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Kurzfassung

Die Gruppe III-Nitrid-Halbleiter eréffnen neue Wege fiir die Umsetzung von optoelektro-
nischen Bauelementen aufgrund ihrer vorteilhaften Materialeigenschaften, wie z.B. eines
groften Emissionsbereichs, bis Raumtemperatur bestdndige Exzitonen oder einer grofsen
Kopplung zum Lichtfeld. Dies ermoglicht die Realisierung von bei Raumtemperatur be-
treibbaren Mikrokavitatsstrukturen (MC) wie vertikal emittierenden Oberflichenlasern
(VCSEL) mit Emission im griinen bis UV-Bereich, Polaritonlasern oder Einzelphotone-
nemittern. In MCs eingebettete Quantenheterostrukturen sind hierbei nutzbringend fiir
die Leistungsfahigkeit des Bauelements oder sogar wesentliche Voraussetzung.

In dieser Arbeit wird die leistungsfihige Methode der Kathodolumineszenzspektroskopie
im Transmissionselektronenmikroskop (STEM-CL) bei Fliissig-Helium-Temperatur fiir die
Charakterisierung von Gruppe III-Nitrid-basierten Quantenheterostrukturen, die als akti-
ves Medium in nitridischen MCs eingesetzt werden, genutzt. Sowohl grundlegende STEM-
CL-Parameter als auch physikalische Effekte, die bei der CL-Spektroskopie an STEM-
Lamellen auftreten, werden analysiert.

Es werden neue Erkenntnisse zu optischen und strukturellen Eigenschaften von InGaN-
Quantenfilmen (QW) auf Nanometerskala herausgearbeitet. Jene Quantenheterostrukturen
agieren als aktives Medium in violett emittierenden MCs. Neue Befunde zum Emissionsver-
halten von InGaN/GaN-QWs in Versetzungsnahe wurden erzielt: eine deutliche Verschie-
bung der QW-Emissionsenergie von bis zu 70meV. Die kritische Verspannungssituation
von QW-Schichtstapel wird anhand von 62 InGaN/GaN-QWs, die in einer GaN-MC ein-
gebettet sind, analysiert. Hier wird die Uberschreitung der kritischen Schichtdicke durch
Verspannungsrelaxation des 32. QWs direkt visualisiert. Im Fall eines erfolgreich realisier-
ten VCSELs wird die 6rtliche Unordnung der InGaN-QW-Emission quantifiziert.

Bedeutende Erkenntnisse wurden zur Bildung von GaN/AIN-Quantenpunkte (QD) an
Versetzungen erlangt. Intensive Emission von GaN-Inseln, die aus einem GaN/AIN-QW-
Wachstum resultieren, wurde aufgezeigt. Die Inseln bilden sich bevorzugt an Versetzungs-
biindeln, wo sie effizient Lumineszenz zwischen 220nm und 310nm emittieren. Aufierst
schmale Emissionslinienbreiten von bis zu 440 peV zeigen das quantenpunktartige Verhal-
ten der GaN-Inseln auf. Die Quantenpunktzustdnde werden strukturell QD-Anh&ufungen
in GaN-Inseln zugeordnet. Die QDs zeigen in Hanbury-Brown & Twiss-Experimenten Ein-

zelphotonenemission mit deutlichem antibunching-Verhalten in der Korrelationsfunktion.
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Abstract

The group Ill-nitride semiconductors open a new degree of freedom for the design of op-
toelectronic devices due to their beneficial properties like the large tunable bandgap of
their alloys, highly stable excitons up to room temperature as well as a large coupling to
the light field. This enables the realization of microcavity (MC) structures like vertical
cavity surface emitting lasers (VCSEL) emitting in the green to UV wavelength region,
polariton lasers and single photon emitters operating at room temperature. Quantum he-
terostructures embedded in MCs are profitable for the device performance or are even a
prerequisite.

In the submitted dissertation the powerful technique of cathodoluminescence spectros-
copy in a scanning transmission electron microscope (STEM-CL) at liquid helium tempe-
rature is used for the characterization of group Ill-nitride based quantum heterostructures
used as active media in nitride MCs. Essential parameters for STEM-CL microscopy li-
ke excitation conditions and physical effects occuring during CL spectroscopy on STEM
lamellas like CL thickness dependence are experimentally and theoretically analyzed.

Insights into the optical and structural properties of InGaN/GaN quantum wells (QW)
are worked out on nanometer scale. These quantum heterostructure act as active media in
group III-nitride based violet emitting MCs. New findings on the emission behavior close to
dislocations in the InGaN/GaN QW system are obtained: strong shifts of emission energies
up to 70meV towards the dislocations. The critical strain management of layer stacks is
analyzed in case of a 62-fold InGaN multiple QW embedded in a GaN microcavity. CL
spectral linescans allow directly visualizing the critical layer thickness in the QW stack
resulting in the onset of plastic relaxation at the 32nd QW. Finally, the spatial disorder of
the excitonic and cavity mode in case of a realized violet emitting VCSEL are analyzed.

Substantial findings are obtained for the formation of GaN/AIN quantum dots (QD) at
dislocations. Intense emission from GaN islands embedded in AIN resulting from GaN/AIN
quantum well growth is directly resolved by STEM-CL microscopy. Line widths down to
440 peV are measured in a wavelength region between 220 nm and 310 nm confirming QD
like electronic properties in the islands. These quantum dot states can be structurally
correlated to islands composed of QD conglomerate preferentially formed in vicinity to
dislocations. The QDs exhibit single photon emission in Hanbury-Brown-Twiss experiments

with a clear antibunching in the second order correlation function at zero time delay.
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Einleitung

Die gezielte Manipulation von Licht und Materie ist eines der ultimativen Ziele zur Ent-
wicklung neuer designter Halbleiterbauelemente fiir hochtechnologische Anwendungen mit
gewiinscht zugeschnittenen physikalischen Eigenschaften. Eine fundamentale Verdnderung
von physikalischen Eigenschaften kann durch die Einschrankung der Freiheitsgrade von
(Quasi-)Teilchen in Halbleitern erfolgen.

Bei Herabsetzung der Dimensionalitit des physikalischen Systems treten im Fall von
Elektronen und Lochern im Halbleiter Quantisierungseffekte der elektronischen Zustéande
auf. Seit dem Nachweis der Quantisierung in Halbleiterquantenstrukturen durch Dingle
et al. 1] wurden Quantenfilme (QW), -dréhte und -punkte (QD) zur Verbesserung des
Leistungsvermogens von lichtemittierenden Halbleiterbauelementen eingesetzt [2, [3]. In
Laserdioden reduzieren sich die Schwellwertstrome durch die Verringerung der elektroni-
schen Zustandsdichte mit Reduktion der Dimensionalitét [4, [5]. Zusétzlich erhoht sich die
Exzitonenbindungsenergie in den eingeschriankten Systemen, was eine persistente Existenz
exzitonischer Effekte bei erh6hten Temperaturen nach sich ziehen kann [6]. Die vollsténdi-
ge Diskretisierung der elektronischen Niveaus wird im Fall eines Quantenpunkts erreicht,
wodurch der Weg in die Quantenoptik eréffnet wird.

Die Kontrolle iiber die Figenschaften des emittierten Lichtes kann analog zum elek-
tronischen System durch Einschrénkung der optischen Moden erfolgen. Diese Idee wurde
erstmals von Purcell hervorgebracht, in dessen Mitteilung die erhohte spontane Emissions-
wahrscheinlichkeit von Atomen in resonanten Kavitdten beschrieben wird [7]. Allgemein
beschreibt der nach Purcell benannte Effekt die Modifikation der spontanen Emissionsrate
eines optischen Ubergangs in einem Resonantor [8, []. Fiir Resonatoren, deren Ausdehnung
in der Grofsenordnung der Lichtwellenldnge liegen, fithrt die Photoneneinschrankung zur
Ausbildung diskreter optischer Moden. Diese als Mikroresonatoren bezeichneten Resonanz-
rdume konnen u.a. in Form von planaren Mikrokavitdten (MC), zirkuldren Mikroscheib-
chen, -sdulen oder héherdimensionalen photonischen Kristallen auftreten. Allen gemein
ist eine ortliche Modulation der dielektrischen Eigenschaften des Materials. Neben dem
Purcelleffekt [10] konnen derartige photoneneinschrénkenden Systeme zur Kontrolle der
Licht-Materie-Wechselwirkung [I1] und der Lichtauskopplung [12] dienen.

Die Einbettung von Halbleiterquantenstrukturen in Mikrokavitdten bietet somit eine
Manipulation und Optimierung beider Komponenten optoelektronischer Bauelemente, der

optischen und elektronischen. Dies wird umgesetzt in vertikalemittierenden Oberflachen-



laserdioden, LEDs mit resonanter Kavitat, Polaritonlaser und Einzelphotonenemitter. Je-
doch ist die Verdnderung der physikalischen Eigenschaften begrenzt auf die intrinsischen

Eigenschaften des Materials.

Unter den vielfaltigen Halbleitermaterialsystemen findet das Materialsystem der Gruppe
ITI-Nitride dabei eine spezielle Beachtung. Die direkte Bandliicke, der breite abgedeckte
Spektralbereich, die mogliche n- und p-Dotierbarkeit [I3] [14], die chemische und ther-
mische Robustheit, hohe Exzitonenbindungsenergien [I5] [16, [I7] und die groke Oszilla-
torstirke optischer Uberginge [I8] sind wesentliche Vorteile gegeniiber anderen Material-
systemen. Die imposante Entwicklung der Forschung und Vermarktung der Gruppe III-
Nitrid-Bauelemente ist dabei wesentlich den bahnbrechenden Arbeiten zur Realisierung
blauer lichtemittierender Dioden [13, [19] und kantenemittierenden Laserdioden [20] von
Shuji Nakamura, Hiroshi Amano und Isamu Akasaki zu verdanken. Heutzutage nimmt
aufgrund des schnellwachsenden LED-Sektors dieses Material mit den bindren Halbleitern
AIN, GaN und InN den zweitgréfsten Marktanteil der Halbleiterindustrie nach Silizium
ein. Jedoch sind trotz der vielen physikalischen Vorteile der Gruppe III-Nitride und der
Stimulation durch den LED-Markt im Gegensatz zu deren Arsenid-Pendant nur wenige for-
schungsrelevante Veroffentlichungen tiber erfolgreich realisierte Mikrokavitdtsbauelemente
vorzufinden. Von einer industriellen Fertigung und kommerziellen Nutzung ist bis zum
heutigen Zeitpunkt ganz zu schweigen. Die immense thermische und Gitterfehlanpassung
der Gruppe III-Nitride zu den bisher zwangsldufig benétigten Fremdsubstraten wie Sa-
phir und Silizium resultieren in schwerwiegenden Problemen in der Heteroepitaxie von
ITI-Nitrid-Mikrokavitédten. Rissbildung, hohe Versetzungsdichten, Verspannungsrelaxation,
Oberflachenaufrauhung, ortliche Konzentrationsinhomogenitéten sollen nur als einige auf-

tretende Probleme genannt sein.

Fiir das physikalische Verstdndnis und die Weiterentwicklung von Gruppe III-Nitrid-
Mikrokavitdten und deren optisch aktive Medien, wie Quantenfilme oder -punkte, sind
daher grundlegende Untersuchungen der Materialeigenschaften notig. Zur Charakterisie-
rung fiir diese Art optisch aktiver Nanostrukturen sind auf Nanometerskala operierende
Experimente zwingend notwendig. Hier bietet die Kathodolumineszenzspektroskopie (CL)
im (Raster-)Transmissionselektronenmikroskop (STEM-CL) eine Moglichkeit zur Erfas-
sung der optischen, elektronischen, chemischen und strukturellen Eigenschaften auf Na-
nometerskala und ist eine wichtige Ergénzung der bereits etablierten CL-Spektroskopie
im Rasterelektronenmikroskop (SEM-CL) [21], 22} 23]. Die enorme Leistungsfahigkeit der
STEM-CL-Analysemethode wurde bereits in der Vergangenheit bestétigt [24]. In dieser
Arbeit soll mit diesem méchtigen Werkzeug eine Charakterisierung der in Gruppe III-

Nitrid-Mikrokavitdten eingebetteten Quantenstrukturen erfolgen.

In Kapitel [I] der vorliegenden Arbeit werden zunéchst die wichtigen physikalischen

Grundlagen der auf den Gruppe-III-Nitriden basierenden Mikrokavitédten und die darin ein-



gebetteten Quantenstrukturen dargestellt. Kapitel [2]stellt die Untersuchungsmethode der
Kathodolumineszenzspektroskopie im Rastertransmissionselektronenmikroskop und deren
Leistungsparameter vor und diskutiert physikalische Effekte, die bei der CL-Spektroskopie
an elektronentransparenten Lamellen auftreten. In Kapitel [3]werden die strukturellen und
optischen Eigenschaften von InGaN /GaN-Quantenfilmen, die als aktives Medium in Grup-
pe III-Nitrid-Mikrokavitaten dienen, vorgestellt. Dabei werden die wichtigsten Probleme
hinsichtlich des Einflusses von Versetzungen, Verspannungsrelaxation, laterale Ladungs-
tragerlokalisierung und exzitonische Unordnung in InGaN/GaN-QWs erortert. Kapitel
widmet sich GaN/AIN-Quantenpunktstrukturen, die zukiinftig als aktives Medium in Mi-
krokavitdten Einsatz finden sollen. Neue Erkenntnisse werden beziiglich der Bildung von
Quantenpunkten an Versetzungen direkt mittels der STEM-CL-Methode abgebildet.
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1 Grundlagen

1.1 Allgemeine Eigenschaften der Gruppe
I11-Nitrid-Materialien

Die nitridischen III-V-Halbleiter konnen in der Zinkblende-, NaCl- und Wurtzitstruktur
vorkommen. Vorrangig kristallisieren sie jedoch aufgrund der héheren thermodynamischen
Stabilitét in der letztgenannten. In dieser Arbeit beziehen sich alle nachfolgenden Anga-
ben auf die hexagonale Modifikation. Sie entsteht durch die Verschiebung zweier hexagonal
dichtest gepackten Strukturen um 3/8c entlang der c-Achse, wobei jeweils ein hep-Gitter
mit einer Atomsorte besetzt ist. Das Verhéltnis der beiden Gitterkonstanten in [0001]-
Richtung (c-Gitterkonstante) und basaler Ebene (a-Gitterkonstante) betréagt fiir die ideale
Wurtzit-Struktur \/% Die Stapelfolge entlang der [0001]-Richtung lautet aAbBaAbB.
Dabei erfolgt die Unterscheidung der Atomarten durch Grofs- und Kleinschreibung. In Ab-
bildung ist die schematische Wurtzitstruktur von GalN dargestellt. Darin kann man
erkennen, dass beispielsweise jedes Ga-Atom von 4 Stickstoffatomen umgeben ist. Diese
tetraedrische Struktur kommt durch die Ausbildung von sp3-Hybridorbitalen zustande.
Die Gitterkonstanten fiir AIN, GaN und InN sind in Tabelle [I.]] eingetragen. Aufgrund
der Gitterfehlanpassung bzgl. Silizium/Saphir wird in allen drei Materialien eine tensi-
le/kompressive Verspannung erzeugt. Bei der Heteroepitaxie auf Silizium/Saphir erfahren
die nitridischen Schichten zusétzlich eine thermisch induzierte kompressive/tensile Ver-
spannung beim Abkiihlen von Wachstums- auf Raumtemperatur. Dies ist der hohen Fehl-

anpassung der thermischen Ausdehnungskoeffizienten zwischen Silizium-/Saphir-Substrat

Abbildung 1.1: Wurtzitstruk-
tur - Grau: Ga-Atome, Schwarz:

N-Atome; primitive Einheitszel-

le (schwarze Linie), Bravaisgitter

(schwarze Linie + Strichlinie).



1 Grundlagen

und (Al,Ga,In)N zuzuschreiben. Bei terndren Materialien folgen die relaxierten Gitterkon-

stanten dem Vegardschen Gesetz und sind somit in linear abhéngig von der Konzentration.

Tabelle 1.1: Gitterparameter von hexagonalem GaN, AIN und InN bei 300 K

GaN AIN InN

a-Gitterkonstante (A) 3,189 3,112 3,545

c-Gitterkonstante (A) 5,185 4,982 4,982
Gitterfehlanpassung bzgl. Si(111) 0,17 0,19 0,08
Gitterfehlanpassung bzgl. c-Al,O3 -0,16 -0,13 -0,29

Bandstruktur

In der hexagonalen Kristallmodifikation liegen bei den nitridischen Halbleitern Leitungs-
bandminimum und Valenzbandmaximum am I'-Punkt der Brillouinzone iibereinander. Sie
sind damit in die Klasse der direkten Halbleiter einzuordnen. In Folge der hexagonalen
Struktur wird die energetische Entartung des Valenzbandes aufgehoben. Verantwortlich
hierfiir ist die Spin-Bahn-Wechselwirkung und die durch das Wurtzitgefiige hervorgeru-
fene Kristallfeldaufspaltung. Die drei aufgespaltenen Valenzbédnder werden in energetisch
absteigender Reihenfolge als A-, B-, und C-Band bezeichnet. Die Bandliickenenergie von
hexagonalem GaN betrigt 3,504 ¢V bei 2K [25], von AIN 6,094 ¢V bei 10K [26] und InN
0,69¢V bei 2K [27].

Durch die terndren Verbindungen AlGaN, AllnN und InGaN kann ein grofser energeti-
scher Bereich der Bandliicke durch Konzentrationsvariation der Gruppe-III-Elemente kon-
trolliert werden. Unterschiedlichste Beitrage wie die Deformation der Gitterparameter, La-
dungstrigeraustausch, Relaxation der Kation-Anion-Bindungsldnge und Unordnung fithren
zu einer nichtlinearen Abhéngigkeit der Energieliicke von der Konzentration der Gruppe-
III-Elemente:

E}PN = EMN (Al + EPY - [B] - b - [A] - [B. (1.1)
A B — Gruppe-11I-Elemente Al, Ga oder In

[A],[B] - Konzentration von A, B mit 1 = [A] + [B]
béfN — bowing-Parameter der Bandliicke von ABN

10



1.1 Allgemeine Eigenschaften der Gruppe III-Nitrid-Materialien

Spontane Polarisation

Aufgrund des ionischen Charakters der Metall-Stickstoff-Bindungen, der reduzierten Kris-
tallsymmetrie und der Abweichung des c/a-Verhéltnisses bei hexagonalen Gruppe-III-
Nitriden fallen der positive und negative Ladungsschwerpunkt nicht zusammen. Die Folge
ist ein internes Polarisationsfeld, das selbst im unverspannten Zustand vorherrscht und
umso grofer ist, je grofer die Bindungslinge zwischen Kation und Anion ist. Diese soge-
nannte spontane Polarisation betriigt nach Berechnungen im GaN -0,029 C/cm?, im AIN
-0,081 C/cm? und im InN -0,032 C/cm? [28]. Damit ist das spontane Polarisationsfeld bei al-
len drei Gruppe-III-Nitriden antiparallel zur c-Achse ausgerichtet. Bei terndren Materialien
zeigt die spontane Polarisation P, eine quadratische Abhéingigkeit von der Konzentration

der Gruppe-III-Elemente:

PABN _ pAN (4] 4 PEN (] — bAPN . (4] - (B]. (1.2)

béf)N — bowing-Parameter der spontanen Polarisation von ABN

Piezoelektrische Polarisation

Durch eine mechanische Deformation des Kristalls kénnen die Ladungsschwerpunkte in
(Al,Ga,In)N gegeneinander verschoben werden und es kann zur Bildung einer piezoelektri-
schen Polarisation kommen. Mit Hilfe der piezoelektrischen Konstanten und den Verzer-

rungen des Kristallgitters kann die piezoelektrische Polarisation berechnet werden:

€xx
Cyy
sz@ 0 0 0 0 €15 0 €15 €xz
€2z
sz,y = 0 0 0 es5 0 O = €15 €yz . (1.3)
€
Yyz
P, ez1 ez ez 0 0 O e31 (€zz + €yy) + €33 €22
€xz
Exy
Py, — Komponenten der piezoelektrischen Polarisation
€ij — piezoelektrische Konstanten
€ij — Komponenten des Verzerrungstensors

Die piezoelektrischen Konstanten fir GaN, AIN und InN sind der Tabelle [[.2] zu ent-
nehmen. Die piezoelektrische Polaristaion der ternédren Legierungen sind dabei linear von
der Konzentration der Gruppe-III-Elemente abhéngig. Fiir die Berechnung der Gesamt-

polarisation muss die Summe aus spontaner und piezoelektrischer Polarisation gebildet

11



1 Grundlagen
werden.

Tabelle 1.2: Piezoelektrische Konstanten von GaN, AIN und InN bei Raumtemperatur
(theoretisch: (a) [28], experimentell: (b) [29], (c) [30], (d) [31]

GaN AIN InN
ez1 (C/em?)  -0,49®  -0,60) -0,57()
ess (C/em?)  0,73®  146@® 0,97
e15 (C/em?)  -0,30P)  -0,48(©)  -0,22()
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1.2 Planare Mikrokavitaten

1.2 Planare Mikrokavitaten

Eine optische Mikrokavitét ist ein optischer Resonator, dessen rdumliche Ausdehnung in der
Grofsenordnung der Lichtwellenlange liegt. Die Einschrankung des Lichtes wird durch hoch-
reflektierende Spiegel oder durch Grenzflachenreflexion realisiert, wodurch eine Rezirkula-
tion des Lichtes innerhalb der Mikrokavitét stattfindet. Durch die endliche Abmessung der
Kavitdat kommt es zur Ausbildung abzéhlbar vieler diskreter optischer Resonanzen, die als
optische Moden bezeichnet werden. Fiir ein optisch aktives Medium, welches sich innerhalb
einer Kavitdt befindet, erlauben diese Resonatorstrukturen die Kontrolle der Emissionsei-
genschaften, wie die rdumliche Verteilung der abgestrahlten Leistung, die Emissionslinien-
form und die spontane Emissionsrate. Die einfachste Realisierung einer optischen Mikroka-
vitdt ist die eindimensionale Einschrénkung des elektromagnetischen Feldes in Form einer
planaren Mikrokavitdt. Nachfolgend soll auf die grundlegendsten Eigenschaften planarer
Mikrokavitdten eingegangen werden. Fiir weitaus ausfiihrlichere Beschreibungen und Dar-
stellungen sei auf Lehr-/Fachbiicher iiber optische Kavitéiten, wie z.B. [32] 33] [34] 35 [36],

verwiesen.

1.2.1 Fabry-Pérot-Kavitit

Als einfache Geometrie fiir die Einschrénkung eines elektromagnetischen Feldes gilt der
Fabry-Pérot-Resonator, der aus einer zwischen zwei Spiegeln eingebetteten dielektrischen
Schicht besteht. Die optischen Moden, die senkrecht zur Spiegelebene verlaufen, treten

aufgrund der Bedingung fiir konstruktive Interferenz quantisiert auf:

™

ki, = j—, j€N 1.4
1 Ia (1.4)
mit k; = k cosé. (1.5)
ki - senkrechte Komponente des Wellenvektors
ne — effektiver Brechungsindex der Kavitdt

d. — Schichtdicke der Kavitdt
0 — Einfalls- /Ausfallswinkel
k — Betrag des Wellenvektors

In transversaler Richtung existiert hingegen ein Kontiunuum an optischen Moden aufgrund
des fehlenden lateralen Einschlusses. Damit stellen die Kavitdtsmoden dquidistante Ebenen
im reziproken Raum dar, die die k£, -Achse schneiden und parallel zu den ebenen Wellen-
vektorkomponenten k| verlaufen. Der Ebenenabstand im reziproken Raum vergrofsert sich
umso mehr, je kleiner die Kavitatsdicke ist. Hierin besteht der wesentliche Unterschied zwi-
schen Mikrokavitdten und konventionellen Kavitéten. Bei Letzteren ist der Abstand der

transversalen Eigenmoden im Frequenzraum wesentlich kleiner, sodass sich eine Vielzahl
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1 Grundlagen

davon innerhalb des Stoppbandes des verwendeten Spiegels befinden.

Aus Gleichung[I.5] kann die Energiedispersionsrelation abgeleitet werden. Dabei zeigt die
Photonenenergie einen ndherungsweise parabolischen Verlauf fiir & < jm/(ncd.). Somit
kann fiir kleine Wellenvektoren die Effektiv-Masse-Naherung des Kavitatsphotons ange-

wandt werden. Die Energiedispersion des Kavitdtsphotons lautet:

N2 iTh k2
jﬂ' CO 2
E,, = he k2+<ﬂ) ~ v g2 1.6
P Ne | de ncdc 2m;h I ( )
: * jh c
mit myy, = T (1.7)
E,, — Energie der Photonenmode
h — reduziertes Plancksches Wirkungsquantum
m;h — effektive Masse der photonischen Mode
co — Vakuumlichtgeschwindigkeit

Die photonische Zustandsdichte gibt Auskunft {iber die Anzahl der optischen Moden je
Energie. Wird das elektromagnetische Feld in einer Dimension eingeschrankt, wie im Fall
des Fabry-Pérot-Resonators, zeigt die photonische Zustandsdichte eine lineare Abhéngig-
keit von der Energie mit abrupten Spriingen, sobald eine weitere Mode mit der Energie
Ey
konstanter Energie eine Ebene bei k| = 0, k1 = jm/(ncd.) beriihrt. Die photonische Zu-

standsdichte lautet fiir die Fabry-Pérot-Kavitat [32]:

n existieren kann. Dies ist der Fall, wenn im reziproken Raum die Kugeloberflaichen

N,n?
Dyn(E) = £ B, 1.8
ph(E) ohed Lo (1.8)
Dpp(E)  — photonische Zustandsdichte
Npn ~ Anzahl aller méglichen photonischen Moden bei der Energie Eyy,

Zwei wichtige Parameter zur Beschreibung des Resonantors ist zum einen der Qualitats-
faktor Q.. Eine allgemeine Definition ist durch das Verhéltnis der gespeicherten elektroma-
gnetischen Energie in der Kavitat zur Verlustrate des Lichtes durch die Spiegel gegeben.
Damit lassen sich Verluste in Resonatoren durch den Qualitatsfaktor beschreiben. Verein-
facht lasst sich dieser durch das Verhéltnis der Resonanzenergie zur Linienbreite ausdriicken
Qc = Epp/AE,,. Zum anderen ist die Finesse F' durch das Verhéltnis des freien spektralen

Bereiches zur Linienbreite der Kavitdatsmode gegeben.
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1.2 Planare Mikrokavitaten

Mit Hilfe der Vielstrahlinterferenz-Methode kann die transmittierte Intensitat als Funk-
tion der Phase berechnet werden [37|. Die resultierende Airy-Formel beschreibt den In-

tensitéatsverlauf des transmittierten Lichtes im symmetrischen, verlustfreien Fabry-Pérot-

Resonantor:
1,
Ir = 5 mar , (1.9)
1+ (2F/m)" sin® (k1nede +1/2[¢1 + ¢2])
t1t
mit  Inee = Io ’172’2 (1.10)
(1= |rira])
V||
und F=n—"r—"""—. 1.11
1— ‘7'17’2‘ ( )
Ir — transmattierte Intensitdt
F - Finesse
Iy — Intensitdt der einfallenden Welle
ri,2  — komplexer Reflexionskoeffizient des Spiegels 1 bzw. 2
ti2  — komplexer Transmissionskoeffizient des Spiegels 1 bzw. 2

¢12 — Phasenverschiebung bei Reflexion am Spiegel 1 bzw. 2

Aus Gleichung kann die Transmission und {iber R = 1 — T die Reflektivitédt des
Fabry-Pérot-Resonators berechnet werden. Das elektromagnetische Stehwellenfeld inner-
halb des Resonators fiihrt zu einer Feldverstdrkung bei Resonanz. Dies dufsert sich in einer
Erhohung der gemittelten Intrakavitdtsintensitdt um (1 + |ri72])/(1 — |rir2|) verglichen
zur einfallenden Intensitét [38]. Bei identischen Spiegeln mit 99 % Reflektivitét erhélt man
eine 199-malige Verstarkung von Iy innerhalb der Kavitét bei Resonanz. Jedoch muss die
raumliche Lokalisierung des optischen Intrakavitétsfeldes in Betracht gezogen werden, um

einen Emitter direkt damit zu koppeln.

1.2.2 Bragg-Reflektor

Aufgrund der relativ geringen Reflektivitdt von metallischen Spiegeln im sichtbaren und
UV-Bereich werden fiir Mikrokavitdten in solchen Spektralbereichen herkémmlicherwei-
se Bragg-Reflektoren (DBR) als Spiegel verwendet. Diese Bragg-Spiegel sind periodische
Strukturen, die aus alternierenden Schichten unterschiedlicher Brechungsindizes bestehen.

Die optische Dicke einer jeden einzelnen Schicht muss dabei die Bragg-Intererenzbedingung;:
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1 Grundlagen

1
Naqdq = Npdy = EABragg (112)

Nab — Brechungsindex der Schicht a, b
dop — Schichtdicke
ABragg — Bragg-Wellenlinge

erfiilllen. Die Bragg-Wellenldnge markiert das Zentrum des Stoppbandes des DBRs. Die
Bragg-Interferenzbedingung ist Voraussetzung fiir die konstruktive Interferenz der an den
Grenzflachen der DBR-Schichten reflektierten Teilstrahlen. An jeder Grenzfliche wird ein
Teil des einfallenden Strahls nach den Fresnel-Gleichungen reflektiert und transmittiert.
Bei senkrechtem Finfall ist mit der Reflexion an der héherbrechenden Schicht ein Pha-
sensprung von 7 verbunden, wohingegen bei der Reflexion am niederbrechenden Material
kein Phasensprung stattfindet. Der Betrag des Reflexionskoeffizienten fiir jede Grenzfléche
nimmt in diesem Fall sowohl fiir transversal elektrischer und transversal magnetischer Pola-
risation den Wert |n, —np|/(nq +np) an. Durch die Wahl der optischen Dicken zu Aprqgq/4
wird Sorge getragen, dass die Phasenverschiebung der sich an der Oberfliche iiberlagern-
den Strahlen genau einem ungeradzahligen Vielfachen von 7 entspricht. Die Superposition
der reflektierten Wellen ist damit konstruktiv und erméglicht eine hohe Reflektivitdt mit
einer Phase von 0° bzw. 180° bei Apyqq9. Abbildung zeigt die Appagg/4-Schichtdicken
fiir GaN- bzw. Alg g2Ing 18N-DBR-Schichten als Funktion der Bragg-Wellenldnge.

Alternativ lasst sich der DBR als eindimensionaler photonischer Kristall auffassen. In
der lateralen Ebene besitzt der photonische Kristall kontinuierliche Translationssymmetrie.
Senkrecht dazu ist aufgrund der periodisch abwechselnden Variation der Dielektrizitatskon-
stanten eine diskrete Translationssymmetrie gegeben. Fiir einen unendlich ausgedehnten
photonischen Kristall sind die Losungen der Helmholtzgleichungen fiir dieses periodische
Problem Bloch-Moden. Die Bloch-Moden sind ebene Wellen mit der Blochwellenzahl K,

die mit einer gitterperiodischen Funktion moduliert sind. Die Dispersionsrelation des un-

1004 __can ]
901 — Alosing N -
804
704
60
504
40

Al4 Thickness (nm)

Abbildung 1.2: \/4-Schichtdicken fiir GaN-
R SRR bzw. Al g2Ing 1sN-DBR-Schichten als Funk-
400 500 600 700 800 900 ) ; ’ B

Bragg Wavelength (nm) tion der Bragg-Wellenlange.
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1.2 Planare Mikrokavitaten

endlich ausgedehnten Bragg-Spiegels ergibt sich mit Hilfe der Transfermatrixmethode zu
[36, 39} [40]:

1 E Nadg —pdy E
cos(KA) = —— Qcos [ m——— ) — |rap|? cos <7r )} 1.13
( ) |tabtba’ { < EBTCng) ’ b| nada + nbdb EBragg ( )

K — Blochwellenzahl

A — Periode d, + dy des Bragg-Spiegels

tab,ba — Transmissionskoeff. fir Ubergang von Schicht a nach b bzw. b nach a
Tab — Reflexionskoeffizient fiir aus Schicht a einfallende Welle

EBragg — Bragg-Energie

Die Bragg-Energie ist hier durch Epyqgq = he¢/ABragg gegeben. Die Transmissions-/Reflex-
ionskoeffizienten ergeben sich aus den Fresnel-Gleichungen. Die Funktion cos(KA) auf der
linken Seite der GI. ist eine periodische Funktion in K mit der fundamentalen Raum-
frequenz des Mediums 27 /A, wodurch fiir eine gegebene Energie mehrere Losungen moglich
sind. Dabei fithren Losungen, die sich um ganzzahlige Vielfache von 27 /A unterscheiden
zu identischen Blochwellen. Die Dispersionsrelation kann also auf die erste Brillouinzone
[—7/A, +7/A] reduziert werden. Erlaubte photonische Bénder ergeben sich aus Losungen
der Gleichung [T.13] bei denen die Blochwellenzahl rein real ist. Dies ist der Fall, wenn die
rechte Seite der Gleichung kleiner als eins ist [36, B9, 40]. Andernfalls ergeben sich
optische Bandliicken, in denen der Blochwellenvektor einen nichtverschwindenden Imagi-
nérteil besitzt und die propagierende Welle dampft. Diese photonischen Bandliicken sind
die bei DBRs genutzten Stoppbénder hoher Reflektivitat. Die Grenzen des ersten Stopp-
bandes ergeben sich gerade, wenn die rechte Seite der Gleichung [I.13]eins wird. Dies liefert
die Stoppbandbreite des DBRs [36], 39]:

4 . ny—n 4 ny—n
AEDBR - ;EBragg arcsin <na + nz) ~ ;EBragg %7—’_77‘: (114)

AEppr - Stoppbandbreite des DBRs
EBragg ~ — zentrale Energie des Bragg-Spiegels

In Abb. ist die Energiedispersionsrelation des gitterangepassten GaN/Alg goIng 18N-
DBRs mit A/4-Schichten von dgen = 41 nm und d g,y = 45 nm fiir den senkrechten Ein-
fall dargestellt. Wie hier betrachtet, sind im Fall des senkrechten Einfalls die Transmissions-
bzw. Reflexionskoeffizienten von transversal elektrisch und transversal magnetisch polari-
siertem Licht identisch. Dies &ndert sich bei schrigem Einfall, was zu einer Abhéangigkeit
der Dispersionsrelation vom Einfallswinkel und Polarisationszustand fiihrt.

Nach GI. wird die Stoppbandbreite im Wesentlichen durch den Brechungsindexkon-
trast der beiden DBR~Schichten vorgegeben. Je grofser dieser ist, desto grofser ist die Stopp-
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bandbreite. Die Stoppbandbreite wurde fiir einen gitterangepassten GaN/Alg goIng18N-
Bragg-Spiegel als Funktion der Bragg-Energie nach Gleichung brechnet (siehe Abb.
[1.4), wobei die bendtigten Brechungsindizes aus [41], 42] entnommen. Man erkennt eine mo-
notone Zunahme der Stoppbandbreite in Richtung GaN-Bandliickenenergie. Aufgrund der
Absorption des optischen Lichtfeldes oberhalb der Bandliickenenergie von GaN stellt dies
ein Grenzwert fiir die maximale Bragg-Energie dar. Innerhalb des Stoppbandes des Bragg-
Spiegels besitzt der Blochwellenvektor einen nichtverschwindenden imagindren Anteil. Es
kommt es zur Démpfung der propagierenden Welle innerhalb des photonischen Kristalls.
Es lésst sich daraus eine Eindringtiefe des Lichtfeldes fiir einen unendlichen Bragg-Spiegel

bei der Bragg-Wellenlédnge definieren [36]:

Lepr = = (1.15)

Lepy  — effektive Eindringtiefe

In Abbildung ist die effektive Eindringtiefe fiir einen gitterangepassten GaN/AlInN-
DBR in Abhéngigkeit der Bragg-Energie dargestellt. Mit grofser werdender Bragg-Energie

ist eine Abnahme der Eindringtiefe zu erkennen.

Ein Bragg-Gitter mit einer grofsen aber endlichen Anzahl an DBR~Schichtpaaren besitzt
in Bezug auf das unendliche Bragg-Gitter die gleichen Eigenschaften fiir die Durchlass-
und Sperrbander [40]. Jedoch ist die spektrale Transmission und Reflexion des endlichen
DBRs von der Schichtanzahl stark abhingig. Die Reflektivitdt hat ein zentrales flaches
Maximum innerhalb der photonischen Bandliicke, welche in einen oszillatorischen Bereich
auf beiden Seiten des Stoppbandes iibergeht. Die maximale Reflektivitdt innerhalb der
Mitte des Stoppbandes eines endlichen Bragg-Spiegels mit N DBR-Paaren ldsst sich nach:
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ng — Brechungsindex des Substrats
n, — Brechungsindex des Materials auf der einfallenden Seite

N — Anzahl der Schichtpaare

berechnen. Beruhend auf der konstruktiven Interferenz von reflektierten Wellen wird deut-
lich, dass durch eine Erh6hung der Anzahl an Grenzflichen ein grofserer Anteil der einfal-
lenden Welle reflektiert wird. Diese qualitative Uberlegung wird durch Gl. bestétigt.
Eine Erhohung der Reflektivitat kann also durch eine Erh6hung der Anzahl an DBR-Paaren

realisiert werden.

1.2.3 Halbleitermikrokavititen mit Bragg-Spiegeln

Planare Halbleitermikrokavitiaten kénnen im Wesentlichen als Fabry-Pérot-Resonatoren
verstanden werden, dessen hochreflektierende Spiegel durch Bragg-Reflektoren realisiert
werden. Fiir ITI-Nitrid-Materialien besteht die Fabry-Pérot-Kavitéit aus einem Halbleiter-
material hheren Brechungsindexes verglichen zur ersten angrenzenden DBR-Schicht. An-
tinoden des Stehwellenfeldes befinden sich damit an den Kavitéat-DBR-Grenzflichen. Die
im Absatz dargestellten Eigenschaften von konventionellen Fabry-Pérot-Kavitéten
mit diinnen Spiegeln kénnen iibernommen werden, solange das Eindringen des elektro-
magnetischen Feldes in den DBR beriicksichtigt wird. Die Parameter Kavitétsdicke und
-brechungsindex miissen durch ihre Effektivwerte ersetzt werden. Die effektive Kavitéts-

dicke ergibt sich aus der Summe der geometrischen Kavitéatsdicke und der Eindringtiefen
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in den oberen und unteren DBR. Um dennoch die spektrale Charakteristik der Reflexion
bzw. Transmission der realen planaren Mikrokavitéit vollstdndig zu erfassen, sind Transfer-

Matrix-Berechnungen auf Grundlage des konkreten Aufbaus erforderlich.

Nitrid-basierte Mikrokavitaten

Der Brechungsindexkontrast der Schichten ist fiir die Materialauswahl von Bragg-Spiegeln
ein wichtiges Kriterium. Je hoher der Brechungsindexkontrast ist, desto breiter ist das
sich ausbildende Stoppband und es werden weniger Schichtpaare zum FErreichen hoher
Reflektivitdten benotigt. Allerdings steht fiir die Realisierung von Bragg-Spiegeln primér
das erfolgreiche Kristallwachstum des Vielschichtstapels im Fokus. Aufgrund der hohen
Gitterfehlanpassung der drei bindren Gruppe-III-Nitrid-Halbleiter InN, GaN und AIN ist
eine beliebige Kombination dieser Materialsysteme zu DBR-basierten Mikrokavitéten im
Hinblick auf den Verspannungszustand kritisch. Die Akkumulation von Verspannung im
Schichtstapel kann zur Bildung von Versetzungen bis hin zu Rissen fiihren.

Im Fall der Kombination von AIN und InN zu Bragg-Spiegeln existiert der hochstmog-
liche Brechungsindexkontrast innerhalb dieses Materialsystems. Jedoch werden die beiden
Binarhalbleiter bei vollig unterschiedlichen Wachstumsbedingungen gewachsen und be-
sitzen eine enorme Gitterfehlanpassung von 13,6 %El Damit ist ganz und gar einsichtig,
dass bis zum jetzigen Zeitpunkt keine Veroffentlichungen zu AIN/InN-DBRs existieren.
Fiir AIN/GaN-DBRs liegt ein vergleichsweise hoher Brechungsindexkontrast und eine si-
gnifikante Gitterfehlanpassung von 2,4 % vor. Es existieren nur wenige Berichte, die fiir
diese Materialkombination rissfreie Schichten bei gleichzeitig hoher Reflektivitét tiber 99 %
zeigen [43]. Durch die Wahl von AIN/GaN-Ubergittern innerhalb der \/4-Schichten sind
dennoch hochreflektierende (>99%), rissfreie DBRs realisierbar [44].

Zur Vermeidung der Bildung von Rissen und Versetzungen ist der von Carlin und Ilegems
vorgeschlagene und patentierte Ansatz zum Wachstum von vollstdndig gitterangepassten
AlInN/(Al)GaN-Schichten &ufserst niitzlich [45]. Nach dem Vegardschen Gesetz besitzt ei-
ne AlInN-Schicht mit einer Konzentration von [In|=18% die gleiche a-Gitterkonstante
wie GaNﬂ Der Brechungsindexkontrast dieser beiden Materialien in Abhéngigkeit der
Energie ist in Abb. dargestellt und zeigt eine monotone Zunahme in Richtung GaN-
Bandliickenenergie. Diese Zunahme fiihrt, wie in Abb. [I.4] gezeigt, zu einer Verbreiterung
der Stoppbande. Der Brechungsindexkontrast ist fiir Werte oberhalb der GaN-Bandliicke
aufgrund der signifikanten Absorption des Lichtes innerhalb der GaN-Schichten fiir einen
Bragg-Spiegel nicht von Bedeutung. Zu (Al)GaN gitterangepasste AlInN-Schichten ermog-

lichen damit bei moderatem Brechungsindexkontrast die Realisierung von rissfreien und

!Derartige Spiegel wiren dariiberhinaus aufgrund der Absorption von InN oberhalb der InN-Bandliicke
auf den Infrarotbereich begrenzt

2Die Konzentration, bei der AlInN gitterangepasst auf GaN wichst, ist dabei auch vom Verpannungszu-
stand der GaN-Schicht abhéngig [46].
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strukturell hochwertigen DBRs.

Fiir die Erweiterung von DBR-basierten Mikrokavitéiten in den UV-Bereich kann GaN
durch die terndre Verbindung AlGaN ersetzt werden und die Al-Konzentration in der
AlInN-Schicht derart erhéht werden, dass weiterhin ein gitterangepasstes Wachstum mog-

lich ist. Dies ist beispielsweise fiir die Kombination von Alp2GaggN/Alg gsIng 15N erfiillt.
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1.3 Niederdimensionale Halbleiterstrukturen: aktives Medium

in Mikrokavitaten

Analog zum Einschluss es optischen Feldes in einer Mikrokavitit kann durch das Einbrin-
gen von Quantenheterostrukturen in die Kavitdt ein Einschluss der Ladungstréger erfol-
gen. Eine derartige Quantenheterostruktur kann durch eine Doppelheterostruktur realisiert
werden, bei der Materialien unterschiedlicher Bandliicke kombiniert werden. Das Materi-
al geringerer Bandliicke ist im Material hoherer Bandliicke eingebettet und stellt im Fall
des Heteroiibergangs Typ I ein attraktives Einschlusspotential sowohl fiir Elektronen als
auch fiir Locher daif’] Die Dicke der eingebetteten Schicht muss hierbei im Bereich der
effektiven de—Broglie—Wellenléingeﬂ liegen, wodurch die Zustandsdichte verglichen zum Vo-
lumenhalbleiter verdndert wird und Quantisierungseffekte auftreten. Dies verdndert die
elektronischen bzw. optischen Eigenschaften radikal und es ergeben sich eine Reihe von
Vorteilen bei Verwendung von Quantenheterostrukturen in Kavitéten.

Einer der Hauptaspekte ist die Auftrennung des optischen und elektrischen Einschlusses,
wodurch eine separate Optimierung der optischen und elektrischen Komponente ermoglicht
wird. Durch die willkiirliche Positionierung der Quantenstruktur innerhalb der Kavitit
kann die Kopplung der elektrischen Dipole an das optische Feld unabhéngig voneinan-
der und gezielt angepasst werden, zumal das aktive Volumen der Quantenheterostruktur
gegeniiber dem vertikalen Einschluss der optischen Mode um mehrere Gréfsenordnungen re-
duziert ist. Uber die Anzahl der Quantenstrukturen kann die Dichte der elektrischen Dipole
und damit die Kopplungsstirke an das optische Feld angepasst werden. Die Wellenlange
der vom aktiven Medium entsandten Photonen ist leicht iiber die Abmessungen der Quan-
tenstrukturen verdnderbar, wodurch eine unabhéngige Einstellung der spektralen Verstim-
mung zwischen Kavitdtsmode und Emission moglich ist. Zusétzlich ist die Oszillatorstéirke
aufgrund der Quanteneinschrankung erhoht, was zur hohen Effizienz der Lumineszenz von
Quantenheterostrukturen beitragt.

Die Einschrankung kann in einer, zwei, sowie allen drei Raumdimensionen durch die

Herstellung von Quantenfilmen, Quantendrihten oder Quantenpunkten erfolgen. Moderne

3Bei Heteroiibergingen findet an Materialgrenzflichen ein abrupter Sprung der Valenz- und Leitungs-
bandkanten statt, der eine Potentialbarriere fiir Ladungstriager darstellt. Diese Banddiskontinuitdten
kénnen je nach Materialkombination unterschiedliche Grofien und Richtungen aufweisen. Es wird eine
Einteilung der Heteroiibergdnge in Typ I, II und III vorgenommen. Bei Typ I besitzen die Diskonti-
nuitdten an der Grenzfliche unterschiedliche Vorzeichen, wohingegen bei Typ II und III die Vorzeichen
gleich sind. Letztere unterscheiden sich durch die Grofe des Bandversatzes. Im Fall von Typ III ist
dieser derart grof, dass sich keine durchgehende Bandliicke mehr ergibt und die Bandkanten des einen
Materials vollstédndig in den Energiebereich eines einzelnen Bandes des anderen Materials fallen. Der
Einfachheit halber soll hier lediglich Typ I betrachtet werden.

“Die effektive de-Broglie-Wellenlénge ist im Bild der Einelektronenniherung die Wellenlinge der einhiil-
lenden Ladungstriagerwellenfunktion eines Teilchens im Energieband. Sie ist von der effektiven Mas-
se und der Bandkantenenergie abhingig und ist um ein bis zwei Grofenordnungen grofler als die
"klassische"de-Broglie-Wellenlénge von Elektronen.
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Epitaxieverfahren wie der Molekularstrahlepitaxie (MBE) oder metallorganischen Gas-
phasenepitaxie (MOVPE) erlauben eine sehr préazise Kontrolle des Wachstums von Halb-
leiterschichten. Dies ermdglicht die Herstellung von Quantenheterostrukturen mit genau
definierten Schichtdicken. Hier sollen im Folgenden lediglich die Eigenschaften von Quan-

tenfilmen und -punkten vorgestellt werden.

1.3.1 Quantenfilme

Als Quantenfilm versteht man eine Quantenheterostruktur mit einer Ladungstrégerein-
schrankung in einer Raumrichtung, die in epitaktisch hergestellten Strukturen die Wachs-
tumsrichtung ist. Parallel zur Wachstumsrichtung ist die Energie des Quantenfilms nicht
langer kontinuierlich, sondern liegt quantisiert vor. Mit Verringerung der QW-Schichtdicke
steigt die Quantisierungsenergie von Elektronen und Lochern monoton an. Aufgrund der
geringeren effektiven Masse der Elektronen in Relation zu den Lochern, besitzen die Ener-
gieniveaus im Leitungsband einen gréferen Abstand. Daher ist auch der Grundzustand
der schweren Locher ndher an der Valenzbandkante als der der leichten Locher. In lateraler
Richtung existiert hingegen ein Kontinuum an erlaubten Energiezustidnden. Damit wird in
einem Quantenfilmsystem von Subbéndern gesprochen.

Die elektronische Zustandsdichte jedes einzelnen Subbands entspricht der Konstanten
mesy/(7h?) ab der Energiekante des Subbandes. Die Zustandsdichte des QW-Systems er-
gibt sich aus der Summe iiber alle Subbédnder bis zum betrachteten Energiewert. Damit
zeigt die Zustandsdichte im Quantenfilm eine Stufenfunktion. Dadurch existiert im QW
eine hohere Zustandsdichte im Grundzustand im Vergleich zum Volumenhalbleiter.

Durch die Coulombwechselwirkung von Elektron und Loch im Quantenfilm kommt es
zur Kopplung dieser beiden Ladungstragerarten und zur Energieabsenkung der Einteilchen-
zusténde. Es bildet sich ein quasi-zweidimensionales Exziton. Aufgrund des modifizierten
Abstands zwischen Elektron und Loch im QW ist die Bindungsenergie des QW-Exzitons
im Vergleich zum Volumenexziton verdndert. Der typische Wert fiir exzitonische Bindungs-
energien in GaN-Volumenkristall betragt 25-27meV [47]. Im strikten zweidimensionalen
Grenzfall, bei dem eine verschwindend geringe Quantenfilmdicke und unendlich hohe Bar-
rieren angenommen werden, ist die Bindungsenergie der 2D-Exzitonen vier mal grofier
als fiir Volumenexzitonen. Diese Erhohung kann auf die ortliche Einschrankung und damit
groferer Coulombwechselwirkung zuriickgefiihrt werden. Allerdings zeigt die Exzitonenbin-
dungsenergie fiir realistische Quantenfilme mit endlich hohen Barrieren eine Abhéngigkeit

von der Quantenfilmdicke.

23



1 Grundlagen

1.3.2 Quantenpunkte

Quantenpunkte sind definiert iiber die Lokalisierung von beiden Ladungstrigerarten in
allen drei Raumrichtungen, wodurch kein einziger Translationsfreiheitsgrad mehr existiert
und in keiner Raumrichtung mehr ein klassischer Wellenzahlvektor angegeben werden kann.
Im Fall von QDs ergibt sich eine vollstdndige Quantisierung, sodass die Energie der La-
dungstriager im QD nur noch diskrete Werte annehmen kann. Die absolute und relative Lage
der Energieniveaus wird durch die rdumliche Struktur des Einschlusspotentials vorgegeben
und héngt damit von der Form und Grofke des QDs, sowie von der Materialkomposition
und der Verspannung ab. Die Materialkomposition bestimmt die QD-Ubergangsenergien,
da diese die fundamentale Bandliicke des QD- und Matrixmaterials festlegt. Das ortsab-
héngige Verpannungsfeld beeinflusst iiber die Kristalldeformationspotentiale die Lage der
Valenz- und Leitungsbandkanten und damit ebenfalls die Ubergangsenergien. Die Gro-
e und Form des QDs bestimmen mafsgeblich die Quantisierungsenergien. Aufgrund des
Pauli-Prinzips ist jedes Energieniveau spinentartet und kann mit je zwei Ladungstragern
mit entgegengesetzten Spins besetzt werden. Die Symmetrien der Wellenfunktionen der bei-
den ersten Elektron- und Lochzusténde zeigen einen s-artigen Charakter auf und werden
deshalb in Analogie zu Atomorbitalen auch s-Schale genannt. Dementsprechend werden

hoéhere Energiezustédnde auch als p- bzw. d-Schalen benannt.

Die Zustandsdichte nimmt ebenfalls eine diskrete Form an und besteht aus einer Serie von
Diracschen Deltafunktionen. Damit sind QDs das Analogon zu Atomen und werden deshalb
auch als kiinstliche Atome bezeichnet. Nichtsdestotrotz ist dieser Vergleich mit Vorsicht zu
behandeln. Denn es existieren grofse Unterschiede zwischen einem Atom und einem QD,
wie z.B. die Stérke der Quantisierungseffekte, die Symmetrie des Einschlusspotentials oder
Anzahl beteiligter Teilchen.

Wie im Fall des QWs spielt auch hier die Coulombwechselwirkung der Ladungstriager
bei der Ausbildung von exzitonischen Komplexen eine entscheidende Rolle. Fiir die Bil-
dung eines QD-Exzitons mit Ladungstrigern in der s-Schale kénnen vier unterschiedliche
Spin-Konfigurationen kreiert werden. Fiir dipolerlaubte exzitonische Uberginge muss der
Gesamtdrehimpuls des Exzitons dem des Photons entsprechen. Die Anzahl der Konfigura-
tionen reduziert sich damit auf die beiden Exzitonen mit der Kombination eines Elektrons
mit Spin +1/2 (—1/2) und eines Lochs mit dem Gesamtdrehimpuls —3/2 (4+3/2). Diese
QD-Exzitonen sind nach den Auswahlregeln fiir Dipoliibergénge optisch aktiv und wer-
den daher auch als bright excitons bezeichnet. Im Gegensatz dazu, werden QD-Exzitonen
mit einem Gesamtdrehimpuls von +2 dark excitons genannt. Die dark-Zustdnde liegen
energetisch unterhalb der dipolerlaubten Zusténde. Der energetische Unterschied dieser
beiden Paare ist auf die abstofsende Austauschwechselwirkung zuriickzufiihren, die zwi-
schen Elektron und Loch mit antiparallelen Spins besteht und spiegelt die Stérke der

Austauschwechselwirkung wider [48]. Die Feinstrukturaufspaltung geht als einzelner Term
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im Hamiltonian der Austauschwechselwirkung mit ein und ist Folge von Asymmetrien des
Quantenpunkts. Diese hebt die Spinentartung auf. Derartige Asymmetrien des Quanten-
punkts konnen durch Elongationen des Quantenpunkts entlang einer Richtung und/oder
uniaxialer Verspannung auftreten. Damit bestehen die Emissionslinien des QD-Exzitons
im Allgemeinen aus einem Linien-Dublett.

Exzitonische Komplexe mit zwei Paaren an Elektronen und Lochern werden als Biexzi-
tonen bezeichnet. Wie beim Exziton konnen auch diese Quasiteilchen aufgrund des starken
Ladungstragereinschlusses im QD nicht als Summe unabhéngiger Einteilchenzustinde be-
trachtet werden. Vielmehr miissen die attraktiven und repulsiven Wechselwirkungen eines
jeden Ladungstrigers im Komplex betrachtet werden. Dadurch unterscheidet sich die Uber-
gangsenergie eines Biexzitons von der eines einzelnen Exzitons. Die Differenz zwischen
exzitonischer und biexzitonischer Emissionsenergie wird als Biexzitonenbindungsenergie
bezeichnet und kann sowohl positive als auch negative Werte annehmen. Dariiberhinaus
kénnen sich auch multiexzitonische Komplexe mit mehreren Elektronen und Loéchern in

einem Quantenpunkt bilden.

1.3.3 quantum-confined-Stark-effect

Im Allgemeinen bezeichnet der Stark-Effekt die Verschiebung von Spektrallinien in einem
statischen elektrischen Feld [49] und stellt damit das Analogon zum Zeeman-Effekt dar. Der
Begriff des quantum-confined-Stark-effect (QCSE) bezieht sich auf eine Verschiebung der
Emissionslinien in Halbleiterquantenheterostrukturen aufgrund eines vorhandenen elektri-
schen Feldes [50]. Dies schlieft sowohl elektrische Felder ein, die extern auf die Halbleiter-
struktur aufgetragen werden, als auch jene, die inhdrent im Material vorhanden sind. Mit

dem QCSE sind eine Reihe an Konsequenzen verbunden.

e Zunéchst ist es vOllig einsichtig, dass kollinear zum elektrischen Feld Elektronen
und Loécher in einer Quantenstruktur stirker separiert werden. Elektronen werden

antiparallel zum Feldvektor verschoben und Locher gerade in Richtung des Feldes.

e Im Bild des Bandverlaufs fiihren elektrische Felder unabhéngig von ihrer Ursache zu
einer Bandverbiegung im Ortsraum, woraus aus einem rechteckigen Potentialverlauf
ein dreieckiger resultiert. Dies zieht eine Absenkung der Elektronenenergieniveaus
und eine Anhebung der Lochenergie nach sich. Insgesamt wird also eine Rotverschie-

bung der Ubergangsenergie beim QCSE beobachtet.

e Durch die stirkere Separation ist ein geringerer Uberlapp der Elektron- und Loch-
wellenfunktion gegeben, wodurch eine reduzierte Oszillatorstirke des Ubergangs vor-
handen ist. Dies fithrt zu einer geringeren Intensitdt und erhohter Lebensdauer des

optischen Ubergangs.

25



1 Grundlagen

e Desweiteren ldsst die starkere Separation auf eine verminderte Coulombwechselwir-

kung und damit auf eine geringere Bindungsenergie exzitonischer Komplexe schliefien.

e Mit der Erhchung des elektrischen Dipols von Elektron und Loch beim QCSE wirken
sich Fluktuationen des elektrischen Feldes stirker auf den exzitonischen Ubergang

aus.

In den Gruppe III-Nitriden existieren starke inhérente spontane und piezoelektrische
Polarisationsfelder (siche Abschnitte . Durch die schichtweise Anderung der Pola-
risationsfeldstirke kommt es aufgrund der Diskontinuitéten der Polarisationsfelder an den
Heterostrukturgrenzflichen zu einer Ausbildung von Grenzflichenladungen, die zu einem
inhdrenten elektrischen Feld in der Quantenstruktur fithren. Das Feld in einem Einzelquan-

tenfilm kann durch

1
F= €0co [(PsnB + PPZ7B) - (PSZLQ + Pp&Q)) (1.17)
F — elektrisches Feld
€Q — relative Permittivitdt der Quantenstruktur
Py, B, Pp. B — spontane, piezoelektrische Polarisation der Barriere
Py, 0, Pp..9 — spontane, piezoelektrische Polarisation der Quantenstruktur

berechnet werden.
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1.4 Statistische Eigenschaften von Licht

Licht kann in Abhéngigkeit von der statistischen Photonenverteilung in drei Klassen ein-
geteilt werden: thermisches, kohérentes und nichtklassisches Licht. Die Photonen- Autokor-

relationsfunktion zweiter Ordnung g?(7), die iiber die Funktion

(af(t)at(t + m)a(t)a(t + 1))
2

2 )
) = 1.18
T — Zeitverzogerung
a'/a  — Erzeugungs- bzw. Vernichtungsoperator eines Photons
() - quantenmechanischer Erwartungswert

formuliert wird, ldsst Aussagen zur Photonenstatistik zu. Im Photonenbild kann ¢?(7) als
bedingte Wahrscheinlichkeit interpretiert werden, mit der zur Zeit ¢ + 7 ein Photon von
einer Quelle emittiert wird, nachdem bereits zur Zeit ¢ ein Photon ausgesandt wurde. Mit
dem Verhalten von ¢2(7) fiir 7 — 0, womit die zeitliche Koinzidenz der Emission zwei-
er Photonen definiert ist, lassen sich die unterschiedlichen Klassen der Photonenstatistik
unterscheiden. In der Schreibweise klassischer elektromagnetischer Wellen nimmt die Au-

tokorrelationsfunktion zweiter Ordnung folgende Gestalt an:

2 {I(t+7)I())
g9°(7) = (1.19)
(I(t))
I - Intensitdt der elektromagnetischen Welle

() - zeitlicher Mittelwert

Thermisches Licht resultiert aus einer Vielzahl voneinander unabhéngiger Emitter, deren
Lichtfelder sich inkohérent iiberlagern. Die Wahrscheinlichkeitsverteilung liegt der Bose-
Einstein-Statistik zugrunde und kann als geometrische Verteilung dargestellt werden, deren
Breite (bei gleicher mittlerer Photonenzahl) deutlich breiter als eine Poisson-Verteilung ist.
Man spricht daher von einer Super-Poisson-Statistik der Photonen. Aufgrund des zufélligen
Charakters der elementaren Emissionsprozesse schwankt thermisches Licht in seiner Inten-
sitdt sehr stark. Dies driickt sich in der hohen Varianz der geometrischen Verteilung aus.
Fiir die Photonen-Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung ergibt sich ein Wert von zwei
bei 7 = 0, was charakteristisch fiir ein klassisches Lichtfeld ist und als bunching bezeichnet
wird. Dies bedeutet, dass Photonen einer thermischen Lichtquelle vorzugsweise in Grup-
pen emittiert werden. Dabei wird anhand der Verteilungswahrscheinlichkeit in Abb.[1.6|(a)

deutlich, dass am hé&ufigsten kein einziges Photon ausgesandt wird.
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Abbildung 1.6: Statistische Eigenschaften von thermischem, kohérentem und nichtklas-
sischem Licht: (a) Wahrscheinlichkeitsverteilungen in Abhéngigkeit der Photonenanzahl
fiir einen Erwartungswert von einem Photon, (b) Varianz als Funktion des Erwartungs-
wertes der Photonenzahl (Varianz von nichtklassischem Licht betragt null), (c) Auto-

Korrelationsfunktion zweiter Ordnung.

Kohdrentes Licht kann in der quantenmechanischen Beschreibung in Form von Glauber-
Zustanden dargestellt werden, die die Eigenzustiande des Vernichtungsoperators sind. Die
Eigenschaften dieser kohédrenten Zusténde erlauben eine Beschreibung in klassischer Schreib-
weise, wodurch sie als quasi-klassische Zustinde gelten und der Vorstellung einer klassi-
schen, kohérenten, ebenen Welle am néchsten kommen. Die Poisson-Verteilung stellt die
Wahrscheinlichkeitsverteilung fiir kohérentes Licht dar. Die Photonen sind also statistisch
unabhéngig voneinander, d.h. die bedingte Wahrscheinlichkeit ist unabhéngig davon, ob
unmittelbar vorher ein Photon emittiert wurde oder nicht. Die Photonen-Autokorrelati-
onsfunktion nimmt in diesem Fall den Wert eins an, womit ein zeitlich vollig stabiles Licht-
feld verbunden ist. Bei gleicher mittlerer Photonenzahl ist die Poisson-Verteilung deutlich
schmaler als die geometrische Verteilung. Kohérentes Licht ist damit durch sehr geringe

Schwankungen in der Photonenanzahl ausgezeichnet.

Nichtklassisches Licht wird durch Fock-Zustande reprasentiert. Diese stellen die reinste
Form des Lichts dar und sind als Eigenzustdnde des Besetzungszahloperators definiert. Ein
Fock-Zustand besitzt demnach eine exakt definierte Photonenanzah][ﬂ Folgerichtig nimmt
die Schwankung um den Erwartungswert exakt den Wert null an. Man spricht bei dieser
Art der Wahrscheinlichkeitsfunktion aufgrund ihrer verschwindenden Varianz von einer

Sub-Poisson-Verteilung.

Sund nach der Heisenbergrelation eine véllig unbestimmte Phase
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Im Fall der idealen Einzelphotonenquelle nimmt g2(7 = 0) exakt den Wert null an. Fiir
verschwindende Verzogerungszeiten finden keine zeitlichen Koinzidenzen fiir die Emission
mehrerer Photonen statt. Vielmehr werden die Photonen in gleichméfiigen Zeitintervallen
emittiert als dies fiir eine klassische Lichtquelle der Fall wére. Fiir eine Zweiphotonenquelle
gilt hingegen ¢?(7 = 0) = 0,5. In Experimenten wird daher fiir eine Einzelphotonenquelle
die Bedingung ¢?(7 = 0) < 0,5 angewendet, womit von weniger als zwei Photonen bzw.
zwei Einzelphotonenemittern ausgegangen werden kann. Das ausgepragte Minimum der

g*-Funktion bei verschwindenden Verzégerungszeiten wird als antibunching bezeichnet.

1.4.1 Messung der Autokorrelationsfunktion

Fiir den Nachweis der statistischen Eigenschaften des Lichtes dient in der Quantenop-
tik das Hanbury-Brown & Twiss-Interferometer (HBT) [51]. Hierbei werden die Photo-
nenkoinzidenzen von einem lichtemittierenden System zeitlich korreliert. Dies geschieht
durch eine Zerlegung des emittierten Lichtstrahls in zwei dquivalente Teilstrahlen an ei-
nem 50:50-Strahlteiler (siehe Abb.[1.7). Nachfolgend werden die (verzogerten) Koinziden-
zen von Photonen an beiden Detektoren gezdhlt, d.h. eben solche Ereignisse, bei denen
beide Detektoren entweder gleichzeitig ansprechen oder der eine um eine Verzogerungszeit
7 spéter als der andere. Es ergibt sich ein Histogramm mit der Anzahl an Koinzidenzen
als Funktion der Zeit. Die gemessene Koinzidenzzéhlrate ist dann direkt proportional zur

Auto-Korrelationsfunktion zweiter Ordnung ¢2(7) des Strahlungsfeldes.

Abbildung 1.7: Schematische Darstel-

lung des Hanbury Brown & Twiss Interfe-

start stop

correlator

detector 1—

rometers mit 50:50-Strahlteiler und zwei

Detektoren, deren Start- und Stoppsigna-

Y le die Messung der verzogerten Koinzi-
detector 2—— L. N .
V] denzereignisse ermoglichen und im Kor-

splitter relator als Histogramm darstellt werden.
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1.5 Mikrokavitatslaser

In erster Naherung kann Laserlicht als kohdrentes Licht aufgefasst werden. Um kohéren-
tes, monochromatisches Licht in Halbleiterbauelementen zu realisieren, miissen diese aus
zwei Grundbausteinen bestehen. Zum einen muss ein aktives Medium vorhanden sein,
welches Licht generiert und eine optische Verstéarkung des Strahlungsfeldes erméglicht. In
Halbleitermaterialien wird in der Regel die strahlende Rekombination von Elektronen und
Lochern in Volumenhalbleitern oder Halbleiterquantenstrukturen benutzt. Um eine opti-
sche Verstarkung des generierten Lichtes zu ermdglichen, muss die Separation der Quasi-
Ferminiveaus von Elektronen und Lochern im aktiven Medium grofer sein als die Ener-
gie der emittierten Strahlung. Diese Grundvoraussetzung wird als Bernard-Duraffourg-
Bedingung bezeichnet [52] und geht mit der Besetzungsinversion der Ladungstriger einher.
Hierdurch wird der Absorptionskoeffizient negativ, was einer Verstarkung des Lichtfeldes
gleichkommt. Zum anderen muss eine Kavitat die optische Riickkopplung ermoglichen. Fol-
gerichtig zirkuliert Licht in dieser Kavitdt hin und her, um bei jedem Umlauf das aktive
Medium zu durchqueren und das Licht durch stimulierte Emission zu verstéarken.

Wenn die Verstarkung die optischen Verluste der Kavitét iibersteigt, steigt die Rate sti-
mulierter Emission und Lasertétigkeit kann beobachtet werden. Damit kann die Schwell-

wertbedingung fiir einen Laser folgendermafien formuliert werden:

1 1

C
r — relativer Fillfaktor
Gth — Verstdrkung bei Einsetzen der Lasertdtigkeit
Ri2 — Reflektivititen der Kavititsspiegel
Qint  — interne optische Verluste

Die linke Seite der GI. beschreibt den Nettogewinn bei Einsetzen der Lasertatigkeit,
wobei der relative Fiillfaktor den raumlichen Uberlapp der elektromagnetischen Mode mit
dem aktiven Medium beschreibt. I' hangt sehr stark von der Positionierung des aktiven
Mediums zum Lichtfeld ab. Im Fall eines infinitesimal diinnen Quantenfilms nimmt der
relative Fiillfaktor den Wert zwei an, wenn der QW in den Antinoden des Stehwellenfeldes
der Kavitatsmode liegt. Befindet sich der infinitesimal diinne QW gerade in den Noden so
ist I' verschwindend klein [53]. Die rechte Seite der Gl. stellt hingegen die optischen
Verluste dar, wobei der erste Summand gerade den Photonenverlust durch die Spiegel
reprasentiert.

In vertikal emittierenden Oberflachenlaserdioden (VCSEL) basiert die Kavitiat auf dem
Konzept der planaren Mikrokavitét mit hochreflektierenden DBR-Spiegeln, bei der das
Licht senkrecht zum aktiven verstdrkendem Medium emittiert wird. Aus der Schwellwert-

bedingung GI. ist erkennbar, dass aufgrund der geringen Kavitdtsabmessungen von
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VCSEL hohere optische Verluste als bei Kantenemittern (bei gleichen Spiegelreflektivité-
ten) zu erwarten sind. Dies ist nach GL nur durch &uferst hohe Reflektivitdten der
DBRs kompensierbar, um geringe Schwellwerte der VCSEL zu realisieren.

Verglichen zu konventionellen kantenemittierenden Laserdioden besitzen VCSEL eine

Vielzahl an Vorteilen:

e Im Gegensatz zu kantenemittierenden LDs benétigt ein VCSEL keine Spaltfléachen,
um reflektierende Facetten als Spiegel zu benutzen. Damit muss ein VCSEL vor
einem Funktionstest nicht aus dem Wafer herausgetrennt werden. Eine schnellere und
kostengiintigere Selektierung von VCSEL-Bauelementen durch das on-wafer testing
ist dadurch moglich. Daraus resultiert auch der Fakt, dass VCSEL im Gegensatz zu

Kantenemittern in zweidimensionalen Anordnungen prozessiert werden konnen.

e Aufgrund der kleinen Kavitdtsabmessungen existiert ein grofer freier Spektralbe-
reich, der die Stoppbandbreite der DBRs iibersteigen kann. Damit befindet sich in
der Regel lediglich eine einzige Kavitdtsmode innerhalb des DBR-Stoppbandes. Hier-

durch ist die Realisierung des Einzelmodenbetriebs bei VCSEL einfacher umzusetzen.

e VCSEL koénnen in kreisrunder Symmetrie als Séulen prozessiert werden, womit ein
zirkularer Strahl mit kleinem Divergenzwinkel emittiert wird, der einfacher zu kolli-

mieren ist als ein elliptischer Laserstrahl bei Kantenemitter.

e VCSEL besitzen eine geringere Laserschwelle als ihr kantenemittierendes Pendant.
Dies kann auf zwei Ursachen zuriickgefiihrt werden. Zum einen steht in einer Mikro-
kavitét eine geringe Anzahl an optischen Moden zur Verfiigung, in die ein eingebet-
teter Emitter emittieren kann. Die Laserschwelle tritt an dem Punkt auf, an dem
ein spontan emittiertes Photon zum aktiven Medium zuriickkehrt und die néchs-
te Photonenemission stimuliert. Damit ist die Rezirkulation der Photonen enorm
wichtig fiir den Laserbetrieb. Durch die Reduktion der Anzahl an Kavitdtsmoden
wird verhindert, dass die emittierten Photonen in nichtlasende Moden koppeln. Zum
anderen muss das System zur Inversion gebracht werden. Bei geringerem zur Verfii-
gung stehendem Volumen des aktiven Mediums, miissen weniger Ladungstrager inji-
ziert /generiert werden, um Inversion zu erreichen. Damit skaliert die Gesamtenergie

fir das Erreichen der Inversion mit dem Volumen des aktiven Materials.

Dies sind nur einige der vielen Vorteile gegeniiber Kantenemittern.
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1.6 Einzelphotonenemitter

Eine Einzelphotonenquelle ist durch die Emission von einzelnen zeitlich separierten Photo-
nen definiert. Aus den Betrachtungen des Abschnitts[I.4 wird ersichtlich, dass ein Abschwé-
chen einer thermischen oder kohérenten Lichtquelle nicht ausreicht, um einzelne Photonen
bei Bedarf zu erzeugen. Es wird dadurch zwar der Erwartungswert der Photonenzahl ver-
ringert, jedoch verschwinden die Schwankungen um diesen Erwartungswert nicht. Schwécht
man beispielsweise einen Laser derart stark ab, dass im Mittel nur 0,1 Photonen pro Puls
emittiert werden, so besitzt ein Puls zu 5% zwei oder mehr Photonen und 90% aller Pul-
se enthalten kein einziges [54]. Damit sind nur nichtklassische Lichtquellen geeignet, um
einzelne Photonen auf Knopfdruck zu erzeugen.

Nichtklassische Zustdnde des Lichtes lassen sich durch Verwendung von Halbleiterquan-
tenpunkten erzeugen. Dazu muss eine von null verschiedene Bindungsenergie des Biexzi-
tons im QD vorliegen, um die benétigte energetische Entartung des Grundzustandes zu
erzeugen [55]. In diesem Fall ist nach der Emission eines Photons durch die exzitonische Re-
kombination der Grundzustand unbesetzt, und es kann somit kein zweites Photon emittiert
werden. Fiir praktische Anwendungen der Einzelphotonenemission muss die biexzitonische
spektral deutlich von der exzitonischen Rekombination separierbar sein. Andernfalls wird
die Zuverlassigkeit des Einzelphotonenprozesses zunichtegemacht [56].

Eine Schliisselkomponente fiir den Betrieb einer Einzelphotonenquelle bei Raumtempe-
ratur ist ein grofer Ladungstrigereinschluss, damit ein thermisch induzierter Ubergang der
Ladungstrager in die Benetzungsschicht oder Barriere verhindert wird. Desweiteren muss
die Biexzitonenbindungsenergie die Phononen-induzierte Linienverbreiterung bei erhéhten
Temperaturen iibersteigen. Nur dann liegt keine spektrale Uberlagerung der exzitonischen
und biexzitonischen Emissionslinien vor.

In beiden Fallen zeigen GaN-QDs probate Eigenschaften. Die enormen Banddiskontini-
utéten iibersteigen deutlich die thermische Energie bei Raumtemperatur [57, (58] 59, [60] [61].
Damit ist eine Vermeidung des thermisch induzierten Ladungstragerverlustes aus dem QD-
Potential moglich. Die Biexzitonenbindungsenergie kann sowohl positive als auch nega-
tive Werte [62, 63] von bis zu 52meV annehmen [64]. Diese spektrale Separation zwi-
schen exzitonischer und biexzitonischer Emission ist im Vergleich zu linienverbreitern-
den Prozessen zu betrachten. Bei hohen Temperaturen wird die Linienbreite von akus-
tischen Seitenbanden dominiert [65] [60], die zu einer FWHM der exzitonischen Lumines-
zenz von 36 meV bei Raumtemperatur fithren [67]. Damit ist eine spektrale Separation der
Phononen-verbreiterten biexzitonischen und exzitonischen Emissionslinie bei hohen Tem-
peraturen durchaus moglich.

Santori und Koautoren konnten 2005 erstmals antibunching und getriggerte Einzelphoto-
nengeneration an GaN/AIN-QDs demonstrieren [68]. In einer Reihe von Verdffentlichungen

konnte die Arbeitsgruppe um Prof. Arakawa von der Tokyo Universitdt die Einzelphoto-
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1.6 Einzelphotonenemitter

nenemission von GaN-QDs bei erhohten Temperaturen [69] iiber Raumtemperatur [67] bis
hin zu ,heifsen Temperaturen [70] aufzeigen. Dies zeigt das Potential von GaN-QDs fiir
die Realisierung von bei Raumtemperatur operierenden Einzelphotonenbauelementen.
Damit eine Einzelphotonenquelle auf Knopfdruck mittels Halbleiterquantenpunktstruk-
turen realisiert werden kann, bendétigt man dariiberhinaus eine hohe Auskoppeleffizienz
der generierten Photonen. Aufgrund der inneren Totalreflexion an der Halbleiter-Vakuum-
Grenzflache ist diese Effizienz jedoch limitiert. Photonen kénnen nur innerhalb des Aus-
trittskegels, der durch den Winkel der Totalreflexion vorgegeben ist, aus dem Halbleiter
austreten. Licht, welches aufierhalb dieses Kegels emittiert wird, verbleibt in der Halblei-
terstruktur. Eine Moglichkeit zur Erhohung der Photonenauskopplung ist die Verwendung
eines DBRs unterhalb der QDs, wodurch die in den unteren Halbraum emittierten Photo-
nen zuriick in Richtung Halbleiter-Vakuum-Grenzfléache reflektiert werden. Es ergibt sich
eine maximale Steigerung der Effizienz um einen Faktor zwei. Eine zusétzliche Steigerung
der externen Quanteneffizienz kann durch die Einbettung von Quantenpunkten in Mikro-
kavitdten erfolgen. Hierbei ist eine Optimierung durch Erhéhung des Purcell-Faktors und
der Verringerung optischer Verluste notwendig, damit eine Steigerung der Photonenaus-

koppeleffizienz erreicht werden kann [71].
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2 Kathodolumineszenzspektroskopie im
Rastertransmissionselektronen-

mikroskop

Fiir eine detaillierte Untersuchung von Halbleiterheterostrukturen ist eine systematische
Bestimmung und Korrelation der strukturellen, chemischen, elektronischen und optischen
Eigenschaften auf Nanometerskala essenziell. Lumineszenzanalysen gehéren zu den emp-
findlichsten, zerstérungsfreien Methoden der Halbleiterforschung. Die Kombination der Lu-
mineszenzspektroskopie - insbesondere bei Fliissig-Helium-Temperatur (LHe) - mit der ho-
hen ortlichen Auflésung eines Rastertransmissionselektronenmikroskops, wie es durch die
Kathodolumineszenzmikroskopie im STEM realisiert wird, stellt eine einzigartige, duflerst
wirksame Methode fiir die optische Nanocharakterisierung von Halbleitern und deren He-
terostrukturen zur Verfligung.

In dieser Arbeit soll der Fokus auf die optische Nanocharakterisierung mittels LHe-
STEM-CL gelegt werden. Dabei ist die hier angewandte STEM-CL-Mikroskopie bei LHe-
Temperaturen weltweit einmaligﬂ. Lediglich eine geringe Anzahl an Arbeitsgruppen be-
herrschen dieses Verfahren bei Raumtemperatur bzw. Fliissig-Stickstoff-Temperatur (LN3).
In diesem Kapitel wird deshalb detailliert die STEM-CL-Methode vorgestellt. Zu Beginn
wird der technisch realisierte Aufbau beschrieben. Nachfolgend wird auf die grundlegenden
Aspekte der Abbildungsmodi und der Strahlaufweitung in der Rastertransmissionselektro-
nenmikroskopie eingegangen. Daran anschlieffend wird die Kathodolumineszenz im STEM
erlautert und Effekte, die bei der CL-Spektroskopie an diinnen fiir die Transmissionselek-

tronenmikroskopie préaparierten Schichten zu beriicksichtigen sind, diskutiert.

'bis zum Zeitpunkt der Fertigstellung dieser Arbeit
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2 Kathodolumineszenzspektroskopie im STEM

2.1 Aufbau des STEM-CL-Messplatzes
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Abbildung 2.1: Schematische Darstellung der STEM-CL-Apparatur fiir hchstortsaufge-

16ste Kathodolumineszenzuntersuchungen und optionaler Elektronenenergieverlustanalyse.

Die verwendete STEM-CL-Apparatur basiert auf einem (Raster-)Transmissionselektro-
nenmikroskop TECNAIF20 der Firma FEI, welches um ein kommerzielles Kathodolumi-
neszenzsystem MONOCL4 von der Firma GATAN erweitert wurde. Abbildung[2.1] zeigt eine
schematische Darstellung des experimentellen Gesamtaufbaus der STEM-CL-Apparatur.
Als Elektronenquelle dient eine Schottky-Feldemissionkathode, die bei einer Extraktionss-
pannung von 4100V betrieben wird. Die Beschleunigungsspannung des Priméarelektronen-
strahls des STEM kann von 20kV bis 200kV variabel eingestellt werden. Der Elektronen-
strahl wird im STEM-Modus auf das TEM-Préparat fokussiert. Die gestreuten Elektronen
werden mit Hilfe des ringformigen Weitwinkeldunkelfelddetektors (HAADF) Modell 3000
der Firma F1SCHIONE detektiert. Die durch Primérelektronenbeschuss induzierte Katho-
dolumineszenz wird durch einen Parabolspiegel in das Monochromatorsystem eingekop-
pelt. Im Spektrometer wird die Lumineszenz als pan- oder monochromatische Intensitét
mit Hilfe eines GaAs-Photoelektronenvervielfachers R934-02 der Firma HAMAMATSU de-
tektiert. Fiir eine parallele spektrale CL-Akquirierung steht ein LNs-gekiihlter Si-CCD-
Detektor des Typs SPEC-10:100B der Firma PRINCETON INSTRUMENTS zur Verfiigung.
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2.1 Aufbau des STEM-CL-Messplatzes

Die Erfassung des CL-Signals geschieht simultan zur Aufzeichnung des STEM-Signals. Die
TEM-Folie kann mit Hilfe eines Kryo-Probenhalters mit Fliissig-Helium unterhalb von
16 K heruntergekiihlt werden. In allen STEM-CL Experimenten wird zur Reduktion der
Strahlschadigung und Kathodolumineszenzdegradation unter Elektronenanregung [24] eine
Beschleunigungsspannung von 80kV konsequent genutzt.

Zusétzlich steht ein Elektronenenergieverlustspektrometer (EELS) GIF QUANTUM SE
der Firma GATAN zur Verfiigung. Die Aufnahme des Elektronenenergieverlusts (EEL) als
auch der energiegefilterten TEM-Aufnahmen (EFTEM) erfolgt mittels CCD-Detekor vom
Typ ULTRASCAN. Das System verfiigt {iber einen weiteren STEM-Detektor, der direkt vor
der Eintrittsapertur des EELS positioniert ist und wahlweise als annularer Dunkelfeld-
oder Hellfelddetektor (ADF /BF) genutzt werden kann.

Die Erfassung des CL-Signals als auch des EEL-Signals geschieht simultan zur Auf-
zeichnung der STEM-Signale (HAADF und ADF/BF) und wird rechnergesteuert von der
Software DIGITAL MICROGRAPH iibernommen.

Fotografische Abbildungen und weitere schematische Zeichnungen zu einzelnen Bestand-
teilen der STEM-CL-Messapparatur konnen in den Arbeiten von Schmidt [72], Bastek [24]

und Miiller [73] eingesehen werden.
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2 Kathodolumineszenzspektroskopie im STEM
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2.2 Rastertransmissionselektronenmikroskopie

Bei dem von Manfred v. Ardenne 1938 realisierten Verfahren der Rastertransmissions-
elektronenmikroskopie wird im Gegensatz zur homogenen Ausleuchtung des Probenaus-
schnitts im konventionellen Transmissionselektronenmikroskop das Objekt mit mdoglichst
stark fokussiertem Elektronenstrahl abgerastert [74]. Elektronen, die das Objekt transmit-
tieren, werden mit entsprechenden Detektoren sequenziell Punkt-fiir-Punkt erfasst. Der
grofse Vorteil des STEM gegeniiber des konventionellen TEM besteht in der simultanen

ortskorrelierten Akquirierung von Sekundérsignalen, wie der Kathodolumineszenz.

2.2.1 Sondendurchmesser und Elektronenstrahlaufweitung

Im STEM ist der Durchmesser der einfallenden Elektronenstrahlsonde moglichst gering
zu halten, um eine groftmogliche Ortsauflosung zu ermoglichen. Im TECNAT F20 wird die
Fokussierung des Elektronenstrahls iiber eine Minikondensorlinse der Objektivlinse, die als
tunn-Linse bezeichnet wird, realisiert. Die Ermittlung des Durchmessers des Elektronen-
strahls wurde im nano-probe-Modus mittels CCD-Kamera ORIUSSC600A (Firma GATAN)
vorgenommen. Hierbei wurde der kleinstmdégliche Durchmesser bei der geringsten Spotgro-
fse SS11 mit den Aperturblendeneinstellungen C1:4 (Blendendurchmesser 2mm) und C2:1
(Blendendurchmesser 30 pm) bestimmt. In Abbildung ist die laterale Intensitatsvertei-
lung des Elektronenstrahls zu sehen. Die Halbwertsbreite als Mafs des Elektronenstrahl-
durchmessers d konnte zu 0,56 nm bestimmt werden. In der eingefiigten Grafik ist das
dazugehorige zweidimensionale Strahlprofil abgebildet. Grundsétzlich erhoht sich mit Ver-
grokerung der spotsizd?] und der Kondensorblenden auch der Elektronenstrahldurchmesser.

Fiir die spatere Ermittlung der Ortsauflosung innerhalb der STEM-CL muss neben dem

2Als spotsize sei hier wie iiblich die Anregung der Cl-Linse des Kondensorlinsensystems bezeichnet.
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2.2 Rastertransmissionselektronenmikroskopie

Sondendurchmesser auch die Streuung der Primérelektronen mit der Probe beriicksichtigt
werden, da es aufgrund der auftretenden Wechselwirkungen der Primérelektronen mit dem
Probenmaterial zur Aufweitung des Elektronenstrahls senkrecht zur Strahlrichtung kommt.
Dieser Effekt limitiert die Auflésung im Rastermodus des TEMs. Die Verbreiterung eines
infinitesimal breiten Elektronenstrahls kann mit Hilfe des Modells der elastischen Ein-
zelstreuung von Goldstein et al. beschrieben werden [75]. Der umformulierte analytische

Ausdruck mit relativistischer Korrektur lautet [76]:

1/2 Z 1+ E./E 3/2
E.1+E./2E, 1o

bsrey = 1,05 - 10° <p> (2.1)

A

bstEnm  — Strahlverbreiterung in [em/

p ~ Massendichte in [g/cm™]

A — mittlere relative Atommasse in [g/mol]

A — mittlere Ordnungszahl

E, — Primdrelektronenenergie in [eV]

E — Ruhenergie des Elektrons in [eV]

dtoil — Lamellendicke des TEM-Prdiparats in [cm/

Anhand dieser Gleichung ldsst sich eine Verringerung der Strahlverbreiterung mit stei-
gender Beschleunigungsspanunng und abnehmender Schichtdicke feststellen. In der Ab-
bildung (a) ist die Strahlverbreiterung in Abhéngigkeit der Beschleunigungsspannung
exemplarisch flir AIN, GaN und InN zu sehen. Hierfiir wurde eine fiir die STEM-CL-
Charakterisierung zweckméfige Schichtdicke von 100 nm angenommen. Man erhilt bei ei-
ner Beschleunigungsspannung von 80kV, wie fiir die STEM-CL-Experimente stets gewihlt,
eine Strahlverbreiterung von 3,2nm fiir GaN. Bei STEM-Messungen mit 200 kV Beschleu-
nigungsspannung betrigt die Verbreiterung des Elektronenstrahls nur 1,7nm fiir GaN.
Die Strahlaufweitung als Funktion der Lamellendicke ist fiir 80kV in Abb. [2.3|(b) darge-
stellt. Die typischen TEM-Lamellendicken fir STEM-CL-Experimente liegen im Bereich
von 90 nm bis 200 nm.

Gleichung stellt eine einfache Berechnung der Strahlaufweitung dar, die lediglich
elastische Einzelstreuereignisse beriicksichtigt [75] [76]. Gerade fiir groke Lamellendicken
oberhalb der mittleren freien Weglédnge kommt es allerdings zunehmend zur Mehrfachstreu-
ung. Alternativ soll deshalb hier die Strahlaufweitung eines infinitesimal kleinen Primér-
elektronenstrahls aus Monte Carlo-Simulationen ermittelt werden und mit den analytisch
berechneten Werten verglichen werden. In Abb. [2.4] ist eine Monte Carlo-Simulation fiir
eine 100 nm dicke GaN-TEM-Lamelle bei 80 kV Beschleunigungsspannung zu seherﬂ Der
Durchmesser des einfallenden Elektronenstrahls wurde als infinitesimal klein angenommen.
Das simulierte Ortshistogramm des Primérelektronenaustritts aus der TEM-Lamelle ist in
Abb. 2.4(b) dargestellt. Darin ist die Anzahl der transmittierten Elektronen als Funktion

3 Als Software wurde das Monte Carlo-Simulationsprogramm CASINO v2.48 verwendet.
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2 Kathodolumineszenzspektroskopie im STEM
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Abbildung 2.3: Auflésungslimitierende Strahlaufweitung im STEM-Modus als Funkti-
on der (a) Beschleunigungsspannung bei einer TEM-Foliendicke von 100nm und (b) der
Lamellendicke bei konstanter Beschleunigungsspannung von 80kV fiir GaN, AIN und InN.

der lateralen Position bei deren Austritt aus der TEM-Lamelle zu sehen. Fiir die Definiti-
on der Strahlaufweitung kann die Breite, in der sich 95 % aller transmittierten Elektronen
befinden, angegeben werden. Damit ergibt sich eine Strahlaufweitung von b%%% M= 2,5nm
und ist geringfiigig kleiner als die berechnete Aufweitung nach Gl. 2]

Damit scheint Gleichung eine gute Abschitzung der Strahlverbreiterung fiir eine
typische Schichtdicke von 100nm in GaN zu sein. Anhand von STEM-Experimenten an
Polystyrolkiigelchen konnten Reimer et al. [70] verifizieren, dass die nach Gl. berech-
nete Strahlaufweitung eine obere Schranke der experimentell bestimmten Ortsauflésung
iiber einen groflen Lamellendickenbereich darstellt. Es sei jedoch angemerkt, dass sowohl
die analytische Berechnung mittels Gleichung [2.] als auch die Bestimmung der Strahl-
aufweitung mit Hilfe der Monte Carlo-Simulation nicht die kristalline Beschaffenheit des
Festkorpers in Betracht zieht. Es werden also keine Bragg-gebeugten Elektronen und kei-
ne channeling-Effekte (siehe nachfolgenden Absatz berticksichtigt. Damit koénnen

Strahlaufweitungen streng genommen lediglich fiir amorphe Proben angegeben werden.

2.2.2 Abbildungsmodi im Rastertransmissionselektronenmikroskop

Mit der STEM-CL-Apparatur stehen drei komplementére STEM-Detektoren (HAADF,
ADF und BF) und damit unterschiedliche Abbildungsmodi zur Verfiigung. Die Detektion
transmittierter Elektronen in einem limitiertem Raumwinkelbereich ist allen gemeinsam.
Die in weite Winkel quasi-elastisch gestreuten Elektronen werden mittels HAADF-Detektor
oberhalb von 50 mrad erfasst. Der ADF-Detektor befindet sich im Winkelbreich zwischen

10mrad und 50 mrad. Fiir den BF-Detektor, der vornehmlich ungestreute bis in kleine
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Abbildung 2.4: Monte Carlo-Simulation der Elektrontrajektorien in einer 100 nm dicken
GaN-Lamelle bei 80kV Beschleunigungsspannung: (a) Querschnittsdarstellung der Elek-
trontrajektorien, (b) Ortshistogramm der transmittierten Elektronen bei Lamellenaustritt;

95 % aller Elektronen passieren die GaN-Lamelle in einem Bereich von 2,5 nm.

Winkel gestreute Elektronen registriert, wird ein Bereich von 0-10 mrad genutzt. In Abb.
2.5|ist eine schematische Darstellung der Detektoranordnung zu sehen.

In dieser Arbeit wird vor allem auf die qualitative Interpretation der STEM-Aufnahmen
eingegangen. Dafiir ist ein Verstdndnis der Streumechanismen notwendig, worauf im Fol-

genden eingegangen wird.

Abbildung durch Weitwinkelstreuung — HAADF

Im Jahr 1973 wurde von Humphreys die Abbildung durch Weitwinkelstreuung im Raster-
transmissionselektronenmikroskop eingefiihrt [74]. Zur Kontrastentstehung werden quasi-
elastisch, inkohérent gestreute Elektronen genutzt. Diese in weite Winkel (>50mrad) ge-
streuten Elektronen werden von einem HAADF-Detektor registriert.

Betrachtet man Streuintensitdten unter weiten Winkeln ist hauptséchlich die Streuung
an Atomen relevant, deren Position von der Gitterperiodizitdt abweicht. Denn die elastische
Streuung am perfekten Kristall fithrt die Intensitéit eines kohérenten Elektronenstrahls ein-
zig in Bragg-Reflexe. Sobald Atome von den idealen Gitterpositionen abweichen, kommt
es zu einem Intensitdtsanteil aufserhalb der Bragg-Reflexe, der zu einem diffusen Unter-
grund fiihrt [78]. Derartige Verschiebungen der Atome aus ihrer Ruhelage kann durch deren
thermische Bewegung herbeigefiihrt werden, sodass Primérelektronen thermisch diffus an
diesen verschobenen Atomen streuen.

Fiir grofe Streuwinkel ist die thermisch diffuse Streuung dominant und hauptséchlich

Streuung am Atomkern zu beobachten. Denn die Intensitit der Bragg-reflektierten, elas-
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Abbildung 2.5: Schematische Darstellung der (a) Detektor-Anordnung im STEM und
(b) Aufsicht auf ADF- und BF-Detektor mit Beugungsscheibchen, nach [77, [74].

tisch gestreuten Elektronen reduziert sich mit zunehmendem Streuwinkel, sodass dieser
Streumechanismus das HAADF-Signal kaum beeinflusst [79]. Die Intensitét der thermisch
diffusen Streuung ist fiir groke Streuwinkel annihernd proportional zu Z2 [80]. Deshalb
wird der im HAADF-Bild detektierte Kontrast auch als Z-Kontrast bezeichnet. Aufgrund
der Abschirmung des Coulombpotentials des Atomkerns ergeben sich jedoch Abweichun-
gen von der Z2-Abhingigkeit der HAADF-Intensitit. Fiir eine quantitative Auswertung
des HAADF-Signals muss Igaapr < Z% angenommen werden. Der Exponent « ist dabei

kleiner als zwei und abhéngig vom inneren und &ufseren HAADF-Detektorwinkel [81].

Durch die Abweichung der streuenden Atome von der Gitterperiodizitdt besitzen die
Sekundéarwellen keine vollstdndige Phasenbeziehung mehr. Folglich ist die thermisch diffuse
Streuung bzw. sind in weite Winkel gestreute Elektronen inkohérent [82, [78]. Damit kénnen
HAADF-Intensitéten als Faltung der Elektronensonde mit dem Objekt verstanden werden
und bieten somit eine intuitive Interpretation von STEM (HAADF)-Aufnahmen [74].

Aufgrund der hoheren Aufenthaltswahrscheinlichkeit der Primérelektronen in der Néhe
der Atomkerne verglichen zum interstitiellen Bereich, kommt es zu einer Selbstfokussie-
rung des Elektronenstrahls auf vertikale Atomreihen. Man spricht dann vom sogenannten
channeling-Effekt (Gitterfithrungseffekt) [83]. Dies fiihrt zu einer groferen Wahrschein-
lichkeit der thermisch diffusen Streuung mit den vibrierenden Atomen und damit héherer
HAADF-Intensitat an der Position der Atomreihen fiir die Weitwinkelstreuung [84]. Sta-
tische Strukturverdnderungen, wie z.B. Kristalldefekte, kénnen die Gitterperiodizitit als

auch Gitterfithrung stéren und somit die Intensitétsverteilung verédndern [82]. Dieses Phé-
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2.2 Rastertransmissionselektronenmikroskopie

nomen ist als dechannelling bekannt [85], bei dem es zu einer erhdhten Intensitdt in hohe
Streuwinkel kommt. Ein so entstehender dechannelling-Kontrast kann beispielsweise zur
Beobachtung von Kristalldefekten im HAADF-Kontrast genutzt werden [85].

Hellfeldabbildung

Die Beugung des kohérenten konvergenten Priméirelektronenstrahls fiihrt im STEM zu
Beugungsscheibchen. Fiir die Abbildung im STEM wird der BF-Detektor in eine zur hin-
teren Fokalebene konjugierten Ebene positioniert, wodurch die Beugungsscheibchen direkt
auf den BF-Detektor abgebildet werden (siehe Abb. [2.5(b)). Damit kann im BF-Modus
sowohl der direkte ungebeugte Strahl als auch deren Uberlagerung mit den ersten Beu-
gungsscheibchen erfasst werden. Die Hellfeldabbildung im STEM zeigt damit einen Beu-
gungskontrast und ist qualitativ der TEM (BF)-Abbildung gleichzusetzen [74]. Dies wird
durch das Prinzip der Reziprozitit zwischen TEM und STEM bestétigt [76].

Dunkelfeldabbildung

Die Dunkelfeldabbildung im STEM stellt eine Uberlagerung des Z-Kontrastes und des Beu-
gungskontrastes dar. Zum einen werden die Beugungscheibchen in der Laue-Zone nullter
und hoherer Ordnungen erfasst. Zum anderen nimmt die Intensitdt der thermisch diffus

gestreuten Elektronen fiir grofsere Streuwinkel relativ zu elastisch gestreuten zu.
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2 Kathodolumineszenzspektroskopie im STEM
2.3 Kathodolumineszenzspektroskopie

Kathodolumineszenz resultiert aus der strahlenden Rekombination von elektronenstrahl-
generierten Uberschussladungstriigern. Die CL-Intensitéit ist somit ein direktes Maf fiir die
Konzentration an Uberschussladungstrigern. Die Erzeugung jener Uberschussladungtriger
ist damit eine Vorraussetzung fiir die CL-Spektroskopie. Dies ist der Fall, wenn inelastische
Streuereignisse, die zur Erzeugung von Elektronen im Leitungsband als auch Locher im

Valenzband fiihren, vermehrt auftreten.

2.3.1 Ortsauflésung

In der CL-Mikroskopie ist die ortliche Auflésung durch zwei Faktoren bestimmt: das Gene-
rationsvolumen und die Diffusion der generierten Ladungstriager. Das Anregungsvolumen
lasst sich durch Verwendung von diinnen Schichten und hohen Beschleunigungspannun-
gen in der STEM-CL-Mikroskopie deutlich gegeniiber der Kathodolumineszenz im Raste-
relektronenmikroskop (SEM) verbessern. Dies kann auf die Erh6hung der mittleren freien
Wegléange fiir elastische und inelastische Streuprozesse mit steigender Elektronenenergie
zuriickgefithrt werden. Dies duféert sich unmittelbar in einer Verringerung der Strahlaufwei-

tung fiir steigende Beschleunigungsspannungen und reduzierender Dicke der TEM-Lamelle

(siche Abschnitt [2.2.1]).

Generationsvolumen

Das Generationsvolumen in der STEM-CL-Mikroskopie ist durch den Raumbereich, in
dem Uberschussladungstriger erzeugt werden, definiert. Geht man davon aus, dass jedes
un-/gestreute Primérelektron Uberschussladungstriiger generieren kann, so kann der in
Abschnitt diskutierte Sondendurchmesser als auch die Strahlverbreiterung zur Be-
rechnung der Anregungsweite bzw. des Generationsvolumens herangezogen werden. Unter
der Annahme eines Gaufsschen Intensitatsprofils des Primérelektronenstrahls lasst sich die

laterale Anregungsweite nach

AR = \/b%'TEM + R}%robe (22)
AR — laterale Anregungsweite der Elektronen bei Lamellenaustritt
Rpyrove  — Durchmesser des einfallenden Elektronenstrahls

definieren [77]. AR ist die Anregungsweite der Primérelektronen beim Lamellenaustritt.
Fiir eine Lamellendicke von 100 nm, einer Beschleunigungsspannung von 80kV und einem

Sondendurchmesser von 0,56 nm ergibt sich eine laterale Anregungsweite von 3,3 nm.
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2.3 Kathodolumineszenzspektroskopie

Ladungstragerdiffusion

Aufgrund der globalen Detektion der Kathodolumineszenz in der STEM-CL-Mikroskopie
ist die Diffusion der Ladungstriger die limitierende Grofe fiir die 6rtliche Auflésung. Dabei
verringert sich die Ortsauflosung bei konstanter Beschleunigungsspannung mit steigender
Diffusionslénge der Ladungstréger.

Da bei der Elektron-Loch-Generation ein Ladungstragerkonzentrationsunterschied zwi-
schen Anregungsvolumen und umgebenen Material besteht, kommt es zur Diffusion der
Uberschussladungstréger in benachbarte Bereiche. Fiir eine deltaformige Anregung lautet

die Losung der eindimensionalen Diffusionsdifferentialgleichung:

||

Ap(z) = Go Tiifee” L. (2.3)
Ap — Dichte der generierten Locher
Go — Generationsrate
Tlife — Lebensdauer

Laify  — Diffusionslinge

Jedoch muss fiir ein endlich ausgedehntes Anregungsprofil die Gleichung mit der Ge-
nerationsverteilung gefaltet werden. Im Fall eines Gauftformigen Anregungsprofils kann
der ortliche Verlauf der Uberschussladungstrigerkonzentration mit Hilfe der GauRschen
Fehlerfunktion ausgedriickt werden. Zur Ableitung der Diffusionsgleichungen und Anwen-
dung auf spezielle Probleme der Kathodolumineszenzmikroskopie sei auf [86] [87), 88 89]
verwiesen.

Exemplarisch soll fiir die Diffusion von Uberschussladungstriagern eine STEM-CL-Cha-
rakterisierung an einer mittels MBE gewachsenen GaN /AIN-Quantenpunktheterostruktur
gezeigt werdenlﬂ Eine mit Hilfe der metallorganischen Gasphasenepitaxie auf einem Sa-
phirsubstrat abgeschiedene AIN-Schicht dient als Template fiir den nachfolgenden Wachs-
tumsprozess. Anschlieffend wurde ein Stapel von zehn GaN-QD-Schichten, jede in ei-
ne 50nm dicke AIN-Barriere eingebettet, auf dem AIN-MOVPE /Saphir-Template unter
Stranski-Krastanow-Wachstumsbedingungen gewachsen. Rasterkraftmikroskopaufnahmen
der Referenzstruktur ohne obere AIN-Deckschicht weisen eine homogene QD-Verteilung

09 cm™ auf.

mit einer Dichte von 3-4-1

In den STEM-Aufnahmen der querschnittspraparierten Probe sind deutlich die AIN-
Barrieren und die Quantenpunktschichten zu sehen. Beim Vergleich der STEM-Bilder mit
den bei 16 K simultan aufgezeichneten panchromatischen CL-Intensitédtsbildern ist eine
zirkuldre Lumineszenzverteilung um die im ADF erkennbaren QDs zu beobachten (siehe
Abb.[2.6](a,b)). Es sind allerdings nicht alle im ADF-Kontrast sichtbaren QDs optisch ak-

tiv. Bei der Untersuchung der Lumineszenzverteilung einzelner Quantenpunkte wurde ein

“Die GaN/AIN-Quantenpunktstruktur wurde am CEA-Grenoble am Institut Nanosciences et Cryogénie
in der Gruppe von Frau Dr. Eva Monroy von Aparna Das gewachsen.
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2 Kathodolumineszenzspektroskopie im STEM

Bereich von 175 - 175nm? im panchromatischen Modus abgerastert. Das Intensititsprofil
in Abb.(c) zeigt einen monoexponentiellen Intensitétsanstieg in Richtung eines einzel-
nen QDs. Da die Intensitét der Kathodolumineszenz direkt proportional zur Uberschuss-
ladungstragerdichte ist, kann die exponentielle Abhéngigkeit aus GI. als Anpassungs-

funktion genutzt werden. Damit konnte eine Diffusionsléange der generierten Ladungstriger

von 18 nm extrahiert werden.

(c) I = I e-|x-x0|/L
0
'| Ly =18 nm

I

CL-Intensity (arb. units)

T I T T I T T I T
0 30 60 90 120 150

CL-Intensity (arb. units) Position (nm)

Abbildung 2.6: STEM-CL-Messung bei 16 K an einem GaN/AIN-Quantenpunktstapel:
(a) ADF-Aufnahme aus dem Quantenpunktstapel mit GaN-QD in hellgrauem Kontrast,
(b) simultan aufgezeichnetes panchromatisches CL-Intensitatsbild zeigt zirkuldre Intensi-
tatsverteilung um QDs, (c¢) Linienscan tiber einen optisch aktiven QD (in (b) markierte

cyan-farbene Strichlinie) mit ermittelter Diffusionslénge von 18 nm [90].
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2.3 Kathodolumineszenzspektroskopie

2.3.2 Anregungsbedingungen

Fiir die Interpretation der Lumineszenzspektren ist es von duflerster Wichtigkeit die gege-
benen Anregungsbedingungen zu kennen. Je nach Anregungsfall kann sich u. a. die Rekom-
binationskinetik deutlich &ndern. Hierbei sind zwei Grenzfille der Anregung zu unterschei-
den. Im Niederanregungsfall ist die Uberschussladungstrigerdichte deutlich geringer als die
Majoritéts- bzw. Dotierkonzentration und vice versa im Hochanregungsfall. Im Folgenden
soll die Anregungsdichte bzw. Generationsrate in der STEM-CL-Spektroskopie beleuchtet

werden. Dazu ist zunéchst eine Bestimmung des Priméarelektronenstrahlstroms von Noten.

Primarelektronenstrahlstrom

Der Primérelektronenstrahlstrom im TECNAIF20 wurde mit Hilfe eines Doppelkipphal-
ters mit integriertem Faradaycup Modell 646 der Firma GATAN bestimmt. In Abbildung
ist der gemessene Strahlstrom des Primérelektronenstrahls als Funktion der spotsize
bei unterschiedlichen Einstellungen der Kondensorapertur C2 und fester Cl-Apertur. Es
konnen Strahlstrome von 2 pA bis 4,6 nA realisiert werden. Fiir die typisch in STEM-CL-
Experimenten verwendete spotsize von 6 lassen sich mit der Variation der C2-Apertur
Strahlstrome von 70 pA bis 680 pA einstellen.
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1 23456728 9101 terschiedliche Aperturblenden der C2-
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Abschitzung der Generationsrate und Anregungsdichte

Im Gegensatz zur CL-Spektroskopie an Volumenmaterial im Rasterelektronenmikroskop,
bei der ein einzelnes Primérelektron Kaskaden inelastischer Wechselwirkungen erfahren
kann, erfahrt ein Primérelektron im STEM in diinnen Schichten lediglich einige wenige bis
keine inelastischen Streuvorgénge. Die Wahrscheinlichkeit, dass ein Elektron j Kollisionen
erfihrt, lasst sich fiir unabhéngige inelastische Streuvorgéinge mit Hilfe der Poissonstatistik
berechnen [91]:
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2 Kathodolumineszenzspektroskopie im STEM

P. = (dfoil/limfp)] e_dfoil/limfp. (24)
J J'
P; — Wahrscheinlichkeit fiir j inelastische Streuereignisse
j — Anzahl der Streuereignisse
Limfp — mittlere freie Weglinge fiir inelastische Streuung der Primdrelektronen

Die mittlere freie Wegléange stellt die mittlere Distanz dar, die ein Primérelektron zwi-
schen einzelnen inelastischen Streuvorgéngen zuriicklegt. Diese inelastischen Streuprozesse
treten mehrfach auf, wenn die Dicke der TEM-Lamelle [;,, iibersteigt. Das in GI. @
auftretende Verhéltnis d o1 /lim fp wird als relative Schichtdicke bezeichnet und ist gleich-
zeitig der Erwartungswert dieser Wahrscheinlichkeitsverteilung. Damit kann eine Aussage
zur mittleren Anzahl an Streuereignissen N, auf die Angabe der relative Schichtdicke
reduziert werden: Primérelektronen erfahren im Mittel Ny, = dtoit/limfp inelastische
Wechselwirkungen. Folglich finden fiir Werte der relativen Schichtdicke von eins im Mittel
Einzelstreuereugnisse statt. Nach Gl. 2.4 betriagt die Wahrscheinlichkeit, dass ein Primér-
elektron nicht inelastisch gestreut wird, 36,8 % beim Passieren einer Schicht mit der rela-
tiven Schichtdicke d/ljm, r, = 1. Weitere 36,8 % der Primarelektronen erfahren genau einen
inelastischen Streuprozess. Fiir GaN ist dies der Fall, wenn die Lamellendicke den Wert
der mittleren freien Weglénge von 87 nm besitztﬂ [92]. Der Erwartungswert der Anzahl an
inelastischen Streuvorgéngen ist gerade der relativen Schichtdicke gleichzusetzen.

Die zur Generation von Uberschussladungstrigern benétigte Energie E; kann nach
Kobayashi et al. [93] empirisch aus der Kenntnis der Bandliickenenergie des Halbleiters

berechnet werden:

E; = 2,596 E, + 0, 714. (2.5)

E; - Elektron-Loch-Paar-Bildungsenergie in [eV]
E, - Bandlickenenergie in [eV]

Fiir GaN ergibt sich hieraus eine Energie von 9,8 eV. Bei inelastischen Streuprozessen mit
einem Energieverlust oberhalb von E; besteht die Méglichkeit der Generation von Uber-
schussladungstragern. Der mittlere Energieverlust der Primérelektronen pro inelastischer

Streuung AFE;,.; kann aus der Poisson-Statistik berechnet werden [91]:
d

o0
AEjna =Y E;Pj=E,
j=0

(2.6)

Lim fp ’

E, — Plasmonenenergie

®bei 80kV Beschleunigungsspannung und einem Akteptanzwinkel von 5 mrad
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Abbildung 2.8: Abgeschitzte Anregungsdichte und Generationsrate bei 80 kV Beschleu-
nigungsspannung als Funktion des Primérelektronenstrahls fiir eine 100nm dicke GaN-
Lamelle in der STEM-CL: rote Linie - aus Monte Carlo-Simulation bestimmte Abhéngig-
keit; blaue Linie - Modell des homogen angeregten Kegelstumpfes.

wobei das Niederenergie-Verlustspektrum der Primérelektronen einzig durch eine Serie
scharfer Plasmonenpeak-Repliken approximiert wurde. Da das Verlustspektrum im EELS-
Experiment durch einen intensiven Plasmonenpeak fiir AE > 0 und deren Repliken stark
dominiert ist, scheint diese Annahme offensichtlich gerechtfertigt. Damit ist der mittlere
Energieverlust indentisch zur Plasmonenenergie fiir relative Schichtdicken von eins. Im
Fall von GaN betragt der mittlere Energieverlust gerade 19,7¢V [94] bei d/ljy, f, =1 und
iibersteigt damit F;.

Da in GaN AEj, > E; und Ny = 1 fiir d/lin, fp— 1 gilt, kann angenommen werden,
dass jedes Primérelektron im Mittel ein Elektron-Loch-Paar generiert. Diese eins-zu-eins
Konvertierung der Primérelektronen in Uberschussladungstriiger kann als erste Approxi-
mation der Ladungstragergeneration angesehen werden. Damit ldsst sich mit Hilfe der
simplen Naherung des Generationsvolumens zum Kegelstumpiﬁ eine Generationsrate bzw.
Anregungsdichte abschétzen. In Abb. ist die Generationsrate bzw. Anregungsdichte
als Funktion des Strahlstroms fiir eine 100 nm dicke GaN-Lamelle im Fall des Modells der
eins-zu-eins Konvertierung im homogen angeregten Kegelstumpf (blaue Linie in Abb.
dargestellt. Fiir die in STEM-CL-Experimenten typischen Strahlstrome erhélt man Anre-
gungsdichten bzw. Generationsraten im Bereich von 1,7 - 10'3 bis 1,6 - 10" W /cm™ bzw.
1,3-10" bis 1,3 - 10" nstem™.

Um eine préazisere Abschétzung der Anregungsdichte vorzunehmen, wurden Monte Carlo-

Simulationen an einer 100 nm dicken GaN-Schicht bei einer Beschleunigungsspannung von

5Der Durchmesser der Deckfliche bzw. Grundfliche des Kegelstumpf sei gerade der Sondendurchmesser
Rprobe bzw. strahlverbreiteter Durchmesser AR.
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Abbildung 2.9: Simulierte (Monte Carlo) Verteilungen der maximalen Uberschussla-
dungstriagerdichte fiir unterschiedliche Schnittdarstellungen: (a) Querschnitt, (b) Trans-
versalschnitt durch die Lamellenmitte (weif gestrichelter Bereich mit 11,4nm™ mittlerer

Ladungstragerdichte).

80KV durchgefiihrt’] Der Sondendurchmesser des einfallenden Elektronenstrahls wurde zu
0,56 nm (experimentell bestimmter Wert, siche Abschnitt gewahlt. Die aus der Simu-
lation resultierende Dichteverteilungen der Uberschussladungstriger sind in Abb. im
(a) Langs- und (b) Transversalschnitt durch das Generationsvolumen zu sehen. Die abge-
bildete Ladungstréagerdichte ergibt sich aus der Anzahl der Streuereignisse je Pixelvolumen
mit einem Energieverlust, der die Elektron-Loch-Paar-Bildungsenergie E; ﬁbersteigt{ﬂ. Da
nicht jede Streuung zur Generation von Uberschussladungstrigern fithren muss, ist die
angegebene Dichte als obere Schranke aufzufassen.

Die Querschnittsdarstellung der Ladungstragerdichteverteilung in Abb. (a) zeigt die
héchste Anzahl generierter Ladungstrager pro Volumen im Bereich des direkten Elektro-
nenstrahls, der an der lateralen Position x =0 senkrecht durch die TEM-Lamelle verlauft.
Fiir x# 0 nimmt die Dichte in lateraler Richtung ab. Im Transversalschnitt durch die La-
mellenmitte in Abb. 2.9)(b) befindet sich der einfallende Elektronenstrahl an der lateralen
Position (x =0, y =0), wo die héchste Uberschussladungstriigerdichte von 1306 nm™ auf-
tritt. Die Generationsdichte nimmt drastisch auferhalb des direkten Elektronenstrahls ab.
Das weifs-gestrichelt markierte Gebiet beinhaltet 95 % aller generierten Ladungstrager in
dem Transversalschnitt und besitzt eine mittlere Ladungstrigerdichte von 11,4 nm™.

In Abb. ist die Anregungsdichte wie auch die Generationsrate als Funktion des Pri-

"Es wurden 50000 Trajektorien mit der Monte Carlo-Simulationssoftware CASINO v2.48 simuliert.
8Das Volumen jedes Pixels wurde aus der Groke der Klasseneinteilung und der Breite des Schnittes
berechnet.
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2.3 Kathodolumineszenzspektroskopie

mérelektronenstrahlstroms dargestellt. Zur Berechnung der Abhéngigkeit wurde die mitt-
lere Uberschussladungstrigerdichte des markierten Bereichs in Abb. (b) angenommen.
Daraus ergibt sich fiir typische STEM-CL-Messbedingungen eine Anregungsdichte von
1,3-10'2 bis 1,3-10' W/cm™ bzw. eine Generationsrate von 1,0-10'7 bis 9,9-10'" ns"tem™.
Bei einer Lebensdauer von 1ns der Uberschussladungstriiger ergibt sich daraus eine Uber-
schussladungstragerdichte oberhalb der iiblichen Hintergrunddotierung von GaN und un-
terhalb des Mott-Ubergangs.

Es sei angemerkt, dass bei der Abschétzung der Anregungsdichte bzw. Generationsrate
sowohl aus Monte Carlo-Simulationen als auch nach dem Modell des homogen angereg-
ten Kegelstumpfes keine weiteren Konkurrenzprozesse beriicksichtigt wurden. Insbeson-
dere wurde die Generation von Auger-Elektronen, Plasmonen und Roéntgenstrahlen nicht
einbezogen. Es kann daher angenommen werden, dass durch die zur Uberschussladungs-
tragergeneration konkurrierenden Prozesse weniger Ladungstriger in der TEM-Lamelle
generiert werden. Damit sind die hier berechneten Abschétzungen der Anregungsdichte
und Generationsrate als obere Schranken anzusehen.

Die experimentelle Bestimmung der Generationsrate bzw. Anregungsdichte in der STEM-
CL-Mikroskopie erweist sich als schwierig. Als obere Schranke kann die relative Anzahl
inelastischer Wechselwirkungen bei gegebenen Primérelektronenstrahl dienen. Mit Hilfe
der Elektronenenergieverlustspektroskopie ldsst sich die Intensitét inelastischer Streuun-
gen IEPEIL, die gerade proportional zur Anzahl inelastischer Wechselwirkungen ist, ermit-
teln. Dazu ist ein EEL-Spektrum mit einem grofsen Energieverlustbereich zu messen. Das
energetische Fenster muss den gesamten zero-loss-Peak (ZLP) und Energieverluste weit
oberhalb des Plasmonenpeaks beinhalten. Durch Entfaltung des zero-loss-Peaks kann I}E"ElL
bei gegebener Lamellendicke bestimmt werden. Zur Ermittlung des relativen Anteils in-
elastischer Wechselwirkungen bei gegebenen Strom muss I}E"L%ZL auf die detektierte EEL-
Gesamtintensitdt des Primérstrahls ohne Probe normiert werden.

Genau hier ergeben sich Probleme. Im Fall der EEL-Spektroskopie ist der Winkelbereich
gestreuter Elektronen, die das Spektrometer erfasst, durch den Akteptanzwinkel limitiert.
In der Probe elastisch und inelastisch gestreute Primérelektronen werden fiir Winkel ober-
halb des Akteptanzwinkels vom EELS nicht registriert. Jedoch finden im Fall der Detektion
des EEL-Spektrums ohne Probe trivialerweise keine Wechselwirkungen statt, sodass na-
hezu alle Primérelektronen vom Spektrometer registriert werden kénnen. Dadurch ist die
Gesamtintensitat des EEL-Spektrums mit Probe betrachtlich geringer als die Gesamtinten-
sitdt ohne Probe. Die im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten EEL-Messungen ergaben
eine Erfassung des EEL-Spektrometers von weniger als 20 % der urspriinglich im einfallen-
den Strahl befindlichen Primérelektronen. Damit ist eine Aussage zur Generationsrate bzw.
Anregungsdichte mittels EELS-Experimenten nur unter der zusétzlichen Beriicksichtigung

der im kompletten Halbraum gestreuten Elektronen moglich.
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2 Kathodolumineszenzspektroskopie im STEM

2.3.3 Schichtdickenabhangigkeit der Kathodolumineszenz

Fiir die Ermittlung der minimalen TEM-Lamellendicke, ab der Kathodolumineszenz in
GaN zu beobachten ist, wird im Folgenden eine Korrelation der relativen Schichtdicke der
TEM-Lamelle zur CL-Intensitdt der bandkantennahen Emission von GaN durchgefiihrt.
Ein Zugang zur Ermittlung der TEM-Lamellendicke verglichen zu [;,r, ist die relative

Schichtdicke, die aus Elektronenenergieverlustspektren gewonnen werden kann.

Als Probenmaterial dient fiir diese Untersuchung eine nominell undotierte GaN-Schicht,
welche auf einem Saphirsubstrat mit AlGaN-Gradientenschicht mittels MOVPE gewachsen
Wurdeﬂ In Abb. (a) ist das STEM (HAADF)-Bild der querschnittspréparierten Probe
zu sehen. Aufgrund der Dickenabnahme der TEM-Lamelle vom Substrat zur Oberflache
nimmt der HAADF-Kontrast im GaN in Wachstumsrichtung ab. Entlang des Schichtdi-
ckengradienten (weife Strichlinie Abb.[2.10|(a)) wurde der Elektronenenergieverlust im ver-
setzungsfreien GaN-Kristall bei 80 keV Primérelektronenenergie analysiert. In Abb. (b)
ist der auf den ZLP normierte EEL-Linienscan dargestellt. Von diinnen zu dicken TEM-
Lamellen nimmt die EEL-Intensitét im low-loss-Bereich (0eV < EEL < 50€V) relativ zum
ZLP zu, da die Anzahl inelastischer Wechselwirkungen mit steigender Schichtdicke zu-
nimmt. Dies ist deutlich in den lokalen Spektren in Abb. (c) erkennbar. Die maximale
EEL-Intensitdt im low-loss-Bereich bei 19,5€V ist dem Plasmonenpeak zuzuordnen [94].
Zur weiteren Idenfikation der Streuprozesse ist in der eingefiigten Grafik der Abb. (c)
eine vergrokerte Ansicht des low-loss-Bereiches zu sehen. Die Erhéhung der Energieverlust-
funktion mit deutlich ausgepréigten Schultern zwischen 2 eV und 20 eV spiegelt den Anstieg
der Zustandsdichte mit steigender Energie wieder. In diesem Energiebereich finden Intra-
bandiibergénge statt [95]. Auf der hochenergetischen Seite des Plasmonenpeaks konnen
zusitzlich Uberginge der 3d-Elektronen in p-Orbitale bei 23,5¢eV und 29 eV ausgemacht
werden [94]. Dem schlieft sich eine weitere Bande oberhalb von 40€V an. Dieser Verlust-
prozess kann als Replik des Plasmonenpeaks identifiziert werden [91]. Durch eine zweifache
Streuung der Primérelektronen an Plasmonen kommt es hier zur Ausbildung eines Uber-
gangs bei 2Aw,. Aufgrund der Wahrscheinlichkeit der Elektronenanregung ins Kontinuum
fallt die EEL-Intensitat fiir hohere Energieverluste kontinuierlich ab [91].

Unabhéngige inelastische Streuereignisse liefern fiir die Wechselwirkung der Primér-
elektronen eine Poissonstatistik (siehe Gl. . Daraus ldsst sich die auf l;, , normierte
Schichtdicke - die relative Schichtdicke - nach

9Diese Probe wird ausfiihrlich in Abschnitt [3.1.2] behandelt. Details zum Probenwachstum kénnen dort
entnommen werden.
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Abbildung 2.10: Analyse des Elektronenergieverlustes in GaN bei 80 keV Primérelek-
tronenenergie entlang des Dickengradienten der TEM-Lamelle: (a) STEM (HAADF)-Bild
des untersuchten Probenbereichs mit eingezeichneter Linienscanposition (weifse Linie), (b)
auf ZLP normierter EEL-Linienscan (Pfeile markieren Position der lokalen Spektren), (c)

lokale EEL-Spektren aus diinnem (schwarz) und dicken (rot) Bereichen.
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2 Kathodolumineszenzspektroskopie im STEM

dro: Iintegral
ol — pptEEL__ (2.7)
Lim.p IgEpL
d toit [ lim fp — relative Schichtdicke
I'ntegralgpgpr,  — integrale Intensitdt des Elektronenenergieverlustes
1 gglz — EEL-Intensitit des zero-loss-Peaks

bestimmen [91]. Dieses als log-ratio-Methode bekannte Verfahren wurde fiir alle EEL-
Spektren des Linienscans in Abb. (b) durchgefiihrt und ist in der Praxis giiltig fiir
relative Schichtdicken bis zu einem Wert von vier [96) [97]. Die ermittelte lokale relative
Dicke als Funktion der Linienscanposition ist in Abb. 2.T1] dargestellt. Fiir eine relative
Lamellendicke von eins finden vornehmlich Einzelstreuereignisse in der TEM-Folie statt.

Fiir d/l, #p > 1 werden inelastische Mehrfachwechselwirkungen wahrscheinlicher.

An derselben Position des EEL-Linienscans (siehe Abb. wurde bei 16 K ein mono-
chromatischer Intensitétslinienscan der bandkantennahen Emission (NBE) von GaN durch-
gefiihrt. Das ortsintegrale Spektrum aus dem Bereich ist in der eingefiigten Grafik in Abb.
zu sehen. Die CL-Intensitit der GaN-NBE wurde anschliefend der aus EEL-Spektren
gewonnenen relativen Schichtdicke zugeordnet und in Abbildung dargestellt. Fir re-
lative Schichtdicken von 0 bis 0,7 ist lediglich CL-Intensitdt der GaN-NBE unterhalb des
Rauschniveaus zu erkennen. CL-Intensitidt oberhalb des Rauschniveaus ist ab einer relati-
ven Schichtdicke von d/l;, s, = 1£0,3 zu sehen. Mit steigender relativer Schichtdicke nimmt

die Intensitat kontinuierlich zu.

25—
] log-ratio method
2.0 —foil = —EEL

g . -
] ZLP

":’ | Iimfp IEEL

- 4
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Abbildung 2.11: Nach der log-ratio-Methode ermittelte relative Schichtdicke der TEM-
Lamelle als Funktion der Linienscanposition (siehe Abb. (b)).
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Abbildung 2.12: CL-Intensitidt der bandkantennahen Emission in GaN (357 nm) bei
T=16K als Funktion der aus EELS-Messungen bestimmten relativen Schichtdicke der
TEM-Lamelle, eingefiigte Grafik: ortintegrales CL-Spektrum aus dem Bereich in Abb.
2.10|(a) zeigt die GaN-NBE.

Fiir die relative Schichtdicke von d/lj, r, = 10,3, ab der merklich CL-Intensitét in GaN
zu beobachten ist, sind mehrere mogliche Faktoren zu beriicksichtigen. Da die Gesamtin-
tensitéit der Kathodolumineszenz direkt propotional zur Uberschussladungstrigerdichte ist,
muss selbstverstédndlich zunéchst eine Generation von Elektron-Loch-Paaren stattfinden.
Dies ist der Fall, wenn eine signifikante Wahrscheinlichkeit fiir einen inelastischen Streu-
prozess bei dem ein Energieverlust oberhalb der Elektron-Loch-Paar-Bildungsenergie F;
vorliegt. Anhand der Poisson-Statistik der Streuung von Primérelektronen ist der Erwar-
tungswert fir die Anzahl inelastischer Wechselwirkungen durch die relative Schichtdicke
gegeben. Bei einer relativen Schichtdicke von eins findet im Mittel ein inelastisches Streuer-
eignis mit einem mittleren Energieverlustes von Ep statt. Damit ist bei dieser relativen

Schichtdicke die Wahrscheinlichkeit gegeben, Elektron-Loch-Paare zu erzeugen.

Der signifikante Unterschied der Kathodolumineszenz an Volumenkristallen im SEM zur
STEM-CL ist die Spektroskopie an sehr diinnen Schichten. Da die Ladungstragergeneration
dufserst nahe der Oberflache der TEM-Lamelle stattfindet, kann die Oberflichenrekombi-
nation eine entscheidende Rolle in der STEM-CL spielen. Die dazugehérige Differential-
gleichung der Oberflachenrekombination lautet [98|:
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2 Kathodolumineszenzspektroskopie im STEM

O0Ap |
9z ==V

s — Oberflichenrekombinationsgeschwindigkeit
D - Diffusivitdt

sAp=D| (2.8)

Die Losung der Gleichung skaliert mit e~%/Ldiss [98], mit Lg;fy als Diffusionslédnge
der generierten Ladungstriiger. Damit erreichen die Uberschussladungstréiger innerhalb ih-
rer Diffusionslédnge die Oberflaiche der TEM-Lamelle, wo sie nichtstrahlend rekombinieren.
Fiir Lg;pr > dyoi ist deshalb davon auszugehen, dass hauptsachlich nichtstrahlende Ober-
flichenrekombination stattfindet. Dieses Problem ist hinldnglich im GaAs-Materialsystem
bekannt, in dem eine sehr grofse Diffusionslénge und Oberflichenrekombinationsgeschwin-
digkeit vorherrscht. Nur durch die Passivierung der Oberfliche ist es moglich STEM-CL
an diesen Schichten durchzufiihren [99].

Nach der Gegeniiberstellung von NBE-Intensitét und relativer Schichtdicke in Abb.
setzt die Kathodolumineszenz im Bereich von d/l;, s, =1 ein. Dies kann als ein Einset-
zen der CL interpretiert werden, sobald inelastische Streuereignisse des Primérelektrons
wahrscheinlich werden. Dieses intuitive Bild ist vor dem Hintergrund der Oberflachenre-

kombination allerdings nicht als allgemeingiiltig vorauszusetzen.
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2.3 Kathodolumineszenzspektroskopie

2.3.4 Strahlschadigung

Die Schidigung der Probe und die Degradation der Lumineszenz unter Elektronenstrahl-
anregung spielt eine bedeutende Rolle in der STEM-CL-Mikroskopie. Die drei grundle-
genden Schadigungsmechanismen, die bei der Elektronenbestrahlung auf Festkorper auf-
treten koénnen, sind knock-on-Schidigung, Radiolyse und Aufheizen der Probe. Nach den
Untersuchungen von B.Bastek [24] konnte fiir das GaN-Materialsystem eine drastische
Reduktion der Lumineszenzdegradation bei einer Beschleunigungsspannung von 80 kV be-
obachtet werden. Im Folgenden werden die Schiadigungsarten genauer diskutiert und fiir das
InGaN-Materialsystem herausgearbeitet. Anschliefend wird auf die Effekte der Elektronen-
bestrahlung auf die Kathodolumineszenz in der STEM-CL-Mikroskopie an einer InGaN-

Mehrfachquantenfilmstruktur eingegangen und deren Ursachen diskutiert.

knock-on-Schadigung

Die knock-on-Schidigung beinhaltet die Wechselwirkung der Primérelektronen mit den
Atomen des Festkorpers und umfasst den Energie- und Impulstransfer des einstrahlenden
Primérelektrons auf das Atom des Festkorpers mit der darauffolgenden dauerhaften Ver-
lagerung des Atoms [I00]. Diese Positionsverlagerung benotigt eine im Allgemeinen rich-
tungsabhéngige minimale kinetische Energie [I0I]. Oberhalb dieser Grenzwertenergie kann
ein Atom vom eintreffenden Teilchen dauerhaft auf einen Zwischengitterplatz transferiert
werden. Unterhalb der Verlagerungsenergie findet kein knock-on-Prozess statt.

Die Primérelektron- Atom-Wechselwirkung kann grundsétzlich als elastischer Stofprozess

beschrieben werden. Die maximale Energie, die auf das Atom tibertragen wird, lautet [102]:

2me (Ee + 2mec?) Ee

E,/4’maac = MAmeCQ (29)
E'\|maz — mazimale kinetische Energie des Atoms nach dem Stofprozess
Me — Ruhmasse des Elektrons
E. — Primadrelektronenenergie vor StofSprozess
My — Ruhmasse des Atoms

In Abbﬂdung ist B’ |maz fiir die jeweilige Atomsorte des (In)(Ga)N-Materialsystems
in Abhéngigkeit von der Energie der Priméarelektronen aufgetragen. Darin kann man er-
kennen, dass bei gleicher Primérelektronenenergie die kinetische Energie von Indium iiber
Gallium zu Stickstoff steigt.
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2 Kathodolumineszenzspektroskopie im STEM

Abbildung 2.13: Berechne-
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Damit ein Atom permanent die Gitterposition verldsst, muss dessen kinetische Energie
die zur Verlagerung benotigte Energie iiberschreiten. Unterhalb dieser Grenzwertenergie
ist eine Verschiebung des Atoms unwahrscheinlich. Bisher konnte eine Grenzwertenergie
an GaN mit einer Bestrahlung von 0,7 MeV- bis 1 MeV-Elektronen fiir ein Galliumatom
zu 20,5¢eV und fiir ein Stickstoffatom zu 10,8 eV bestimmt werden [103]. Da bisher keine
experimentellen Daten fiir die Grenzwertenergie von InN bekannt sind, wurde nach Mera
et. al [104] ein mittlerer Wert von 10V fiir die Aktivierungsenergie des knock-on-Prozesses
berechnet”] Die Grenzwertenergien fiir die beiden Materialien GaN und InN sind in der
Abbildung eingetragen. Ein initialer knock-on-Prozess findet fiir Gallium- bzw. In-
diumatome erst oberhalb von 200keV Priméarelektronenenergie statt. Jedoch kann eine
Verlagerung des Stickstoffatoms in GaN bzw. InN bereits oberhalb von 65 keV bzw. 60 keV
auftreten. Damit ist ein am Stickstoffatom einsetzender knock-on-Prozess im GaN bzw.
InN moglich. Diese Stickstoffverlagerung wurde bereits fiir 100 keV beobachtet [100].

Lokales Aufheizen des Praparats

Inelastische Wechselwirkungen der Primaérelektronen sind mit einem Energieverlust der
einstrahlenden Elektronen verbunden. Unter der Annahme, dass der Energieverlust aus-
schliefslich das Aufheizen des Festkorpers begiinstigt, kann die eingestrahlte Leistung P,
mit Hilfe der generierten Wérme pro Einheitslange d@/dz nach oben abgeschétzt werden
[76]:

Dje Aktivierungsenergie kann nach Mera et al. nach der empirischen Formel Eq = 0,859(10/0)4’363
berechnet werden (¢ sei die Gitterkonstante). Fiir InN wurde die c-Gitterkonstante mit 5,7 A zur Be-
rechnung der Grenzwertenergie verwendet.
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. I Ninel dQ

Py, = e adfoil' (210)
1. — Strom des einfallenden Primdrelektronenstrahls
e — Elementarladung
Ninel — mittlere Anzahl inelastischer Stdfie je Primdrelektron

dQ/dz - generierte Wérme pro Einheitslange

Der erste Term in Gleichung [2.10] stellt die Anzahl der inelastisch wechselwirkenden
Primérelektronen je Zeiteinheit dar. Die mittlere Anzahl inelastischer Wechselwirkungen
je Priméirelektron N ist identisch zur relativen Schichtdicke (siehe Abschnitt [2.3.2)).
Der zweite Term driickt den Energieverlust in der Schicht mit der Dicke dy,; aus. Dieser
Term kann durch den mittleren Energieverlust je Primérelektronen ausgedriickt werden,
der durch Ep - dfoir/limyp gegeben ist (siehe Abschnitt . Um die stationadre Tempe-
ratur innerhalb des Bestrahlungsspots zu erhalten, wird P;, der durch Warmeleitung und
Warmestrahlung an die Umgebung abgegebenen Leistung gleichgesetzt. Der Einfluss der
Warmestrahlung kann aufgrund des geringen Emissionsvermogens vernachléssigt werden
[76, 105]. Die Differentialgleichung lautet damit fiir einen fokussierten Elektronenstrahl

und einem Abstand zur Elektronensonde r grofer als Rpope/2 [76]:

dar d I.Npe dQ 1
Py =-2mrtk — - — = — —_— —. 2.11
b TR dr dr 2mex  dz 7 ( )
r  — radialer Abstand zur Elektronensondenmitte
kK — Warmeleitfihigkeit
Die Temperaturerhéhung am Rand des Bestrahlungsflecks betrédgt somit
I. Epdyy 2R
AT = ¢ ZEofot g, (222 (2.12)
2mex 17, fp d

R — Abstand zu Bestrahlungsmittelpunkt bei dem T = Ty
To - Temperatur der TEM-Lamelle ohne Elektronenbestrahlung

Der Radius R ist dabei der Abstand vom Bestrahlungsmittelpunkt zu den Punkten, bei
denen die Temperatur gerade wieder Ty betragt. Die geringe Temperaturerh6hung vom
Rand zum Mittelpunkt des Elektronenspots kann gegentiiber der Temperaturdifferenz von
R zum Elektronensondenrand vernéchléssigt werden und somit die Gleichung fiir die
Abschétzung der maximalen Temperatur genutzt werden [76].

Fiir die Berechnung wurde der experimentell bestimmte Sondendurchmesser von 0,56 nm
und eine mittlere freie Weglénge von 90 nm verwendet. Mit dem am TECNAIF20 maxi-

mal realisierbaren Strahlstrom von 4,6 nA, 100 ym Abstand zum Sondenmittelpunkt und
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2 Kathodolumineszenzspektroskopie im STEM

einer Wirmeleitfihigkeit fiir GaN von 1,3 Wem ™K™' [106] ergibt sich eine Temperatur-
erhhung von 18 mK. Die lokale Erwdrmung und damit die Schadigung durch Aufheizen
bei Raumtemperatur [100] als auch bei LHe-Temperatur kann somit als vernachléssigbar

angenomimen werden.

Radiolyse

Radiolyse, die in Materialien mit ionischem und/oder kovalentem Bindungsanteil auftritt,
wird durch die inelastische Streuung von Priméirelektronen an Elektronen des Festkor-
pers verursacht [70, [77]. Mogliche Streuprozesse, die den radiolytischen Prozess initiieren,
sind die Ionisierung der inneren Schalen mit der einhergehenden Emission eines Rontgen-
quants oder Augerelektrons, die Anregung von Plasmonen, die Generation von Elektron-
Loch-Paaren bzw. Wannierexzitonen und die Erzeugung von lokal gebundenen Exzitonen
[76]. Die Kathodolumineszenz ist dementsprechend die Folge strahlender Rekombination
von Elektron-Loch-Paaren, die durch einen radiolytischen Prozess generiert wurden. Dar-
iiberhinaus kann Radiolyse die Generation von nichtstrahlenden Rekombinationszentren

verursachen.

Elektronenstrahlschdadigung an einer InGaN-Mehrfachquantenfilmstruktur

Die Effekte der Elektronenbestrahlung auf die Kathodolumineszenz in der STEM-CL-
Mikroskopie werden im Folgenden an einer InGaN-Mehrfachquantenfilmstruktur (MQW)
untersucht. Bei der Probe wurde auf einem c-planaren Saphirsubstrat eine GaN-Schicht
epitaktisch abgeschieden, um danach einen dreifach InGaN-Quantenfilm aufzuwachsen.
Die Schichtdicke der GaN-Barrieren betragt 18,5 nm. Die auf dem MQW befindliche GaN-
Schicht weist eine Schichtdicke von 54 nm auf. Darauf wurde eine elektronenblockierende
AlGaN-Schicht und eine 164 nm dicke GaN-Deckschicht gewachsen. Diese Probe wurde als
TEM-Folie fiir Draufsichtuntersuchungen prépariert.

Zur bewusst herbeigefiihrten Elektronenstrahlschidigung an der InGaN-MQW-Struktur
wurde eine Fliche von 1,2-1,2m? bei einer Beschleunigungsspannung von 80kV abge-
rastert. Um die zeitliche Entwicklung der InGaN-MQW-Intensitdt zu untersuchen, wurde
die CL-Intensitdt im spektralen Fenster von (392+3,5) nm erfasst. In Abbildung ist
die CL-Intensitdt des InGaN-MQWs als Funktion der Elektronendosis dargestellt. Darin
ist im Bereich von 0 bis 7,5 C/cm? ein anfinglicher Intensitéitsanstieg zu beobachten. Die
Zunahme der InGaN-MQW-Intensitét ist mit einer Erhéhung der strahlenden Rekombi-
nationsrate verbunden und kann damit als Aktivierungsprozess interpretiert werden. Ein
derartiger Intensititsanstieg konnte fiir jedwede Einstellung des Primérstrahlstroms [72]
und anderen InGaN-MQW-Strukturen beobachtet werden. Nach dem Erreichen des In-
tensitdtsmaximums ist ein relativ zum anfénglichen Intensitétsanstieg geringfiigiger Abfall

der InGaN-Intensitit zu verzeichnen. Fiir Elektronendosen oberhalb von 7,5C/cm? kann
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somit auf einen Degradationsprozess der MQW-Kathodolumineszenz mit nichtlinearem
Intensitéatsverlauf geschlossen werden.

In TEM-CL-Strahlschadigungsexperimenten von Boyall et al. an InGaN-MQWs wurde
lediglich eine deutliche Intensitdtsabnahme und kein Aktivierungsprozess berichtet [107].
Jedoch wurde bei Boyall et al. eine Beschleunigungsspannung von 120kV und ein ver-
gleichsweise hoher Strahlstrom von 9,5nA verwendet, bei der nach den Beobachtungen
von Bastek [24] eine merklich hohere Strahlschiddigung als bei 80kV vorherrscht.

Gleiche Beobachtungen eines Aktivierungsprozesses mit anschlieffender Degradation in-
nerhalb der STEM-CL-Mikroskopie wurden von Scheel et al. an Cu(In,Ga)Ses gemacht
[108]. Darin wird der anféingliche Anstieg der Intensitdt mit einer Erhéhung der Konzen-
tration von strahlenden Rekombinationszentren in Verbindung gesetzt. Es wird angenom-
men, dass diese Generationsrate proportional zur Stromdichte ist und zusétzlich generierte
strahlende Zentren wieder in nichtstrahlende umgewandelt werden. Mit der von Scheel et
al. vorgeschlagenen Funktion der Schadigungskinetik lésst sich zwar der Aktivierungsbe-
reich und unmittelbar anschliefsende Intensitdtsabfall anpassen. Jedoch weicht fiir hohe
Elektronendosen die Anpassungsfunktion stark von den experimentellen Werten ab.

Im Degradationsbereich zeigt das von Ohno et al. [109] eingefiihrte Lumineszenzmo-
dell und dessen Modifikation von Bastek [24] bessere Ubereinstimmung. Darin wird an-
genommen, dass die Konzentration nichtstrahlender Rekombinationszentren mit der Elek-
tronendosis zeitlich ansteigt. Ein konstanter Einfangquerschnitt der Ladungstréager und
eine konstante Ladungstrigerdriftgeschwindigkeit bzw. -lebensdauer fiir die strahlende
und nichtstrahlende Rekombination wird vorausgesetzt. Das Modell der Degradation nach
Ohno/Bastek ist damit eine mogliche Ursache des Intensitétsabfalls der InGaN-MQW-
Lumineszenz fiir hohe Elektronendosen. Boyall et al. postulieren in diesem Zusammenhang
analog zur Bildung von Farbzentren in Alkalihalogeniden einen Radiolyseprozess, der fiir

die Elektronenstrahlschidigung verantwortlich sein soll [107].
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2 Kathodolumineszenzspektroskopie im STEM

2.3.5 Diinnschichtinterferenzen

Diinnschichtinterferenz ist ein allgemeines Phénomen, welches bei der kohirenten Uberla-
gerung von an der Grenzflache Material-Umgebungsmedium reflektierten und/oder trans-
mittierten Lichtstrahlen auftritt. Die praparierten Lamellen miissen zur Realisierung der
Elektronentransparenz in der Transmissionselektronenmikroskopie notwendigerweise Di-
cken weit unterhalb von 500 nm aufweisen. Damit existiert die Moglichkeit der Ausbildung
von Interferenzerscheinungen in TEM-Filmen. Derartige Diinnschichtinterferenzphénome-
ne wurden bisher in einigen STEM-CL-Experimenten beobachtet [110, 111} 112l 113].

Im Folgenden sollen Diinnschichtinterferenzen an einer in Draufsicht préaparierten TEM-
Folie aufgezeigt und diskutiert werden. Die verwendete Probe beinhaltet einen InGaN-
SQW mit GaN-Barrieren. Der schematische Aufbau der préparierten Probe ist in Abb.
zu sehen. Weitere Informationen zur Pufferstruktur und Wachstum der Probe kann
in Abschnitt nachgelesen werden.

In Abbildung ist die STEM-CL-Ubersichtsaufnahme bei Raumtemperatur zu se-
hen. Das STEM (HAADF)-Bild in Abb. 2.16|(a) zeigt die konzentrisch zum Prépara-
tionsloch (rot markiert) dicker werdende Probe. Hohe/geringe HAADF-Intensitaten im
STEM-Bild entsprechen grofen/geringen Schichtdicken, da mit zunehmender Schichtdicke
weniger Primérelektronen die Probe transmittieren. Damit stellt das HAADF-Signal ein
Maf fiir die Schichtdicke des Préparats dar. Das simultan aufgezeichnete panchromatische
Intensitatbild in Abb. (b) zeigt konzentrisch zum Préparationsloch angeordnete Inter-
ferenzstreifen mit deutlichen Intensitédtsminima/-maxima fiir die ersten Interferenzringe.
In Abb. 2.16](c) sind einzelne Isolininen des HAADF-Signals dargestellt, die mit Linien
gleicher Schichtdicke asoziiert werden kénnen. Beim Vergleich des HAADF-Bildes bzw. der

HAADF-Isolinienkarte mit dem panchromatischen CLI zeigt sich, dass die Interferenzstrei-

GaN cap
InGaN SQW |
GaN buffer

‘ e”/(/
[ £ £

fa
Abbildung 2.15: Schematische Darstellung der keilpraparierten Probe mit InGaN-SQW

und Keilwinkel a und eingezeichnetem Strahlengang der vom InGaN-SQW emittierten

Strahlen (rote Linien) bei einem Austrittswinkel 6.
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preparation
hole

Abbildung 2.16: Diinnschichtinterferenzen im Draufsichtpraparierten TEM-Film: (a)
STEM (HAADF)-Bild in Ubersicht mit Priiparationsloch (rot markiert), (b) simultan
aufgezeichnetes panchromatisches CL-Intensitétsbild zeigt konzentrisch um das Préparati-
onsloch angeordnete Interferenzstreifen, (c) Isolinien-Karte des HAADF-Kontrastes (T =
RT).

fen parallel zu den Bereichen gleicher HAADF-Intensitit und damit gleicher Schichtdicke
verlaufen. Der Kontrast zwischen Intensitdtsminima und -maxima nimmt dabei mit zu-
nehmender Interferenzordnung ab. Dies konnte unter anderem auf die begrenzte Kohérenz
der emittierten Lumineszenz zuriickgefiihrt werden [I11]. Eine endliche Kohérenz hat den

Effekt der unterdriickten Interferenzféhigkeit fiir Strahlen grofsen Gangunterschieds.

Die spektrale Charakteristik dieses Interferenzphénomens ist in Abhéngigkeit der Positi-
on mittels Linienscans bei Raumtemperatur analysiert worden. Dabei wurde der Linienscan
entlang des Schichtdickengradienten durchgefiihrt. In Abb. (a) ist dieser Linienscan zu
sehen, worin die gelbe Defektlumineszenz (A = 575 nm) und bandkantennahe Emission vom
GaN (A=370nm) als auch die InGaN-SQW-Lumineszenz (A =403nm) auftritt. Erst ab
einer Position von x =5 um setzt die InGaN-SQW-CL ein, da fiir £ <5 pm die minimale
Schichtdicke fiir CL-Spektroskopie unterschritten ist. Sowohl die bandkantennahe Emissi-
on von GaN als auch die InGaN-SQW-CL zeigen eine deutliche 6rtliche Modulation der
Intensitdten. D.h. es sind bei konstanter Emissionswellenldnge ortlich Intensitdtmaxima
und -minima erkennbar. Im Folgenden wird der Fokus auf die InGaN-Emission gelegt, da
fiir die Auswertung der Diinnschichtinterferenzen die GaN-NBE-Intensitit zu gering ist. In
Abb. 2.17)(b) ist der Intensitétsverlauf fiir vier verschiedene Wellenléingen aus dem Spek-
tralbereich der InGaN-SQW-CL (A =387 nm, 402nm, 414 nm, 432 nm) dargestellt. Graue
Kurven stellen die Messdaten und schwarze Linien deren Glattung dar. Fiir jeden mono-
chromatischen Intensitétverlauf in Abb. (b) sind oberhalb von x =5nm ausgeprégte
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2 Kathodolumineszenzspektroskopie im STEM

Intensitdtsmaxima und -minima zu sehen, die auf die beobachteten Interferenzstreifen im
panchromatischen Ubersichtsbild (b) zuriickgefiihrt werden konnen. Um das Interfe-
renzphénomen einzuordnen, wurde die Breite der Interferenzstreifen iiber deren Ordnung
in Abb. 2.17](c) abgetragen. Die Breite der Streifen bleibt iiber dem betrachteten értlichen
Bereich ndherungsweise konstant fiir die betrachteten InGaN-SQW-Emissionwellenldngen.

Das Phénomen der Diinnschichtinterferenz an einem Keil mit konstantem Schichtdicken-
gradienten zeigt eine Ortlich konstante Streifenbreite [37, [I14]. Damit kann angenommen
werden, dass in diesem hier betrachteten Bereich Interferenz am Keil vorliegt. Dies erscheint

vor dem Hintergrund der Keilschliffpraparation als sinnvoll.
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Abbildung 2.17: Spektrale Charakteristik der Diinnschichtinterferenzen: (a) CL-
Linienscan bei RT entlang des Schichtdickengradienten zeigt ortliche Intensitdtsmodulation
der InGaN-SQW-Emission (weife gestrichelte Linien: berechnete Photonenmode k-ter Ord-
nung des Keilpréiparats, siche Abb.[2.18|(b)), (b) monochromatische 6rtliche Intensitétsver-
laufe mit ausgeprigten Intensitdtsminima und -maxima ( aus CL-Linienscan extrahiert),

(c) Breite der in (b) dargestellten Interferenzstreifen.
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2.3 Kathodolumineszenzspektroskopie
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Mit dem Modell der Diinnschichtinterferenzen an einem Keil kann im Fall der InGaN-
SQW-Emission (siehe schematische Abb. [2.15) der Gangunterschied fiir destruktiv inter-

ferierende Strahlen angegeben werden:

JA = 2(dfoir(x) — deap)Vn? —sinb (2.13)
mit dsoi(r) = (x —x9) tana. (2.14)
j — Interferenzordnung
dtoit(x) — ortsabhingige TEM-Lamellendicke
deap — Dicke der Deckschicht
0 — Detektionswinkel
o — Position der Keilspitze

« - Keilwinkel

In Abb. (b) ist die laterale Position der Interferenzminima iiber der Interferenz-
ordnung abgetragen. Fiir die jeweiligen Wellenléngen ergibt sich ein linearer Verlauf, der
durch die funktionelle Abhéngigkeit z(j) aus Gleichung angepasst wurde. Um die Wel-
lenldngenabhéngigkeit des Brechungsindex zu beriicksichtigen, wurden die Werte fiir den
Brechungsindex aus [41, 42| herangezogen. Die Schichtdicke der GaN-Deckschicht wurde
mit Hilfe von TEM-Untersuchungen zu dcq, =66 nm ermittelt (sieche Abschnitt .

Zur Berechnung der Interferenzterme im Vielstrahlmodell miissen alle am CL-Spiegel
iiberlagernden Strahlen beriicksichtigt werden. Dies impliziert eine Summierung von Strah-
len, die in einem Winkelbereich von 0° (senkrechter Austritt) bis zum maximalen vom Ein-
sammelspiegel vorgegebenen Austrittswinkel austreten. Im Vergleich zum einfachen senk-
rechten Austritt wird im Fall der Winkelintegration lediglich die Amplitude der Intensi-
tatsmodulation verdndert; die Periodizitét/Abstdnde der Interferenzstreifen bleibt erhal-
ten [113]. Deshalb wird fiir die hier angewandte Analyse der einfache senkrechte Austritt

0 = 0° betrachtet. In diesem Fall ergibt sich ein Keilwinkel von o= 1,31° mit der Position
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2 Kathodolumineszenzspektroskopie im STEM

der Keilspitze bei zg=-38,5 pm.

Derartige Diinnschichtinterferenzen in der STEM-CL sind erfahrungsgemaéfs deutlich in
Draufsichtspraparierten Proben zu erkennen. Hingegen sind in Querschnittsuntersuchungen
Interferenzphdnomene nur schwierig auszumachen. Dies kann einerseits an der Probengeo-
metrie liegen. Andererseits wird bei der Draufsichtspraparation die Probenoberfliache nicht
behandelt, sodass hier eine scharfe Grenzflache zum Vakuum existiert. Im Gegensatz dazu

werden bei der Querschnittspraparation beide Oberflichen mechanisch poliert und geétzt.
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3 Nitridische Mikrokavitaten mit

InGaN-Quantenfilmen als aktives
Medium

Aufgrund der auferordentlichen optischen Eigenschaften sind InGaN/GaN-Quantenhete-
rostrukturen die Basis aktiver Schichten in lichtemittierenden Dioden, deren Realisierung
mit dem Nobelpreis 2014 honoriert wurde. Im Gegensatz zu diesen bemerkenswerten und
aukergewohnlichen technischen Durchbriichen sind die physikalischen Figenschaften von
InGaN-QWs weiterhin nicht vollstandig verstanden und werden in der wissenschaftlichen
Gemeinschaft fortwahrend diskutiert. Denn trotz der hohen Versetzungsdichte von mehr als
10° cm™ im GaN-Barrierematerial, besitzen auf Fremdsubstraten gewachsene InGaN/GaN-
QWs mit geringer Indiumkonzentration ([In] < 20%) typischerweise eine hohe interne Quan-
teneffizienz.

Dieser Vorteil gegeniiber anderen Materialien wird unter anderem der Unterdriickung
der Ladungstrégerdiffusion hin zu Versetzungen (TD) zugeschrieben. In Kapitel wird
eine mogliche Ursache dieses Mechanismus im Kontext des Verzerrungsfeldes und der Kon-
zentrationsfluktuationen nahe Versetzungen vorgestellt. Eine Diskussion zu bisher ange-
nommenen Mechanismen schliefst sich dem an.

Der hohe Grad an Ladungstrégerlokalisierung, die aus Indium-Kompositionsfluktuatio-
nen resultiert, fiihrt zu einer effektiven Rekombination. Dieser Aspekt wird als wesentli-
che Ursache der hohen internen Quantenausbeute von InGaN/GaN-QWs betrachtet. In
Kapitel und werden hochortsaufgeloste STEM-CL-Messungen présentiert, die auf
eine starke Ladungstréigerlokalisierung schlieften lassen. Diese ist mit quantenpunktartigen
Emissionslinien verbunden.

Im Vergleich zu bindren QWs fithren diese Fluktuationen allerdings zu einer grofsen in-
homogenen Linienverbreiterung, wodurch die spektrale Resonanz zur Kavitdtsmode nur
fiir einen Anteil der emittierten Strahlung erfiillt ist. Die Konsequenz sind hohere Schwell-
werte bei VCSEL oder das Verbleiben im schwachen Kopplungsregime. Um derartigen
Effekt zu umgehen, wiirde eine Erh6hung der QW-Anzahl in diesen Strukturen a prio-
ri zu einer Erhohung des Einschriankungsfaktors fiir VCSEL bzw. der Exziton-Photon-
Kopplungsstérke fiihren. In Kapitel wird die maximale Anzahl an moglichen QWs in

einer GaN-Mikrokavitat aufgrund von Relaxationsmechanismen vorgestellt.
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3 Nitridische MCs mit InGaN-QWs als aktives Medium

In Kapitel [3:4] wird eine hybride Mikrokavitét, die unter optischem Pumpen Lasingver-
halten zeigt, vorgestellt. Die Konsequenzen der exzitonischen Unordnung in InGaN/GaN-
QWs werden zusammen mit der photonischen Unordnung fiir diese VCSEL-Struktur mit
Hilfe ortsaufgeloster Photolumineszenzmessungen (PL) analysiert und diskutiert.

Einige der in diesem Kapitel dargestellten Ergebnisse sind bereits in folgenden Verof-

fentlichungen erschienen [115] [116].
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3.1 Einfluss von Versetzungen auf InGaN-SQW-FEigenschaften

3.1 Einfluss von Versetzungen auf die optischen

Eigenschaften eines InGaN-Einzelquantenfilms

Verglichen zu ihrem Gruppe III-Arsenid-Pendant, beinhalten heteroepitaktisch gewach-
sene Quantenfilmschichten auf I1I-Nitrid-Basis eine relativ hohe Anzahl an vollstdndigen
Versetzungen. Aus diesem Grund wird angenommen, dass die Effizienz lichtemittieren-
der III-Nitrid-Bauelemente durch nichtstrahlende Rekombinationsprozesse an Versetzun-
gen drastisch reduziert ist. Gleichwohl demonstrierte S. Nakamura et al. [I17] trotz der
hohen Versetzungsdichte die Realisierung hochsteffizienter LEDs und LDs auf Basis von
InGaN/GaN-Quantenfilmen, welche zum heutigen Zeitpunkt vollstdndig kommerzialisiert
sind. Im Gegensatz zu diesen bemerkenswerten und auftergewohnlichen technischen Durch-
briichen sind die physikalischen Eigenschaften der essentiellen Komponente - das aktive
Medium - weiterhin nicht vollstdndig verstanden und werden in der wissenschaftlichen

Gemeinschaft fortwahrend diskutiert.

Im Folgenden sollen die Auswirkungen von Versetzungen auf InGaN/GaN-Quantenfilme
diskutiert werden. Dazu wird zunéchst eine Theorie zu lokalen elektrischen Eigenschaften
von GaN in Versetzungsnahe préasentiert, um dann auf die lokalen Eigenschaften einer

InGaN/GaN-Heterostruktur in der Ndhe von einzelen Versetzungen schliefen zu kénnen.

3.1.1 Theoretische Aspekte zu Versetzungen im GaN

Allgemein sind Versetzungen lineare Kristallgitterdefekte, die die atomare Anordnung als
auch die interatomaren Abstdnde verdndern. In unmittelbarer Ndhe zum Versetzungs-
kern konnen dadurch stark verdnderte Bindungsliangen [I18], nicht abgeséittigte Bindun-
gen [119], [120] oder atomare Defekte, wie interstitielle Punktdefekte, Vakanzen [121] oder
Storstellen [122] auftreten, was zu einer Veranderung der elektrischen Eigenschaften in

Versetzungsnidhe fiihren kann.

Dariiber hinaus erzeugt eine Versetzung ein weitreichendes Verzerrungsfeld. Je nach
Verzerrungsart kann die Modifizierung der atomaren Absténde zu einer energetischen Ver-
schiebung der Leitungs- und Valenzbénder und somit zur Bandliickenverdnderung fiihren.
Zur Bestimmung des Verzerrungsfeldes einer TD kann die Kontinuumselastizitdtstheorie
fir Abstédnde grofer als 1nm zum Kern herangezogen werden [123]. Daraus resultiert
fiir die Komponenten des Verzerrungstensors im Fall einer Stufenversetzung mit Burgers-
vektor b = 1 /3(1120) im unendlich ausgedehnten Kristall und kartesischen Koordinaten
[124), 125] [126]:
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3 Nitridische MCs mit InGaN-QWs als aktives Medium

b (3C1 + Cr) 22 + (C11 — Ch2) 2

= 3.1
Cox 47 y 011(£E2 + y2)2 ’ ( )
b —(Ci1+3C1p) 2 + (Ci1 — Cra) 2
Cyy = Y ) 2\2 ) (32)
47 011(.’1,‘ +vy )
b Cip+Cra 2% —y?
= — 3.3
Cay 2 Cnp v (22 +y2)?’ (3:3)
€ =€z =€, = 0. (3.4)
b — Ldnge des Burgersvektors
Cij  — Komponenten des Elastizititstensors

Aufgrund der sechszéhligen Symmetrie der Wurtzitstruktur existieren sechs dquivalente
stufenartige Versetzungen. Im kartesischen Koordinatensystem ist x parallel zum Burgers-
vektor ((1120)-Richtung) und y senkrecht dazu ((1100)-Richtung) zu wihlen [125] [126].

In Abbildung (a) sind die sechs Burgersvektoren einer Stufenversetzung schematisch in

10°
|Stress|
Abbildung 3.1: Theoretische 2D-Ortsverteilungen um Stufenversetzung in GaN: (a) Bur-
gersvektoren (schwarze/roter Pfeil) der sechs dquivalenten Stufenversetzungen, (b-f) Ver-

zerrungskomponenten; schwarzer Punkt - Versetzungskern, Dreibein in (b) gilt fir (b-f),

weifte gestrichelte Linie - Nullniveaulinie, Plus-/Minuszeichen - Vorzeichen.
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3.1 Einfluss von Versetzungen auf InGaN-SQW-Eigenschaften

-4 -3 -2
10 |Strc;lsos| 10
Abbildung 3.2: Berechnungen der Ortsverteilungen um eine Schraubenversetzung: (a,
b) Verrungskomponenten (Skala unter (b) gilt fiir (a, b)); schwarzer Punkt - Position der

Versetzung, weike gestrichelte Linie - Nullniveaulinie, Plus-/Minuszeichen - Vorzeichen.

c-Projektion des Wurtzitkristalls dargestellt. Die zweidimensionale Verteilung des Betrags
der Verzerrungen in der c-Ebene ist in den Abb. B.1](b-f) dargestellt, wobei die Position der
Versetzung durch einen schwarzen Punkt markiert ist. Mittels Plus- bzw. Minuszeichen ist
das Vorzeichen der Verzerrung und durch eine weife Strichlinie die Nullniveaulinie geken-
zeichnet. Die kristallographischen Richtungen sind durch das Dreibein (siehe Abb. [3.1](b))
festgelegt und beziehen sich wie auch die farbkodierte Verzerrungsskala auf die Abb. (b—
f). Zur Berechnung der Verzerrungen wurden die elastischen Konstanten aus Vurgaftman
et al. [127] herangezogen und der Betrag des Burgersvektors zu 3,189 A gewihlt.

In Abb. B.1](d) ist zu erkennen, dass die Scherverzerrung e, fiir =0 als auch y =+
verschwindet. Die anisotrope Verzerrung e;, — €,y (siehe Abb. [3.1](f)) wird ausschlieRlich
fir =0 oder y =0 Null. Reine biaxiale Verzerrung (e;» = €y,) ist damit lediglich in der
Ebene gegeben, die senkrecht zum Burgersvektor steht und den Versetzungskern beinhaltet.
Weiterhin ist der Betrag der hydrostatischen Verzerrung €., + €, in Abb. (e) zu sehen.

Fiir die Verzerrungskomponenten einer Schraubenversetzung im unendlich ausgedehnten

Kristall gilt hingegen [124], [125], [126]:

€re = €Eyy = €22 = €4y = 0, (3.5)
by
€xz — _Emﬂ (3-6)
b T

Damit existieren im Fall der Schraubenversetzung ausschlieklich Scherverzerrungskompo-
nenten, deren Betrag und Vorzeichen in Abb. (a, b) dargestellt ist. Das Dreibein in
Abb.(a) zeigt die kristallographische Orientierung, die sich ebenfalls auf Abb. (b)
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3 Nitridische MCs mit InGaN-QWs als aktives Medium

bezieht. Die weiflen Strichlinien kennzeichnen die Nullniveaulinie und das Plus- bzw. Mi-

nuszeichen symbolisiert das Vorzeichen der Verzerrung im jeweiligen Gebiet.

Anderung der Ubergangsenergien um Versetzungen

Wie im vorherigen Abschnitt erldutert wurde, erzeugen sowohl Stufen- als auch Schrauben-
versetzungen ein Verzerrungsfeld. Das Verzerrungsfeld ist im Allgemeinen charakterisiert
durch Scherkomponenten und anistrope Beitrage €, — €y, #0. Damit wird die hexa-
gonale Symmetrie des Wurtzitkristalls gebrochen und die Deformationspotentiale bzgl.
Scherung und Anisotropie miissen berticksichtigt werden [128, [129]. Innerhalb der 6x6
k-p-Methode kann die verzerrungsbedingte Energieverschiebung des Leitungs- AFEs und
der beiden obersten Valenzbénder AFE; o am I'-Punkt fiir den Fall einer Stufenversetzung

wie folgt angegeben werden:

AEc = ac(€zn + €yy) (3.8)
ABEip = (Ds+Da)lers + ) % /A + D2l(car — )2 + 2, (3.9)
AEc - energetische Verschiebung der Leitungsbandkante
AFE1 o — energetische Verschiebung der Valenzbandkanten
Qet — Deformationspotential des Leistungsbandes
Dy 45 — Deformationspotentiale der Valenzbinder
Ag — Spin-Bahn-Aufspaltung

Diese analytischen Ausdriicke ergeben sich durch Losung des Energieeigenwertproblems mit
dem Hamiltonian des k-p-Storungsansatzes nach Bir und Pikus [I128], wobei hierin fiir eine
Stufenversetzung typisch €., €;. und €,, zu Null gewahlt wurde. Nur bei verschwinden-
der anisotroper Verzerrung und gleichzeitig verschwindender Scherverzerrung ergibt sich
der Ausdruck fiir einen biaxial verspannten Wurtzitkristall [128, 130]. In Abb. [3.3|(a) ist
die Veréinderung der Ubergangsenergie vom Leitungs- zum obersten Valenzband AEq im
Verzerrungsfeld einer Schraubenversetzung dargestellt. Der schwarze Punkt in Bildmitte
markiert den Versetzungskern und die gestrichelte weifie Linie kennzeichnet die Nullniveau-
linie der Energieverschiebung. Unterhalb (oberhalb) der weifen Linie ist eine Erhéhung
(Verringerung) der Ubergangsenergie verglichen zum unverspannten Fall durch ein Plus-
(Minus-)Zeichen symbolisiert. Die weifse Strichlinie zeigt die Niveaulinie bei der die ener-
getische Verschiebung 10 meV betrigt, die bei einem maximalen Abstand von 20 nm zum
Versetzungskern vorzufinden ist. Eine héhere Energieverschiebung tritt bei Annédherung
zum Versetzungskern ein.

Existiert ausschlieflich eine Scherdehnung des Wurtzitkristalls €., €,. oder €, so verén-

dert sich die energetische Lage des Leitungsbandes nicht. Jedoch kann sich im Allgemeinen
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3.1 Einfluss von Versetzungen auf InGaN-SQW-FEigenschaften

die Lage der Valenzbander und deren Reihenfolge verindern [129] [128]. Das Verzerrungs-
feld der Stufenversetzung verursacht nach Gleichung zwar eine Verschiebung der oberen
beiden Valenzbénder Fj 2, jedoch bleibt deren Reihenfolge erhalten. Das Valenzband FE,

bleibt als oberstes Valenzband bestehen. Dies &ndert sich im Fall der Schraubenversetzung.

100

(a) edge TD (b) screw TD

N
)

|Energy Difference| (meV)

Abbildung 3.3: Anderung der Ubergangsenergie zwischen Leitungs- und obersten Valenz-
band um (a) Stufen- und (b) Schraubenversetzung; schwarzer Punkt - Versetzungskern,
Dreibein in (a) gilt fiir (a,b), weile gestrichelte Linie - Nullniveaulinie, Plus-/Minuszeichen

- Vorzeichen.

Fiir die Schraubenversetzung kénnen innheralb der 6x6 k-p-Methode am I'-Punkt fol-

gende Energien fiir die Valenzbander E 2 3 angegeben werden:

Bi = A (3.10)
ACT‘

B = ST+ \/N +8D3(e2, + €2,), (3.11)
ACT’

By = = \/A2 +8D2(e2, +€2), (3.12)

A.r  — Kristallfeld-Aufspaltung

wobei A, die Kristallfeldaufspaltung ist und bei der Herleitung die Spin-Bahn-Aufspal-
tung zur Vereinfachung nicht beriicksichtigt wurde. Anhand der Gleichungen [3.10} [3.11] und
[B:12)ist erkennbar, dass das Valenzband 1 energetisch konstant bleibt, aber die Valenzban-
der 2 und 3 im Verzerrungsfeld der Schraubenversetzung verschieben. Zuséatzlich nimmt
das Valenzband 2 bei nichtverschwindenden Scherverzerrungen die oberste energetische
Position ein. In Abb. (b) ist die energetische Differenz des Leitungs- zum obersten Va-
lenzband um eine Schraubenversetzung dargestellt. In Richtung der Schraubenversetzung

nimmt diese Energiedifferenz ab, was durch das negative Vorzeichen symbolisiert wird.
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3 Nitridische MCs mit InGaN-QWs als aktives Medium

In Mikrophotolumineszenzexperimenten (pPL) konnten Gmeinwieser et al. [125, 131]
die langweitreichenden Verzerrungsfelder um Versetzungen als auch deren Wechselwirkung
im GaN experimentell nachweisen. Die Verzerrungsmuster konnten durch die Energiever-
schiebungen der bandkantennahen Spektrallinien nachgewiesen werden und zeigen eine

dipolartige Ortsverteilung um den Versetzungskern von Sufen- und Mischversetzungen.

Einfluss des Verzerrungsfeldes auf die piezoelektrischen Eigenschaften

Sind die Diagonalelemente des Verzerrungstensors ungleich null, so ist ein piezoelektrisches
Polarisationsfeld in c-Richtung nach Gleichung vorhanden. Fiir die im unendlich aus-
gedehnten Kristall vorhandene Stufenversetzung ergibt sich hieraus eine zweidimensionale
Verteilung der c-Komponente des piezoelektrischen Feldes wie in Abb. (a). Die Scher-
verzerrung €, hat dabei keinen Einfluss auf die piezoelektrische Polarisation. Es zeigt sich

eine Feldverteilung [126]

—

P,, < 1/r sin® €, (3.13)

r,0,z — Zylinderkoordinaten
€; — Einheitsvektor

mit negativem (positivem) Betrag in +m-Richtung (-m-Richtung).

Im Gegensatz zur Stufenversetzung existiert im Fall der Schraubenversetzung fiir den
unverspannten GaN-Kristall keine piezoelektrische Polarisation in c-Richtung. Jedoch re-
sultiert aus den Scherverzerrungen €., und €. eine nichtverschwindende piezoelektrische
Polarisation in der basalen Ebene. In Abb. [3.4](b) ist die zweidimensionale Verteilung des
Betrags der piezoelektrischen Polarisation abgebildet. Die Richtung des piezoelektrischen

Polarisationsvektors mit [126]

—

P,, x1/r ég (3.14)

ist durch die angedeuteten Pfeile dargestellt. Zur Berechnung von P,. wurden die theore-

tisch ermittelten piezoelektrischen Konstanten von Bernardini et al. [28] herangezogen.
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(a) edge TD (b) screw TD

|Piezoelectric Polarization| (C/m?)

Abbildung 3.4: Piezoelektrische Polarisation um (a) Stufen- und (b) Schraubenverset-
zung; schwarzer Punkt - Versetzungskern, weifie gestrichelte Linie - Nullniveaulinie, Plus-

/Minuszeichen - Vorzeichen.

3.1.2 InGaN/GaN-Quantenfilmlumineszenz um Versetzungen

Nach der theoretischen Abhandlung zur Verdnderung der elektrischen Eigenschaften von
GaN um Versetzungen in Abschnitt sollen nun die experimentellen Befunde zur loka-
len Emissionseigenschaft eines InGaN/GaN-SQWs in Versetzungsnéhe présentiert werden.

Zur Untersuchung der mikro-/nanoskopischen Lumineszenzeigenschaften von InGaN/-
GaN-Quantenfilmen wurde ein einzelner InGaN-Quantenfilm mit GaN-Barrieren unter-
sucht. Diese Probe wurde mittels MOVPE auf c-planarem Saphirsubstrat mit optimierter
Pufferschicht hergestellff}] Die Pufferschicht beinhaltet eine AIN-Keimschicht mit nachfol-
gender 200 nm dicken AIN-Schicht und einer Al,Gaj«N-Gradientenschicht, bei der konti-
nuierlich die Al-Konzentration in Wachstumsrichtung verringert wurde. Zur Herabsetzung
der Versetzungsdichte in der nachfolgenden GaN-Pufferschicht wurde eine SiN-Nanomaske
epitaktisch auf der Gradientenschicht abgeschieden. Eingebettet in GaN wurde auf dem
Puffer ein einzelner InGaN-Quantenfilm mit einem Ammoniak/Gruppe-III-Prekursor-Ver-
héltnis von 3000 bei einer Temperatur von 815 °C fiir 40s gewachsen. Um die Interdiffusion
von In- und Ga-Atomen in der GaN/InGaN/GaN-Heterostruktur zu verringern, wurde die
untere als auch obere GaN-Barriere bei einer geringeren GaN-Wachstumstemperatur von
935 °C fiir jeweils 4 min gewachsen. Die gesamte Struktur wurde anschlieffend mit einer
GaN-Deckschicht bei 1115 °C bedeckt. Die schematische Zeichnung dieser Probenstruktur
ist in Abbildung [3.5|(a) zu sehen.

Das HAADF-Ubersichtsbild der querschnittspriaparierten Probe ist in Abbildung(b)
dargestellt und zeigt im unteren Bereich das Saphirsubstrat mit der nachfolgenden Al(Ga)N-

'Das MOVPE-Wachstum dieser Probe wurde an der Otto-von-Guericke-Universitit Magdeburg in der
Arbeitsgruppe um Prof. Armin Dadgar / PD Dr. André Strittmatter von Dipl.-Phys. Christoph Berger
durchgefiihrt.
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3 Nitridische MCs mit InGaN-QWs als aktives Medium
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Abbildung 3.5: (a) schematische Darstellung des Gesamtprobenaufbaus der InGaN-
SQW-Heterostruktur, (b) HAADF-Bild des Gesamtaufbaus mit (¢) HRTEM-Abbildung
der InGaN/GaN-Heterostruktur [I15].

Keim- und Gradientenschichten. Die an der Saphir-Keimschicht-Grenzfliche generierten
Versetzungen sind im HAADF-Kontrast als helle Linien erkennbar und werden an der
SiN-Nanomaske effektiv annihiliert, was in einer reduzierten Versetzungsdichte in der an-
schliefenden GaN-Pufferschicht resultiert. Auf der GaN-Pufferschicht ist der InGaN/GaN-
Einzelquantenfilm erkennbar, der sich an vereinzelten Positionen mit den zur Oberflé-
che propagierenden TDs kreuzt. Die untere GaN-Barriere zeigt in der HRTEM-Abbildung
3.5/(c) eine deutliche Abgrenzung zum InGaN-SQW. Dagegen erscheint trotz der verrin-
gerten Barrierenwachstumstemperatur die Grenzflaiche zwischen Quantenfilm und oberer
GaN-Barriere diffuser. Hierfiir kann als mogliche Ursache eine Desorption von In-Atomen
von der freiliegenden InGaN-Oberflache wéhrend des einsetzenden GaN-Barrierewachstums
genannt werden. Die Interdiffusion von In-Atomen in die dariiberliegende GaN-Schicht
kann ebenfalls nicht ausgeschlossen werden. Unter Beriicksichtigung dieser Grenzflach-
enerscheinung kann aus der HRTEM-Abbildung [3.5/(c) eine mittlere Schichtdicke von

(1,4+0,1) nm fiir die InGaN-Schicht im versetzungsfreien Bereich angegeben werden.

Die Abbildung zeigt das ortsintegrale PL-Spektrum unter HeCd-Laseranregung der
Probenoberflache bei 4 K. Darin erscheint neben der bandkantennahen PL von GaN die
intensivste Lumineszenz bei 396 nm (3,130eV), die der Emission des InGaN-SQW zuge-
ordnet werden kann. Auf der niederenergetischen Flanke der Hauptemission sind Repliken
dieses Rekombinationskanals aufgrund von Phononenwechselwirkung zu sehen, die einen
energetischen Abstand von 91 meV aufweisen. Damit stimmt der spektrale Replikenabstand

mit der Energie der longitudinal optischen (LO) Phononen im GaN E4;10) = 91,3 meV
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3.1 Einfluss von Versetzungen auf InGaN-SQW-FEigenschaften

1T=4K A InGaN

Abbildung 3.6: Ortsintegrales PL-
Spektrum bei HeCd-Laseranregung der
Probenoberflache zeigt die InGaN-SQW-
Lumineszenz mit LO-Phononenrepliken
bei 4 K; eingebettete Grafik: Intensité-
ten der LO-Phononenrepliken als Funkti-

y (arb. units)
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bzw. Eproy=92,2meV anndhernd {iberein [132]. Das ausgeprégte Auftreten der LO-
Repliklinien ist ein Anzeichen fiir eine starke Ladungstrager-Phononen-Wechselwirkung.
Das Intensitatsverhéltnis zwischen Hauptemission und Replik ist von der Elektron-Phonon-
Kopplungsstarke abhéngig, die durch den Huang-Rhys-Faktor S beschrieben wird. Bei ge-
ringen Temperaturen steht die Lumineszenzintensitét der n-ten Phononenreplik I,, mit der
Hauptemissionlinie Iy durch I, = IpS™/n! in Beziehung [I33]. In der eingefiigten Grafik
in Abbildung ist die PL-Intensitat iiber der LO-Replikordnung abgetragen. Der durch
Anpassungsfunktion ermittelte Huang-Rhys-Faktor betrégt hierbei 0,14. Die Phononenre-
pliken sind ebenfalls in CL-Experimenten zu beobachten. Im Folgenden wird der Fokus auf
die Hauptemission des InGaN-SQWs und dessen Ortliche Lumineszenzverteilung gelegt.
Nach den Betrachtungen der makroskopischen optischen Eigenschaften der InGaN/GaN-
QW-Heterostruktur soll nun die Lumineszenzverteilung mittels hochortsaufgeloster STEM-
CL-Experimente in Aufsicht bei T=16 K diskutiert werden. Das TEM-Préaparat ist in
dieser Messung derart orientiert, dass direkt die c-planare Oberfliche im (S)TEM be-
trachtet wird. Damit wird bei der Positionierung des Primérelektronenstrahls sowohl der
InGaN-SQW als auch das GaN-Barrierematerial angeregt. Die Abbildung zeigt mo-
nochromatische CL-Intensitéatsbilder der STEM-CL-Aufsichtsmessung an exakt gleicher
Position. Die bandkantennahe GaN-Emission zwischen 356,6 nm und 358,0 nm zeigt eine
inhomogene Lumineszenzverteilung mit lokal deutlich verringerter Intensitét (siche Abb.
3.7|(a)). Intensitatseinbriiche der GaN-NBE ldsst auf nichtstrahlende Rekombinationspro-
zesse im Barrierematerial schliefen. Im Fall der SQW-Hauptemission (siehe Abb. [3.7)(c))
ist gleichermafen zur GaN-NBE-Emission eine inhomogene Intensitétsverteilung mit lo-
kal verringerter Intensitét zu beobachten. Wie in Abb. [3.7)(a) offenbart das CLI in Abb.
(c) an den gleichen Positionen eine Intensitatsreduktion. Im Gegensatz dazu ist im mo-
nochromatischen Intensitéitsbild der hochenergetischen SQW-Flanke (sieche Abb. [3.7)(b))

in exakt diesen Bereichen eine deutliche Intensitdtserh6hung erkennbar. Exemplarisch sei
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3 Nitridische MCs mit InGaN-QWs als aktives Medium

fiir die Korrelation auf die in Abbildung (a—c) eingezeichneten Pfeile verwiesen. Wie
spater noch gezeigt wird, konnen diese charakteristischen Bereiche dem Wirkungsgebiet
von vollstédndigen Versetzungen zugeordnet werden.

Das schwarze Spektrum in Abb.(d) ist reprasentativ fiir die Emissionseigenschaften
aus Bereichen hoher SQW-Flankenintensitét (siehe schwarzes Quadrat in Abb.[3.7)(b)). Im
Vergleich zum grauen Spektrum zeigt es eine ausgepréigte hochenergetische Schulter der
InGaN-Emission bei gleichzeitiger Verringerung der GaN-NBE- und SQW-Peakintensitéten.
Das graue Spektrum stammt dabei aus dem graumarkierten Bereich in Abb. (b)

'

GaN NBE: SQW shoulder: SQW center:
356.6-358.0 nm 379.8-389.8 nm 392.2-402.9 nm
1(d) InGaN SQW |
1 | caN NBE

CL Intensity (arb. units)

360 370 380 390 400
Wavelength (nm)

Abbildung 3.7: Monochromatische  CL-Intensitdtsbilder — aus  STEM-CL-
Draufsichtmessung (16 K) an den spektralen Positionen der (a) GaN-NBE, (b, c)
hochenergetischen Flanke bzw. Hauptmaximum der InGaN-SQW-Emission und (d) lokale
Spektren, die in (b) markiert sind; (schwarzes Quadrat - schwarze Linie, graues Quadrat -

graues Saulendiagramm).

82



3.1 Einfluss von Versetzungen auf InGaN-SQW-FEigenschaften

3.1.3 InGaN-Quantenfilmeigenschaften nahe einzelner Versetzungen

Zur Untersuchung der strukturellen Ursache der hochenergetischen InGaN-Quantenfilm-
emission wurden Querschnitt-STEM-CL-Experimente bei 16 K durchgefiihrt. Der Vorteil
von querschnittspraparierten TEM-Lamellen liegt zum einen in der weiniger aufwendigen
Praparation. Zum anderen konnen Analysen an vergrabenen Strukturen bei sehr geringer
Primérelektronenstrahlaufweitung durchgefithrt werden. Damit sind hochstortsaufgeloste
STEM-CL-Untersuchungen an bedeckten Heterostrukturen moglich. In TEM-Aufsichts-
messungen miissen hingegen die Deckschichten oberhalb der zu analysierenden Schicht erst
durchdrungen werden. Im Folgenden werden die mittels STEM-CL-Querschnittsanalysen
erarbeiteten Quantenfilmeigenschaften in unmittelbarer Ndhe zu einzelnen Versetzungen

prasentiert.

In Abbildung ist ein STEM-CL-Mapping der querschnittspréparierten Probe darge-
stellt. Das HAADF-Bild (a) zeigt die InGaN /GaN-Quantenfilmheterostruktur, die von
einer Versetzung (mit Pfeil markiert) durchkreuzt wird. Die TD erscheint aufgrund der St6-
rung des Gitterfiihrungseffektes in hellem Graukontrast und propagiert vom GaN-Puffer
in Richtung Oberfliche. Neben der Uberlagerung des HAADF-Signals der InGaN-Schicht
und der Versetzung sind keine weiteren Auspridgungen im HAADF-Kontrast am Kreu-
zungspunkt und in dessen unmittelbarer Umgebung zu beobachten. Die im HAADF-Bild
dargestellte Region wurde bei Tieftemperatur abgerastert und an jeder Pixelposition ein
CL-Spektrum akquiriert. Das aus diesem STEM-CL-Mapping resultierende CLWI in Abb.
(b) zeigt eine Peakwellenldnge der SQW-Hauptemission bei 394 nm auferhalb des Wir-
kungsbereichs der Versetzung. Eine ausgepriagte LO-Phononenreplik auf der niederenerge-
tischen Seite ist im lokalen Spektrum (siehe Abb. [3.8|(f)) erkennbar. Unmittelbar an die
Versetzung (als Strich-Punkt-Linie markiert) angrenzend tritt hingegen eine blauverscho-
bene Emission des InGaN-SQW mit Apeqr < 390 nm auf. Das aus dieser Region extrahierte
lokale Spektrum in Abbildung|3.8|(e) weist eine Peakwellenlénge von 389 nm (3,186 eV) auf.
Auf der niederenergetischen Flanke dieses Spektrums ist keine Replik der SQW-Emission
zu sehen, was auf eine geringere Exzitonen-Phononen-Wechselwirkung nahe der Versetzung
hindeutet. Die Region der hochenergetischen SQW-CL erstreckt sich {iber mehr als 100 nm
lateralem Abstand zur Versetzung (siehe Abb. [3.8)(c)).

Die detaillierte Analyse der Entwicklung der exzitonischen SQW-Lumineszenz {iber zwei
einzelne Versetzungen TD; und TDs ist in Abbildung dargestellt. Die InGaN-SQW-
Schicht wurde hierzu direkt angeregt und parallel dazu abgerastert. Im BF-Mikrograph
3-9/(a) sind TDy und TD, durch Dreiecke gekennzeichnet. Das STEM-Signal in Abb. [3.9|(b)
zeigt eine deutliche Verringerung der BF-Intensitat in unmittelbarer Néhe der Versetzung.
Die Veranderung des Kontrastes ist in diesem Modus vorrangig auf Verspannungskon-
traste zuriickzufithren. Man kann bei beiden TDs linksseitig eine hhere BF-Intensitét als

rechtsseitig davon ausmachen. Dieser asymmetrische Kontrast-Verlauf konnte auf Verspan-
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3 Nitridische MCs mit InGaN-QWs als aktives Medium

nungsasymmetrien in lateraler Richtung hindeuten. Die Abbildung [3.9|(c) zeigt den CL-
Linienscan. Startend bei der Position =0 pm verschiebt die SQW-Emission in Richtung
TD; kontinuierlich zu geringeren Wellenléingen (siche Abb. [3.9)(c)). Dem schlieft sich eine
Rotverschiebung des Versetzungskerns an. Rechtsseitig von TD; setzt wiederum die Emissi-
on des ungestorten SQWs bei 394 nm ein. Das gleiche Verhalten der Blau-Rot-Verschiebung
linksseitig der Versetzung zeigt auch TDy und ist bei allen analysierten Versetzungen der
Fall.

398 3
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394 £
(o]
c
(]
390 ©
s
386 =
Q 90 d) SQ 91-399
00 00
3 [(e) _ i) _
s Apeak = 389 nm Apeak = 394 nm
)
‘®
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o
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Abbildung 3.8: Querschnitt-STEM-CL-Mapping des InGaN-SQW mit durch den Quan-
tenfilm durchlaufende Versetzung: (a) HAADF-Abbildung des SQW mit Versetzung (Pfeil),
(b) CL-Peakwellenldngenbild, monochromatische CL-Intensitétsbilder aus dem Spektral-
bereich der (c) hochenergetischen Flanke und (d) Hauptemission der SQW Emission (Ver-
setzung als Strich-Punkt-Linie bzw. Probe/Vakuum-Grenzflache als Strichlinie in (b-d)
markiert) und (e, f) lokale Spektren [115].
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3.1 Einfluss von Versetzungen auf InGaN-SQW-FEigenschaften
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Abbildung 3.9: Linienscan entlang des Einzelquantenfilms in lateraler Richtung iiber Ver-
setzungen TD;o: (a) BF-Abbildung des abgerasterten Bereichs, (b) BF-Intensitétsprofils

mit (c) simultan aufgezeichnetem CL-Linienscan zeigt starke Blauverschiebung in der Néhe

der Versetzungen TD1 5.

Zur Quantifizierung der SQW-Peakverschiebung wurden lokale Spektren in der Néahe
der Versetzung TD; ausgewertet. Die Abbildung [3.10|(a) stellt die lokale Emissionscha-
rakteristik bei verschiedenen Abstdnden Az zu TD; in einem Wasserfalldiagramm dar.
Positive Absténde entsprechen Orten rechtsseitig der Versetzung. Fir jede Position ist
in Abbildung (c) die Energiedifferenz zur SQW-Emission im versetzungsfreien Be-
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3 Nitridische MCs mit InGaN-QWs als aktives Medium

reich beil Apeqr = 393,6 nm (3,149€V) abgetragen. In diesen beiden Abbildungen m(a,
c) entsprechen graue Strichinien der ungestorten SQW-Peakemission und rote Makierun-
gen der Position der Versetzung. Das lokale Spektrum bei Az =-275nm in Abb. 3.10](a)
besitzt eine Peakwellenlénge von 392,3nm (3,160eV). Mit Verringerung des Abstands
schiebt die SQW-CL zu geringeren Peakwellenliangen bis 385,5nm (3,215€eV) bei Az =-
90 nm (siehe Abb. [3.10|(c)). Dies entspricht einer Blauverschiebung von 66 meV. Verfolgt
man die Entwicklung der CL weiter, erkennt man ein Einsetzen einer Rotverschiebung
kurz vor dem Kreuzungspunkt SQW/TD; bei Az =-38nm. Direkt am Versetzungskern
betriagt die CL-Peakwellenldnge 393,0nm (3,154€V), was einer energetischen Verschie-
bung von AFE =32meV entspricht. Die Rotverschiebung setzt sich rechtsseitig von TD;
bis Az =30nm fort. Fiir Az > 30nm betragen die Abweichung der SQW-Peakenergie zum
versetzungsfreien Fall nur wenige meV.

Zur FEinschédtzung des Einflusses des Verzerrungsfeldes auf die InGaN-SQW-Emission

wurden selbstkonsistente Schrédinger-Poisson-Simulationen El des versetzungsverspannten

2Hierzu wurde auf die kommerziell erhiltliche Software nextnano zuriickgegriffen, wobei die Verzerrungen
der InGaN/GaN-Heterostruktur in die Simulationssoftware importiert worden.

Energy Difference (meV)
200 150 100 50 0 -50 -100

1(a) T=16K -

392.3 nm -

- AX =-275 nm

387.9 nm

| Ax=-190 nm

TDq

——InGaN SQW Peak
(experimental)

—o—In,,Ga, ;N SQW at

edge TD (theoretical)

Norm. CL Intensity (arb. units)

I
| I 392.7 nm |

Ax =160 nm I
1 I

T T T T T I T T T T I T l| T T I T T T T I- -40_§
370 380 390 400 410 -200 -100 0 100 200 300 400 500 600
Wavelength (nm) Lateral Distance Ax (nm)
Abbildung 3.10: (a) lokale Spektren aus dem InGaN-SQW bei unterschiedlich lateralen
Abstéinden Ax zur Versetzung TD; (siche Abb. [3.9), (b) BF-Aufnahme der Versetzung,
(c) Differenz der SQW-Peakenergie in Abhéngigkeit des lateralen Abstands.
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3.1 Einfluss von Versetzungen auf InGaN-SQW-FEigenschaften

InGaN-SQWs durchgefiihrt. Dazu wurde fiir einen InGaN-Einzelquantenfilm mit einer In-
Konzentration von 10% angenommen, dass der SQW pseudomorph auf dem Barrieremate-
rial aufwéchst und damit die gleiche Gitterkonstante wie das GaN-Material im Bereich der
Versetzung annimmt. Die Verzerrung des pseudormorph verspannten InGaN-Quantenfilms

ist iiber folgende Beziehung mit dem Verzerrungsfeld der Versetzung im GalN verkniipft:

InGaN agaN GaN

ezg “ = qInGaN (ex; + 1) -1 (3'15)
0

InGaN agazv GaN

= (e 1) -1 (3.16)
0

Damit lasst sich innerhalb der Kontinuumselastizitdtstheorie auf die Verspannung in der
InGaN-Quantenfilmschicht schliefen. Zum Vergleich zwischen Simulation und Experiment
soll lediglich eine reine Stufenversetzung studiert werden, da bei Schraubenversetzungen
ausschliefslich eine Rotverschiebung in Richtung Versetzung zu erwarten ist (siehe Ab-
schnitt . Zur Vereinfachung wurde aus dem in Abschnitt dargestellten zweidi-
mensionalen Verzerrungsprofil lediglich eine in m-Richtung und durch den Versetzungskern
verlaufende Gerade betrachtet. Diese Reduktion auf eine eindimensionale Betrachtung ist
dadurch gerechtfertigt, dass nach Abschnitt entlang der m-Richtung durch den Ver-
setzungskern die groften energetischen Verschiebungen stattfinden (siehe Abb. [3.1](g)).
Resultierend aus den Schrodinger-Poisson-Simulationen wird in Abb. (c) die Ande-
rung der niedrigsten SQW-Ubergangsenergie (blaue Strich-Kreis-Linie) als Funktion des
Abstands zur Versetzung gezeigt. Fiir negative Az ist mit geringerem Abstand zur Verset-
zung eine Blauverschiebung erkennbar, die fiir Az >-20nm die energetische Verschiebung
von 10meV iibersteigt. Im Falle positiver Az ist eine Rotverschiebung in Richtung des
Versetzungskerns zu beobachten. Im Bereich des Versetzungkerns strebt die energetische
Verschiebung der Ubergangsenergie gegen +oo fiir Az — -0 bzw. —oo fiir Az — +0. Dies ist
auf die Verzerrungssingularitiat am Stufenversetzungskern innerhalb der elastischen Konti-
nuumstheorie zuriickzufiihren.

Quantitativ stimmt die Simulation des pseudomorph verspannten Ing 1 Gag 9N /GaN-Ein-
zelquantenfilms mit den experimentell ermittelten Daten nicht iiberein. Verglichen zur
Simulation setzt eine signifikante Blauverschiebung fiir Az <0 wesentlich weiter entfernt
zum Versetzungskern ein und eine Rotverschiebung in Richtung TD wird fiir positive Ax
nicht beobachtet. Eine rein verspannungsinduzierte Blauverschiebung der InGaN-SQW-
Emission in der Nahe einer Stufenversetzung lasst sich somit ausschlieffen. Vielmehr ist
anzunehmen, dass sich die In-Konzentration und/oder die SQW-Schichtdicke in Richtung

des Versetzungskerns verédndern.
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3 Nitridische MCs mit InGaN-QWs als aktives Medium

3.2 Plastische Relaxation eines 62-fachen

InGaN-Quantenfilmstapels in einer GaN-Kavitat

Die Anzahl an optisch aktiven elektrischen Dipolen in einer Mikrokavitét ist fiir die Rea-
lisierung von Lasern niedriger Schwellwerte ein dufserst wichtiger Parameter. Im Fall von
Mikrokavitaten mit Quantenfilmen als aktives Medium kann dies durch eine Erhéhung der
QW-Anzahl umgesetzt werden. Neben der Zunahme der Absorptionswahrscheinlichkeit
von Kavitdtsphotonen ergibt sich fiir VCSEL-Strukturen ein erhéhter Einschrankungsfak-
tor [134], wodurch nach Gl eine Schwellwertverringerung der optischen Verstarkung
verbunden ist. Fiir die Realisierung inversionslos arbeitender Mikrokavitétslaser - Polari-
tonlaser - ergeben sich ebenfalls Vorteile durch Einbettung einer hohen QW-Anzahl. Hier
erhoht sich die Kopplungsstéirke zwischen Exziton und Kavitdtsphoton mit steigendem
aktiven Volumen, wodurch das fiir diesen Lasertyp notwendige starke Kopplungsregime
erreicht werden kann.

Es existiert jedoch eine Vielfalt an Einschrinkungen fiir die Anzahl an eingebetteten
QW:s in einer Mikrokavitat. Die signifikanteste Limitierung ist das wohlbekannte und un-
gewollte Phéanomen der Verspannungsrelaxation des MQW-Stapels. Es resultiert aus der
Heteroepitaxie gitterfehlangepasster Materialien und ist nachteilig fiir die Bauelementent-
wicklung von VCSEL und Polaritonlaser. Ein Verstdndnis des Relaxationsmechanismus’
und der Bedingungen des Einsetzens der Relaxation ist daher notwendig. Nachfolgend wird
die plastische Relaxation eines InGaN/GaN-MQW-Stapels in einer Mikrokavitat mittels
STEM-CL analysiert und damit die Grenzen des kohérenten Wachstums von InGaN/GaN-
Quantenheterostrukturen auf gitterangepassten AlInN/GaN-DBR-Schichten untersucht.

Die hier betrachtete Probe beinhaltet 62 InGaN/GaN-Quantenfilme, die auf einem
AlInN /GaN-Bragg-Reflektor in einer GaN 3\-Mikrokavitét eingebettet sindﬂ Der gesamte
Schichtstapel wurde mittels MOVPE auf einem 2" c-planarem Saphirsubstrat mit optimier-
ter 2 pm dicken GaN-Pufferschicht gewachsen. Der hochreflektive DBR. mit einer Reflekti-
vitdt von 99,6 % bei 420nm besteht aus 39,5 Perioden Alg gaIng 18N/GaN-Schichten. Die
3X-Kavitét setzt sich aus einer GaN-Unterschicht mit nachfolgend gewachsenem 62-fachen
Ing,14Gag gsN-Mehrfachquantenfilm, der von siliziumdotierten GaN-Barrieren begrenzt ist,
und mit einer siliziumdotierten GaN-Deckschicht abschlieft] Eine schematische Darstel-
lung des Gesamtprobenaufbaus und eine Detailansicht des Kavitédtsbereichs ist in Abb.
(a, b) zu sehen. Die im STEM-Modus akquirierte HAADF-Querschnittsaufnahme zeigt
den Kavitdtsbereich (siche Abb. [3.11](c)). Im unteren Bereich ist das oberste GaN/AlInN-
DBR-Paar zu sehen. Die Schichtdicke der AlInN- und GaN-Schichten betrdgt 50 nm bzw.

3Diese Struktur wurde an der Ecole Polytechnique Fédérale de Lausanne in der Arbeitsgruppe um Prof.
Nicolas Grandjean von Dipl.-Phys. Marlene Glauser hergestellt.

“Weiterfithrende Informationen zum MOVPE-Wachstum sind in den Verdffentlichungen von Glauser et
al. [135] und Cosendey et al. [136] zu finden.
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(a)

3L GaN cavity
with MQW

39.5 DBR pairs
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EInGaN/GaN:Si
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Abbildung 3.11: (a) Schematische Darstellung des Gesamtprobenaufbaus und (b)
eine Detailansicht des Kavitétsbereichs der 3A\-Kavitdt auf einem AlInN/GaN-DBR
mit 62 InGaN/GaN-Quantenfilmen, (c) STEM-Bild in Z-Kontrastmodus (HAADF) des

MQW-Stapels; gestrichelte Linie kennzeichnet die Kavitédt/DBR- bzw. Kavitéit/Vakuum-
Grenzflache [116].

37nm. Obenauf ist die gesamte Kavitdt, deren Schichtdicke 402 nm betragt, einschlief-
lich der 62 InGaN-QWs zu sehen. Die Schichtdicke der einzelnen Quantenfilme erhoéht
sich kontinuierlich von unten (djst gy —2nm) um mehr als 1nm in Wachstumsrichtung
(dgana gw = 3,3nm). Die GaN-Kavititsunter- und -deckschicht besitzen eine Schichtdicke
von 32nm bzw. 48 nm.

Bei Tieftemperatur (16 K) wurde der Kavitdtsbereich sequentiell abgerastert und an je-

dem Pixel ein Spektrum der InGaN-QW-Emission aufgezeichnet. Das aus dem Kavitatsbe-

T=16K ]

CL-Intensity (arb. units)

Abbildung 3.12: Ortsintegrales CL-
Spektrum bei 16 K aus dem in Abb.
{ B.13(a)  dargestelltem  Kavititsbe-

T o T T T reich zeigt 75meV breite InGaN-QW-
400 450 500 )
Wavelength (nm) Lumineszenz [116].

404 nm
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3 Nitridische MCs mit InGaN-QWs als aktives Medium

reich stammende ortsintegrale Spektrum (siehe Abb.|3.12)) offenbart eine QW-Exzitonenemission
bei 404 nm (3,068 €V) mit einer asymmetrischen Lininenform und einer Halbwertsbreite von

75meV. Nach Glauser et al. stellt diese ortsintegrale Halbwertsbreite einen Nachteil zum
Erreichen der starken Kopplung dar [137, [13§].

3.2.1 Rotverschiebung der InGaN-Emission in Wachstumsrichtung

In Abb. 3.13|(a) ist das STEM (HAADF)-Bild der Kavitétsregion und der oberen DBR-
Struktur dargestellt. Im Vergleich zu den GaN-Schichten zeigen die AlInN-DBR-Schichten
einen helleren HAADF-Kontrast. Obenauf ist die Kavitdt erkennbar, die an der Ober-
flache sogenannte V-pits aufweist. Diese Defekte sind Vertiefungen, deren Geometrie in-
versen Pyramiden gleichkommt. Die Ursache dieser Oberflachendefekte sind Versetzungen
die aus dem DBR in die Kavitit propagieren und dort durch V-pits terminiert werden.
Das HAADF-BIild korrespondiert zum spektralen Mapping und ortsintegralen Spektrum
in Abb. Das CLWI-Bild in Abb. 3.13|(b) offenbart eine starke Rotverschiebung der
SQW-Peakwellenlange von 400 nm (3,099 eV) an der Kavitéit/DBR-Grenzfléche bis 430 nm
(2,883 €V) nahe der Oberflache der Kavitét. Die entspricht einer energetischen Verschiebung
von mehr als 200 meV. Von der Kavitdt/DBR-Grenzflache bis zur Kavitdtsmitte kann le-
diglich eine schmale Peakwellenldngenverschiebung beobachtet werden, wohingegen fiir den
oberen Bereich eine Rotverschiebung von AA/Az ~12nm /100 nm erkennbar ist. Diese
vertikale inhomogene Emission fithrt zu der 75 meV breiten und asymmetrischen integralen

Lumineszenz bei 404 nm (siehe Abb. (3.12).

Zur Visualisierung der Rotverschiebung der InGaN-SQW-Emission wurden monochro-

| | | | |
400 405 410 415 420 425 430 435 440 445
Wavelength (nm)

Abbildung 3.13: Spektrales CL-Mapping des Kavitatsbereichs bei 16K: (a)
STEM (HAADF)-Bild des AlInN/GaN-DBRs und der 3A-GaN-Kavitdt; (b) CL-
Peakwellenléngenbild zeigt die spektrale Verschiebung der InGaN-SQW-Emission von der
Kavitdt/DBR-Grenzflache in Richtung Oberflache [116].
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3.2 Plastische Relaxation eines 62-fachen InGaN-MQWs

Abbildung 3.14: (a) HAADF-Bild des Kavitétsbereichs und (b—f) monochromatische
CL-Intensitétsbilder bei Tieftemperatur von 410 bis 450 nm in orangefarbenem Kontrast
iberlagert mit simultan aufgezeichnetem HAADF-Bild [116].

matische CL-Intensitétsbilder bei verschiedenen Wellenldngen aufgezeichnet und den dazu-
gehorigen HAADF-Bildern in Abb. [3:14]iberlagert. Abb. [3.14] zeigt fiir alle Aufnahmen den
gleichen Kavitétsbereich. Bei einer Detektionswellenlinge von 410 nm (Abb. 3.14)(b)) er-
scheint die héchste CL-Intensitét im unteren Bereich der Kavitat und erstreckt sich von der
Kavitéts/DBR-Grenzflache bis zur Kavitétsmitte. Dieses Gebiet zeigt die hochste Intensi-
tét und ist dem Bereich nahezu konstanter Peakwellenléinge in Abb. (b) zuzuordnen.
Bei 420 nm ist der CLI-Kontrast in Richtung der Oberfliche der Struktur verschoben (sie-
he Abb. [3.14)(c)). Diese Verschiebung setzt sich mit Erhéhung der Detektionswellenlinge
tendentiell fort. Fiir die bei 430nm (Abb. [3.14(d)), 440nm (Abb. [3.14](e)) und 450 nm
(Abb. B.14|(f)) aufgezeichneten CLI-Bilder wird die hochste Intensitéit in Oberflichennéihe

emittiert.
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3 Nitridische MCs mit InGaN-QWs als aktives Medium

3.2.2 Nachweis der plastischen Relaxation und Bestimmung der kritischen
Schichtdicke

Fiir eine detaillierte Analyse der Entwicklung der exzitonischen QW-Lumineszenz ent-
lang der Wachstumsrichtung wurde ein CL-Linienscan vom oberen Bereich des DBRs iiber
die Kavitdt in Richtung Oberfliche durchgefithrt. In Abb. ist die farbkodierte CL-
Intensitdt in halblogarithmischer Darstellung als Funktion der vertikalen Position und
Wellenlénge aufgetragen. Die Position x =0nm markiert die Grenzfliche zwischen DBR
und Kavitdt. Allgemein, ist eine starke Rotverschiebung der InGaN-Emission von 407 nm
(3,045€eV) am unteren Ende der Kavitét bis 429nm (2,889 €V) an der Oberflache zu beob-
achten. Zusétzlich ist eine deutliche Intensitétsreduktion von mehr als einer Grofenordnung
in Wachstumsrichtung erkennbar. Diese Beobachtungen decken sich mit den bisherigen Er-
gebnissen an dieser Kavitatsstruktur. Bei sorgfiltiger Verfolgung der CL-Peakwellenldngen,
die in Abb. als schwarze Punkte markiert wurden, lasst sich eine leichte kontinuierli-
che Rotverschiebung von der Kavitidt/DBR-Grenzfliche bis zu z = 191 nm erkennen. Diese
Position wurde mit einer schwarzen gestrichelten Linie in Abb. markiert und ent-
spricht der Position des 32. Quantenfilms. An dieser Stelle springt die CL-Peakwellenlédnge
abrupt um 3,6 nm (AE = 26,5meV) zu hoheren Wellenldngen. Bei der weiteren Verfolgung

der QW-Emission entlang der Wachstumsrichtung schiebt die Peakwellenldnge kontinu-

w
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CL-Intensity (arb. units)
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Abbildung 3.15: STEM-CL-Linienscan bei 16 K entlang des Kavitdtsquerschnitts. Die
schwarzen Punkte und Linien kennzeichnen die Peakwellenléinge bzw. die spektrale Position
des halben Intensitdtsmaximalwertes. Die schwarzen gestrichelten Linien markieren die

Positionen der plastischen Relaxation [116].
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ierlich zu groferen Wellenldngen bei gleichzeitiger Reduktion des Intensitdtsmaximums
und Erhohung der Peakhalbwertsbreite. Letzteres ist in Abb. durch den horizontalen
Abstand der schwarzen Strichlinien gekennzeichnet. An der Position des 55. Quanten-
films (x =322nm) findet ein weiterer abrupter Peakwellenldngensprung um AM=59nm
(AE = 40,7meV) statt. Oberhalb des 55. QWs schiebt die Peakposition wiederum bis zur
Oberflache der Struktur stetig zu groferen Wellenlédngen.

Als Ursprung der stetigen Rotverschiebung der InGaN-MQW-Lumineszenz kann die
nachgewiesene kontinuierliche Vergrofserung der QW-Schichtdicke in Wachstumsrichtung
(distow =2nm — dgandow = 3,3nm) und/oder ein hoherer Indiumeinbau angenommen
werden. Im Gegensatz dazu ist jedoch das stufenartige Verhalten des CL-Emissionspeaks
an der Position des 32. QWs primér einer abrupten Verdnderung des Verspannungszu-
standes des InGaN/GaN-MQWs zuzuordnen. Die strukturelle Kohérenz der epitaktisch
gewachsenen Schichten geht verloren und fiihrt zu einer drastischen Anderung der ver-
spannungsabhéngigen Bandliicke. Es kann angenommen werden, dass sich diese partielle
Relaxation nach 159 nm Verspannungsakkumulation von der ersten bis zur 32. Quanten-
filmschicht ereignet. Dieser Prozess wiederholt sich nach weiteren 191 nm vom 33. bis zum
55. InGaN-QW, der teilrelaxiert auf dem 32. QW aufwichst. Diese Teilrelaxation konnte

anhand von Rontgenbeugungsexperimente bestétigt werden.

Mit der Verspannungsrelaxation einer Schicht ist die Uberschreitung einer kritischen
Schichtdicke verbunden, ab der keine Kohdrenz zum darunterliegenden Material vorhanden
ist. Bisher wurden zur Berechnung der kritischen Schichtdicke von pseudomorph gewach-
senen Epitaxieschichten unterschiedliche Modelle aufgestellt. Allen gemein ist die Bildung
von Anpassungsversetzungen an den Materialgrenzflachen. Das meistgenutzte Modell ist
die Berechnung der kritischen Schichtdicke von Matthews und Blakeslee, welches einen
Kraftansatz verwendet und urspriinglich fiir kubische ITI-V-Heterostrukturen entwickelt
wurde [139]. Dieses Modell wurde von Fischer et al. um die Wechselwirkung der Versetzun-
gen untereinander erweitert [I40] und fiir die Relaxation bei Gruppe-III-Nitrid Materialien
von Holec et al. weiterentwickelt [141]. Im Gegensatz dazu benutzten People und Bean
einen empirischen Energieansatz [142], der zwar umstritten, aber erfahrungsgeméaf gut mit
experimentellen Werten iibereinstimmt. In Abb. sind die kritischen Schichtdicken fiir
kompakte und auf GaN gitterangepasste dicke InGaN-Schichten nach den Methoden von
Fischer, People und Matthews dargestellt. Nach Hums [143] wurde hier fiir die Berechnung
das Gleitsystem (1123){1122} verwendet und eine lineare Interpolation der Materialkon-
stanten vorgenommen. Weiterhin wurden die experimentellen Daten von Holec et al. [141],
Leyer et al. [144] und Parker et al. [145] ebenfalls aus deren Publikationen entnommen und
in Abb. dargestellt.

Es kann angenommen werden, dass die Verspannungsakkumulation im gesamten MQW-
Schichtstapel stattfindet. Demzufolge liefse sich der MQW als einzelne InGaN-Schicht mit
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InGaN Critical Thickness (nm)
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einer mittleren Indiumkonzentration von ca. 8 % modellieren. Unter dieser Annahme iiber-

steigt die hier ermittelte kritische Schichtdicke die theoretischen Berechnungen deutlich.

Im Fall von Matthews betrdgt der Unterschied mehr als anderthalb Gréfenordnungen.

Die geringste Abweichung ist zum Modell von People und Bean zu erkennen. In diesem

Konzentrationbereich wurden kritische Dicken fiir auf GaN/Saphir-Substraten gewachsene
InGaN-Schichten von 100nm bei [In] =8 % von Parker et al. [I45], 30nm bei [In]=10%
von Leyer et al. [I44] und 35nm bei [In] =8,5% von Holec et al. [141] angegeben. Im

Vergleich zu diesen experimentellen Ergebnissen iibersteigen die hier ermittelten Daten

~ 159nm bzw. 191 nm mit 8 % mittlerer Indiumkonzentration — deutlich jene kritischen

Schichtdicken. Die Abweichungen kénnten auf verschiedene Griinde zuriickgefiihrt werden:
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Bei den im Experiment verwendeten Unterbau der InGaN-MQW handelt es sich um
einen AlInN/GaN-DBR, welcher pseudomorph auf einem GaN/Saphir-Template auf-
wachst, jedoch grundsétzlich verspannt ist. Damit wéchst der InGaN-MQW nicht auf
relaxiertem GaN auf. In den theoretischen Kurven in Abb. B.16 ist die Gitterfehlan-

passung der InGaN-Schicht zu relaxiertem GaN angenommen.

Bei der Heteroepitaxie von Gruppe III-Nitrid-Materialien auf Saphirsubstraten wer-
den aufgrund der Gitterfehlanpassung Versetzungen generiert. Die vorhandenen Ver-
setzungen konnen die Verspannung der gewachsenen Schichten stark beeinflussen.
Somit muss die kritische Schichtdicke auch im Zusammenhang der Versetzungsdichte

betrachtet werden.

Die berechneten kritischen Schichtdicken als auch experimentellen Daten von Parker
et al., Leyer et al. und Holec et al. beziehen sich auf einzelne dicke InGaN-Schichten
und nicht auf Mehrfachquantenfilmstrukturen. In einer MQW-Struktur sind im Ge-

gensatz zum einzelnen InGaN-Film GaN-Barrieren vorhanden, die eine stark kom-
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pressive Wirkung auf die InGaN-Quantenfilme haben. Einen Ansatz zur Bestimmung
der kristischen Schichtdicke von Mehrfachquantenfilmstrukturen bietet das Modell
von Bykhovski et al. [146], welches die elastische Relaxation von Ubergitterstrukturen
behandelt. Die obere Schranke der kritischen Schichtdicke von GaN /AIN-Ubergittern
kann nach Bykhovski et al. [146] und Glauser [I35] abschétzungsweise zu 1,45 mal
der kritischen Schichtdicke der Einzelschicht angegeben werden.
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3 Nitridische MCs mit InGaN-QWs als aktives Medium

3.3 Ladungstragerlokalisierung im pseudomorph gewachsenen
InGaN-MQW

Die Studie des letzten Abschnitts illustriert die kritische Behandlung der Verspannung
von InGaN/GaN-Mehrfachquantenfilmheterostrukturen auf epitaktischen AlInN/GaN-
Bragg-Spiegeln. Um eine plastische Relaxation von violett emittierenden InGaN/GaN-
MQWs auf DBRs zu vermeiden, kann eine obere Schranke von 32 QWs fiir die Anzahl
von pseudomorph gewachsenen in einer Kavitdt eingebetteten Quantenfilme angesehen
werden. Es kann davon ausgegangen werden, dass die maximale QW-Anzahl neben der
In-Konzentration, der QW-Schichtdicke und der GaN-Barrierendicke auch von der struk-
turellen Qualitét des unteren DBRs abhéngt. Nachfolgend wird ein auf einem Bragg-Spiegel
gewachsener pseudomorpher 29-facher Ing 11Gag goN/GaN-MQW gezeigt und deren opti-

sche und strukturelle Eigenschaften diskutiert.

(a)

A GaN cavity: =——
29 InGaN QWs=——|

40 DBR pairs
GaN/Al,,,In, ;N

L SINmask |

Al Ga, N gradient
AIN with LT-AIN seed
sapphire

Abbildung 3.17: (a) Schematischer Probenaufbau einer A-GaN-Kavitét auf AlInN/GaN-
DBR mit 29 eingebetteten InGaN/GaN-Quantenfilmen, (b) TEM-Hellfeldbild zeigt eine

konstante Schichtdicke der einzelnen QWs im Kavitétsbereich.

Die betrachtete Probe wurde mittels MOVPE auf einem 2”7 c-planarem Saphirsubstrat
hergestellt. Der schematische Probenaufbau ist in Abb. (a) dargestellt. Die komple-
xe Pufferstruktur beginnt mit einer LT-AIN-Keimschicht mit nachfolgender 200 nm di-
cken AIN-Schicht und einer AlyGaj «N-Gradientenschicht (100 nm). Zur Annihilation von
Versetzungen dient eine SiN-Maske, auf der anschliefend eine 3,5 pm dicke GaN-Schicht
epitaktisch abgeschieden wurde. Diese Pufferstruktur diente nachfolgend als Template fir
einen 40-paarigen AlggoIng 18N/GaN-DBR mit einer \-GaN-Kavitat, worin ein 29-facher
Ing 11 Gag,goN/GaN-MQW-Stapel als aktives Medium eingebettet wurde. Eine Indiumkon-
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\ 20-fold MQW
389.3 nm

FWHM
27 meV

Frequency (pixel)

CL-Intensity (arb. units)

Abbildung 3.18: Ortsintegrales CL-

Spektrum des pseudomorph gewachsenen

360 380 400 420 440
Wavelength (nm) Ing 11 Gap,goN/GaN-MQWs.

zentration von 11 % konnte fiir den InGaN-MQW aus Rontgenbeugungsexperimenten be-
stimmt werden.

Sowohl die laterale als auch vertikale Homogenitét der Ing11GagggN/GaN-QWs auf
dem Alj g2Ing 13N /GaN-DBR ist im TEM-Hellfeldbild der Abb. (b) zu erkennen. Der
MQW-Stapel fiillt die gesamte Kavitdt von der DBR/GaN-Grenzfliche bis zum Kavi-
tit /Vakuum-Ubergang komplett aus, wobei die QWs in Wachstumsrichtung dquidistant
angeordnet sind. Die Schichtdicken der QWs betragen nach TEM-Messungen (1,4 +0,1) nm
mit (4,6 +0,1) nm dicken umgebenden GaN-Barrieren. Zur Bestimmung des Verspannungs-
zustandes der Schichten, wurden in Rontgenbeugungsexperimenten asymmetrische rezi-
proke Gitterkarten um den (1124)-Reflex erstelhﬂ Sie zeigen, dass die Schichten gleiche
a-Gitterkonstanten aufweisen und somit pseudomorph beziiglich GaN gewachsen sind. Im
Speziellen ist eine plastische Relaxation des 29-fachen Ing 11Gag ggN/GaN-MQWs nicht zu
sehen.

Das ortsintegrale Spektrum aus dem Kavitétsbereich (siehe Abb. der querschnitts-
préaparierten Probe zeigt eine dominante Emission des Ing 11GagggN-MQWs bei 389,3nm
(3,18 €V) mit einer zusétzlichen Emissionsschulter auf der niederenergetischen Flanke des
Hauptpeaks bei 15 K. Letztere tritt in einem energetischen Abstand von 80 meV zum Inten-
sitdtsmaximum auf und kann einer phononenassestierten Replik der Ing 11GagggN-MQW-
Lumineszenz zugeordnet werden. Der gesamte MQW-Stapel weist eine Halbwertsbreite von
65 meV auf.

Zur Analyse der spektralen Feinstruktur der InGaN-Lumineszenz individueller QWs in-
nerhalb des MQW-Stapels wurde ein Linienscan iiber den Kavititsbereich (siche Abb.
3.19|(a)) in einem ca. 75nm diinnen TEM-Folienbereich durchgefiihrt. Zur Abschétzung

der Strahlverbreiterung und des damit verbundenen Generationsvolumens wurde Glei-

5XRD-Experimente wurden an der Otto-von-Guericke-Universitat Magdeburg am Institut fiir Experi-
mentelle Physik in der Arbeitsgruppe um Prof. Dr. Armin Dadgar/Dr. André Strittmatter von Herrn
Dipl.-Phys. Christoph Berger und Herrn Dr. Jiirgen Blésing durchgefiihrt.
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3 Nitridische MCs mit InGaN-QWs als aktives Medium

Chungherangezogen (siehe Markierung 6x in Abb. (b)) Die einzelnen Quantenfilme
sind im HAADF-Bild deutlich zu erkennen und kénnen den Positionen im Linienscan an-
hand des simultan aufgezeichneten STEM-Signals direkt zugeordnet werden. Die spektrale
Entwicklung der InGaN-Emission in Wachstumsrichtung ist im normierten Linienscan in
Abb. (b) zu sehen. Dieser zeigt eine breite Hauptemission um 390 nm auf. In Wachs-

tumsrichtung ist keine Rotverschiebung der Ing 11 Gag goN-Lumineszenz zu beobachten, die
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Abbildung 3.19: STEM-CL-Analyse der Feinstruktur der Ing 11 Gag ggN-MQW-Emission
bei Tieftemperatur: (a) HAADF-Bild der 29 Ing ;1 Gag goN/GaN-QWs; (b) in Wachstums-
richtung verlaufender CL-Linienscan zeigt die Superposition von scharfen Lumineszenzlini-
en an den jeweiligen QW-Positionen (weifie Strichlinien); (c) lokales Spektrum des zehnten
QWs zeigt die Uberlagerung einzelner scharfer CL-Linien, die in eine 40 meV breite Emis-
sion resultiert, und eine LO-Phononenreplik (AE= 90 meV); (d) vergroferte Darstellung

der Emission A; mit einer Halbwertsbreite von 4,8 meV.

98



3.3 Ladungstrigerlokalisierung im pseudomorph gewachsenen InGaN-MQW

auf eine plastische Relaxation der Ing 11 Gag ggN-Epitaxieschichten hindeuten wiirden. Dies
stimmt mit der Beobachtung der Vollverspannung der MQW-Struktur zum GaN in Ront-
genbeugungsexperimenten iiberein. Am deutlichsten erscheint jedoch die Superposition von
mehreren einzelnen scharfen Lumineszenzlinien innerhalb der Ing 11 Gag,ggN-Emission. An
jeder Position lassen sich diese scharfen Lumineszenzpeaks ausmachen, die sich durchaus
iiber mehrere QWs erstrecken kénnen. Letzteres kann auf die Diffusion der Uberschuss-
ladungstriager in benachbarte QWs zuriickgefiihrt werden. Ein exemplarisches Spektrum
der QW-Emission ist in Abb. [3.19|(c) dargestellt. Es wurde exakt an der vertikalen Positi-
on des zehnten Quantenfilms extrahiert und zeigt die Uberlagerung von mehreren scharfen
Emissionslinien, die in einer Halbwertsbreite des gesamten Peaks von 40 meV resultiert. Zur
Bestimmung der Breite einer einzelnen Emissionslinie wurde ein individueller Ubergang A4
bei 381,8nm (3,2467¢eV) auf der hochenergetischen Flanke der Ing11GagggN-Emission in
Abb. [3.19|(c) ausgewihlt. Hier lisst sich eine FWHM von 4,7 meV bestimmen (siche Abb.
3.19/(d)). Neben der Hauptemission ist eine zusétzliche Replik mit einem energetischen
Abstand von 90 meV auf der niederenergetischen Flanke zu sehen und korrespondiert zur
LO-Phononenenergie im (In)GaN-System.

Das Auftreten der scharfen Emissionslinien in InGaN/GaN-QWs wird der Rekombina-
tion von Elektron-Loch-Paaren in einzelnen lokalisierten Zustédnden zugeschrieben [147].
Erstmals konnten Schoémig et al. Linienbreiten von bis zu 0,8 meV in pPL-Experimenten
an 3nm dicken mit Nanoaperturen strukturierten Ing 15Gag 85N/ GaN-Einzelquantenfilmen
nachweisen. Die hier bestimmte Linienbreite iibersteigt deutlich den FWHM-Wert von
Schomig et al. [147], befindet sich jedoch in der gleichen Gréfenordnung wie durch pPL-
Experimente bestimmte Halbwertsbreite von Glauser [I37] und kénnte aufgrund der erhdh-
ten Sensitivtédt zur lokalen Umgebung auf eine ausgepragtere spektrale Diffusion zuriick-
gefithrt werden [137]. Im Gegensatz zu Glauser et al. [I37] als auch Schomig et al. |[147]
werden in den hier durchgefithrten CL-Experimenten Uberschussladungstrager durch Elek-
tronenanregung generiert, woraus erfahrungsgemaf eine grofse spektrale Diffusion resultiert
[66]. Nichtsdestotrotz konnten derartig scharfe Lumineszenzlinien von InGaN-QWs bisher
nicht in ortsaufgelosten Kathodolumineszenzexperimenten nachgewiesen werden, was auf
die geringere rdumliche Auflésung in SEM-CL-Analysen verglichen zur Dichte und Grofse
der Lokalisierungszentren zuriickgefithrt wurde (siehe bspw. Chichibu et al. [148]).

Der Mechanismus der Ladungstragerlokalisierung und Ausbildung von quantenpunktar-

tigen Zustdnden kann auf drei Ursachen zuriickgefiihrt werden:

(i) zufallsbedingte Konzentrationsfluktuationen der InGaN-Mischverbindung auf atoma-
rer Léngenskala. Theoretische Berechnungen [149, 150, I51] zeigen, dass atomare
statistische |[In]-Fluktuationen ausreichen, um eine starke Lokalisierung von Lochern
hervorzurufen. Als Ursache der Lochlokalisierung konnten durch atomistische, em-

pirische Pseudopotentialrechnungen In-Atome in sehr niedrigkonzentrierten InGaN-
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(iii)

Verbindungen [149] bzw. In-N-In-N-In-Ketten [152) [153] vorhergesagt werden. Chi-
chibu et al. [I54] folgerten aus monoenergetischer Positronannihilationsspektroskopie
eine Loch-(Positron-)Lokalisierung an atomaren In-N Kondensaten, die auf die theo-

retisch vorhergesagten In-N-Lokalisierungszentren hindeuten.

Schichtdickenfluktuationen des Quantenfilms [I55], die eine Verdnderung der Quan-
tisierungsenergie unter Berticksichtigung des QCSE nach sich ziehen. In diesem Fall
werden nach theoretischen Analysen [I50] [I51] hauptséchlich die Elektronenwellen-
funktionen lokalisiert. Graham et al. [I56] beobachteten in STEM (HAADF)-Bildern
Monolagenfluktuationen an InGaN-Quantenfilmschichten, die als Ursache der Exzito-
nenlokalisierung angenommen werden. Gleichermafen konnten Galtrey und Kollegen
mittels Atomsondentomographie keine Anzeichen von Indiumclustering verzeichnen,
jedoch Monolagenstufen an der InGaN/GaN-QW-Grenzschicht, die zur Ladungstré-

gerlokalisierung beitragen konnten [157].

Indium-Cluster-Bildung bzw. Fernordnung der In-Konzentrationsunterschiede fiihrt
zu In-reichen und -armen Gebieten auf supraatomarer Skala. Hierdurch wird die
elektronische Struktur durch ein komplexes Wechselspiel von lokaler Zusammenset-
zung und Verspannung beeinflusst, wodurch neben der fundamentalen Bandliicke
auch spontane und piezoelektrische Polarisationsfelder lokal verdndert werden. Je-
ne In-reichen Gebiete konnen als ,intrinsische Quantenpunkte* verstanden werden,
in denen selbst bei geringer Segregation von In-Atomen Ladungtriger eingeschrénkt
und somit lokalisiert sind [152} 153].

Eine Ladungstriagerlokalisierung aufgrund von Schichtdickenfluktuationen erscheint im

Fall des hier betrachteten pseudomorphen InGaN-MQW unwahrscheinlich, da aus den
TEM-Schichtdickenanalysen keine lateralen Unterschiede in der QW-Schichtdicke hervor-

gehen. Vielmehr konnten die auftretenden scharfen Emissionslinien und damit verbundenen

Lokalisierungszentren durch lokale atomare als auch fernreichweitige Konzentrationsunter-

schiede hervorgerufen werden. Zum ersten Mal konnten hier derartig scharfe Lumineszenz-

linien, die auf die Existenz von Ladungstragerlokalisierung hindeuten, von InGaN-QWs in

ortsaufgelosten Kathodolumineszenzexperimenten nachgewiesen werden.
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3.4 Ortliche Emissionseigenschaften eines violett emittierenden VCSELs

3.4 Ortliche Eigenschaften der exzitonischen und

photonischen Mode eines violett emittierenden VCSELs

In diesem Abschnitt soll eine hybride III-Nitrid-Mikrokavitdt hinsichtlich ihrer exzitoni-
schen als auch photonischen Eigenschaften diskutiert werden. Es handelt sich bei dieser
Probe, um eine erfolgreich hergestellte VCSEL-Struktur, die unter Photonenanregung La-
singverhalten zeigt. In Abb. (a) ist die Probenstruktur schematisch dargestellt. Mittels
MOVPE wurde auf einem Saphir-Substrat mit optimierter Pufferschicht ein 45-paariger
vollverspannter AlggaIng 18N/GaN-DBR epitaktisch abgeschieden und obenauf in einer
A-GaN-Kavitdt 13 InGaN/GaN-QWs eingefiigt. Die Quantenfilme wurden gleichméfig
um die zentrale Antinode des optischen Stehwellenfeldes verteilt. Die Indiumkonzentra-
tion der QWs konnte aus Rontgenbeugungsexperimenten zu 13,6 % bestimmt werden. Um

die Mikrokavitat zu komplettieren wurde als oberer Spiegel ein 10-paariger dielektrischer
Si0y/TagO5 gewahlt.

(a)

.10 DBR pairs

- Si0,/Ta,0, ——

A GaN cavity:
13 InGaN QWs

45 DBR pairs
GaN/Al,;,In, ;N

L SIN.mmask |

Al.Ga, N gradient
AIN with LT-AIN seed
sapphire

Abbildung 3.20: (a) schematischer Probenaufbau der vollstindigen hybriden VCSEL-
Struktur mit (b) HAADF-Bild der A-GaN-Kavitdt und des oberen Bereichs des
Al g2Ing 18N/GaN-DBRs (hier ohne dielektrischen SiOy/TapOs-Spiegel).

Das HAADF-Bild in Abb. [3.20](b) zeigt die Semikavitiit ohne dielektrischen SiOs/TapOs-
Spiegel. Die AlInN-Schichten besitzen im Gegensatz zu den GaN-Schichten des DBRs eine
leichte Aufrauung der oberen AlInN/GaN-Grenzflache und resultieren aus dem dreidimen-
sionalem Wachstum der AlggoIng 1s8N-Schichten. Die aus den STEM-Daten ermittelten
Schichtdicken (dgen = (31£2) nm, dairn = (49£2) nm), die sowohl in lateraler als auch
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3 Nitridische MCs mit InGaN-QWs als aktives Medium

vertikaler Richtung homogen sind, weichen von der A/4-Bedingung fiir konstruktive Inter-
ferenz zu 20 % bzw. 17 % ab. Mit Hilfe der gemessenen DBR-Periodendicke und dem ge-
mittelten Brechungsindex beider Schichten ergibt sich eine Bragg-Wellenlédnge von 388 nm.
Die A-GaN-Kavitéat weist mit einer Schichtdicke von 150 nm Resonanz zur 388 nm Bragg-
Wellenlénge auf. Eingebettet in 4 nm dicken GaN-Barrieren zeigen die Ing 136 Gag g4 N-QWs

eine homogene Schichtdicke von 2 nm.

3.4.1 Exzitonische Unordnung des 13-fachen InGaN-MQWs

Zur Untersuchung vertikaler Inhomogenititen der Ing 136Gag gea N-MQW-Emission wur-
den hochortsaufgeloste STEM-CL-Analysen an der halben Mikrokavitit vorgenommen. In
Abb. sind lokale STEM-CL-Spektren aus dem Kavitatsbereich zu sehen. In dquidi-
stanten Schritten von Ax=19nm vom unteren Bereich der Kavitdt bis zur Oberflache
wurde der Ing136Gag g64N-MQW mittels konvergenten Elektronenstrahls angeregt. Trotz
leichter Unterschiede in der Linienform der Einzelspektren sind innerhalb der spektralen
Auflésungsgrenze keine Unterschiede der Peakwellenldnge von 407,9 nm erkennbar. Diese
Untersuchungen sind représentativ fiir die Lumineszenzeigenschaften des MQWs im Quer-
schnitt und zeigen, dass sich einzelne QWs nicht unterscheiden. Vertikale Inhomogenitéten
der exzitonischen Emission des aktiven Mediums konnen somit ausgeschlossen werden.
Die lateralen Inhomogenitéten der exzitonischen Ing 136Gag g4 N-Lumineszenz auf Sub-
mikrometerskala wurden an der halben Mikrokavitidt (ohne oberen dielektrischen Spiegel)

mittels CL-Spektroskopie im SEM analysiert. Hierzu wurde ein spektrales Mapping ei-

— T 1]
AX=19 nm |

Norm. CL-Intensity (arb. units)

I~
~
1 Abbildung 3.21: lokale STEM-CL-
1 Spektren in dquidistantem Abstand von
i bottom 19 nm vom unteren Bereich bis zur Ober-

I460' o '4.;0' o '42'0 430 flache der M-GaN-Kavitat bei T=17K
Wavelength (nm) aufgezeichnet.
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nes 15-10 pm? grofien Bereiches der Probenoberfliche bei 5 K durchgefiihrt. Die gewiihlte
Beschleunigungsspannung von 5kV erlaubt eine Elektronenstrahlanregung des gesamten
Ing 136Gap 8saN-MQW-Stapel. In Abb. @ ist das daraus resultierende ortsintegrale CL-
Spektrum mit einem Intensitdtsmaximum der MQW-Emission bei 406,8 nm (3,047 ¢eV) zu
sehen. Die ortsintegrale Halbwertsbreite betragt hierbei 91 meV, wobei eine asymmetrische
Linienform zu beobachten ist. Nachfolgend soll der Beitrag der lateralen Inhomogentitéit
der Ing 136Gag,g64N-MQW-Emission zur ortsintegralen Halbwertsbreite diskutiert werden.

Das Histogramm in Abb. und das CL-Wellenlédngenbild in Abb. (a) ermogli-
chen eine Quantifizierung der lateralen exzitonischen Unordnung. Sie zeigen die spektrale
Héufigkeit bzw. laterale Verteilung der MQW-Peakwellenlénge. Im Wellenldngenbild sind
unterschiedliche Bereiche der Ing 136Gag gsa N-MQW-Peakwellenldnge auszumachen. Gebie-
te deutlich blauverschobener Emission mit Apgqr =~ 400 nm, die eine laterale Ausdehnung
von bis zu 3 pm aufweisen, sind umgeben von Regionen mit einem Intensitdtsmaximum von
406 nm bis 411 nm. Diese Ortsverteilung der Peakwellenlédnge spiegelt sich im Histogramm
der Abb. in Form einer bimodalen Verteilung wider. Es ist deutlich ein Haufigkeits-
maximum bei 406,6 nm (3,048 eV) mit einer weiteren Schulter bei 401,7nm (3,085¢eV), zu
sehen. Die Halbwertsbreite der Haufigkeitsverteilung kann als Mafs der lateralen exzitoni-
schen Unordnung des Ing 136Gag g64N-MQWs angesehen werden und betrégt 28 meV.

Lokale Spektren verdeutlichen die spektrale Verschiebung des Ing 136Gag,g64N-MQW-
Peaks in den jeweiligen Regionen (siche Abb. [3.23|(c-e)). In Abb. [3.23|(c,e) ist lediglich eine
Verschiebung des Intensitidtsmaximums jedoch keine signifikante Anderung der absoluten
Intensitdt auszumachen. Im Gegensatz dazu kann aus Abb. (d) neben einer Blau-
verschiebung auf eine leichte Intensitdtsreduktion mit gleichzeitiger Zunahme der Halb-
wertsbreite geschlossen werden. Da aus den STEM-CL-Messungen keine Unterschiede der
einzelnen QWs im Stapel und keine Separation mehrerer Peaks in den lokalen Spektren
der Abb. (c—e) auszumachen sind, kann angenommen werden, dass sich die optischen
Eigenschaften des gesamten MQW-Stapels lateral dndern.
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3 Nitridische MCs mit InGaN-QWs als aktives Medium

Zur Darstellung der Intensitétsverteilung wurde in Abb. (b) das integrale CLI abge-
bildet. Es zeigt iiber einen grofen Bereich nur geringe Intensitatsunterschiede von weniger
als einer Grofenordnung. Die Ing 136Gag 864N-MQW-Lumineszenz zeigt somit iiber einen
groflen Bereich eine homogene integrale Intensitat. Augenfillig ist die direkte Korrelation

der intensitéatsschwachen Gebiete mit den Bereichen blauverschobener MQW-Lumineszenz.

396 400 404 408 412 CL Intensity (arb. units)
CL Wavelength (nm)

406.6 nm {(d) 1 396.5 nm {(e)

409.7 nm :

=
o
N

CL Intensity (arb. units)

DLt | {.l ”‘M

350 375 400 425 450 475 350 375 400 425 450 475 350 375 400 425 450 475
Wavelength (nm) Wavelength (nm) Wavelength (nm)

Abbildung 3.23: Untersuchung der lateralen exzitonischen Unordnung des InGaN-MQW
bei 5K: (a) Ing 136Gag gsaN-Peakwellenlédngenbild, (b) integrale Intensitétsverteilung der
MQW-Emission, sowie (c-e) lokale Spektren.

Die integrale Halbwertsbreite des in Abb. [3.:22] dargestellten Spektrums setzt sich neben
der eben diskutierten lateralen exzitonischen Unordnung aus den lokalen Halbwertsbrei-
ten zusammen. Zur Visualisierung der ortlichen Abhéngigkeit der Halbwertsbreite wurde
ein FWHM-Mapping generiert. Dies wurde aus dem Verhéltnis der integralen Intensitat
zur Peakintensitat der Ing 136GaggeaN-MQW-Emission bestimmt und ist ein qualitativer
Indikator fiir die FHWM. Abb. (e) zeigt das Halbwertsbreitenmapping, wobei wei-
fse /schwarze Farbwerte einer grofen /kleinen FWHM entspricht. In diesem Map ist deutlich
zu sehen, dass im tiberwiegenden Teil des abgerasterten Feldes eine vergleichsweise geringe
Halbwertsbreite (violetter bis schwarzer Farbwert) vorzufinden ist. Lokale Spektren aus
diesem Gebiet (siehe Abb. [3.24](d, f)) zeigen eine Halbwertsbreite von 9,2nm (69 meV).
Nur in lokal begrenzten Bereichen ist eine erh6hte FWHM zu erkennen. Anhand der lokalen
Spektren aus diesen Regionen in Abb. (a—C) zeigt sich eine Halbwertsbreite von mehr
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Abbildung 3.24: Ortliche Variation der Halbwertsbreite (T = 5 K): (e) Verhiltnis der
integralen Intensitét zur Peakintensitét der Ing 136GaggesaN-Emission als qualitativer In-
dikator der FWHM, (a-c, d, f) lokale Spektren zeigen erhohte Halbwertsbreiten im Fall
blauverschobener Ing 136 Gag gsa N-MQW-Emission.

als 14nm. Verglichen zu den lokalen Spektren in Abb.[3.24)(d, e) ist in diesen Gebieten eine
mehr als anderhalb mal so grofse FWHM und eine 6rtliche Korrelation zu den Gebieten
blauverschobener, intensitatsschwacher Emission zu sehen.

Die aus lateralen Inhomogenitéten (auf Submikrometerskala) resultierende Halbwerts-
breite von 28 meV iiberwiegt die lokale Linienbreite der Ing 136Gagg64N-MQW-Emission
von mehr als 69 meV somit nicht. Der dominante Beitrag grofser Halbwertsbreiten von in
Mikrokavitdten eingebetteten Ing 136Gag,gea N-MQWs ist damit auf die im Anregungsvolu-
men vorherrschenden Inhomogenitéten auf (Sub-)Nanometerskala zuriickzufiihren. Ein ent-
scheidener Faktor konnte hierbei der starken Ladungstrigerlokalisierung und Ausbildung
quantenpunktartiger Zustiande, wie in Abschnitt [3.3] beschrieben, zugeschrieben werden.
Die Ursachen der blauverschobenen Emission in intensitdtsschwachen Bereichen mit hoher
Halbwertsbreite konnte auf verschiedenste Effekte zuriickgefiihrt werden. Eine direkte Kor-
relation zu strukturellen Eigenschaften konnte bei dieser Probe nicht gefunden werden und
war nicht im Fokus der Betrachtungen. Vielmehr sollen die in diesem Abschnitt présen-
tierten Ergebnisse als phanomenlogische Beschreibung der exzitonischen Unordnung von
in Mikrokavitdten eingebetteten InGaN-MQWs betrachtet werden, deren Quantifizierung
im Mittelpunkt steht.
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3 Nitridische MCs mit InGaN-QWs als aktives Medium

3.4.2 ldentifizierung der photonischen Mode

Zur Identifizierung der photonischen Mode der kompletten Mikrokavitdt mit oberem di-
elektrischen SiO9/TasO5-DBR wurde die Winkeldispersion in winkelabhédngigen PL-Expe-
rimenten untersucht. Mit der Variation des Detektionswinkels &ndert sich direkt die planare
Wellenzahlkomponente des Kavitéatsphotons und entsprechend Gleichung auch deren
Energie. Nach Gleichung kann fiir die Mode des Kavitédtsphotons eine parabolische Ab-
héngigkeit von deren planaren Wellenzahlkomponente angenommen werden. Aufgrund der
im Vergleich zum Kavitdtsphoton um etwa 103 grokeren Masse des Exzitons ist dagegen
im reziproken Raum eine nahezu winkelunabhéngige Emission des Ing 136 Gag gsaN-MQWs
zu erwarten [I158]. Durch die direkte Beeinflussung der planaren Komponente des Wellen-
vektors erlaubt diese Messmethode eine Identifikation und ein Ausmessen der Dispersions-

abhangigkeit der Kavitatsmode.
In Abb. (b) ist die farbkodierte PL-Intensitét als Funktion der spektralen Position

und des Detektionswinkels dargestellt. Bei diesem Experiment wurde die komplette Mikro-
kavitdt mit einem unfokussierten HeCd-Laser senkrecht zur Probenoberfliche angeregt und
mit Hilfe der am Goniometerarm arretierten Glasfaser ein PL-Spektrum bei eingestelltem
Detektionswinkel aufgezeichnet. Die Experimente wurden an der von Franke aufgebauten
Messanordnung durchgefiihrt [I58]. Winkelabhéngige PL-Spektren wurden sequenziell im
Abstand von 2° akquiriert. Senkrecht zur Probenoberfliche wird die intensivste Emission
bei 400,7nm (3,093 V) emittiert und schiebt fiir hdhere Detektionswinkel zu geringeren
Wellenlédngen bis zu 378,0nm (3,279¢eV) bei 56°. Dabei schiebt diese Mode im Winkel-
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3.30 3 = PL Intensity (arb. u
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%‘ 3.20 390 f
= 3.15 £
) 2
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w 3.05 410 ®
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2.90 3 430
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Detection Angle (°)
Abbildung 3.25: Winkelabhéngige Abstrahlcharakteristik der um 47 meV positiv ver-
stimmten Mikrokavitit: (a) exzitonische Emission X des Ing136Gag saN-MQW aus orts-

integralem CL-Spektrum, (b) winkelabh. PL-Experiment zeigt Winkeldispersion der Kavi-
tatsmode C und Bragg-Moden B (T =5K).
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3.4 Ortliche Emissionseigenschaften eines violett emittierenden VCSELs

bereich von 0°-46° ndherungsweise parabolisch. Dieses Verhalten kann der photonischen
Kavitdatsmode, die in Abb. (b) mit C gekennzeichnet ist, zugeschrieben werden. Als
Vergleich zur Ing 136Gag 864 N-MQW-Emission wurde in Abb. (a) das ortsintegrale CL-
Spektrum der halben Kavitit dargestellt, welches ebenfalls wie die winkelabhédngige PL-
Messungen aus der Wafermitte gewonnen wurde. Es kann angenommen werden, dass keine
signifikanten Unterschiede in den ortsintegralen Eigenschaften der exzitonischen Mode im
Bereich der Wafermitte bestehen. Damit betrédgt die energetische Verstimmung zwischen
Kavitdts- und exzitonischer Mode +47 meV. Die Mikrokavitét ist somit positiv verstimmt.
Ab einem Detektionswinkel von 26° konnen weitere Lumineszenzkanéle am unteren Rand
des spektralen Fensters beobachtet werden, die ebenfalls mit steigendem Winkel zu gerin-
geren Wellenléingen schieben. Diese Moden sind in Abb. [3.25)(b) mit dem Buchstaben B
gekennzeichnet. Aus winkelabhéngigen PL-Messungen in einem grofseren spektralen Fens-
ter zeigen diese Moden ebenfalls ndherungsweise parabolisches Verhalten und besitzen
bei einem Detektionswinkel von 0° eine Peakwellenldnge von 447,8 nm (2,768 eV), die mit
der Bragg-Mode des oberen dielektrischen Spiegels iibereinstimmt. Aufgrund der gréfieren
DBR-Gesamtschichtdicke und der geringeren DBR-Brechungsindizes des oberen Spiegels
zeigen diese Moden eine stiarkere Kriimmung und damit stdrkere Peakverschiebung mit
steigendem Detektionswinkel als die Kavitdtsmode. Die Ursache in der Ausbildung meh-
rerer Bragg-Moden des oberen Spiegels ist auf die Aufspaltung in transversalmagnetische
und transversalelektrische Komponenten zuriickzufiihren.

Aus den winkelabhdngigen Messungen kann makroskopisch auf eine um 47 meV posi-
tiv verstimmte Mikrokavitat und einer schwachen Kopplung zwischen der Kavitéts- und
exzitonischen Mode geschlossen werden. Die Kavitdtsmode folgt ndherungsweise einer pa-
rabolischen Dispersion, was auf eine schwache Kopplung zwischen Exziton und Photon
schlieRen lisst. Dies ist in Ubereinstimmung mit Glauser et al., wonach fiir exzitonischen
Linienbreiten von InGaN-QWs oberhalb von 36 meV keine starke Kopplung beobachtet wer-
den kann [I38]. Dieser kritische Wert fiir die Halbwertsbreite der InGaN-MQW-Emission
wird im Fall dieser Probe deutlich iiberschritten. Damit eignet sich diese Mikrokavitétss-
truktur fiir Anwendungen im Regime der schwachen Kopplung, wie bspw. als Kavitat-LED

oder als VCSEL.

3.4.3 Ortliche Kavititsunordnung

Zur Untersuchung der ortlichen Verteilung der Kavitdtsmode wurde ein pPL-Mapping
der zur Probenoberfliche senkrecht emittierenden Emission bei Raumtemperatur durch-
gefithrt. Hierbei ist zu beachten, dass wie in Abb. (b) eine starke Winkeldispersion
der Kavitdtsmode vorliegt und somit bei winkelintegrierenden Lumineszenzmessungen die
numerische Apertur des optischen Systems zu beriicksichtigen ist. Je héher die numerische

Apertur ist, desto grofer ist der integrierende Winkelbereich. Als Konsequenz ergibt sich

107



3 Nitridische MCs mit InGaN-QWs als aktives Medium

ein Spektrum, welches sich aus der Emission der Kavitdtsmode bei unterschiedlichen Win-
keln zusammensetzt. Damit ist die eigentliche Kavitdtsmode im Rahmen der numerischen
Apertur verbreitert. Um eine Aussage iiber die lokale Halbwertsbreite der Kavitdtsmode
zu treffen, ist somit ein Objektiv kleiner numerischer Apertur zu wéhlen. Dies steht im
Widerspruch zur Ortsauflésung bei pPL-Messungen. Als Kompromiss wurde ein Objektiv
mit einer numerischen Apertur von 0,5 verwendet und vor dem Objektiv eine Apertur mit
einem Durchmesser von 1 mm justiert. Die numerische Apertur des Sammelsystems wurde

somit heruntergesetzt.
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Abbildung 3.26: Analyse der lateralen Variation der Kavitdtmode bei RT:(a) halbloga-
rithmische bzw. normierte Darstellung des pPL-Linienscans, (c) lokale Spektren Py_5 zeigen
Peakintensitatszunahme bzw. Verringerung der Halbwertsbreit bei gleichzeitiger Erhchung

der Peakwellenléange.

Abbildung [3.26|(a, b) zeigt einen lateralen Linienscan iiber die komplette Mikrokavi-
tét. Man kann in der halblogarithmischen Darstellung (sieche Abb. [3.26|(a)) eine &rtliche
Verschiebung der Kavitdtsmode erkennen, die im Spektralbereich von 400 nm bis 406 nm
variiert. Dies wird anhand der lokalen Spektren in Abb. (c) deutlich, die an unter-
schiedlichen Stellen Pj5 des Linienscans entnommen wurden. So ergibt sich fiir die Ka-
vitdtsmode an der Position P9 eine Peakwellenldnge von 406,3nm (3,051 eV) und an der
Stelle P5 Apeax = 400,7nm (3,093 V). Derartige ortliche Variationen der spektralen Kavi-
tatmodenposition kénnen durch Anderungen der optischen Dicke der A-GaN-Mikrokavitit
begriindet werden. Eine relative Anderung der optischen Schichtdicke von ca. 1% wiirde
der spektralen Verschiebung zwischen Py und Ps entsprechen. Die ortliche Variation der
Kavitdtsmode &ufsert sich als kontinuierliche 6rtliche Verschiebung. Dabei kann ein Gra-
dient AApeak/Ar von bis zu 0,4nm/pm auftreten. Neben der spektralen Verschiebung ist

auch eine Intensitdtserhohung der ausgekoppelten Lumineszenz zu hoheren Peakwellenléan-
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gen zu beobachten. Hier erkennt man deutlich die Zunahme der Peakintensitdt um mehr
als eine halbe Grofenordnung von Position Ps mit einer Peakwellenlange von 400,7 nm
(3,093 €eV) zur Position P4 mit Apeax = 405,5nm (3,056 €V). Mit der beschriebenen Intensi-
tatszunahme koinzidiert dariiber hinaus eine Verringerung der Halbwertsbreite bei Erho-
hung der Peakwellenlénge. Dies ist in der normierten Darstellung des Linienscans als auch
in den lokalen Spektren deutlich erkennbar (siehe Abb. [3.26|(b, c)). Fiir Py ergibt sich eine
Halbwertsbreite von 0,17nm (1,2meV), welche nahe der spektralen Auflésungsgrenze der
verwendeten Messanordnung liegt. Hieraus léasst sich ein ortlicher Qualitatsfaktor der Ka-
vitdt von Q.= 2480 abschétzen. Demgegeniiber steht eine FWHM von 1,4nm (10,8 meV)
an der Position Ps5.

Ortlich gemittelt ergibt sich fiir diese Struktur eine positive Verstimmung zwischen der
exzitonischen Lumineszenz des InGaN-MQW und der Kavitatsmode (siehe Abb. . Das
heifst, dass verglichen zur spektralen Position der Kavitdtsmode das Intensitdtsmaximum
der Ing 136Gag g64N-MQW-Emission bei héheren Wellenléngen liegt. Als Ursache fiir den
Intensitétsanstieg und der FHWM-Abnahme fiir grofsere Acavity konnte somit die oértliche
Verringerung der spektralen Verstimmung, d.h. ein Hineinschieben der photonischen Mode

in das Intensitédtsmaximum der Ing 136Gag g64N-MQW-Lumineszenz, sein.

3.4.4 Lasingverhalten unter optischem Pumpen

In einem VCSEL erfolgt die Emission im Energieminimum der ungekoppelten Photonmode
[159]. Damit ist ersichtlich, dass Lasingaktivitdt und ein geringer Schwellwert bei einer
nahezu verschwindenden Verstimmung zwischen Exziton und Photon auftritt [160]. Gerade
dann, wenn der spektrale Uberlapp zwischen der Kavititsmode und dem aktiven Medium
maximal wird. Durch die 6rtliche Verschiebung der Kavitéts- und Exzitonmode lassen sich
im Experiment die Verstimmung der Mikrokavitdt durch lokale Anregung variieren. Damit
kann ein deutlich groferer spektraler Uberlapp der Ing 136 Gag g64N-MQW-Emission und
der Photonmode realisiert werden.

Das Lasingverhalten wurde durch optisches Pumpen mit Hilfe eines frequenzverdoppel-
ten Ti:Sa-Lasers bei 360 nm Anregungswellenlénge, einer Wiederholrate von 82 MHz und
einer Pulsweite von 1,6 ns verifiziert. Das optische Pumpen der hybriden Mikrokavitét er-
folgte bei Raumtemperatuxﬂ Ein deutlicher Schwellwert wird bei einer Pulsenergie von
80pJ beobachet, was einer Pulsenergiedichte von 10mJ/cm? oder einer Leistungsdichte
von 6,3 MW /cm? entspricht. In Abb. (a) sind Spektren knapp unterhalb und oberhalb
des Schwellwertes dargestellt. Oberhalb des Schwellwertes ist die Lumineszenzintensitat
stark erhoht und die spektrale Linienbreite wird von 0,92nm auf 0,09 nm reduziert. In
Abb. (b) ist die normierte integrale PL-Intensitdt als Funktion der Anregungsleis-

5Die PL-Experimente wurden in der Arbeitsgruppe um Herrn Prof. Axel Hoffmann an der TU Berlin von
Herrn Dr. Alexander Franke durchgefiihrt und die Ergebnisse zur Verfiigung gestellt.

109



3 Nitridische MCs mit InGaN-QWs als aktives Medium

(a) RT —1.06xP,,
——0.92xP,,
2 FWHM ' -
= _ b) RT _
S <0.09 nm s (b) /.,I’l
g 8
s 2 m
g = -
= c
® 2
5 £ -
15 o -7
: = ,—”,/’ 3
o § .’.,.'i B~7x10
Mfﬂ 2 - E™ =10 mJiem’
* £ —r r r . r Tr r r T T T 7T
403 404 405 406 407 408 0.5 1.0 1.5
Wavelength (nm) Norm. Excitation Power (P/P,,)

Abbildung 3.27: Lasingverhalten der hybriden Mikrokavitit unter optischer Anregung
bei Raumtemperatur: (a) Spektren knapp unter- und oberhalb der Laserschwelle, (b) nor-
mierte integrale PL-Intensitdt der Kavitdtsemission als Funktion der normierten Anre-

gungsleistung.

tung dargestellt. Aus dem funktionellen Verlauf lasst sich der spontane Emissionsfaktor
Bsp bestimmen. g, ist das Verhéltnis aus der in die Lasermode gekoppelten Emission zur
gesamten spontanen FEmission. Dieser Parameter beschreibt die Giite der Effizienz eines
Laserbauelements mit geringem aktiven Volumen. Damit sind spontane Emissionsfaktoren
nahe dem Wert eins fiir Laser wiinschenswert. Der Anteil des Lichtes, das in die Kavitéts-
mode gekoppelt wird, wird durch Anpassung der emittierten Gesamtintensitét als Funktion

der Anregungsleistung mit Hilfe der Relation [161]

I P[Py — 1+ \/(P/ P — 1)? + 455, P/ Piny (3.17)
P/Py,,. — normierte Anregungsleistung
Bsp — spontaner Emissionsfaktor

erhalten. Aus den experimentellen Daten ldsst sich mittels Gl. ein Kopplungsfaktor

von 7-1073 extrahieren.
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3.5 Zusammenfassung des Kapitels

In diesem Kapitel wurden die strukturellen und optischen Eigenschaften von InGaN/GaN-
QWs fiir die Verwendung als aktives Medium in nitridbasierten Mikrokavitdten beleuchtet.
Dabei wurden ausschliellich InGaN-Quantenfilme mit einer nominellen bzw. mittleren In-
diumkonzentration von 11 % bis 14 % analysiert.

Als Ausgangspunkt wurde ein einzelner InGaN-QW auf einem GaN /Saphir-Template
vorgestellt. Der Einfluss von Versetzungen auf die Emissioneigenschaften stand im Mit-
telpunkt der Betrachtungen. Mit Hilfe der hochortsaufgelosten STEM-CL-Spektroskopie
konnte eine asymmetrische Verdnderung der Emissionseigenschaften des SQWs in Verset-
zungsnahe beobachtet werden. Konkret wurde eine spektrale Verschiebung von mehr als
60 meV zu hoheren Emissionsenergien der SQW-Lumineszenz in Richtung der Versetzung
beobachtet. Durch die theoretischen Betrachtungen des Verzerrungsfeldes und deren Aus-
wirkungen auf die elektronischen Eigenschaften des SQWs konnte die verspannungsindu-
zierte Peakverschiebung als alleinige Ursache der spektralen Verédnderung ausgeschlossen
werden. Scharfe Emissionslinien in Versetzungsnahe deuten auf starke Ladungstragerloka-
lisierung im SQW hin, die zusétzlich zum Verzerrungsfeld der Versetzung fiir die spektrale
Verschiebung an Versetzung urséchlich sein kann.

Fir die Abbildung der realen Eigenschaften des aktiven Mediums ist die Charakte-
risierung von in Mikrokavitdten eingebetteten und auf epitaktischen DBRs gewachse-
nen InGaN-QWs von Noéten. Integriert in einer 3A-GaN-Mikrokavitdt wurden die op-
tischen und strukturellen Eigenschaften eines 62-fachen Ing14GaggsN/GaN-MQWs auf
Alg g2Ing 18N/GaN-DBR mit Hilfe der nanometeraufgeldsten CL-Spektroskopie im STEM
analysiert. Es konnte gezeigt werden, dass das Phinomen der plastischen Verspannungs-
relaxation fiir InGaN/GaN-MQW-Strukturen bei der Einbettung einer grofsen Anzahl an
Quantenfilmen ein neuralgischer Aspekt ist. Im Speziellen konnte ein abrupter Wechsel der
Ing 14Gag g N-MQW-Peakwellenlédnge an der Position des 32. und des 55. Ing14Gag gsN-
QWs beobachtet werden, aus dem sich eine partielle plastische Relaxation an diesen Posi-
tionen schlussfolgern lasst.

Zur Vermeidung der plastischen Relaxation von violett emittierenden InGaN/GaN-MQWs
auf Alg goIng 18N/GaN-DBRs kann eine Verminderung der Anzahl an Quantenfilmen die-
nen. Dies wurde anhand eines 29-fachen Ing 11 Gag ggN/GaN-MQWs iiberpriift. Das pseu-
domorphe Wachstum dieses MQWs &ufserte sich in einer konstanten Entwicklung des Peak-
schwerpunkts in Wachstumsrichtung. Durch die lokale Anregung einzelner Quantenfilme
mit Hilfe des stark fokussierten Elektronstrahls konnte die Emission einzelner scharfer
und sich iiberlagernder Lumineszenzlinien beobachtet werden. Diese Emissionlinien offen-
baren Halbwertsbreiten von bis zu 4,8 meV und deuten auf die im InGaN-Materialsystem
starken Ladungstrigerlokalisierungen hin. Derartig scharfe Emissionslinien konnten in CL-

Experimenten erstmalig berichtet werden.
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3 Nitridische MCs mit InGaN-QWs als aktives Medium

Die erfolgreiche Realisierung eines optisch gepumpten VCSELs auf Basis eines
AlInN/GaN-DBRs mit 13 Ing 136Gag g64N/GaN-QWs als aktives Medium in einer A-GaN-
Kavitdt wurde vorgestellt. An dieser Struktur wurden sowohl die exzitonische als auch
photonische Unordnung quantifiziert. Die lateralen Inhomogenititen der Ing 136Gag gsaN-
MQW-Emission sind auf Schwankungen von 28 meV beschrinkt, wohingegen die lokale
Halbwertsbreite diesen Wert um mehr als das doppelte iibersteigt. Damit dominiert die
lokale auf (Sub-)Nanometerskala vorherrschende inhomogene Verbreiterung die Halbwerts-
breite der Ing 136 Gao,gsaN-MQW-Emission. Die ortliche Variation der Kavitdtsmode dufert
sich als kontinuierliche spektrale Verschiebung von bis zu 0,4 nm/pm. Aus winkelabhéngi-
gen PL-Experimenten konnte eine ortsgemittelte positive Verstimmung der exzitonschen
zur photonischen Mode von 47 meV bestimmt werden. Durch die lateralen Unordnungen
der Kavitdts- und Exzitonenmode lésst sich durch lokale Anregung die Verstimmung ver-
ringern. Dies duflert sich in einem Anstieg der emittierten Intensitdt und Abnahme der
Halbwertsbreite. Der Nachweis des Lasingverhaltens der positiv verstimmten hybriden Mi-
krokavitiit ab einem Schwellwert von 10 mJ/cm? erfolgte durch lokales optisches Pumpen

bei Raumtemperatur. Der spontane Emissionsfaktor konnte zu 7-1073 bestimmt werden.
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4 Quantenpunktemission von GaN-Inseln

an Versetzungen

Die kontrollierte Generation von nichtklassischen Zusténden des Lichts ist von funda-
mentalem Interesse in der Quantenoptik und eine technologische Herausforderung in der
Quanteninformationsverarbeitung [162] 163} [164]. Halbleiterquantenpunkte (QDs) sind be-
deutende Kandidaten zur Realisierung von miniaturisierten Einzelphotonen-emittierenden
Bauelementen [165], [166] aufgrund ihrer atomartigen Energiestruktur [167, [168] und Mog-
lichkeit zum gezielt elektrisch angesteuerten Betrieb [169, 170, 171} 172]. Im Speziellen
sind GaN/AIN QDs vielversprechende Raumtemperatur-Einzelphotonenemitter [69, 67,
173 174] aufgrund hoher Exzitonenbindungsenergien und gentigend starkem Ladungstra-
gereinschluss durch den enormen Leitungs- und Valenzbandversatz zwischen GaN und
AIN [I75] 127]. Zur Verwirklichung von kontrollierten Einzelphotonenemittern auf Ba-
sis von Halbleiterquantenpunkten sind zwei Hauptaspekte zu beriicksichtigen. Zum einen
ist die ortlich separierte Ansteuerung von einzelnen QDs nétig, weshalb QDs in geringer
Dichte von Vorteil sind. Zum anderen muss die spektrale Separation der Exzitonen- und
Biexzitonenlinien gréfer sein als deren spektrale Verbreiterung, so dass einzelne Rekombi-
nationskanéle spektral isoliert werden konnen.

In diesem Kapitel werden die Lumineszenzeigenschaften von einzelnen selbstorganisier-
ten GaN /AIN-Quantenpunktheterostrukturen vorgestellt und mit ihrer Realstruktur korre-
liert. Mittels STEM-CL-Mikroskopie wird intensive, schmalbandige Quantenpunktemission
von in AIN eingebetteten GaN-Inseln direkt nachgewiesen. Linienbreiten von bis zu 440 peV
konnten in einem Wellenldngenbereich zwischen 220 nm und 310 nm gemessen werden und
bestatigen die quantenpunktartige elektronische Struktur innerhalb der GaN-Inseln. Einige
der in diesem Kapitel dargestellten Ergebnisse sind bereits in folgenden Veréffentlichungen
erschienen [176] [177].
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4 Quantenpunktemission von GaN-Inseln an Versetzungen

4.1 Einfluss von Versetzungen auf die Quantenpunktbildung

Gruppe III-Nitrid-basierte heteroepitaktisch gewachsene Schichten beinhalten eine hohe
Anzahl an Versetzungen. In Gruppe III-Nitrid-Volumenmaterial agieren TDs als nicht-
strahlende Rekombinationszentren fiir die generierten Uberschussladungstriger [178, 179,
180l [I8T] und reduzieren somit die Quanteneffizienz von lichtemittierenden Bauelementen.
In Abbildung ist die schematische Darstellung einer AIN-Stufenversetzung mit einem
Burgersvektor von 1/3 <1§10> in c-Projektion dargestellt, die durch das Einschieben zwei-
er {ﬂOO}—Ebenen entsteht und einen achtatomigen Versetzungskern bildet. TDs liefern
durch die lokale Verzerrung des Kristallgitters Bereiche tensiler Verspannung (siehe roter
Bereich in Abb. [4.1)).

Wie von Rouviére et al. [182] an AIN-Stufenversetzungen beobachtet, neigen GaN QDs
zur Nukleation an TDs. Die mit dem tensilen AIN-Verspannungsbereich verbundene lokal
reduzierte Gitterfehlanpassung kann dabei eine GaN-QD-Nukleation begiinstigen. Trotz
der Existenz angrenzender Versetzungen beobachteten Rouviére et al. [I82] Emission des

QD-Ensembles bei 2,95€V in ortsintegralen Photolumineszenzexperimenten.

Abbildung 4.1: Schematische Darstellung
der atomaren Struktur einer Stufenverset-
zung in AIN in c-Projektion, die durch
eingeschobene {1T00}-Ebenen (grau mar-
kiert) gebildet wird und einen Versetzungs-
kern mit acht Atomen aufzeigt (gestrichel-
te Linie und Nummerierung), offenbart ein
Gebiet grofserer Gitterkonstante (roter Be-
reich). Nach [I83].

4.2 Nanoskopische Analyse der Lumineszenzverteilung

Die GaN-Inseln resultieren aus dem MOVPE-Wachstum einer GaN-Schicht mit einem
V/III-Verhéltnis von 30 auf einem 2" c-planarem AIN/Saphir Template. Nach der De-
position von ein bis zwei Monolagen (ML) GaN bei 960°C wurde das Wachstum fiir 30s
ohne Ammoniakzufuhr unterbrochen, um die Bildung von GaN-QDs zu begiinstigen. Nach-
folgend wurde die gesamte Struktur mit einer AIN-Schicht bei 1195°C iiberwachsen. Eine
schematische Darstellung des Probenaufbaus ist in Abbildung [.2)(a) zu sehen. Die dort
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4.2 Nanoskopische Analyse der Lumineszenzverteilung

Abbildung 4.2: (a) schematische Zeichnung des Gesamtprobenaufbaus der GaN/AIN-
Heterostruktur, STEM-Hellfeldabbildungen im Querschnitt von der (b) Gesamtstruktur
und (c) an AIN-Versetzungen gebildeten GaN-Inseln, (d) BF-Bild der Probenoberfléche
zeigt Versetzungen bzw. deren Durchstofspunkte [176].

eingetragenen Schichtdicken wurden aus TEM-Messungen bestimmt.

Das BF-Querschnittsbild der gesamten Struktur ist in Abbildung(b) dargestellt und
zeigt im unteren Bereich das Saphirsubstrat mit der sich anschliefenden 850 nm dicken
AIN-Pufferschicht. Versetzungen, die im STEM-Bild als dunkle Linien auftreten, werden
an der Saphir/AIN-Grenzflache generiert und verlaufen durch die gesamte Schicht bis hin
zur Oberfliche. Aus STEM-Untersuchungen in Aufsicht auf die Probenoberfliche wurde
anhand des Auszihlens der TD-Kontraste eine Versetzungsdichte von 2-10' cm™ bestimmt
(siehe auch Abb. [£.2)(d)). Auf der AIN-Pufferschicht hat sich eine ununterbrochene GaN-
QW-Schicht gebildet, die aufgrund des Materialkontrastes ein geringeres BF-Signal zeigt.
Ferner tritt eine lokal erhohte GaN-Schichtdicke vorrangig in unmittelbarer Nahe zu Ver-
setzungen auf. Die lokale Schichtdickenerh6hung geht mit der Bildung von GaN-Inseln
(siehe Pfeilmarkierung in Abb. [4.2](b)) einher. Die GaN-Inseln weisen laterale Ausdehnun-
gen von bis zu 100nm auf. In Abbildung [1.2)(c) ist hierzu eine vergroferte Darstellung
einer GaN-Insel zu sehen. Dennoch existieren Versetzungen, in deren unmittelbarer N&he
keine Schichtdickenerhéhung zu erkennen ist.

In Abbildung [£.3|(a) ist das bei Tieftemperatur (15K) aufgezeichnete STEM (BF)-Bild
der Gesamtstruktur zu erkennen. Neben den AIN-Versetzungen sind auch die ununter-
brochene GaN-Schicht und GaN-Inseln zu erkennen. Zwei der in diesem Bild auftretenden
Inseln wurden mit Pfeilen markiert. Die panchromatische CL-Intensitéat wurde simultan zur
Detektion des STEM-Signals bei 15K aufgezeichnet. Das panchromatische CLI (orange-
farbig) wurde mit dem BF-Bild (Grauwertskala) in Abbildung[4.3](b) iiberlagert, wobei die
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panchromatic

Abbildung 4.3: (a) STEM (BF)-Bild der GaN/AIN-Heterostruktur und (b) panchro-
matisches CL-Intensitdtsbild (T=15 K) in orangefarbigem Kontrast iiberlagert mit dem

BF-Bild weist intensive Emission in Bereichen hoher Versetzungsdichte auf [176].

Intensitét linear abgetragen wurde. Die hochste Intensitéat tritt in der GaN-Schicht in den
Regionen hoher Versetzungsdichte auf, exakt dort, wo sich die GaN-Inseln gebildet haben.
Sowohl vom restlichen GaN-QW als auch von der AIN-Pufferschicht wird nur sehr geringe
Intensitét detektiert. Das in Abbildung gezeigte ortsintegrale Spektrum vom darge-
stellten Bereich (siche Abb. [1.3](a,b)) zeigt vier unterschiedliche Emissionsbeitréige. Der
Lumineszenzpeak bei 210 nm mit einer Halbwertsbreite von 7,8 nm (AE =220 meV) wird
der Emission der GaN-QW-Schicht zugeordnet. Die Peakenergie der QW-Schicht {ibersteigt
die berechnete Ubergangsenergie eines 1 ML dicken GaN /AIN-Quantenfilms. Der unwill-
kiirliche Einbau von Aluminium in die nominell gewachsene GaN-Schicht wiirde die funda-
mentale Bandliicke wie auch die QW-Ubergangsenergie zu hoheren Energien verschieben.
Die Emissionsbanden des Si- [184), 185, 186 [I87] als auch O-DX-Zentrums [I88) [184) [189]
in AIN werden bei 330 nm bzw. 412 nm beobachtet. Am auffallendsten ist die Emission in
einem Spektralbereich von 220 nm bis 310 nm, die aus mehreren individuellen Peaks be-
steht. Diese Emission wird der intensiven Lumineszenz der GaN-Inseln (siehe Abb. [4.3|(b))

zugeordnet, welche nun im Detail diskutiert wird.
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T=15K 1
O-DX
Si-DX

Abbildung 4.4: Ortsintegrales CL-
Spektrum bei 15K aus den in (a,b)
1  dargestelltem Bereich zeigt Lumineszenz-
beitrdge bei 210nm (QW), 330nm (Si-
DX), 412nm (O-DX) und die Emissi-

on der GaN-Inseln zwischen 220 nm und

1QW Islands

CL-Intensity (arb. units)

200 250 300 350 400 450
Wavelength (nm) 310 nm [176].

Zur Identifikation und Visualisierung der lokalen mikroskopischen Ursache dieser Re-
kombinationskanéle wurden Serien von spektral selektierten CL-Intensitdtsbildern aufge-
zeichnet. In Abbildung sind diese monochromatischen CLIs (orangefarbig) mit einem
spektralen Fenster von 10 nm aus dem in Abb. (a, b) gezeigten Bereich dargestellt und
den BF-Bildern (Grauwertskala) iiberlagert. Die Lumineszenz bei 325 nm und 405 nm (Abb.
[4.5|(e) und [4.5|(f)) weist im AIN-Puffer eine flichige Intensitéitsverteilung auf und wird der

N R 2 —

i

T=15K
QW: 208 nm

QD: 235 nm

@y Y

QD: 275 nm

Si-DX: 325 nm 0-DX: 405 nm

Abbildung 4.5: Monochromatische STEM-CL-Intensitatsbilder bei 15 K an den spektra-
len Positionen der Emission (a) des GaN-QW, (b — d) der GaN-Inseln und (e — f) der

AIN-DX-Zentren in orangefarbigem Kontrast tiberlagert mit den simultan aufgezeichneten
BF-Bildern [176].
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4 Quantenpunktemission von GaN-Inseln an Versetzungen

Emission des Si- [190, 191] bzw. O-DX-Zentrums [190] zugeordnet. In volligem Gegensatz
dazu erscheint sowohl die Emission bei 208 nm als auch das Emissionsband von 235 nm
bis 275 nm (siehe Abb. [4.5](a-d)) ausschlieflich an der Position der GaN-Schicht und wird
dem GaN-QW bzw. den GaN-Inseln zugeordnet. Komplementéar zum CL-Intensitétsbild
des QWs in Abb. [4.3|(a) zeigt die Lumineszenz der GaN-Inseln in Abb. [£.5|(b-d) die in-
tensivste Emission in den Regionen hoher Versetzungsdichte, wobei die QW-Intensitat an
den Positionen der GaN-Inseln abnimmt. Die Positionen zweier GaN-Inseln in der Néhe
von Versetzungen wurden mit Pfeilen markiert und stimmen mit den Positionen in Abb.
4.3|(a, b) tiberein. Die monochromatischen CLIs sowohl bei 235nm und 245nm als auch
bei 275 nm visualisieren direkt die lokale, fleckige Intensitéatsverteilung von den an TDs
befindlichen Inseln.

4.3 STEM-CL-Spektroskopie an einzelnen GaN-Inseln

Fiir die Analyse der spektralen Charakteristik indiviueller Quantenpunkte ist die Einzel-
QD-Spektroskopie in pPL-Experimenten weitverbreitet. Bei hohen Quantenpunktdichten
muss hierzu die Probe maskiert und/oder Mesen freigedtzt werden, damit eine geringe
Anzahl an Quantenpunkten ortlich angeregt wird. Dabei ist der Zugang zu Intensitats-
verteilungen nur innerhalb der Auflésungsgrenze im sub-pm-Bereich moglich. Durch die
Auflésungsgrenze in der STEM-CL-Mikroskopie lassen sich selbst bei hohen QD-Dichten
einzelne Quantenpunkte adressieren und deren Intensitdtsverteilung analysieren. Nichtsde-
stotrotz ist auch hier eine Préparation der Probe notig. Wie in diesem Abschnitt gezeigt
wird, lassen sich selbst stark benachbarte Quantenemitter ortlich separieren und deren
strukturelle Eigenschaften simultan erfassen. Damit konnen neue Informationen iiber die
Realstruktur von Quantenpunkten und deren Emission in der STEM-CL-Mikroskopie er-
schlossen werden, die durch pPL-Experimente nicht zugénglich sind. Jedoch sei darauf

hingewiesen, dass Kathodolumineszenzexperimente pPL-Techniken nicht ersetzen konnen.

Fiir die Untersuchung der Emission individueller GaN-Inseln wurden Experimente in
Draufsicht auf die Probenoberfliche durchgefiihrt. In Abb.[4.6|(a) ist das STEM-Hellfeldbild
in Aufsicht aus einem Gebiet hoher Versetzungsdichte zu erkennen. Die Versetzungen er-
scheinen als schwarze Linien. Bereiche unterschiedlicher GaN-Schichtdicke sind aufgrund
des geringen Massendickekontrastes nicht zu erkennen. Eine direkte strukturelle Identi-
fikation der GaN-Inseln bleibt somit bei dieser Experimentieranordnung aus. An exakt
derselben Position zeigt die panchromatische Intensitétsverteilung bei 16 K (sieche Abb.
(b)) die hochste Lumineszenzausbeute im Bereich der Versetzungen. Die lokale Elektro-
nenstrahlanregung liefert in der spektralen Charakteristik (sieche Abb. [4.6|(c)) drei scharfe
Hauptlinien L; 2 3 im Emissionsbereich der GaN-Inseln. Die Peakmaxima befinden sich bei
L; = 250,3nm (4,951€eV), Ly = 265,5nm (4,668¢V) und L3 = 284,6 nm (4,355¢V). Der
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Ursprung dieser scharfen Lumineszenzbeitrige kann somit den GaN-Inseln zugeordnet wer-

den. Jede Hauptemission zeigt eine Feinstruktur, die insbesondere auf den niederenergeti-

schen Peakflanken einer jeden Linie eine Uberlagerung mit weiteren Lumineszenzbeitrigen
offenbart.

1(c)

CL-Intensity (arb. units)

tporrastbite=

200 250 300 350 400 450
Wavelength (nm)

Abbildung 4.6: (a) STEM (BF)-Abbildung in Region hoher Versetzungsdichte mit ho-
her Intensitdt im (b) panchromatischen CLI nahe der TDs. (c) lokales Spektrum aus

markiertem Bereich zeigt drei scharfe Hauptemissionen Lj =250,3nm, Ly =265,5nm und
L3 =284,6 nm [177].

Aufgrund der geringen Halbwertsbreite dieser Rekombinationsbeitrage liegt der Ver-
dacht von Quantenpunktemission nahe und wird spéter in diesem Kapitel bestétigt. Im
Allgemeinen kann ein einzelner Quantenpunkt verschiedenste Rekombinationskanéle auf-
zeigen. Einerseits wird in der Literatur {iber eine starke Wechselwirkung von QD-Exzitonen
mit Phononen berichtet. Diese fiihrt zu longitudinal optischen Phononenrepliken mit ei-
nem spektralen Abstand zwischen 90 meV und 110meV [192] 193] sowie zur Ausbildung
von Seitenbanden nahe der niederenergetischen Flanke der exzitonischen Rekombination
aufgrund der Kopplung mit akustischen Phononen [65]. Weiterhin werden fiir GaN-QDs
multiexzitonische Rekombinationsprozesse beobachtet [192]. Im Speziellen ist die biexzi-
tonische Emission um die Biexzitonenbindungsnergie von der Lumineszenz der Exzitonen
separiert [194) 62 195] 196, 197, (64, 198, [174]. Die von Choi et al. bisher hochste gemessene
Biexzitonenbindungsenergie in GaN-QDs betragt 52 meV [64]. Die hier gewonnenen Daten
zeigen einen bedeutend grofseren energetischen Abstand der Hauptpeaks Li, Lo und Lg
(ALj2 = 238meV bzw. ALg g = 313meV) als die LO-Phononenenergie und Biexzitonen-
bindungsenergie. Daher ist eine Biexziton-Exziton- oder phononenassestierte Beziehung
zwischen L1, Lo und L3 unwahrscheinlich.

Die Ursache fiir die Existenz mehrerer Rekombinationskanéle bei Anregung einzelner
GaN-Inseln soll anhand der Abb. [£.7] diskutiert werden. Entlang der GaN-Schicht wurde
eine einzelne, in Versetzungsnihe gebildete GaN-Insel (siehe Abb. (a)) unter Elektro-

nenanregung abgerastert. Die hochste panchromatische Intensitét ist wiederum im Bereich

121



4 Quantenpunktemission von GaN-Inseln an Versetzungen

der GaN-Insel vorzufinden (siche Abb. [4.7(b)). Bei der lateralen Position x =0nm begin-
nend, beobachtet man eine intensive Emission vom GaN-QW bis zur Position x =70 nm im
Linienscan (siche Abb. [£.7)(c)). Exakt an der Position, wo die QW-Intensitéit abfillt, er-
scheinen mehrere sich iiberlagernde scharfe Linien im spektralen Bereich des Emissionban-
des 240-300 nm. Es ist dufierst auffilig, dass die Emissionslinien lediglich in Teilbereichen
der GaN-Insel auftreten. Dies ist mit der Existenz von rdumlich getrennten unterschied-
lichen Zusténden in der GaN-Insel gleichzusetzen. Abb. (c) zeigt aus dem Linienscan
extrahierte lokale Spektren, welche verschiedenartige Emissionslinien an den Linienscan-
positionen P o 3 aufweisen. Demzufolge existieren 6rtlich und energetisch unterschiedliche
QD-Zusténde innerhalb der GaN-Inseln.

Wavelength (nm)
Norm. CL-Intensity (arb. units)

CL-Intensity (arb. units)
LI e e e o e T T T T

N I I L T
0 50 100 150 200 250 180 200 220 240 260 280 300
Lateral Position (nm) Wavelength (nm)

Abbildung 4.7: STEM-CL-Untersuchung an einer einzelnen GaN-Insel im Querschnitt:
(a) BF-Aufnahme der an Versetzungen gebildeten Insel mit zugehérigem (b) panchromati-
schem CLI, (c) parallel zur GaN-Schicht verlaufender Linienscan (Position des Linienscans

als weifse Linie in (b) markiert), (d) lokale Spektren an Linienscan-Positionen Py o3 [I77].

Zur Untersuchung der Ursache rdumlich separierter Emissionlinien wurde eine STEM-
Kippserie durchgefiihrt. In Abb. [1.8|(a) ist das STEM (HAADF)-Bild einer einzelnen am
Versetzungbiindel gebildeten GaN-Insel zu sehen. Die abgebildete Fliache ist senkrecht zur
Basalebene, sodass der Primérelektronenstrahl parallel zur GaN-Schicht verlauft (siehe
Abb. (b)) Durch die Projektion entlang der Elektroneneinstrahlrichtung kann eine
Interpretation von (S)TEM-Bildern uneindeutig sein. Objekte in unterschiedlicher TEM-
Folientiefe aber gleicher Bildposition {iberlappen sich und sind daher oftmals schwierig
zu differenzieren. Die Abb. [.8)(c) zeigt die gleiche GaN-Insel wie in Abb. [4.§)(a), wobei
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4.3 STEM-CL-Spektroskopie an einzelnen GaN-Inseln

nun die Probe leicht aus der Zonenachse gekippt wurde. Damit wird der GaN-QW als
breiter Streifen sichtbar. Im Bereich der GaN-Insel hingegen erkennt man helle Flecken
im HAADF-Kontrast. Aufgrund des Massendickekontrastes kénnen die hellen Flecken als
lokal variierende Schichtdicke der GaN-Inseln identifiziert werden. Dies wird durch die
schematische Darstellung in Abb. [£.8|(d) illustriert. Damit fithren die direkt verifizierten
Schichtdickenfluktuationen innerhalb der GaN-Insel zu dreidimensionaler Ladungstrager-

lokalisation.

(b) side view

AIN buffer

beam
direction

(c) out-of-axis (d) side view: out-of-axis

Abbildung 4.8: HAADF-Bilder einer einzelnen GaN-Insel bei unterschiedlichen Kippwin-
keln: (a) Einstrahlrichtung des Primérstrahls parallel zur GaN-Schicht und (c) bei leicht
gekippter Probe. Die STEM-Kippserie zeigt unterschiedlichen Massendickekontrast inner-
halb der GaN-Insel. (b,d) Schematische Darstellung der Experimentieranordnung in (a, c)
mit angedeuteten Schichtdickenfluktuationen innerhalb der GaN-Insel [177].

Mit sich &ndernder Schichtdicke von Quantenheterostrukturen verandert sich die Lage
der Energieniveaus und damit die spekrale Lage der Emissionslinien. Die in Abb. [1.8(a,b)
gezeigten Schichtdickenverdanderungen innerhalb der GaN-Inseln sind eine wahrscheinliche
Ursache der im Linienscan (siche Abb. [1.7)(c)) beobachteten ortlich variierenden Peak-
positionen. Dariiber hinaus kann davon ausgegangen werden, dass im Bereich hoher Ver-
setzungsdichte, wie es fiir die GaN-Inseln der Fall ist, ein komplexes ortsabhéngiges Ver-
spannungsfeld existiert. Damit werden neben der verspannungsabhéngigen Bandliicken der
Halbleitermaterialien auch die piezoelektrischen Felder stark beeinflusst. Beide Effekte ha-
ben starke Auswirkungen auf die Lage der Subniveaus der GaN/AIN-Quantenstruktur.

Es stellt sich die Frage tiber die Natur der unterschiedlichen Emissionslinien an ein- und
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4 Quantenpunktemission von GaN-Inseln an Versetzungen

demselben Ort, wie es anhand der lokalen Spektren in Abb. [4.7)(d) zu sehen ist. Hier ist die
Anregung von unterschiedlich dicken Inselbereichen in der TEM-Folientiefe eine mdogliche
Erklarung. Dennoch kann die Rekombination biexzitonischer oder multiexzitonischer Kom-
plexe nicht ausgeschlossen werden. Die Identifizierung derartiger Rekombinationsprozesse
lasst sich iiber anregungsdichteabhéngige Lumineszenzexperimente bestimmen. Im STEM-
CL-Experiment kann die Anregungsdichte iiber die Verédnderung der Aperturblenden des
Kondensorsystems und der spot size realisiert werden. Dennoch ist hierfiir eine dufierst in-
tensive und zeitlich stabile QD-Emission vorauszusetzen. Da diese zeitliche Stabilitét nicht
gegeben war und eine deutliche Elektronenstrahldegradation beobachtet werden konnte,

waren anregungsdichteabhéngige STEM-CL-Experimente nicht erfolgreich.

4.4 Vertikaler Ladungstragertransport

Fiir die Entwicklung von Einzelphotonenquellen ist der Ladungstrigertransport von grofier
Bedeutung. In vertikaler Richtung sollen die Ladungstriager méglichst effizient vom Kontakt
in die aktive Region gelangen. Mit der STEM-CL-Methode steht uns ein héchstortsaufge-
16stes Lumineszenzmikroskopieverfahren zur Verfiigung, um lokale Transporteigenschaften
von freien Exzitonen auf nm-Skala zu untersuchen. Die Transporteigenschaften von freien
Exzitonen sind aufgrund ihrer globalen Ladungsneutralitdt dabei nicht von elektrischen

Feldern dominiert. Driftkomponenten kénnen somit vernachlassigt werden.

Zur Untersuchung des vertikalen Ladungstragertransports vom AIN-Puffer in die GaN-
Schicht eignen sich monochromatische Intensitdtsprofile. Dabei kann davon ausgegangen
werden, dass Ladungtriger im AIN generiert werden und im Zuge des Konzentrationsge-
félles diffundieren. Je nach Abstand des Generationsortes von der GaN-Schicht erreicht ein
Bruchteil der Ladungstriger im Rahmen ihrer Diffusionslédnge die GaN/AIN-Heterostruktur,
wo die strahlende Rekombination an der spektralen Position des GaN-QW bzw. der GaN-
Insel detektiert wird. Aus dem Anstieg der CL-Intensitdt in Richtung der GaN-Schicht
kann so die Diffusionsldnge ermittelt werden.

In Abb. [£.9)(a) ist der CL-Intensitétsverlauf der QD-Emission bei 275nm parallel zur
Wachstumsrichtung dargestellt. Die laterale Position x = 0 nm markiert die Lage der GaN-
Insel. Erwartungsgeméfs ist bei x=0nm die hochste CL-Intensitét vorzufinden. In Rich-
tung des AIN-Puffers nimmt die Intensitét zwischen 0 nm < x < 500 nm monoexponentiell
iber zwei Grofsenordnungen ab. Unter Annahme der ortlich konstanten Generation von
Ladungstragern und einem deltaférmigen Anregungsprofil kann nach GI. eine verti-
kale Diffusionsldnge von 71 nm bestimmt werden. Diese charakteristische Transportlange
korrespondiert zur vertikalen Diffusion von im AIN generierten Ladungstragern hin zur
GaN-Insel. Im Fall der Quantenfilmemission bei 208 nm erhélt man bei Anpassung des
monoexponentiellen Intensitéitsprofils eine Diffusionslénge von 113 nm (siehe Abb. [1.9(b)).
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Abbildung 4.9: Monochromatische STEM-CL-Intensitétsprofile bei (a) 275 nm (GaN-
QD-Emission) und (b) 208 nm (GaN-QW-Emission) zeigen im AIN-Puffer monoexponen-
tiellen Intensitatsabfall zwischen 0 nm und 500 nm. (c) Die ermittelten Ladungstragerdif-

fusionslangen vom AIN-Puffer in die GaN-Inseln sind geringer als LinIJ/}; in den GaN-QW.

Die Abbildung [4.9|(c) zeigt die aus vertikalen Intensitétsprofilen bestimmten Diffusions-
langen des GaN-QWs und mehrerer GaN-Inseln als Funktion der Emissionswellenléange.
Samtliche aus QD-Intensititsverlaufen bestimmte Diffusionsldngen sind geringer als LC%%.

Es zeigt sich ein tendentieller Anstieg von Lin?f mit zunehmender Emissionswellenlange.

Verglichen zum vertikalen Ladungstrigertransport in den GaN-QW erfolgt die Diffusion
zu den GaN-Inseln in einem Gebiet erhohter Anzahl von Versetzungen. Mit dieser lokal
erh6hten Versetzungsdichte besteht eine grofsere Wahrscheinlichkeit des Ladungstréigerein-
fangs an TDs, an denen eine nichtstrahlende Rekombination stattfindet. Die geringere
vertikale Diffusionslinge vom AIN in die GaN-Inseln konnte also auf die lokal erhohte
Versetzungsdichte zuriickgefiihrt werden. Es sei erwéhnt, dass zwischen ambipolarer Dif-
fusion und Minoritatsladungstragerdiffusion durch diese Experimente nicht unterschieden
werden kann, da hierfiir die Detektion der exzitonischen bzw. Band-Band-Rekombination
des AIN-Puffers und die Kenntnis der Dotierung bzw. Anregungsdichte notig wére. Es sei
erwahnt, dass diese Ergebnisse die ersten experimentellen Befunde zur Bestimmung der

Diffusionslange in AIN darstellen.
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4 Quantenpunktemission von GaN-Inseln an Versetzungen

4.5 Linienbreiten der Quantenpunktemission

Die gesamte Linienbreite eines QD-Exzitons setzt sich aus der Verbreiterung I'y, durch die
Auflésungsgrenze des experimentellen Aufbaus, der homogenen I'j,,,, und der inhomogenen

Verbreiterung I';,pom wie folgt zusammen:

Teve = Tapp + Dinnom (1) + Lo (1) (4.1)

I'hom beinhaltet Prozesse, bei denen Streuungen an freien Ladungstragern [199], akusti-
schen wie auch optischen Phononen [200} 201, 202] und Anregungen in hohere energetische
Zusténde stattfinden. Durch die genaue Linienformanalyse von GaN-QD-Emissionslinien
wurde durch Demangeot et al. [203] die temperaturabhéngige homogene Verbreiterung zu
Chom (T =4K) < 150 peV bestimmt. Dieses Ergebnis konnte fiir in Nanosdulen eingebette-
te GaN-QDs von Holmes et al. durch Fourier-Transform-Spektroskopie bestétigt werden
[204]. Die inhomogene Verbreiterung schlieft unter anderem die spektrale Diffusion ein,

die bei tiefen Temperaturen die Linienbreite von nitridischen QDs dominiert [205].

4.5.1 Inhomogene Linienverbreiterung durch spektrale Diffusion

Die spektrale Diffusion definiert die zeitlich zufélligen spektralen Spriinge oder Verschie-
bungen und Intensitédtsvariationen einer einzelnen Emissionslinie, welche aus Fluktuationen
der Emitterumgebung resultiert [206]. Im Fall von epitaktisch gewachsenen Halbleiterquan-
tenpunkten befindet sich der Emitter innerhalb eines kristallinen Halbleitermaterials, das
Punkt-, Linien-, und Flachendefekte aufweisen kann. Derartige Defekte konnen in der Nahe
des Quantenpunkts liegen und durch deren mogliche Auf- und Entladung ein zeitlich ver-
dnderliches Coulombfeld erzeugen, das eine Verédnderung der QD-Emissionsenergie hervor-
ruft. Der Auf- und Entladungseffekt ist stochastisch und kann auf verschiedenen Zeitskalen
auftreten. Wenn die Verdnderung des lokalen Coulombfeldes auf einer Zeitskala auftritt,
die geringer als die minimale Akquirierungszeit des Detektionssystems ist, wird somit eine

inhomogene Linienverbreitung im Experiment beobachtet [66].

Fiir exzitonische QD-Lumineszenz ist die Energieverschiebung bei kleinen lokalen Feld-
variationen proportional zum effektiven internen Exzitonendipolmoment [198]. Das starke
intrinsische elektrische Feld in hexagonalen GaN-QDs verursacht eine ortliche Separation
der Elektron- und Lochwellenfunktion und damit ein grofes Exzitonendipolmemt. Kin-
del et al. |205] konnten in Halbwertsbreitenstatistiken die Proportionalitat der Gaufsschen

FWHM zum berechneten internen Dipolmoment zeigen.
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4.5 Linienbreiten der Quantenpunktemission

4.5.2 Halbwertsbreite von Emissionlinien unter quasiresonanter Anregung

Um néher auf die QD-Emission der GaN-Inseln einzugehen, wurden spektral hochaufgelds-
te UV-nPL-Experimente unter resonanter Anregung der Inseln bei 5 K durchgefﬁhrtﬂ Dazu
wurde ein bei 256 nm emittierender, frequenzverdoppelter Argonionenlaser mit einer Anre-
gungsdichte von 2,56 kW /mm? benutzt. Das spektrale Auflésungsvermégen dieses Aufbaus
betrigt 0,016 nm (300 peV) bei 253,65 nm (4,8865 V). Das pPL-Spektrum in Abb. [4.10/(a)
setzt sich aus vielen scharfen Emissionslinien zusammen. Die Untersuchung einer einzelnen
Linie bei 4,6295 €V (267,734 nm) offenbart eine (siehe Abb. [£.10](b)) extrem schmale Halb-
wertsbreite von 440 peV (Al =25pm). Dieser Wert ist nah an der spektralen Auflésung
des pPL-Aufbaus.

Wavelength (nm) Wavelength (nm)
278 276 274 272 270 268 267.80 267.75 267.70 267.65

- (b) T=5KI_3

FWHM
436 peV
0.025nm

PL-Intensity (arb. units)

' 448 452 456 460 464 4628 4629 4630  4.631
Energy (eV) Energy (eV)

Abbildung 4.10: p-Photolumineszenzuntersuchung im Spektralbereich der Emission der
GaN-Insel bei 5K: (a) Ubersichtspektrum und (b) einzelne Emissionslinie bei 4,6295 eV
mit sehr geringer Halbwertsbreite [176].

Verglichen zu der umfangreichen Studie von Emissionslinien durch Kindel et al. [205]
an Wurtzit-GaN /AIN-QDs ist dieser FWHM-Wert als &ufserst gering einzuordnen. Die
derzeitig geringste Linienbreite von Stranski-Krastanov gewachsenen, polaren Wurtzit-
GaN/AIN-QDs werden von Demangeot et al. [203] mit 590 peV bei 4,202¢V (4K) an-
gegeben. Sowohl bei nichtpolaren Wurtzit- als auch Zinkblende-GaN-QDs kann vermutet
werden, dass eine geringere Halbwertsbreite aufgrund eines reduzierten QCSE vorhanden
ist. Dies verringert das eingepragte Exzitonendipolmoment und damit sowohl die spektrale
Diffusion als auch die Exziton-Phonon-Kopplung. Fiir derartige nichtpolare GaN-QDs wur-
de von Rol et al. [207] die geringste FWHM von 500 peV fiir m-planare Wutzit-GaN-QDs

1UV-pPL-Experimente wurden an der TU Berlin am Institut fiir Festkorperphysik in der Arbeitsgruppe
um Prof. Dr. Axel Hoffmann von Herrn Dr. Gordon Callsen und Herrn Dipl.-Phys. Stefan Kalinowski
durchgefiihrt.
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4 Quantenpunktemission von GaN-Inseln an Versetzungen

und von Sergent et al. [208] eine 500 peV Linienbreite fiir Zinkblende-GaN-QDs berichtet.

Damit stellt diese scharfe Emissionslinie einen derzeitigen Rekord von GaN-QD-Linien-
breiten dar. Ursache dieser aufergewthnlich schmalen Emissionslinie kénnte ein im Ver-
gleich zu bisherigen Arbeiten geringeres internes Exzitonendipolmoment sein. Aber auch

eine dufserst geringe homogene Verbreiterung der Emissionslinie ist nicht auszuschliefien.

4.6 Lebensdauerbestimmung des Insel-Ensembles

Um die Rekombinationskinetik der generierten Uberschussladungstriger zu untersuchen,
wurden zeitaufgeloste SEM-CL-Experimente (TRCL) bei T = 6 K durchgefiihrt. Die kineti-
sche Energie der einfallenden Primérelektronen wurde bei einem Strahlstrom von 1,1 nA zu
5keV festgesetzt. Hierbei wurde eine Pulsweite von ungefdhr 20 ns und eine Wiederholrate
von 1 MHz gewahlt. Dies gewéhrleistet das Erreichen des Quasigleichgewichts zwischen Ge-
neration und Rekombination der Uberschussladungstriger bzw. die vollstéindige Relaxation
des Ladungstragerreservoirs in das thermische Gleichgewicht bei den hier durchgefiihrten
TRCL-Experimenten an GaN/AIN-QDs.

Aufgrund der starken internen Felder, welche den QCSE verursachen, sind Untersuchun-
gen der Rekombinationsdynamik &uferst empfindlich in Bezug auf die Anregungsdichte. Je
nach Anzahl generierter Ladungstriger im QD konnen interne Felder abgeschirmt werden
und eine komplexe Zerfallsdynamik aufweisen. Fiir geringe Anregungsdichten erfolgt eine
strahlende Rekombination des gebildeten QD-Exzitons. Durch hohe Anregungsdichten wer-
den mehr Ladungstriager eingefangen als relaxieren konnen. Bei steigender Anregunsgdichte
kommt es dann zur Bildung von Biexzitonen, gefolgt von Rekombinationsprozessen aus an-
geregten Zustdnden. Damit ist die Zerfallsdynamik bei hoher Anregung nicht mehr einem
einzelnen Rekombinationskanal zuzuordnen, sondern einer kaskadenartigen Rekombinati-
on von Mehrteilchenzustdnden, die die internen elektrischen Felder in Abhéngigkeit der
Ladungstrageranzahl unterschiedlich stark abschirmen. Deshalb ist fiir diese Analysen die
Kenntniss der Anzahl generierter Elektron-Loch-Paare pro Quantenpunkt von Interesse.
Nach Tang et al. [209] ldsst sich die Anzahl generierter Elektron-Loch-Paare pro GaN-
QD in diesen TRCL-Experimenten zu eins abschéitzenﬂ Mit im Mittel einem Elektron-
Loch-Paar pro Quantenpunkt lassen sich jegliche Abschirmeffekte durch Vielteilchenbe-
setzung der GaN-QDs und die kaskadenartige Rekombination von Mehrteilchenzustéinden

ausschliefen. In den TRCL-Experimenten kann demzufolge von der Rekombination einzel-

2Die Beziehung zwischen Besetzung der Ladungstriager im QD Ngp und Primérelektronenstrahlstrom I,
ist durch Gleichung Nop = [ E.7Lp/(3eE,V.Ap) gegeben. Hierbei ist die Priméarelektronenenerige Fe
5keV, der Primérelektronenstrahlstrom 1,1 nA, die Bandliicke von AIN 6,09 eV, das Anregungsvolumen
Ve bei 5keV ~0,146 pm?, die Ladungstriagerdiffusionslinge Lp ~100nm, die Lebensdauer 7 ~1ns und
die QD-Dichte Ap ~ 1 - 10" em™2.
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ner QD-Exzitonen ausgegangen werden. Letzteres ist insbesondere von Wichtigkeit fiir die

Bestimmung der Rate an entsendeten Photonen bei nitridischen Einzelphotonenemittern.
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Abbildung 4.11: Zeitaufgeloste CL-Messung im SEM am GaN-Insel-Ensemble bei Tief-
temperatur: (a) Transienten bei unterschiedlichen spektralen Positionen im Bereich der
GaN-Quantenpunktemission, wobei t =0ns den Zeitpunkt des Ausschaltens des Elektro-
nenstrahls markiert, (b) ortsintegrales CL-Spektrum und anféngliche Lebensdauern als
Funktion der Emissionswellenlédnge, (c) doppellogarithmische Darstellung der anfinglichen

Lebensdauer als Funktion der Ubergangsenergie.

Individuelle CL-Transienten wurden innerhalb der Bande des QD-Ensembles von 233 nm
bis 313 nm aufgezeichnet. Das zugehérige ortsintegrale Spektrum ist in Abb. [£.11](b) dar-
gestellt. Abb. (a) zeigt fiir unterschiedliche spektrale Positionen das Intensitétsplateau
im Quasigleichgewicht (t < 0ns) und den sich anschliefenden Intensitdtsabfall nach Aus-
schalten des Elektronenstrahls. Fiir positive Zeiten ist ein initialer schneller exponentieller
Abfall bei samtlichen Transienten zu beobachten. Dieser wird gefolgt von einem langsamen,
nicht-exponentiellen Abfall, dessen charakteristische Lebensdauer wesentlich grofer ist. Die
anfangliche Lebensdauer 7;,; der strahlenden Rekombination wird mit einem Relaxations-
ansatz fir die zeitabhéngige Intensitat I(f) o< exp(—t/Tini) bestimmt. Von 233 nm bis
273 nm wird fiir den Zerfall unmittelbar nach Ausschalten des Elektronenstrahls eine kon-

stante anfingliche Lebensdauer von ~610 ps beobachtet. Zu héheren Wellenldngen steigt
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4 Quantenpunktemission von GaN-Inseln an Versetzungen

diese sukzessiv bis 1,9ns bei 313nm an. Die anfingliche Lebensdauer ist in Abb. 4.11{(b)
als Funktion der Emissionwellenlinge abgetragen. Die Form der langsamen Komponente
bleibt gleich, wobei deren charakteristische Lebensdauer mindestens fiinf mal gréfer als

Tini 18t und mehr als 10 ns betragt.

Zum Ende des Anregungspulses befinden sich die Quantenpunkte in einem quasistatio-
ndren Gleichgewicht. Der schnelle Abfall der Lumineszenz am Beginn der Transiente wird
damit durch die Lebensdauer des zerfallenden Zustandes bestimmt und nicht durch die
Dynamik von eventuellen Einfangprozessen. Deshalb soll zunéchst der anfangliche Zerfall
genauer untersucht werden, da dieser hauptséachlich Informationen tiber die Quantenpunkt-
zusténde liefern kann. Die strahlende Lebensdauer 7,.,4 eines QD-Exzitonenzustands besitzt
die Abhéngigkeit [210] 211

3reghtc?

Trad = ~ 25 5 E?’;%UI e (4.2)
Trad — Strahlende Lebensdauer
€0 — Permittivitdt des Vakuums
n — Brechungsindex des Barrierematerials
E — Ubergangsenergie
dey  — optisches Dipol-Matriz- Element des Intrabandiibergangs
] — Uberlappintegral der Elektron- und Lochwellenfunktion

Hier ist zu beriicksichtigen, dass die strahlende Lebensdauer nicht nur vom Uberlappinte-
gral der Elektron- und Lochwellenfunktion, sondern auch von der Exziton-Ubergangsenergie
und dem Brechungsindex des Barrierematerials abhéingig ist. In Abb. [f.11](d) ist dazu in
doppellogarithmischer Darstellung die anfangliche Lebensdauer und der funktionelle Ver-
lauf 1/nE? als Funktion der Energie abgetragenﬁ. Fiir Abweichungen der Steigung von
1/nE? geht nach G1. eine Anderung des Uberlappintegrals einher. Bei geringen Energien
zeigt die anfangliche Lebensdauer gerade einen stéarkeren Abfall verglichen zur roten Gerade
in Abb. (c) Damit muss |I| mit Erhohung der Ubergangsenergie steigen. Beim QCSE
kann der Elektron-Loch-Uberlapp durch Verringerung der QD-Schichtdicke und/oder des
internen elektrischen Feldes vergrofert werden [2I3]. Letzteres ist durch unterschiedliche
Betrége des piezoelektrischen Feldes, die von unterschiedlichen Verspannungszustéanden der
QDs herriihren, denkba In beiden Fillen nimmt konsistenterweise die Ubergangsenergie
zu. Aufgrund der starken Anh&dufung mehrerer QDs innerhalb der GaN-Inseln ist ein ex-
perimenteller Zugang zu den Abmessungen bzw. Verspannungen einzelner Quantenpunkte

extrem schwierig. Damit kann aus experimenteller Sicht nicht zwischen diesen beiden Ef-

3Fiir den energieabhingigen Brechungsindex fiir AIN wurde die Anpassungsfunktion und die Parameter
aus Ref. [212] herangezogen.

4Gerade fiir diese GaN-QDs, die sich im komplexen Verspannungsfeld von Versetzungsbiindeln bilden, ist
dieser Aspekt nicht auszuschliefien.
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fekten unterschieden werden. Bretagnon et al. [211] konnte die Abnahme der strahlenden
Lebensdauer mit steigender Ubergangsenergie im Bereich von 1,8eV bis 3,7¢V zeigen
Die hier gezeigten anfénglichen Lebensdauern schliefsen sich diesem Trend an.

Fiir die zweite Komponente des Intensitatsabfalls bei grofen Verzogerungszeiten (t > 2 ns)
kann eine Lebensdauer im Bereich von 10ns bis 20 ns [ fiir sémtliche Wellenlingen extra-
hiert werden. Hierbei konnte es sich um einen Transferprozess von generierten Ladungtré-
gern in die GaN-QDs handeln.

4.7 Photonenstatistik der Quantenpunktemission von
GaN-Inseln

Fiir den Nachweis von nichtklassischem Licht mit Sub-Poisson-Statistik dient in der Quan-
tenoptik das Hanbury-Brown & Twiss-Interferometer [5I]. Hierbei werden die Photon-
koinzidenzen von einem lichtemittierenden System zeitlich korreliert. Die Messung der
Korrelationsfunktion zweiter Ordnung g2(t) zeigt bei Einzelphotonenstatistik eine Verrin-
gerung der Koinzidenzen bei t=0. Dies wird als sogenanntes antibunching bezeichnet.
Santori und Koautoren konnten erstmals antibunching und getriggerte Einzelphotonen-
generation an GaN/AIN-QDs demonstrieren [68]. In einer Reihe von Verdffentlichungen
konnten die Autoren um Arakawa von der Tokyo Universitdt die Einzelphotonenemissi-
on von GaN-QDs bei erhohten Temperaturen [69] iiber Raumtemperatur [67] bis hin zu
"heiken" Temperaturen [70] aufzeigen. Dies zeigt das Potential von GaN-QDs fiir die Rea-
lisierung von bei Raumtemperatur operierenden Einzelphotonenbauelementen.

Die Einzelphotonenemissionscharakteristik der GaN-Inseln wird direkt durch HBT-Ex-
perimente mittels einer 256 nm Dauerstrichlaseranregung bei 8 K nachgewiesenﬂ Die Auto-
korrelation wurde an einer einzelnen Emissionslinie bei 4,203 eV untersucht (siehe Abb.[4.12).
Das exzitonische Verhalten dieser Emissionslinie wurde mittels anregungsdichteabhéngigen
PL-Messungen bestétigt. Man beobachtet in der Korrelationsmessung zweiter Ordnung ei-
ne Abnahme des g?(1=0)-Wertes auf unter 0,5 bei verschwindender Zeitverzogerung, womit
sich die nichtklassische Generation von Licht und der Einzelphotonencharakteristik mani-
festiert. In Wurtzit-GaN/AIN-QDs wird die Linienverbreiterung durch die spektrale Diffu-
sion dominiert [205, [198], welche den Verlauf der Autokorrelationsfunktion beeinflusst [214].
Neben der Beriicksichtigung der Zweiphotononen-Zeitauflosung des HBT-Aufbaus (225 ps)

5Die Autoren schlussfolgern aus der Annahme einer konstanten Verspannung der QDs auf eine Verringe-
rung der QD-Schichtdicke bei konstantem internen effektiven elektrischen Feld von 9,0 MV /cm.

5Eine tendenzielle Entwicklung der Lebensdauern lésst sich nicht erkennen.

"HBT-Experimente wurden an der TU Berlin am Institut fiir Festkérperphysik in der Arbeitsgruppe
um Prof. Dr. Axel Hoffmann von Herrn Dr. Gordon Callsen und Herrn Dipl.-Phys. Stefan Kalinowski
durchgefiihrt.
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Abbildung 4.12: Autokorrelation zweiter Ordnung der Emission einer GaN-Insel bei
4,203 eV unter Dauerstrich-Laseranregung zeigt einen g2(1=0)-Wert unterhalb von 0,5. Die
Autokorrelationsfunktion wurde mit der experimentell bestimmten anfinglichen Lebens-

dauer angepasst [176].

wurde fiir die Anpassung der Daten eine Korrelationsfunktion benutzt, die die spektra-
le Diffusion der exzitonischen Emission einbezieht [214]. Dies resultiert in einer entfalte-
ten Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung mit g2g;(t=0) = 0,06 bei verschwindender
Zeitverzogerung. Hierbei wurde die anfangliche Lebensdauer von 1ns (siehe Abschnitt
und Exzitonenbesetzungszahl p = 0,77, die mittels zeitaufgeloster PL-Experimente bzw.
anregungsdichteabhingigen Autokorrelationsmessungen bestimmt wurden, in die Anpas-

sungsfunktion einbezogen.

4.8 Spektrale Diffusion: jitter- und blinking-Effekte

Um spektrale Diffusion direkt zu visualisieren, ist die naheliegendste Methode zur Er-
fassung der zeitlich spektralen Verschiebungen/Spriinge, die als spectral jitter bezeichnet
werden, und der Intensitdtsverdnderungen einer Quantenpunktemissionslinie die Aufnah-
me von Zeitserien der Emissionsspektren. Wie in der Literatur berichtet [66], kann jedoch
die spektrale Diffusion auf unterschiedlichen Zeitskalen stattfinden. Die Moglichkeit der
Zeitserienerfassung zur Untersuchung der spektralen Diffusion ist somit stark an die zeit-
liche Auflésung des Detektionssystems gebunden. Die spektrale Diffusion kann somit nach
Ostapenko [66] in zwei Kategorien eingeteilt werden: kurzzeit- und langzeitliche spektrale
Diffusion. Verénderungen der Quantenpunktemissionslinie auf einer Zeitskala kleiner der
kiirzest moglichen Integrationszeit des Detektionssystems ist der kurzzeitlichen spektralen
Diffusion zuzuordnen. Hier ist die oben erwidhnte Akquirierung von Zeitserien nicht mog-
lich. Ein Zugang zur Analyse des spectral jitter auf dieser Zeitskala ist dennoch nach Sal-

len et al. [214] iiber Auto- und Kreuzkorrelationsexperimente moglich. HBT-Experimente
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mit addquat gewahltem spektralen Fenster kleiner der Halbwertsbreite der Emissionslinie
fiihren bei spectral jitter zu einer Erhohung des g?-Wertes in der Nihe des Verzégerungs-

nullpunkts.

Im HBT-Experiment der Abb. [£.12] wurde das Detektionsfenster der Emissionslinie bei
4,203 eV kleiner der Linienbreite gewahlt und leicht asymmetrisch zum Hauptpeak positio-
niert. Damit ist neben der Analyse der Einzelphotonenstatistik auch die Untersuchung des
spectral jitter moglich. Neben der deutlichen Senkung der Autokorrelationsfunktion bei 1=
0 ns in Abb. ist offensichtlich eine Erhohung des g?-Wertes im Bereich 1ns < |t| < 13 ns
zu erkennen. Dies bedeutet, dass die bedingte Wahrscheinlichkeit fiir die Detektion von zwei
Photonen mit einer Zeitdifferenz von 1ns < |t| < 13ns erhoht ist. Innerhalb des spektralen
Fensters werden demnach einzelne Photonen in Paketen detektiert. Die Ursache dieses
bunching-Phénomens ist die zeitliche spektrale Verschiebung der Emissionslinie aus dem
Bereich des Detektionsfensters heraus und wieder herein aufgrund des spectral jitter der
exzitonischen Lumineszenz. Aus der Anpassung der Autokorrelationsdaten ergibt sich eine

jitter-Zeitkonstante von 13 ns.

Fiir die Untersuchung der spektralen Diffusion bei zeitlichen Verédnderungen oberhalb
der Detektorintegrationszeit wurden Serien von Lumineszenzspektren unter Elektronen-
anregung der GaN-Inseln im Rasterelektronenmikroskop bei 5kV (1,3nA Primérelektro-
nenstrahlstrom) erfasst. Bei diesen Bedingungen wurde als Kompromiss zwischen Signal-
Rausch-Verhéltnis und Zeitauflosung eine Integrationszeit von 1s benutzt. Um den Einfluss
der Elektronenstrahlschadigung gering zu halten wurde die Gesamtanregungsdauer zu 210s
limitiert, was einer Elektronendosis von 53,3 C/cm? entspricht. Fiir grofere Gesamtanre-
gungsdauern ist eine Abnahme der Intensitdt der GaN-QD-Emission zu beobachten. In
Abb. [£.13|(a, d) sind zwei Beispiele der zeitlichen Entwicklung der Intensititen von Emis-
sionslinien in einem Spektralbereich von 230 nm bis 320 nm dargestellt. Bei der Analyse
mehrerer Zeitserien konnten unterschiedliche zeitliche Entwicklungen der Emissionslini-
en beobachtet werden. In 82 % der Faille ist bei der Elektronenstrahlanregung eine iiber
den betrachteten Zeitbereich konstante Emission mit nur leichten Intensitatsvariationen
vorhanden. Beispielhaft fiir diese zeitliche Entwicklung sind die Emissionslinien im Spek-
tralbereich von 250 nm bis 260 nm in Abb. [£.13|(a, d).

Im Gegensatz dazu werden zu 18 % deutliche Intensitatsverdnderungen der Emissionlini-
en beobachtet. Am héufigsten ist hier ein ,,Ausgehen bzw. eine abrupte starke Intensitéts-
reduktion zu beobachten (78 % der zeitlich verénderlichen Linien). Dies wird anhand des
Linienscans in Abb. (a) deutlich. Nach 153 s anhaltend konstantem Intensitatverlauf
zeigt die Emissionslinie Dy bei 277nm (siehe Abb. [£.13|(b)) eine abrupte Intensitétsre-
duktion auf die Hailfte des Intensitdtswertes. Fiir die Emissionslinie Da in Abb. (c)
wird ein , Ausgehen” nach 17s beobachtet. Der dazu invertierte Verlauf eines abrupten

starken Intensitdtsanstiegs bzw. ,Angehen einer Emissionslinie tritt mit einer relativen
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Abbildung 4.13: Serien der zeitlichen Abhéngigkeit der Emission der GaN-Inseln: (a,d)
zeitliche Entwicklung der Emission unterschiedlicher GaN-Inseln, (b, ¢, e, f) monochroma-

tische Intensitatsentwicklung der Linien D123 4.

Héaufigkeit von 11 % der zeitlich veranderten Emissionen auf und kann exemplarisch bei
der Lumineszenz D3 beobachtet werden (sieche Abb. [£.13|(d, ¢)).

Das in der Literatur bezeichnete blinking von Emissionslinien ist als alternierender Zu-
stand zwischen ein- und ausgeschalteter Emission der Lumineszenzlinie zu verstehen. Diese
zeitlichen Intensitatsvariationen oder -unterbrechungen von Rekombinationskanélen wur-
den bei der Elektronenanregung der GaN-Inseln mit einer relativen Haufigkeit von 11 %
der zeitlich verdnderten Lumineszenz beobachtet. Derartiges blinking zeigt die Emission
Dy bei 285nm in Abb. [£.13|(d, e). Dabei erstrecken sich die Zusténde optischer Aktivitét

iiber einen Zeitbereich von 1s <t < 10s.

134



4.9 Zusammenfassung des Kapitels

4.9 Zusammenfassung des Kapitels

In diesem Kapitel wurden die optischen und strukturellen Eigenschaften von GaN-Inseln
in AIN untersucht, welche durch das Wachstum eines ein bis zwei Monolagen dicken GaN-
Quantenfilms mit nachfolgender Wachstumsunterbrechung gebildet wurden. Die Inseln bil-
den sich preferentiell an Versetzungsbiindeln, wobei sie effizient Lumineszenz zwischen
220 nm und 310 nm emittieren. Auferst schmale Emissionslinienbreiten von bis zu 440 peV
zeigen das quantenpunktartige Verhalten der GaN-Inseln auf und stellt die geringste bis-
her berichtete Halbwertbreite fiir GaN-Quantenpunktemission dar. Die Einzelphotonene-
mission dieser Inseln wurde durch das antibunching mit einem experimentellen Wert von
g?(t=0) = 0,42 in Hanbury Brown-Twiss-Experimenten bei 8 K verifiziert.

Trotz der enormen lateralen Ausdehnungen der GaN-Inseln von bis zu 100 nm im Durch-
messer, womit der kritische Durchmesser fiir die Ausbildung von Quantenpunkt-Exzitonen
tiberschritten ist [63], zeigen diese Inseln extrem scharfe Quantenpunktlumineszenz. Diese
vermeintliche Diskrepanz zwischen der Emissionscharakteristik bzw. Photonenstatistik der
GaN-Inseln und deren lateralen Ausdehnungen konnte durch héchstortsaufgeloste STEM-
CL-Analysen der inneren optischen und strukturellen Eigenschaften der Inseln geklart wer-
den. Spektral verschiedene QD-Emissionslinien, aus unterschiedlichen Bereichen der Insel
emittierend, offenbaren die Ausbildung von mehreren rdumlich getrennten Quantenpunk-
ten innerhalb der Inseln. Die mittels STEM-Kippserien direkt nachgewiesenen Schichtdi-
ckenfluktuationen im Bereich der Versetzungsbiindel fiihrt zu der Quantenpunktanhiufung
innerhalb der GaN-Inseln.

Diffusionsldngen der im AIN generierten Ladungstriger unterschieden sich &rtlich. In
vertikaler Richtung konnen Ladungstréger unterhalb des GaN-QWs doppelt so weit dif-
fundieren als in der Ndhe von Versetzungsbiindeln generierte Ladungstriager in GaN-QDs.
Der Verlustmechanismus an Versetzungen durch die nichtstrahlende Rekombination der
Ladungstriager ist nachteilig fiir den vertikalen Transport und damit hinderlich fiir eine
effiziente Ladungstragerinjektion in QDs fiir zukiinftige Einzelphotonenemitter auf Basis
jener GaN-Inseln.

Mittels zeitaufgelosten CL-Experimenten, bei denen im Mittel ein Elektron-Loch-Paar
im QD generiert wurde, konnte die Zerfallsdynamik der QD-Rekombination analysiert wer-
den. Mit 0,6 ns bis 4,0 ns anfanglicher Lebensdauer ist eine Limitierung der cutoff-Frequenz
auf Basis dieser Einzelphotonenemitter zu 1,7 GHz gegeben. Die deutliche Abnahme der
anfinglichen Lebensdauer der QD-Rekombination mit steigender Ubergangsenergie legt
die Erhohung des Elektron-Loch-Uberlapps im QD nahe.
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Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde das Verfahren der Kathodolumineszenzspek-
troskopie im Transmissionselektronenmikroskop bei fliissig Helium-Temperatur zur nano-
skospischen Untersuchung von Gruppe III-Nitrid basierten Quantenheterostrukturen als
aktives Medium in Mikrokavitdten genutzt. Durch die deutliche Verbesserung der rdumli-
chen Auflésung von bis zu einer Grofienordnung gegeniiber herkdmmlichen Kathodolumi-
neszenzverfahren im Rasterelektronenmikroskop erweist sich die STEM-CL-Spektroskopie
als duflerst wirksame Methode zur Charakterisierung einzelner Quantenstrukturen. Wie
in dieser Arbeit gezeigt, konnen gezielt einzelne Quantenfilme und Quantenpunkte préa-
zis hochstortsselektiv angeregt werden und deren lokale optische Eigenschaften analysiert
werden.

Das spezifische und komplexe Messverfahren der STEM-CL-Mikroskopie wird eingangs
dieser Arbeit vorgestellt und darin auftretende physikalische Effekte diskutiert. Neben der
theoretischen Betrachtung der Ortsauflosung und den vorherrschenden Anregungsbedin-
gungen wird vor allem die Schichtdickenabhéngigkeit der Kathodolumineszenz in elek-
tronentransparenten STEM-Lamellen auf experimenteller Basis analysiert. In Kombina-
tion mit Elektronen-Energieverlust-Spektroskopie konnte eine kritische Schichtdicke fir
das Finsetzen der Kathodolumineszenz in GaN-Epitaxieschichten herausgearbeitet wer-
den. Dieser kritische Wert stimmt mit der mittleren freien Wegldnge der Primérelektro-
nen iiberein. Oberhalb dieser Schichtdicke kénnen durch die Superposition der emittierten
Strahlung Interferenzphénomene auftreten. Derartige Diinnschichtinterferenzen wurden an
in Draufsicht priaparierten Lamellen beobachtet.

Das Verfahren der STEM-CL-Mikroskopie wurde genutzt, um die optischen und struktu-
rellen Eigenschaften von in Mikrokavititen eingebetteten InGaN/GaN-Quantenfilmen zu
untersuchen. Diese Quantenstrukturen bilden das aktive Medium in Gruppe III-Nitrid ba-
sierten violett emittierenden Mikrokavitéiten, deren unterer Bragg-Spiegel aus AlInN /GaN-
Schichtpaaren besteht.

Ausgangspunkt bildete die STEM-CL-Analyse eines einzelnen InGaN-Quantenfilms, der
auf einem GaN /Saphir-Substrat epitaktisch abgeschieden wurde. Die nanoskopische Ana-
lyse der optischen Quantenfilmeigenschaften in der Ndhe von Durchstofiversetzungen zeig-
te eine signifikante Verschiebung der Emissionslinie des InGaN-Quantenfilms von mehr
als +60 meV. Nach theoretischen Berechnungen sind neben dem Verzerrungsfeld der Ver-

setzung zusatzliche Effekte, wie eine Verringerung der Quantenfilmschichtdicke und/oder
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Abnahme der Indiumkonzentration, verantwortlich, um die experimentellen Befunde quan-

titativ erkldren zu konnen.

Die neuralgische Behandlung der Verspannung von InGaN-Mehrfachquantenfilmen auf
AlInN /GaN-Bragg-Spiegeln wurde anhand eines 62-fachen InGaN-Quantenfilmstapels ana-
lysiert. Durch hochortsaufgeloste STEM-CL-Messungen konnte direkt die partielle plasti-
sche Relaxation des Mehrfachquantenfilms nachgewiesen werden. Diese Relaxation dufsert
sich als abrupter Wellenléngensprung an der Position der 32. InGaN-Schicht. Zur Vermei-
dung der plastischen Relaxation kann die Anzahl der auf den AlInN/GaN-Bragg-Spiegel
aufgewachsenen InGaN-Quantenfilme auf maximal 32 reduziert werden. Dies wurde anhand
eines 29-fachen InGaN /GaN-Quantenfilmstapels iiberpriift. Das pseudomorphe Wachstum
dieses Quantenfilmstapels &ufserte sich in einer konstanten Entwicklung des Lumineszenz-
schwerpunkts in Wachstumsrichtung. Dariiberhinaus konnten lokal scharfe Emissionlinien
der Quantenfilmlumineszenz nachgewiesen werden, die Ausdruck der starken Ladungstré-

gerlokalisierung im InGaN-Materialsystem sind.

Schlieflich wurden die optischen Eigenschaften eines erfolgreich realisierten vertikal emit-
tierenden Oberflachenlasers auf Basis eines AlInN/GaN-Bragg-Spiegels mit 13 InGaN-
Quantenfilmen als aktives Medium in einer GaN-Kavitét vorgestellt. Dieser zeigt Lasing-
verhalten oberhalb des Schwellwertes von 10 mJ/cm? unter optischer Anregung. Der Fokus
der Kathodolumineszenzuntersuchungen im STEM als auch im Rasterelektronenmikroskop
galt den ortlichen Schwankungen der InGaN-Quantenfilmemission. Die Dominanz der lo-
kalen auf (Sub-)Nanometerskala vorherrschenden inhomogenen Verbreiterung konnte hier-
bei herausgearbeitet werden. Die ortsintegrale spektrale Verstimmung der exzitonischen
InGaN-Quantenfilmemission zur Kavitdtsmode wurde aus winkelabhéngigen Photolumi-
neszenzmessungen zu +47 meV bestimmt, wobei dieser Wert durch die 6rtlichen Schwan-

kungen der Photonenmode ortsabhéngig ist.

Dariiber hinaus konnten in der vorliegenden Arbeit wichtige neue Erkenntnisse iiber
den Einfluss von strukturellen Defekten auf die Bildung von GaN/AIN-Quantenpunkten
herausgearbeitet werden. Es zeigt sich eine préferentielle Bildung von aus einzelnen Quan-
tenpunkten zusammengesetzte GaN-Insel an Versetzungsbiindeln. Das quantenpunktartige
Verhalten dieser Nanostrukturen wird durch die Emission &uferst schmaler Lumineszenz-
linien im Wellenldngenbereich von 220nm bis 310nm verifiziert. Diese Nanostrukturen
sind nach Intensitéatskorrelationen in Photolumineszenzmessungen Quellen einzeln emit-
tierender Photonen im UV-Bereich. Neben den durch die STEM-CL-Mikroskopie gewon-
nenen strukturellen und optischen FEigenschaften wurde die Rekombinationskinetik der
Uberschussladungstriiger und die zeitliche Stabilitét der Emissionslinien in zeitaufgelosten

Kathodolumineszenzexperimenten im Rasterelektronenmikroskop analysiert.
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Ausblick

Nach der erfolgreichen Realisierung eines violett-emittierenden VCSELs auf Basis von
GaN/AlInN-Bragg-Spiegeln mit InGaN/GaN-Quantenfilmen als aktives Medium steht fiir
GaN-Quantenpunkte die Einbettung in nitridbasierte Mikrokavitdten im Mittelpunkt. Dies
ist fiir die erhohte Auskopplung der von Quantenpunkten einzeln emittierenden Photonen
von besonderer Bedeutung. Dabei miissen Wachstumskonzepte von GaN-Quantenpunkten
auf UV-Bragg-Spiegeln erarbeitet und optimiert werden. Welche geeigneten Kompositio-
nen fir die Al-haltigen Schichten im UV-DBR hierbei zu rissfreien, im tiefen UV hoch-
reflektierenden Spiegeln fithren, ist genauso zu iiberpriifen wie die Bildung von GaN-
Quantenpunkten in auf UV-DBRs gewachsenen Al(Ga)N-Kavitdten. Die dafiir benotigten
Untersuchungen zur Herausarbeitung der Wachstumskonzepte wurden zum Ende dieser Ar-
beit begonnen. Mit Hilfe von hochspektral und -ortsaufgelosten STEM-CL-Analysen sind
detaillierte Erkenntnisse sowohl in den Bildungsmechanismus als auch den strukturellen,
optischen, chemischen und elektronischen Eigenschaften der in Mikrokavitdten eingebette-

ten GaN-Quantenpunkte zu erwarten.
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Abkiirzungsverzeichnis

Akronyme

ADF
BF
CCD
CL

CLI

DX
FWHM
HAADF
HBT
LHe

LO
MBE
ML
MOVPE

MQW
NBE
(n)PL
PMT
QCSE

QD
QW

TD
TEM
SEM
SEM-CL
SQW
STEM

annulares Dunkelfeld (engl. annular dark field)

Hellfeld (engl. bright field)

engl. charge coupled device)

Kathodolumineszenz (engl. cathodoluminescence)
Kathodolumineszenzintensitatsbild

tiefe Storstellen

Halbwertsbreite (engl. full width at half maximum)
Weitwinkeldunkelfeld (engl. high angle annular dark field)
Hanbury-Brown & Twiss-Interferometer

Fliissig-Helium (engl. liquid Helium)

longitudinal optisch (engl. longitudinal optical)
Molekularstrahlepitaxie (engl. molecular beam epitazy)
Monolage(n) (engl. monolayer)

Metallorganische Gasphasenepitaxie (engl. metal organic vapor phase
epitazry)

Mehrfachquantenfilm (engl. multiple quantum well)
bandkantennahe Emission (engl. near band edge emission)
(Mikro-)Photolumineszenz

Photoelektronenvervielfacher (engl. photomultiplier)
Stark-Effekt in Quantenstrukturen (engl. quantum confined Stark
effect)

Quantenpunkt (engl. quantum dot)

Quantenfilm (engl. quantum well)

Durchstofversetzungen (engl. threading dislocation)
Transmissionselektronenmirkoskop /-ie
Rasterelektronenmikroskop (engl. scanning electron microscope)
Kathodolumineszenz im Rasterelektronenmikroskop
Einzelquantenfilm (engl. single quantum well)
Rastertransmissionselektronenmikroskop /-ie (engl. scanning

transmission electron microscope/-y)
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STEM-CL Kathodolumineszenz im Rastertransmissionselektronenmikroskop

TRCL zeitaufgeloste Kathodolumineszenz (engl. time resolved
cathodoluminescence)

uv ultraviolett

7ZLP Peak des Elektronenenergieverulustspektrums ohne Energieverlust

(engl. zero-loss-peak)



Symbole

A relative Atommasse

a basale Gitterkonstante des Wurtzitkristalls

b’ng bowing-Parameter der Bandliicke des terndren Halbleiters ABN

b‘;GB;N bowing-Parameter der spontanen Polarisation der ternéaren
Halbleiterverbindung ABN

bsTEM Verbreiterung des Primarelektronenstrahls im STEM

b Betrag des Burgervektors

Cij Komponenten des Elastizitatstensors

c Gitterkonstante des Wurtzitkristalls

co Vakuumlichtgeschwindigkeit

D Diffusivitéat

d Schichtdicke

dey optisches Dipol-Matrix-Element des Intrabandiibergangs

Dy, photonische Zustandsdichte

e Elementarladung

Ey Ruhenergie

E. Primérelektronenenergie &ndern?

E, Bandliickenenergie

E; Bildungsenergie von Elektron-Loch-Paaren

AFEina mittlerer Energieverlust der Primérelektronen pro inelastischer
Streuung

E\|mag maximale kinetische Energie des Atoms nach Stofsprozess mit Elektron

E, Plasmonenenergie

E,p Energie des Photons / der Kavitatsmode

AEp, spektrale Breite der Photonmode

F Finesse der Kavitét

Go Generationsrate der Uberschussladungstriger

Gth Verstarkung bei Einsetzen der Lasertéatigkeit

h reduziertes Plancksches Wirkungsquantum

1 Intensitét einer elektromagnetischen Welle

1] Uberlappintegral der Elektron- und Lochwellenfunktion

1. Strom des einfallenden Primérelektronenstrahls

Iggr Intensitdt des Elektronenenergieverlustes dndern? in Iggy,

Tgaapr Elektronenintensitat des Weitwinkeldetektors

k Betrag des Wellenvektors

ki senkrechte Komponente des Wellenvektors

k) laterale Komponente des Wellenvektors



Laisys Diffusionslinge der Uberschussladungstréiger

limfp mittlere freie Wegldnge der Primérelektronen bei inelastischer Streuung
My Ruhmasse des Atoms

Me Ruhmasse des Elektrons

m;h effektive Masse des Kavitdtsphotons

n Brechungsindex

An Uberschussladungstriigerdichte s#ndern?

Ninel mittlere Anzahl inelastischer Stofle je Primérelektron
Npn Anzahl photonischer Moden

P Wahrscheinlichkeit

P eingestrahlte Leistung durch Primérelektronenstrahl
Q. Qualitatsfaktor der Kavitéat

dQ/dz generierte Warme pro Einheitslange

r radialer Abstand zur Elektronensonde

Ryrobe Durchmesser des einfallenden Primérelektronenstrahls
R Reflektivitat

AR laterale Anregungsweite des Primérelektronenstrahls
s Oberflachenrekombinationsgeschwindigkeit der

Uberschussladungstriger

T Temperatur

A Ordnungszahl

Qint interne optische Verluste in der Mikrokavitét
r relativer Fiillfaktor

Copp Linienverbreiterung durch Auflésungsgrenze
Tese Linienbreite eines QD-Exzitons

Lin)hom inhomogene Linienverbreiterung

€0 Permittivitat des Vakuums

€] Komponenten des Verzerrungstensors

K Warmeleitfahigkeit

0 Einfalls-/ Ausfallswinkel

P Massendichte

T Verzogerungszeit

Tini anfangliche Lebensdauer

Tlife Lebensdauer der Uberschussladungstriager

Trad strahlende Lebensdauer der Uberschussladungstriger
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