), N77 (150 V)
und um die RF-Proben N220 (-200 V), N224 (-25 V), N223 (0 V), N222 (25 V), N225 (75 V),
N221 (250 V). Die Schichten wurden von Dr. S. Einfeldt und U. Birkle aus der Arbeitsgruppe
von Prof. Hommel hergestellt.

In Abb. 4.42 sind im Vergleich die RGK um den (002)-Reflaxk béide Probenserien bei den Ex-
tremwerten der verwendeten Substratvorspannung gezeigt. Die RGP von ECR- und RF-Proben
unterscheiden sich prinzipiell in ihrer Form.ahMend die RGP der ECR-Proben (links) eine
anrehernd dreieckige Form haben, die sich mit Variation der Vorspannumgadert; werden

die RGP der RF-Proben besser durch Ellipsen beschrieben, deren Form durch die Vorspannung
nicht beeinflu3t wird. Im Falle der ECR-Proben sind (002)-RGiPpbsitive Vorspannung und

ohne Vorspannung asymmetrisch bglzch g, derart, dal3 die Intensit’zu gol3ereng,-Werten

hin schneller al#llt. Bei einer Vorspannung von -50 V ist der (002)-RGPumgich g, fast sym-
metrisch, und ab -100 V tritt ein schwaches Nebenmaximum (in der Abbildung durch einen Pfeil
kenntlich gemacht) bei kleinerap-Werten auf. Hinzu kommt eine Aufweitung des reziproken
Gitterpunktes sowohl i~ als auch ingy-Richtung, die sich in den HWB und der Ausdehnung

der diffusen Streuung in den Flanken bemerkbar macht. Hierbei muBksechtigt werden, daf3

in der RGK der bei -150 V hergestellten Probe ein wesentlioRBgrér Ausschnitt des reziproken
Raumes dargestellt ist.

3 -100 v E fur die ECR- (links) und RF-Proben. In
i ] der links oben eingéften Abbildung sind
die aus den Hauptmaxima bestimmten Git-
terparameter c iir beide Probenserien in
Abhangigkeit von der Vorspannung darge-

stellt.
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Die Betrachtung von Dreiachsen-Linienscans durch die RGBglant es, die mit der variieren-
den Vorspannung einhergehenden strukturellemn@erungen in den Schichten zu quantifizie-
ren. In Abb. 4.43 sind im Vergleich die (002)-Dreiachséhy-@-Scans tii die beiden Probenseri-
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en dargestellt. \&frend bei den RF-Proben (rechts) selbstdié Extremwerte der angelegten
Substratvorspannung kein Einflul3 auf das Profil und die Lage des l@tisnsaXimums zu se-
hen ist, sind deutliche Varniderungen bei den ECR-Proben zu erkennen. Das Maximum verliert
mit zunehmender negativer Vorspannung an Intahaitd verschiebt sich zu kleineren Winkeln.
Zugitzlich tritt ab einer Vorspannung von -100 V ein Nebenmaximum bei kleineren Winkeln auf,
das auch schon in den reziproken Gitterkarten beobachtet wurde. Deaserfédrie spiegeln sich

in der Gitterkonstantea wieder, die links oben in Abb. 4.43 in AbBhgigkeit von der Vorspan-
nung Ur beide Plasmaquellen dargestellt ist. Der Gitterparameter wurde hier immer aus dem
Hauptmaximum bestimmt. @hrendc uber den gesamten Vorspannungsbereictdfé mit der
RF-Plasmaquelle hergestellten Proben konstant bleibt, ist eine deutliche Zunatmegadtive
Vorspannungen bei den ECR-Proben zu sehen.
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Abbildung 4.44: (002)-Dreiachsenw-Scans iir die ECR- und die RF-Proben (a). HWB aller (002)-
und26/w-Dreiachsen-Scandif beide Plasmaquellen in ABhgigkeit von der Vorspannung (b).

Die entsprechendew-Dreiachsen-Scans sind in Abb. 4.44 (a) dargestellt. Auch hier ist keine
Veranderung in Abhigigkeit von der Vorspannungrfdie RF-Proben zu erkennen (unten), wo-
hingegen mit zunehmender negativer Vorspannung bei den ECR-Proben eine klare Zunahme der
HWB mit einer Abnahme der maximalen Intergiverbunden ist (oben).

Die HWB in Abhéngigkeit von der Vorspannung sind in Abb. 4.44 (b) nochmals zusammen-
gefaldt, in der die Unterschiede zwischen den beiden Serien klar hervortratesieFit der
ECR-Plasmaquelle hergestellten Proben ist der deutliche Anstieg der HiN®Ritle Scanrich-
tungen hin zu negativen Vorspannungen zu erkennahyevid kein Einflul3 der Vorspannung

auf die HWB der RF-Proben ersichtlich ist. Bemerkenswert ist die Tatsache, daf die HWB der
ECR-Proben in dem Vorspannungsbereich von -50 V bis +150 V systematisch kleiner sind als
die der RF-Proben, was auf eine kleinere Verkippung der Mosatkbklund/oder gif3ere latera-

le (w-Scans) und vertikale @ w-Scans) Kohrenzéingen schlieRemaft.

Neben dem symmetrischen (002)-Reflex wurde der asymmetrische (205)-Reflex untersucht, um
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Informationenuber laterale Schichteigenschaften zu erhalten. Da das Signal-Rauselitiisrh”
bei diesen Messungen sehr gering war, mufdte auf die Aufnahme von Dreiachsen-Linienscans
verzichtet werden.
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Abbildung 4.45: (205)-RGK {ir ECR-Proben, die bei 150 V und -100 V gewachsen wurden, urdie
bei den extremalen Vorspannungen hergestellten RF-Proben. Der Ausschnitt des reziproken Raums
links unten fir die bei -100 V mit der ECR-Plasmaquelle hergestellten Probe ist in jede Richtung um
den Faktor 2 gbRer als die anderen.

In Abb. 4.45 sind die reziproken Gitterkarten der (205)-Reflaxedié ECR-Proben, die bei

150 V und -100 V gewachsen wurden, unu lie bei den angewendeten Extremwerten der Vor-
spannung hergestellten RF-Proben zu sehendie bei einer Vorspannung von -150 V mit der
ECR-Plasmaquelle hergestellte Probe war die gebeugte Ir#easitjering, dafl3 keine (205)-
RGK mehr erstellt werden konnte. Stattdessen ist die RGK der bei -100 V gewachsenen Probe
dargestellt. Die reziproken Gitterpunkte beider Probensetierelh sich in ihrer Form und Ori-
entierung. ¥ die meisten Proberokinen sie sehr gut durch Ellipsen beschrieben werden, deren
grol3e Hauptachse leicht gegen dieAchse geneigt ist. Dagegen istrfdie ECR-Proben eine
deutliche Aufweitung der RGP hin zu negativen Vorspannungen zu erkennen (auch hier muf3
die unterschiedliche Skala in den Darstellungemubksichtigt werden). Unter Anwendung des
Modells ftir Mosaikkristalle 3t die Orientierung der RGP den Schlul? zu, daf3 bei beiden Se-
rien sowohl die eingescankte laterale Ko&renz als auch die Verkippung der Mosaddkée
gegeneinander wirksame Verbreiterungsmechanismen der RGP darstellen. Der (205)-Reflex der
RF-Proben varidert sich mit Variation der Vorspannung wederumgich seiner GolRe noch

seiner Form.
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Abbildung 4.46: Winkel a zwischen der
Hauptachse der den RGP beschreibenden
Ellipse und der g-Achse iir beide Pro-
benserien in Abfingigkeit von der Vor-
spannung. In der eingéfiten Skizze ist
schematisch gezeigt, wie der Winketie-
finiert wurde. Die gestrichelten Linien ge-
ben die naglichen Extremwerte an, die
fur den (205)-Reflex erreichen kann.

200  -100 0 100
Vorspannung [V]

In Abb. 4.46 wurde die Orientierung der (205)-R@Bei den Winkebr quantifiziert und gegen

die Vorspannungut beide Serien aufgetragenurdie ECR-Proben ist die Zunahme des Win-

kels bei negativen Vorspannungen deutlich zu sehen. Der Fehldref'bei -100 V hergestellte

Probe ist hier sehr grol3, da die Form des stark verrauschten RGP nurat@riamgsweise einer
Ellipse entspricht und daher die Bestimmung der Hauptachse entsprechend ungenau wird. Den-
noch kann man aus der Abbildung schliel3en, dafl3 im Falle der ECR-Proben die Verbreiterung
senkrecht zum Streuvektaurfhegative Vorspannungen dominant wird, so dafld ausgehend vom
Mosaikblockmodell die Verkippung der &tke gegeneinander zum hawguklichen Verbreite-

rungsmechanismus wird.

Abbildung 4.47:  TEM-
Querschnittsaufnahmen
der bei -50 V (a) und

-100 V (b) gewach-
senen ECR-Proben.
Beide Bilder wur-
den entlang der
(2110)-Richtung
aufgenommen.
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Zur genaueren Analyse d&nderung der Defektstruktur in den bei negativen Vorspannungen ge-
wachsenen ECR-Proben, die sich durch die Variation der HWB der Beugungsprofile, Gitterpara-
meter, Form der (002)-RGP und Orientierung der (205)-RGP in datgehbeugung bemerkbar
macht, wurden TEM-Untersuchungen herangezogen. Proben, die ohne Vorspannung mit beiden
Plasmaquellen gewachsen wurden, zeigen bei TEM-Querschnittsaufnahmen eine vergleichbare
Defektstruktur, die durch eine hohe Dichte an durchlaufenden Versetzungen und Stapelfehler
an der Grenzfiche zum Substrat geggt wird. Bei negativen Vorspannungen tritt neben den
genannten Defekten ein fleckiger Kontrast bei den ECR-Proben auf, deheuem negativen
Vorspannungen hin zunimmt und {1100) oder (2110)-Richtung zu sehen ist. Dies ist in Ab-
bildung 4.47 gezeigt, in deuf'die ECR-Proben mit Vorspannungen von -50 V und -100 V die
TEM-Bilder dargestellt sind, die entlang dg110)-Richtung aufgenommen wurden.

Abbildung 4.48: HRTEM-Aufnahmen eines ex-
@ (b) trinsischen (a) und eines intrinsischen(b)
Stapelfehlers in der Basalebene der ECR-
Probe, die bei einer Vorspannung von -100 V
abgeschieden wurde. Die Ebenen mit ei-
ner Zinkblende-Stapelfolge sind durch Stri-
che kenntlich gemacht. Der Elektroneneinfall
erfolgte entlang[1120gan. In beiden Auf-
nahmen ist der Mal3stab identisch.

HRTEM-Aufnahmen zeigen, daf3 der fleckige Kontrast durch Stapelfehler in der Basalebene her-
vorgerufen wird. Zwei dieser Stapelfehler sind in Abbildung 4.48 zu sehen. Es ist deutlich zu
erkennen, daf3 die (002)-Netzebenen einatlishe Ebene enthalten, die vermutlich das Ergeb-
nis einer Ausscheidung interstitieller Atome darstellt. DiaZijvitate sind scheibeoifinig und

haben einen Durchmesser von etwa 5-7 nm. lhre Dichte wurde aus den HRTEM-Aufnahmen auf
ca. 13%— 10 cm~3 furr die bei -100 V hergestellte ECR-Probe abgeszh”

Prinzipiell gibt es zwei unterschiedliche Arten von Kristallfehlern, die an partielle Versetzungs-
schleifen gebunden sind. Zu ihrer Identifikation anhand von HRTEM-Aufnahmen ist es aus-
reichend, die Wurtzitstruktur als einfache hcp-Stapelfolge (hexagonal dichteste Kugelpackung)
...ABABAB.. entlang der [001]-Richtung zu betrachténund B entsprechen identischen GaN-
Doppelschichten, wobd um %[110(1 gegenmniberA verschoben ist. Eine weitereagliche Sta-
pelpositionC entsteht durch eine Verschiebung %mloq beaiglich A. In Abb. 4.48 (a) ist die
Stapelfolge quer durch den KristallfehlerABABABCABABAR. . In dieser Sequenz sind die

funf Schichten mit Stapelfolgeauf'die Zinkblendestruktur..ABC... Uiberstrichen. Diese Art von
Kristallfehlern sind vom extrinsischen Typ und an eine partielle Versetzung vom Frank-Typ mit
Burgersvektor—%(OOO]} gebunden. Typischerweise ket 'der Durchmesser der Versetzungs-
schleife 5 nm. Die anderen beobachteten Stapelfehler zeigen eine StapelfBg8ACACAC...

Sie sind mit einer Verschiebung des Gitters oberhalb des Fehlenﬁ]u]rﬁq verkniipft. Dies ist

gut in Abb. 4.48 (b) sehen, wenn man die (002) Netzebenen mit Zinkblende-Stapelfolge (in
diesem Fall drei) ahlt, oder indem man unter sehr flachem Winkel entlang der [001]-Richtung
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schaut. Hierbei handelt es sich um einen intrinsischen Stapelfehler vorty, Tgpbunden an
eine partielle Versetzung vom Frank-Shockley-Typ mit Burgersvekt§f2203>. Die Dichte
dieser Versetzungen mit einem Durchmesser von 7 nm scheint eblias 1 sein als die der
extrinsischen Fehler, was auf die geringere StapelfehlerenergigEehnler im Vergleich zu den
extrinsischen Fehlern zuckzutihren sein kinnte.

Diskussion

Von einem fleckigen Kontrast in TEM-Querschnittsaufnahmen wurde bereits von Powell et al.
[119] und Lee et al. [120] im Zusammenhang mit GaN-Wachstum rgﬁiUNd NH{ lonen be-

richtet. Auch ftir die Implantation von hochenergetischen Ca und Ar lonen in GaN ist dieses
Phenomen bekannt [121]. Es kann ausgeschlossen werden, daf’ der Kontrast durch die Proben-
praparation verursacht wird, da alle Proben unter denselben Bedingungen vorbereitet wurden und
der fleckige Kontrast nur bei den mit negativer Vorspannung gewachsenen ECR-Proben auftritt.
Der Kontrast wird hier auf die Ausscheidung von interstitiell eingelagerten Atomarclzur”
geflihrt. Beide Typen von Versetzungsschleifen bewirken eine Verbiegung der (00l)-Netzebenen
und damit eine strkere Verkippung der Mosaikitke gegeneinander. Dies spiegelt sich sowohl

in der Verbreiterung der (002)-Scans als auch in der Rotation der (205)-RGP wider. Obwohl
einzelne Punktdefekte weder mit TEM noch mit XRD detektiert werdamlen, kann man den-

noch davon ausgehen, dal3 ihre Dichte sehr hoch ist, da ansonsten keine Ausscheidung stattfinden
wirde.

Sowohl beide Typen von Versetzungsschleifen als auch die interstitiell eingelagerten Atome be-
wirken eine Aufweitung des Kristallgitters [70, 121-123]. Dies wird durch die Verschiebung der
Intensigitsmaxima in den@/w-Scans und das auftretende Nebenmaximum deutlich. Das Auf-
treten eines Nebenmaximums im radialen Scan ist von Implantationsexperimenten bekannt, die
exemplarisch in Kapitel 3.2 vorgestellt wurden. Eine andevgliofie Ursacheui'das Nebenma-
ximum konnten kubische Einsald$e in den Schichten sein. Kurobe et al. [124] beobachteten in
den radialen Scans ebenfalls ein Nebenmaximum bei kleineren Winkeln, das sie kubischen Ein-
schlissen zuordnen konnterudie hier untersuchten Proben wurde diageriz von kubischen
Einschlissen mittels-Scansuber die (101)-Reflexe ausgeschlossen. Mit zunehmender lonendo-
sis verschiebt dieses Intersggimaximum zu kleineren Winkeln. Analog wird im vorliegenden

Fall der GaN-Schichten der Abstand zwischen Haupt- und Nebenmaximum mit zunehmender
negativer Vorspannungif die ECR-Proben gfer.

Obwohl die Parallelen zwischen der lonenimplantation und den verschiedenen Vorspannungsex-
perimenten deutlich sind, mul3 man auch auf die Unterschiede zwischen den beiden Verfahren
achten. Die Energie der durch die Substratvorspannung beschleunigten Stickstoffioagh betr”
nur einige zehn Elektronenvolt [119],akiend bei der lonenimplantation die Energien in der
Grolienordnung von zehn bis hundert Kiloelektronenvolt liegen. Aufgrund dieses Energieunter-
schieds sind die Eindringtiefen der loneoilig unterschiedlich. Vihrend die projizierte Reich-

weite fiir ein Stickstoffion mit einer Energie von 50 eV cd& detrégt, ist sie fi eine Energie von

200 keV etwa 250@\2. Die auftretenden Effekte sindifdie GaN-Schichten trotz der geringen

2Die Werte wurden mit TRIM91 berechnet.
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lonenenergien nur deshalb so deutlich zu sehen, weil beim Wachstum jede neue Schicht von den
auftreffenden lonen gesatigt wird. Dies ist der Grunduf"die gesamte Gitteraufweitung des
Kristalls, die durch die zunehmenden Gitterparameter sichtbar wird. Bei der lonenimplantation
dagegen wird nur ein geringer Teil des gesamten Kristalloogest dald das Intenaismaxi-

mum des Volumenkristalls oder der Schicht als Bezugspunkt dienen kann. Bei den ECR-Proben
gibt es kein derartiges Referenzsignal, da die gesamte Schichgegaist.

D T T T
L (] 0O (302) |

1500 ® (002) | +
§ 1ooo:— . = 1 Abbildung 4.49: HWB der Zweiachsen-
) o . (002)- und (302)-Scans in
% . ] Abhangigkeit von der Substratvor-

sor i spannungiir die ECR-Proben.

[ ]
[ ]
[ ]

-200 -100 0 100 200
Vorspannung [V]

In Abb. 4.49 sind die HWB der (002)- und (302)Zweiachsen-Scans in ABhgigkeit von der
Substratvorspannungif die ECR-Proben dargestellt. Eine deutliche Zunahme von +150 V bis
-150 V um einen Faktor 7 in der (002)- und einen Faktor 2 in der (302)-HWB ist zu erkennen.
Der Anstieg lohnte als Zunahme von Schrauben- und Stufenversetzungen interpretiert werden,
was aber im Widerspruch zu den Ergebnissen, die aus der Transmissionselektronenmikroskopie
erzielt wurden, stehenwvde. Aus den TEM-Querschnittsaufnahmen geimhinch hervor, dai3

die Substratvorspannung keinen Einfluf auf die Dichte an durchlaufenden Versetzungen hat. Die
Verbreiterung des (002)-Reflexesr fdie betrachteten Schichten wird deshalb der Verbiegung
der Netzebenen durch die eingebauten Versetzungsschleifen zugeschrieben, d. h. die Zunahme
in der HWB st in diesem speziellen Fall nicht zwingend auf eineoBumg der Schrauben-
versetzungsdichte zuckzutihren. Da der (302)-Reflex nicht auf Stapelfehler sensitiv ist (siehe
Formel 3.2.5), kann die Verbreiterung nicht durch derartige Kristallfehler verursacht werden.
Eine nogliche ErkBrung fir die Verbreiterung &inten die durch die Versetzungsschleifen her-
vorgerufenen Dehnungsfelder sein. Es besteht aber auchajgdikeit, dal’® die Zunahme an
durchlaufenden Versetzungen von etwal8 auf 2- 10'° cm~2 in den TEM-Untersuchungen

nicht festgestellt werden kann, weil der Kontrast durch die hohe Dichte an Versetzungsschleifen
dominiert wird und somit jede andere Struktur verdeckt wird.

Zusammenfassung

Im vorangegangenen Abschnitt wurden ECR- und RF-Proben mit XRD und TEM untersucht,
deren Wachstum bei unterschiedlichen elektrischen Substratvorspannungen stattgefunden hat.
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Die Vorspannungen wurden in einem Bereich zwischen -200 und 250 V variiert, walralee

rung der Dichte und Energie der lonen, die auf die Wachstumsabkefitrafen, zur Folge hatte.
Wahrend &ir GaN-Schichten, die mit der ECR-Plasmaquelle hergestellt wurden, ein deutlicher
EinfluR der lonen bei negativen Vorspannungen zu vermerken war, kamefRF-Proben im
gesamten Vorspannungsbereich kekmelerung der strukturellen Eigenschaften konstatiert wer-
den. Der loneneinflul3 machte sich durch eine Ford€rung und Zunahme der HWB der (002)-

und (205)-RGP bemerkbar, die im Falle der (002)-Reflexe durch Dreiachsen-Linien-Scans quan-
tifiziert werden konnteUber HRTEM-Aufnahmen wurden isolierte Stapelfehler in der Basalebe-
ne identifiziert, die auf die Ausscheidung von interstitiell eingelagerten Atomerckgetihrt
werden konnten. Trotz der grol3en Energieunterschiede wurden Parallelen zur lonenimplantati-
on gefunden, die aus der Sahgung jeder einzelnen Atomlageiwend des Wachstums resul-
tiert. Die Zunahme der (002)- und (302)-Rockingkurvenbreiten konnte speziali¢se stark
gesbrten Proben nicht direkt mit einer Zunahme der durchlaufenden Schrauben- und Stufenver-
setzungen korreliert werden.
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4.3.3 Stapelfehler und Polytypen

Stapelfehler, wie sie in Kapitel 2.3 beschrieben wurden, treten in der Regel inader dr
Grenzfliche zwischen Saphir und GaN auf [24]. Dort ist die Defektdichte insgesamt aufgrund
der grof3en Gitterfehlanpassung sehr hoch. Normalerweise stabilisiert sich die hexagonale Phase,
wenn das Wachstum fortschreitet und die Defektdichte abnimmt. Das Wachstum der kubischen
Phase kann unter bestimmten Wachstumsbedingungerdgefwerden, z. B. durch Wachstum

auf kubischem Substratmaterial (GaAs, Si), durch niedrige Wachstumstemperaturen oder stick-
stoffarme Wachstumsbedingungen [125, 126].

Ob kubische Anteile in einer hexagonalen GaN-Schicht vorhanden sind, kann anhand des in Ka-
pitel 3.2 eingefihrteng-Scansuber die (101)-Reflexe nachgewiesen werden (siehe Abb. 3.5). In
Abb. 4.50 sind zwei ZweiachsapScans zu sehen, die an eineprh dicken, C-dotierten RF-
GaN-Schicht und einer 1320 nm dicken RF-Probe, die zwei 3 nm dicke GaN-Puffaiteath-
genommen wurden. @hrend bei der Doppelpufferprobe keine kubischen Reflexe zu sehen sind,
treten sie bei der C-dotierten Schicht deutlich rechts und links vom hexagonalen (105)-Reflex
auf.

Abbildung 4.50: Zweiachsen-g-Scariger die
(101)-Reflexe, aufgenommen ohne Schlitz-
blenden vor dem Detektorirf die Pro-
ben N398 (unten) und N407. Probe N398
gelort zur GaN-Doppelpufferserie (siehe
Kapitel 4.2.5), Probe N407 ist C-dotiert.
Die hexagonalen Reflexe sind indiziert, die
kubischen durch Rauten gekennzeichnet.

Intensitat [bel. Einh.]

Die beiden Messungen wurden aus einer Reiheg/8eans ausgeatilt, die an Proben aus ver-
schiedenen Wachstumsserien durchbefwurden. Bislang konnte keine Korrelation zwischen
einem bestimmten Wachstumsparameter und dem Auftreten der kubischen Phase gefunden wer-
den. Hingegen konnte die Phasenreinheit sehr gut mit den optischen Eigenschaften der Schichten
korreliert werden. Ei Proben, die intensive kubische Reflexe zeigten, wurde auch eine deutliche
kubische D%, X)-Bande nachgewiesen. Dabei stimmen die relativen Intesitder den ver-
schiedenen Phasen zugeordneten PL-Linien und XRD-Reflexe qualitatibeniri [38].

Bei RF-MBE-Proben, die unter Standardbedingungen (siehe Kapitel 2.2.2) hergestellt wurden,
wurde reproduzierbar ab einer Dicke vopi eine vermehrte Arduifung von Stapelfehlern fest-
gestellt [22]. Dieser Umschlag des Wachstums ist in Abb. 4.51 anhand einer TEM-Querschnitts-
aufnahme der Probe N472 mit einer ca. fgd dicken GaN-Schicht zu sehen.
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Abbildung 4.51: TEM-Hellfeldaufnahme ent-
lang (1120) des wurtzitischen GaN in
(1100)-Zweistrahlbedingungif eine ca.
5.4 um dicke RF-MBE-Schicht. Die Auf-
nahmebedingungen wurden so @,
dai’ der Kontrast der Stapelfehler beson-
ders deutlich wird (aus [22]).

In der TEM-Aufnahme ist eine hohe Dichte an durchlaufenden Versetzungen zu erkennen, die in
Wachstumsrichtung abnimmt. Stapelfehler edibenen, die senkrecht zur Wachstumsrichtung
verlaufen, werden in der gesamten Schicht beobachtet. Ihre Dichte ist an der Substrat-Schicht-
Grenzfliche deutlich bfier als in den Regionen ddoér, veandert sich dann aber innerhalb der
ersten Mikrometer kaum. Nach 4m &ndert sich die Mikrostruktur deutlich, und in den dar-
auffolgenden 0.5 bis im werden locher und ein drastischer Anstieg der Stapelfehlerdichte
konstatiert (in Abb. 4.51 durch Pfeile markiert). Aus der Abbildung wird auch deutlich, daf}
ein vers#rktes laterales Wachstum in dieser Region auftritt. Anschlielend nimmt die Stapel-
fehlerdichte wieder ab. Es folgt ein capin dicker Bereich, in dem die Mikrostruktur durch
relativ grof3e Kristallite und eine deutlich geringere Dichte an durchlaufenden Versetzungen ge-
pragt ist. Neben Kristalliten, die eine hexagonale oder kubische Kristallstruktur aufweisen, gibt
es Korner mit einer bislanguf” GaN nicht bekannten rhomboedrischen Struktibrer Elek-
tronenbeugungsexperimente wurden die Gitterparameter von H. $eldefe neue Phase zu

ar = apy undcr = % -Cpy bestimmit. lf die kubische Phase ergaben die Beugungsexperimente
asc = &gy undcge = g-CQH — 7.78 A. Der neue Polytyp &finte einer Stapelfolge von neun
GaN-Doppelschichten entlang detAchse entsprechen.ABCBCACABABCBCA, wie sie in

Abb. 4.52 im Vergleich mit hexagonaler und kubischer Stapelfolge dargestellt ist. Diese Vermu-
tung basiert auf hochao8énden TEM-Untersuchungen [22].

Abbildung 4.52: Schematische Darstellung der
Kristallstrukturen des wurtzitische®2H- (a),
kubischen3C- (b) und 9R-Polytyps (c) ent-
lang der [1120]-Projektion von GaN (aus
[22]). Die groRen offenen Symbole entspre-
chen N- die kleinen géfiten Ga-Atomen.
Mogliche Stapelpositioneniif eine GaN-
Doppelschicht sind mit A, B und C markiert.

In dieser Struktur besitze%n der Doppelschichten eine wurtzitische Umgebung. Aufgrund der
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ungeraden Anzahl an beteiligten Schichten ist die Symmetrie der Struktur rhomboedrisch. Nach
der Ramsdell-Notation kann sie mR®ezeichnet werden und gathzur RaumgruppB3m[22].

Abbildung 4.53: Zweiachsen-g-Scan, gemes-
sen ohne Schlitzblende vor dem Detek-
tor, Uber die (10l)-Reflexe der hexagonalen
Phase fir eine ca. 5.4 um dicke RF-MBE-
Probe. Die Reflexe der kubischen Pha-
se sind durch Rauten, die der rhomboe-
drischen Phase durch Dreiecke markiert.
Die offenen Symbole sind den Zwillings-
Reflexen zuzuordnen.

Intensitat [bel. Einh.]

Fur alle drei strukturellen Modifikationen liegen dieund diec-Achse parallel, so dal3 auch die
9R-Phase nicht mit einem (00l)-Scan detektiert werden kanngEoanuber die (101)-Reflexe

der wurtzitischen Phase, in Abb. 4.53 dargestellt, zeigt jedoch neben den bereits in Abb. 4.50 illu-
strierten kubischen Reflexen, die bei Vielfachen 4¢002), auftreten, Intensittsmaxima, die

der rhomboedrischen Phase zugeordnet werdendsi. Sie treten bei Vielfachen vé@OOZ)ZH

auf. Auch die Zwillingsorientierungen sind deutlich zu erkennen.

‘ (105) - Abbildung 4.54: Zweiachsen-RGK oh-
ne Schlitzblende vor dem Detektor
in der Umgebung des (105)-Reflexes
des hexagonalen GaNirf eine ca.
5.4 um dicke RF-MBE-Probe.

Ag, [nm?] —
o
]

Anhand der RGK in der Umgebung des (105)-Reflexes des hexagonalen Polytyps in Abb. 4.54
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wird deutlich, dali3 alle Reflexe der drei Polytypen auf einer paralletjzéichse verschobenen

Linie liegen. Folglich haben alle drei Phasen innerhalb der experimentellen Genauigkeit densel-
ben lateralen Gitterparamet@fy = asc = ar = 3.183A. Beim genaueren Betrachten der RGK

fallt auf, dald der Abstand der Zwillingsreflexe vom (105)-Reflex der wurtzitischen Phase sowohl
fur die kubische als aucluf'die rhomboedrische Phase variiert. Dies deutet darauf hin, dal die
c-Parameter der beiden Phasen nicht exakt einem Vielfacher% voiy entsprechen, sondern
etwas gol3er sind. Bi die R-Phase ergibt sich einParameter voor = 23.38 A

Abbildung 4.55: (002)-
Dreichachser20/w-Scan
fur eine ca. 5.4 pum dicke
RF-MBE-Probe.

Intensitat [bel. Einh.]

34.4 345 34.6
20 [

Der (002)-Dreiachsen&? w-Scan zeigt eine Aufspaltung des (002)-Reflexes, wie in Abb. 4.55

zu sehen ist. Neben dem (002)-Reflex der hexagonalen Phase bei 34rif56in Nebenmaxi-

mum bei 34.453 auf, das der kubischen Phase zugeordnet werden kann. Der Gitterparameter
der kubischen Phase wurde anhand des kubischen (113)-Reflexes bestimmt. Er stimmt mit dem
aus dem Nebenmaximum bestimmten Wesérein und bestjtcsc = 7.804A. Dieses Ergebnis
scheint im Widerspruch zu den in Kapitel 3.2 dargestelltérerlegungen zu Stapelfehlern in
GaN-Schichten zu stehen, derzufolge die hexagonale und die kubische Phase nicht durch Scans
entlang deig,-Achse getrennt werderokien. Bei anderen im Hause hergestellten MBE-GaN-
Schichten, die intensive kubische Reflexe in dedcansuber die (101)-Reflexe gezeigt haben,
wurde kein entsprechendes Nebenmaximum gefunden. Kurobe et al. [124] haben bei Ga-reichem
MOMBE-Wachstum (vonmetal-organic molecular beam epitdgmen Umschlag von hexago-

naler zu kubischer Phase nach einer Stunde Wachstumszeit beobaatdéetsE GaN-Schichten
detektierten sie ebenfalls ein Maximum bei kleineren Winkeln in den radialen Zweiachsen-Scans,
das den gleichen Abstand zum (002)-Reflex zeigt, wie bei der in Abb. 4.55 gezeigten Messung.
Sie identifizierten das Nebenmaximum als den (111)-Reflex von kubischem GaN, was sie unter
anderem durch PL-Messungen belegen konnten. Inwieweit dieses dem kubischen Polytyp zuge-
schriebene Nebenmaximum mit dem Auftreten deéfFhase gekoppelt ist oder unter welchen
Bedingungen der kubische (111)-Reflex detektierbar wird, mufl3 nochrgaldiden.

Fur die hier untersuchten MBE-Proben wurden neben dem hexagonalen der kubische und ein
bislang unbekannter rhomboedrischer Polytyp mit TEM und HRXRD nachgewiesen. Die ku-
bische Phase tritt in der Regel an der Substrat-Schicht-Geehzflauf. Die B-Phase wurde
reproduzierbardi RF-MBE-Schichten nachgewiesen, deren Dicla3gr als um ist. In diesen
Proben findet bei ca. gm ein abrupter Umschlag des Wachstumsmodus statt, dessen Ursache
bislang nicht geldit ist [22, 82].
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4.3.4 Thermische Ausheilung von Defekten

Das thermische Ausheilen ist bei der Bearbeitung von Halbleiterstrukturen ein bekanntes Verfah-
ren, um Defekte, die z. B. durch lonenimplantation verursacht wurden, zu reduzieren. Aufgrund
der hohen Defektdichte in den GaN-Schichten kann man erwarten, daf3 durch thermische Ener-
giezufuhr Reaktionen zwischen den Defekten stattfinden und so ihre Dichte reduziert wird.

Vor diesem Hintergrund wurden von Cole et al. [127] und Domagala et al. [128] Temperex-
perimente an verschiedenen auf Saphir gewachsenen MOCVD-GaN-Schichten gemacht. Cole et
al. [127] temperten die Proben eine Minute unter Stickstoffatmasphwischen 600 und 80C

und bestimmten die Versetzungsdichten in Abgigkeit von der Distanz zur Substrat-Schicht-
Grenzfiche mittels TEM-Querschnittsaufnahmen. Die Versetzungsdichte an der @cbezfl”
nahm von 16- 10'° cm 2 bei einer Temperatur von 60C um einen Faktor zwei ab, wenn die
Temperaturbehandlung bei 80Q durchgetfihrt wurde. Insgesamt nahm die Versetzungsdichte
zwischen Substrat-Schicht-Greradtie und Oberdiche der 3500 nm dicken GaN-Schichten im-
mer um ca. 60 % ab [127]. Die deutlichste Reduzierung wurde in den ersten 500 nm oberhalb
der Grenzthiche gefunden, die die Autoren auf die dort stattfindende, effektive Defektannihilati-
on zurickfihren.

Domagala et al. [128] untersuchten die GaN-Schichten inaAbigkeit von den Temperpara-
metern beaglich ihrer Gitterparameter und Mosad#iiDa die Zersetzungstemperatur von GaN
unter Normalbedingungen bei 100Q liegt, wurden diese Experimente bei hohen Stickstoff-
Drucken zwischen 10 und 16.5 kbar in einem Temperaturbereich von 1050 bisQ5h{ch-
gefiihrt. Ab einer Temperdauer von etwa einer Stunde haben Domagala et al. [128\keime

rung der HWB verschiedener Reflexe und der Gitterparanmeetand ¢ mehr festgestellt. In

Abb. 4.56 sind die entsprechenden HWB der Dreiachsen-(002)-214j-@-Scans und die Git-
terparameten und c in Abhéangigkeit von der Ausheiltemperatur bei einer Temperdauer von
einer Stunde dargestellt.

Die HWB des (002)-Reflexes nimmt mit zunehmender Temperatur von cd. &10470 ab,

was einer reduzierten Verkippung der Mosaddié zugeschrieben werden kanar Bie HWB

des @14)-Reflexes wurde eine Zunahme von ca.”280f 400’ festgestellt, woraus die Autoren

eine anwachsende Verdrehung der Mosaikké ableiten. Die Zunahme dessitterparameters

von 5.1865A4 auf 5.19154 und das Absinken des lateralen Gitterparamedensn 3.1875A auf
3.1810A I'alt auf einen Anstieg der biaxialen kompressiven Verspannung schlieRen [128].

Eine unter Standardbedingungen (siehe Kapitel 2.2.2) in unserer Gruppe hergesgtelliecke
MBE-Probe (N543) wurde beUNIPRESSIin Warschau bei 1400C und 13 kbar Stickstoff-
Druck fur 15 Minuten getempert. Obwohl die Temperzeit im Vergleich zu den von Domaga-
la et al. [128] durchgeffirten Experimenten relativ kurz war, konnten deutlidr@lerungen
beziglich der Gitterparameter, der Mosaatitind der Defektdichten festgestellt werden. Dies il-
lustriert sehr anschaulich Abb. 4.57, in der die (008)«2Dreiachsen-Messungen vor und nach
dem Ausheilprozel3 zu sehen sind. Die Verschiebung der Maxima und eine kitensigihme

nach dem Tempern, die vermutlich mit einer Verringerung der Gesamtversetzungsdichte einher-
geht, sind deutlich erkennbar.

Aus der Peakverschiebung ergibt sich eine Zunahme des Gitterparamet&‘rf§.1874,& auf
5.1914A, die sich in den Verlauf der von Domagala et al. [128gmiitierten Daten in Abb. 4.56
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Abbildung 4.56: Die von Domagala et al. [128] gefundene Entwicklung der Dreiachsen-(002)- und
(2149-w-HWB (a) und der Gitterparameter ¢ und a (b) in Alstyigkeit von der Ausheiltemperatur (t:
1 Stunde, R: 10 kbar). Als Sterne eingetragene Datenpunkte sind die hier ermittelten Zweiachsen-
(002)-HWB und c-Gitterparameteiiif eine 1um dicke MBE-GaN-Schicht vor und nach dem Tempern
fur 15 min bei 1400 C und einem Stickstoff-Druck von 13 kbar.

gut einfigt. Die eigenen Werte vor der Temperaturbehandlung wurden bei’@éihgetragen,

da Domagala et al. bei dieser Temperatur noch keine signifikémeearungen im Vergleich zum
Ausgangszustand festgestellt haben. Die Verringerung der Gesamtversetzungsdichte und eine
damit verknipfte stirkere Kopplung an das Substraiiite die Ursachaif'die gio3ere Dehnung

nach dem Tempern sein. Hinzu kommt, dal3 die Ausheiltemperatur mit X2l@g&it oberhalb

der Wachstumstemperatur von 83D lag, so dal3 es nach einer ®aderung der vorliegenden
Defektstruktur zu gs3eren thermisch induzierten Dehnungen kommen kann.

Fur die (002)e>-Zweiachsen-Scans wurde eine markante Reduzierung der HWB vofi 2160

600" festgestellt und genauso wiearfdie radialen Scans eine Effiiing der gestreuten Intersit”

Dies ist in Abb. 4.58 (a) zu sehen. Abb. 4.56 (a) zeigt, dafl3 damit die HWB der hier untersuch-
ten Probe vor dem Tempern nahezu doppelt so grof3 war wie die der Proben von Domagala et
al. [128]. Nach dem Tempern liegt die HWB der MBE-Schicht nur noch cd! b@@rhalb derje-
nigen der getemperten MOCVD-Schichten. Der Ausgangszustand der MBE-Schicht ist folglich
durch eine starke Verkippung der Mosaittké bzw. hohe Dichte an Schraubenversetzungen
gepigt. Die aus den HWB abgesatlaten Schraubenversetzungsdichten liegen unter der Annah-
me von gleichbleibender lateraler Kaighzéinge (siehe Kapitel 3.2) vor dem Tempern bei etwa
1-10° cm~2 und danach bei 4.0 cm~2. Das thermische Ausheilen scheint bei sehr defektrei-
chen Schichten noch effektiver zu sein, was vermutlich auf d8ene Wechselwirkungswahr-
scheinlichkeit zwischen den Versetzungen behéréen Defektdichten zuckzutihren ist [129].

Fir den (105)-Reflex wurden RGK erstellt, die in Abb. 4.59 zu sehen sind. Anhand der ein-
gezeichneten Hauptachsen der ellippemigen RGP und der Ursprungsgeraden wird deutlich,
daf3 sich die Orientierung des RGP durch den Temperschaitidget hat. Der Winkel zwischen
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Abbildung 4.58: (002)- (a) und (302)»-Zweiachsen-Scans (b) der 1 um dicken MBE-GaN-Schicht vor
und nach dem Temperirf15 Minuten bei 1400C und 13 kbar. Die (302)-Messungen wurden in
schiefsymmetrischer Beugungsgeometrie durciingef

den beiden Geraden hat sich vor? Bof 5 reduziert. Die Ausrichtung des RGP wird nach dem
Ausheilen von der Verkippung der Mosaikioke dominiert, woraus man schlie3en kann, dal3 die
laterale Kolarenzéinge mit der Temperaturbehandlung zunimmt (siehe Kapitel 3.3.3). Da-der
Scan senkrecht zur Ursprungsgeradenatdt) wie durch die gestrichelte Linie angedeutet wird,
erhbdlt man nach der Temperaturbehandlung bei einem in seiner Ausdehnung atndievean-
genommenen, aber gedrehten Reflex eine breitere Rockingkurve als voduticiidiweise ist
dieser Effekt dafi verantwortlich, dal? Domagala et al. [128] eine Zunahme der HW B2}
Reflexes nach dem Ausheilen gefunden haben (siehe Abb. 4.56), die sie mit einer Zunahme der
Verdrehung der Mosaikbtke interpretierten. Bei diesem Refleans der beschriebene Effekt
sogar noch deutlicher, da der Netzebenenneigungswinkel doppelt so grol3 ist aen f(105)-
Reflex.

Durch Messen der HWB des (302)-Reflexes in schiefsymmetrischer Beugungsgeometrie konnte
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Abbildung 4.59: (105)-RGK der 1 pm dicken MBE-GaN-Schicht vor und nach dem Tenipetrs Minu-
ten bei 1400C und 13 kbar. Eingezeichnet sind die Hauptachsen der Ellipsen, die Ursprungsgeraden
und die Richtung dew-Scans.

eindeutig besttigt werden, daf3 auch die Verdrehung der Mosaigkd¢ durch das Tempern ab-
nimmt (s. Abb. 4.58 (b)). Die HWB verringerte sich von 2608uf 1300 , was einer Abnahme

der daraus abgesatrten Stufenversetzungsdichte vori 8 cm=2 auf 1- 10'° cm=2 entspricht.

In Abb. 4.60 sind die TEM-Querschnittsaufnahmen danidicken MBE-GaN-Schicht vor (a)

und nach (b) dem Tempern dargestellt. Die Versetzungsstruktur hat sich durch das Tempern deut-
lich verdndert. Die Dichte an durchlaufenden Versetzungen ist geringer geworden, jedoch haben
sich kleine Hohlaume in der Schicht und Ausscheidungen an der Glzdrd gebildet.

Abbildung 4.60: TEM-Querschnittsaufnahmen
einer 1 um dicken MBE-GaN-Schicht vor
(@ und nach (b) dem Temperrurf 15
Minuten bei 1400°C und 13 kbar. Er
beide Aufnahmen gilt der unten angegebene
Malf3stab.

Die TEM-Aufnahmen bestigen die mit XRD festgestellte Abnahme der Dichte an durchlau-
fenden Versetzungen und die Zunahme der lateralerairtz. Die Ursacheuf’die kleinen
HohlrAume und die Ausscheidungen an der Obeh€ kann im Moment nicht gedd'werden.
Zusammenfassend konnte in gutdbereinstimmung mit den von Domagala et al.oféefit-
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lichten Daten eine Abnahme der (002)-Rockingkurvenbreite und eine Zunahme der biaxialen
kompressiven Verspannung durch die thermische Ausheilung festgestellt werdeAndse

rung der Orientierung der (105)-RGP ergab eine durch die Temperaturbehandlung induzierte
Zunahme der lateralen Kahénzéinge. Vorsicht ist allerdings bei der Interpretation von (hkl)-
Rockingkurven mit h,#0 geboten, die in asymmetrischer Beugungsgeometrie aufgenommen
wurden. Hier kann eindnderung der Orientierung der RGP gegbei derg,-Achse eine Zu-
nahme der HWB der Rockingkurven vauschen. Deshalb sind zur Abstiting der latera-

len kristallinen Eigenschaften von GaN-Schichten entweder die antdggén RGK der (hkl)-
Reflexe oder Messungen in schiefsymmetrischer Beugungsgeometrie heranzuziehen. Im vorlie-
genden Fall der getemperten MBE-Schicht wurde aucta¢atgh eine Abnahme der (302)-
Rockingkurvenbreiten gefunden, woraus ein Absinken der Verdrehung der Massi&hind

somit der Stufenversetzungsdichte folgt. Durch die TEM-Untersuchungen konnten die XRD-
Ergebnisse untermauert werden.

4.3.5 Zusammenfassung

In den Abschnitten zur Untersuchung von Defektstrukturen in MBE-GaN-Schichten wurden
zurdichst Defekte untersucht, die speziell beim MBE-Wachstum auf Puffern aufttéiende-
taillierte XRD- und TEM-Untersuchungen wurden Inversionsdaeriidentifiziert, die eine late-

rale Ausdehnung von ca. 20 nm haben. Zusammen mit einer hohen Dichte an Stufenversetzungen
bestimmen sie die strukturellen Eigenschaften dieser Schichten. Im weiteren wurde gezeigt, daf
lonenscldigung beim Wachstum von ECR-MBE-Proben, induziert durch eine negative Sub-
stratvorspannung, in der Ausscheidung von Punktdefekten, die mittels TEM identifziert wurden,
resultiert. Die an diesen Proben erzielten XRD-Ergebnisse zeigen deutliche Parallelen mit Un-
tersuchungen an ionenimplantierten Kristallen, obwohl die beim MBE-Wachstum auftretenden
Energien um GeRRenordnungen niedriger sind. Es kommt zu einer Zunahme der Rockingkur-
venbreiten. Auch die HWB der radialen Scans steigen, undtziid tritt ein Nebenmaximum

bei kleineren Winkeln auf. Es wurde eine Zunahme des Gitterparanwetestgestellt, die mit

der Scladigung der gesamten Schichakwénd des Wachstums in Verbindung gebracht wur-

de. Aus den (205)-RGK wurde deutlich, dal3 die Verkippung der Kristallite gegeneinander mit
zunehmendem lonenfluRajgsér wird. Bei dicken MBE-Schichten wurde eine neue rhomboedri-
sche Phase identifieziert, die ab einer Schichtdicke viam 4eproduzierbar auftritt. Schliel3lich

ergab die Untersuchung einer thermisch ausgeheilten MBE-Schicht, daRR die Temperaturbehand-
lung in einer Abnahme der Gesamtversetzungsdichte resultiert, sich aber gleichaeltey i

der Schicht und Ausscheidungen an der ObeHh€ bilden.
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4.4 Korrelationen zwischen strukturellen, elektrischen und op-
tischen Daten

Wie in Kapitel 2.3.1 beschrieben wurde, herrscht Uneinigibeer'den Einflul3 der verschie-
denen Defekttypen auf die elektrischen und optischen Eigenschaften des GaN. Im folgenden
soll anhand von zum Grof3teil bereits vorgestellten Probenserien untersucht werden, welche De-
fekte eine nachweisbare Auswirkung auf die Hall-Beweglichkeit und die Photolumineszenz-
Charakteristika haben.uFdie Absclatzung der Defektdichten in den GaN-Schichten werden
dabei laufig die (002)- und (302)-Zweiachsen-Rockingkurvenbreiten herangezogen. Sie sollten
Uber Gleichung 3.13 ein gutes Mal¢ flie Dichten von durchlaufenden Schrauben- und Stufen-
versetzungen darstellen.

4.4.1 Einfluf} von Punktdefekten

Fir die bereits in Kapitel 4.2.5 dargestellte Probenserie mit variierendem ll1-\alters wur-

den auch die elektrischen und optischen Eigenschaften untersucht. Der StickstofffluR blieb bei
allen Schichten konstant mit 1.5 éfmin. In Tabelle 4.3 sind di@ber die (002)- und (302)-
Rockingkurvenbreiten abgesataten Versetzungsdichten zusammen mit den maximalen und den
bei 20 K aufgenommenen Tieftemperatur-Hall-Beweglichkeiten sowie der HWBDigK}-
Emission aufgelistet.

Tabelle 4.3: Aufstellung der mit XRD abgesitaten Versetzungsdichten und einiger optischer und elek-
trischer Charakteristikair die Proben N134, N135 und N136. Die Proben wurden bis auf das IllI-V-
Verhaltnis unter Standardbedingungen hergestellit.

Ga-FluR  pschrauben P Stufen H max 1 (20 K) HWB (Do, X)
[10"Torr]  [cm™? [cm 2] [c?/Vs]  [em?/Vs]  [meV]
6.0 7-10°8 2.101° 222 62 10.3
8.0 5108 1-10%0 74 24 12.0
10.0 510° 7-10° 253 28 14.9

Aus der Tabelle ist ersichtlich, dal? keine der betrachteten elektrischen und optisofkem Grit

den Versetzungsdichten korrelieren. Aufgrund der sictiérnden sichiometrischen Vewdithis-

se ist eine Variation der Punktdefektdichte zu erwarten. Diese schwer zu quantifiziéredele

rung kann die Ursachaif die deutlichen Unterschiede in den Hall-Beweglichkeiten und der
HWB der (Do, X)-Emission zwischen den drei Proben sein, da die Streuung an geladenen Ver-
setzungen vernadssigbar wird, wenn die Konzentration an freien Laduraggrii hoch ist [29].
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Folglich ist es bei Proben, deren Punktdefektdichte stark variiert, sehr schwer, Korrelationen der
elektrischen und optischen Eigenschaften mit der Dichte an ausgedehnten Defekten zu finden.
Fur die im folgenden untersuchten Probenserien wurde daher darauf geachtet, daf} die Wachs-
tumsbedingungen auf eine gleichbleibende Dichte an Punktdefekten schlie3en lassen.

4.4.2 Reduzierung der Gesamtversetzungsdichte

Aufgrund von Versetzungsreaktion und -annihilation nimmt mit zunehmender Schichtdicke die
Dichte an durchlaufenden Versetzungen ab [129]. Dies widerspiegelt sich auch in Abb. 4.61, in
der die mit XRD und TEM bestimmten Versetzungsdichieer'der Dicke von RF-MBE-GaN-
Schichten aufgetragen sind. Die XRD-Ergebnisse wurden an verschiedenen Proben, die unter
Standardbedingungen (siehe Kapitel 2.2.2) hergestellt wurden, aus den Zweiachsen-Rocking-
kurvenbreiten der (002)- und (302)-Reflexe abgeasah'Die Schichtdicken betragen 100 nm
(N245), 400 nm (N246), 1000 nm (N240) und 4000 nm (N247). Die TEM-Resultate wurden
an einer ebenfalls unter Standardbedingungen hergestellten Probe (N472) erzielt, die eine Dicke
von etwa 5.6um hat. Die Versetzungsdichten wurden mit Hilfe von Zweistrahlexperimenten bei
den entsprechenden Schichtdicken bestimmt. Bei dieser Probe wurde auch der in Kapitel 4.3.3
untersuchte Umschlag von der wurtzitischen zur kubischen und rhomboedrischen Kristallstruk-
tur gefunden. Die ewtite Stapelfehlerdichte tritt erst oberhalb vop auf und sollte daher
keinen Einflu3 auf die hier untersuchten Dichten an durchlaufenden Versetzungen haben. Da
die Genauigkeit der TEM-Ergebnisse von der Dicke der untersuchten Proaegipkdnn die
Versetzungsdichte um einen Faktor zwei abweichen.

e O """" @ ’ ] Abbildung 4.61: Schrauben- und Stufenver-
% N T setzungsdichten in ABhgigkeit von der
8 0 O A Schichtdicke. Die XRD-Ergebnisse wurden
2 - A O ....... o ] tiber (002)- und (302)-Zweiachsen-
5 T A HWB abgeschtzt. Mit Hilfe von TEM-
§ T ] Zweistrahlexperimenten wurden an einer
[T A, e etwa 5.6 um dicken Probe die Versetzungs-
= [ @ psiren (XRD) ] . . . . . .
g E A pschraupen (XRD) ] dichten in unterschiedlichen Schichttiefen
[ O Psuren (TEM) ] bestimmt. Alle Proben wurden unter
.A. Ilﬁchrauben gTEN}) sl +

07 e Standardbedingungen hergestellt.

Schichtdicke [nm]

Die beiden Untersuchungsmethoden liefern quantitativ unterschiedliche Ergebnisse, zeigen je-
doch dieselbe Tendenz. Beide Arten von Versetzungen nehmen um eider®rdnung in dem
untersuchten Schichtdickenbereich ab. Dierf TEM bestimmten Dichten sindrf'Stufen- und
Schraubenversetzungen identisch, was auf einen gemischten Charakter der Versetzungen schlie-
Ben BRt. Im Gegensatz dazu liegt die Dichte an StufenversetzungemyelieXRD abgescitzt
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wurde, eine GolRenordnung oberhalb der Schraubenversetzungsdichte. Eigkcihe” Ursa-

che fir die Abweichungen ist die mittels TEM bestimmte hohe Dichte an Inversionsdem "
(8-10° cm~2), die bei den XRD-Untersuchungen nicht beksichtigt wird. Hinzu kommt der
integrale Charakter der XRD-Ergebnisse. Sie spiegeln einen gemittelteubéertié gesamte
Schichtdicke wider, @hrend die TEM-Ergebnisse einer exakten Schichtdicke zugeordnet wer-
den lonnen. Von einer Dominanz der Stufenversetzungen wurde in der Literatur bereitedes”

ren berichtet und scheint hier die XRD-Resultate zuz#tri [24, 130-132]. Eine Abnahme der
Versetzungsdichte mit zunehmender Schichtdicke ist @wirGEN-Schichten bekanntes &o-

men, allerdings belegen beispielsweise die Untersuchungen von Wu et al. [24] und Kapolnek et
al. [130], daf3 nur durchlaufende Versetzungen mit Schraubenanteil durch Versetzungsreaktionen
mit zunehmender Schichtdicke reduziert werdeahkeind die reinen Stufenversetzungen von
der Substrat-Schicht-Grenafiiie bis zur Schichtobeafthe parallel zuc-Achse verlaufen ohne

zu reagieren. Dieser experimentelle Befundztiviederum die mittels TEM erzielten Ergebnis-

se, die eine Abnahme von gemischten Versetzungen widerspiegdirend die XRD-Resultate

eine Abnahme der reinen Stufenversetzungen zu belegen scheinen. Einkigadygitklarung

dieser Diskrepanz ist im Rahmen dieser Arbeit nicbghch.
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In Abb. 4.62 sind die HWB der}°, X)-Emission gemessen bei 4 K, die maximale Hall-Beweg-
lichkeit und die Hall-Beweglichkeit bei 20 Kiber der Schichtdickeuf”die bereits oben mit

XRD untersuchten Proben dargestellt. Beide Hall-Beweglichkeiten nehmen mit der Schichtdicke
um etwa eine Gf3enordnung zu. Diese Verbesserung korreliert mit der abnehmenden Verset-
zungsdichte in Abb. 4.61. Gleiches giltrfilie HWB der D°, X)-Emission, die mit zunehmender
Schichtdicke um einen Faktor vier abnimmt. Die betrachteten optischen und elektriscfieanGr”
korrelieren folglich mit der Gesamtversetzungsdichte, wie es nach den in Kapitel 2.3.1 vorge-
stellten Literaturergebnissen zu erwarten war. Anhand dieser Probensenierkéllerdings die
Einflusse von Stufen- und Schraubenversetzungen nicht getrennt werden, da die Dichte beider
Versetzungstypen gleichermal3en mit zunehmender Schichtdicke abnimmt. Zudem kann nicht
ausgeschlossen werden, dal3 auch andere Defekte mit wachsender Schichtdicke ausheilen und
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damit einen Einflul3 auf die untersuchteroGen haben.

Eine Reduzierung der Gesamtversetzungsdichte geht ebenfalls mit der thermischen Ausheilung
von GaN-Schichten einher. Dies wurde in Kapitel 4.3.4 nachgewiesen, in dem ein Absinken
sowohl der (002)- als auch der (302)-HWB einer MBE-Schicht nach dem Tempern auf sin-
kende Schrauben- und Stufenversetzungsdichten hinwies. Wie sich der Temperschritt auf das
PL-Spektrum der Probe auswirkt ist in Abb. 4.63 zu sehen.

— 3.471eV 3.489 eV (DO,X)ﬁ

€ \ I

/
g S, | ungetempert | \l
—_ = —
u % I Abbildung 4.63: PL-Spektren einer 1 pm
g 2 | dicken RF-MBE-Schicht (N543) vor und
i 3_’;"“ v \5_5 j nach dem Tempern bei 1400C und
§ Energie [eV] ! 13 kbar Stickstoffdruckif 15 Minuten.
IS ;“ In der eingefigten Grafik ist eine Aus-

DAP |} schnittsvergdRerung zu sehen.
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Energie [eV]

Insgesamt hat die Lumineszenz der Probe durch das Tempern deutlich zugenommen, was aus
den dargestellten, normierten Spektren nicht ersichtlich ist. Die HWBDRigX()-Emission ist

von 15 meV auf 10 meV nach dem Tempern gesunken. Zudem ist eine Abnahme derdnhtensit”
der DAP-Bande relativ zuiDp, X)-Emission zu vermerken. Weder vor noch nach dem Tempern
weist die Probe eine deutliche gelbe Lumineszenz auf (2.2 eV). Die bereits bei der Bestimmung
der Gitterparameter in Kapitel 4.3.4 beobachtete Zunahme der thermisch induzierten biaxia-
len Verspannung widerspiegelt sich in der Verschiebung der bandkantennahen Lumineszenz zu
hoheren Energien. Es findet eine Verschiebung um 0.018 eV statt. Zusammenfassend wird eine
deutliche Verbesserung der PL-Charakteristika mit dem Temperschritt, d. h. mit abnehmender
Gesamtversetzungsdichte beobachtet.

4.4.3 Reduzierung der Schraubenversetzungsdichte

Nicht nur der Dehnungszustand in der GaN-Schicht kann, wie in Kapitel 4.2.4 gezeigt wurde,
durch die Nitridierung des Substrats beeinflul3t werden, sondern auch die Versetzungsstruktur,
wie beispielsweise von Wu et al. [131] eingehend untersucht wurde.

Diesistin Abb. 4.64 zu sehen, in der diber (302)- und (002)-Zweiachsen-Rockingkurvenbreiten
abgeschtzte Dichte an Stufen- und Schraubenversetzungender Nitridiertemperatur aufge-
tragen ist. Die Nitridierdauer betrug immer 90 Minuten. Untersucht wurden die Proben N671,
N653, N670, N660, N656, N654, die nach zunehmender Nitridiertemperatur geordnet sind. Als
Referenz wurde Probe N661 gehlt, die ohne Nitridierprozel3 hergestellt wurde. Alle Proben
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Abbildung 4.64: Stufen- und Schrauben-
versetzungsdichten in A#Bhgigkeit
von der Nitridiertemperatur. Die Nitri-
dierdauer betrug jeweils 90 Minuten.
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haben eine Schichtdicke voruin.

Die (302)-HWB und damit die Stufenversetzungsdichte sind in den Proben nahezu konstant.
Letztere kann zu etwa 8- 10'° cm 2 abgeschtzt werden. Eine Ausnahme bildet die bei 20
nitridierte Probe, deren Stufenversetzungsdichte um einen Faktor ze/éemist. Im Gegen-

satz dazu variiert die Schraubenversetzungsdichte um eofse@ordnung in Aldrigigkeit von

der Nitridiertemperatur. Die kleinste Dichte an Schraubenversetzungen zeigt die b€ 200
tridierte GaN-Schicht. Mit zunehmender Temperatur nimmt die Schraubenversetzungsdichte zu
und erreicht ab 450C einen &ttigungswert. Die nicht nitridierte Probe zeigt die gleiche Stufen-
und Schraubenversetzungsdichte wie die nitridierten Proben ab einer Nitridiertemperatur von
450°C.

Fir dieselbe Probenserie ist in Abb. 4.65 (a) die HWB ¥, K)-Emissionuber der Nitridier-
temperatur aufgetragen. Es wird ein ausggpEs Minimum bei einer Temperatur von 20D
beobachtet. Der Verlauf der HWB de®{, X)-Emission zeigt damit die gleiche Tendenz wie die
Schraubenversetzungsdichte in Abb. 4.64.

Eine weitere GolRe, dieuber die Defektstruktur in den Schichten Auskunft gibt, ist das &kmis’

der integrierten Intenstén aus der Emission bei 3.41 eV, die vermutlich auf ein an einen Stapel-
fehler gebundenes Exziton zkzutihren ist [37], und der®, X)-Emission. Das Verdtnis ist

in Abb. 4.65 (b)uber der Nitridiertemperatur aufgetragenr die Probe, die bei 60T nitridiert

wurde, war die Linie bei 3.41 eV nicht mef3bar. Aalff ist, dal3 auch in dieser Auftragung die

bei 200°C nitridierte Probe den deutlich geringsten Wert aufweist.

Aus den mit XRD und PL ermittelten Ergebnissen geht hervor, dal3 zum einen die Schrauben-
versetzungsdichte durch den Nitridierprozel3 stark beeinfluf3t wird, zum anderen aber sowohl die
HWB der O°, X)-Emission als auch die Intenaitder 3.41 eV-Bande im Vergleich zur Intemsit”

der DY, X)-Emission einen sefatinlichen Trend zeigen. Die Probe, die bei 10Mitridiert wur-

de, #llt aus dem allgemeinen Trend der Verbesserung der PL-Charakteristika mit abnehmender
Nitridiertemperatur heraus. Sie zeigt sowohl einefgare HWB derD°, X)-Emission, als auch

ein goReres Intensitsverkaltnis aus 3.41 eV- und?, X)-Emission. Miglicherweise ist dieses
Verhalten auf die bei dieser Probe um einen Faktor zwhehé Stufenversetzungsdichtewtk-
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Abbildung 4.65: In (a) sind die HWB der (B, X)-Emission, in (b) das Vetitnis der integralen Inten-
sitaten der 3.41 eV- und der®DX-Emission in Abéingigkeit von der Nitridiertemperatur zu sehen.
Die Nitridierdauer betrug jeweils 90 Minuten. Die ausgiien Symbole sind Datenpunkte, die an
einer nicht nitridierten Probe als Referenzwert aufgenommen wurden. Alle Schichten sind 1 um dick.

zufihren.

Zu dieser Probenserie liegen derzeit keine elektrischen Daten vor. Allerdings wurde die Hall-
Beweglichkeituber einen Temperaturbereich von 20 bis 400 K an zwei anderen Proben, die
ebenfalls 90 Minuten bei 200 bzw. 758G nitridiert wurden, untersucht. Die entsprechenden Da-
ten sind in Abb. 4.66 dargestellt. Die maximale Hall-Beweglichkeitdwtfir die bei 750 C ni-
tridierte Probe 212 cAiVs, bei 20 K zeigt sie nur noch eine Beweglichkeit von Zvs. Rir die

bei 200°C nitridierte Probe ist die maximale Hall-Beweglichkeit mit 195%ys etwas niedri-

ger, bei 20 K zeigt sie jedoch noch eine Beweglichkeit von 97/¥s1 Auch fir diese beiden Pro-

ben wurden Schraubenversetzungsdichten abgéedcllie sich um eine Gffenordnung unter-
scheiden (610° cm~2 bzw. 2- 10’ cm~2), wahrend die Stufenversetzungsdichteliéide Proben

bei ca. 15- 10'° cm~2 liegt. Da die Hall-Beweglichkeit bei tiefen Temperaturen haaghdich

durch die Streuung an geladenen Versetzungen beeinfluf3t wird (siehe Kapitel 2.3.1), geben die
Daten einen Hinweis darauf, dal3 die Schraubenversetzungen einen deutlichen Einfluf auf die
Streuung der Elektronen haben, wenn die Stufenversetzungsdicht@anohegrbleibt. Es kann
natirlich nicht ausgeschlossen werden, dal3 auch hier die Stapelfehlerdichte variiert und einen
Einflul3 auf die Hallbeweglichkeit hat.

Die HWB der O°, X)-Emission liegt i die bei 200°C nitridierte Probe mit 10.8 meV deutlich
oberhalb des Wertesif'die entsprechende Probe aus der oben diskutierten Serie von 6.2 meV.
Fir die bei 750°C nitridierte Probe liegt die HWB bei 13.3 meV. Die Unterschiede sind ver-
mutlich auf die verschiedenen Wachstumstemperaturarckauiihren, die bei der weiter oben
beschriebenen Serie bei 830 im Vergleich zu 750C bei den beiden einzelnen Proben lag.

Die Untersuchungen an den unterschiedlich nitridierten Proben haben gezeighetafie Ni-
tridiertemperatur die Schraubenversetzungsdichte systematisch beeinfluf3t werderakaamgw"
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die Stufenversetzungsdichte ameind konstant bleibt. Mit abnehmender Schraubenversetzungs-
dichte nimmt die HWB der°, X)-Emission ab. Gleichzeitig wird eine relative Inteasiib-

nahme der 3.41 eV-Emission beobachtet. Folglich mufd man davon ausgehen, daf nicht nur die
Schraubenversetzungs-, sondern auch die Stapelfehlerdichte mit der Nitridiertemperatur sinkt.
Es gibt erste Hinweise, dal? die Hall-Beweglichkeit bei tiefen Temperaturen maf3geblich durch
Schraubenversetzungen beeinfluRt wird. Eine gleichzekigkerung von anderen Defekten, die
ebenfalls einen Einflu® auf die Hall-Beweglichkeit absii, kann im Moment allerdings nicht
ausgeschlossen werden. Der Einflu3 der Schraubenversetzungen scheint jedoch dann zweitran-
gig zu sein, wenn sich die Stufenversetzungsdiahteit, wie es bei der bei 10C nitridierten

Probe der Fall ist. Diese Beobachtungeutztih die von Rebane und Shreter [32] gemachten
Aussagen, dal3 die Rekombinationsakaion Schraubenversetzungen geringer ist als dieje-
nige von Stufenversetzungen, da sie nur dann eine Rolle spielen, wenn letztere eine konstante
Dichte haben. Die von Look und Sizielove [30] und Weimann et al. [28] entwickelten Modelle

zur Hall-Beweglichkeit, die in Kapitel 2.3.1 kurz beschrieben wurden, bezogen sich lediglich
auf Proben, deren Stufenversetzungsdichte deutlich variierte. Die vorliegenden Ergebnisse zei-
gen, dal’ auch andere Defekte, wie Schraubenversetzungen und Stapelfehler einen deutlichen
Einflul3 auf die transversale Hall-Beweglichkeit habenkén.

4.4.4 Einflufd von Inversionsdon@nen

Die Defektstruktur in den GaN-Schichten, die auf Tieftemperatur-GaN-Puffern gewachsen wur-
den, wird durch eine hohe Dichte an StufenversetzungetO#2 cm2) und Inversionsdoa@rien

(8- 10° cm2) gepHgt (siehe Kapitel 4.3.1). Die Schichten sind zum GroRteil hochohmig, was
vermutlich auf einen oder beide der oben genannten Defekttypeckautihren ist. Bei den
duinnsten Pufferschichten von 3 nm und ab einer Schichtdicke yom &uf einem 10 nm dicken
GaN-Puffer werden die Widerstde kleiner, jedoch sind die elektrischen Eigenschaften nicht
weiter quantifizierbar.
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L B E L A B Abbildung 4.67: PL-Spektren der Proben
mit Puffer 3.446 N134 und N427 im Vergleich. Die Pro-
be N134 (ohne Puffer) wurde unter Stan-
dardbedingungen hergestellt und ist 1 pum
dick. Die Probe N427 hat ebenfalls ei-
ne Dicke von 1 pm und wurde auf einem
10 nm dicken GaN-Tieftemperaturpuffer
abgeschieden. Die Spektren wurden bei
0 | e e
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Wahrend die PL-Spektremuf MBE-GaN-Schichten ohne Puffer von d&°(X)-Emission do-
miniert werden, tauchtuii" GaN-Schichten auf einem 10 nm dicken GaN-Puffer eine deutliche
DAP-Bande und eine unbekannte Emission um 3.446 eV auf. Dies wird in Abb. 4.67 deutlich, in
der die von S. Strauf analysierten PL-Spektren der Proben N427 und N134 im Vergleich zu sehen
sind. Die Probe N134 ist einedn dicke GaN-Schicht, die unter Standardbedingungen herge-
stellt wurde. Das Spektrum wird von ddb{, X)-Emission dominiert, die Bande bei 3.41 eV

ist vermutlich mit Stapelfehlern korreliert [37]uF Probe N427, die auf einem 10 nm dicken
GaN-Puffer abgeschieden wurde und eine Schichtdicke vam hat, sind mehrere Spektren
dargestellt, die mit unterschiedlicher Anregungsdichte von 0.015 Whisn300 W/cn auf-
genommen wurden. Die Spektren sind auf die DAP-Emission normiert. Die Verschiebung der
DAP-Emission zu g3eren Energien mit zunehmender Anregungsdichte ist ein starkes Indiz
daftir, dal3 es sich taashlich um eine DAP-Emission handelt. Die zu niedrigeren Energien ver-
schobenen Banden, die mit DAP-2LO und DAP-LO indiziert sind, sind Phononenreplika der
DAP-Emission, die durch die Ankopplung von einem bzw. zwei longitudinal optischen Phono-
nen herduhren. Die unbekannte Emission bei 3.446 eV wird mit zunehmender Anregungsdichte
intensiver und bedit ihre energetische Position bei.

3435 %)
3.446
2 um A \N428
I
1um | N427 Abbildung 4.68: PL-Spektren von unter-
0.6 pm

schiedlich dicken GaN-Schichten auf
10 nm dicken GaN-Tieftemperaturpuffern.
Die Probennummern und Schichtdicken
sind in der Abbildung angegeben.

Intensitat [bel. Einh.]

Energie [eV]
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In Abb. 4.68 sind die PL-Spektremifunterschiedlich dicke GaN-Schichten auf einem 10 nm
dicken GaN-Puffer dargestellt. Die Schichtdicken und Probennummern sind in der Abbildung
angegeben. \&hrend tir die 0.6um und die 1um dicke Schicht die Spektren sedinnlich sind,

d.h. von der DAP-Emission und der unbekannten Bande dominiert werdenutridief2 pm

dicke Schicht die°, X)-Emission in den Vordergrund und die DAP-Bande verschwindet.

Die auf GaN-Tieftemperaturpuffern gewachsenen GaN-Schichten zeichnen sich vor allem durch
die hohe Dichte an Inversionsdamen aus. Die Dichte liegt mit etwa 80'° cm~2 eine GoRen-
ordnunguber dem Wert, der an anderen MBE-Schichten mit TEM ermittelt wurde. Stufenver-
setzungsdichten bis zu ¥¥ocm=2 wurden nicht nur in den Puffer-Proben, sondern auch in einer
Reihe von MBE-Proben gefunden, die unter verschiedenen Wachstumsbedingungen hergestellt
wurden [72]. Bislang wurde aber bei keiner anderen Probenserie eine PL-Emission zwischen
3.435 und 3.446 eV detektiert. Dieser Sachverhalt legt es nahe, dal3 diese Emission mit der ho-
hen Inversionsdoariendichte zusammeaihgt. Albrecht et al. [37] berichteten von Proben mit
einer Dichte an Inversionsdaméngrenzen von #&m=2, die keine weitere Bande neben der

(D%, X)-Emission zeigen. Northrup et al. [133] zeigten mit Ab-Initio-Rechnungen, daR Inver-
sionsdomanengrenzen keine Zastde in der Bandicke erzeugen und somit die PL-Effizienz

nicht beeinflussen. Aus den Ergebnissen kann man entweder schluf3folgern, dafl3 die Inversions-
doménendichte einen Grenzwerbérschreiten mul3, bevor sie Zaistle in der Bandicke indu-

ziert, oder, da? mit der hohen Dichte an Inversionsaioem andere Defekte veukpit sind, die

nicht mit TEM oder XRD detektiert wurden, aber die PL-Effizienz beeinflussen.

4.45 Zusammenfassung

In den Abschnitten zu Korrelationen zwischen strukturellen, elektrischen und optischen Eigen-
schaften konnte eine Eohiing der maximalen und der Tieftemperatur-Hallbeweglichkeit sowie
eine Reduzierung d€Do, X)-HWB festgestellt werden, wenn die gesamte Dichte an durchlau-
fenden Versetzungen abnimmt. Bei konstanter Stufen- und abnehmender Schraubenversetzungs-
dichte wurde ebenfalls eine Abnahme @@g, X)-HWB und eine verbesserte Hall-Beweglichkeit

bei 20 K festgestellt. Gleichzeitig nimmt in diesen Proben auch die Stapelfehlerdichtarab. F*
Proben mit sehr hohen Inversionsdamendichten wurde eine neue, bislang unbekannte Bande

bei 3.446 eV gefunden. Die Korrelation von ausgedehnten strukturellen Defekt@maieitun-

gen in den elektrischen und optischen Schichteigenschaften ist aberoglicimiwenn es sich

um Probenserien handelt, bei denen die Wachstumsbedingungen derart sind, daf3 man von einer
anrmahernd konstanten Dichte an Punktdefekten ausgehen darf.



Kapitel 5

Zusammenfassung

Die vielfaltigen Anwendungsoglichkeiten und Fortschritte in der Entwicklung von blauen Licht-
emittern auf GaN-Basis hat eine rasante Entwicklung auf diesem Forschungsgebiet mit sich
gebracht. Die Mehrzahl der GaN-Epitaxieschichten wird auf Saphir-Substraten hergestellt. Die
grol3e Gitterfehlanpassung in diesem System hat hohe Defektdichten zur Folge. Hinzu kommen
durch das Substrat induzierte thermische und hydrostatische Dehnungen, die nicht leicht von-
einander getrennt und quantifiziert werdesnkén. Obwohl die kommerzielle Herstellung von
Bauelementen, die auf Gruppe-IlI-Nitriden basieren, in den letzten Jahren rasante Fortschritte
gemacht hat sind viele Fragen, welche die Verspannungssituation und diesggndliverser De-

fekte auf die elektrischen und optischen Eigenschaften der GaN-Schichten betreffen, noch offen
oder werden kontrovers diskutiert. Die vorliegende Arbeit will zuarkiig dieser Fragen beitra-

gen.

Durch die Miglichkeit der temperaturabhgigen Gitterparameterbestimmung konnte das Tem-
peraturverhalten von GaN-Schichten und -Volumenkristallen in einem Bereich von 10 bis 600 K
untersucht werden. Der Vergleich der Temperatuardd der Gitterparameterunda von he-
teroepitaktisch hergestelltem GaN mit homoepitaktischem Material und Volumenkristallen er-
laubte, die durch die gRBere thermische Ausdehnung des Saphir-Substrats induzierten biaxialen
thermischen Verspannungen und die hydrostatischen Spannungskomponenten in typischen GaN-
Schichten voneinander zu separieren. Die in verschiedenen GaN-Schichten gefundenen Unter-
schiede in den thermisch induzierten Verspannungen wurden auf den Einflu3 der Wachstum-
stemperatur und der Schichtdicke ackgetihrt. Aus den Messungen an den Volumenkristallen

und der homoepitaktischen Schicht konnten die thermischen Ausdehnungskoeffizie @it

auch tir den Bereich sehr tiefer Temperaturen ermittelt werden, in dem die bislangylearf”

ren Daten sehr rar sind. Die Untersuchung der He®# verschiedener Wachstumsparameter auf
die Verspannungssituation bei Raumtemperatur in mittels Molekularstrahlepitaxie hergestellten
GaN-Schichten widmete, offenbarte die Komplakdieser Problematik. Neben der Substrattem-
peratur und Schichtdicke beeinflussen die Substratvorbehandlung, die IlI-V-Flafines$e so-

wie die Parameter beim Pufferwachstum maf3geblich die Verspannung in den GaN-Schichten. So
zeigte sich, dal3 sowohl die Wachstumstemperatur als auch die Dicke einer AIN-Pufferschicht die
biaxiale Verspannung in den ddoér abgeschiedenen GaN-Schichten deutlicandgin kann.

Durch die Gitterfehlanpassung zwischen AIN und Gaixkén in den Schichten Verspannungs-

123
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gradienten induziert werden, die sich in einer Asymmetrie in den (002)-DreiacBgenStans
aulern. Im Gegensatz zu den AIN-Pufferschichten haben die hier untersuchten GaN-Einfach-
und Doppelpuffer keinen signifikanten Einflufd auf die Verspannungssituation in denede-
genden GaN-Schichten.

Weitere Untersuchungen haben gezeigt, dal3 durch AIN- und GaN-Pufferschichten beim Wachs-
tum mittels der Molekularstrahlepitaxie eine besondere Defektstruktur generiert wird, die sich
in sehr schmalen (002)-Rockingkurven, Schichtdickenoszillationen in den radialen (002)-Scans
und breiten Rockingkurveruf'asymmetrische Reflexe niedersitl ’Aus der Abhngigkeit der
Rockingkurvenbreite von der Beugungsordnung folgte, dal die eingestbtaterale Koarenz-

lange bei diesen Schichten eine dominante Rolle spielt, wobei die einzelnen schmalen Kristallite
perfekt entlang dec-Achse ausgerichtet sind. Es wurden hohe Stufen-, aber geringe Schrau-
benversetzungsdichten aus Rockingkurvenbreiten abaesdiber transmissionselektronenmi-
kroskopische Untersuchungen konnten diese Resultatatiggstiid eine weitere Besonderheit
dieser Schichten,amilich ihre hohe Dichte an Inversionsdangn, nachgewiesen werden.

Der Einflu3 von lonen beim Wachstum mit einer Radiofrequenz- und einer Elektron-Zyklotron-
Resonanz-Plasmaquelle wurde durch Anlegen einer elektrischen Substratvorspannung von -200 V
bis 250 V untersucht. Mit der Elektron-Zyklotron-Resonanz-Plasmaquelle wurden bei negativen
Vorspannungen lonensatién in den GaN-Schichten induziert. Siarften zu einer Zunahme des
c-Gitterparameters und der (002)- und (302)-Rockingkurvenbreiten sowie dem Auftauchen eines
Nebenmaximums bei kleineren Winkeln im radialen (002)-Dreiachsen-Scan. Zudem kbante ~
reziproke Gitterkarten von asymmetrischen Reflexen festgestellt werden, daf3 die Verkippung der
Kristallite gegeneinander mit zunehmendem loneneinflul3, d. h. mit zunehmender negativer Vor-
spannung, achst.Uber die Transmissionselektronenmikroskopie wurde festgestellt, daR sich
isolierte Stapelfehler bilden, die auf Ausscheidungen von Punktdefektenkzufihren sind.

Sie haben eine Verbiegung der zum Substrat parallel verlaufenden Netzebenen zur Folge und
verursachen damit die wachsenden (002)-Rockingkurvenbreiten und die zunehmende Verkip-
pung der Kristallite. Das Auftauchen eines Nebenmaximums im Beugungsprofil ist ein von der
lonenimplantation bekanntes &fmen. Die Analogie zu den hier gefundenen Resultaten war
aber erstaunlich angesichts der Tatsache, daf die lonenenergien beim Wachstuol3em Gr”
ordnungen geringer sind als bei Implantationsexperimenten. Die Zunahme des Gitterparameters
wurde der Schdigung der gesamten Schicht durch die lonen zugeschrieben.

In mit Molekularstrahlepitaxie hergestellten GaN-Schichten, deren Digkedbersteigt, wurde
reproduzierbar eine relativ abrupte Zunahme der Stapelfehlerdichte beobachtet. Mittels Trans-
missionselektronenmikroskopie und@f®genbeugung konnten neben der hexagonalen die kubi-
sche und eine neue, bislang unbekannte, rhomboedrische Phase identifiziert werden.

An einer thermisch ausgeheilten GaN-Schicht wurde eine Reduzierung der durchlaufenden Stu-
fen- und Schraubenversetzungen konstatiert. Gleichzeitig wurden in der Transmissionselektro-
nenmikroskopie bcher und Ausscheidungen an der Olzetfié detektiert. Diese Untersuchun-

gen lieferten wesentliche Bedtyé zur korrekten Interpretation vooiRgenbeugungs-Ergebnissen

an GaN-Schichten.

Bei der Suche nach Korrelationen zwischen den strukturellen, elektrischen und optischen Daten
wurden einige wichtige Tendenzen gefunden. Wenn die Punktdefektdichten variieren, wie es in
GaN-Schichten der Fall ist, die unter variierendeschtometrischen Veddtnissen gewachsen
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wurden, lonnen keine direkten Zusammaenige zwischen der Dichte ausgedehnter Defekte so-
wie der Hall-Beweglichkeit und der Halbwertsbreite @By, X)-Emission festgestellt werden.
Hingegen wurde bei Probenserien, deren Punktdefektdichte aufgrund der Wachstumsbedingun-
gen als vergleichbar angenommen werden darf, bei Abnahme der Dichte an durchlaufenden Ver-
setzungen eine Abnahme der Halbwertsbreitd BgrX)-Emission und eine Zunahme der maxi-
malen Hall-Beweglichkeit und derjenigen bei 20 K konstatiant. GAN-Schichten, bei denen die
Rockingkurvenbreite des (302)-Reflexes und damit die daraus alagescBtufenversetzungs-
dichte konstant war, aber die (002)-Rockingkurvenbreite sich deraahderte, daf? die daraus
abgeschtzte Schraubenversetzungsdichte um eir@3@nordnung variierte, wurde eine deutli-

che Abnahme der Halbwertsbreite &, X )-Emission und eine Zunahme der Tieftemperatur-
Hall-Beweglichkeit gefunden. Gleichzeitig nahm auch die mit Stapelfehlern korrelierte Emission
bei 3.41 eV ab. Dieses Ergebnis deutet an, dal3 im Gegensatz zu bisherigen Annahmen nicht nur
die Stufenversetzungen die elektrischen und optischen Eigenschaften maf3geblich beeinflussen.
Fur die Schichten, die auf GaN-Puffern abgeschieden wurden, wurde in der Arbeitsgruppe von
Prof. Gutowski von S. Strauf eine neue Emission zwischen 3.435 und 3.446 eV detektiert, die
mit der hohen Inversionsdaméndichte in diesen Schichten in Zusammenhang gebracht wurde.
Die vorliegende Arbeit hat Wege aufgezeigt, die Verspannungssituation in heteroepitaktischen
GaN-Schichten zu kRffen. Um genau sagen zorkien, welche Relaxationsmechanismen nach
dem Wachstum wirken und wie die Verspannurgwend des Wachstums ist, sind weitere Un-
tersuchungen zudhieren Temperaturenunschenswert. Desweiteren kann denRjenbeugung

in Kombination mit der Transmissionselektronenmikroskopie, wie hier an einigen Beispielen ge-
zeigt wurde, auch in Zukunft wichtige Bagigé zur Defektidentifizierung und zusammen mit op-
tischen und elektrischen Untersuchungsmethoden zur Frage nach der Rekombination und Streu-
ung von Ladungséagern an den verschiedenen Defekten liefern.
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Anhang B

Reflexliste

Tabelle B.1: Rontgenreflexeifr (001)-orientiertes hexagonales und (111)-orientiertes kubisches GaN.
Die Bragg-Winkel geltenif Cu Ky;-Strahlung.@ist der Netzebenenneigungswinkel, und N gibt die
Anzahlaquivalenter Netzebenen an.

dh [nm]  20[°] hex. Reflex @[°] N kub.Reflex @[°] N

0.2763 32.38 100 90 6

0.2593 34.56 002 0 1 111 0 1
70.53 3

0.2438 36.83 101 61.96 6

0.2246 40.12 200 54.74 3

0.1891 48.09 102 43.19 6

0.1595 57.76 110 90 ©6 220 35.26 3

90 6

0.1465 63.42 103 32.04 6

0.1381 67.69 200 90 6

0.1359 69.08 112 58.40 6 311 29.50 3
58.40 6
79.98 3

0.1335 70.49 201 75.09 6

0.1297 72.90 004 0 1 222 0 1
70.53 3

0.1219 78.37 202 61.96 6
0.1174 82.04 104 2514 6
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dn [nm] 26 [°] hex.Reflex @[°] N kub.Reflex @[°] N

0.1123 86.62 400 54.74 3

0.1079 91.09 203 51.37 6

0.1044 95.07 201 0 6

0.1030 96.77 331 22.00 3
48.53 6
82.39 3

0.1024 97.62 211 78.62 12

0.1006 99.93 114 39.11 6 420 39.11 6
75.04 6

0.0971 104.99 105 20.58 6
0.0969 105.36 212 68.07 12
0.0945 109.15 204 43.19 6

0.0921 113.54 300 90 6 422 19.47 3
61.87 6
90 ©6
0.0894 119.05 213 58.87 6
0.0864 126.05 006 0 1 333 0 1
302 70.53 6 70.53 3
511 3894 3
56.25 6

70.53 3
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