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Einleitung

Optoelektronische Halbleiter-Bauelemente wie Leuchtdioden (LEDs; engl. light emit-
ting diodes) und Laserdioden haben inzwischen einen festen Platz in unserem tagli-

chen Leben erobert.

Im Gegensatz zu herkommlichen Glithlampen, die bei der Erzeugung von Licht eine
Effizienz von wenigen Prozent aufweisen, erreichen Leuchtdioden einen Wirkungs-
grad iiber 50 %. Bei Anwendungen, die farbiges Licht benotigen, muss zusatzlich
bei Glithlampen ein grofier Teil des Emissionspektrums herausgefiltert werden. Dies
ist bei LEDs nicht notig, da das Emissionsspektrum bereits schmalbandig ist. Je
nach Materialzusammensetzungen konnen mit LEDs Lichtquellen in allen Farben
erzeugt werden. Aufgrund dieser Vorteile ersetzen LEDs immer mehr herkémmliche
Glithlampen in Anzeigegeraten, Ampelanlagen sowie Riick- oder Blinklichtern in der

Automobilindustrie.

Ein weiterer Vorteil von LEDs gegeniiber herkommlichen Lichtquellen ist ihre hohe
Lebensdauer von bis zu 50000 Stunden [Wessler10]. Thre kleine Bauform macht sie
dartiber hinaus zu einer idealen Lichtquelle fiir tragbare Projektoren oder fiir die

Hintergrundbeleuchtung von LCD-Displays [Osram)].

Die Erzeugung von weilem Licht mittels LEDs hat in den letzten Jahren immer
mehr an Bedeutung gewonnen. Durch die Verwendung von blau leuchtenden, auf
dem Materialsystem der Gruppe-III-Nitride basierenden LEDs in Kombination mit
gelb leuchtenden Konversionsfarbstoffen (siehe Kapitel 1.6) kann sehr einfach und

effizient weifles Licht erzeugt werden.

Im Rahmen des vom Bundesministerium fiir Bildung und Forschung (BMBF) gefor-
derten Projekts ,,Nanolux“, in dem auch Teile dieser Arbeit angesiedelt waren, konn-
te im Jahr 2007 von Osram Opto Semiconductors eine weifle LED-basierte Licht-
quelle realisiert werden, die mit einer Emission von 1000 Lumen heller ist als eine
50 W Halogen-Lampe. Mit LEDs konnen somit Lichtlosungen realisiert werden, die
heller und langlebiger sind als herkommliche Leuchtmittel. Aufgrund ihrer hohen
Effizienz konnen LEDs langfristig zu grofien Einsparungen beim Energiebedarf fiir

die Allgemeinbeleuchtung fithren.
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Diese herausragenden Eigenschaften von LEDs eroffnen ein breites Anwendungs-
spektrum, das von Blitzlichtern fiir in Mobiltelefone integrierte Digitalkameras tiber
die Straflenbeleuchtung bis hin zu kompletten Scheinwerferlosungen fiir die Auto-

mobilindustrie reicht [Osram, Audi.

Fiir die Anwendung in der Allgemeinbeleuchtung war bisher immer die hohe Farb-
temperatur von etwa 6000 K ein grofler Nachteil, da dieses weifle Licht sehr kalt
wirkt. Durch eine Weiterentwicklung von Konversionsfarbstoffen kann die Farbtem-
peratur auf ca. 3000 K erniedrigt werden, was in etwa der Lichtfarbe von Halogen-
lampen entspricht. Im November 2009 konnte von Osram Opto Semiconductors eine
LED mit dieser Farbtemperatur mit einer Lichtausbeute von iiber 100 Lumen pro
Watt gezeigt werden. Somit werden die LEDs fiir die Allgemeinbeleuchtung auch im

privaten Umfeld immer attraktiver.

Die Grundlage all dieser Anwendungen bilden LEDs, deren Licht erzeugende Schicht
auf dem Materialsystem der Gruppe-III-Nitride basierende Quantentrogstrukturen

sind.

Der Schwerpunkt dieser Arbeit liegt in der ortsaufgelosten optischen Charakterisie-
rung von InGaN/GaN Quantentrogstrukturen, und tragt damit zum grundlegenden
Verstandnis der mikroskopischen Vorgange in der aktiven Zone von GaN-basierenden

optoelektronischen Bauelementen bei.
Im Detail gliedert sich die Arbeit wie folgt:

e Das erste Kapitel stellt einen kurzen Uberblick iiber das zugrunde liegende
Materialsystem der Gruppe-III Nitride dar, und fiihrt in die Funktionsweise

von Leuchtdioden und die Erzeugung von weiflem Licht mittels LEDs ein.

e Im darauffolgenden Kapitel wird der mikro-Photolumineszenz-Messplatz vor-
gestellt, mit dem die in dieser Arbeit beschriebenen Messungen durchgefiihrt
wurden. Des weiteren werden die einzelnen Mess- und Auswertemethoden

erlautert.

e Das dritte Kapitel befasst sich mit der ortsaufgelosten Photolumineszenz-
Spektroskopie und den Auswirkungen von externen elektrischen Feldern auf
die Ladungstragerdynamik im Quantentrog. Im ersten Teil des Kapitels wer-
den die grundlegenden Eigenschaften der Quantentrogstrukturen und der Ein-
fluss elektrischer Felder auf die Bandstruktur und die Rekombinations- und
Verlustmechanismen berechnet. Diese theoretischen Vorhersagen werden dann
anhand der Photolumineszenz-Messungen bestatigt. Teile der durch den anre-

genden Laserspot erzeugten Ladungstrager konnen aus der Quantentrogstruk-



Einleitung und Ubersicht 3

tur entkommen, und sind im Photostrom (LBIC, laser beam induced current)
messbar. Diese zusatzliche Messgrofle liefert wichtige Informationen tiber die
Dynamik der Ladungstrager im Quantentrog. Zusammen mit den optischen
Daten — Intensitat und Energie der emittierten Photolumineszenz — konnen
somit Riickschliisse auf die Ursachen von raumlichen Fluktuationen im Quan-
tentrog gezogen werden. Der Vergleich von unterschiedlichen Langenskalen
zeigt, dass verschiedene Mechanismen zu Schwankungen der Photolumineszenz-
Intensitat fithren: Einerseits langreichweitige Inhomogenitaten des Quantentrogs,
andererseits Fluktuationen der nichtstrahlenden Rekombinationsrate von La-

dungstragern im Quantentrog auf einer sub-um Langenskala.

e Durch die Variation der Anregungsdichte wird im vierten Kapitel gezeigt, dass
der Verlust von Ladungstragern aus dem Quantentrog nur bei niedrigen La-
dungstriagerdichten eine entscheidende Rolle spielt. Bei hoheren Anregungs-
dichten nimmt dieser Verlustmechanismus ab, und es dominieren die unter-
schiedlichen Rekombinationsmechanismen im Quantentrog. Durch den Ver-
gleich mit einem einfachen Ratengleichungsmodell kann das Verhaltnis zwi-
schen nichtstrahlender Shockley-Read-Hall Rekombination, strahlender Re-
kombination und des Auger-Effekts bestimmt werden. Durch die ortsaufgeloste
Betrachtung der Intensitat in Abhéngigkeit der Anregungsdichte werden die
Koeffizienten der einzelnen Rekombinationsprozesse bestimmt. Die rdumlich
fluktuierenden Koeffizienten bestitigen die Aussagen iiber die Ursachen der

Intensitatsfluktuationen aus dem vorhergehenden Kapitel.

e Die Elektrolumineszenz der Quantentrogstruktur zeigt die selben rdumlichen
Fluktuationen wie das Photolumineszenz-Signal, wie im fiinften Kapitel be-
schrieben wird. Die Abhéngigkeit von der Stromdichte zeigt ebenfalls die glei-
chen Ergebnisse wie die Anregungsdichte-abhéangige Photolumineszenz. Durch
die Messungen der Elektrolumineszenz konnen die Koeffizienten der einzelnen
Rekombinationsmechanismen absolut bestimmt werden. Der Vergleich der ma-
kroskopischen Werte mit der Literatur zeigt eine sehr gute Ubereinstimmung

mit neueren Publikationen.
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. Materialsystem der llI-Nitride

Die in dieser Arbeit untersuchten LED-Strukturen basieren auf dem Materialsystem
der Gruppe III-Nitride. Zu dieser Materialgruppe gehéren Galliumnitrid (GaN), In-
diumnitrid (InN) und Aluminiumnitrid (AIN), sowie deren ternére, wie zum Beispiel
Indiumgalliumnitrid (InGaN), und quaternire Verbindungen. In diesem einfiihren-
den Kapitel soll eine kurze Ubersicht tiber die Kristallstruktur der III-Nitride, das
Wachstum und die moglichen Substrate fiir GaN-basierte optoelektronische Bau-
elemente gegeben werden, sowie die beim Wachstum auftretenden Storungen des
Kristallgitters wie Versetzungen und Verspannungen beschrieben werden.

Abschlieend werden kurz alternative Kristallrichtungen, die von der polaren c-
Achse abweichen, beschrieben und der prinzipielle Aufbau und die Funkionsweise

von Leuchtdioden (LED, engl. light emitting diode) erklért.
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1. Kristallstruktur

Zum Materialsystem der Gruppe-I1I-Nitride (III-N) gehoren die bindren Verbin-
dungshalbleiter Galliumnitrid (GaN), Indiumnitrid (InN) und Aluminiumnitrid
(AIN) sowie deren ternédre und quaternére Verbindungen. Die thermodynamisch sta-
bilste Kristallstruktur dieser Verbindungen ist die Wurtzit-Struktur [Ambacher98].
Des weiteren ist noch eine Kristallisation in der Zinkblende-Struktur moglich. Dies
geschieht vor allem beim Wachstum auf der (001)-Ebene von kubischen Substra-
ten wie zum Beispiel Si [Gil98]. Unter sehr hohem Druck kénnen III-N auch in der
kubischen NaCl-Struktur kristallisieren.

Da die Wurtzit-Struktur unter normalen Wachstumsbedingungen die vorherrschende
Kristallstruktur ist, und auch alle in dieser Arbeit untersuchten Proben in dieser
Struktur kristallisiert sind, soll hier nur die Wurtzit-Struktur genauer beschrieben

werden.

Abbildung 1.1 a) zeigt schematisch den Aufbau der Wurtzit-Struktur, bei der die
Gruppe-III-Atome aus einer Mischung aus Ga- und In-Atomen bestehen, und stellt

somit die ternére Verbindung Indiumgalliumnitrid (InGaN) dar.

Der Kristall lasst sich durch ein einfaches hexagonales Bravais-Gitter mit vieratomi-
ger Basis beschreiben. Die Basis besteht aus je zwei N-Atomen und zwei I1I-Metall-

Atomen. Diese befinden sich an den Positionen

vi = (0,0,0)

_ 24 1- 1.
TN’Q = ga gb §C
— 3—»

rrrrn = gc

. 2, 1- 1,
Tirr2 = §a + gb + gC

Die Wurtzit-Struktur kann alternativ als zwei iibereinanderliegende hep-Untergitter
(engl. hexagonal close-packed), jedes aus einer Atomsorte, die entlang der c-Achse
um 5c/8 verschoben sind, beschrieben werden. Durch die hexagonale Symmetrie des
Kristalls in der ab-Ebene werden die Kristallrichtungen mit vier Millerschen Indizes
im hexagonalen System angegeben. So wird die c-Richtung auch als [0001]-Richtung
bezeichnet. Die in dieser Arbeit vorgestellten Proben sind entlang der c-Richtung

gewachsen. Alternative Kristallrichtungen werden in Abschnitt 4 vorgestellt.

Durch fehlende Inversionssymmetrie des Kristallgitters fallen die negativen und po-
sitiven Ladungsschwerpunkte des Gitters nicht zusammen, was eine spontane Po-

larisation zur Folge hat. Wirkt eine zusatzliche Verspannung auf den Kristall, so
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Abbildung 1.1.: a) Wurtzit-Kristallstruktur der Gruppe-III Nitride (Abbildung mit freund-
licher Genehmigung entnommen aus [Danhof09]). b) Gitterkonstante und Bandliicke der
III-Nitride AIN, GaN und InN (Quadrate) und deren terndrer Verbindungen (Linien). Die
entsprechenden Parameter sind in Tabelle 1.1 zusammengefasst.

werden die beiden Untergitter noch weiter gegeneinander verschoben, und es ent-
steht eine zusétzliche piezoelektrische Polarisation [Ambacher98]. Der Effekt dieser
Polarisationsladungen auf eine Quantentrogstruktur wird in Abschnitt 3.1 genauer

beschrieben.

Die Gitterkonstanten entlang der a-Richtung und der c-Richtung sowie die Band-
liicken der binaren Verbindungen sind in Tabelle [.1 zusammengefasst. Die Gitter-
konstanten der terniren Verbindungen werden geméfl Vegard’s Gesetz [Vegard21]

linear interpoliert:

a(In,Gay_N) = a(GaN)(1 — z) + a(InN)zx. (I.1)

Die Bandliicke kann nicht linear interpoliert werden, Vegard’s Gesetz wird hierfiir

mit dem Bowing-Parameter b modifiziert:
E,(In,Gay_,N) = E,(GaN)(1 —z) + E,(InN)x — bz(1 — z). (L.2)

Die Bowing-Parameter haben folgende Werte [Piprek07]: by,gan = 1.4 €V, baigan =
0.8 eV, bInAlN = 3.4 eV.

GaN | InN | AIN
a[A] |3.189 | 3.545 | 3.112
c[A] |5.185 | 5.703 | 4.982
E, [eV] | 3.437 | 0.608 | 6.00

Tabelle 1.1.: Gitterkonstanten und Energie der Bandliicke der bindren III-N Verbindungen
bei Raumtemperatur [Piprek07]
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Die so berechneten Gitterkonstanten und Bandliicken sind in Abbildung 1.1 b) ge-
zeigt. Da die ITI-Nitride iiber den gesamten Legierungsbereich eine direkte Bandliicke
aufweisen [Nakamura00], eignen sie sich hervorragend fiir optoelektronische Bauele-
mente wie beispielsweise Leuchtdioden. Die Energie der Bandliicke reicht je nach
Zusammensetzung der aktiven Zone vom ultravioletten Spektralbereich tiber den

gesamten sichtbaren Bereich bis ins Infrarote.

2. Wachstum

Briegleb und Geuther [Briegleb62] gelang bereits 1862 die erste Synthetisierung von
AIN, 1932 wurde erstmals von Johnson und Parsons GaN synthetisiert [Johnson32].
Damals konnten die Nitride allerdings nur in kleinen Mengen in Pulverform her-
gestellt werden, die zur Untersuchung der grundlegenden Eigenschaften verwendet
wurden. Bis zum epitaktischen Wachstum in ausreichender Qualitat und zur ersten
effizienten Leuchtdiode auf Grundlage der I1I-Nitride war es allerdings noch ein sehr
weiter Weg. Der Durchbruch gelang 1993 Nakamura bei Nichia Chemical Industries
in Japan [Nakamura93]. Er stellte erstmals eine blau emittierende Leuchtdiode her,
die aus einer p-GaN/n-InGaN/n-GaN Doppelheterostrukur bestand.

In diesem Abschnitt sollen einige Epitaxieverfahren kurz vorgestellt werden und
auf mogliche Substrate fiir das Wachstum eingegangen werden. Weiterfithrende Be-

schreibungen sind beispielsweise in [Ambacher98, Jain00] zu finden.

2.1. Metallorganische Gasphasenepitaxie (MOVPE)

Das géngigste Epitaxieverfahren fiir Gruppe-III Nitride ist die Metallorganische Gas-
phasenepitaxie (engl. metalorganic vapour phase epitaxy, MOVPE). Hierbei liegen
die Gruppe-IIT Metallatome in organischen Verbindungen vor. Typische Quellen
fir Ga sind Trimethylgallium (TMGa, Ga(CHs)s) oder Triethylgallium (TEGa,
Ga(CqHs)s), fiir Indium wird Trimethylindium (TMIn) und fiir Aluminium Tri-
methylaluminium (TMAI) verwendet. Die metallorganischen Verbindungen liegen
in fester oder fliissiger Form in Bubblern genannten Behéltern vor, in denen der
Dampfdruck der jeweiligen Verbindung tiber die Temperatur geregelt werden kann.
Uber ein Trigergas (Hs bzw. N3), das den Bubbler durchstromt, werden die gasformi-
gen Metallorganika in den Wachstumsreaktor geleitet. Als Quelle fiir den Stickstoff

wird Ammoniak-Gas (NHj3) verwendet.
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Diese Gase werden nun auf ein geheiztes Substrat geleitet. Durch die hohen Tem-
peraturen zersetzen sich die Verbindungen, und auf der Substratoberflache entsteht
GaN. Die grundlegende Reaktionsgleichung der MOVPE lautet [Nakamura00]:

GCL(CHg)g + NH3 — GaN + 30H4

Auch bei Substrattemperaturen im Bereich von 1000 °C zersetzt sich nur ein Teil
der Ammoniak-Molekiile. Aus diesem Grund werden Nitrid-Verbindungen meist mit
einem sehr hohen Angebot an NH3 gewachsen, was zu einem hohem V /III-Verhéltnis

von typischerweise > 250 fithrt [Hertkorn09).

Zur Beeinflussung der elektrischen Eigenschaften der Halbleiter werden diese gezielt
mit Fremdatomen dotiert. Um eine n-Leitfahigkeit zu erreichen, wird an die Stelle
der ITI-Metallatome Si in den Kristall eingebracht. Als Si-Quelle bei der MOVPE
wird Silan (SiHy) oder Disilan (SipHg) verwendet. Dies fithrt zu Donatorniveaus mit

einer Aktivierungsenergie von 12 — 25 meV [Nakamura00].

Auch ohne beabsichtigte Dotierung weisen GaN-Strukturen immer eine geringe n-
Leitfahigkeit auf. Diese wird auf N- bzw. Ga-Fehlstellen im Kristall oder durch eine

Verunreinigung mit Sauerstoff-Atomen zuriickgefiihrt [Jain00].

Die p-Dotierung von GaN stellte lange Zeit ein grofies Problem dar. Als Dotier-
stoff bietet sich Magnesium an. Die Quelle fiir das MOVPE-Wachstum ist Bis-
cyclopentadienyl-Magnesium (CpsMg, (CsHs)oMg). Die Aktivierungsenergien der
Mg-Akzeptoren sind sehr hoch (ca. 160 meV [Ambacher98]), so dass bei Raumtem-
peratur nur ein kleiner Teil der Akzeptoren ionisiert ist. Hinzu kommt noch, dass
unbeabsichtigte Verunreinigungen fiir eine n-Leitfahigkeit sorgen, die den Effekt der
p-Dotierung teilweise kompensiert. Um eine ausreichende p-Leitfahigkeit zu errei-
chen, miissen also relativ hohe Konzentrationen des Dotierstoffs eingebracht werden,
und die Probe nach dem Wachstum noch speziell behandelt werden. Unbehandel-
te Proben zeigen praktisch keine p-Leitfahigkeit. Erst durch die Bestrahlung mit
niederenergetischen Elektronen [Amano89] oder durch thermische Behandlung in
Vakuum oder Stickstoffatmosphére [Nakamura92] werden die Akzeptoren aktiviert.
Dies wird dadurch erklart, dass wahrend des Wachstums durch atomaren Wasser-
stoff Mg-H Komplexe gebildet werden, welche die Akzeptoren passivieren. Durch die
hohe Temperatur kann die Mg-H-Bindung gebrochen werden, und der Wasserstoff
entweicht. Erst durch diesen Aktivierungsprozess kann eine p-Leitfahigkeit erreicht

werden.
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2.2. Weitere Epitaxieverfahren

Ein der MOVPE é&hnliches Verfahren ist die HVPE (engl. hydride vapour phase
epitaxy). Hier dient GaCl-Gas als Gallium-Quelle. Dieses wird hergestellt, indem
HCIl-Gas tiber fliissiges Gallium geleitet wird. Zusammen mit NH3 wird es dann

iiber ein geheiztes Substrat geleitet, die Wachstumsbedingungen sind dhnlich wie
bei der MOVPE.

Die HVPE ermoglicht hohe Wachstumsraten, so dass sehr dicke GaN-Schichten ab-
geschieden und vom Substrat getrennt werden konnen. Diese Schichten konnen als
Quasisubstrate flir gitterangepasstes homoepitaktisches Wachstum verwendet wer-
den (siehe néchster Abschnitt). Allerdings kénnen mit dieser Methode nur n-dotierte

Schichten gewachsen werden [Ambacher98].

Bei der Molekularstrahlepitaxie (MBE, engl. molecular beam epitaxy) werden im
Ultrahochvakuum Molekularstrahlen der Elemente (Ga, In, Al, N) auf die geheizte
Substratoberflache geleitet. Der molekulare Stickstoff wird hierfiir in einem Plas-
ma aufgespalten (PAMBE, engl. plasma assisted MBE). Auf der Substratoberfliche
muss keine Verbindung, beispielsweise von NHj gebrochen werden. Das Wachstum
kann also hier bei deutlich niedrigeren Temperaturen als bei der MOVPE stattfinden.
Da auch kein Wasserstoff an der Epitaxie beteiligt ist, miissen die MBE-gewachsenen
p-dotierten Schichten nicht nachtraglich aktiviert werden. Fiir die Massenprodukti-
on ist die MBE jedoch nicht geeignet, weil nur sehr geringe Wachstumsraten erreicht
werden und zusatzlich durch das benoétigte Ultrahochvakuum das Laden von Sub-

straten und Entladen von fertigen Proben aus dem Reaktorraum erschwert wird.

An der Polnischen Akademie der Wissenschaften in Warschau werden GaN-Ein-
kristalle aus einer Losung von atomarem Stickstoff in fliissigem Gallium hergestellt.
Dieses Verfahren benotigt allerdings einen sehr hohen Druck (10 — 20 kbar) bei
Temperaturen von 1400 — 1600 °C [GrzegoryOl]. Die erreichten Wachstumsraten
sind sehr gering, so dass die Herstellung von ausreichend grofien Kristallen sehr viel
Zeit in Anspruch nimmt, was die Anwendbarkeit in der Massenproduktion erheblich
einschrankt. Ein epitaktisches Wachstum von Heterostrukturen ist mit dieser Me-
thode nicht moglich, die hergestellten Kristalle konnen somit nur als Substrat fiir

andere Epitaxieverfahren verwendet werden.

2.3. Substrate

Da es kaum ausreichend grofle GaN-Einkristalle in guter Qualitat gibt, wird die

Epitaxie meist auf Fremdsubstraten vorgenommen (Heteroepitaxie). Diese Substrate
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miissen eine ahnliche Kristallstruktur wie GaN aufweisen. Auflerdem muss die ther-
mische Ausdehnung der beiden Stoffe vergleichbar sein, weil sonst beim Abkiihlen
von der Wachstumstemperatur (> 900 °C) auf Raumtemperatur Risse entstehen
konnen. Bei der MOVPE ist das Substrat zusétzlich noch Ammoniak und Was-
serstoff bei sehr hohen Temperaturen ausgesetzt und muss somit gegeniiber diesen

Verbindungen chemisch stabil sein.

Fiir die Massenproduktion ist es dariiber hinaus erforderlich, dass die Substrate
mindestens mit einem Durchmesser von zwei Zoll vorliegen, und in grofien Stiick-

zahlen giinstig zu erhalten sind.

In diesem Kapitel wird nur auf Substrate eingegangen, auf denen GaN in c-Richtung
aufgewachsen wird. Ein Uberblick iiber andere Kristallrichtungen und die dafiir

geeigneten Substrate wird in Abschnitt 4 gegeben.

Das gangigste Substrat fiir die Heteroepitaxie, das alle genannten Bedingungen
erfiillt, ist Saphir (Al;O3). Obwohl Saphir eine rhomboedrische Struktur aufweist,
kann der Kristall auch durch eine hexagonale Einheitszelle beschrieben werden. Ist
diese im Vergleich zu GaN um 30° gedreht [Jain00], so erreicht man eine Gitter-
fehlanpassung (relative Abweichung der beiden Gleichgewichtsgitterkonstanten) von
13.9 % [Ambacher98]. Der thermische Ausdehnungskoeffizient von Saphir ist gréfier
als der von GaN. Beim Abkiihlen zieht sich das Substrat also stiarker zusammen als

die GaN-Schicht, was zu einer kompressiven Verspannung fiihrt.

Da SiC einen kleineren thermischen Ausdehnungskoeffizienten aufweist als GaN
fithrt dies beim Abkiihlen zu einer tensilen Verspannung. Somit wird gerade fiir
dickere Epitaxie-Strukturen die Bildung von Rissen ein kritischer Punkt. Fiir diinne-
re Schichten kommen jedoch die Vorteile der geringen Gitterfehlanpassung (3.5 %
[Jain00]) und die Moglichkeit der Dotierung zum Tragen. Durch die Leitfahigkeit
des Substrates kann ein Bauteil iiber die Riickseite kontaktiert werden, was die

Fertigung deutlich vereinfacht.

Ein besonders attraktives Substratmaterial ist Silizium. Es ist in vielen Gréfen und
mit hoher kristalliner Qualitat giinstig zu erhalten. Zudem ist durch entsprechende
Dotierung jede Art von Leitfahigkeit moglich. Das Wachstum von GaN auf Silizium
gestaltet sich jedoch schwierig. Die meisten Anséitze verwenden die Si(111)-Ebene,
da diese eine trigonale Symmetrie aufweist, und somit das Wachstum von GaN
in c-Richtung begiinstigt [Krost02]. Durch die hohe Gitterfehlanpassung (16.9 %)
und die unterschiedlichen thermischen Ausdehnungskoeffizienten ist ein rissfreies

Wachstum nur schwer zu verwirklichen [Able05]. Neuere Publikationen zeigen, dass
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auch GaN-Wachstum auf anderen Si-Oberflachen moglich ist, wie beispielsweise der

Si(110)-Ebene [Reiher10].

Idealerweise findet das Wachstum auf Substraten aus GaN statt. Diese sogenannte
Homoepitaxie hat dann nicht mit den Schwierigkeiten der Gitterfehlanpassung oder
unterschiedlicher thermischer Ausdehnungskoeffizienten zu kiampfen. Eine Moglich-
keit hierfiir bieten die im vorigen Abschnitt erwahnten dicken, mittels HVPE ge-
wachsenen, GaN-Schichten, die vom Substrat abgelosten werden konnen. Diese sind
an der Oberflache vollstandig relaxiert (siche hierzu den folgenden Abschnitt) und
konnen als Substrate fiir die Homoepitaxie dienen. Die Herstellung dieser Substrate

mit einer geringen Dichte an Kristallfehlern ist jedoch aufwandig und somit teuer.

3. Storungen des Kristallgitters

Durch das Wachstum auf einem Fremdsubstrat wird das Kristallgitter der III-Nitride
gestort. Durch die unterschiedlichen Gitterkonstanten wachsen die Schichten ver-
spannt auf. Dies ist einerseits am Ubergang zwischen Substrat und Epitaxieschicht
der Fall, aber auch bei Heterostrukturen. Hier werden beispielsweise diinne Schich-
ten InGaN auf GaN abgeschieden. Der aufwachsende Kristall wird so verspannt,
dass sich die Gitterstruktur der darunterliegenden Schicht anpasst (pseudomorphes
Wachstum). Sind die Unterschiede zu gro8, so bilden sich Kristallfehler, sogenannte
Versetzungen aus. Durch die Unterschiede der thermischen Expansionskoeffizien-
ten von Substrat und Epitaxieschichten entstehen zusatzliche Verspannungen beim
Abkiihlen nach dem Wachstum. Im Folgenden werden die Auswirkungen der Ver-
spannungen auf den Kristall kurz beschrieben, und anschlieend verschiedene Arten

von Versetzungen, sowie deren Einfluss auf die Photolumineszenz vorgestellt.

3.1. Verspannungen

Eine elastizitatstheoretische Beschreibung der Verspannungen eines GaN-Kristalls
ist beispielsweise in [Gmeinwieser06] zusammengefasst. Hier sollen nur die wich-
tigsten Groflen, die zum weiteren Verstandnis der Arbeit wichtig sind, eingefiihrt

werden.

Die Auswirkungen von externen Kraften oder Spannungen o;; auf die Verformung

eines Kristalls €;; wird durch das Hook’sche Gesetz beschrieben:

Oij = Z Cz‘jklEkl- (1-3)
k.l
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Die Komponenten o,,, o, und o,. beschreiben hierbei Druckkrafte entlang der
Hauptachsen des Kristalls, die Nichtdiagonalelemente o, 0,, und o,. die Scher-

krifte, die auf die Seitenflachen des Kristalls wirken.

Aus Symmetriegriinden kann der Elastizititstensor Cjjy (ein Tensor vierter Stu-
fe) auf eine 6 x 6-Matrix reduziert werden [Ambacher02]. Wird die Symmetrie des
Wurtzit-Kristalls mit beriicksichtigt, besteht der Elastizitatstensor nur noch aus fiinf

unabhangigen Elementen:

C’11 012 C(13 0
012 Cll C(13 0
Cl3 ClS C33 0
0 0 0 Cu O
0 0 0 0 Cu
0 0 0 0 0 3(Cnu-0Ch)

o O O

0
0
0

1.4
0 (1.4)
0

Durch die Verspannung des Kristalls wird aus einer mikroskopischen Sichtweise das
Untergitter der Metallatome gegeniiber dem Untergitter der Stickstoff-Atome ver-
schoben [Ambacher(02]. Damit werden auch die negativen und positiven Ladungs-
schwerpunkte gegeneinander verschoben, es entsteht eine piezoelektrische Polarisa-

tion.

Wird ein GaN-Kristall in c-Richtung gewachsen, so ist er biaxial verspannt. Dies
bedeutet, dass die ab-Ebene gleichméBig verspannt wird (o,, = 0y,). In Wachstums-
richtung wirkt keine Kraft auf den Kristall (o,, = 0), der sich somit in diese Richtung
frei entspannen kann. Bei dieser Wachstumsrichtung wirken keine Scherkréfte auf
den Kristall, die Nichtdiagonalelemente des Verspannungstensors verschwinden. Die
Verspannung hat zur Folge, dass sich die Gitterkonstanten a und ¢ im Vergleich zum
Gleichgewichtsfall (ag, ¢o) verandern. Die Anderungen in den beiden Richtungen sind

durch die Elastizitatskonstanten Ci3 und C33 miteinander verkniipft [Ambacher00]:

CcC— (o Clga—ao

1.5
Co Csz  ap ( )

Mittels der piezoelektrischen Konstanten es; und ess lasst sich aus der Verspannung

des Kristalls die piezoelektrische Polarisation Ppg berechnen:

- C
PPE = 2a %o (631 - 6330—13) . (16)
33

Qo

Wie im Abschnitt 1 beschrieben, tritt auch in einem unverspannten Kristall durch

die fehlende Inversionssymmetrie der Wurtzit-Struktur die spontane Polarisation Pk,
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a) b) _E.=0 E.#0
gy [T~LB LB
* Psp p-GaN € E Y,
kompressive L0 ]
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Abbildung 1.2.: a) Spontane (Pgp) und Piezoelektrische (Ppg) Polarisation und Feld
des p-n-Ubergangs (Epn) in InGaN/GaN Quantentrogstrukturen (Abbildung analog zu
[Ambacher99a]). b) Auswirkungen der Polarisationsfelder auf die Bandkanten wvon
Leitungs- (LB) und Valenzband (VB), die Wellenfunktionen (V) und Grundzustands-
energien (Er v) im Quantentrog.

auf. Die beiden Polarisationen fithren an Grenzflichen, wie beispielsweise dem Uber-
gang von GaN nach InGaN bei Quantentrogstrukturen, zu Polarisationsladungen.
Die Vorzeichen der einzelnen Polarisationen sind in Abbildung 1.2 a) fiir den Fall
eines kompressiv verspannten InGaN/GaN Quantentrogs gemeinsam mit dem Feld

des p-n-Ubergangs dargestellt, wie sie in einer typischen LED-Struktur vorliegen.

Das elektrische Feld E;,;, das durch die Polarisationsladungen in einem Quantentrog
hervorgerufen wird, kann mittels der Dielektrizitatskonstante €, sowie der relativen

Dielektrizitdtskonstante e wie folgt berechnet werden [Ambacher00]:

By = é Ppi + (Poy(InGaN) — Poy(GaN))| (L.7)

Eine genaue quantitative Bestimmung der elektrischen Feldstarke wird in Kapitel

I11.1.2 durchgefiihrt.

Dieses elektrische Feld fithrt zu einer Verkippung der Bandstruktur in einem Quan-
tentrog, wie in Abbildung 1.2 b) schematisch dargestellt. Ahnlich dem Stark-Effekt
in der Atomphysik werden die Energieniveaus der Ladungstrager Ep,/y,o verschoben,
man spricht hierbei vom ,,Quantum Confined Stark Effect* (QCSE). Durch die Ver-
schiebung der Zustandsenergien fiir Elektronen und Locher wird die Energie, die
bei der Rekombination von Elektronen und Loéchern frei wird, geringer. Ein wei-
terer Effekt des elektrischen Feldes ist die Lokalisierung der Wellenfunktionen von
Elektronen und Lochern (W.,,) an gegeniiberliegenden Seiten des Quantentrogs.
Dadurch wird die Wahrscheinlichkeit der Rekombination der Ladungstrager unter
Aussendung eines Photons verringert. Fiir eine genauere Betrachtung dieses Effekts

wird auf Kapitel II1.1.2 verwiesen.
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3.2. Versetzungen

Bisher wurde angenommen, dass die aufwachsende Schicht so verspannt wird, dass
sie die Gitterkonstante der darunterliegenden Schicht annimmt. Ab einer gewissen
Dicke der pseudomorph verspannten Schicht wird die Verspannungsenergie durch
den Einbau von Versetzungen abgebaut [Jain00]. Es gibt verschiedene Arten von
Versetzungen, die durch ihren Burgersvektor b charakterisiert werden. Dieser wird

im Folgenden anhand zweier einfacher Versetzungstypen definiert.

Abbildung 1.3 a) zeigt anhand eines kubischen Gitters schematisch eine Stufenver-
setzung. Hier ist eine zusétzliche Halbebene (grau markiert) in den Kristall einge-
schoben, die an der Versetzungslinie 5 endet. Die gestrichelte Linie symbolisiert den
sogenannten Burgers-Umlauf, der den Burgersvektor b definiert. Fiir den Burgersvek-
tor werden die ungestorten Gitterplatze um eine Versetzungslinie so abgezahlt, dass
in jede Richtung gleich viele Gitterpléatze durchlaufen werden. Bei einem ungestorten
Kristall wiirde man so nach einem vollstandigen Umlauf wieder am Ausgangspunkt
herauskommen. Schliefit der Burgers-Umlauf eine Stufenversetzung ein, so liegt zwi-
schen Ausgangs- und Endpunkt ein Gitterplatz. Der Burgersvektor wird definiert als
Differenz zwischen Ausgangs- und Endpunkt des Burgersumlaufs. Fiir eine Stufen-
versetzung gilt bl E . Abbildung 1.3 b) zeigt schematisch eine Schraubenversetzung.
Hier sind die Kristallebenen wendeltreppenartig gegeneinander verschoben, die Ver-

setzungslinie bildet das Zentrum der Wendeltreppe und es gilt b I 5

Abbildung 1.3.: Schemazeichnung a) einer Stufenversetzung und b) einer Schraubenverset-
zung. Der Burgersvektor b wird durch einen Burgersumlauf (gestrichelte Linie) um die
Versetzungslinie 5 bestimmit.

Abbildung mit freundlicher Genehmigung entnommen aus [Gmeinwieser06] (analog zu

[Hirth68] Seite 9).
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Diese beiden Versetzungstypen sind reine Versetzungen, ihr Burgersvektor entspricht
einer primitiven Gittertranslation. Sogenannte gemischte Versetzungen sind eine

Mischform aus Stufen- und Schraubenversetzungen.

Typischerweise liegt die Dichte dieser Linienversetzungen fiir GaN-Strukturen, die
auf Saphir oder SiC gewachsen wurden, im Bereich von 10? — 10'° cm™2. Zusétzlich
zu den Linienversetzungen existieren noch planare Defekte, sogenannte Stapelfehler.

Hierbei wird die Stapelfolge der Kristallebenen verandert.

Uber die Auswirkungen auf die Photolumineszenz von Linienversetzungen existie-
ren zahlreiche Arbeiten. So wird beispielsweise in der Dissertation von Nikolaus
Gmeinwieser gezeigt, dass die Versetzungskerne in GaN-Schichten als Zentren der
nichtstrahlenden Rekombination von Ladungstragern wirken. Die Positionen der
Versetzungen sind als dunkle Stellen in der bandkantennahen Lumineszenz zu se-
hen [Gmeinwieser06]. Die Verspannungsfelder um die einzelnen Stufenversetzun-
gen, die durch die zusitzliche Halbebene hervorgerufen werden, konnten in der
Photolumineszenz durch eine Verschiebung der Emissionsenergie detektiert werden

[Gmeinwieser(7].

Darauf aufbauende Diplomarbeiten von Matthias Eder [Eder08] und Julia Danhof
[Danhof08, Danhof09] konnten fiir blau emittierende Quantentrogstrukturen eben-
falls eine Korrelation zwischen den Versetzungslinien und einer verringerten Quan-
tentrogemission feststellen. Diese Ergebnisse werden auch von weiteren Publikatio-
nen unterstiitzt [Kaneta08, Meyer10]. Im Unterschied zu reinem GaN wird teilweise
bei den untersuchten Quantentrogstrukturen zwischen den Versetzungslinien jedoch
keine homogene Lumineszenzintensitat beobachtet, was den Schluss zulasst, dass
auch noch andere Mechanismen existieren, die fiir die nichtstrahlende Rekombina-

tion von Ladungstriagern verantwortlich sind.

Um die hohe Versetzungsdichte zu reduzieren, kann das ELOG-Verfahren (engl.
epitaxial lateral overgrowth) angewendet werden [Beaumont01]. Hierbei wird zuerst
eine Schicht GaN auf einem Fremdsubstrat abgeschieden. Auf diese Schicht wird ein
Dielektrikum (SiO9 oder SiN) aufgebracht und durch photolithographische Schritte
in parallele Streifen geatzt. Die Regionen zwischen den Streifen werden als Fens-
ter bezeichnet. Anschlieend wird die Struktur wieder in den Reaktor eingebracht,
und weiteres GaN abgeschieden, das zuerst nur in den Fensterbereichen anwach-
sen kann, und nicht auf der SiOs-Maske. Die Maskenregion wird durch geeignete
Wachstumsbedingungen lateral iberwachsen (daher der Name ELOG), bis sich eine
geschlossene Oberflache bildet (,, Koaleszenz*). Die Masken stoppen die Ausbreitung

der Versetzungen in die dariiberliegende Schicht, und somit kann in den Regionen
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iiber der Maske die Versetzungsdichte auf Werte im Bereich von 10° cm™2 reduziert
werden. Eine genauere Beschreibung und optische Charakterisierung von ELOG-
Strukturen findet sich beispielsweise in der Diplomarbeit von Peter Gottfriedsen
[Gottfriedsen04].

Fiir den ELOG-Prozess muss die Strukturierung der Maske auflerhalb des Wachs-
tumsreaktors vorgenommen werden. Aulerdem wird die Versetzungsdichte nur tiber-
halb der Masken verringert, in den Fensterregionen konnen sich die Versetzungen
weiterhin ungestort ausbreiten. Diese Nachteile werden durch das Einbringen ei-
ner SiN-Zwischenschicht umgangen (siehe z. B. [Hertkorn09]). Bei dieser Methode
wird so wenig SiN abgeschieden, dass die GaN-Oberflache nicht vollstandig bedeckt
wird. Es bildet sich eine inselartige Struktur aus, die beim nachsten Wachstums-
schritt von GaN iiberwachsen wird. Die Reduktion der Defektdichte beruht auf dem
gleichen Prinzip wie beim ELOG-Verfahren, nur dass hiermit die Versetzungsdichte

gleichmafBig reduziert wird.

4. Alternative Kristallrichtungen

Wie im Abschnitt 3.1 beschrieben wurde, treten bei in c-Richtung gewachsenen
Quantentrogstrukturen starke elektrische Felder auf, die durch die spontane und
piezoelektrische Polarisation hervorgerufen werden. Man bezeichnet die c-Ebene
aus diesem Grund als polare Ebene. Die Nachteile, die diese Felder auf die Licht-
emission von optoelektronischen Bauteilen haben, nehmen mit dem Indium-Gehalt
immer mehr zu. Dies ist einer der Griinde, warum die Herstellung von hocheffizi-
enten grinen Leucht- und Laserdioden sehr komplex ist. Eine Moglichkeit, diese
Felder zu umgehen, bieten andere Kristallrichtungen der Wurtzitstruktur. So wer-
den die Ebenen senkrecht zur c-Ebene als nonpolare Ebenen bezeichnet (a- und m-
Ebene), alle Ebenen dazwischen als semipolar. Die Erforschung dieser alternativen
Kristallrichtungen geschieht in Deutschland im Rahmen des von der DFG geforder-
ten Projekts ,,PolarCoN“, an dem auch die Universitat Regensburg, beispielsweise
im Rahmen der Diplomarbeiten von Hans-Jiirgen Méstl und Lukas Schade, beteiligt
ist [M0stl09, Schade09].

Da die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben alle in c-Richtung gewach-
sen wurden, wird hier nur ein kurzer Uberblick iiber mégliche Ebenen und Wachs-
tumsprozesse gegeben.

Das Wachstum in diesen alternativen Richtungen ist noch sehr schwierig, da geeig-

nete Substrate in entsprechender Grofle fehlen. Das Wachstum auf der r-Ebene des
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Saphirs ermdglicht die Herstellung von GaN in der a-Richtung [11-20], jedoch treten
hier sehr hohe Dichten von Stapelfehlern auf [Badcock08].

Selektives Wachstum auf strukurierten Substraten, ahnlich dem ELOG-Prozess,
ermoglicht die Herstellung dreidimensionaler Strukturen mit semipolaren Seiten-
facetten. Hier werden im Rahmen des PolarCoN-Projekts verschiedene Ansétze ver-
folgt. An der Universitat Ulm werden beispielsweise dreieckige Streifen mit Seiten-
facetten der [1-101]-Ebene gewachsen [Wunderer07]. Eine Weiterentwicklung dieses
Prozesses fiihrte zu inversen Pyramidenstrukturen mit [11-22]- und [1-101]-Ebenen
[Wunderer(09]. Die Universitdt Stuttgart experimentiert mit Pyramidenstrukturen,
die auf Lochern in einer SiOo-Maske aufgewachsen werden. Hierbei bilden sich he-

xagonale Pyramiden mit [1-101]-Seitenfacetten [Jetter04].

Die Anwendung in der Massenproduktion von optoelektronischen Bauelementen
wird durch den hohen Aufwand bei Herstellung und Prozessierung der Bauteile

erschwert.

Optimal fiir die Produktion waren GaN-Substrate fiir die Homoepitaxie in beliebi-
gen Kristallrichtungen. Die Firma Mitsubishi Chemical bietet solche Substrate an.
Hierfiir werden aus einer dicken, mittels HVPE in c-Richtung gewachsenen GaN-
Schicht diinne Scheiben in beliebigen Orientierungen gesigt [Fujito08]. Dadurch
entstehen qualitativ hochwertige Substrate, die jedoch eine sehr kleine Flache auf-
weisen, die durch die Dicke der urspriinglichen GaN-Schicht begrenzt ist. Dadurch
und durch die enorm hohen Kosten eignen sich diese Substrate nicht fiir die Mas-
senproduktion, sondern nur fiir die Erforschung der grundlegenden Eigenschaften
der unterschiedlichen Kristallrichtungen [Schwarz07b]. So konnte beispielsweise eine
hocheffiziente blau-violette LED auf der m-Ebene mittels dieser Substrate hergestellt
werden [Kim07a].

Zusammenfassend léasst sich sagen, dass die verschiedenen non- und semipolaren
Kristallrichtungen interessante Moglichkeiten fiir zukiinftige Anwendungen bieten.
Durch den Mangel an geeigneten und billigen Substraten ist jedoch vorerst eine

Massenproduktion auf die c-Ebene beschrankt.

5. Prinzipieller Aufbau und Funktionsweise von LEDs

Das bisher beschriebene Materialsystem der Gruppe-III Nitride bildet die Basis von
kommerziellen blauen, grinen und weilen Leuchtdioden (LED, engl. light emitting
diode). In diesem Abschnitt soll nun kurz auf die Funktionsweise und den prinzipi-

ellen Aufbau von LEDs eingegangen werden.
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Das Herzstiick einer LED bildet ein p-n-Ubergang, die Grenze zwischen einer n-
dotierten und einer p-dotierten Schicht. Wird an diese Diodenstruktur eine Span-
nung in Vorwértsrichtung angelegt, so flielen im n-dotierten Bereich Elektronen, im
p-dotierten Bereich Locher, die in den ﬁbergangsbereich injiziert werden. Rekom-
binieren die Ladungstriger, so kann die frei werdende Energie in Form von Licht

emittiert werden.

Diese Form der LED hat jedoch grofie Nachteile. Da das gesamte Bauteil aus ei-
nem Material besteht, sind die n- und p-dotierten Schichten fiir das entstehende
Licht nicht transparent, und die Ladungstrager sind auf ein relativ grofies Volumen
verteilt, was die Rekombinationswahrscheinlichkeit deutlich reduziert. Aus diesem
Grund werden diinne Schichten mit einer geringeren Bandliicke in den p-n-Uber-
gang eingebracht. Das reduziert die Energie des emittierten Lichts soweit, dass es
von den angrenzenden Schichten nicht mehr absorbiert werden kann, und lokalisiert
die Ladungstrager auf ein deutlich kleineres Volumen. Durch die Wahl des Mate-
rials in dieser Schicht kann die Emissionswellenlange der LED bestimmt werden.
So werden im Spektralbereich von UV bis griin LEDs typischerweise auf Basis des
Materialsystems AllnGaN hergestellt, von griin bis rot wird AllnGaP verwendet
[Laubsch10].

Von einem Quantentrog (QW, engl. quantum well) spricht man, wenn die Schicht-
dicke so klein ist, dass Quanteneffekte zu gebundenen Zustianden im Potentialtopf
fithren. Typischerweise sind die Quantentroge in InGaN/GaN-LEDs wenige Nano-

meter dick.

Ein schematischer Bandverlauf einer Quantentrog-LED ist in Abbildung 1.4 b) ge-
zeigt. Eine externe Spannung U, in Vorwartsrichtung sorgt dafiir, dass Elektronen
und Locher in den Quantentrog injiziert werden. ®,,/, bezeichnet die Quasifermini-
veaus fiir die einzelnen Ladungstragerarten. Die Bandstruktur im Quantentrog ist
durch das piezoelektrische Feld verbogen (siche Abschnitt 3.1). Bei der Rekombi-
nation der Ladungstrager konnen Photonen der Energie hr erzeugt werden. Diese
Energie entspricht der Differenz der Zustandsenergien fiir Elektronen und Locher im

Quantentrog.

Ein weiteres Problem, das bei der Fertigung von hocheffizienten Leuchtdioden um-
gangen werden muss, ist der hohe Brechungsindex von GaN von n ~ 2.5 [Ejder71].
Dadurch kommt es beim Ubergang von GaN zu Luft bereits bei relativ kleinen Win-
keln von etwa 25 ° zur Totalreflexion. Dies fiihrt zur mehrfachen Reflexion des Lichts
innerhalb der LED-Struktur und erhoht damit die Wahrscheinlichkeit der Absorp-
tion. Durch die Fertigung von ThinGaN™-Chips bei Osram Opto-Semiconductors
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Abbildung I.4.: a) Schematischer Aufbau einer Dinnfilm-LED. b) Prinzip der Ladungs-

tragerinjektion in eine Quantentrogstruktur bei der Elektrolumineszenz.

wird die Lichtauskopplung aus den LED-Chips optimiert [Haerle04]. Diese Techno-
logie beruht darauf, dass das Licht auf der Unterseite der fertig montierten LED
moglichst effektiv reflektiert wird, und gleichzeitig die Lichtauskopplung an der
strukturierten Oberseite des Chips verbessert wird. Die Auskopplung wird durch
eine Aufrauung der Oberfliche durch Atzprozesse verbessert. Durch diese Ober-
flachenstruktur wird das Licht unter statistisch verteilten Winkeln gestreut, und

somit die Wahrscheinlichkeit erhoht, dass es die Struktur verlassen kann.

Dartiiberhinaus ist es wichtig, dass das Licht an der Oberflache auf moglichst wenig
absorbierende Schichten wie beispielsweise metallische Kontaktstrukturen trifft. Die
Flache der Kontakte kann jedoch nicht beliebig verkleinert werden, da sonst der
Strom nicht mehr homogen durch die aktive Zone flieen kann. Der begrenzende
Faktor ist also die laterale Leitfahigkeit der Strukturen zwischen den Kontakten

und der aktiven Zone.

Da die n-dotierte Seite der Diode wesentlich dicker ist, und eine hohere laterale
Leitfahigkeit aufweist, eignet sie sich besser als auskoppelnde Seite als die p-Seite.
Aus diesem Grund werden die Dioden bei der ThinGaN™-Technologie mit der p-
Seite eutektisch auf einen Chiptrager gebondet. Die metallische Bond-Schicht vereint

eine spiegelnde Unterseite des Chips mit einem flachigen p-Kontakt.

Durch einen ,, Laser lift off“-Prozess wird nun das Saphir-Substrat abgelost, und das
dann freiliegende n-GaN angeatzt und eine metallische n-Kontaktstruktur prozes-
siert, die aus wenigen diinnen Stegen besteht. Dadurch kann die Lichtauskoppel-

effizenz auf 75 % verbessert werden [Baur09].

Abbildung 1.4 a) zeigt schematisch den Aufbau einer so prozessierten Diinnfilm-

LED, wie sie in dieser Arbeit untersucht wurde. Diese Diode hat eine Flache von



6. Erzeugung von weiBem Licht mit LEDs 21

2 mm? und ist damit doppelt so grof§ wie eine ,,iibliche“ Hochleistungsdiode, wie sie
beispielsweise in [Baur09, Laubsch10] gezeigt wird. Dies zeigt, dass der ThinGaNT™-
Prozess auch auf groffere Chipflachen skaliert werden kann. Durch die grofiere Flache

kann die gesamte emittierte Lichtleistung bei gleicher Stromdichte erhoht werden.

Die Leistungsdaten einer 1 mm2-LED in einem Dragon-Gehause von Osram Opto
Semiconductors sind in [Baur09] veréffentlicht. Bei einem Betriebsstrom von 350
mA wird eine Leistung von 643 mW mit einer Wellenlédnge von 440 nm emittiert,

dies entspricht einem Gesamt-Wirkungsgrad von 57 %.

6. Erzeugung von weiBem Licht mit LEDs

Fiir die Anwendung von LEDs in der Allgemeinbeleuchtung muss weiles Licht er-
zeugt werden. Fir das menschliche Auge entsteht ein weiler Farbeindruck, wenn
alle Farben des sichtbaren Spektrums tiberlagert werden. Dies ist mit einer einzel-
nen LED eigentlich nicht moglich, weil durch die definierten Energiezustéande der

Ladungstriager im Quantentrog nur ein schmales Spektrum emittiert werden kann.

Eine Moglichkeit, trotzdem weifles Licht zu erzeugen, besteht darin, drei LEDs in den
Grundfarben blau, griin und rot simultan zu betreiben. Durch die additive Mischung
der drei Grundfarben kann jede beliebige Lichtfarbe eingestellt werden. F1ir eine wei-
e LED miissen die einzelnen Chips jedoch aktiv geregelt werden, da sie aufgrund
der unterschiedlichen Materialien unterschiedlich auf Temperaturschwankungen rea-
gieren. Dies macht die Produktion solcher ,,Mulit-Chip-LED*“Module aufwandig und

damit teuer.

Eine einfachere Methode, die mit nur einem LED-Chip auskommt, ist die sogenann-
te Lumineszenz-Konversions-LED. Hierfiir wird auf eine blau emittierende LED ein
Lumineszenzfarbstoff aufgebracht, der Teile der LED-Emission absorbiert, und lang-
welligeres Licht wieder emittiert. Durch additive Farbmischung kann so ein weifler
Lichteindruck entstehen. Erste Realisierungen verwendeten zwei organische Farb-

stoffe, die griin und rot emittieren [Schlotter97].

Anorganische Farbstoffe sind jedoch unempfindlicher gegeniiber UV-Strahlung oder
thermischer Belastung. So werden heute hauptséachlich Granate verwendet, die mit
seltenen Erden dotiert sind [Laubschl0], wie zum Beispiel der gelb emittierende
Farbstoff Y3Al;015:Ce®" [Schlotter97, Baur(9].

Abbildung 1.5 zeigt schematisch den Aufbau und das Spektrum einer Konversions-

LED. Durch die Uberlagerung der blauen Emission der LED und der gelben Emission
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Abbildung 1.5.: a) Schematischer Aufbau einer Konversions-LED: Die blau emittierende
LED wird mit einem gelb leuchtenden Fluoreszenz-Farbstoff beschichtet. b) Das Spektrum
einer weifen Konversions-LED besteht aus einer Uberlagerung der LED-Emission und der
Farbstoff-Emission.

des Farbstoffs ergibt sich ein weifler Farbeindruck.

So erzeugtes weifles Licht hat einen Farbeindruck wie ein Planck’scher Strahler mit
einer Temperatur von 5000 K [Baur(09]. Dies hat auf den Menschen einen sehr kalten
Eindruck, da im Vergleich zu einer herkémmlichen Glithlampe der rote Spektralbe-
reich im Spektrum fehlt (siehe hierzu z.B. [Laubsch10, Wessler10]). Um das Licht
attraktiver zu machen, kann ein zusatzlicher Farbstoff beigemischt werden, der im
roten Spektralbereich emittiert. Eine andere Losung bieten Ansétze mit mehreren
Chips. Ein Modul, das aus sechs Farbstoff-beschichteten blauen LEDs und zwei
zusatzlichen roten LEDs besteht, kann mit sehr hohen Effizienzen ein warmweifles

Licht mit einer Farbtemperatur von 3000 K erzeugen [Baur09].



Il. Experimentelle Grundlagen

In diesem Kapitel werden die in dieser Arbeit verwendeten experimentellen Metho-
den erlautert und das verwendete konfokale Mikroskop beschrieben. Der erste Teil
dieses Kapitels stellt eine kurze Zusammenfassung iiber das Prinzip der konfokalen
Mikroskopie dar. Danach wird der verwendete experimentelle Aufbau, der zu grofien
Teilen von Nikolaus Gmeinwieser [Gmeinwieser02] konzipiert worden ist, im Detail

beschrieben, sowie die einzelnen Messmethoden erklart.

Der Hauptteil der in dieser Arbeit vorgestellten Messungen besteht aus ortsauf-
gelosten Photolumineszenz-Messungen unter externen elektrischen Feldern sowie der
simultanen Messung des durch den anregenden Laserstrahl erzeugten Photostroms.
Eine weitere Methode zur Charakterisierung von LED-Strukturen ist die ortsauf-

geloste Elektrolumineszenz-Spektroskopie.

23
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1. Konfokale Mikroskopie

Der in dieser Arbeit verwendete experimentelle Aufbau basiert auf dem Prinzip der
konfokalen Mikroskopie. Die Darstellung der theoretischen Grundlagen in diesem
Kapitel richtet sich nach [Corle96]. Der grofite Unterschied zur konventionellen Mi-
kroskopie basiert darauf, dass das zu untersuchende Objekt nicht flachig beleuchtet
wird und dann iiber ein vergroflerndes Objektiv abgebildet wird, sondern die An-
regung Ortlich begrenzt ist, und das Bild punktweise aufgebaut wird. In dem in
dieser Arbeit verwendetem Mikroskop wird dies dadurch realisiert, dass die zu un-
tersuchende Probe mittels eines Verschiebetisches in der Fokusebene bewegt wird.
Alternativ lasst sich die punktweise Abbildung auch dadurch realisieren, dass der
anregende Laser iiber die Probe gefiihrt wird. Man spricht in diesem Fall von einem
,confocal scanning optical microscope®. Im weiteren Verlauf dieser Arbeit wird der
Begriff ,Scan“ verwendet, um die punktweise Abrasterung der Probe und das daraus

zusammengesetzte Bild zu beschreiben.

Als Beleuchtungs- bzw. Anregungsquelle wird ein Laser verwendet, der iiber ein Mi-
kroskopobjektiv auf die Probe fokussiert wird. Dort bildet sich dann in der Fokus-
ebene ein beugungsbegrenzter Lichtpunkt, der die Photolumineszenz der Probe an-
regt. Das emittierte Licht wird durch dasselbe Objektiv eingesammelt und tiber

eine Linse, die sogenannte Tubuslinse, auf eine kleine Lochblende fokussiert. Diese
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Abbildung I1.1.: Schematische Darstellung des Prinzips der konfokalen Mikroskopie. Die
idealen Strahlengdnge von Anregungslaser und Signal sind grau dargestellt, die gestrichelte
bzw. gepunktete Linie symbolisiert dabei Abbildungen von Punkten unterhalb bzw. seitlich
des Fokuspunktes.
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Lochblende wird im weiteren Verlauf der Arbeit nach ihrer englischen Bezeichnung
,Pinhole* genannt. Das Prinzip ist durch Abbildung II.1 verdeutlicht. Der graue
Bereich symbolisiert hier den idealen Strahlengang von Anregungslaser und Signal.
Durch die Tubuslinse wird in der Pinhole-Ebene ein vergroflertes reelles Bild der
leuchtenden Probenflache erzeugt, aus dem die Lochblende einen kleinen Bereich
durchlésst. Die Intensitit in den restlichen Bereichen wird blockiert (siehe gepunk-
tete Linie in Abbildung I1.1). Ebenso werden Regionen, die nicht in der Fokusebene
des Objektivs liegen, nun nicht mehr unscharf abgebildet wie beim konventionellen
Mikroskop, sondern verschwinden ganz. Dies lasst sich dadurch erklaren, dass Licht
aus anderen Ebenen der Probe auf dem Pinhole unscharf abgebildet wird, was zu
einem wesentlich groferen Bereich in der Ebene der Lochblende fithrt (siche gestri-
chelte Linie in Abbildung I1.1), und durch das Pinhole nicht mehr auf den dahinter
liegenden Detektor abgebildet werden kann. Das Pinhole agiert somit als raumlicher
Filter in der Detektionsebene, was die Ortsauflosung des Mikroskops weiter verbes-
sert. Der Fokus dieser Detektion fallt mit dem Anregungsfokus zusammen, daher
die Bezeichnung , konfokal®.

Theoretisch lasst sich die Wirkung des konfokalen Mikroskops auf die raumliche
Auflésung der Abbildung durch eine Faltung des Anregungsfokus mit dem De-
tektionsfokus beschreiben. Eine genaue theoretische Beschreibung der Abbildun-
gen und der dadurch erreichten Auflosungsvermdogens findet sich beispielsweise in
[Born93, Corle96].

Durch Beugung an der Eintrittspupille des Objektivs wird eine inkoharent strahlende
Punktlichtquelle in der Detektionsebene als beugungsbegrenzte, um die optische
Achse radialsymmetrische Scheibe abgebildet. Die Intensitat des Beugungsbildes im
Abstand von der optischen Achse r wird durch die Airy-Funktion beschrieben:

(IL.1)

krsin @

() = ’2J1(kr sin ) ‘ 7

mit der Besselfunktion J; und dem Wellenvektor des Lichts k& = 27”

Zwei Punkte auf der Probe lassen sich dann getrennt auflosen, wenn sie mindestens
den Abstand voneinander haben, bei dem die Intensitdt der beiden Beugungsbilder
zwischen den Punkten auf 1/e abféllt (Rayleigh-Kriterium). In [Corle96] ist dieses

laterale Auflosungsvermogen fiir ein Standardmikroskop mit

0.61\

de = — 2
ST NA

(I1.2)

angegeben. Der Index S steht hier fiir das Standardmikroskop. Durch Verwendung
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des konfokalen Mikroskops (Index C') wird dies auf

~0.56)

d
T NA

(I1.3)

verbessert.

In die Berechnung der Ortsauflosung geht eine wichtige Kenngrofle des Objektivs
ein, die numerische Apertur (NA). Sie beschreibt, welchen Akzeptanzwinkel das

verwendete Objektiv hat:
NA =nsinf. (I1.4)

Hierbei ist n der Brechungsindex des Materials zwischen Probe und Objektiv und
0 der halbe Offnungswinkel unter dem das Licht vom Objektiv akzeptiert wird. Ist
zwischen Objektiv und Probe Luft, so kann die NA des Objektivs nie grofler als
1 werden. Im Fall des in dieser Arbeit zum Teil verwendeten Immersionsobjektivs
wird allerdings zwischen Probe und Objektiv ein Ol mit hoherem Brechungsindex
eingebracht, was somit eine NA > 1 ermdglicht. Je hoher die numerische Apertur

des Objektivs ist, desto hoher ist die theoretisch erreichbare Auflosung.

Die theoretischen Auflésungsgrenzen fiir die in dieser Arbeit verwendeten Objektive
sind in Tabelle I1.1 angegeben. Details zu den Objektiven sind in Abschnitt 1.2
angegeben. Fiir die Berechnung wurde eine Wellenlange von A = 450 nm verwendet,

da die hier untersuchten Proben bei dieser Wellenlange emittieren.

Objektiv | Numerische Apertur Auflésungsgrenze

NA fiir konfokales Mikroskop d¢
Linse 0.75 336 nm
Immersion 1.3 194 nm

Tabelle I1.1.: Theoretische Auflésungsgrenzen der verwendeten Objektive

Diese Werte sind in der Realitét allerdings nicht zu erreichen, da die Berechnung fiir
ein infinitesimal kleines Pinhole durchgefiihrt wurde. Ein weiterer Effekt, der sich
negativ auf die Abbildung und somit auf die Ortsauflosung auswirkt, sind die Lin-
senfehler der abbildenden Optiken. Diese werden zwar durch die Verwendung eines
Mikroskop-Objektivs minimiert, konnen aber nicht vollstandig eliminiert werden.

Auch kleine Justierungenauigkeiten wirken sich negativ auf die Ortsauflosung aus.

Eine Bestimmung der realen Auflosung des Versuchsaufbaus kann durch den Scan
iiber eine ideale Kante vorgenommen werden. In den Diplomarbeiten von Julia Dan-

hof [Danhof08] und Hans-Jiirgen Mostl [M6stl09] wurde dies mit einer pyramidal
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gewachsenen Probe von der Universitat Ulm durchgefiihrt. Die Beschreibung dieser
Probenstruktur findet sich in [Wunderer07]. Ein Scan iiber die Kante, die im Rah-
men der gegebenen Ortsauflosung als ideal angenommen werden kann, liefert einen
durch die Auflésung verbreiterten Intensitatsabfall. Als Auflosung wird der Abstand
der beiden Punkte definiert, in denen die Intensitat 90 % und 10 % der maximalen
Intensitdt durchlduft (siehe hierfiir auch [Gmeinwieser06]). Mit dem Immersionsob-
jektiv konnte dadurch ein Wert von 235 nm bestimmt werden, der schon sehr nahe

an der theoretischen Grenze liegt.

Bisher war in diesem Abschnitt nur von der lateralen Auflosung die Rede, also in
einer Ebene senkrecht zur optischen Achse des Mikroskops. Von Interesse ist aller-
dings auch das Auflosungsvermogen entlang der optischen Achse. Hier spricht man
auch von der Tiefenscharfe. Der Intensitatsverlauf entlang der optischen Achse im

Abstand z von der Fokusebene wird durch folgende Gleichung beschrieben [Corle96]:

I() = (sin Brz(1 — cos 9)]) ' (IL5)

B2(1 — cos )

Die Tiefenscharfe d, betragt

0.62\

d, = ——=
n(1 — cos6)

(IL.6)

Diese liegt fiir die in dieser Arbeit verwendeten Objektive bei einigen hundert Na-
nometern. Da hier Quantentrogschichten von der Dicke von wenigen Nanometern
untersucht werden, spielt die Tiefenschérfe jedoch keine Rolle. Auch bei Mehrfach-
quantentrogen ist die Licht emittierende Schicht immer noch deutlich innerhalb des
Tiefenscharfebereichs des Mikroskops. Bei der Photolumineszenz-Spektroskopie an
dreidimensionalen Strukturen, wie sie in [M6stl09, Schade09] beschrieben ist, muss

die Tiefenscharfe jedoch mit berticksichtigt werden.

Bei der Photolumineszenz aus einer wenige wm dicken Schicht kann es prinzipiell zu
einer Interferenzstruktur kommen, die das PL-Spektrum tiberlagert. Diese Interfe-
renzen gleicher Dicke sind in den hier gezeigten pPL-Messungen nicht zu sehen, da
durch die Verwendung von Mikroskopobjektiven mit hoher numerischer Apertur das
Licht durch die grofle Winkelverteilung ein breites Spektrum an k-Werten aufweist,

und somit die Interferenzen herausgemittelt werden.
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2. Mikro-Photolumineszenz-Messungen

Fiir die in dieser Arbeit gezeigten Messungen wurde ein selbstgebautes konfoka-
les Mikroskop verwendet. Dieses ist im Rahmen der Diplomarbeit von Nikolaus
Gmeinwieser [Gmeinwieser02] entstanden, und wurde seitdem besténdig weiterent-
wickelt und optimiert. Urspriinglich wurde der Aufbau fiir hochortsaufgeloste Spek-
troskopie an GaN-Kristallen konzipiert. Inzwischen werden hauptsachlich InGaN-
Quantentrog-Strukturen untersucht. Desweiteren besteht die Moglichkeit, externe
elektrische Felder an die Probe anzulegen und damit den durch den Anregungslaser
erzeugten Photostrom zu messen (siehe hierzu Abschnitt 11.3), sowie die Elektrolu-

mineszenz von Leuchtdioden zu messen (Abschnitt 11.4).

Abbildung II.2 zeigt eine schematische Zeichnung des verwendeten konfokalen Mi-
kroskops. Auf eine genaue Beschreibung der einzelnen Strahlengange wird hier ver-
zichtet, diese sind in [Gmeinwieser06] detailliert aufgefiihrt. Hier soll deshalb nur
auf die prinzipielle Funktionsweise, fiir diese Arbeit wichtige Parameter und seit-
dem geanderte Komponenten eingegangen werden, sowie die Methode beschrieben

werden, die eine reproduzierbar genaue Justage des Aufbaus ermoglicht.

CCD

Dielektrischer
Spiegel Laser
NG-Filter
Spektrometer
Strahl- | Gitter:
teiler P — 150, 1200,
; Pinhole, 2400 L/mm
1:1
Glasfaser
gekiihite CCD
Mikroskop-
objektiv
Sourcemeter

Probe auf
xyz Piezo-Verschiebetisch

Abbildung I1.2.: Schemazeichnung des Mikro-Photolumineszenz-Messplatzes.
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Verwendete Gerate

Als Anregungsquelle wurde hauptséchlich ein Argon-Ionen Laser der Firma Spectra-
Physics (Modell 2045E) verwendet. Fiir spektroskopische Messungen an Halbleiter-
strukturen wird eine Emissionslinie benotigt, deren Photonenenergie iiber der Ener-
gie der Bandliicke des zu untersuchenden Materials liegt. Bei GaN-Schichten bietet
sich so die Emissionlinie mit einer Wellenlange von A\ = 334 nm an. Fiir die in dieser
Arbeit vorgestellten Messungen an InGaN/GaN Quantentrogstrukturen ist diese Li-
nie allerdings weniger geeignet, weil sie bereits in den GaN-Barrieren absorbiert wird,
und somit Ladungstréager erst durch Transportprozesse in den Quantentrog gelangen.
Durch die Wahl der Emissionslinie bei A = 380 nm werden die Ladungstrager selek-
tiv in den Quantentrog-Schichten erzeugt, da die Photonenenergie nicht ausreicht,
um Ladungstrager in den Barrieren anzuregen. Somit haben Transportprozesse in
den Barrieren keinen Einfluss auf die Photolumineszenz der InGaN Quantentroge.
Die selektive Anregung der Quantentrogschichten ist ein grofler Vorteil gegeniiber
der Kathodolumineszenz, wo die Ladungstrager oberflichennah durch einen Elek-
tronenstrahl erzeugt werden und erst durch Transportprozesse in den Quantentrog
gelangen.

In der letzten Phase dieser Arbeit wurde zusatzlich ein Diodenlaser der Firma Topti-
ca (Modell iPulse/iBeam) mit einer Emissionswellenldnge von A = 375 nm verwen-
det. Dieser zeichnet sich, dhnlich wie der Argon-lIonen-Laser, durch eine exzellente
Strahlqualitat aus, allerdings ist die maximale Leistung von 18 mW noch vergleichs-
weise gering. Grofler Vorteil dieses Lasers ist der geringe Stromverbrauch im Betrieb
und die sofortige Einsatzbereitschaft ohne langere Aufwarmzeiten.

Der anregende Laserstrahl wird durch eine Kombination zweier Linsen (f1 = —5 cm,
f2 = 10 cm) aufgeweitet und iiber einen auf die Laserwellenldnge optimierten
dielektrischen Spiegel zum Objektiv umgelenkt. Ein Filterrad mit zehn Sektoren
ermoglicht die stufenweise Abschwéachung des Laserstrahls um bis zu drei Grofen-
ordnungen bei gleichbleibender Dicke des Filters. Dies sorgt fiir einen konstanten
Versatz des Laserstrahls beim Durchgang durch den Filter iber den gesamten Lei-
stungsbereich, was bei der Verwendung von einzelnen Filtern nicht gewahrleistet
werden kann.

Die in dieser Arbeit verwendeten Objektive sind Standard-Mikroskopobjektive der
Firma Zeiss. Dies ist zum einen das Modell ,,LD Plan-Neofluar 63x /0.75 Korr* mit
einer Vergroflerung von 63x und einer numerischen Apertur von NA = 0.75. Der
Arbeitsabstand dieses Objektives betragt 1.7 mm und die Deckglaskorrektur ist fiir

Glasstarken von 0 bis 1.5 mm einstellbar. Dies ermoglicht auch Messungen bei tie-
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fen Temperaturen, bei denen die Probe in einen Mikroskopkryostaten eingebaut ist.
Dieses Objektiv wird im weiteren Verlauf der Arbeit als Linsenobjektiv bezeich-
net. Ein weiteres Objektiv ist das Immersionsobjektiv, Modell , Fluar 100x /1.3 Oil
UV* der Firma Zeiss mit einer VergrofSerung von 100x. Hier wird zwischen Pro-
be und Objektiv ein Immersionsdl (,,Immersol 518 F*) mit einem Brechungsindex
von n = 1.518 eingebracht. Somit kann die numerische Apertur auf einen Wert von
NA = 1.3 erhoht werden, und damit die Ortsauflésung verbessert werden (siche Ta-
belle 11.1). Um die optimalen Abbildungseigenschaften dieses Objektivs zu nutzen,
muss zwischen Probe und Objektiv noch ein Deckglas mit einer Dicke von 0.17 mm
eingebracht werden.

Die Probe wird unter dem Objektiv auf einem xyz-Piezo-Verschiebetisch (Firma PI,
Modell P517.30) mit einem Verschiebeweg von 100 x 100 x 20 wm?® montiert. Damit
kann die Probe auf £50 nm genau positioniert werden. Durch die Kontaktierung
der Probe an ein Keithley Sourcemeter (Modell 2400) kann die Photolumineszenz
unter externen elektrischen Feldern gemessen werden.

Das Photolumineszenzsignal wird durch das Objektiv eingesammelt und durch einen
Strahlteiler zur Halfte in den Auswertestrahlengang gelenkt. Dort wird das Signal
mit einer Tubuslinse (hier eine Kombination aus einer plankonvexen und einer Men-
sikuslinse mit einer Gesamtbrennweite von 18.75 c¢cm) auf die Pinhole-Ebene fokus-
siert. Als Pinhole kann eine Multimode-Glasfaser mit einem Kerndurchmesser von
50 um verwendet werden. Dies kann allerdings dazu fiihren, dass Licht von auflerhalb
des Fokuspunktes in den Mantel der Glasfaser einkoppelt, und somit noch zusétzlich
zum detektierten Signal beitragt. Deshalb wurde im Laufe dieser Arbeit eine Halte-
rung konzipiert, die es ermoglicht, vor die Glasfaser noch eine Lochblende mit einem
Durchmesser von 35 pum zu montieren. Zu beachten ist hierbei, dass die Glasfaser
hinter dem Pinhole zentriert montiert wird, und der Abstand maximal so grof} ist,
dass das Beugungsmaximum hinter dem Pinhole noch vollstandig in die Glasfaser
eingekoppelt werden kann.

Das Signal wird dann durch einen Monochromator (Jobin Yvon Triax 550) spektral
zerlegt und mittels einer mit fliissigem Stickstoff gekiihlten CCD-Kamera (Jobin
Yvon Spectrum One) detektiert.

Der Teil des Photolumineszenzsignals, der den Strahlteiler unabgelenkt passiert,
wird aufgrund seines spektralen Abstands zum anregenden Laser vom dielektrischen
Spiegel durchgelassen, und wird mittels eines Achromaten mit einer Brennweite von
15 cm auf eine CCD-Kamera der Firma Allied Vision Technologies (Modell Guppy
F-146C) abgebildet.
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Die Software zur Steuerung des gesamten Aufbaus und zur Erfassung der Messda-
ten wurde von Nikolaus Gmeinwieser entwickelt, und in den letzten Jahren von Jorg
Ehehalt komplett iiberarbeitet, standig weiterentwickelt und fiir neue Messaufgaben

erganzt.

Justage des Aufbaus

Da die eben beschriebene CCD-Kamera mit einem C-Mount Objektivgewinde aus-
gestattet ist, ist die Position des Bildsensors genau bekannt,und somit kann dieser
genau in der Brennebene der abbildenden Linse positioniert werden. Ausgehend von
dieser Abbildung kann der gesamte Aufbau danach optimal justiert werden. Zuerst
wird die zu untersuchende Probe groflachig angeregt. Dies geschieht entweder durch
eine Linse mit Brennweite f = 5 cm, die den anregenden Laser in der Bildebene so
aufweitet, dass eine grofie Flache der Probe zur Photolumineszenz angeregt wird,
oder bei LED-Strukturen durch die Elektrolumineszenz der gesamten Diode. Nun
kann die Position des Objektivs so eingestellt werden, dass eine optimal scharfe Ab-
bildung auf der Beobachtungskamera zu sehen ist.

Der Fokuspunkt des anregenden parallelen Laserstrahls miisste nun auch optimal in
der Probenebene liegen. Es hat sich allerdings herausgestellt, dass durch den grofien
spektralen Abstand des Laserlichts zum Photolumineszenz-Signal die chromatische
Abberration einen grofien Einfluss hat. Der Fokus der Laserwellenlange féllt nicht
mit dem Fokus der PL-Wellenlange zusammen. Durch eine gezielte ,,Dejustierung*
des Strahlaufweitungsteleskops kann der chromatischen Abberation entgegengewirkt
werden, und der Laser auf eine minimale Spotgrofie in der Quantentrog-Ebene der
Probe justiert werden. Danach wird das Pinhole im Fokuspunkt der Tubuslinse po-
sitioniert.

Mit dieser Methode ist eine reproduzierbare Justage des Aufbaus moglich, die eine

gleichbleibend gute Ortsauflosung gewéhrleistet.

Auswertung der Spektren

Indem die Probe unter dem Mikroskop verschoben wird, kann nun an jedem Punkt
der Probe ein Photolumineszenz-Spektrum aufgenommen werden. Zur Auswertung
der Messdaten werden zwei unterschiedliche Methoden verwendet. Die einfachere
und schnell realisierbare Methode beruht auf der Berechnung des 0. und 1. Moments
der PL-Spektren. Das 0. Moment ist gleichbedeutend mit der spektral integrierten

Intensitat. Hier wird nicht im mathematischen Sinne iiber das Spektrum integriert,
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sondern die einzelnen Messwerte aufsummiert. Dies ist mit deutlich weniger Rechen-
zeit verbunden, und liefert gleich gute Ergebnisse.
Das 1. Moment entspricht dem spektralen Schwerpunkt des Spektrums und gibt die

energetische Position des PL-Signals an:

B ff Counts(hv) - hv dv

' (IL.7)
. Counts(hv) dv

1

Hierbei ist Counts(hv) die Zéhlrate des Spektrometers bei der Lichtfrequenz v, h ist
das Planck’sche Wirkungsquantum. Die Integrationsgrenzen a und b werden dabei
so gewahlt, dass das Intensitatsmaximum etwa in der Mitte dieses Bereichs liegt,
und das gesamte Spektrum abgedeckt wird. Ein typisches PL-Spektrum ist in Ab-
bildung I1.3 (schwarze Linie) gezeigt. Die Bestimmung des 1. Moments (senkrechte
graue Linie) liefert einen Wert, der aufgrund der Schulter des Spektrums auf der

langwelligen Seite nicht mit der Position des Intensitdtsmaximums zusammenfllt.

Diese langwellige Schulter kann durch die Kopplung an longitudinal-optische Pho-
nonen erklart werden. Durch die gleichzeitige Emission einen Photons mit einem
oder mehreren Phononen wird die Energie des Photons um die Energie der Pho-
nonen verringert. In InGaN/GaN Quantentrogstrukturen betragt die Energie eines
longitudinal-optischen Phonons Ero = 91 meV [Kalliakos02, Graham05]. Die Stérke
der Kopplung der Ladungstrager an die Phononen wird durch den Huang-Rhys
Faktor S bestimmt [Huang50]. Das Verhéltnis der Intensitdt der n-ten Phononen-
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Abbildung I1.3.: Das gemessene PL-Spektrum (schwarze Linie) setzt sich zusammen aus
einer Gauf-formigen Hauptemission und drei Phononenreplika (gestrichelte Linien). Das
erste Moment (senkrechte graue Linie) zeigt den energetischen Schwerpunkt des Spek-
trums.
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seitenbande I,, im Spektrum zur Intensitat der Hauptemission [ ist gegeben durch

[Graham05]:
Sne=s

In = [0
n!

(IL.8)

Das gemessene Spektrum kann also durch eine Gauf-formige Energieverteilung mit
x ebenfalls GauB-formigen Phononenreplika im Abstand von jeweils Ero = 91 meV

gefittet werden:

(E — Ey) ] z"””:COS" - { (E — (Ey — nELo))?

I(E) = cyexp [ 20 exp 5
0

(I1.9)

Die Hohe der GauB-Kurve (¢p), die Halbwertsbreite (engl. full width at half maxi-
mum, FWHM = dy/81n(2)) der Hauptemission und die energetische Position des
Hauptpeaks (Ey) werden dabei wéhrend des Fits angepasst. Die Halbwertsbreiten
der Phononenreplika und des Hauptpeaks sind gleich.

Die beste Ubereinstimmung mit dem gemessenen Spektrum ergibt sich bei der
Berticksichtigung von 3 Phononenseitenbanden. Die einzelnen Gauflkurven sind als
gestrichelte Linien in Abbildung II1.3 dargestellt. Diese Methode benotigt wesent-
lich mehr Rechenzeit als die Bestimmung der Momente, allerdings liefert sie auch
genauere Ergebnisse, vor allem bei der Bestimmung der Peak-Energie. Ein direk-
ter Vergleich der beiden Methoden ist in Abbildung ITI.11 anhand eines PL-Scans
gezeigt.

3. Photostrom-Messungen

Zusatzlich zu den optischen Informationen kann bei LED-Strukturen noch der Pho-
tostrom gemessen werden, der durch den anregenden Laserstrahl erzeugt wird. Die
Entstehung des Photostroms (engl. laser beam induced current, LBIC) wird theo-
retisch in Kapitel III.1 beschrieben, hier soll nur auf die messtechnische Umsetzung

eingegangen werden.

Fiir die Ortsauflosung der Photostrom-Messung ist die Grofle des Laserspots in
der Quantentrogebene von Bedeutung. Sie wird durch das verwendete Objektiv be-
stimmt. Das Immersionsobjektiv liefert eine Spotgrofle von 300 nm, das Linsen-
objektiv eine von 500 nm. Die in dieser Arbeit untersuchte Probe ist eine Diinnfilm-
LED (siehe Kapitel 1.5). Dies bedeutet, dass der Laserstrahl an dem p-Kontakt



34 Kapitel 1. Experimentelle Grundlagen

unterhalb der Quantentrogebene reflektiert wird und ein zweites Mal die aktive Zo-
ne passiert. Die Ausbreitung eines Laserstrahls kann theoretisch durch sogenannte
Hermite-Gauf3-Moden beschrieben werden. Eine Beschreibung dieser Methode findet
sich in [Siegman86, Braun09]. Abbildung II.4 zeigt die nach dieser Methode berech-
nete Breite des Laserstrahls vor und nach dem Fokus in der Quantentrogebene fiir
die beiden relevanten Fokusdurchmesser. Es ist deutlich zu sehen, dass der Laser-
strahl beim zweiten Durchgang durch die aktive Zone nur unwesentlich verbreitert

ist. Dieser Effekt kann also bei den Messungen vernachlassigt werden.

Durch den hohen Brechungsindex von GaN wird an der Oberseite der Probe ein
Teil des Laserlichts reflektiert. Dies kann dazu fithren, dass ein Teil der Intensitat in
der Epitaxiestruktur gefiihrt wird. Beschreibungen dieses Effekts in GaN-basierten
LED-Strukturen sind beispielsweise in [Billeb97, Shen03, Shchekin06] zu finden. Das
dadurch auf eine grofle Flache verteilte Licht des Anregungslasers kann in der Struk-
tur absorbiert werden, so dass auch in gewisser Entfernung vom Fokuspunkt noch
ein Photostromsignal entstehen kann. Dies fiihrt bei den LBIC-Messungen zu ei-
nem homogenen Hintergrundsignal, das dem eigentlichen Signal iiberlagert wird. In
handelsiiblichen Diinnfilm-LEDs wird die Lichtleitung durch eine Strukturierung der
Oberflache unterbunden. Dies ist bei der in dieser Arbeit untersuchten Probe jedoch
nicht der Fall.

Die Messung des Photostroms geschieht zeitgleich mit der Erfassung der Photo-

a) b)
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Abbildung II1.4.: Berechnete Propagation der Hermite-Gauf-Mode durch die Probe fiir
einen Fokusdurchmesser von 300 nm (a) bzw. 500 nm (b). Nachdem der Laserstrahl am
p-Kontakt reflektiert wurde, ist die Hermite-Gauf-Mode beim zweiten Durchgang durch
die aktive Zone nur unwesentlich breiter als beim ersten Durchgang.
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lumineszenz-Spektren fiir jeden Punkt der Scanflache. Fiir erste Versuche wurde ein
USB-Analog/Digital-Wandler verwendet. Das einmalige Auslesen des Messwertes
fithrte allerdings zu stark verrauschten Signalen. So wurde der Photostrom mit-
tels des Keithley Sourcemeters (Modell 2400) gemessen. Die Integrationszeit fiir die
Strommessung wurde auf 100 ms eingestellt. Dieser Wert ist lange genug, um das
Signal-zu-Rauschen-Verhaltnis deutlich zu verbessern, und gleichzeitig kurz genug,

um die Messzeit fiir einen Scan noch in vertretbarem Rahmen zu halten.

Bei der Bestimmung der exakten Stromwerte muss beachtet werden, dass die Diode
auch ohne Beleuchtung einen geringen Stromflusss zeigt, den sogenannten Dunkel-
strom. So flieit beispielsweise bei einer extern angelegten Spannung von U, = —8 V
ein Dunkelstrom von —0.34 pA, der von den gemessenen Werten des Photostroms
abgezogen werden muss. Die genaue Abhangigkeit des Dunkelstroms von der exter-

nen Spannung ist in Kapitel V gezeigt.

4. Mikro-Elektrolumineszenz-Messungen

Fiir die Messungen des Elektrolumineszenz-Signals (EL) wird derselbe Aufbau wie
fiir die Mikro-Photolumineszenz-Messungen verwendet. Der Unterschied besteht dar-
in, dass die Lumineszenz der Probe nicht mehr lokal begrenzt durch einen Laserstrahl
angeregt wird, sondern durch den Stromfluss in Vorwartsrichtung auf der gesamten
Diodenflache leuchtet. Dadurch wird die Ortsauflosung der Messung etwas geringer,
ist aber durch die Verwendung eines Pinholes mit einem Durchmesser von 35 pum

immer noch so gut, dass Strukturen auf einer Langenskala unter einem Mikrometer
b)
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Abbildung IL.5.: a) blaue LED im Elektrolumineszenz-Betrieb unter dem Mikroskopobjek-
tiv. b) Schaltung zur Messung von Strom und Spannung fir gepulsten Betrieb der LED.
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noch deutlich aufgelost werden konnen. Abbildung I1.5 a) zeigt die Diode im EL-
Betrieb unter dem Mikroskopobjektiv.

Bei niedrigen Stromdichten bis 30 mA/mm? kann die Diode mittels des Keithley
Sourcemeters durchgehend betrieben werden. Da die in dieser Arbeit untersuch-
te Probe mittels Leitsilber auf einen Standard Mikroskop-Probenhalter montiert
wurde, kann die entstehende Warme bei hoheren Betriebsstromen nicht mehr zu-
verlassig abgefithrt werden. Die Erwarmung wiirde die zur Kontaktierung verwen-
deten Bond-Drahte schmelzen oder sogar die gesamte Diode zerstoren. Deswegen
wurde die Diode fiir Messungen bei hoheren Stromen gepulst betrieben. Die ver-
wendeten Pulslangen liegen zwischen 10 us und 100 us bei einer gesamten Perioden-
dauer von 1 ms (duty-cycle 1% bzw. 10 %). Die Belichtungszeiten fiir die Messung
des EL-Spektrums liegen je nach Strom zwischen 500 ms und 1 s, eine zeitliche Syn-
chronisation mit den Pulsen ist somit nicht notig.

Die Messung der elektrischen Betriebsdaten Strom und Spannung erfolgt mittels ei-
nes Mehrkanal-Oszilloskops. Dadurch wird die Diode iiber das in Abbildung I1.5 b)
gezeigte Widerstandsnetzwerk mit dem Pulsgenerator verbunden. Hierbei wurden
die Widerstande R1 = 20 2 und R2 = 1 k) verwendet. Die Eingangsimpedanz des
Oszilloskops wurde auf 1 M2 eingestellt, um Verluststrome durch die Oszilloskop-
Eingange zu vermeiden. Dies ist bei den verwendeten langen Pulsen kein Pro-
blem, bei kiirzeren Pulsen wiirde die Messung durch die hohere Zeitkonstante des
Oszilloskop-Eingangs verfalscht werden.

Der Strom, der durch die Diode fliefit, wird tiber den Spannungsabfall am Wider-
stand R1 bestimmt, dieser entspricht der Differenz zwischen den Spannungen an
den beiden Eingangskanélen des Oszilloskops. Die an der LED abfallende Spannung

wird iiber den Kanal 2 gemessen.



I1l. Ortsaufgeloste Photolumineszenz
unter externen elektrischen

Feldern

Mit den im vorherigen Kapitel beschriebenen experimentellen Methoden ist es mog-
lich, mit hoher Ortsauflosung die optischen und elektrischen KEigenschaften von
Quantentrogstrukturen zu untersuchen. Fiir ein detailliertes Verstandnis der Mes-
sungen werden zu Beginn dieses Kapitels die relevanten theoretischen Konzepte er-
klart. Es wird die Simulation der Bandstruktur eines InGaN/GaN-Quantentroges be-
schrieben sowie der Einfluss externer elektrischer Felder auf diese berechnet. Aus den
Ergebnissen der Bandstruktur-Berechnung lassen sich Zeitkonstanten fiir Rekom-
binations- und Tunnelprozesse der durch den Laser erzeugten Ladungstriager be-
rechnen und damit konnen Vorhersagen dariiber getroffen werden, welche Prozesse

in den einzelnen Bereichen der externen Spannung dominieren.

Messungen der Photolumineszenz und des durch den Laserspot erzeugten Photo-
stroms (LBIC, engl. laser beam induced photocurrent) unter verschiedenen externen
elektrischen Feldern mit hoher Ortsauflosung zeigen Fluktuationen auf unterschiedli-
chen Langenskalen, deren Ursache durch die Kombination der optischen Informatio-
nen mit dem Photostrom unterschiedlichen Mechanismen zugeordnet werden. Diese
sind einerseits langreichweitige Quantentrog-Fluktuationen und andererseits lokal

variierende nichtstrahlende Rekombination.

Teile der in diesem Kapitel gezeigten Ergebnisse wurden bereits in [Vierheilig09,
Vierheilig10b] veréffentlicht.

37



38 Ortsaufgeloste PL unter externen elektrischen Feldern

1. Simulation eines Quantentrogs unter externen

elektrischen Feldern

In diesem Abschnitt werden die theoretischen Grundlagen erklart, die zum Versténd-
nis der nachfolgend gezeigten Messungen notwendig sind. Nach der Berechnung der
Bandstruktur eines I1I-Nitrid-Kristalls wird eine numerische Berechnung der Eigen-
energien und der Wellenfunktionen fiir Ladungstriager in einer Quantentrogstruktur

durchgefiihrt, und der Einfluss von elektrischen Feldern diskutiert.

1.1. Berechnung der Bandstruktur

Die Struktur, die in diesem Abschnitt simuliert wird, ist ein stark vereinfachtes
eindimensionales Modell der aktiven Zone einer LED. Es wird nur ein einzelner
Quantentrog berechnet, der zwischen zwei undotierten GaN-Barrieren in einem p-n-
Ubergang eingebettet ist. Reale LED-Strukturen weisen jedoch meist mehrere Quan-
tentroge auf [Laubsch10]. Fiir die Berechnungen wird ein rechteckiges Quantentrog-
Profil angenommen. Simulationen von Matthias Sabathil von Osram Opto Semi-
conductors zeigen jedoch eine bessere Ubereinstimmung mit experimentellen Daten,
wenn das Profil des Quantentrogs als gauiformig angenommen wird [Sabathil07]. In
[Hader08] wird gezeigt, dass die Wellenfunktionen der Ladungstrager und die Ener-
gien der Zustande fiir beide Quatentrogprofile sehr ahnlich sind. Das hier verwendete
Modell reicht also aus, um das prinzipielle Verhalten der untersuchten Proben unter

externen elektrischen Feldern zu beschreiben.

1.1.1. k- p -Methode fiir Wurtzit-Kristalle

Zur Berechnung der Bandstruktur in Wurtzit-Kristallen wird die sogenannte
k - p -Methode verwendet, deren Prinzipien hier kurz erlautert werden. Die Dar-
stellung der verwendeten theoretischen Konzepte in diesem Abschnitt richtet sich
nach [Chuang95].

Fiir ein Elektron (Ruhemasse mjg) mit Wellenvektor k in einem periodischen Kristall-
Potential V(7) erfiillt die Elektronen-Wellenfunktion W(7) folgende Schrédinger-
Gleichung:

HU(F) = [;—niiw + V(F)] U(F) = E(k)U(F). (II1.1)
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Gemafl dem Bloch-Theorem ist die allgemeine Losung dieser Gleichung fiir ein Elek-

tron im n-ten Band mit Wellenvektor & die sogenannte Bloch-Funktion:
5 (7) = e, 1 (7). (111.2)

Die Schrodinger-Gleichung fiir den periodischen Anteil u_z(7) lautet:
h2k2}

2m0

2

£_+£%ﬁ+WﬂUMﬂ:PM@_

2m0 mo

u, (7). (IIL.3)

Die k - p -Methode erlaubt es nun, die Vorgange um die direkte Bandliicke bei
optoelektronischen Halbleitern am sogenannten I'-Punkt bei k = 0 durch storungs-

theoretische Ansatze zu berechnen.

Das Kane-Modell [Kane57] betrachtet nur vier Bander: Das Leitungsband und die
drei Valenzbénder (hh: heavy-hole-, lh: light-hole- und ch: split-off-hole-Band). Die-
se sind jeweils beziiglich ihrer Spins zweifach entartet. Der Einfluss der restlichen
Bander wird vernachlassigt. Die Spin-Bahn-Wechselwirkung ist hier mit beriick-
sichtigt. Nach [Chuang96| ergibt sich mit dieser Methode folgende Schrodinger-
Gleichung fiir den periodischen Anteil der Bloch-Funktionen:

P B2E2 R

Hu - ~ | £ P L k.g+H . I11.4
unk(f’) 2m0 + V(T) + 2m0 + mo p+ SO unk(f’) ( )

= En(k)u,z(7).

Der Anteil der Spin-Bahn-Wechselwirkung wird durch

h

4m3c? [

beschrieben, wobei ¢ die Pauli Spin-Matrizen beinhaltet.

Soll nun der Einfluss der restlichen Bander mit beriicksichtigt werden, wahlt man die
Methode von Luttinger und Kohn [Luttingerb5]. Hier werden die zu beschreibenden
zweifach Spin-entarteten Lochbénder (hh, 1h, ch) in die Klasse A eingeordnet, die
restlichen Bander in die Klasse B. Die Wechselwirkung der Bander in Klasse B mit
den Bandern in Klasse A wird storungstheoretisch berticksichtigt. Hierbei bedient
man sich tiblicherweise der sogenannten Léwdin-Storungstheorie. Die Einordnung
des Leitungsbandes in die Klasse A ist nur bei Halbleitern mit kleiner Bandliicke

sinnvoll, was hier nicht der Fall ist.

Die Schrodinger-Gleichung fiir den periodischen Anteil der Bloch-Funktion hat nun

folgende Form:

ﬁi+wﬁ+ﬁ5+ﬂ I (7) = En(k)u (7).  (IIL6)
2m0 r 2m0 SO o unk )= Ly unk ). .
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mit

h
M =j+ s x VV. (I11.7)

moc?

Als Basis der verwendeten sechs Valenzbiander wahlt man nun

) = Junny) = \/—I(XHY) T ua) = lunny) = \/—I( —iY) ),

|ug) = [wnt) = \/—!( =) us) = |uny) = \/—l(XHY) %
us) = ucent) = [Z 1), |ue) = |teny) =12 1) (ITL.8)

mit den Kugelflichenfunktionen des Wasserstoffatoms Yiq = |Z) und Yy =
F \[(X +¢Y’). Diese Wahl ist moglich, da die Wellenfunktionen nahe der Valenz-
bandkante p-dhnliches Verhalten zeigen [Chuang95]. Der Hamilton-Operator kann
damit als 6 x 6-Matrix geschrieben werden, die sich aus einem Term bei k=0 und

einem E—abhéingigen Storterm, der den Einfluss der Bander aus Klasse B beinhaltet,

zusammensetzt:
Hjy(k) = Hy(k=0)+ Z D kaks (IT1.9)
m1 . = — ii'O0q . .
23 2m0 77 g S m()(EO E )

Die Indizes j,j’ = 1,2,...6 bezeichnen die Béander der Klasse A, der Index v die
Bander der Klasse B, o, 8 =z, 9, z.

Eine genaue Berechnung des Hamilton-Operators unter Berticksichtigung der sechs-
fachen Symmetrie der Wurtzit-Kristalle wurde in [Chuang96] durchgefiihrt. Hier soll

nur das Ergebnis angegeben werden:

F K —H® 0 0 | |u)
K G H 0 0 A | |uw

go | HOHS A0 A 0| ) i
o 0 0 F -K H | |w
0 0 A —K' G —H'| |us)
0 A 0 H —H A | |u)
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mit /' = A +Ay+X+0

G = A1—As+)X+4
h2

K = 2—mOA5(kw+z'k:y)2
h? .
H = 2—%146 (kx+ll§y) kz
A = V2A,
h2
A = 2—mO[Alk:§—|—A2 (k2 + k)]
h2
0 = 2—%[A3k§+,44 (k2 + k)] (111.12)

In dieser Darstellung werden die inversen Massenparameter A; verwendet, sowie die
Kristallfeld-Aufspaltungs-Energie (engl. crystal field split energy) A.. = A; und die
Spin-Bahn-Abspaltungsenergie (engl. spin-orbit split-off energy) Agso = 3A; = 3A;

verwendet.

1.1.2. Beriicksichtigung von Verspannungen des Kiristalls

Die bisher beschriebene Methode eignet sich nur fiir unverspannte Volumenkristalle.
Um die in optoelektronischen Bauteilen verwendeten Quantentroge zu beschreiben,
die verspannt auf dem Barrierenmaterial aufgewachsen werden, muss zunéchst der
Effekt der Kristalldeformation in die Berechnung der Bandstruktur mit einbezogen
werden. Bei einer gleichmafligen Verformung des Kristalls bleibt das Kristallpoten-
tial periodisch, und das Bloch-Theorem kann weiterhin angewendet werden. Der
Hamilton-Operator, der durch die Methode nach Luttinger und Kohn hergeleitet
wurde (Gleichung I11.9), kann also um einen weiteren Storterm erweitert werden,
der die Verformung des Kristalls beinhaltet [Bir74]:

Hjj(k) = Hyjo(k = 0) + Y Diilkaks + ) Dfleag. (IIL.13)
a,B a,IB

Dies ergibt dieselbe Matrix-Form wie in Gleichung III.11, die Eintrage miissen wie

folgt mit den Deformationspotentialen D; und den Eintragen des Verspannungsten-
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sors € modifiziert werden:

F = Ai+Ay+X+0

G = A—Ay+2+0
h? .

K = 2—%A5(kz+2ky)2+D5€+
FLZ

= —As(k, +ik,) k., + Dge.,

2m0 6( +1 y) + 6€2+

A = V2A,
h2

A = — [A K2+ Ay (K2 + K2 Ae
e (A2 Ay (82 + )] +
h2 2 2 2

0 = — |Ask?+ Ay (kZ+k 0.
S [Ak? Ay (2 + 1)) +

)\e = Dlezz + D2(€xz + 6yy)
Qe - D3€zz + D4<€mx + Eyy)
€+ = €gp T 2065 — €y

€rh = €up L€y, (I11.14)

Fiir biaxial verspannte in (0001)-Richtung pseudomorph gewachsene Schichten sind
alle nichtdiagonal-Elemente des Vespannungstensors ¢;; = 0, es bleiben nur die

Diagonalelemente tibrig (siehe Kapitel 1.3.1):

apg — a
€xx = €y — a
2013
zz — Tx- II1.15
€ O € (IIL.15)

In diesem Fall sind auch die oben beschriebenen Eintrage €4 = €, = 0.

Durch eine geeignete Transformation kann der Hamilton-Operator blockdiagonali-
siert werden (siehe [Chuang95, Chuang96, Chuang97]), so dass er in dieser Form

geschrieben werden kann:

HY 0
H= (I11.16)
0 H-
mit
F K —iH
HY = (HY =HY' =| K, ¢ A-iH, |. (111.17)

tHy A+1H, A
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Hierbei wurde fiir den Betrag des Wellenvektors in der k, — k, ~Ebene die Abkiirzung
ki = \/k2 + k; gewihlt. Dadurch ergibt sich fiir die Eintrége

h2

K, = ——Ask?
t 2m0 5%
h2
Ht - —A(jkzkt.
2m0

Die Basis in Gleichung II1.8 dndert sich durch die Diagonalisierung wie folgt:

1) = a’fur) +alug) , [4) = a’|u) — afuy),
12) = Blug) + B us) , |5) = Blua) — B|us),
13) = B*|ug) + Blua) , |6) = —B|uz) + Blua) (I11.18)

mit

1.1.3. Berechnungen der Bandstruktur in Quantentrogen

Bisher wurde nur die Bandstruktur in unendlich ausgedehnten Volumenkristallen
berechnet. Von Interesse fiir optoelektronische Bauelemente ist allerdings der Quan-
tentrog, eine wenige Nanometer diinne Schicht InGaN zwischen GaN-Barrieren. Die
Bandliicke £, von InGaN ist kleiner als die des umgebenden Barrierenmaterials und
formt somit ein Einschlusspotential fiir die Ladungstréger (siehe Abbildung I1I.1).
Die Bandliicke der ternéren Verbindung InGaN kann man mit den Bandliicken der

beiden beteiligten binaren Verbindungen GaN und InN berechnen:
E,(In,Gaj_yN) = E;(GaN)(1 —z) + E,(InN)x — bz(1 — z). (I11.19)

Hierbei steht z fiir die Indium-Konzentration und b fiir den sogenannten Bowing-
Parameter, der den nichtlinearen Verlauf der Bandliicke zwischen GaN und InN
beriicksichtigt. Um nun aus dem Unterschied zwischen der Bandliickenenergie des
Quantentrogs und der Barriere auf den Bandverlauf zu kommen, benétigt man noch
das Verhaltnis der Bandkantendiskontinuitaten von Leitungs- und Valenzband. Die-
ses wird in [Chuang97] mit 67% zu 33% angegeben, der Bowing-Parameter b = b.—b,
der Bandliicke setzt sich aus den Parametern fiir das Leitungsband b. und das Va-

lenzband b, = 0.33b zusammen. Wird die Valenzbandkante des Barrierenmaterials
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Abbildung II1.1.: Verlauf der Bandkanten fiir einen InGaN-Quantentrog zwischen GalN-
Barrieren.

auf E' = 0 gesetzt, ergibt sich somit folgender Verlauf der Leitungsbandkante F.(z)
und der Valenzbandkante E,(z):

E.(z) = E4 GaN)—0.67(E,(GaN) — (E,(GaN)(1 — z(z))
+E,(InN)z(z) — 1.33bz(2)(1 — 2(2))))

E,(z) = 0.33(Ey,(GaN) — (E,(GaN)(1 —z(2))
+E,(InN)z(z) — 0.33bz(2) (1 — 2(2)))) (I11.20)

Die Indiumkonzentration ist x = 0 fiir z aulerhalb des Quantentrogs.

Fiir die Berechnung der Bandstruktur muss nun im Hamiltonoperator der Wel-
lenvektor durch einen Operator ersetzt werden. Fiir k, gilt: k, — —2 . Fir die

Wellenfunktion im m-ten Valenz-Subband gilt allgemein:

g (2, ko)1)
U, (2, k) = : (I11.21)

959 (2, ky)|6)

mit den Einhiillenden g ). Als Randbedingung wird die Kontinuitat der Wellenfunk-

tionen am Ubergang zwischen Quantentrog und Barriere gefordert.

Eine numerische Berechnung der Bandstruktur erfolgt mittels der Finite-Differenzen-
Methode. Hier wird die zu berechnende Struktur in N kleine Abschnitte (Breite Az)
unterteilt, und die Ableitungen durch Differenzen zwischen den einzelnen Abschnit-

ten ersetzt. Um die Hermitizitat des Hamiltonoperators und der Randbedingungen
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zu erfiillen, werden die Differentialoperatoren folgendermafen ersetzt [Chuang97]:

<~ 0dg 1 (. .0g 8(1219)
A5 72 (A@a i
N A(Zi+1) — A(ZZ) A 121(21) + 121(2’1;1) ‘
~ 4AZ g(zl+1) - 4AZ g(z’b—1>
- 0% o (- 0g

Ao )
A(Zi—i-l) + 2121(21') + A(Zi—l)
N 2(Az)? 9(z)
2(Az)?

Q

g(zi_1). (I11.22)

fl(z) steht hierbei fiir einen allgemeinen ortsabhéngigen Differentialoperator.

Die Matrixform der Effektive-Massengleichung fiir den oberen Teil des Hamilton-

operators HY kann in folgender Form geschrieben werden:

= 0 -Ht Ft K 0 Vi 0 0

0 F* —H' |[+| K' F' 0 |+| 0 Vi A

H' H' X 0 0 X 0 A Vy
g (2) g(2)
9P | =E| ¢®P) |. (I11.23)
g9(2) g9(2)

Diese Form kann einfach auf die volle 6 x6-Matrix gemafl Gleichung II1.17 erwei-
tert werden, und wird hier aus Griinden der Ubersichtlichkeit nicht aufgefiithrt. Die
folgenden Berechnungen der Bandstruktur sind jedoch mit der vollstandigen Form
durchgefiihrt.

Die Matrixeintrage werden mit den Regeln aus Gleichung I11.22 wie folgt modifiziert:

h? d d h?
FP=——— — ((A1 + Ag)—> . Ft = 2—(A2 + Ayk?,

2mg dz dz mo

2 2
["It:h—E Aﬁi—i—iAg 5 Kt:h—A5K—t2,
2myg 2 2 2myg

2 2
M:—f;i(&E) = (I11.24)
27710
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Fiir die Energien der Valenz-Subbander bei k£ = 0 gilt:

Vi = Eu(2)+ A1+ A+ A+ 6,
‘/lh = EU<Z)+A1—A2+>\€+9€
Ve = Eu(2)+ A (II1.25)

Wie man sieht, enthalt nur die erste Matrix in Gleichung II1.23 , nichtlokale“ Diffe-
rentialoperatoren, welche die Wellenfunktionen an benachbarten Stellen (z = z;, z;11)
koppeln. Die beiden anderen Matrizen enthalten nur Operatoren, die an der gleichen
Stelle wie die Wellenfunktionen (z = z;) ausgewertet werden. Fiir die nichtlokalen

Operatoren gilt:

Ng(z) = Mg+ 22 Og, 422 g,
A0 — R (A +2(A1)i + (A)in
¢ 2my 2(Az)?
A ED - B2 (A1) + (A1)in
! 2m0 (AZ)Q ’

und
Hig(z) = H g+ H Vg,

B K (Ao, + (Ag)ewn)
2m04Az 6)i 6)iEt1) -

F?g(z) wird analog zu A\?g(z) bestimmt.

Ht&ED

Die Berechnung der Bandstruktur erfolgt nun durch die Losung der Eigenwertglei-

chung
[M]lg] = Elg], (111.26)

wobei [g] einen 3N —dimensionalen Vektor aus den 3 Loch-Wellenfunktionen an je-
dem der N Punkte darstellt, und die 3N x 3N —Matrix [M] geméafl Gleichung I11.23
mit folgenden Eintragen gebildet wird:

Fiz © 0 0 Fit Kzt 0
M;; = 0 F? (0) 0 +| &kt B0
00 X 0 0 X
Ving 0 0
+ 0 Vi A
0 Ai Veni
F? D 0 gt
My = 0 Ff(il) _Hz;f(il)
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Abbildung I11.2.: Betragsquadrat der Wellenfunktionen der Elektronen (a) und Locher (b)
fiir einen 3 nm breiten InGaN Quantentrog mit 17 % Indium ohne Bericksichtigung von
elektrischen Feldern. Die Struktur des Valenzbandes setzt sich aus dem Schwerloch- (hh),
dem Leichtloch- (Ih) und dem Spin-Bahn-abgespaltenen Lochband (ch) zusammen. Die
gepunkteten Linien zeigen die Energie der einzelnen Zustdinde.

Fiir alle anderen Eintrage der Matrix (|i — j| > 2) gilt fiir die Submatrizen M; ; = 0.
Wie oben erwahnt, kann diese Berechnung einfach auf den vollen 6 x 6-Hamilton-
operator erweitert werden. Dadurch wird aus [g] ein 6 N-dimensionaler Vektor, und
[M] wird eine 6N x 6 N-Matrix.

Fiir die Berechnung der Wellenfunktionen im Leitungsband wird ein ahnliches Ver-
fahren verwendet. Hier ist die Situation jedoch deutlich einfacher, da nur ein Lei-
tungsband beriicksichtigt wird. Der Hamiltonoperator fiir Elektronen hat also fol-
gende Form:

72

mo

H, (Acki + Ack?) + E. (111.27)

mit dem Leitungsband-Massenparameter A. = 5.0.

Die Losung dieser Eigenwertgleichungen und damit die Bestimmung der Eigenener-
gien und Wellenfunktionen im Quantentrog wird mittels der Software Mathematica®
von Wolfram Research durchgefiihrt. Die verwendeten Parameter fiir GaN und InN
sind [Piprek07] entnommen und in Tabelle III.1 zusammengefasst. Die Bandliicke
fiir die ternare Verbindung InGaN wird geméafl Gleichung I11.19 mit dem Bowing-
Parameter b = 1.4 eV berechnet, alle anderen Parameter P werden linear interpo-

liert:
P(In,Ga,_.N) = P(GaN)(1 —z) + P(InN)z.

Die Ergebnisse fiir einen 3 nm breiten InGaN Quantentrog mit 17 % Indium sind
in Abbildung II1.2 gezeigt. Die Schrittweite fiir die numerische Berechnung betragt

Az = 0.05 nm, die Struktur wurde auf einer Lange von 10 nm berechnet, dies ergibt
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Parameter GaN InN || Parameter | GaN InN
E,(eV), T =300 K | 3.437 0.608 A 721 -8.21
Acr (eV) 0.010  0.024 Ay -0.44 -0.68
Aso (eV) 0.017  0.005 As 6.68 7.57
€ 104 153 Ay -3.46 -5.23

es1 (Cm~2) -0.338  -0.412 As -3.40 -5.11
es3 (Cm™2) 0.667 0.815 Ag -4.90 -5.96
C13 (GPa) 106 92 Dy (eV) | -3.6 -3.6
Cs3 (GPa) 398 224 | Dy (eV) | 1.7 1.7
a (A) 3.189 3545 | Dy (eV) | 52 52

¢ (A) 5185 5703 | Dy (eV) | -27 -2.7

Tabelle II1.1.: Parameter zur Berechnung der Bandstruktur und der piezoelektrischen Fel-
der, entnommen aus [Piprek07].

also N = 200 Schritte.

Fiir diese Berechnung sind keine piezoelektrischen Felder beriicksichtigt, die durch
die Verspannung des Quantentrogmaterials entstehen. Die Energie des optischen
Ubergangs ist durch die Differenz der Grundzustandsenergien fiir Elektronen und
Locher gegeben, und betragt in diesem Fall 2.85 eV. Dies entspricht einer Wel-
lenlange von 435 nm.

Im folgenden Abschnitt werden dieser Quantentrogstruktur noch die Felder der spon-
tanen und der piezoelektrischen Polarisation sowie das Feld des p-n-Ubergangs iiber-
lagert, und deren Einfluss auf die Wellenfunktionen und Ubergangsenergien disku-

tiert.

1.2. Einfluss von elektrischen Feldern auf den Quantentrog

Wie in Kapitel 1.3.1 beschrieben, fiithrt eine Verspannung des Kristalls zu starken
piezoelektrischen Feldern. Da die InGaN Quantenfilme pseudomorph verspannt auf
die GaN-Barrieren aufgewachsen werden, haben diese Felder einen starken Einfluss
auf die optischen Eigenschaften von GaN-basierten Bauelementen. Die Stérke des
piezoelektrischen Feldes wird aus der Verspannung des Materials berechnet. Dies ist
in Kapitel 1.3.1 beschrieben, und wird hier nochmals zur Verdeutlichung aufgefiihrt:

QCL—CLO( 013)
E,=— e31 — es3—= | .
D 31 33033

€€p Qo

Die verwendeten Groflen fiir GaN und InN sind in Tabelle II1.1 aufgefiihrt, fiir die
terndre Verbindung InGaN wird linear interpoliert. Fiir eine InGaN-Schicht mit 17 %



1. Simulation eines Quantentrogs unter externen elektrischen Feldern 49

a) T T ™ ™ T b)

3.2

0.0f

3.0f _0.2

2.8
-0.4}

26

Energie [eV]
Energie [eV]

2.4 -0.6F

2.2t

-0.8}:

Abbildung I11.5.: Betragsquadrat der Wellenfunktionen der Elektronen (a) und Locher (b)
fiir einen 3 nm breiten InGaN Quantentrog mit 17 % Indium unter Beriicksichtigung des
piezoelektrischen Felds.

Indium ergibt diese Rechnung eine Feldstérke von 2.1 MV /cm.

Das so berechnete elektrische Feld wird nun zu dem Potential im Bereich des Quan-
tentrogs addiert, und in der modifizierten Potentiallandschaft die oben beschriebene
Berechnung der Wellenfunktionen und Zustandenergien durchgefiihrt. Das Ergeb-
nis ist in Abbildung III.3 dargestellt. Durch den Quantum Confined Stark Effect
verschiebt sich die Energie des optischen Ubergangs zu lingeren Wellenlingen. In
diesem Fall ergibt sich somit eine Emissionsenergie von 2.59 eV, was einer Wel-
lenlange von 479 nm entspricht. Gleichzeitig werden durch das elektrische Feld die
Wellenfunktionen von Elektronen und Lochern zu gegeniiberliegenden Seiten des
Quantentrogs gezogen. Dadurch verringert sich die Oszillatorstarke M, ;, des strah-
lenden Ubergangs. Diese ist bestimmt durch den raumlichen Uberlapp der Wellen-
funktionen fiir Elektronen und Locher W, /, [Bastard83):

M, — /_ T AW (2) - Ua(2). (TI1.28)

[e.9]

Zusatzlich zu den piezoelektrischen Feldern spielen noch weitere elektrische Felder
eine Rolle fiir die Bandstruktur in der aktiven Zone. Dies sind die Felder der sponta-
nen Polarisation und das Feld des p-n-Ubergangs. Fiir die in dieser Arbeit gezeigten
Messungen wird an den p-n-Ubergang noch eine externe Spannung U, angelegt.

Diese Felder werden im Folgenden der bisher berechneten Bandstruktur iiberlagert.
Die spontane Polarisation erzeugt Ladungen an den Grenzflachen des Quantentrogs.
Das dadurch erzeugte elektrische Feld berechnet sich nach [Ambacher99b] aus der
Differenz der spontanen Polarisationen der aneinander grenzenden Materialien:

1
By = — (Py(InGaN) — Py(GaN)). (111.29)
0
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Fiir die ternare Verbindung InGaN wird die spontane Polarisation aus den Werten
fir GaN (Py,(GaN) = —0.034 C/m?) und InN (P,,(InN) = —0.042 C/m?) mit
einem Bowing-Parameter von b = —0.037 C/m? [Piprek07] berechnet. Fiir einen
Quantentrog mit einer Indium-Konzentration von 17 % ergibt dies ein elektrisches
Feld von -0.4 MV /cm, die Richtung ist der des piezoelektrischen Feldes entgegenge-

setzt.

Das Feld des p—n—Ubergangs ist bestimmt durch das sogenannte Built-in Potenti-
al, das durch die unterschiedliche Dotierung auf der n- und p-Seite entsteht, und
die Dicke der Verarmungszone d. Mittels der Simulationssoftware ,,SimWindows“
[Winston99] kann das Built-in Potential berechnet werden. Typische Dotierdich-
ten fiir eine GaN-basierte Diodenstruktur sind auf der p-Seite N, = 5 - 10* cm™
Mg-Atome, und auf der n-Seite Ny = 2 - 10'® cm ™ Si-Atome (siche beispielswei-
se [Schlotter99, Hertkorn09]). Mit diesen Werten ergibt sich ein Built-in Potential
von V;; = 3.39 V. Die Dicke der Verarmungszone in Abhangigkeit der an die Diode

angelegten Spannung U, wird nach [Brown05| berechnet:

2eeqg N, + N,
d(Ua) = —d, + \/di—F %N—]\fdd

Hierbei steht g, fiir die Ladung eines Elektrons und d,, fiir die Dicke der intrinsischen

(Voi — Ua). (111.30)

Schicht, die in diesem vereinfachten Fall aus einem Quantentrog der Dicke dgw und
zwei Barrieren mit der Dicke von jeweils 10 nm [Laubsch10] besteht. Gemeinsam
mit den internen Feldern im Quantentrog E;,; = E, + E, ergibt sich ein gesamtes

elektrisches Feld fiir den Quantentrog von [Jho02]

Uzz - %z + Ezn d w
Eqw(Ua) = =—— ld(Ut) L+ Eint. (ITL.31)
u ) a

Harald Braun hat in seiner Diplomarbeit [Braun05] gezeigt, dass die Berechnung
der Bandstruktur im Bereich der aktiven Zone in guter Ubereinstimmung mit der
Simulation des kompletten p-n-Ubergangs mit der Software ,,SimWindows* steht.
Deshalb wird hier nur der Bereich von wenigen Nanometern um den Quantentrog
berechnet, und der Einfluss des gesamten p-n-Ubergangs iiber die oben beschrie-
bene Methode berticksichtigt. In diesen Berechnungen wird angenommen, dass die
gesamte extern angelegte Spannung iiber der Verarmungszone abféllt, zusatzliche

Effekte wie beispielsweise Kontaktwiderstande werden vernachlassigt.

Dem in Abbildung IT1.2 gezeigten Quantentrog werden nun die Felder der spontanen
und piezoelektrischen Polarisation, das Feld des p—n—Ubergangs und eine externe

Spannung tiberlagert. Die Ergebnisse fiir die Bandstruktur und die Wellenfunktionen
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Abbildung II1.J4.: Betragsquadrat der Wellenfunktionen in einen 8 nm breiten InGaN
Quantentrog mit 17 % Indium unter Beriicksichtigung der spontanen und piezoelektri-
schen Polarisation in einem p-n-Ubergang unter externen Spannungen (U, = -8 V, 0V,

2 V).

fiir Elektronen und Locher werden fiir externe Spannungen von U, =-8 V, 0V, +2V
in Abbildung II1.4 gezeigt.

Bei einer extern angelegten Spannung in Vorwértsrichtung ist der Quantentrog durch
das piezoelektrische Feld stark verkippt, die Wellenfunktionen von Elektronen und
Lochern werden zu gegeniiberliegenden Seiten des Quantentrogs gezogen. Bei ho-
hen Ladungstriagerdichten entsteht durch die raumlich getrennten Ladungstrager ein
elektrisches Feld, das die internen Felder teilweise kompensiert. Die hier gezeigten
Simulationen zeigen also nur die Situation bei sehr niedrigen Ladungstragerdichten.

Diese Abschirmung der internen Felder wird in Kapitel IV genauer beschrieben.

Die Verkippung der Bander im Bereich der Barrieren zeigt, dass auch bei einer ex-
ternen Spannung von U, = +2 V das Feld des p-n-Ubergangs noch nicht vollstiandig
kompensiert ist. Ladungstrager, die sich aulerhalb des Quantentrogs befinden, wer-
den also weiterhin beschleunigt, und ergeben trotz der Spannung in Vorwartsrich-
tung einen Stromfluss in Riickwartsrichtung. Erst bei hoheren externen Spannungen

von etwa U, > 4+2.5 V setzt ein Stromfluss in Vorwartsrichtung ein.

Bei zunehmender Spannung in Riickwértsrichtung werden die internen Felder durch
die externe Spannung kompensiert, die Potentiallandschaft im Quantentrog wird
zunehmend flacher und der raumliche Uberlapp der Wellenfunktionen wird grofer.
Bei U, = —8 V sind die internen Felder bereits iiberkompensiert, der Quantentrog

wird leicht in die entgegengesetzte Richtung verkippt.
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1.3. Rekombinations- und Verlustprozesse fiir Ladungstrager im

Quantentrog

Die Ladungstrager im Quantentrog koénnen strahlend oder nichtstrahlend rekom-
binieren, oder aus dem Quantentrog durch Tunneln oder thermionische Emission
entkommen. Im Folgenden werden die Zeitkonstanten fiir diese Prozesse und die

Auswirkungen der elektrischen Felder darauf diskutiert.

Die Lebensdauer der Ladungstrager gegeniiber der strahlenden Rekombination 7,

wird mit zunehmender Oszillatorstirke kiirzer [Kohler88]:

_ Tro
|Me,h|2

(111.32)

Tr

Die Konstante 7,9 steht hier fiir die Lebensdauer bei einem vollstandigen raumli-
chen Uberlapp der Wellenfunktionen von Elektronen und Lochern. In der Litera-
tur werden dafiir konstante Werte zwischen 7,0 = 0.5 ns [Braun05, Schwarz07a]
und 7,0 = 2.2 ns [Kuroda00] angegeben. Wie in Abbildung II1.4 zu sehen ist, ver-
grofert sich der raumliche Uberlapp der Wellenfunktionen bei angelegter Spannung
in Riickwartsrichtung. Hier werden die internen Felder durch das externe elektrische
Feld kompensiert. In Abbildung III.5 a) werden zur Verdeutlichung dieses Effekts
die Betragsquadrate der Wellenfunktionen fiir Elektronen und Locher bei exter-
nen Spannungen in Vorwarts- und Riickwartsrichtung gezeigt. Durch die rdumliche
Annaherung der Aufenthaltswahrscheinlichkeiten nimmt die Oszillatorstarke zu, die
Lebensdauer gegentiber der strahlenden Rekombination wird kiirzer. Zugleich wird
durch die Kompensation der elektrischen Felder die durch den Quantum Confi-
ned Stark Effekt hervorgerufene Rotverschiebung kompensiert, die Ubergangsener-
gie wird groBer (siche Abbildung I11.6 b)).

Ein weiterer Effekt, der bei externen Spannungen in Riickwértsrichtung immer mehr
an Bedeutung zunimmt, ist das Tunneln von Ladungstriagern aus dem Quantentrog.
Die durch das p-n-Feld verkippte Bandstruktur aulerhalb des Quantentrogs bildet
fir die Ladungstrager eine Dreiecks-Barriere, die sehr stark mit der externen Span-
nung variiert. Die Grole der Tunnelbarriere ist exemplarisch fir U, = +2 V und
U, = —8 V in Abbildung IIL.5 b) gezeigt. Die Zeitkonstante fiir den Tunnelprozess
7; ist in der Wentzel-Kramers-Brillouin-Naherung bestimmt durch das Produkt aus
der inversen Tunnelwahrscheinlichkeit und der Barrierenkollisionszeit, die von der

Energie €, der Ladungstrager im Quantentrog bestimmt ist [Jho02]:

h 2 . 22
7= " exp [2,/ ”;jf / dz/(Vo(z) — Eo) | - (111.33)
€e z1
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Abbildung II1.5.: a) Betragsquadrat der Wellenfunktionen fiir Elektronen und Ldécher bei
externen Spannungen von +2 V und -8 V. b) Tunnelbarriere fiir Elektronen bei +2 V und
-8 V (grauver Bereich).

Die Tunnelwahrscheinlichkeit wird im Wesentlichen durch die effektive Masse m. s
der Ladungstrager und dem Integral tiber die Tunnelbarriere bestimmt. Die Barriere
wird durch den Verlauf der Bandkante V.(z) und der Grundzustandsenergie F. der
Elektronen gebildet. Da sich die Barriere stark mit der angelegten Spannung andert,
und in die Berechnung exponentiell eingeht, &ndert sich die Zeitkonstante fiir den
Tunnelprozess iiber viele GroBenordnungen (siehe durchgezogene Linie in Abbildung
I11.6 a)). Der direkte Einfluss der Anderung von ¢, wird mit beriicksichtigt, allerdings

ist dieser relativ gering.

Hier wird nur das Tunneln von Elektronen betrachtet und die Locher werden ver-
nachlassigt. Dies ist trotz der deutlich kleineren Tunnelbarriere fiir Locher méoglich,
da diese eine fiinfmal hohere effektive Masse haben, und dadurch die Tunnelzeiten
deutlich langer werden [Jho02, Takeuchi97].

Da alle in dieser Arbeit gezeigten Messungen bei Raumtemperatur durchgefiihrt
wurden, kann die thermionische Emission von Ladungstragern aus dem Quantentrog
nicht vernachléssigt werden. Die Zeitkonstante fiir diesen Verlustprozess 7rg ist

hauptsachlich von der Hohe AE der Barriere fiir den Emissionsprozess bestimmt
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Abbildung II1.6.: a) Zeitkonstanten der strahlenden Rekombination, des Tunnelprozesses
und der thermionischen Emission in Abhdngigkeit der externen Spannung. Der graue Be-
reich deckt die Literaturwerte fir 7,0 ab. b) Ubergangsenergie der strahlenden Rekombina-
tion in Abhdngigkeit der externem Spannung.

[Jho02, Schneider88]:

2 AE
LD 7 { } (I11.34)
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Da die effektive Masse fiir diese Zeitkonstante eine geringe Rolle spielt, ist die geringe
Barrierenhohe fiir die Locher ausschlaggebend. Durch die hohe Barriere kann dieser

Prozess fiir Elektronen vernachléssigt werden.

Abbildung II1.6 a) stellt die Zeitkonstanten fiir die oben beschriebenen Prozesse
gegeniiber. Auch wenn die Literaturwerte fiir 7,9 nicht eindeutig sind (siehe grau-
er Bereich), ist dennoch deutlich, dass die Ladungstréagerdynamik bei unterschied-
lichen externen Spannungen von unterschiedlichen Mechanismen dominiert wird.
Bei angelegter Spannung in Vorwértsrichtung ist die Tunnelbarriere sehr grof3, die
Tunnelwahrscheinlichkeit geht gegen 0. Ebenso ist die Barriere gegentiber der ther-
mionischen Emission von Lochern grof3. In diesem Spannungsbereich sind trotz ge-
ringer Oszillatorstarke die strahlende und nichtstrahlende Rekombination der La-
dungstrager die dominierenden Prozesse, die Verlustprozesse sind unterdriickt. Die
Intensitat der Photolumineszenz wird bestimmt durch das Wechselspiel zwischen
strahlender und nichtstrahlender Rekombination.

Eine Rekombination von Ladungstragern aus hoheren Zustanden im Quantentrog
spielt keine Rolle, da die Relaxation in den Grundzustand mit einer Zeitkonstante
zwischen 25 fs [Meyer08] und 100 fs [Uenoyama99] deutlich schneller ist als mogliche

Rekombinationsmechanismen.

Wird eine Spannung in Riickwértsrichtung angelegt, wird die Tunnelzeitkonstante
sehr schnell kleiner und die thermionische Emission wird wahrscheinlicher. Schlief3-

lich dominieren die beiden Verlustmechanismen tiber die strahlende Rekombination.
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Dies auflert sich in der Messung durch einen steigenden Photostrom und sinkender
Intensitat der Photolumineszenz. Da bei einer Spannung von U, = —8 V die bei-
den Verlustmechanismen deutlich schneller sind als die strahlende Rekombination,
kann in diesem Bereich davon ausgegangen werden, dass alle durch den Laser im
Quantentrog erzeugten Ladungstrager aus dem Quantentrog entkommen und zum

Photostrom beitragen.

Zeitaufgeloste Messungen der Photolumineszenz und des Photostroms von Ansgar
Laubsch [Laubsch07] zeigen, dass beide Grofien aus dem selben Ladungstréigerreser-
voir gespeist werden. Dies zeigt, dass die Ladungstrager an die Bandkante relaxieren,
und von dort aus entweder rekombinieren, oder aus dem Quantentrog entkommen.

Ein Tunneln aus hoheren Zustanden kann also vernachlassigt werden.
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2. UPL- und LBIC-Messungen unter externen

elektrischen Feldern

Die im vorhergehenden Abschnitt theoretisch beschriebenen Effekte sollen nun an ei-
ner LED-Struktur gemessen werden. Die hier untersuchte Probe ist eine auf Saphir-
Substrat gewachsene Diodenstruktur mit mehreren Quantentrogen in der aktiven
Zone. Die LED emitiert bei einer Wellenlange von etwa 450 nm. Die epitaxier-
te Schichtstruktur wird zu einer Diinnfilm-LED weiter prozessiert. Die sogenannte
ThinGaN™-_Methode ist in [Haerle04] beschrieben. Hierbei wird die LED-Struktur
mit der p-Seite auf eine reflektierende Kontaktschicht eutektisch gebondet und
anschliefend das Substrat mittels eines Laser-lift-off-Prozesses entfernt. Fiir eine
Standard-LED wird danach die Oberfliche der Diode durch verschiedene Atz-Pro-
zesse aufgeraut, um die Lichtauskopplung zu verbessern. Dieser Schritt wurde bei der
hier verwendeten Probe weggelassen, um eine moglichst glatte Oberflache zu erhal-
ten. Dies ist wichtig, damit an allen Punkten der Probe die selben Ein- und Auskop-
pelbedingungen fiir das anregende Laserlicht und die Emission der LED herrschen,
da sonst die Struktur der Quantentroge durch die Effekte der Oberflachenstruktur

iiberlagert wird.

2.1. Makroskopische Effekte

Um das makroskopische Verhalten der LED unter externen Spannungen zu bestim-
men, wurden die Photolumineszenz und der Photostrom tiber eine Scanflache von
5 x 5 um? gemittelt. Fiir diese Messungen wird die oben beschriebene Probe mit
einer Laserwellenlange von 380 nm angeregt. Die Photonen konnen somit nur in den
Quantentrogen absorbiert werden, die Ladungstrager werden also direkt in der akti-
ven Zone erzeugt. Transporteffekte der Ladungstrager spielen somit, im Gegensatz
zur nicht-resonanten Anregung, wo die Ladungstréiger in den GaN-Barrieren erzeugt

werden, keine Rolle.

Die gemittelten und normierten Photolumineszenz-Spektren in Abhéngigkeit der
externen Spannung sind in Abbildung I11.7 gezeigt. Die Spektren wurden bei einer
Anregungsdichte von 1 kW/mm? aufgenommen. Eine Normierung der Spektren ist
deswegen sinnvoll, weil die absolute Intensitéit sehr stark von der externen Spannung
abhangt, und eine nicht normierte Auftragung keinen Vergleich mehr ermoglichen

wirde.
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Abbildung I111.7.: PL-Spektren unter variablen externen elektrischen Feldern. Die Spektren
wurden jeweils auf ihre mazimale Quantentrog-Emission normiert. a) Gesamter spektraler
Bereich: Bei angelegten Spannungen in Riuckwdrtsrichtung nimmt die sogenannte gelbe
Lumineszenz relativ zur Quantentrogemission b) zu. Die Hauptemission verschiebt sich
durch den FEinfluss der elektrischen Felder zu héheren Energien.

Abbildung II1.7 a) zeigt den vollen Spektralbereich, der vom Spektrometer aufge-
nommen wurde. Der relativ schmale Peak bei einer Wellenlange von etwa 450 nm ist
die Emission der aktiven Zone der LED. Der Intensitatsanstieg bei Energien tiber
3 eV ist ein Artefakt der Messung, das durch im Monochromator entstehendes Streu-
licht des anregenden Lasers entsteht. Der breite Peak bei niedrigeren Energien bis ca.
2.5 eV ist die sogenannte gelbe Lumineszenz. Diese wird in der Literatur auf die Re-
kombination von Ladungstrégern iiber tiefe Storstellen im GaN zuriickgefiihrt (siehe
beispielsweise [Suski95, Hofmann95, Neugebauer96, Manz99, Zhao06, Zhao09]). Die
Auftragung der Spektren ist auf die Quantentrog-Emission normiert. Dadurch ent-
steht der Eindruck, dass die absolute Intensitat der gelben Lumineszenz mit steigen-
der Spannung in Riickwéartsrichtung zunimmt. Dies ist allerdings nicht der Fall, die
absolute Intensitat bleibt konstant bei sehr niedrigen Werten. Die spektrale Position

der gelben Lumineszenz ist von der externen Spannung unabhangig.

Abbildung IT1.7 b) zeigt nur den Ausschnitt der Quantentrog-Emission. Diese ver-
schiebt sich mit zunehmender externer Spannung in Riickwartsrichtung zu hoheren
Energien. Wie im Abschnitt 1.2 gezeigt, ist dies auf die Kompensation der inter-
nen elektrischen Felder der spontanen und piezoelektrischen Polarisation zuriick-
zufithren. Die spektrale Verschiebung des Photolumineszenz-Spektrums zwischen
U, =0V und U, = 42 V ist sehr gering. Dies lasst sich dadurch erklaren, dass bei
U, = +2 V die Ladungstrigerdichte im Quantentrog hoher ist, da die Verlustmecha-
nismen unterdriickt sind, und die Ladungstrager eine langere Lebensdauer haben.
Durch die hohe Ladungstragerdichte konnen die elektrischen Felder im Quantentrog

abgeschirmt werden, was zu einer Blauverschiebung des Emissionspektrums fiihrt.



58 Ortsaufgeloste PL unter externen elektrischen Feldern

a) b)
10°F
80000
3 3 10°%
60000 &
S g
2 40000 '3 1000
2 7]
£ E
20000
100F
0 k= . L
-8 -6 -4 -2 0 2 -8 -6 -4 -2 1] 2
externe Spannung [V] d externe Spannung [V]
c) )
12 2,82
- 10| —2.80
£ 3
8 w2/
E ,:!‘2 78
- @
- & 2.76}
= 1
F - |
T, S274
2[ 2,724
-8 -6 -4 -2 0 2 —‘8 —‘6 -4 -.2 0 2
externe Spannung [V] externe Spannung [V]

Abbildung II1.8.: Die spektral integrierte Quantentrogemission (lineare Auftragung a), lo-
garithmische Auftragung b)) nimmt bei angelegten Spannungen in Rickwdrtsrichtung sehr
schnell ab, die erzeugten Ladungstrdger tunneln aus dem Quantentrog und sind im Photo-
strom c) messbar. Die spektrale Position d) der PL verschiebt sich zu hoheren Energien.

Dieser Effekt wird genauer in Kapitel IV erklart.

Der Verlauf der Intensitat der Quantentrog-Emission mit der externen Spannung ist
in Abbildung II1.8 a) und b) gezeigt. Wird an die Diode eine Spannung in Riickwarts-
richtung angelegt, nimmt die Intensitdt um mehrere Gréflenordnungen ab, wahrend
gleichzeitig der Photostrom (Abbildung I11.8 ¢)) stark ansteigt. Der groBite Teil die-
ses Effekts spielt sich zwischen U, = +2 V und U, = —2 V ab. Wie die theoretischen
Berechnungen der Zeitkonstanten fiir die verschiedenen Prozesse zeigen (siehe Abbil-
dung I11.6), wechseln sich in diesem Spannungsbereich die strahlende Rekombination
von Ladungstragern und die Verlustprozesse Tunneln und thermionische Emission
als dominierende Effekte ab. Steigt die Spannung in Riickwartsrichtung noch weiter
an, sind nur noch kleine Anderungen der Intensitit und des Photostroms zu beob-
achten. Bei U, = —8 V schliefllich ist die Intensitat der Photolumineszenz praktisch
auf Null abgesunken und der Photostrom ist maximal. Wie auch von [Schubert09]
gezeigt, entspricht der Photostrom in diesem Regime den absorbierten Laserphoto-

nen. Dadurch ist eine direkte Messung der Absorption in der LED-Struktur moglich.

Fiir die hier gezeigte Messung betragt die auf der Probe ankommende Laserleis-

tung 0.09 mW. Dies entspricht bei einer Laserwellenlange von 380 nm einer Pho-
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tonenrate von 1.8 - 1014 s71. Bei U, = —8 V wird ein Photostrom von 12.6 uA
(7.9 - 10'3 s71) gemessen. Dies entspricht einer Absorption des anregenden Laser-
lichts von 45 %. Fir die Bestimmung des Absorptionskoeffizienten wird die gesamte
Dicke der absorbierenden InGaN-Schichten bendtigt. Diese liegt typischerweise im
Bereich von 10 — 20 nm. Durch den Spiegel auf der p-Seite der Diode wird der
anregende Laser reflektiert, so dass er die aktive Zone zweimal passiert (siche Ab-
bildung I1.4). Dadurch verdoppelt sich auch die Absorption des Lichts. Der mit
diesen Daten bestimmte Absorptionskoeffizient betragt (1 — 2) - 10° cm™!. Dieser
Wert liegt im Bereich der in der Literatur zu findenden Werte fiir GaN-Strukturen
[Strite92, Muth97, Neufeld08, Berkman08|. Durch Mehrfachreflexion des Anregungs-
lasers innerhalb der LED-Struktur kann ein Teil des Lichts iiber eine grofiere Flache
verteilt und absorbiert werden, was bisher nicht berticksichtigt wurde. Der tatsachli-

che Absorptionskoeffizient kann also etwas kleiner sein.

Fiir die verwendete Anregungswellenlange im ultravioletten Bereich kann angenom-
men werden, dass die externen elektrischen Felder die Absorption nicht verdndern
[Sari09], und somit {iber den gesamten Spannungsbereich gleich viele Elektron-Loch-
Paare im Quantentrog erzeugt werden. Diese Annahme wird in Kapitel IV.1 noch

genauer diskutiert.

In Abbildung I11.8 d) ist die gemittelte Energie der Photolumineszenz in Abhéngig-
keit der externen Spannung aufgetragen. Sie steigt mit zunehmender Spannung in
Riickwartsrichtung an. Durch die Kompensation der internen Felder durch das ex-
terne Feld (siche Simulation, Abbildung III.6 b)) wird die Rotverschiebung durch
den Quantum Confined Stark Effect (QCSE) vermindert. Im Unterschied zur theo-
retischen Berechnung steigt die Energie bis U, = —8 V kontinuierlich an, es wird

keine komplette Kompensation der internen Felder beobachtet.

Eine mogliche Erklarung hierfiir ist, dass die Starke des externen elektrischen Feldes
im Quantentrog der realen Struktur geringer ist, als fiir die Berechnungen ange-
nommen. In der Simulation wurde vorausgesetzt, dass die komplette externe Span-
nung iiber der Verarmungszone der Diode abfallt. Hierbei wurden beispielsweise
Kontaktwiderstande oder Serienwiderstande der einzelnen Schichten in der Diode
vernachlassigt. Des weiteren geht die Simulation von einem einzigen Quantentrog
in der aktiven Zone aus, wahrend die reale LED mehrere Quantentroge aufweist.
Dadurch wird auch die Dicke der Verarmungszone beeinflusst. Man kann also davon
ausgehen, dass in der realen Struktur das externe Feld im Bereich des Quantentrogs
kleiner ist, als in der Simulation angenommen wurde. Dadurch werden die internen

Felder in der realen Struktur nicht vollstandig kompensiert, und es ist bis zu einer
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externen Spannung von U, = —8 V eine Blauverschiebung der Photolumineszenz zu

beobachten.

Diese Effekte werden im Folgenden ortsaufgelost auf mikroskopischen Léngenskalen

untersucht.

2.2. Langreichweitige Fluktuationen

Die Emission einer blauen LED zeigt auf mikroskopischen Langenskalen deutliche
Fluktuationen in der Intensitdat. Um die Ursache dieser Fluktuationen zu bestim-
men, werden ortsaufgeloste Photolumineszenz-Messungen unter externen Spannun-
gen vorgenommen. Wie im vorherigen Abschnitt beschrieben, nimmt die Intensitét
bei steigender externer Spannung in Riickwartsrichtung ab, und der Photostrom
nimmt zu, bis alle erzeugten Ladungstrager zum Photostrom beitragen. Da die Er-
zeugung der Ladungstrager durch einen raumlich stark begrenzten Laserspot ge-
schieht, kann der Photostrom, wie die Photolumineszenz, ortsaufgelost gemessen

werden. Eine genaue Beschreibung der Messmethode ist im Kapitel I1.3 zu finden.

In Abbildung II1.9 sind die elektrischen und optischen Daten iiber eine Scanflache
von 30 x 30 um? aufgetragen. Fiir diese Messung wurde jeweils im Abstand von
1 um ein PL-Spektrum aufgenommen, und gleichzeitig der Photostrom gemessen.
Diese Daten wurden bei einer Anregungsdichte von 3.6 kW /mm? mit dem Linsenob-
jektiv gemessen. Die spektral integrierte Quantentrogemission zeigt bei U, = +2 V
grofiflachige Fluktuationen. Die gezeigten Intensitatsverteilungen sind jeweils auf
den Mittelwert des Scans normiert. Es erscheinen Regionen von mehreren 10 um?
hell oder dunkel. Auch im Histogramm sind deutlich mehrere Intensitatsbereiche
zu erkennen. Diese Struktur ist auch bei externen Spannungen von U, = 0 V bis
U, = —4 V noch prinzipiell zu erkennen. Da allerdings die absolute Intensitat um
mehrere Groflenordnungen abnimmt, wird das Bild immer undeutlicher und ver-
rauschter. Bei U, = —8 V schlieilich ist nahezu keine Photolumineszenz mehr zu
messen, das Bild besteht praktisch nur noch aus Rauschen, das Histogramm zeigt
in etwa eine gaufformige Verteilung der Intensitatswerte um den Mittelwert. Eine

Struktur ist in diesem Fall nicht mehr zu erkennen.

Die energetische Lage des Photolumineszenz-Spektrums wird durch das erste Mo-
ment (Gleichung I1.7) berechnet. Auch hier zeigen sich Regionen, bei denen die Emis-
sion bei unterschiedlichen Energien liegt. Die Struktur in der Energielandschaft zeigt
groBe Ahnlichkeit mit der Intensitétsverteilung. Regionen mit geringer PL-Intensitét

emittieren tendenziell bei hoheren Energien. Der energetische Unterschied dieser
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Abbildung II1.9.: Groffiichige Verteilung (30 x 30 um?) der a) PL-Intensitit, b) PL-
Energie und ¢) des Photostroms in Abhdngigkeit der angelegten Spannung. Die Verteilung
der Daten dndert sich in grofien Teilen nicht signifikant, bei -8 V ist kein optisches Signal
mehr messbar. Die Intensitdaten sind jeweils auf den Mittelwert normiert, die Messungen
des Photostroms sind jeweils auf den relativen Bereich von 40 % bis 170 % des Mittelwerts
(+2 V) bzw. 60 % bis 130 % des Mittelwerts (0, -4 und -8 V) skaliert.

Regionen liegt bei AE > 100 meV. Wie bereits bei den makroskopischen Effekten
gesehen, verschiebt sich auch hier die energetische Position der Photolumineszenz

bei zunehmender externer Spannung in Riickwéartsrichtung zu héheren Energien.

Die Verteilung des Photostroms (im Folgenden abgekiirzt mit LBIC, engl. laser
beam induced current) ist ebenfalls durch starke Unterschiede zwischen den Regio-
nen gekennzeichnet. Die Regionen mit hoher PL-Intensitat und niedriger PL-Energie
zeigen weniger Photostrom als die Regionen mit geringer PL-Intensitat. Auch diese
Verteilung bleibt iiber den gesamten Bereich der externen Spannung unverédndert.

Die Unterschiede im Photostrom nehmen zwar in Absolutwerten deutlich zu, rela-
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Abbildung I11.10.: a) PL-Spektren entlang einer willkirlichen Linie durch den Scanbereich
(siehe rote Linie in der Intensitdtsverteilung). Die Korrelation zwischen Intensitdt und

spektraler Position ist zusdtzlich noch in Teil (b) aufgetragen. In diesem 3D-Plot entspricht
die Hohe der integrierten Intensitdt und die Farbe der spektralen Position.

tiv zum Mittelwert des Messbereichs bewegen sich die Werte des Photostroms aber
immer zwischen 60 % und 130 %. Einzig bei U, = +2 V sind die relativen Fluktua-
tionen hoher, dies liegt aber daran, dass insgesamt sehr geringe Strome bei dieser

Spannung gemessen werden, die Schwankungen im Absolutwert des Stroms sind bei

dieser Spannung am geringsten.

Betrachtet man die einzelnen Spektren entlang einer willkiirlichen Linie durch den
Scanbereich (siche Abbildung II1.10 a)) erkennt man auch hier deutlich die unter-
schiedlichen Bereiche der Photolumineszenz: Bereiche mit hoher Intensitat emittie-
ren bei langeren Peak-Wellenlangen, wéahrend die dunkleren Bereiche bei kiirzeren
Wellenlénge emittieren. In Teil b) der Abbildung sind die Intensitdt und die Energie

der Photolumineszenz gemeinsam in einem dreidimensionalen Plot iiber die gesamte

a)

c) d)
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Abbildung II1.11.: Die Spektren wurden einerseits iber die Momentbestimmung (b) 0.
Moment und d) 1. Moment) und andererseits durch einen Fit der Spektren mit Gauf-
Funktionen (a) Peak-Héhe und c) Peak-Position) ausgewertet. Die Doppel-Peak-Struktur
der Spektren hat einen deutlichen FEinfluss auf die Bestimmung des ersten Moments.
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Scanflache aufgetragen. Hier entspricht die Hohe der Intensitat und die Farbe des
Plots der Energie geméfl der Skala in Abbildung II1.9 b). Die oben beschriebene

Korrelation der beiden Grofien ist hier nochmals deutlich zu erkennen.

Bisher wurden nur die integrierte Intensitat und der spektrale Schwerpunkt der Pho-
tolumineszenz betrachtet. In Abbildung I11.10 a) ist allerdings deutlich zu erkennen,
dass die Spektren nicht aus einer einzigen gaufiformigen Linie bestehen, sondern aus
einem Hauptpeak mit mehreren Phononenreplika. Dies fiihrt in der Bestimmung des
ersten Moments zu Fehlern, so dass diese Grofle nicht die Energie angibt, bei der die
maximale Intensitét liegt (siehe auch Abbildung I1.3). Eine genauere Bestimmung
der optischen Daten ermdglicht der Fit der Spektren mit einer Summe aus Gauf3-
Funktionen (siehe Kapitel I1.2). Abbildung III.11 stellt die beiden Methoden anhand
der hier gezeigten Messung gegeniiber. An der Verteilung der Intensitéit (Teilbild a)
Fit und b) integrierte Intensitét) dndert sich prinzipiell nichts, allein die Histogram-
me zeigen eine scharfere Abgrenzung der einzelnen Bereiche. Ein grofier Effekt zeigt
sich jedoch bei der spektralen Position der Photolumineszenz. Die Ergebnisse des
GauB-Fits (c) zeigen, dass die Peakposition der Emission deutlich weniger spektral
schiebt, als das erste Moment (d) nahe legt. Der Unterschied zwischen den Regionen
liegt nun bei nur noch AE < 50 meV. Allerdings ist eine deutlichere Korrelation
mit den Intensitatsfluktuationen zu erkennen, die prinzipielle Aussage, dass dunkle

Bereiche bei hoheren Energien emittieren, bleibt erhalten.

Fiir die weiteren Aussagen werden die Ergebnisse des Gauf3-Fits verwendet, da diese

die genaueren Aussagen liefern als die Berechnung iiber die Momente.

Eine Erklarung dieser Fluktuationen gelingt nur, wenn man die optischen Infor-
mationen aus der Photolumineszenz mit den Informationen aus dem Photostrom

kombiniert.

Wie oben gezeigt, ist der Photostrom bei einer externen Spannung von U, = —8 V
ein Maf3 fiir die Absorption des Laserlichts in der aktiven Zone. Die raumlichen
Fluktuationen zeigen, dass die Absorption fluktuiert. Dies ist ein Hinweis auf un-
terschiedliche Quantentrogbreiten oder -tiefen. Ein veranderter Quantentrog andert
aber nicht nur die Absorption, sondern auch die Emission. Betrachtet man die Pho-
tolumineszenz bei U, = +2 V, weisen die Regionen mit unterschiedlicher Absorption
auch deutlich unterschiedliche Emissionsenergien auf, was diese These unterstiitzt.
Der Photostrom bei U, = +2 V wird hauptséchlich durch die Gréfe der Tunnelbar-
riere bestimmt. Fiir Elektronen, deren Energie niedriger ist, wird die Tunnelbarriere
erhoht und somit die Tunnelwahrscheinlichkeit geringer. Der gleiche Effekt gilt auch

fiir die Barriere der thermionischen Emission von Lochern. Dieses Verhalten ist auch
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Abbildung II1.12.: Die Korrelation der elektrischen und optischen Daten ist in dieser Ab-
bildung besonders gut zu erkennen und bestdtigt damit den Eindruck der oben gezeigten

Flachenplots. Jeder Punkt in dieser Abbildung entspricht dabei einem Punkt in der Scan-
flache.

in den Messungen klar zu erkennen: Regionen mit geringer Ubergangsenergie korre-
lieren direkt mit Regionen mit geringem Photostrom. Die Korrelation der optischen
und elektrischen Daten ist in Abbildung III1.12 aufgetragen. In dieser Darstellung
entspricht jeder Punkt einem Punkt in der Scanebene. Hier ist deutlich zu sehen,
dass eine direkte Korrelation zwischen dem Photostrom und der Intensitat der Pho-
tolumineszenz besteht. Durch eine héhere Tunnelwahrscheinlichkeit fiir Elektronen

und eine hohere Wahrscheinlichkeit der thermionischen Emission von Lochern wird
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Abbildung III.15.: a) Die grofflichige Verteilung der Halbwertsbreiten der PL-Spektren
zeigt keine auffilligen Strukturen. b) Insbesondere eine Korrelation mit der Intensitdts-
verteilung ist nicht zu erkennen.
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die Ladungstragerdichte im Quantentrog reduziert, und die Rate der strahlenden

Rekombination nimmt ab.

Der Vollstandigkeit halber ist in Abbildung I11.13 a) noch die Halbwertsbreite der
PL-Spektren aufgetragen. Hier ist jedoch keine Struktur erkennbar, mit Ausnahme
eines schmalen Bereichs mit leicht verbreiterten Spektren. Abbildung I11.13 b) zeigt
exemplarisch die Korrelation mit der Intensitat. Der Bereich der breiteren Spektren
liegt bei einer geringen PL-Intensitat, allerdings sind bei den anderen Halbwertsbrei-
ten alle Intensitatswerte vertreten, so dass hier keine Korrelation zu erkennen ist. Ein

ahnliches Bild ergeben die Korrelationen mit der PL-Energie und dem Photostrom.

Alle experimentellen Befunde zusammengenommen lassen den Schluss zu, dass die
Fluktuationen iiber Regionen von mehreren 10 um? durch Fluktuationen des Quan-
tentrogs hervorgerufen werden. Die Absorption des Lasers variiert genauso wie die
Barriere der Emissionmechanismen der Ladungstrager und die Energie der Photo-
lumineszenz. Eine Aussage, ob diese Fluktuationen nun durch Fluktuationen der
Dicke der Quantentroge oder des Indium-Gehalts in den Quantentrogen oder durch
eine Kombination der beiden hervorgerufen wird, ist durch diese Messungen nicht

moglich.

Ein Vergleich mit den Simulationen der Ubergangsenergien und Zeitkonstanten fiir
die Verlustmechanismen kann eine Abschatzung geben, wie grofi die Fluktuationen

sein miissen, um die beobachteten Effekte zu verursachen.

Dazu wurde der In-Gehalt eines 3 nm breiten Quantentrogs zwischen 16 % und 18 %
variiert. In diesem Bereich andert sich die Ubergangsenergie der Grundzustinde um
etwa 100 meV. Eine Fluktuation des In-Gehalts um 1 bis 2 % kann also die beobach-
teten Energie-Fluktuationen erkldaren. Mit steigenden In-Gehalt erh6hen sich auch
die Zeitkonstanten (bei U, = 0 V) fiir das Tunneln der Elektronen um einen Faktor
8 bzw. 80 (fir 1 % bzw. 2 % mehr Indium) und fiir die thermionische Emission von
Lochern um den Faktor 4 bzw. 20 (1 % bzw. 2% mehr Indium). Fiir den Vergleich
der Zeitkonstanten der Verlustprozesse wurden die Werte bei U, = 0 V gewahlt,
da bei dieser Spannung die Zeitkonstanten noch im Bereich der Lebensdauer der

Ladungstrager gegeniiber der strahlenden Rekombination liegen.

Lésst man den Indium-Gehalt bei 17 % konstant und verringert die Dicke des Quan-
tentroges um 1 bzw. 2 Monolagen (1 ML = 0.25 nm [Zhou04]), so ergibt sich eine
Energieanderung um 30 meV bzw. 70 meV, was auch im Bereich der beobachteten
Energie-Fluktuationen liegt. Die Zeitkonstanten fiir das Tunneln dndern sich um
den Faktor 5 bis 30 und die der thermionischen Emission um den Faktor 3 bis 8.

Diese Anderung ist etwas geringer als bei der Variation des Indium-Gehalts.
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Diese Werte zeigen, dass sowohl eine Variation des Indium-Gehalt um 1 bis 2 % als
auch eine Fluktuation der Quantentrogdicke um 1 bis 2 Monolagen die beobachteten

Fluktuationen in der Photolumineszenz und im Photostrom hervorrufen kann.

2.3. Fluktuationen auf einer sub-um Langenskala

Zusatzlich zu diesen langreichweitigen Fluktuationen erscheinen die Regionen in Ab-
bildung II1.9 nicht homogen. Um diese Fluktuationen auf einer Langenskala unter
1 um genauer zu untersuchen, werden die Photolumineszenz und der Photostrom
hochortsaufgelost auf einer Fliche von 5 x 5 um? gemessen. Hierfiir wird im Abstand
von jeweils 0.1 um ein Spektrum aufgenommen und der Strom gemessen. Im Folgen-
den werden Messungen mit zwei verschiedenen Objektiven (Ol—lmmersionsobjektiv,
100x, NA = 1.3 und Linsenobjektiv, 63x, NA = 0.75) gezeigt und die Ergebnisse

verglichen.

2.3.1. Messungen mit Ol-lmmersionsobjektiv

Die spektral integrierte Intensitit (Abbildung 111.14 a)) zeigt eine deutliche Fluk-
tuation auf einer Langenskala unter 1 um. Diese Struktur bleibt tiber den gesamten
gemessenen Bereich der externen Spannung in groflen Teilen unveréndert, der Kon-
trast ist jedoch bei U, = 42 V deutlich geringer als bei U, =0, -2 V. Bei U, = -8 V
ist wieder fast kein optisches Signal mehr messbar. Die Daten wurden bei einer Anre-
gungsdichte von 1 kW /mm? aufgenommen. Die Intensitdtsunterschiede sind in etwa

vergleichbar mit den Unterschieden bei den langreichweitigen Fluktuationen.

Die Energie der Photolumineszenz (Abbildung II1.14 b)) zeigt ebenfalls eine Struk-
tur auf einer sub-um Langenskala, die jedoch nicht mit der Struktur der Intensitat
korreliert. Auflerdem &ndert sich die Energie nur innerhalb eines sehr kleinen Be-
reichs von etwa 10 — 15 meV. Die einzelnen PL-Spektren entlang einer willkiirli-
chen Linie durch den Scanbereich in Abbildung III.15 verdeutlichen nochmals, dass
zwar die Intensitat der Photolumineszenz starken Schwankungen unterliegt, aber die
Peak-Energie praktisch unverandert bleibt. Im Gegensatz zu den langreichweitigen
Fluktuationen (siche Abbildung II1.10) variiert die Intensitét hier kontinuierlich, es
sind keine deutlich getrennten Bereiche zu erkennen, wie dies bei den Spektren der

groBflachigen Messung der Fall war.

Es scheint jedoch, dass die Spektren mit einer niedrigeren Intensitit eine groflere
Halbwertsbreite aufweisen. Um diesen Eindruck zu iiberpriifen, wurden die Spek-

tren mit einer Summe aus einem gau3férmigen Hauptpeak mit drei Phononenreplika
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Abbildung II1.14.: Mit dem Immersionsobjektiv gemessene Verteilung a) der Intensitdt und
b) der Energie tiber eine Scanfliche von 5 x 5 um? in Abhdingigkeit der externen Spannung.
Die Intensitdten sind jeweils auf den Mittelwert normiert.

gefittet. Die Ergebnisse dieses Fits sind fiir U, = +2 V in Abbildung II1.16 aufge-
tragen. Der Fit bestatigt die geringen Fluktuationen der PL-Energie. Die Verteilung
der Halbwertsbreite der Spektren zeigt im Vergleich zu den grofifiachigen Messun-
gen eine geringere Fluktuation. Die Struktur ist jedoch den Intensitatsfluktuationen
sehr ahnlich. Der Eindruck der einzelnen Spektren wird auf der gesamten Fléche
bestatigt: Bereiche mit geringerer PL-Intensitat haben eine groflere Halbwertsbreite

der Spektren.

Der gemessene Photostrom ist iber den gesamten Scanbereich anndhernd homogen,
auch wenn man eine sehr schwache feinkornige Struktur in der Verteilung erkennen
kann (Abbildung I11.16 d)). Diese Struktur weist jedoch keine Ahnlichkeit mit der
Struktur der Intensitatsfluktuationen auf. Die geringe Variation des Photostroms
zeigt, dass die Absorption des Laserlichts auf dieser Langenskala nahezu konstant
ist, und die Barriere fiir den Verlust von Ladungstragern durch Tunneln oder ther-
mionische Emission raumlich konstant ist. Dies bedeutet, dass der Quantentrog auf

dieser Langenskala keine Fluktuationen aufweist.

Wie bei den langreichweitigen Fluktuationen gezeigt, wiirde eine Veranderung der
Quantentrogdicke oder des Indiumgehalts im Quantentrog eine deutlich grofiere

Energiefluktuation hervorrufen als die beobachteten ca. 15 meV.
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Abbildung I11.15.: PL-Spektren bei einer externen Spannung von U, = +2 V entlang einer
5 pm langen Linie (rote Markierung). Die Intensitit zeigt deutliche Variationen, wéihrend
die energetische Position der Spektren nahezu unverdndert bleibt.

Bei den langreichweitigen Fluktuationen war eine deutliche Korrelation zwischen
Intensitét, Energie und Photostrom zu erkennen. Auf der sub-um Langenskala kann
keine dieser Korrelationen beobachtet werden, wie in Abbildung I11.17 a) — ¢) zu

sehen ist.

Die fehlenden Korrelationen und die geringe Fluktuation der PL-Energie bestati-
gen die Vermutung, dass die Fluktuationen in der Intensitat auf dieser Langenskala
nicht durch Veranderungen des Quantentrogs hervorgerufen werden. Man kann also
davon ausgehen, dass die Erzeugung von Ladungstragern in der aktiven Zone und
der Verlust von Ladungstréagern aus dem Quantentrog rdumlich konstant sind, und

somit die Rate der rekombinierenden Ladungstrager konstant ist. Die starken Fluk-
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Abbildung II1.16.: Ergebnisse des Gauf-Fits auf der sub-um-Ldingenskala bei Uy, =2 V.
Intensitdt a) und Halbwertsbreite c¢) zeigen dhnliche Strukturen, eine Korrelation mit den
Energiefluktuationen b) ist nicht zu erkennen, der Photostrom (hier bei U, = —8 V) d) ist
anndhernd konstant.
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Abbildung I11.17.: Korrelations-Plots der mit dem Immersionsobjektiv bei einer externen
Spannung von U, = 42 V gemessenen optischen Daten und dem Photostrom.

tuationen der PL-Intensitat konnen also auf die Konkurrenz zwischen strahlender

und nichtstrahlender Rekombination zuriickgefithrt werden.

In der Diplomarbeit von Julia Danhof [Danhof08] sowie in Arbeiten von Tobias
Meyer [Meyer10] konnte fiir Proben, die im blauen Spektralbereich emittieren, eine
Korrelation von nichtstrahlender Rekombination und der Position von Versetzun-
gen etabliert werden. Dies war moglich, da die von ihnen untersuchten Proben eine
niedrige Versetzungsdichte aufweisen (=~ 10° cm™2), und der Quantentrog nur mit
einer diinnen GaN-Schicht iiberdeckt wurde. Dadurch kénnen die Positionen der
Linienversetzungen durch Messungen der Oberflaichenmorphologie mittels eines Ra-
sterkraftmikroskops (AFM, engl. atomic force microscope) bestimmt und mit der
Photolumineszenz verglichen werden. Durch die geringe Dichte konnten die Auswir-
kungen der einzelnen Versetzungen auf die optischen Parameter des Quantentrogs
durch uPL Messungen aufgelost und gezeigt werden, dass an den Linienversetzungen
die Intensitat der Photolumineszenz einbricht und gleichzeitig die PL-Spektren eine

groflere Halbwertsbreite aufweisen.

Fir die hier untersuchte Probe wurde eine ahnliche Korrelation zwischen PL-Intensi-
tat und der Halbwertsbreite beobachtet (siche Abbildung II1.17 d)). Dies legt die
Vermutung nahe, dass die nichtstrahlende Rekombination an Versetzungen die Ur-
sache der Intensitatsfluktuationen ist. Da die Probe jedoch auf Saphir-Substrat ge-

wachsen wurde, ist die Versetzungsdichte sehr hoch (typischerweise 10? —10'° cm=2).
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Dies ergibt mindestens 250 Versetzungen auf der Scanfliche von 5 x 5 um? mit ei-
nem mittleren Abstand von ca. 300 nm zwischen den Versetzungen. Damit kann
der Effekt einzelner Versetzungen optisch nicht aufgelost werden. Die Bestimmung
der Positionen der Versetzungen mittels AFM-Messungen ist bei dieser Probe nicht
moglich, da die aktive Zone mit einer p-dotierten Schicht iiberwachsen wurde und
anschliefend die Struktur als Diinnfilm-LED prozessiert wurde. Damit ist die epi-

taktische Oberflache nicht mehr zuganglich.

2.3.2. Messungen mit Linsenobjektiv

Im Folgenden wird eine Messung an der gleichen Probe mit dem Linsenobjektiv
gezeigt. Diese Messung wurde bei der gleichen Anregungsdichte von 3.6 kW /mm?
wie die grofiflichige Messung in Abschnitt 2.2 aufgenommen. Abbildung III.18 zeigt
die Verteilung der Intensitét, der Energie und des Photostroms. Die Intensitat fluk-
tuiert auch hier deutlich auf einer sub-um Langenskala, allerdings ist der Kontrast
im Vergleich zur Messung mit dem Immersionsobjektiv bei allen externen Span-
nungen deutlich reduziert, was auf die schlechtere Ortsauflosung dieses Objektivs
zuriickzufiithren ist. Die Energie der Photolumineszenz fluktuiert auch bei dieser
Messung nur um etwa 10 — 20 meV und ist damit deutlich homogener als bei den
langreichweitigen Fluktuationen. Bei einer externen Spannung von U, = +2 V ist
der Kontrast der Intensitatsfluktuationen und die Variation der Energie nochmals
deutlich geringer, als bei U, = 0 V. Dieser Effekt ist auf die relativ hohe Anregungs-
dichte zuriickzufiihren. Die hohe Ladungstrigerdichte im Quantentrog verschiebt die
Emissionsenergie insgesamt zu hoheren Energien, da die internen Felder durch die
Ladungstriager abgeschirmt werden und die Zustande bei niedrigen Energien auf-
gefiillt werden. Die genauen Auswirkungen der hohen Ladungstragerdichte werden
im Kapitel IV erklart.

Die optischen Daten dieser Messung bestatigen die Ergebnisse der Messung mit
dem Immersionsobjektiv. Die beobachteten Unterschiede sind auf die geringere Orts-

auflosung zuriickzufiihren.

Ein anderes Bild zeigt jedoch der Photostrom. Hier ist jetzt deutlich eine Struktur
zu erkennen. Abbildung II1.18 ¢) ist so skaliert, dass die Werte von 90 % bis 115 %
des jeweiligen Mittelwertes der Messung aufgetragen werden. Einzig bei U, = +2 V
geht die Skalierung von 80 % bis 120 % des Mittelwertes. Hier sind die relativen
Fluktuationen etwas grofler, jedoch die Absolutwerte des Stroms am kleinsten. Es

sind also deutliche Fluktuationen auf einer sub-um Langenskala im Photostrom-



2. uPL- und LBIC-Messungen unter externen elektrischen Feldern 71

\ Uu=+2V u=o0v Uu=-2Vv U=-8V
a

LM%M

IH'IJ 092 115 1.38 1.60 04 0.8 1.6 2004 08 1.2 16 2004 08 12 16 20
Intensitat [a.u.] lntensitkt [a.u.] Intensitat [a.u.] Intensitét [a.u.]

,"l.

b)

2.690 2.698 2.705 2.713 2.720 2.690 2.698 2.705 2.713 2.720 2.670 2.682 2.695 2.708 2.720 2.730 2.742 2.755 2.768 2.780
Energie [eV] Energie [eV] Energie [eV] Energie [eV]

c)

F——
o 1 pm

nu mu 11.0 120 13.0 500 532 565 59.8 63.0 570 718 765 812 86.079.0 848 905 96.2 1020
LBIC [pA] LBIC [pA] LBIC [pA] LBIC [pA]

Abbildung II1.18.: Mit dem Linsenobjektiv gemessene Verteilung a) der Intensitit, b) Ener-
gie und c) des Photostroms tiber eine Scanfliche von 5 x & um? in Abhdingigkeit der
externen Spannung. Die Intensitdten sind jeweils auf den Mittelwert normiert.

signal zu beobachten. Im Vergleich zu den langreichweitigen Fluktuationen sind

diese jedoch sehr gering.

Die Struktur der Photostrom-Fluktuationen zeigt in grofen Teilen keine Ahnlich-
keit mit den Intensitatsfluktuationen. Lediglich einzelne kleine Bereiche erwecken
den Anschein einer Korrelation der beiden Groflen. Im Rahmen dieser Arbeit wur-
den sehr viele Scans an unterschiedlichen Probenstellen aufgenommen. Weitere ex-
emplarische Messungen sind auch in Kapitel IV gezeigt. Ahnliche Strukturen sind
weitaus seltener als diese Messung suggeriert. Damit konnte die in der hier gezeigten
Messung zu erahnende Korrelation zwischen Photostrom-Signal und PL-Intensitét

nicht bestatigt werden.

Die Korrelation zwischen PL-Intensitat und der Halbwertsbreite der Spektren, die
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Abbildung III1.19.: Die Ergebnisse des Gaufl-Fits der Spektren (U, = 2 V) zeigen, dass
keine Korrelation zwischen den Strukturen der optischen Daten und dem Photostrom be-
stehen.

bei der Messung mit dem Immersionsobjektiv beobachtet wurde, kann durch diese
Messung nicht bestétigt werden (siehe Abbildung II1.19).

Die Messungen bestatigen jedoch die Vermutung, dass Quantentrogfluktuationen als
Ursache fiir die beobachteten Intensitatsfluktuationen ausgeschlossen werden kon-
nen. Der Photostrom zeigt zwar Fluktuationen, allerdings sind diese nicht mit der
Intensitat korreliert, und aulerdem zu schwach, um durch Fluktuationen der Quan-
tentrogdicke um 1 ML oder des Indium-Gehalts um 1 % hervorgerufen zu werden.
Die fehlende Korrelation zwischen Photostrom und Photolumineszenz legt die Ver-
mutung nahe, dass die Ursache der beobachteten Photostrom-Fluktuationen nicht
im Quantentrog zu finden ist. Es konnten moglicherweise Fluktuationen des um-
gebenden Materials wie beispielsweise Barrierendicken oder Dotierinhomogenitaten
dafiir verantwortlich sein. Diese Vermutung lasst sich jedoch durch die hier gezeigten

optischen Messungen nicht untermauern.

Ein direkter Vergleich der Messungen mit beiden Objektiven ist in Abbildung I11.20
gezeigt. Die Intensitdt wurde bei einer externen Spannung von U, = +2 V aufge-
nommen, der Photostrom bei U, = —8 V. Da beide Messungen zwar an der selben
Probe vorgenommen wurden, jedoch an unterschiedlichen Probenstellen, konnen nur

qualitative Unterschiede der beiden Messungen aufgezeigt werden.

Die Intensitaten sind jeweils auf ihren Mittelwert normiert. Hier ist deutlich zu se-
hen, dass der Kontrast der Messung mit dem Linsenobjektiv deutlich geringer ist
(0.8 — 1.2) als mit dem Immersionsobjektiv (0.6 — 1.4). Die Struktur, die mit dem Im-
mersionsobjektiv gemessen wurde, ist deutlich feinkorniger als bei der Messung mit
dem Linsenobjektiv, was auf die hohere Vergroflerung und die groflere numerische

Apertur dieses Objektivs zuriickzufithren ist.
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Abbildung I11.20.: Intensitdt bei Spannung in Vorwdrtsrichtung und Photostrom bei Span-
nung in Rickwdrtsrichtung mit dem Linsenobjektiv (a) und b)) und mit dem Immersions-
objektiv (¢) und d)), gemessen an unterschiedlichen Stellen der Probe.

Die absoluten Werte des Photostroms weichen deutlich voneinander ab. Dies ist
dadurch zu erkldren, dass die Messungen bei unterschiedlichen Anregungsdichten
(1 kW/mm? bzw. 3.6 kW/mm?) aufgenommen wurden. Beide Messungen sind so
skaliert, dass der Bereich zwischen 85 % und 115 % des jeweiligen Mittelwertes durch
die Graustufenskala abgedeckt ist. Bei der Messung mit dem Immersionsobjektiv ist
nahezu keine Struktur erkennbar, die Verteilung der Messwerte ist deutlich schmaler
als bei der Messung mit dem Linsenobjektiv. Bei dieser ist auch eine deutliche

Struktur auf einer sub-pum Langenskala zu sehen.

Die fehlende Struktur ist moglicherweise auf eine groBflichige Anregung zuriick-
zufithren. Abbildung II1.21 b) zeigt die Verteilung der PL-Intensitdt um den Fo-
kuspunkt des Laserstrahls. Der leuchtende Bereich ist deutlich gréfer als die Orts-
auflosung der konfokalen PL-Messungen. Auf die optische Detektion hat dies keinen
groflen Einfluss, da hier die Auflosung von der Grofle des Pinholes mafigeblich mit-
bestimmt wird. Fiir die Detektion des Photostroms muss jedoch bedacht werden,
dass der Strom nicht lokal detektiert wird, und somit der Strom aus dem grofien
Anregungsbereich ein homogenes, grofflachig gemitteltes Hintergrundsignal liefert.
Wird dieser Anteil zu grof, kénnen die kleinen lokalen Fluktuationen nicht mehr

gemessen werden.
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2.3.3. Einfluss der Ladungstragerdiffusion auf sub-um Struktur

Eine mogliche Erklarung fiir die beobachteten Fluktuationen auf der sub-um Langen-
skala ware die Umverteilung der erzeugten Ladungstrager durch Diffusionsprozesse.
Wiirden die Ladungstrager aus dem Detektionsbereich des konfokalen Mikroskops
herausdiffundieren, so konnte das von diesen Ladungstréagern erzeugte Licht nicht

mehr detektiert werden, und die Stelle wiirde dunkel erscheinen.

In der dieser Arbeit vorangegangenen Diplomarbeit [Vierheilig06] wurde eine Metho-
de entwickelt, um die laterale Diffusion der Ladungstrager direkt zu messen. Hierfiir
wird das Pinhole in der Fokusebene bewegt, und an jedem Punkt des vergrofierten
Bildes der Quantentrogebene ein Spektrum aufgenommen. Die Probe selbst wird
dabei nicht bewegt. Dadurch wird die Intensitatsverteilung um den anregenden La-

serspot an ausgewahlten Punkten gemessen.

Eine ahnliche Methode kommt an der Universitiat Kyoto in der Arbeitsgruppe um
Prof. Yoichi Kawakami zum Einsatz. Hier wird mit einem optischen Nahfeldmi-
kroskop (SNOM, engl. scanning nearfield optical microscope) gearbeitet [Kaneta03,
Kaneta08]. Die Anregung der Photolumineszenz geschieht mittels einer feinen Glas-
faserspitze und ist somit rdumlich sehr stark begrenzt (Ortsauflosung ca. 30 nm).
Wird das Photolumineszenz-Signal durch die Glasfaserspitze detektiert (,illumi-
nation-collection mode*), so kann nur das Signal detektiert werden, das im Bereich
der Apertur der Faser entsteht. Ladungstrager, die aus diesem Bereich herausdif-
fundieren, erzeugen ein Signal, das nur durch eine Linse im Fernfeld aufgesammelt
werden kann (,illumination mode®). Ein Vergleich der beiden Aufnahmen macht

Umverteilungen von Ladungstragern sichtbar.

Bei der hier verwendeten Methode kann zusétzlich noch die raumliche Verteilung
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Abbildung I111.21.: Messung der lateralen Ladungstragerdiffusion auf der sub-pm Struktur.
Die Kurven in Teil b) zeigen die radial gemittelten Intensititen um die in Teil a) mar-
kierten Punkte.
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der Intensitat um den anregenden Laserspot bestimmt werden. Um den Einfluss der
raumlichen Fluktuationen der Intensitat zu eliminieren, wird um den Fokuspunkt
die Intensitat radial gemittelt, da hier nur der Abstand vom Fokuspunkt von In-
teresse ist. Diese Messung wurde fiir mehrere benachbarte helle und dunkle Stellen
der sub-um-Fluktuationen durchgefiihrt. In Abbildung II1.21 ist ein typisches Er-
gebnis gezeigt. Teil a) zeigt den Intensitétsplot, wie er mit dem Immersionsobjektiv
gemessen wurde. Dieses Objektiv wurde gewéhlt, da es die stiarkste Vergroflerung
aufweist und die Struktur damit am deutlichsten aufgelost werden kann. Die Kreu-
ze in der Scanflache markieren den Fokuspunkt des Lasers fiir die ausgewahlten

Diffusionsmessungen. Teil b) zeigt die radial gemittelten Intensitaten.

Fiir kleine Abstdnde vom Fokuspunkt sind deutliche Unterschiede fiir die beiden
Punkte zu sehen, wahrend fiir groflere Abstande beide Intensitatsverlaufe identisch
sind. Integriert man die gesamte groBflachig gemessene Intensitéit auf, so ergibt sich
fiir den dunklen Punkt der Probe auch eine geringere Intensitat als fiir den hel-
len Punkt. Dies zeigt, dass nicht nur im Detektionsbereich des konfokalen Mikro-
skops weniger Licht erzeugt wird, sondern auch bei grofiflachiger Detektion weniger
gemessen wird. Wiirde die sub-um Fluktuation durch Diffusionsprozesse hervorge-
rufen werden, miisste die grofiflachig detektierte Intensitat fiir beide Stellen gleich
grofl sein. Da aber gerade bei grofleren Abstanden vom Fokuspunkt die Intensitét
bei beiden Messpunkten gleich grof} ist, und nur im zentrumsnahen Bereich die In-
tensitat fiir den dunklen Punkt einbricht, kann eine Umverteilung im Bereich der
Ortsauflosung fiir diese Messungen ausgeschlossen werden. Die erzeugten Ladungs-
trager rekombinieren also lokal am Ort ihrer Entstehung. Die geringere Intensitat
der dunklen Punkte kann nur durch eine erhéhte nichtstrahlende Rekombination der

Ladungstrager verursacht werden.

Durch diese Messung kann auch gezeigt werden, dass in Bereichen um den anre-
genden Laserspot noch ein deutliches Photolumineszenz-Signal gemessen wird. Im
vorhergehenden Abschnitt wurde anhand der Photostrom-Messungen die Vermutung
aufgestellt, dass ein Teil des gemessenen Stroms nicht am Ort der Anregung und
damit der optischen Messung entsteht. Die grofiflachige Messung der PL-Intensitat
um den Laserfokus stiitzt diese Annahme. Die optischen Messungen detektieren den
hohen Kontrast, da hier nur das Signal eines kleinen Bereichs um den Fokuspunkt
gemessen wird. Die Detektion des Photostroms geschieht nicht lokal begrenzt. Hier
muss der gesamte leuchtende Bereich mit berticksichtigt werden. Der Kontrast bei

der Messung des Photostroms nimmt stark ab.

Messungen mit dem Linsenobjektiv zeigen durch den groferen Fokus auch eine brei-
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tere Verteilung der Intensitdt um das Zentrum, allerdings ist der Abfall der In-
tensitéat fir groflere Abstande steiler. Damit ist fiir dieses Objektiv der Anteil der
Ladungstrager im Bereich des Laserfokus grofier, was auch den besseren Kontrast

der Photostrom-Messungen erklart.

2.3.4. Vergleich mit langreichweitigen Fluktuationen

Ein direkter Vergleich der Fluktuation auf den beiden Langenskalen soll nochmals die
Unterschiede verdeutlichen. In Abbildung I11.22 sind die Intensitéat und die spektrale
Position fiir die drei oben diskutierten Messungen aufgetragen. Die beiden linken
Scans zeigen eine Fliche von 5 x 5 um?. Die Messung mit dem Linsenobjektiv
ist mit einem grauen Rahmen markiert, die Messung mit dem Immersionsobjektiv
mit einem roten Rahmen. Die Messung mit dem griinen Rahmen zeigt eine Flache
von 30 x 30 um?. Die Intensititen der Messungen mit dem Linsenobjektiv sind
auf den Mittelwert der grofiflichigen Messung normiert. Durch die hohe NA des
Immersionsobjektivs wird bei dieser Messung trotz der geringeren Anregungsdichte
eine absolut hohere Intensitat gemessen als mit dem Linsenobjektiv. Daher wird

diese Messung separat normiert.

Der Unterschied zwischen den Messungen der sub-um Struktur mit den beiden
Objektiven ist, wie oben schon beschrieben, auf die schlechtere Ortsauflosung des
Linsenobjektivs zuriickzufiihren. Vergleicht man die Intensitatsverteilungen in den
Histogrammen, so ist deutlich, dass die Messung mit dem Linsenobjektiv einen deut-

lich schlechteren Kontrast liefert.
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Abbildung II1.22.: a) Intensitdts- und b) Energiefluktuationen auf der sub-um Ldngenskala
(Linsenobjektiv, grau; Immersionsobjektiv, rot) und langreichweitig (grin).
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Abbildung II1.23.: Fluktuationen des Photostroms auf der sub-um Ldingenskala (Linse-
nobjektiv, grau) und langreichweitig (grin). Auf die Darstellung der Messung mit den
Immersionsobjktiv ist hier verzichtet worden.

Zum Vergleich mit den langreichweitigen Fluktuationen (griin) eignet sich also die
Messung mit dem Immersionsobjektiv (rot) wesentlich besser. Die Verteilung der In-
tensitatswerte ist auf der kleinen Langenskala etwas schméler als fiir die langreichwei-
tigen Fluktuationen, der Intensitatskontrast ist aber auf beiden Langenskalen sehr
grof}. Fiir die grofiflachige Messung setzt sich das Histogramm aus mehreren schma-
len Strukturen zusammen, welche aus den groflen Strukturen entstehen, wahrend

das Histogramm der sub-um Struktur eine einzelne breite Struktur darstellt.

Die Energie jedoch ist bei den sub-um Fluktuationen deutlich homogener. Wahlt
man fiir alle Messungen den gleichen Energiebereich fiir die Farbskala, so erkennt
man auf den kleinflachigen Messungen kaum noch eine Struktur, wahrend die grof3-
flachige Messung deutliche Unterschiede zeigt, die mit den Intensitatsfluktuationen
auf dieser Langenskala korrelieren. Auch bei der Energie ist die Verteilung der Werte
bei der Messung mit dem Immersionsobjektiv etwas breiter, als bei der Messung mit
dem Linsenobjektiv, im Vergleich zu den langreichweitigen Fluktuationen allerdings
sehr viel schmaler. Der spektrale Unterschied der beiden kleinflichigen Messungen
ist auf die unterschiedliche Anregungsdichte zuriickzufithren. Die Messung mit dem
Linsenobjektiv wurde bei einer etwas hoheren Anregungsdichte aufgenommen, was
insgesamt zu hoheren Energien fiihrt (siehe Kapitel IV). Im Histogramm der grof-

flachigen Messung erkennt man auch hier deutlich die einzelnen Bereiche.

Die deutlich homogenere Energieverteilung auf der sub-um Skala ist ein erster Hin-
weis darauf, dass die Intensitatsfluktuationen von unterschiedlichen Mechanismen
hervorgerufen werden miissen. Diese Vermutung wird durch die ortsaufgeloste Mes-
sung des vom Laserstrahl erzeugten Photostroms unterstiitzt. Abbildung I11.23 zeigt
das Photostrom-Signal auf beiden Léngenskalen, wie sie mit dem Linsenobjektiv
gemessen wurden. Die Graustufenskala der beiden Bilder erstreckt sich tiber den
selben Strombereich. Auf die Darstellung der Messung mit dem Immersionsobjektiv

ist hier verzichtet worden, da hier keine Struktur erkennbar war. Durch die un-
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Abbildung 111.24.: Die Korrelationen der optischen Daten und des Photostroms zeigen
deutlich, dass auf der sub-um Ldngenskala (schwarz, rot) keine Korrelation zu erkennen
ist, wahrend die langreichweitigen Fluktuationen (grin) deutlich korrelieren.

terschiedliche Anregungsdichte sind auch die Absolutwerte des Stroms nicht direkt
vergleichbar. Die Struktur auf der sub-um Léngenskala ist in dieser Darstellung so
gut wie nicht mehr zu sehen. Das Histogramm zeigt deutlich, dass die kleinflachige
Messung nur einen sehr schmalen Bereich an Stromwerten liefert, wahrend die Ver-
teilung der Stromwerte fiir die grofflachige Messung wieder deutlich die einzelnen

Bereiche zeigt.

Abbildung II1.24 verdeutlicht nochmals die Korrelation zwischen Intensitat, Energie
und Photostrom fiir die langreichweitigen Fluktuationen (griine Punkte). Bereiche
mit hoher PL-Intensitat emittieren mit geringerer Energie und das Photostrom-
Signal aus diesen Bereichen ist ebenfalls geringer. Die schwarzen Punkte in die-
ser Auftragung stellen die Daten der sub-um Struktur dar. Fiir diese Langenskala
kann keine Korrelation nachgewiesen werden. Die Verteilung der Werte beschrankt
sich auf einen sehr kleinen Bereich, der sich in die langreichweitigen Fluktuationen
einfligt. Die Messung mit dem Immersionsobjektiv (rote Punkte) zeigt, dass die In-
tensitat noch deutlich starker fluktuiert, als dies mit dem Linsenobjektiv aufgelost
werden kann, allerdings ist die Verteilung der Energiewerte deutlich schmaéler als fiir
die langreichweitigen Fluktuationen. Auch bei der Messung mit dem Immersionsob-

jektiv ist keine Korrelation zwischen den optischen Daten zu erkennen.

Diese Unterschiede machen deutlich, dass die Intensitatsfluktuationen von unter-
schiedlichen Mechanismen hervorgerufen werden miissen. Die Korrelation der Da-
ten fiir die langreichweitigen Fluktuationen zeigt, dass auf dieser Langenskala eine
Veranderung der Quantentrogeigenschaften vorliegt. Im Vergleich mit Simulationen
konnte gezeigt werden, dass sowohl eine Veranderung der Quantentrogdicke um eine
Atomlage als auch eine Veranderung der Indium-Konzentration im Bereich von 1 %
die beobachteten Fluktuationen verursachen kann. Eine Unterscheidung zwischen

den beiden Effekten ist durch die hier gezeigten Messungen nicht moglich.
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Die Fluktuationen auf der sub-um Langenskala konnen nicht durch Quantentrog-
fluktuationen verursacht werden, da sowohl der Photostrom als auch die Energie der
Photolumineszenz sehr homogen sind. Eine Umverteilung der Ladungstriager durch
Diffusionseffekte konnte auf dieser Langenskala ebenfalls ausgeschlossen werden. Die
Messungen zeigen, dass auf dieser Langenskala tiber den Scanbereich gleich viele La-
dungstriager erzeugt werden, der Verlust von Ladungstragern aus dem Quantentrog
annahernd konstant ist, und die Ladungstriager im Quantentrog lokal rekombinie-
ren. Dies legt die Schlussfolgerung nahe, dass die Intensitatsfluktuationen durch
eine raumlich variierende nichtstrahlende Rekombination von Ladungstragern ver-
ursacht werden. Diese These wird im folgenden Kapitel IV anhand von anregungs-

dichteabhangigen Photolumineszenz-Messungen iiberpriift.

2.4. Zusammenfassung

Abbildung II1.25 zeigt nochmals das Modell, das aus den in diesem Kapitel vorge-
stellten Messungen erarbeitet worden ist. Fiir die langreichweitigen Fluktuationen
sind Anderungen der Bandliicke des Quantentrogmaterials verantwortlich. Dies ist
durch die gednderte Absorption des anregenden Lasers sowie durch die grofien Fluk-
tuationen der PL-Energie auf dieser Langenskala belegt. Bei der Photolumineszenz
unter einer externen Spannung von U, = 2 V zeigt der gemessene Photostrom deut-

liche Korrelationen mit der Intensitat der Photolumineszenz. Dies ist ein weiterer
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Abbildung I11.25.: Nach den Ergebnissen dieses Kapitels entwickeltes Modell der Ursachen
fiir die Fluktuationen auf unterschiedlichen Ldngenskalen.
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Hinweis darauf, dass sich die Tunnelbarriere fiir die im Quantentrog erzeugten La-

dungstrager andert.

Auf der sub-um Langenskala fluktuiert die Intensitat &hnlich stark wie auf der grofien
Langenskala, allerdings ist hierbei die Energie der PL sowie der Photostrom deut-
lich homogener. Die Zusammensetzung des Quantentrogs andert sich also auf dieser
Langenskala nicht. Eine Umverteilung der Ladungstrager durch Diffusionsprozesse
konnte auf dieser Langenskala ebenfalls ausgeschlossen werden. Die Intensitatsfluk-
tuationen werden auf eine lokal variierende nichtstrahlende Rekombination zuriick-
gefiihrt. Als nichtstrahlende Rekombinationszentren kommen moglicherweise Ver-

setzungen in Frage.
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3. Vergleich mit Ergebnissen anderer Gruppen

Sehr viele Veroffentlichungen behandeln raumlichen Fluktuationen der Lumines-
zenzeigenschaften von InGaN/GaN Quantentrogstrukturen. Hier sollen ausgewéahlte
Beispiele kurz vorgestellt werden, und deren Ergebnisse in Zusammenhang mit den

in dieser Arbeit vorgestellten Messungen diskutiert werden.

In [Onushkin09] wird iiber Intensitdtsfluktuationen der Elektrolumineszenz (EL)
bei hohen Stromen iiber mehrere 10 wm berichtet. Diese sind allerdings bei der
Photolumineszenz ohne externe Spannung oder bei der EL bei Strémen unter 20
mA nicht zu beobachten. Die Intensitatsfluktuationen korrelieren mit Hiigeln von
mehr als 10 nm Hohe auf der Oberflache. Die Autoren fiithren die beobachteten
Fluktuationen auf eine inhomogene Feldverteilung durch eine Fluktuation der Mg-
Akzeptoren im p-dotierten GaN zuriick.

Da die Fluktuationen, die in dieser Arbeit gezeigt wurden, sowohl in der PL ohne
externe Felder als auch in der EL (siehe Kapitel V) zu sehen sind, kann diese Ursache

ausgeschlossen werden.

Ortsaufgeloste Transmissionsmessungen an dicken InGaN-Schichten von [Han06] zei-
gen, dass der Indium-Gehalt der Schicht raumlich variiert. Die Langenskala dieser
Fluktuationen steigt mit steigendem In-Gehalt in der Schicht an, und liegt zwischen
300 nm und 2 um. Fluktuationen dieser Art konnten mit dem hier verwendeten kon-
fokalen Mikroskop aufgelost werden, und wiirden sich in deutlichen Fluktuationen
der PL-Energie auf der sub-um-Langenskala zeigen. Wie oben schon gezeigt, kann

dieser Effekt fiir die hier gezeigte Probe ebenfalls ausgeschlossen werden.

[Sonderegger06] und [van derLaak07] identifizieren Streifen auf der Oberflache von
Quantentrogstukturen, die durch Dickenfluktuationen des Quantentrogs auf einer
Langenskala von etwa 100 nm bis 500 nm verursacht werden. Innerhalb dieser Strei-
fen ist der Quantentrog dicker und hat einen hoheren Indium-Gehalt. Durch die-
se Graben entstehen Potentialfluktuationen, die einen Ladungstragertransport zwi-
schen den Bereichen unterbinden. Da die meisten Versetzungen in diesen Proben
zwischen den Streifen enden, kann somit eine nichtstrahlende Rekombination an
Defekten effektiv unterbunden werden. In [Sonderegger06] wird mit einer &hnlich
hohen Ortsauflosung wie in dieser Arbeit eine Energiefluktuation auf der sub-pum
Langenskala von 100 meV gemessen. Da die Energie der hier untersuchten Proben
auf dieser Langenskala deutlich homogener ist, kann eine ahnliche Grabenbildung

ebenfalls ausgeschlossen werden.

Ein anderer Effekt, der die Ladungstrager durch Potentialbarrieren an der nicht-
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strahlenden Rekombination an Versetzungen hindert, wird durch die Dekoration
von Versetzungslinien mit V-formigen Vertiefungen erzielt [Hangleiter05]. An den
Seitenflachen dieser V-Defekte ist der Quantentrog diinner, was zu einem hoheren
Potential fiihrt. Optisch machen sich diese Vertiefungen durch einen zusétzlichen
Emissionspeak bei hoheren Energien bemerkbar. Ein ahnliches Verhalten konnte in

den hier untersuchten Proben nicht festgestellt werden.

Zeitaufgeloste Messungen und Messungen mit einem optischen Nahfeldmikroskop
von Kaneta et al. zeigen Fluktuationen der Intensitdt auf einer Langenskala von
wenigen 100 nm, die klar mit der Energie korrelieren [Kaneta02, Kaneta03]. Die Au-
toren zeigen, dass Ladungstrager in lokale Potentialminima diffundieren. Sowohl die
Fluktuation der Energie als auch die Umverteilung von Ladungstragern durch Dif-
fusion konnten auf dieser Langenkala fiir die hier untersuchte Probe ausgeschlossen

werden.

Von Indium-Fluktuationen auf deutlich kleineren Léngenskalen von unter 100 nm
wird in [KawakamiO3] berichtet. Messungen der PL mit einem Nahfeldmikroskop
zeigen, dass innerhalb der Auflosungsgrenze von etwa 30 nm noch eine signifi-
kante Verbreiterung der Spektren durch Potentialfluktuationen zu beobachten ist.
Die Intensitat zeigt Insel-dhnliche Strukturen im Bereich der Auflosungsgrenze, die
die Autoren auf die Lokalisierung von Ladungstragern in Indium-reichen Gebieten

zuruckfithren.

Eine neuere Publikation von der Universitat Kyoto behandelt die Korrelation der In-
tensitdtsfluktuationen mit Versetzungen [Kaneta08]. Fiir violett emittierende Quan-
tentroge werden die Bereiche mit niedriger Intensitat direkt mit den Positionen der
Versetzungen korreliert. Fiir blau emittierende Quantentroge ist keine Korrelation
mit Versetzungen zu erkennen, hier wird die nichtstrahlende Rekombination an na-
noskopischen Punktdefekten als Hauptursache fiir die Intensitatsfluktuationen iden-
tifiziert. Die Diffusionslédnge der Ladungstrager wird mit weniger als 100 nm angege-
ben, und ist damit zu kurz, um Ladungstrager zu Versetzungskernen zu transportie-
ren. Die PL-Spektren an den dunklen Stellen zeigen eine Doppel-Peak-Struktur, die
dadurch erklart wird, dass das Potential um Punktdefekte hoher ist, so dass auch

hier der Transport zu den nichtstrahlenden Rekombinationszentren erschwert wird.

An der Universitit Regensburg konnte von Julia Danhof [Danhof09] durch den Ver-
gleich der Oberflichenmorphologie mit den Lumineszenzeigenschaften einer griin
emittierenden Quantentrogstruktur gezeigt werden, dass hier ebenfalls keine Korre-
lation zwischen den Intensitétsfluktuationen und den Positionen der Versetzungen

hergestellt werden kann. Fiir blau emittierende Quantentrogstrukturen mit niedri-
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ger Defektdichte konnte in Diplomarbeiten von Matthias Eder und Julia Danhof
in [Eder08, Danhof09] der Effekt einzelner Versetzungen aufgelést werden. Diese
zeigen sich deutlich als dunkle Punkte in der Quantentrogemission, und fiihrten so-
mit zur Vermutung, dass die in dieser Arbeit gezeigten Intensitatsfluktuationen auf
der sub-pum Langenskala durch die nichtstrahlende Rekombination an Versetzungen

hervorgerufen werden kénnten.

In [Chichibu98a] wird von einer Lokalisierung der Ladungstréagern durch Potential-
fluktuationen auf unterschiedlichen Langenskalen berichtet. Die Ursache der Poten-
tialluktuationen konnen Dickenfluktuationen um einige Monolagen oder Indium-
fluktuationen von wenigen Prozent sein. Zusatzlich werden Fluktuationen unterhalb
der Ortsauflésung der verwendeten Kathodolumineszenz von 60 nm vermutet. Hier-
bei kénnen sich im Quantentrog Quantenpunkt-artige Strukturen ausbilden. Diese
Fluktuationen werden von einer zusatzlichen Fluktuation auf einer Langenskala von
etwa 300 nm tiberlagert.

Letztere kann fiir die in dieser Arbeit untersuchte Probe ausgeschlossen werden, da
die zugehorigen Energiefluktuationen zu messen waren. Die kurzreichweitigen Fluk-
tuationen konnen mit dem hier verwendeten konfokalen Mikroskop nicht aufgelost

werden.

Eine neuere Publikation des Autors [Chichibu06] beschreibt die Lokalisierung von
Lochern im Quantentrog auf einer atomaren Skala. Das Material im Quantentrog
erscheint somit auf einer fiir optische Experimente zugénglichen Langenskala homo-
gen, auf atomarer Skala sind die Indium-Atome jedoch nicht gleichmafig verteilt.
Dieses Bild wird von theoretischen Berechnungen von [Ganchenkova08| unterstiitzt.
Hier wird gezeigt, dass durch die Wechselwirkung zwischen benachbarten Metall-
Atomen verschiedene Nahordnungen bei der Verteilung der In-Atome in einem GaN
Kristallgitter moglich sind.

Diese Effekte finden auf einer atomaren Langenskala statt, die fiir die hier gezeig-
ten optischen Experimente nicht zuganglich ist. Bei einer Ortsauflosung von einigen
100 nm wird iiber diese Fluktuationen gemittelt, so dass der Quantentrog homogen
erscheint. Aussagen iiber die Existenz oder gar die Art dieser Struktur sind also

nicht moglich.
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IV. Anregungsdichteabhangige

Photolumineszenz-Spektroskopie

Durch Photolumineszenz-Messungen unter externen elektrischen Feldern konnte ge-
zeigt werden, dass sowohl die Rekombination von Ladungstragern im Quantentrog
als auch der Verlust von Ladungstragern durch Tunnelprozesse eine wichtige Rolle
spielen. Die Rekombination der Ladungstrager kann strahlend oder nichtstrahlend
erfolgen. Um diese Prozesse zu trennen, reichen einfache PL-Messungen nicht aus.
Uber die Variation der Anregungsdichte kann die Effizienz des strahlenden Uber-
gangs bestimmt werden, und somit kénnen die einzelnen Pfade der erzeugten La-

dungstrager nachvollzogen werden.

Die Ladungstragerdichte-abhangige ortsaufgeloste Effizienz bestatigt dartiber hinaus
die unterschiedlichen Mechanismen, die zu den im vorherigen Kapitel beschriebenen

Fluktuationen auf unterschiedlichen Langenskalen fiihren.

Teile der in diesem Kapitel gezeigten Ergebnisse wurden bereits in [VierheiliglOa]

veroffentlicht.
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86 Kapitel IV. Anregungsdichteabhangige Photolumineszenz-Spektroskopie

1. Makroskopische Effekte

1.1. Anregungsdichteabhangige Effizienz

Die Effizienz von auf GaN basierenden optoelektronischen Bauelementen héngt sehr
stark von der Ladungstriagerdichte in der aktiven Zone ab. In diesem Kapitel wer-
den die Auswirkungen der Anregungsdichte bei Photolumineszenz-Messungen auf
die spektrale Position des PL-Signals, die Intensitat und die Effizienz beschrieben.
Der simultan gemessene Photostrom liefert die Moglichkeit, die Verluste der La-

dungstrager aus der aktiven Zone direkt zu messen.

Abbildung IV.1 zeigt die iiber einen Scanbereich von 5 x 5 um? gemittelten und
jeweils normierten Photolumineszenzspektren, die mit Anregungsdichten zwischen
3 W/mm? und 5.7 kW/mm? gemessen wurden. Die Messungen wurden bei einer ex-
ternen Spannung von U, = 2 V vorgenommen, um die maximale Photolumineszenz-
Intensitét zu erhalten. Das Signal bei der niedrigsten Anregungsdichte ist so schwach,
dass auch das gemittelte Spektrum noch starkes Rauschen aufweist. Da sich durch
das Rauschen grofle Fehler ergeben, wird diese geringe Anregungsdichte in den fol-

genden Betrachtungen der Effizienz nicht mehr beachtet.

Die Spektren zeigen fiir steigende Anregungsdichten eine zunehmende Verschiebung
zu hoheren Ubergangsenergien. Diese Blauverschiebung lasst sich durch eine teilwei-
se Abschirmung der internen Felder durch die vom Laser erzeugten Ladungstriger
erklaren. Dies fiithrt zu einer Verringerung des Quantum Confined Stark Effekts
(siche Kapitel 1.3.1).
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Abbildung IV.1.: Uber einen Scanbereich von 5 x 5 um? gemittelte und jeweils normierte
PL-Spektren unter variabler Anregungsdichte.
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Bei den Spektren, die bei den beiden niedrigsten Anregungsdichten aufgenommen
wurden, kann noch keine Blauverschiebung detektiert werden, da hier die Ladungs-
tragerdichte so gering ist, dass noch keine Abschirmungseffekte gemessen werden
konnen. Fiir hohere Anregungsdichten verschiebt sich die Peak-Position der Spek-
tren von etwa 460 nm bis etwa 450 nm. Dies entspricht einer Energieverschiebung

von etwa 60 meV.

Um diese Energieverschiebung theoretisch zu beschreiben, wird auf die Simulation
eines InGaN-Quantentrogs im Kapitel III.1 zuriickgegriffen. Um den berechneten
Quantentrog auf die hier gemessene Probenstelle anzupassen, wurde der Indium-
Gehalt auf 17.5 % erhoht. Damit ergibt sich bei einer Quantentrogbreite von 3 nm
und fiir die externe Spannung U, = 2 V eine Wellenléinge des optischen Ubergangs
von 460 nm (siehe Abbildung IV.2 a)).

Mit den berechneten Wellenfunktionen fiir Elektronen und Locher W, ,(2) kann die

Ladungsverteilung im Quantentrog p(z) bestimmt werden:

p(z) = ng. (10(2)]" = [Te(2)[) - (IV.1)

Hier steht ¢. fiir die Elementarladung und n fiir die Anzahl der Elektronen bzw.
Locher im Quantentrog. Da die Photolumineszenz unter resonanter Anregung be-
schrieben werden soll, also die Ladungstrager selektiv im Quantentrog erzeugt wer-
den, ist die Anzahl der Elektronen und Locher gleich grofS. Durch die raumliche Tren-
nung der negativen Ladungen der Elektronen und der positiven Ladungen der Locher
entsteht ein elektrisches Feld, dessen Potential V), durch die Poisson-Gleichung be-

rechnet werden kann [Kalliakos03]:

() __p2), (Iv.2)

dz2 €€o

Dieses Potential wird nun dem Verlauf der Bandkante des Quantentrogs tiberlagert,
und in der sich daraus ergebenden Potentiallandschaft erneut die Wellenfunktio-
nen der Ladungstrager berechnet. Die daraus resultierende Ladungstragerverteilung
ergibt ein modifiziertes Potential V), das erneut dem Potential des Quantentrogs
iiberlagert wird. Nach mehreren Selbstkonsistenzschritten ergibt sich eine stabile
Losung fiir die Wellenfunktionen und die Poisson-Gleichung, so dass fiir eine be-
stimmte Ladungstragerdichte ein korrigiertes Potential der Quantentroge und die

modifizierten Energien und Wellenfunktionen berechnet werden konnen.

Abbildung IV.2 b) zeigt den Quantentrog bei einer Flachenladungstrigerdichte von
5-10'° mm~2. Die Wellenlinge des optischen Ubergangs liegt hier bei 450 nm, ent-

spricht also der im Experiment beobachteten Verschiebung um 10 nm im Vergleich
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Abbildung IV.2.: Durch die Ladungstriger im Quantentrog werden die internen elektri-
schen Felder teilweise abgeschirmt. a) Quantentrog ohne Ladungstrager, b) Quantentrog
mit Ladungstragern (5-10'° mm=2).

zum Fall ohne ladungstragerinduzierte Abschirmung der internen Felder. Die Simu-
lation ergibt, dass trotz der relativ hohen Ladungstragerdichte, die internen Felder
nur zum Teil abgeschirmt sind. Die Blauverschiebung der gemessenen Spektren in
Abbildung IV.1 zeigt auch, dass bei den erreichten Anregungsdichten noch keine
Sattigung der Abschirmungseffekte eintritt.

Ein weiterer Effekt, der zu einer Blauverschiebung der Spektren bei hoheren An-
regungsdichten fithren kann, ist der sogenannte ,,band-filling“-Effekt [Chichibu96]:
Durch Fluktuationen im Quantentrog entstehen niederenergetische Zustande, die
eine geringe Zustandsdichte aufweisen. Steigt die Ladungstragerdichte im Quan-
tentrog an, so werden diese Zusténde aufgefiillt, und die mittlere Ubergangsenergie
des Quantentrogs nimmt zu. Einen Hinweis darauf, dass dieser Effekt bei den ver-
wendeten Anregungsdichten eine Rolle spielt, liefern die PL-Spektren in Abbildung
IV.1. Mit zunehmender Anregungsdichte ist die Anderung der hochenergetischen
Flanke der Spektren grofler als die der langwelligen Flanke, die Halbwertsbreite der

Spektren nimmt zu.

Um die beiden Effekte quantitativ zu trennen, werden die gemittelten Spektren mit
einem Gauf-Peak und drei Phononenreplika im Abstand von jeweils 91 meV gefittet
(siehe Kapitel 11.2). Durch diesen Fit kénnen die beiden Flanken der Hauptemissi-
on und deren Verschiebung mit der Anregungdichte getrennt werden. Als Referenz
wird hier die energetische Position des Spektrums bei der halben Maximalintensitat
verwendet. Die Verschiebung der niederenergetischen Flanke ist durch die Abschir-

mung der elektrischen Felder im Quantentrog verursacht und betragt hier 52 meV.
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Auf der hochenergetischen Seite addieren sich die beiden Effekte auf, so dass die
Verschiebung 67 meV betragt. Der Hauptanteil der spektralen Verschiebung ist also
auf die Abschirmung der internen Felder zuriickzufiihren, allerdings kann auch der

,band-filling“-Effekt nicht vernachléssigt werden.

Die Intensitat des Photolumineszenz-Signals in Abhéngigkeit der Anregungsdichte
ist in Abbildung 1V.3 a) gezeigt. In der doppelt-logarithmischen Auftragung ist
deutlich zu sehen, dass die Intensitat nicht linear mit der Anregungsdichte zunimmt,
sondern fiir hohe Anregungsdichten immer mehr abflacht. Fiir eine externe Spannung
von U, = 0 V zeigt der Intensitatsverlauf prinzipiell ahnliches Verhalten, allerdings
ist fiir diese Messung die Intensitatskurve zu hoheren Anregungsdichten verschoben,
da durch die schon starken Verluste von Ladungstragern in den Photostrom die

Ladungstragerdichte im Quantentrog deutlich geringer ist.

Normiert man die PL-Intensitat auf die Anregungsdichte, so erhalt man eine erste
Abschétzung der Effizienz des strahlenden Ubergangs. Die so berechnete Effizienz
ist in Abbildung IV.3 b) gezeigt. Bei niedrigen Anregungsdichten steigt die Effizi-
enz mit steigender Anregungsdichte zunéchst an. Bei hoherer Ladungstragerdichte
nimmt die Effizienz dann wieder ab. Dieses Verhalten ist typisch fir InGaN Quan-

tentrogstrukturen, und wird in der Literatur ausfiihrlich behandelt.

Der Verlauf der Intensitdt mit der Anregungsdichte N kann durch ein einfaches
Ratengleichungsmodell beschrieben werden (siehe zum Beispiel [Schubert07] oder
[Schwarz09]). Der zeitliche Verlauf der Ladungstragerdichte, die mit der Generati-
onsrate G erzeugt werden, kann wie folgt berechnet werden:
dN
dt

Da die in dieser Arbeit gezeigten Messungen im stationdren Fall vorgenommen wur-

= —-AN — BN? - CN?® +G. (IV.3)
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Abbildung IV.3.: a) Intensitat und b) Effizienz der Photolumineszenz in Abhdngigkeit der
Anregungsdichte.
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den, gilt

dN
— =0
dt

In diesem Modell ist die nichtstrahlende Shockley-Read-Hall Rekombination ent-
halten, die proportional zu N ist und durch den Parameter A = 1/7,, mit der
nichtstrahlenden Lebensdauer 7,, beschrieben wird. Die strahlende Rekombination
beschreibt der Term BNZ. Uber die physikalische Ursache des dritten Terms C N3
existieren in der Literatur die verschiedensten Theorien, die im weiteren Verlauf

dieses Kapitels vorgestellt werden.

Die verschiedenen Rekombinationsmechanismen fiithren zu einer von der Ladungs-

tragerdichte abhangigen Lebensdauer der Ladungstrager im Quantentrog:

7 '=A+BN+CN* =7+ 771+ 750 (IV.4)

Die interne Quanteneffizienz (IQE) wird definiert als der Anteil der Ladungstréiger
im Quantentrog, der strahlend rekombiniert:
BN? 7! BN

IQE = = . = '
QF =+ T l47 14750 A+ BN+CN?

(IV.5)

Die geringe Effizienz bei geringen Anregungsdichten ist durch eine dominieren-
de nichtstrahlende Rekombination bestimmt. Mit steigender Anregungsdichte ge-
winnt die strahlende Rekombination an Bedeutung, so dass die Effizienz ansteigt
[Gardner07, Schubert07, Peter09, Laubsch09]. In [Schubert07] ist zudem gezeigt,
dass der Effizienzanstieg stark von der Versetzungsdichte der untersuchten Struk-
turen abhangig ist, da die Kristallversetzungen die nichtstrahlende Rekombination

verstarken.

Steigt die Ladungstriagerdichte im Quantentrog weiter an, so dominiert der Verlust-
mechanismus, der durch den C'N3-Term beschrieben wird, und die Effizienz nimmt
wieder ab. Dieser Effekt wird mit dem Begriff ,efficiency droop® beschrieben. Der
Bereich hoher Ladungstrigerdichten ist jedoch fiir viele Anwendungen von Leucht-
dioden beispielsweise im Bereich von Automobilscheinwerfern oder der Allgemein-
beleuchtung besonders interessant, weil hier hohe Ausgangsleistungen benotigt wer-
den [Gardner07]. Bei diesen Anwendungen hat man also mit der geringeren Effizienz
des strahlenden Ubergangs zu kampfen. Im Folgenden sollen nun die verschiedenen
Theorien vorgestellt werden, die in der Literatur als Ursache fiir den Effizienzein-

bruch diskutiert werden.
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[Rozhansky07] und [Kim07b] vertreten die These, dass bei hohen Strémen die In-
jektion der Ladungstriger in den Quantentrog abnimmt. [Kim07b] belegt dies da-
durch, dass der Einbruch der Effizienz nur bei der Elektrolumineszenz gemessen
wird, wahrend bei der resonant angeregten Photolumineszenz die Effizienz sattigt.
Als Ursache fiir die abnehmende Injektionseffizienz werden die Polarisationsladun-
gen an den Grenzflachen genannt, die die Bandstruktur der Diode so verandern, dass
die Ladungstrager nicht mehr in die Quantentroge injiziert werden, sondern in den
angrenzenden Barrieren rekombinieren. Messungen von [Iso07] an einer Diode auf
der nonpolaren m-Ebene, die keine Polarisationsladungen aufweist, zeigen jedoch
ebenfalls eine abnehmende Effizienz bei hohen Stromdichten, so dass die Polarisati-

onsladungen als Ursache ausgeschlossen werden.

Bei den in dieser Arbeit und den in [Laubsch09] gezeigten Messungen der resonant
angeregten Photolumineszenz ist jedoch ein deutlicher Einbruch der Effizienz bei
hohen Anregungsdichten zu sehen. Da hier die Ladungstriger selektiv im Quan-
tentrog erzeugt werden, findet keine Injektion von Ladungstrédgern aus den umge-
benden Schichten statt, was darauf hindeutet, dass der Effizienzeinbruch durch einen

Quantentrog-internen Verlustmechanismus verursacht wird.

Temperaturabhéngige Elektrolumineszenz-Messungen von [Laubsch09] zeigen, dass
der Effizienzeinbruch bei allen Temperaturen existiert, und die Steigung unabhangig
von der Temperatur ist, so dass thermisch aktivierte Verlustprozesse als Ursache fiir
den ,,droop“ ausgeschlossen werden kénnen. Proben mit unterschiedlicher Verset-
zungsdichte zeigen ebenfalls ein dhnliches Verhalten der Effizienz bei hohen La-
dungstrigerdichten [Schubert07]. Bei niedrigen Ladungstrigerdichten zeigt sich, wie
oben beschrieben, eine starke Abhangigkeit der Effizienz, so dass die maximale Effi-
zienz bei hohen Versetzungsdichten niedriger ist. Bei hohen Stromen ist die Steigung
der Effizienz unabhéngig von der Versetzungsdichte. [Schubert07] fiihrt den Effizi-

enzeinbruch auf zunehmende Leckstrome zurtick.

Wie in Gleichung 1V.3 gezeigt, ldsst sich der Einbruch der Effizienz bei hohen La-
dungstragerdichten durch einen Verlustprozess beschreiben, der proportional zur
dritten Potenz der Ladungstragerdichte ist. Der diesem Effekt in Gleichung IV.3
zugeordnete Koeffizient C' ist nach [Shen07] unabhéngig vom In-Gehalt im Quan-
tentrog, der Quantentrogdicke, der Versetzungsdichte und der Dotierung. Dies deutet
darauf hin, dass der Effekt, der fiir den ,,droop“ verantwortlich ist, ein Auger-Effekt
ist. Hier wird die bei der Rekombination eines Elektron-Loch-Paares freiwerdende

Energie nichtstrahlend auf einen dritten Ladungstrager ibertragen.

Generell nimmt die Wahrscheinlichkeit fiir einen Auger-Effekt mit zunehmender
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Bandliicke ab. Da solche Materialien wie GaN auch eine kleinere dielektrische Kon-
stante aufweisen, nimmt die am Auger-Effekt beteiligte Coulomb-Wechselwirkung
zu, so dass die Bedeutung des Auger-Effekts nicht sofort deutlich wird [Hader08].
Mikroskopische Vielteilchen-Rechnungen von [Hader08] und [Pasenow(9] ergaben,
dass der direkte Auger-Effekt nicht fiir den beobachteten Effizienz-Einbruch verant-
wortlich sein kann. Die Autoren schlagen Auger-Prozesse vor, an denen Defekte oder
zusatzliche Phononen beteiligt sind. Dadurch kann die Wahrscheinlichkeit fiir das
Auftreten von Auger-Verlusten deutlich vergroflert werden, so dass die experimen-

tellen Daten damit beschrieben werden konnen.

Eine neuere Publikation [Delaney09] héalt den direkten Auger-Effekt ohne Betei-
ligung von Phononen auch fiir eine mogliche Ursache des ,,droop“. Die Autoren
beziehen hohere Béander in die Berechnungen mit ein. Somit ist eine Anregung des
am Auger-Effekt beteiligten Elektrons in hohere Bander moglich, was die Wahr-
scheinlichkeit fiir diesen Prozess deutlich erhoht. Die Berechnungen beziehen sich
allerdings nur auf Volumenkristalle der binaren Nitrid-Verbindungen GaN, InN und
AIN. Eine Extrapolation auf die ternire Legierung InGaN ist nur fiir geringe In-
Konzentrationen moglich, so dass dieses Modell nicht direkt auf optoelektronische

Bauelemente angewandt werden kann.

Die physikalische Ursache des ,,droop“ ist also weiterhin unklar. Die hier gezeig-
ten Messungen der resonant angeregten Photolumineszenz deuten darauf hin, dass
nichtstrahlende Verluste im Quantentrog dafiir verantwortlich sind. Die meisten Pu-
blikationen gehen in diesem Fall von einem Auger- oder zumindest Auger-dhnlichem
Effekt aus. Da der Auger-Koeffizient von Materialparametern bestimmt wird, kann
dieser Verlustprozess jedoch nicht einfach umgangen werden. Ein moglicher Losungs-
ansatz ist die Verringerung der Ladungstrager im Quantentrog durch die Vergrofie-
rung des aktiven Volumens. Dies geschieht beispielsweise durch die Verwendung von
Mehrfach-Quantentrog-Strukturen [Peter09] oder durch sehr grofie Schichtdicken
[Gardner(07] (hier spricht man dann jedoch nicht mehr von Quantentrégen, sondern

von Doppel-Heterostrukturen).

Von [Schwarz09] und [Grzanka09] wird der Einfluss der stimulierten Emission von
Licht diskutiert. Bereits bei niedrigen Ladungstriagerdichten, wie sie in LEDs auf-
treten, kann die stimulierte Emission einsetzen. Wie in [Grzanka09] gezeigt, tritt
dieser Effekt jedoch nur auf, wenn das emittierte Licht in einem Laserresonator in
die Struktur zurtickgekoppelt wird. Durch die kiirzere Zeitkonstante der stimulier-
ten Emission kann der Einfluss eines nichtstrahlenden Auger-Verlustes unterdriickt

werden. Dieser Effekt spielt jedoch bei Oberflachenemittern keine Rolle, wie Mes-
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sungen der Effizienz der Lichtemission entlang und senkrecht zur Resonantorachse

einer InGaN/GaN-Laserstruktur zeigen.

1.2. Trennung von Verlust- und Rekombinationsmechanismen

Bei den bisher betrachteten Bestimmungen der Effizienz wurde die Intensitat der
Lumineszenz auf die Anregungsdichte bzw. auf die Stromdichte normiert. Hierbei
ist nicht berticksichtigt, wieviel Ladungstrager tatsachlich in den Quantentrog inji-
ziert bzw. dort erzeugt werden. Fiir die hier gezeigten Photolumineszenz-Messungen
kann die Absorption des Lasers durch den Photostrom bei einer externen Span-
nung in Riickwértsrichtung direkt gemessen werden. Unter der Annahme, dass sich
die Absorption nicht mit der angelegten Spannung andert, ist der Photostrom in
Riickwartsrichtung gleich der Rate der erzeugten Ladungstrager bei einer externen
Spannung von U, = +2 V. Inwiefern diese Annahme gerechtfertigt ist, wird am Ende
dieses Abschnitts diskutiert. Abbildung 1V.4 zeigt die Zunahme der PL-Intensitét
bei U, =2 V und des Photostroms bei U, = —8 V in Abhéngigkeit der Anregungs-
dichte.

Mit dieser Erkenntnis kann die Effizienz nun in Abhangigkeit von der Rate der im
Quantentrog erzeugten Ladungstrager bestimmt werden. Die so bestimmte Effizienz
zeigt die gepunktete Linie in Abbildung IV.5. Das Maximum der Effizienz wurde
auf 70 % normiert. Dies entspricht in etwa der maximalen Effizienz, die in [Peter09]

fiir eine blaue LED-Struktur bei Raumtemperatur bestimmt wurde.

Allerdings kann auch bei resonant angeregter Photolumineszenz der Verlust von

Ladungstriagern aus dem Quantentrog durch Tunneln oder thermionische Emission
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Abbildung IV.4.: Die Intensitdt der Photolumineszenz bei U, = 2 V und der Photostrom
bei U, = —8 V in Abhdngigkeit der Anrequngsdichte.
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Abbildung IV.5.: Die gemessene Effizienz (gepunktete Linie, ,PL“) wird ohne Korrektur
der Ladungstragerverluste durch den Photostrom (LBIC) zu gering eingeschdtzt. Werden
die Verluste mit eingerechnet (durchgezogene Linie, ,PL + LBIC*) ergibt sich direkt die
Effizienz der strahlenden Rekombination.

nicht vernachléssigt werden [Schubert09, Song09]. Fiir die im Quantentrog erzeug-
ten Ladungstrager sind also drei verschiedene Rekombinations- bzw. Verlustpfade
moglich: strahlende Rekombination, nichtstrahlende Rekombination und der Verlust
aus dem Quantentrog. Die Ladungstrager, die aus dem Quantentrog entkommen,

konnen direkt mittels des Photostroms gemessen werden.

Somit kann die Rate der rekombinierenden Ladungstrager aus der Differenz der ge-
messenen Photostrome bei U, = —8 V und U, = +2 V bestimmt werden. Wird die
gemessene Intensitiat nun auf die Raten der tatsdchlich im Quantentrog rekombi-
nierenden Ladungstrager normiert, so ergibt sich eine deutlich hohere Effizienz des
strahlenden Ubergangs, wie die durchgezogene Linie in Abbildung IV.5 zeigt. Die
Normierung beider Kurven ist gleich, um den Vergleich zu erleichtern. Vor allem bei
niedrigen Anregungsdichten zeigt sich eine deutlich hohere Effizienz des strahlenden
Ubergangs. In diesem Bereich steigt die Effizienz auch nur schwach an, und zeigt

nicht mehr den deutlichen Anstieg, den rein optische Messungen vermuten lassen.

Mit der durch die Photostrom-Verluste korrigierten Effizienz (IQF) und den gemes-
senen Photostrémen (LBIC|U,]) konnen die Anteile der Ladungstréger bestimmt
werden, die strahlend (7,(N)) oder nichtstrahlend (7,,.(N)) rekombinieren, oder aus

dem Quantentrog entkommen (n.prc(N)):

m(N) = (LBIC[-8V](N)Aa — LBIC[+2V](N))-IQE

VI(
n(N) = (LBIC[-8V](N)Aa — LBIC[+2V](N))- (1 — IQE)

LBIC[+2V](N)

neerc(N) = LBIC[-8V](N)Aa (IV.6)
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Abbildung IV.6.: Rekombinations- (strahlend, blau; nichtstrahlend, rot) und Verlusteffizi-
enzen (LBIC, schwarz) der Ladungstrdger im Quantentrog. Die farbigen Bereiche um die
Mittelwerte zeigen die Standardabweichung der LBIC-Werte, die zur Berechnung der ein-
zelnen Pfade verwendet wurden. Die gestrichelten Linien zeigen die Ergebnisse, die mit
einer um 15 % reduzierten Absorption (Aa = 0.85) bestimmt wurden.

Hierbei steht der Faktor A« fiir die Anderung der Absorption zwischen U, = —8 V
und U, = +2 V, die bisher nicht betrachtet wurde (Aa=1). Aus Griinden der
Ladungstragererhaltung muss die Summe der drei einzelnen Pfade 1, (N) 41, (N) +
nLerc(N) = 1 sein.

Die so bestimmten Effizienzen der einzelnen Pfade sind in Abbildung IV.6 gezeigt.

Die Mittelwerte iiber die Scanfliche von 5 x 5 pum?

sind durch die durchgezoge-
nen Linien dargestellt. Die Messdaten, die in diese Bestimmung eingehen, sind die
Photostrome bei U, = —8, +2 V. Um die Ungenauigkeiten dieser Messungen ab-
zuschatzen, wurden die Standardabweichungen der Werte mit eingerechnet. Dies ist

durch die farbig hinterlegten Bereiche um die Mittelwerte dargestellt.

Eine weitere Fehlerquelle verbirgt sich in der Bestimmung der erzeugten Ladungs-
trager bei U, = 2 V. Bisher wurde angenommen, dass die Absorption unabhéngig
von der elektrischen Feldstdrke im Quantentrog ist [Sari09]. Ein Vergleich mit der
Literatur zeigt jedoch, dass diese Annahme nur bedingt aufrecht erhalten werden

kann.

Messungen der Photolumineszenz in Abhéngigkeit der Anregungswellenldnge (PLE,
engl. photoluminescence excitation) zeigen, dass sich die Absorption bei einem grofie-
ren energetischen Abstand von der Absorptionskante nur noch geringfiigig mit der
Energie dndert [Chichibu98b, Bayram08]. Da die hier gezeigten Messungen bei ei-

ner Anregungswellenlénge von 380 nm aufgenommen wurden, spielt die energeti-
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sche Verschiebung der Ubergangsenergie der Grundzustéinde nur eine geringe Rolle.
Theoretische Berechnungen der Absorption in einer realen Quantentrogstruktur von
[Sabathil07] zeigen nur sehr kleine Anderungen der Absorption in Abhéngigkeit der

externen Spannung.

Experimentelle Bestimmungen des Absorptionskoeffizienten in Abhéngigkeit der
Wellenlénge zeigen, dass die Anderung der Feldstérke im Quantentrog zwar einen
starken Effekt auf die Absorptionskante hat, bei kiirzeren Wellenlangen sind aber nur
geringe Anderungen des Absorptionskoeffizienten zu beobachten [Kneissl02, Sari07,
Sari08].

Genaue Werte der Absorptionsédnderung sind in der Literatur jedoch schwer zu fin-
den. Eine Abschéatzung der Daten in den oben erwéhnten Publikationen ergibt eine
Anderung der Absorption von etwa 10 %. Um eine obere Grenze der Auswirkun-
gen dieser Anderung abzuschétzen, wurde fiir die Bestimmung der Effizienzen der
einzelnen Rekombinations- bzw. Verlustprozesse (Gleichungen IV.6) eine Anderung
der Absorption zwischen U, = —8 V und U, = +2 V von 15 % angenommen
(Aa = 0.85). Die Ergebnisse dieser Bestimmung sind durch die gestrichelten Linien
in Abbildung IV.6 dargestellt. Der groite Unterschied zwischen den beiden Kurven
liegt darin, dass durch die verringerte Absorption die Rate der erzeugten Ladungs-
trager geringer ist, die beiden Kurven also parallel zur x-Achse verschoben sind. Die
weiteren Abweichungen von den urspriinglich bestimmten Werten ohne Absorpti-
onsanderung liegen im Bereich der Messungenauigkeit. Fiir die weitere Diskussion

der Ergebnisse kann dieser Effekt also vernachlassigt werden.

Die erfolgte Trennung der einzelnen Rekombinations- und Verlustprozesse zeigt,
dass der Verlust von Ladungstriagern aus dem Quantentrog im Bereich der hier ver-
wendeten Anregungsdichten nicht zu vernachlassigen ist. Gerade bei sehr niedrigen
Anregungsdichten ist der Anteil der Ladungstrager, die aus dem Quantentrog ent-
kommen, und somit nicht mehr zu Rekombinationsprozessen beitragen konnen, sehr
grof. Wird dieser Effekt bei der Bestimmung der Effizienz der strahlenden Rekombi-
nation nicht mit beriicksichtigt, ergeben sich in diesem Bereich der Anregungsdichte
deutlich zu geringe Werte.

Bei nicht kontaktierten Proben konnen die Ladungstrager, die aus dem Quantentrog
entkommen, nicht abflieen, und sammeln sich an den Grenzflachen der Struktur
[Song09]. Dadurch entsteht ein elektrisches Feld, das dem Verlust der Ladungstrager
entgegenwirkt. Dieses Feld ist proportional zur Anregungsdichte. Eine steigende An-
regungsdichte fithrt also zu einem hoheren Feld, das ahnliche Auswirkungen auf den

Quantentrog hat, wie eine extern angelegte Spannung in Vorwéartsrichtung. Dadurch
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wird der Verlust von Ladungstragern verringert, und die durch die Photolumineszenz
bestimmte Effizienz steigt an. Dieser Effekt ist jedoch nicht auf einen tatsachlichen
Anstieg der strahlenden Effizienz zurtickzufiihren, sondern nur auf eine effektiv hohe-
re Ladungstragerdichte im Quantentrog, und scheint somit ein Artefakt der Messung

ZU sein.

Entgegen vieler Publikationen (z.B. [Gardner07, Schubert07, Peter09, Laubsch09])
spielt die Abnahme der nichtstrahlenden Rekombination von der niedrigsten An-
regungsdichte bis hin zum Effizienz-Maximum hier eine untergeordnete Rolle. In
diesem Bereich ist der Verlust der Ladungstrager aus dem Quantentrog der domi-
nierende Mechanismus. Die hier bestimmten Werte fiir den Anteil der nichtstrah-
lend rekombinierenden Ladungstrager sind sehr gering, und mit einem relativ grofien
Fehler behaftet. Fiir niedrige Anregungsdichten kann also nur die Aussage getroffen
werden, dass die nichtstrahlende Rekombination eine untergeordnete Rolle spielt.

Wie grof§ der Anteil genau ist, kann nicht bestimmt werden.

Mit steigender Anregungsdichte nimmt der Anteil der aus dem Quantentrog entkom-
menden Ladungstrager immer mehr ab, bis dieser Verlustmechanismus schliefllich
bei den hochsten hier gezeigten Anregungsdichten nur noch eine untergeordnete
Rolle spielt. Die Abnahme der Effizienz bei hohen Anregungsdichten ist also nicht
auf den Verlust von Ladungstragern aus dem Quantentrog zurtickzufithren, sondern
auf interne nichtstrahlende Rekombinationsprozesse. Diese Prozesse spielen bei der
hochsten Anregungsdichte eine ebenso grofle Rolle wie die strahlenden Rekombi-
nationsprozesse, und konnen durch eine Abhangigkeit von der Ladungstragerdichte
der Form C'N? beschrieben werden. Diese Daten sind konsistent mit der Annahme,
dass der Auger-Effekt, oder zumindest Auger-ahnliche Effekte, fiir den Einbruch der

Effizienz bei hohen Ladungstrégerdichten verantwortlich sind.

2. Ortsaufgeloste Messungen

Das eben beschriebene prinzipielle Verhalten der Diode unter variablen Anregungs-
dichten ist sowohl makroskopisch, als auch lokal zu beobachten.

Wie in Kapitel III gezeigt wurde, fluktuieren die optischen Eigenschaften des
InGaN/GaN Quantentrogs auf zwei unterschiedlichen Langenskalen. Im Folgenden
werden die Unterschiede der anregungsdichteabhangigen Effizienz auf diesen Langen-

skalen gezeigt.

In diesem und dem folgenden Kapitel werden die gemessenen Spektren mit einer

Summe aus zwei GauB-Funktionen gefittet. Dadurch ergibt sich auf der langwelligen
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Flanke eine etwas schlechtere Ubereinstimmung mit den Messdaten als bei der Me-
thode, die in Kapitel I1.2 beschrieben wurde. Die Intensitat und spektrale Position
der Hauptemission wird jedoch sehr gut wiedergegeben. Der Effekt der Phononen-

replika wird im Nebenpeak zusammengefasst.

2.1. Langreichweitige Fluktuationen

Um die Unterschiede der Effizienzen fiir einzelne grofifiachige Bereiche zu bestim-

2 aufgenommen. Die

2

men, wurden PL-Scans iiber eine Flache von 50 x 50 pum
zur Verfiigung stehenden Anregungsdichten liegen zwischen 0.035 kW/mm?* und
5.73 kW /mm?. Diese Messungen wurden an der selben Probe aufgenommen, wie die
in Kapitel III gezeigten, jedoch an einer anderen Probenstelle. Die Abhangigkeiten
der optischen Daten und des Photostroms von der extern angelegten Spannung U,
gelten unverandert. Die hier gezeigten Daten wurden unter einer externen Spannung
von U, = +2 V aufgenommen, da hier die PL-Intensitat am grofiten ist, und somit
noch Messungen bei geringen Anregungsdichten moglich sind. Um die Absorption
des Lasers zu bestimmen, wurde der Photostrom zusatzlich bei U, = —8 V gemes-
sen. Abbildung IV.7 zeigt die Intensitat, die FEnergie und die Halbwertsbreite der

PL-Spektren sowie den Photostrom.

Die beobachteten langreichweitigen Fluktuationen bleiben iiber den gesamten Be-
reich der untersuchten Anregungsdichte im Prinzip unverandert bestehen. Die Halb-
wertsbreite der Spektren zeigt keine mit den restlichen Daten vergleichbare Struktur.
Die Korrelationen zwischen den optischen Daten und dem Photostrom, die schon in
Kapitel II1.2.2 beschrieben wurden, bleiben ebenfalls unverandert, wie Abbildung
IV.8 zeigt: Regionen mit hoher Intensitat emittieren bei geringerer Energie und der

Photostrom ist geringer.

Mit steigender Anregungsdichte nehmen die Absolutwerte von Intensitéat und Pho-
tostrom zu, und die Energie der PL-Spektren nimmt ebenfalls zu. Dies ist auf ei-
ne teilweise Abschirmung der internen elektrischen Felder sowie eine zunehmen-
de Auffiillung von niederenergetischen Zustanden zuriickzufiihren, wie sie im Ab-

schnitt IV.1 beschrieben wurde.

In Kapitel I11.2.2 wurden diese langreichweitigen Fluktuationen auf Anderungen
des Quantentrogs zuriickgefiihrt. Durch die unterschiedliche Zusammensetzung des
Quantentrogs in den hellen und dunklen Bereichen sind auch die Auswirkungen der
internen elektrischen Felder unterschiedlich, und somit auch der Effekt der Abschir-

mung dieser Felder. Bereiche mit hoher Intensitit und niedriger Ubergangsenergie
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haben eine hohere Ladungstriagerdichte und hohere interne Felder, die bei niedrigen

Anregungsdichten zu einer geringen Ubergangsenergie fithren. Bei steigender Anre-

a) 0.035 kW/mm? 0.37 kW/mm? 1.58 kW/mm? 2.68 kW/mm? 5.73 kW/mm?

| T 2 20O Oy 2 20 O 20 O 222
0.25 0.69 1.12 1.56 2.000.25 0.69 1.12 1.56 2.000.25 0.69 1.12 1.56 2.000.25 0.69 1.12 1.56 2.000.25 0.69 1.12 1.56 2.00
Intensitat [a.u.] Intensitat [a.u.] Intensitat [a.u.] Intensitat [a.u.] Intensitat [a.u.]

268 271 273 276 2.78 2.69 2.72 2.74 2.77 280 2.71 2.74 2.76 2.79 2.82 2.71 2.74 276 2.79 282 272 275 2.77 2.80 2.82
Energie [eV] Energie [eV] Energie [eV] Energie [eV] Energie [eV]

M T T 2T T O O e
0.091 0.116 0.141 0.097 0.122 0.147 0.102 0.127 0.152 0.096 0.121 0.146 0.106 0.131 0.156
FWHM [eV] FWHM [eV] FWHM [eV] FWHM [eV] FWHM [eV]

| TN 20 Nl 2020 ey 0 N e
02 05 07 09 1114 27 39 52 6447 87 128 16.9 21.07.1 13.3 19.5 257 31.8 135 25.2 37.0 48.8 60.6
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Abbildung IV.7.: a) Intensitdt, b) Energie, ¢) Halbwertsbreite (FWHM) und d) Photostrom
(LBIC) in Abhéingigkeit der Anregungsdichte iiber eine Scanfliche von 50 x 50 pum? bei
U,=2V.
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Abbildung IV.8.: Korrelationen zwischen a) Intensitit und Energie, b) Intensitit und
Photostrom und c) Energie und Photostrom diber eine Scanfliche von 50 x 50 pm? in
Abhdangigkeit der Anregungsdichte.

gungsdichte ist der Effekt der Abschirmung der internen Felder in diesen Bereichen
groffer als in den Bereichen mit geringer Intensitdt, und damit auch die Blauver-
schiebung der PL-Spektren gréfler. Dies fiihrt dazu, dass der energetische Unter-
schied zwischen den Bereichen mit steigender Anregungsdichte abnimmt, was auch
die schmiéler werdende Verteilung der Energiewerte (Abbildungen IV.7 und IV.8)
zeigt. Die Histogramme der Energiewerte in Abbildung IV.7 b) zeigen, dass hier die
beiden Bereiche eine unterschiedliche Energieverschiebung mit der Anregungsdichte

erfahren, und dadurch naher zusammenriicken.

Durch die unterschiedliche energetische Verschiebung mit der Anregungsdichte &n-
dert sich auch die Barriere fiir den Tunneleffekt und die thermionische Emission der
Ladungstrager unterschiedlich stark. Dies reduziert den Unterschied in den gemes-
senen Photostromen fiir die beiden Bereiche, und fithrt damit ebenfalls zu einem

geringeren Kontrast in der Intensitatsverteilung.

Diese Unterschiede in der Ladungstragerdichte-Abhangigkeit unterstiitzen die An-
nahme, dass die Fluktuationen auf dieser Langenskala durch Anderungen des Quan-

tentrogs hervorgerufen werden.

Eine genauere Betrachtung der Unterschiede zwischen den einzelnen Bereichen er-
laubt die Bestimmung der Effizienz in Abhéangigkeit der Ladungstragerdichte im
Quantentrog. Fiir einen Uberblick iiber das groBflichige Verhalten der Probe wird
jeder Punkt der Scanfliche einem bestimmten Intensitatsintervall zugeordnet. Als
Referenz dienen hierbei die Daten bei einer Anregungsdichte von 0.37 kW /mm?, da
die Effizienz des strahlenden Ubergangs hier maximal ist, wie die nachfolgende Argu-
mentation zeigt. Fiir jedes dieser Intensitatsintervalle wird die Effizienz in Abhéngig-

keit der Rate der dort erzeugten Ladungstriager bestimmt (Abbildung IV.9 a), graue
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Abbildung IV.9.: a) Ladungstrigerdichteabhinige Effizienz der Photolumineszenz: graue
Linien reprasentieren bestimmte Intensitdtsintervalle, die farbigen Linien entsprechen den
in Abbildung IV.10 a) markierten Bereichen. b) Effizienzkurven auf das jeweilige Maximum
normiert.

Linien). Fiir die Bestimmung der Effizienz wurden nur die tatséchlich rekombinie-
renden Ladungstrager berticksichtigt, und die aus dem Quantentrog entkommenen
Ladungstrager (LBIC) bereits herausgerechnet. Diese Kurven unterscheiden sich
zum einen in der Steigung des Effizienzanstiegs flir niedrige Ladungstragerdichten
bis hin zur maximalen Effizienz. Dies deutet auf ein unterschiedliches Wechselspiel
zwischen strahlender und nichtstrahlender Rekombination von Ladungstragern im
Quantentrog hin. Der Abfall der Effizienz fiir hohere Anregungsdichten erfolgt eben-
falls mit unterschiedlichen Steigungen. Dieses Verhalten wird noch deutlicher, wenn
die einzelnen Effizienzkurven auf das jeweilige Maximum normiert sind, wie Abbil-
dung IV.9 b) zeigt. Hier fachern die Kurven auf beiden Seiten des Maximums auf.
Die einzelnen Intensitatsbereiche auf dieser Langenskala unterscheiden sich also in
allen drei Rekombinationsprozessen, die in der Bestimmung der Effizienz geméafl Glei-
chung IV.5 beriicksichtigt werden. Diese sind die nichtstrahlende Shockley-Read-Hall
Rekombination (Koeffizient A), die strahlende Rekombination (B) und der Auger-
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Abbildung 1V.10.: Fit der Effizienz fiir drei kleine Bereiche des 50 x 50 pum?-Scans. Die
Kurven in Teil b) reprasentieren die Daten der in Teil a) farbig markierten Bereiche. Die
gestrichelten Linien sind die Ergebnisse des Fits nach Gleichung IV.5.
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Parameter grin rot blau
A [a.u] 1.0-107 | 1.0-10" | 2.5-10°
Blau] | 42-10° | 25-107¢ | 75.107
Clau] |50-1072' 351072 | 1.0-107%°

Tabelle IV.1.: Fitparameter fir die Effizienz der in Abbildung IV.10 a) markierten Berei-
che in willkirlichen Einheiten [a.u.].

Effekt (C).

Um diese Vermutung zu bestatigen, wird die Abhangigkeit der Effizienz von der La-
dungstrigerdichte fiir ausgewihlte Bereiche der GroBe 5 x 5 um? mit dem theoreti-
schen Modell von Gleichung I'V.5 verglichen. Durch die Mittelung tiber den grofieren
Bereich wird der Effekt der sub-pm Struktur eliminiert. Die Bereiche sind in Ab-
bildung IV.10 a) farbig markiert, und die Effizienzen zusétzlich in Abbildung IV.9
a) mit eingezeichnet. Diese Kurven werden nun geméf Gleichung IV.5 gefittet. Die
Ergebnisse dieses Fits mit den in Tabelle IV.1 angegebenen Parametern zeigen die
gestrichelten Linien in Abbildung IV.10 b).

Die Kurven der beiden helleren Bereiche (rot und griin) unterscheiden sich nur we-
nig in allen drei Parametern. Der Koeffizient der nichtstrahlenden Rekombination
ist sogar identisch. Im Vergleich zu den helleren Bereichen ergeben sich fiir den
dunklen Bereich (blau) deutliche Unterschiede um bis zu eine GroéBenordnung in
allen drei Parametern. Diese Unterschiede in allen Rekombinationsprozessen der
Ladungstrager im Quantentrog zusammen mit den unterschiedlichen Groflen der
Absorption und der Verlustmechanismen von Ladungstriagern aus der aktiven Zone
zeigen, dass auf dieser Langenskala der Quantentrog fluktuiert. Ob dies nun eine
Fluktuation des Indium-Gehalts oder der Dicke des Quantentrogs ist, kann — wie im

vorherigen Kapitel schon erwéhnt — nicht abschliefend geklart werden.

2.2. Fluktuationen auf einer sub-um Langenskala

Die Fluktuationen der elektrischen und optischen Daten unter einer externen Span-
nung von U, = 42 V auf der sub-um Léngenskala sind in Abbildung IV.11 in
Abhéngigkeit der Anregungsdichte gezeigt. Auch hier wurde durch eine zusatzli-
che Messung bei U, = —8 V ortsaufgelost die Absorption des anregenden Lasers

gemessen.

Die prinzipielle Verteilung der Fluktuationen von Intensitat, Energie und Halbwerts-
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Abbildung IV.11.: a) Intensitdt, b) Energie, c) Halbwertsbreite (FWHM) und d) Photo-
strom (LBIC) in Abhdngigkeit der Anregungsdichte tiber eine Scanfliche von 5§ x & pum?

breite sowie des Photostroms andert sich mit der Anregungsdichte nicht. Der Kon-

trast der Intensitatsfluktuationen nimmt mit steigender Anregungsdichte jedoch ab.



104 Kapitel IV. Anregungsdichteabhangige Photolumineszenz-Spektroskopie

a)?.?u
2.75 %é

7,
".\nn“m dichte
e 573K 10

162 KW/

(5]
-
r

[
~
(%]

Energie [eV]
[
)

I
]

158 kW/mm?
& 137 kW/mm?
& 0L37 kW/mm*

o
~
(=]

2.69 + & (L35 KW /mm?
10 20 50 100 200 5001000 10 20 50 100 200 5001000
Intensitit [a.u.] Intensitat [a.u.]
276
koo { 9)
" - 2,75
e _ 274
o S = o N
<> ®273 B
g Sesl
= o
@ 2.0 A 5272
= I
M
1.0 2o
2.70 .
0.5 o -
- 2.69

2069 2.70 2.71 2.72 2.73 2.74 2.75 2.76 008 040 047 042 043 0.14
Energie [eV] FWHM [eV]

Abbildung IV.12.: Korrelationen zwischen a) Intensitit und Energie, b) Intensitit und
Photostrom, ¢) Energie und Photostrom und d) Halbwertsbreite und Energie tber eine
Scanfliche von 5 x &5 um? in Abhdngigkeit der Anrequngsdichte.

Wie auch bei den langreichweitigen Fluktuationen steigt die Ubergangsenergie im
Mittel aufgrund der teilweisen Abschirmung der internen Felder mit der Ladungs-
tragerdichte an. Der Kontrast der beobachteten Fluktuationen von Energie und
Halbwertsbreite éndert sich nicht mit der Anregungsdichte, die Spektren werden

aber insgesamt breiter.

Die Fluktuationen des Photostroms erwecken bei U, = +2 V den Anschein, bei
niedrigen Anregungsdichten schwacher ausgepriagt zu sein als bei hohen Anregungs-
dichten. Dieser Effekt ist allerdings bei anderen externen Spannungen nicht zu beob-
achten und wird somit auf die Messungenauigkeit zuriickgefiihrt, da die Absolutwerte

der Schwankungen hier sehr klein sind.

Wie schon im vorherigen Kapitel I11.2.3 gezeigt, sind auch hier keine Korrelationen
der Intensitatsfluktuationen mit der Energie und der Halbwertsbreite erkennbar. Der
Photostrom zeigt auf den ersten Blick einige Bereiche, die moglicherweise mit der
Intensitat korrelieren. So zeigt zum Beispiel der dunkle Bereich am linken Bildrand
einen etwas erhohten Photostrom. Dies ist auf die iiberlagernde langreichweitige
Fluktuation zurtickzufiithren. Die feine Struktur auf einer Langenskala unter 1 pum,
die in der Intensitat deutlich zu sehen ist, korreliert aber nicht mit der Fluktuation

des Photostroms.

Abbildung IV.12 zeigt nochmals deutlich, dass keine Korrelationen zwischen den
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Abbildung I1V.13.: a) Ladungstrigerdichteabhdnige Effizienz der Photolumineszenz: graue
Linien reprasentieren bestimmte Intensitdtsintervalle, die farbigen Linien entsprechen den
in Abbildung IV.14 a) markierten Bereichen. b) Effizienzkurven auf das jeweilige Maximum
normiert.

Messdaten auf dieser Léngenskala zu sehen sind. Dies bleibt {iber den gesamten
Bereich der verwendeten Anregungsdichten unverindert. Die absoluten Werte der
Intensitat und des Photostroms nehmen zu und die Energie zeigt eine deutliche
Blauverschiebung mit der Anregungsdichte. Abbildung IV.12 d) verdeutlicht noch-
mals die zunehmende Verbreiterung der PL-Spektren bei hoher Anregungsdichte.
Da diese Verbreiterung erst bei hohen Anregungsdichten auftritt, kann dies ein Hin-
weis darauf sein, dass hier zusétzlich zur Abschirmung der internen Felder noch der
,band-filling“-Effekt eine Rolle spielt.

Um die Unterschiede in der Anregungsdichte-abhéngigen Effizienz auf dieser Langen-
skala zu bestimmen, wird — ahnlich wie bei den langreichweitigen Fluktuationen —
der Scanbereich in bestimmte Intensitatsintervalle aufgeteilt, und fiir diese Berei-
che die Effizienzen bestimmt. Die so gewonnenen Kurven sind durch die grauen
Linien in Abbildung IV.13 a) dargestellt. Fiir geringe Anregungsdichten zeigen die

unterschiedlichen Intensitatsbereiche verschiedene Steigungen, wéahrend der Inten-
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Abbildung 1V.14.: Fit der Effizienz fiir drei kleine Bereiche des 5 x 5 um?-Scans. Die
Kurven in Teil b) reprasentieren die Daten der in Teil a) farbig markierten Bereiche. Die
gestrichelten Linien sind die Ergebnisse des Fits nach Gleichung 1V.5
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Parameter grin rot blau
A Jau] 2.2+ 106 5.0-10° 8.3-10°
Blau] | 42-107° | 3.5-107¢ | 45.107
Clau] |35-1072' 3510721 | 3.5-107%

Tabelle IV.2.: Fitparameter fir die Effizienz der in Abbildung IV.14 a) markierten Berei-
che in willkirlichen Einheiten [a.u.].

sitatsabfall fiir hohe Anregungsdichten nahezu parallel verlauft. Dieses Verhalten
wird nochmals deutlich, wenn die Kurven jeweils auf ihr Effizienzmaximum nor-

miert werden, wie Abbildung IV.13 b) zeigt.

Im Kapitel I11.2.3 wurde als Ursache fiir die Fluktuationen der PL-Intensitat auf die-
ser Langenskala ein unterschiedliches Wechselspiel zwischen strahlender und nicht-
strahlender Rekombination angenommen, was durch die Unterschiede der Effizienz-
kurven unterstiitzt wird. Um genauere Aussagen zu treffen, wird der Effizienzverlauf
fiir drei ausgewéhlte Bereiche (0.2 x 0.2 wm?) nach Gleichung IV.5 gefittet. Zum
Vergleich sind die gemessenen Daten der in Abbildung 1V.14 a) markierten Berei-
che in Abbildung IV.13 a) mit eingezeichnet. Die Ergebnisse des Fits zeigen die
gestrichelten Linien in Abbildung IV.14 b). Die dafiir verwendeten Parameter sind
in Tabelle IV.2 aufgelistet.

Der Fit zeigt, dass sich die hellen und dunklen Bereiche nur durch die Koeffizienten
der nichtstrahlenden Rekombination A und der strahlenden Rekombination B unter-
scheiden. Die Unterschiede sind jedoch deutlich kleiner als die der langreichweitigen
Fluktuationen (siehe Tabelle IV.1). Der Parameter der Auger- oder Auger-ahnlichen
Prozesse C ist hingegen fiir alle Bereiche auf dieser Langenskala unverandert. Diese
Ergebnisse unterstiitzen die Aussage von Kapitel I111.2.3, dass auf dieser Langenska-
la der Quantentrog konstant bleibt, und die Intensitatsfluktuation nur durch lokal

varilerende nichtstrahlende Rekombination verursacht wird.

Die beobachtete Abnahme des Intensitatskontrasts bei hohen Anregungsdichten
wird auch durch die Fit-Kurven wiedergegeben. In diesem Bereich der Anregungs-
dichte wird zwar die Effizienz der Struktur durch den Auger-Prozess dominiert, da
dieser jedoch nicht fluktuiert, kann die Kontrast-Abnahme nicht dadurch verursacht

werden.

Eine Ursache hierfiir ist einerseits das Abflachen der Kurven bei sehr hohen Anre-
gungsdichten, und andererseits auch durch das Wechselspiel zwischen strahlender

und nichtstrahlender Rekombination. Dieses Wechselspiel ist dafiir verantwortlich,
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dass das Maximum der Effizienz fiir dunkle Bereiche bei hoheren Anregungsdichten
liegt. Durch die erhohte nichtstrahlende Rekombination an diesen Stellen wird die
gesamte Lebensdauer der Ladungstrager verringert. Bei gleicher Anregung ist also
die resultierende Ladungstragerdichte im Quantentrog geringer. Die Effizienzkurve
wird dadurch zu hoheren Anregungsdichten verschoben, was zu einer zusétzlichen

Abnahme des Intensitatskontrasts bei hohen Anregungsdichten fiihrt.

3. Schlussfolgerungen

Die Messungen der Photolumineszenz in Abhéangigkeit der Anregungsdichte haben
gezeigt, dass die Effizienz der untersuchten Struktur zuerst mit der Anregungsdichte
ansteigt, und danach wieder abfillt. Bei niedrigen Ladungstragerdichten spielt der
Verlust von Ladungstragern aus dem Quantentrog eine grofie Rolle, wie Messun-
gen des Photostroms gezeigt haben. Die Abnahme der Effizienz bei hohen Anre-
gungsdichten ist nicht auf einen Verlustprozess zuriickzufiithren, sondern auf einen
nichtstrahlenden Rekombinationsprozess von Ladungstragern im Quantentrog. Die-
ser Prozess wird aufgrund seiner Abhangigkeit von der dritten Potenz der Ladungs-

tragerdichte als Auger-Prozess, oder zumindest Auger-dhnlicher Prozess identifiziert.

Ortsaufgeloste Bestimmungen der Effizienz und ein Vergleich mit dem Ratenglei-
chungs-Modell zeigen, dass die Fluktuationen der Photolumineszenz auf einer Léan-

genskala von mehreren um durch Veranderungen in allen drei Rekombinationsme-
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Abbildung IV.15.: Die Ergebnisse dieses Kapitels stitzen das in Kapitel 111 entwickelte
Modell.
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chanismen verursacht werden. Dies unterstiitzt die Vermutung, dass es sich auf dieser
Langenskala um Fluktuationen der Quantentrog-Dicke oder des Indium-Gehalts in
der Quantentrogschicht handelt. Die Korrelationen zwischen den einzelnen Mess-
grofen (Intensitdt und Energie der PL, LBIC) bleiben iiber den gesamten Bereich
der Anregungsdichte erhalten, wie zusammenfassend in Abbildung IV.15 zu sehen
ist.

Die Fluktuationen auf der sub-um Langenskala werden durch ein Wechselspiel zwi-
schen strahlender und nichtstrahlender Rekombination im Quantentrog verursacht,
die Zusammensetzung des Quantentrogs selbst ist auf dieser Langenskala konstant.

Dies wird durch den Vergleich mit dem Ratengleichungsmodell bestatigt.

Unabhéangig von der Anregungsdichte konnte keine Korrelation zwischen den einzel-

nen Messdaten gefunden werden.



V. Stromdichteabhangige

Elektrolumineszenz-Messungen

Viele Verdffentlichungen zum Thema der Ladungstragerdichte-abhéangigen Effizienz
behandeln diese nicht im Bereich der Photolumineszenz, sondern im, fiir den Be-
trieb der untersuchten Strukturen als LED interessanten, Bereich der Elektrolumi-
neszenz. Wie bereits im Kapitel II beschrieben, sind diese Messungen mit gewissen
Einschrankungen auch im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrt worden. In diesem
Kapitel werden nun die elektro-optischen Eigenschaften der untersuchten Diode und
die Ergebnisse der ortsaufgelosten Elektrolumineszenz-Spektroskopie vorgestellt und
mit den in den vorangegangenen Kapiteln III und IV beschriebenen PL-Messungen

verglichen.

109
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1. Kennlinien

Eine Charakterisierung der elektrischen Eigenschaften einer Diode geschieht mittels
der Strom-Spannungs-Kennlinie. In Abbildung V.1 a) und b) wird diese Kennlinie fiir
die hier beschriebene Diode gezeigt. Sie entspricht einer typischen Dioden-Kennlinie.
Bei Spannungen in Sperrrichtung der Diode flieft nur sehr wenig Strom im Bereich
von weniger als 0.4 pA. Wie in den vorherigen Kapiteln gezeigt, steigt der Strom bei
Beleuchtung der Diode stark an. Fiir die genaue Bestimmung des Photostroms muss
allerdings der Dunkelstrom mit beachtet werden. Dies spielt vor allem bei niedrigen

Anregungsdichten eine grofie Rolle und kann nicht vernachléssigt werden.

Bei einer externen Spannung in Durchlassrichtung fliefit erst ab etwa U, = 2.5 V
ein signifikanter Strom. Bis zu einer externen Spannung von U, = 2 V konnte in
den vorherigen Kapiteln unter Beleuchtung mittels des Lasers noch ein Photostrom
in Riuckwartsrichtung gemessen werden. Bei hoheren Spannungen flieft dann der
Strom in Vorwartsrichtung, und die LED zeigt auch ohne Beleuchtung durch den
Laser eine Lichtemission, die sogenannte Elektrolumineszenz. Die rekombinierenden
Ladungstriager werden nun in die Struktur injiziert, und nicht mehr wie bei der PL

direkt im Quantentrog erzeugt.

Bei der Elektrolumineszenz muss zusatzlich beachtet werden, dass die Locher nicht in
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Abbildung V.1.: Strom-Spannungs-Kennlinie: a) Dunkelstrom bei negativen Spannun-
gen, b) bei positiven Spannungen; c) Strom-Intensitits-Kennlinie; d) Spannungs-
Emissionsenergie-Kennlinie
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alle Quantentroge einer Mehrfachquantentrogstruktur injiziert werden. Die Elektro-
lumineszenz stammt nur aus den Quantentrogen auf der p-Seite der Diode. Durch
farbkodierte Quantentroge, die eine unterschiedliche Emissionswellenlange aufwei-
sen, konnte in [Peter09] gezeigt werden, dass bis zu vier Quantentroge einer Struk-
tur mit 7 Quantentréogen an der Elektrolumineszenz beteiligt sind. 60 % des Lichts
stammt jedoch aus dem obersten Quantentrog, der am néchsten an der p-Seite der
Diode liegt. Im Gegensatz dazu werden bei der resonanten Anregung der Photolu-

mineszenz alle Quantentroge gleich stark angeregt.

Die spektral integrierte Intensitét der Elektrolumineszenz ist in Abbildung V.1 ¢) ge-
zeigt. Fiir diese Messung wurde die Intensitit iiber eine Scanfliche von 50 x 50 um?
gemittelt. Wie schon die Photolumineszenz in Abhéangigkeit der Anregungsdichte,
zeigt auch diese Kennlinie einen nichtlinearen Anstieg der Intensitét mit dem Strom.

Dieses Verhalten wird in Abschnitt 3 genauer beschrieben.

Die spektrale Position der Elektrolumineszenz, iiber eine Fliache von 50 x 50 um?
gemittelt, ist in Abbildung V.1 d) gezeigt. Die Verschiebung zu niedrigeren Uber-
gangsenergien bei Spannungen bis etwa 3 V beruht auf dem Quantum Confined
Stark Effekt (QCSE). Die elektrische Feldstiarke im Quantentrog steigt an und die
Bénder werden zunehmend verkippt. Dies fithrt zu einer Rotverschiebung der Uber-
gangsenergie. Bei hoheren Spannungen werden zunehmend mehr Ladungstriger in
den Quantentrog injiziert, und die internen Felder werden teilweise abgeschirmt
(siehe hierzu auch Kapitel IV.1). Diese Abschirmung fithrt iiber die Reduktion des
QCSE zu einer héheren Ubergangsenergie. Dieser Effekt dominiert bei Spannun-
gen lber 3 V iiber die Rotverschiebung durch die erhohte elektrische Feldstarke im

Quantentrog.

2. Raumliche Fluktuationen

Abbildung V.2 zeigt ein Bild der leuchtenden LED bei einem Betriebsstrom von
20 mA. Dieses Bild wurde von der Beobachtungskamera durch das Mikroskopob-
jektiv aufgenommen. Es sind deutlich Intensitatsfluktuationen auf unterschiedlichen
Langenskalen zu erkennen. Diese werden im Folgenden mit den PL-Messungen aus

Kapitel IV verglichen.

Zu beachten ist hierbei, dass die Messungen der Elektrolumineszenz nicht mehr
konfokal geschehen, da die Anregung nicht raumlich begrenzt ist, sondern durch

den Stromfluss auf der gesamten Diodenflache geschieht. Dadurch verringert sich
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Abbildung V.2.: Elektrolumineszenz der LED bei einem Betriebsstrom von 20 mA.

die Ortsauflosung im Vergleich zu den PL-Messungen. Dies ist vor allem bei den

Messungen der Fluktuationen auf der sub-um Langenskala zu beachten.

2.1. Langreichweitige Fluktuationen

Die langreichweitigen Fluktuationen der Elektrolumineszenz sind fiir einen Scanbe-
reich von 50 x 50 wm? in Abbildung V.3 a) bei einem Stromfluss von 40 mA gezeigt.

Zum Vergleich wurde an der gleichen Probenstelle die Photolumineszenz bei einer
a)
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Abbildung V.3.: a) Elektrolumineszenz-Intensitdt, - Energie und - Halbwertsbreite bei einem
Strom von 40 mA fiber eine Scanfliche von 50 x 50 pm?, b) Photolumineszenz an gleicher
Probenstelle bei einer Anregungsdichte von 0.37 kW /mm?.
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Anregungsdichte von 0.37 kW/mm? gemessen (Abbildungsteil b)). Diese Messung
wurde bereits in Kapitel I[V.2.1 gezeigt.

Die prinzipiellen grofiflichigen Strukturen in der Intensitat und Energie sind bei
beiden Messungen gleich. Die Korrelationen zwischen Intensitat und Energie sind
im Vergleich zur PL unverandert. Allerdings ist der Intensitatskontrast fiir die EL-
Messung geringer als bei der PL-Messung. Das Gleiche gilt fiir die Unterschiede
in der Energie zwischen den hellen und dunklen Bereichen. Wahrend sich bei der
PL die Energie zwischen den Bereichen um etwa 70 meV unterscheidet, ist dieser

Unterschied bei der Elektrolumineszenz nur noch etwa 30 meV.

Die Halbwertsbreite der Spektren zeigt bei beiden Messungen keine Besonderheiten.
Diese liegen bei beiden Messungen bei Werten um 110 meV. Die Verteilung der Werte
ist fiir die PL-Messung jedoch etwas breiter, was auf die hohere Ortsauflosung der
PL-Messung zuriickzufiihren ist. Dieser Effekt wird bei den Fluktuationen auf der

sub-um Langenskala im folgenden Abschnitt genauer diskutiert.

2.2. Sub-pum Fluktuationen

Die Fluktuationen der Elektrolumineszenz iiber eine Scanfliche von 5 x 5 pm? sind
in Abbildung V.4 mit der Photolumineszenz an der gleichen Probenstelle verglichen.
Aufgrund der Instabilitdt des Aufbaus konnen auf dieser Langenskala nur Messungen
verglichen werden, die in kurzen zeitlichen Abstdnden aufgenommen wurden. Aus
diesem Grund kann die Elektrolumineszenz nicht direkt mit den PL-Messungen aus
Kapitel IV.2.2 verglichen werden. Das prinzipielle Verhalten der Emission ist jedoch
vom exakten Ort auf der Probe unabhéngig. In Abbildung V.4 b) ist eine Referenz-
messung gezeigt, die direkt im Anschluss an die Messreihe der EL aufgenommen

wurde, um einen direkten Vergleich der Fluktuationen zu ermoglichen.

Die Struktur der Fluktuationen der Intensitét, der Energie und der Halbwertsbreite
auf dieser Langenskala ist fiir die EL- und die PL-Messungen gleich. Es ist keine
Korrelation zwischen der Intensitat und der Energie zu erkennen. Die Halbwerts-
breite der Spektren zeigt jedoch bei beiden Messungen eine ahnliche Struktur wie
die Intensitat. Wie bereits in Kapitel 111.2.3 bei den Messungen mit dem Immersi-
onsobjektiv gezeigt, korrelieren Bereiche mit niedriger PL-Intensitat mit leicht ver-
breiterten Spektren. Wie dort diskutiert, konnte dies ein Hinweis darauf sein, dass
Versetzungen als Ursache fiir die nichtstrahlende Rekombination der Ladungstrager
in Frage kommen. Die Korrelation zwischen Intensitat und Halbwertsbreite ist je-

doch sehr schwach ausgepragt, und kann nur bei optimaler Ortsauflosung beobachtet
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Abbildung V.4.: a) Elektrolumineszenz-Intensitit, -Energie und -Halbwertsbreite bei einem
Strom von 40 mA fiber eine Scanfliche von 5 x § um?, b) Photolumineszenz an gleicher
Probenstelle bei einer Anregungsdichte von 0.6 kW /mm?.

werden. Minimale Justierungenauigkeiten konnen somit dafiir verantwortlich sein,
dass bei den bisher gezeigten Messungen mit dem Linsenobjektiv diese Korrelation

nicht beobachtet werden konnte.

Durch die etwas geringere Ortsauflosung der EL-Messung ist hier der Kontrast der
Intensitatsfluktuationen im Vergleich zu den PL-Messungen leicht verringert. Selbi-
ges gilt fiir die Energiefluktuationen, die fiir die EL im Bereich von etwa 10 meV

liegen, wahrend die PL Unterschiede im Bereich von 20 meV aufweist.

Die absoluten Werte der Energie sind bei den Photolumineszenz-Messungen um etwa
50 meV hoher, als bei der Elektrolumineszenz. Da beide Messungen etwa im Ma-
ximum der Effizienzkurve vorgenommen wurden, sind die Ladungstragerdichten im
Quantentrog vergleichbar. Die Abschirmung der internen Felder durch die Ladungs-
tragerdichte ist also fiir beide Messungen in etwa gleich stark, und kann demnach
die beobachteten Energieunterschiede nicht erklaren. Die beiden Messungen sind
jedoch bei unterschiedlichen externen Spannungen aufgenommen worden. Fiir die
PL-Messung wurde eine Spannung von U, = 2 V angelegt, fiir die gezeigte Messung
der EL betrug die Spannung etwa U, = 3 V. Eine Simulation der Bandstruktur ergibt

fiir die hohere externe Spannung eine um ca. 50 meV niedrigere Ubergangsenergie
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als fiir die PL-Messung. Somit ist die unterschiedliche energetische Position der EL
und der PL auf die externen Spannungen und damit die Feldstarke im Quantentrog

zuruckzufiithren.

2.3. Schlussfolgerungen

Ein direkter Vergleich der Fluktuationen der Photolumineszenz und der Elektrolumi-
neszenz zeigt, dass auf beiden Langenskalen die gleichen raumlichen Fluktuationen
gemessen werden. Die Fluktuationen sind unabhangig davon, ob alle Quantentroge
der Struktur an der Emission gleich beteiligt sind, wie dies bei der PL der Fall ist,
oder — wie bei der ELL — ob die Ladungstrager nicht in alle Quantentroge gleicher-
maflen injiziert werden, sondern die Hauptemission aus den Quantentrogen an der
p-Seite der Diode kommt. Dies zeigt, dass Transporteffekte von Ladungstragern au-

Berhalb der aktiven Zone nicht als Ursache fiir die Fluktuationen in Frage kommen.

Wie die PL-Messungen in den Kapiteln III und IV gezeigt haben, sind die lang-
reichweitigen Fluktuationen durch eine Veranderung des Quantentrogs auf dieser
Langenskala verursacht, wahrend die sub-um Fluktuationen durch eine lokal variie-

rende nichtstrahlende Rekombination hervorgerufen werden.

Die leichten Unterschiede in den Messungen konnen auf die etwas schlechtere Orts-
auflosung der EL-Messung und auf die gednderten Injektionsbedingungen zuriick-

gefiihrt werden.

3. Stromdichteabhangige Effizienz

Wie bereits bei der Photolumineszenz in Kapitel IV kann die Trennung von strah-
lenden und nichtstrahlenden Rekombinationsmechanismen durch eine Messung der
Strom-abhangigen Effizienz der LED bestimmt werden. Hierbei ist zu beachten,
dass bei hohen Betriebsstromen die LED gepulst betrieben werden muss, um eine

iiberméafige Erwarmung und damit Zerstorung der Diode zu verhindern.

Fiir die hier gezeigten Messungen wurde ab einem Strom von 50 mA auf den Puls-
betrieb umgestellt. Um die Belichtungszeiten fiir die Aufnahme der EL-Spektren im
Rahmen zu halten, wurden relativ lange Pulszeiten gewéahlt. Bis zu einem Strom
von 200 mA wurden die Spektren mit einer Pulslinge von 100 ps gemessen, und fiir
500 mA auf 10 us reduziert. Dies ermoglichte Belichtungszeiten zwischen 0.5 s und
1 s. Die gewéhlte Periodendauer von 1 ms ist kurz genug, um eine Synchronisation

zwischen den Strompulsen und der Belichtungszeit unnotig zu machen.
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3.1. Makroskopische Effizienz

Bereits in Abbildung V.1 c¢) ist zu sehen, dass die Intensitétszunahme mit dem
Betriebsstrom fiir hohe Strome einknickt. Normiert man nun die Intensitat auf den
Betriebsstrom, so kommt man zu der typischen Effizienz-Kurve in Abbildung V.5.

Die gemessene Intensitit wurde iiber eine Scanfliche von 50 x 50 um? gemittelt.

Zu beachten ist bei dieser Messung, dass nicht bestimmt werden kann, wie viele
der in die Diode injizierten Ladungstrager tatsichlich im Quantentrog ankommen.
Somit kann die Ladungstragerdichte im Quantentrog nicht exakt bestimmt werden.
Bei der Photolumineszenz konnten die Ladungstriager, die aus dem Quantentrog
entkommen, durch den Photostrom direkt gemessen werden. Dieser Verlustmecha-
nismus, der vor allem bei niedrigen Ladungstriagerdichten eine grofie Rolle spielt,
ist bei der EL-Messung nicht zuganglich. Aus diesen beiden Griinden ist hier eine
Normierung der Intensitat auf die tatséachlich in der aktiven Zone rekombinierenden

Ladungstrager nicht moglich.

Wie auch in [Peter09] gezeigt, steigt die Effizienz fiir kleine Stréme an, und fallt
nach dem Maximum wieder ab. Das Effizienzmaximum liegt fiir die hier gezeigte
Diode bei etwa 40 mA. Dies entspricht einer Stromdichte von 2 A/cm? und liegt
damit bei dhnlichen Werten wie in [Peter09] fiir blaue LEDs bei Raumtempera-
tur veroffentlicht. Der gesamte hier gemessene Verlauf der Effizienz steht in guter

Ubereinstimmung zu den publizierten Werten.

Da diese Effizienzkurven unter ahnlichen Bedingungen aufgenommen wurden, wie
in der Literatur beschrieben wurde, kann man nun Gleichung I'V.5 dazu verwenden,

um die Werte fiir die Parameter A, B und C in definierten Einheiten fiir diese Probe
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Abbildung V.5.: Uber eine Scanfliche von 50 x 50 pm? gemittelte stromabhingige Effi-
zienz der Elektrolumineszenz. Die gestrichelte Linie zeigt die Ergebnisse des Fits gemdyfs
Gleichung 1V.5
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Quelle A s B [cm?s™!] C [em%s™]
diese Arbeit 1.7-10° 6.0-1071 7.6-107%
[David10] 2107 7-1071 107%
[Laubsch09] 1.25-10° - 3.5-1073
[Schubert07] | 8.1-107 — 1.6- 10 |  1.0-10710 .
[Shen07] 2.4—11.3-107 1.1-3.0-107" | 1.4 -2.0-1073

Tabelle V.1.: Ratengleichungsparameter fir die EL-FEffizienz. Die fir diese Arbeit angege-
benen Parameter beschreiben die Fit-Kurve in Abbildung V.5.

zu bestimmen. Die Ergebnisse sind zusammen mit ausgewahlten Werten aus der
Literatur in Tabelle V.1 zusammengefasst. Wie man sieht, variieren die Parameter
zwischen den einzelnen Publikationen sehr deutlich. Mit der neuesten Publikation
in dieser Reihe [David10] ergibt sich jedoch eine sehr gute Ubereinstimmung bei
den Parametern der strahlenden und der Auger-Rekombination. Lediglich der Para-
meter der nichtstrahlenden Shockley-Read-Hall Rekombination weicht deutlich ab.
Da die nichtstrahlende Rekombination jedoch stark von der Kristallqualitat beein-
flusst werden kann, ist eine Abweichung in diesem Bereich nicht verwunderlich. Eine
dhnliche Probe von Osram Opto Semiconductors [Laubsch09] zeigt eine gute Uber-

einstimmung in diesem Parameter.

3.2. Langreichweitige Fluktuationen

Die ortsaufgelosten Messungen der Strom-abhéangigen Elektrolumineszenz iiber eine

Scanflache von 50 x 50 um?

sind in Abbildung V.6 gezeigt. Die langreichweitigen
Fluktuationen der Intensitdt und der Energie bleiben iiber den gesamten Strom-

bereich von 5 mA bis 500 mA unverandert erhalten.

Die Halbwertsbreite der EL-Spektren steigt mit dem Betriebsstrom leicht an, was —
wie schon bei der PL — ein Hinweis auf mogliche , band-filling* Effekte sein kann.
Die Halbwertsbreite zeigt in groflen Bereichen keine Korrelation mit der Intensitat.
Einzig ein schmaler Streifen mit breiteren Spektren ist bei hohen Stromdichten im-
mer deutlicher abgehoben. Dieser schmale Streifen ist in der EL-Intensitat nicht
auszumachen, jedoch zeigen die PL-Messungen hier einen schmalen, sehr dunklen
Streifen. Durch die geringere Ortsauflosung der EL-Messung kann dieser moglicher-
weise hier nicht aufgelost werden, und macht sich nur durch die hohere Linienbreite

bemerkbar.
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Abbildung V.6.: Stromabhdngige a) Intensitit, b) Energie und c) Halbwertsbreite der EL-
Spektren diber eine Scanfliche von 50 x 50 um?.

Um die Unterschiede in den einzelnen Intensitatsbereichen zu quantifizieren, wur-

den auch hier die Effizienzkurven fiir einzelne Bereiche nach Gleichung IV.5 gefittet.
Die Bereiche sind in Abbildung V.7 a) markiert, und die Effizienzdaten mit den
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Abbildung V.7.: a) Fir einzelne Bereiche des EL-Scans werden die b) Effizienzen in
Abhdngigkeit der Stromdichte nach Gleichung IV.5 gefittet.
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Parameter grin rot blau

A [s7Y 1.8 - 106 2.0-10° 1.8-108
B [em3s7! | 6.6-107" | 54-107' | 9.6- 1071
C[em® 1] 19.0-107% | 9.0-107% | 1.2-10"*®

Tabelle V.2.: Fitparameter fir die EL-Effizienz der in Abbildung V.7 a) markierten Be-
reiche.

dazugehorigen Fits in Teil b) gezeigt. Die fiir die Fits verwendeten Parameter sind
in Tabelle V.2 aufgelistet. Diese zeigen, wie schon bei der makroskopisch bestimm-

ten Effizienzkurve, eine gute Ubereinstimmung mit den Literaturwerten (vergleiche

Tabelle V.1).

Die beste Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten der einzelnen Bereiche
ergibt sich, wenn man alle drei Parameter der verschiedenen Rekombinationsmecha-
nismen variiert. Dies bestatigt wiederum die Ergebnisse der Photolumineszenz, auch
wenn die Unterschiede in den Parametern der einzelnen Bereiche deutlich schwacher

ausgepragt sind, als dies bei der PL der Fall ist.

Diese Messungen unterstiitzen somit nochmals die Vermutung, dass auf dieser Lan-
genskala der Quantentrog entweder im Indium-Gehalt oder in der Schichtdicke va-

riiert.

3.3. Sub-um Fluktuationen

Die Fluktuationen der EL auf der sub-um Langenskala sind in Abbildung V.8 in
Abhéngigkeit des Betriebsstroms gezeigt. Fiir jeden Stromwert wurde eine Flache
von 5 x 5 um? gemessen, allerdings verschob sich die Probe wihrend der Messreihe
unter dem Mikroskop. Wahrend der PL-Messreihe konnte dieser Effekt nicht be-
obachtet werden. Eine Ursache hierfiir konnte also die Erwérmung der Probe und
damit des gesamten Probenhalters durch den erhohten Stromfluss sein. Da die Ver-
schiebung jedoch nur sehr gering und damit deutlich kleiner als der Messbereich ist,
konnte trotzdem fiir alle Stromwerte ein Bereich von 3.5 x 5 um? gemessen werden,

der in allen Einzelmessungen enthalten ist.

Ahnlich wie bei der PL in Abhéngigkeit der Anregungsdichte bleibt auch bei dieser
Messreihe die Struktur der Fluktuationen unverédndert erhalten. Der Intensitéts-
kontrast nimmt mit steigendem Strom leicht ab, die Energiefluktuationen werden

ebenfalls etwas geringer. Uber den gesamten Strombereich konnte keine Korrelation
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Abbildung V.8.: Stromabhdngige a) Intensitit, b) Energie und c) Halbwertsbreite der EL-
Spektren tiber eine Scanfliche von 5 x 3.5 pm?.

zwischen Intensitat und Energie der EL gefunden werden.

Wie bei den PL-Messungen teilweise schon beobachtet werden konnte, existierte eine
schwache Korrelation zwischen der Intensitat und der Halbwertsbreite der Spektren.
Bereiche mit geringerer Intensitat zeigen leicht breitere Spektren als helle Bereiche.
Die Halbwertsbreite der Spektren steigt mit dem Strom an, die Korrelation mit der
Intensitat bleibt jedoch erhalten.
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Abbildung V.9.: a) Fiir einzelne Bereiche auf der sub-um Langenskala des EL-Scans wer-
den die b) Effizienzen in Abhdngigkeit der Stromdichte nach Gleichung IV.5 gefittet.
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Parameter grin rot blau

A [s7Y 2.0 - 108 1.8-108 1.7-108
B [em3s7! | 5.1-107" | 54-107' | 6.0- 1071
Clembs™1] | 7.2-107% | 7.2-107% | 7.2.107%

Tabelle V.3.: Fitparameter fir die EL-Effizienz der in Abbildung V.9 a) markierten Be-
reiche.

Die Strom-abhéngige Effizienz wurde fiir einzelne Bereiche, die in Abbildung V.9 a)
markiert sind, nach Gleichung IV.5 gefittet. Die Ergebnisse des Fits und die experi-
mentellen Daten sind in Teilbild b) gezeigt. Die fiir den Fit verwendeten Parameter
sind in Tabelle V.3 zusammengefasst. Wie schon bei der PL ergibt sich die be-
ste Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten, wenn fiir die drei Bereiche
nur die Parameter der nichtstrahlenden Shockley-Read-Hall Rekombination und der
strahlenden Rekombination verédndert werden, und der Auger-Parameter konstant

gelassen wird.

Somit zeigen auch diese Messungen, dass die Fluktuationen auf der sub-um Langen-
skala durch ein Wechselspiel zwischen strahlender und nichtstrahlender Rekombina-

tion verursacht werden.

3.4. Vergleich mit PL-Effizienz

Zum Vergleich der Effizienzkurven von EL und PL wird die Messung aus Abbildung
IV.5 ohne die Korrektur durch den Photostrom herangezogen, da eine ahnliche Kor-
rektur bei der EL-Messung nicht moglich ist. Wie in Abbildung V.10 zu sehen ist,

liegen die beiden Messungen sehr gut iibereinander.

Ein genauerer Vergleich der beiden Messungen gestaltet sich jedoch schwierig, da
fiir die PL-Messung keine definierte Ladungstragerdichte bestimmt werden kann.
Die Ursache hierfiir liegt in den unterschiedlichen Anregungsbedingungen. Wahrend
bei der EL der Stromfluss und somit die Injektion der Ladungstrager in den Quan-
tentrog auf der gesamten Diodenflache annahernd homogen ist, werden die Ladungs-
trager bei der PL durch einen raumlich stark begrenzten Laserfokus erzeugt. Dies
fiihrt zunachst zu einer gauBformigen Verteilung der Ladungstragerdichte. Zusétz-
lich kann durch Mehrfachreflexion des Lasers innerhalb der LED-Struktur noch ein
Teil des Lichts auf einer grolen Fliche absorbiert werden, was zu einer grofiflachigen

Ladungstragerverteilung fithrt (siehe hierzu auch Kapitel I1.3).
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Abbildung V.10.: Vergleich der Effizienzkurven von EL und PL

Fiir die optischen Messungen wird durch die Detektion iiber das Pinhole nur der
Bereich im Zentrum des Gaufipeaks detektiert, wo die Ladungstragerdichte im Rah-
men der Ortsauflosung als konstant gendhert werden kann. Die Messungen des Pho-
tostroms, der zur Bestimmung der Absorption und damit zur Rate der erzeugten
Ladungstrager herangezogen wird, geschieht jedoch global. Da diese Messung tiber
eine grofle Flache integriert, werden also insgesamt zu hohe Stromwerte gemessen.
Auf die Aussagen der ortsaufgelosten Messungen hat dies jedoch nur einen gerin-
gen Einfluss, da die oben beschriebenen Effekte zu einer grofiflachigen Verteilung
fithren, die unabhangig vom Ort des Fokuspunkts ein konstantes Hintergrundsignal
liefert. Durch dieses Hintergrundsignal wird der Kontrast in den LBIC-Messungen
verringert, was vor allem bei Messungen mit dem Immersionsobjektiv die Struktur

auf der sub-um Skala verdeckt hat.

Der Fit des Effizienzverlaufs mit Gleichung IV.5 arbeitet mit der Ladungstragerdich-
te als Variable. Da diese bei der PL aus oben genannten Griinden nicht bestimmt
werden kann, funktioniert der Fit nur, wenn in willkiirlichen Einheiten gearbeitet
wird. Bei der EL hingegen arbeitet man mit raumlich konstanten Stromdichten,
somit ist eine Bestimmung der Parameter in absoluten Einheiten moglich, wie die

einzelnen Fit-Ergebnisse dieses Kapitels zeigen.

Wiirde man versuchen, trotz all dieser Schwierigkeiten den Vergleich zwischen EL
und PL tber die Ladungstragerdichte vorzunehmen, so miisste man einen Durch-
messer des Laserfokus in der Quantentrogebene von vielen Mikrometern annehmen.
Unter der Annahme, dass die Ladungstragerdichte in den Maxima der beiden Effizi-
enzkurven gleich grof3 ist, und die Absorption und damit die Ladungstrigerdichte bei

der PL homogen auf eine Kreisflaiche beschrankt ist, so kann man die Grofle dieser
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Flache abschétzen. Aus der Stromdichte der EL-Messung und der Lebensdauer, die
iber die Ratengleichungsparameter aus Gleichung 1V.4 berechnet wird (75, = 80
ns), wird die Ladungstrigerdichte bestimmt. Fiir die PL wird eine Absorption von
45 % angenommen (siehe Kapitel I11.2). Da die PL-Messung bei geringerer exter-
ner Spannung durchgefiithrt wurde, ist die Feldstirke im Quantentrog geringer, und
somit auch die Lebensdauer der Ladungsstriager kiirzer. Als Untergrenze fiir diese
Abschatzung wird eine Lebensdauer von 7p;, = 8 ns angenommen. Ein weiterer
Unterschied zwischen der EL und PL ist die Anzahl der beteiligten Quantentroge.
Wiéhrend bei der PL Ladungstrager in allen Quantentrogen erzeugt werden, ist die
Ladungstragerinjektion bei der EL auf die Quantentroge auf der p-Seite der Diode
beschrankt. Somit wird angenommen, dass den Ladungstragern bei der PL ein dop-
peltes Volumen zur Verfiigung steht. Unter all diesen Annahmen ergibt sich fiir die
Anregung der PL eine Kreisflache mit einem Durchmesser von etwa 7 wm. Durch
die Annahme einer sehr kurzen Lebensdauer ist dies als Untergrenze fiir die Flache

zu verstehen.

Wenn die Annahme eines derart groflen Laserfokus gerechtfertigt ware, dann kénnten
in den LBIC-Messungen auf der sub-um Skala keinerlei Strukturen mehr aufgelost
werden, weil hier die Ortsauflosung allein durch die Grofle des Laserfokus bestimmt
wird. Wie Abbildung IV.11 zeigt, ist jedoch auf dieser Langenskala deutlich eine
Struktur zu erkennen. Man kann also davon ausgehen, dass ein signifikanter Anteil
des gemessenen Stroms in einem kleinen Bereich um den Fokus erzeugt wird. Wie
oben beschrieben wurde, kann allerdings eine Mehrfachreflexion des Laserlichts in
der LED-Struktur zu einem breiten Untergrundsignal fithren, das den Kontrast der

Fluktuationen verringert und den insgesamt gemessenen Strom deutlich erhcht.

4. Schlussfolgerungen

Die ortsaufgelosten Messungen der Elektrolumineszenz zeigten Fluktuationen auf
unterschiedlichen Langenskalen. Ein direkter Vergleich mit Photolumineszenzmes-
sungen an der gleichen Probenstelle zeigt, dass beide Fluktuationen identisch sind.
Dies bestatigt die Aussage der vorhergehenden Kapitel, dass die Ursache fiir die
Fluktuationen in den Quantentrogen selbst zu finden ist, und nicht durch Trans-

portprozesse von Ladungstriagern auflerhalb der aktiven Zone verursacht werden.

Die Bestimmung der Effizienz des strahlenen Ubergangs in Abhéngigkeit der Strom-
dichte zeigt den gleichen Verlauf wie bei der PL. Die Unterschiede der EL-Effizienz-
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Abbildung V.11.: Der Vergleich zwischen EL und PL bestdtigt das Modell fiir die Ursache
der Fluktuationen auf beiden Ldngenskalen.

kurven fiir die Fluktuationen auf den beiden Léangenskalen decken sich mit den

Aussagen, die bei der PL getroffen wurden.

Die Elektrolumineszenz stiitzt somit die Aussage, dass die langreichweitigen Fluk-
tuationen durch Anderungen des Quantentroges hervorgerufen werden, und die sub-
um Fluktuationen durch eine raumlich variierende nichtstrahlende Rekombination
verursacht werden (siche hierzu das Modell in Abbildung V.11).

Durch die homogene Stromdichte im Quantentrog bei der Elektrolumineszenz konn-
ten die Ratengleichungsparameter in absoluten Einheiten bestimmt werden. Ein
Vergleich mit der Literatur zeigt eine gute Ubereinstimmung mit den publizierten

Werten.



Zusammenfassung und Ausblick

Ziel dieser Arbeit war es, die Ursachen fiir Fluktuationen in der Intensitéat der Photo-
und Elektrolumineszenz von blau emittierenden Leuchtdioden auf unterschiedlichen
Langenskalen zu identifizieren und die mikroskopischen Vorgénge in der aktiven
Zone von optoelektronischen Bauelementen zu verstehen. Dazu wurde die Lumines-
zenz mit hoher raumlicher und spektraler Auflésung in Abhangigkeit eines externen
elektrischen Feldes und der Anregungsdichte gemessen. Zusétzliche Informationen
lieferte die ortsaufgeloste Messung des Photostroms, der durch den anregenden Laser
erzeugt wurde (LBIC).

Die Simulation der Bandstruktur und die Berechnung der Wellenfunktionen der La-
dungstrager im Quantentrog in Abhéngigkeit des externen elektrischen Feldes zeig-
ten, dass fiir Spannungen, die in Riickwartsrichtung an die Diode angelegt werden,
die Rekombination der Ladungstrager unterdriickt wird. Der Verlust von Ladungs-
tragern aus dem Quantentrog durch thermionische Emission und Tunneln wird zum
dominierenden Prozess. Da in diesem Spannungsbereich praktisch alle erzeugten
Ladungstriager zum Photostromsignal beitragen, kann somit die Absorption des an-
regenden Laserlichts direkt gemessen werden. Die Absorption wird im Wesentlichen
durch die Zusammensetzung und die Dicke der Quantentrogschichten bestimmt, und

ist unabhangig von Rekombinationsmechanismen.

Die Messung der Effizienz der strahlenden Rekombination in Abhangigkeit der An-
regungsdichte bei der Photolumineszenz bzw. der Stromdichte bei der Elektrolu-
mineszenz konnte im Vergleich mit einem einfachen Ratengleichungsmodell die Re-
kombinationsprozesse der nichtstrahlenden Shockley-Read-Hall Rekombination, der
strahlenden Rekombination und einer Auger- oder Auger-dhnlichen Rekombination
trennen. Die so bestimmten Koeffizienten der einzelnen Prozesse bei der Elektro-
lumineszenz zeigen eine gute Ubereinstimmung mit publizierten Werten anderer

Gruppen.

In Kombination mit der Messung des Photostroms bei der Photolumineszenz konn-

te zusatzlich zu den Rekombinationsprozessen der Anteil der aus dem Quantentrog

125
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entkommenden Ladungstragern gemessen werden. Dies zeigte, dass vor allem bei
niedrigen Ladungstragerdichten im Quantentrog der Verlust von Ladungstréagern
nicht zu vernachlassigen ist. Kann dieser Verlustprozess nicht gemessen werden,
so wird die niedrige Effizienz des strahlenden Ubergangs falschlicherweise auf ei-
ne hohe nichtstrahlende Rekombination zurtickgefithrt. Diese Messungen ergaben,
dass die nichtstrahlende Rekombination in diesem Bereich eine untergeordnete Rol-
le spielt. Bei hoheren Ladungstragerdichten wird der Verlust von Ladungstragern
aus dem Quantentrog immer weniger relevant. Ein nichtstrahlender Prozess, der
proportional zur dritten Potenz der Ladungstragerdichte ist, fithrt zu einem Ein-
bruch der Effizienz, man spricht hier von ,droop“. In der Literatur werden héufig
Transporteffekte von Ladungstragern aulerhalb der Quantentroge als Ursachen fiir
diesen ,,droop“ diskutiert. Ein Vergleich zwischen Elektrolumineszenz und resonant
im Quantentrog angeregter Photolumineszenz zeigte jedoch den gleichen Verlauf der
Effizienz in Abhangigkeit der Ladungstragerdichte, so dass die Ursache in einem Pro-
zess im Quantentrog liegt. Dieser Prozess wird als Auger-Effekt oder einem durch

Phononen oder Defekte unterstiitztem Auger-Effekt identifiziert.

Die ortsaufgeloste Messung der Photolumineszenz, des Photostroms und der Effizi-
enz in Abhangigkeit der Anregungsdichte ermdglichte die Identifizierung der Ursa-
chen von Fluktuationen auf unterschiedlichen Langenskalen. Langreichweitige Fluk-

2 waren sowohl in der Intensitit als

tuationen iiber Flachen von mehreren 10 pm
auch in der Energie und im Photostrom zu messen. Die Fluktuationen der drei ge-
messenen Groéfen zeigen eine klare Korrelation. Da der Photostrom bei angelegter
Spannung in Riickwartsrichtung direkt eine Fluktuation der Absorption des La-
serlichts anzeigt, konnte in Kombination mit der stark fluktuierenden Energie der
Photolumineszenz auf eine Anderung des Quantentrogs auf dieser Langenskala ge-
schlossen werden. Diese Annahme wurde auch durch die ortsaufgeloste Bestimmung
der Koeffizienten der einzelnen Rekombinationsmechanismen bestatigt. Die hier ge-
messenen Effizienzkurven lassen sich nur dann durch das Ratengleichungsmodell
beschreiben, wenn alle drei Koeffizienten variiert werden. Ob nun eine fluktuierende
Dicke der Quantentrogschicht oder ein gednderter Indium-Gehalt im Quantentrog
fiir diese Fluktuationen verantwortlich sind, konnte durch die optischen Messungen
nicht geklart werden.

Da die Messung der Elektrolumineszenz auf dieser Langenskala die gleichen raumli-
chen Fluktuationen und die gleiche Abhangigkeit von der Stromdichte zeigen, werden

die Schliisse, die aus den Photolumineszenz-Messungen gezogen wurden, bestatigt.

Zusatzlich zu diesen langreichweitigen Fluktuationen zeigen sowohl die Elektro- als
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Abbildung 1.: Durch die in den einzelnen Kapiteln vorgestellten Messungen erarbeitetes
Modell der Fluktuationen im Quantentrog auf unterschiedlichen Lédngenskalen.

auch die Photolumineszenz noch eine starke Variation der Intensitat auf einer sub-
pm Langenskala. Sowohl die Energie als auch das Photostromsignal sind auf dieser
Langenskala deutlich homogener, eine Korrelation mit der Intensitat wurde nicht
gefunden. Somit kommt eine Fluktuation der Quantentroge auf dieser Langenskala
als Ursache fiir die Fluktuationen nicht in Frage. Die Homogenitat des Photostroms
zeigt, dass die Absorption des Laserlichts nicht rdumlich fluktuiert, und der Verlust
von Ladungstragern bei angelegter Spannung in Vorwartsrichtung ebenfalls nicht
fiir die beobachteten Fluktuationen in Frage kommt. Die Ursache dafiir ist also in
einem Rekombinationsprozess im Quantentrog zu finden. Der Vergleich der gemesse-
nen Effizienz in Abhangigkeit der Anregungsdichte mit dem Ratengleichungsmodell
zeigt, dass diese Fluktuationen durch ein Wechselspiel zwischen strahlender und
nichtstrahlender Rekombination im Quantentrog entsteht. Die leicht hohere Halb-
wertsbreite der PL-Spektren an den dunklen Stellen konnte ein Indiz dafiir sein,
dass Versetzungen als Zentren der nichtstrahlenden Rekombination beteiligt sind.
Da bei der hier untersuchten prozessierten LED die Positionen der Versetzungen

jedoch nicht zuganglich sind, kann diese Hypothese nicht weiter verfolgt werden.

Die Photolumineszenz zusammen mit der Messung des Photostroms mit hoher Orts-
auflosung von bis zu 300 nm fiihrte somit zur Trennung einzelner Rekombinations-
und Verlustprozesse, und konnte damit die Ursache fiir Fluktuationen auf unter-
schiedlichen Langenskalen identifizieren. Das in dieser Arbeit entwickelte Modell

der Fluktuationen ist nochmals in Abbildung 1 schematisch gezeigt.

Diese zerstorungsfreie Messmethode kann somit auch in Zukunft einen wichtigen Bei-
trag zur Charakterisierung der aktiven Zone von optoelektronischen Bauelementen
liefern, und damit den Herstellern von Leucht- und Laserdioden Informationen tiber
die Qualitdat und Homogenitit der Quantentroge geben. Im Rahmen dieser Arbeit

und mehrerer Diplomarbeiten wurden noch weitere Themen bearbeitet, die vor allem
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auf die Weiterentwicklung von hocheffizienten griin emittierenden Leuchtdioden und
die Erforschung alternativer Kristallrichtungen zielten. So konnte zum Beispiel von
Julia Danhof eine eindeutige Korrelation zwischen den Positionen einzelner Kristall-
versetzungen und der nichtstrahlenden Rekombination in griin emittierenden Quan-
tentrogstrukturen nachgewiesen werden [Danhof08]. Die Diplomarbeiten von Hans-
Jiirgen Mostl und Lukas Schade konnten im Rahmen des von der DFG geforder-
ten Projekts ,,PolarCoN“ wichtige Informationen tiber die Homogenitat von Quan-
tentrogen liefern, die auf semi- oder nonpolaren Kristallebenen gewachsen wurden
[M6stl09, Schade09]. Mit Einschriankungen konnen mittels der hochortsaufgelosten
Photolumineszenzspektroskopie auch dreidimensionale Strukturen, wie sie beispiels-
weise von der Universitat Ulm hergestellt wurden, charakterisiert werden. Die in
dieser Arbeit vorgestellten Methoden werden also auch weiterhin die Entwicklung

von GaN-basierenden optoelektronischen Bauelementen begleiten.



Abkurzungen und

Sprachkonventionen

a.u.
AFM
droop
duty-cycle
EL
FWHM
LBIC

LED
ML
MOVPE

uPL
LEL
NA
Pinhole
PL
PLE

QCSE
QW
SNOM

willkiirliche Einheiten (engl. arbitrary units)
Rasterkraftmikroskop (engl. atomic force microscope)
Bezeichnung des Effizienzeinbruchs bei hohen Strémen
Verhaltnis zwischen Pulslange und Periodendauer
Elektrolumineszenz

Halbwertsbreite (engl. full width at half maximum)
durch den Laser erzeugter Photostrom

(engl. laser beam induced current)

Leuchtdiode (engl. light emitting diode)

Monolage, einzelne Atomlage

Metallorganische Gasphasenepitaxie

(engl. metal organic vapor phase epitaxy)
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