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Design, Epitaxie und Charakterisierung AlGaN-basierter
Leuchtdioden mit Emissionswellenlingen unterhalb von 250 nm

Diese Arbeit befasst sich mit der Realisierung von AlGaN-basierten ultravioletten Leucht-
dioden (LEDs) mit Emissionswellenldngen unterhalb von 250 nm sowie der Analyse
ihrer strukturellen und elektrooptischen Eigenschaften. Ziel war es, eine LED mit einer
mit moglichst maximaler spektraler Leistungsdichte bei 226 nm zu realisieren, welche es
ermoglicht, Absorptionsmessungen innerhalb eines Stickoxid-Gassensorik-Prototypen
durchzufithren. Die LED-Heterostruktur wurde mittels metallorganischer Gasphasene-
pitaxie hergestellt und die einzelnen Schichten auf ihren Einfluss auf die Effizienz der
LEDs systematisch untersucht.

Als Basis fiir das Wachstum der LED-Heterostrukturen wurde epitaktisch lateral iiber-
wachsenes (ELO) AIN auf Saphir genutzt. Es zeigte sich, dass die Oberflichenmorphologie
abhéngig vom Saphir-Fehlschnitt ist und fiir Winkel von <0,12° zu wellenartigen Ober-
flachen fiihrt, wohingegen Winkel >0,16° zu Makrostufen an der Oberflache fithren. Die
Realisierung von leitfdhigem Al,Gaj_,N:Si mit Aluminiumgehalten x > 0,8, welches
als Stromspreizungsschicht innerhalb der LED-Heterostrukturen verwendet wird, ist
entscheidend fir die Effizienz der LEDs. Es zeigte sich, dass mit steigendem Alumini-
umgehalt die Aktivierungsenergie des Siliziumdonators, aufgrund des Ubergangs des
Siliziums vom flachen Donator in den DX-Zustand, ansteigt. Dies resultiert in einer
abnehmenden freien Ladungstragerdichte und folglich in einem ansteigenden Wider-
stand der Schichten. Es konnte gezeigt werden, dass der Widerstand iiber eine optimale
Siliziumdotierung minimiert werden kann. Transparente und leitfdhige Al,Gaj_,N:Si
Schichten mit einem Widerstand von 0,026 Qcm fiir x =0,8 konnten gezeigt werden.
Untersuchungen der Quantenfilm-Dicke und Barrierenzusammensetzung zeigten, dass
beide einen wesentlichen Einfluss auf den Ladungstrigereinschluss innerhalb der Quan-
tenfilme haben. Dabei ist die vom ELO AIN/Saphir vorgegebene Versetzungsdichte
entscheidend fiir die nicht-strahlende Rekombinationsrate der Ladungstriger und somit
fir die interne Quanteneffizienz. Diese wurde mittels Photolumineszenzmessungen auf
27% abgeschitzt. Zur Steigerung der Effizienz als auch der spektralen Reinheit der
LEDs ist es erforderlich, Elektronenleckstrome in die p-Seite der LED zu verhindern
sowie die Lochinjektion in die aktive Zone zu fordern. Es zeigte sich, dass eine undotier-
te AIN Elektronenblockierschicht mit einer Dicke von > 6 nm erforderlich ist um den
Elektronenleckstrom zu minimieren und Magnesiumriickdiffusion in die aktive Zone zu
unterdriicken. Zudem wurde die Lochinjektion durch Optimierung der Zusammensetzung
und Magnesiumdotierung einer Lochinjektionsschicht und des AlGaN:Mg-Ubergitters
maximiert sowie parasitire Rekombinationsmechanismen identifiziert. Weiterhin wurde
der Einfluss der Emissionswellenliange auf die Effizienz der LEDs untersucht. Dabei
konnte eine Reduktion der Lichtextraktionseffizienz durch den Wechsel der optischen
Polarisation sowie eine reduzierte Injektionseflizienz fiir kurze Wellenlangen festgestellt
werden.

Abschlieflend konnten LEDs mit Hauptemission bei 232 nm und einer maximalen spek-
tralen Leistungsdichte bei 226 nm von 218 nW/nm bei 20 mA realisiert werden. Die
Detektion von Stickoxid bis zu einer Konzentration von 2 ppm wurde unter Verwendung
der realisierten LEDs innerhalb eines Gassensorik-Prototypen demonstriert.







Design, Epitaxy, and Characterization of AlGaN-based
light emitting diodes with emission wavelengths below 250 nm

In this work the realization of AlGaN-based ultraviolet light emitting diodes (LEDs)
with emission wavelengths below 250 nm as well as the analysis of their structural and
electrooptical properties is presented. The aim of this work was to achieve an LED with
a maximum spectral power density at 226 nm, which allows the detection of nitrogen
oxide within an optical gas sensing system. The layers of the LED heterostructure were
grown by metalorganic vapor phase epitaxy and their influence on the efficiency of the
LEDs was systematically studied.

The LED heterostructures have been realized on epitaxially laterally overgrown (ELO)
AIN on sapphire. It was shown that the surface morphology is dependent on the sapphire
miscut which leads to wavy surfaces for miscut angles <0.12°, while miscut angles
>0.16° lead to the formation of macrosteps on the surface. The realization of highly
conductive Al,Gaj_,N:Si with aluminum contents x > 0.8, used as current spreading
layers within the LED heterostructures, is crucial for achieving highly efficient LEDs. It
was found that with increasing aluminum content, the activation energy of the silicon
donor increases due to the a transition of the silicon acting as a shallow donor to the
DX-state. This results in a decreasing free charge carrier density and consequently
in an increasing resistivity of the layers. It has been shown that the resistivity can
be minimized by optimizing the silicon doping concentration, thus resulting in highly
conductive and transparent Al,Gaj_,N:Si layers with resistivities as low as 0.026 Qcm
for £ =0.8. Investigations of the influence of the heterostructural design of the active
region on the emission characteristics of the LEDs showed that both, the quantum
well thickness and the barrier composition have a significant influence on the carrier
confinement within the quantum wells. Additionally, it was found that the threading
dislocation density, which is predetermined by the ELO AIN /sapphire template is crucial
for the non-radiative recombination rate of the charge carriers within the quantum wells.
The internal quantum efficiency was estimated by photoluminescence measurements
to be 27%. In order to increase the efficiency as well as the spectral purity of the
LEDs it is necessary to prevent electron leakage into the p-side of the LED and to
support hole injection into the active region. It was shown that an undoped AIN electron
blocking layer with a thickness of > 6 nm is required to minimize electron leakage and
suppress magnesium back diffusion into the active region. In addition, by optimizing the
composition and magnesium doping profile of a hole injection layer and the AlGaN:Mg
superlattice an increased hole injection has been achieved and parasitic recombination
processes within the p-side have been identified. Furthermore, the influence of the peak
emission wavelength of the LEDs on their efficiency was investigated. It was found, that
reducing the emission wavelength results in a reduced light extraction efficiency caused
by the change of the optical polarization as well as a reduced injection efficiency.

Finally, LEDs with a main emission wavelength of 232 nm achieving a maximum spectral
power density at 226 nm of 218 nW/nm at 20 mA have been realized. The detection
of nitrogen oxide with concentrations down to 2 ppm was demonstrated within a gas
sensing system utilizing these LEDs.
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1 Anwendungsgebiete von Leuchtdioden

Leuchtdioden (LEDs von engl. light emitting diode) sind heutzutage weit verbreitet und
werden, je nach Emissionswellenlédnge, in den unterschiedlichsten Anwendungsgebieten
eingesetzt. Beispielsweise sind rote und infrarote LEDs in einer Vielzahl von elektroni-
schen Geréten zu finden. LEDs im sichtbaren Spektralbereich (700 nm > A > 400 nm)
werden in LED-TVs oder zu Beleuchtungszwecken eingesetzt [1]. Speziell fiir die Ent-
wicklung von blauen LEDs sind die Fortschritte von Isamu Akasaki, Hiroshi Amano und
Shuji Nakamura zu erwdhnen, welche im Jahr 2014 fiir die , Erfindung von effizienten
blauen LEDs, welche helle und energiesparende Weiflichtquellen ermdéglichen® [2], mit
dem Nobelpreis gewiirdigt wurden. Fiir die Herstellung von blauen LEDs wird das
Gruppe-III-Nitrid-Materialsystem (AIN, GaN, InN) verwendet, welches durch geeig-
nete Mischung der Gruppe-ITI-Ausgangsstoffe eine Erweiterung des Spektralbereichs
in Richtung des ultravioletten (UV) ermdglicht. Im UVA und UVB Spektralbereich
(400 nm > A > 280 nm) finden LEDs Anwendung in der Sicherheitstechnik oder bei der
Hartung von Lacken [3]. Auch in der Biologie bei der Beleuchtung von Pflanzen zur
Steigerung der Produktion von sekundédren pflanzlichen Stoffwechselprodukten, welche
mit einem reduziertem Krebsrisiko in Zusammenhang gebracht werden [4], oder in der
Medizintechnik bei der Behandlung von Flechten [5] konnen UV LEDs eingesetzt werden.
Im UVC Spektralbereich (280 nm > A > 200 nm) erméglichen LEDs Anwendungen wie
bspw. die NLOS-Kommunikation (von engl. non-line of sight) [6], bei der die verstarkte
Streuung von kurzwelligem Licht innerhalb der Atmosphére genutzt wird. Zudem kénnen
UVC LEDs in wissenschaftlichen Messgeridten wie bspw. dem Gravitationswellendetektor
der NASA/ESA zur Ladungskontrolle der PtAu-Referenzmassen des LISA (engl. Laser
Interferometer Space Antenna) genutzt werden [7, 8]. Als eine der 6konomisch und
kommerziell relevantesten Anwendung ist die Desinfektion von Wasser oder Oberflachen
mit UV-Licht bei einer Wellenldnge von 265nm-280nm zu nennen. Wiirtele et al. [9]
konnte zeigen, dass mittels 269 nm LEDs mit einer Ausgangsleistung von 0,33 mW eine
deutliche Inaktivierung von Bakterien (bacillus subtilis) in Wasser erreicht werden kann.
Speziell im tiefen UVC (A <250 nm) kénnen LEDs in der Gassensorik eingesetzt werden,
wobei die elektronischen Uberginge von Molekiilen durch Lichtabsorption detektiert
werden [10, 11]. Dies kann u.a. in der Abgasanalyse von Kraftfahrzeugen genutzt werden
[12]. Eine Ubersicht der verschiedensten Anwendungsgebiete fiir AlGaN-basierte UV
LEDs ist in Abbildung 1.1 dargestellt.

Diese Dissertation widmet sich der Realisierung von ultravioletten LEDs im UVC
Spektralbereich mit Emissionswellenldnge unterhalb von 250 nm sowie der Analyse ihrer
strukturellen und optischen Eigenschaften mit dem Ziel der Effizienzsteigerung. Speziell
die Méglichkeit zur Nutzung von UVC LEDs fiir die Gasdetektion war dabei Motivation
dieser Arbeit. Eine Absorptionslinie von Stickoxid (NO von engl. nitrogen ozide), welche
zur Detektion genutzt werden kann, liegt bei 226 nm [13]. LEDs mit Emission nahe
dieser Wellenldnge und mit einer maximalen spektralen Leistungsdichte bei 226 nm zu
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Abbildung 1.1: Anwendungsgebiete AlGaN-basierter UV LEDs [3]. (Reprinted from M. Kneissl,
III-Nitride Ultraviolet Emitters - Technology and Applications, Springer Series in Material Science Band
227, Kapitel 1, Seite 4, with permission of Springer.)

realisieren, war daher Zielsetzung. Um dies zu erreichen, wurde das Gruppe-III-Nitrid-
Materialsystem genutzt, welches {iber geeignete Wahl des Mischungsverhéltnisses der
Verbindungshalbleiter AIN und GaN einen Spektralbereich von 206 nm bis 361 nm [14]
abdeckt. Die AlGaN-basierten Einzelschichten und Heterostrukturen wurden mittels
Metallorganischer Gasphasenepitaxie (MOVPE von engl. metalorganic vapor phase
epitary) gewachsen.

In den folgenden Kapiteln sollen die wihrend dieser Arbeit untersuchten Schichten und
Heterostrukturvariationen vorgestellt werden, welche der Realisierung einer moglichst
effizienten UVC LED mit Emissionswellenldnge unterhalb von 250 nm zugrunde lie-
gen. Dazu sollen in Kapitel 2 zunéchst die erforderlichen Bedingungen an die LED-
Heterostruktur gekléart werden, welche erforderlich sind, um Emission unterhalb von
250 nm zu ermdglichen und der Einfluss des Schichtstrukturdesigns auf die Effizienz
der LEDs erlautert. In Kapitel 3 werden die experimentellen Grundlagen, welche zur
Analyse der LED-Heterostrukturen und Einzelschichten verwendet worden sind, vor-
gestellt. Anschliefend wird in Kapitel 4 der Fokus auf die erforderlichen Substraten
bzw. Templates gelegt, bei denen der Fehlschnitt einen entscheidenden Einfluss auf
die Oberflichenmorphologie sowie die Versetzungsdichte und deren Verteilung hat. In
Kapitel 5 wird die Realisierung von leitfahigem Al,Gaj_,N:Si mit hohem Al-Gehalt
sowie die Untersuchungen der elektrischen Eigenschaften dieser Schichten erldutert. Dies
beinhaltet die Bestimmung der Abhéngigkeit der Lage der energetischen Niveaus des
Si-Donators, der Donatordichte und der Aktivierungsenergie vom Al-Gehalt und der
Si-Konzentration der Schichten. Im darauffolgenden Kapitel 6 wird die Realisierung einer




aktiven Zone mit Emissionswellenldnge unterhalb von 250 nm sowie die Untersuchungen
des Einflusses des Designs der Mehrfach-Quantenfilm aktiven Zone auf die interne
Quanteneffizienz der LED vorgestellt. In Kapitel 7 werden die Untersuchungen zur Stei-
gerung der Injektionseffizienz der LEDs vorgestellt. Dies beinhaltet Untersuchungen zur
Minimierung des Elektronenleckstroms in die p-Seite der LEDs durch Maximierung der
Elektronenblockiereigenschaften der Elektronenblockierschicht sowie Untersuchungen
zur Steigerung der Lochinjektion durch Verwendung einer geeigneten Lochinjektions-
schicht und p-Seite innerhalb der LED-Heterostruktur. Im Speziellen wird dabei der
Einfluss der Mg-Dotierung und Zusammensetzung der p-seitigen Schichten auf die
Ladungstragerinjektion und Emissionseigenschaften der LEDs dargestellt. AbschlieBend
wird in Kapitel 8 der Einfluss der Emissionswellenlédnge auf die Emissionscharakteristik
sowie die Extraktionseffizienz der LEDs untersucht und die Verwendung der realisierten
LED-Chips innerhalb eines Gassensorik-Prototypen zur Detektion von NO demonstriert.







2 Heterostrukturdesign fiir effiziente UVC
LEDs

Die diskreten Absorptionslinien von NO im tiefen UVC Spektralbereich unterhalb
von 250 nm ermoglichen Anwendungen zur Gasdetektion [12, 13]. Dabei ist eine aus-
reichend hohe Ausgangsleistung sowie eine hohe spektrale Reinheit erforderlich, um
Querempfindlichkeiten zu vermeiden und eine Messauflésung bis in den ppm-Bereich zu
ermoglichen.

Im folgenden Kapitel werden die erforderlichen Randbedingungen an die LED-Hete-
rostruktur fiir Emission unterhalb von 250 nm beschrieben, welche fir die Detektion
von NO genutzt werden kénnen und der Einfluss der verschiedenen Schichten auf die
Effizienzanteile der LED erldutert. Abschliefend wird die Ausgangsheterostruktur der
LEDs vorgestellt, welche in dieser Arbeit untersucht wurden.

2.1 Erforderliche Randbedingungen der Heterostruktur

Mit der Absicht eine moglichst effiziente UVC LED-Heterostruktur zu entwerfen, soll
zunéchst die Funktionsweise der einzelnen Schichten beschrieben werden. Dabei gilt es,
gewisse Randbedingungen zu erfiillen, welche erforderlich sind, um Emission im UVC
Spektralbereich zu ermdéglichen. Innerhalb dieser Randbedingungen kann das Design
der Heterostruktur verdndert werden, um die Effizienz der LEDs zu beeinflussen.

Um die Funktion einer LED zu ermoglichen, ist eine verhaltnisméfig einfache Schicht-
struktur ausreichend. Neben einem Substrat, welches als Wachstumsgrundlage benutzt
wird, sind nur eine n-Seite, eine aktive Zone und eine p-Seite erforderlich. Diese miissen
fir Emission im UVC Spektralbereich gewissen Anforderungen geniigen, welche im
Folgenden beschrieben werden.

e Das Substrat wird fiir das homo- oder heteroepitaktische Wachstum als Trager
verwendet. Als Substrat fiir das Wachstum von AlGaN-Schichten kann bspw. mo-
nokristallines AIN und GaN aber auch Saphir, SiC [15, 16] oder Si [17] verwendet
werden. Es muss jedoch Absorption innerhalb des Substrats bei der angestrebten
Wellenlange berticksichtigt werden. Soll das Licht der LED durch die Substratriick-
seite ausgekoppelt werden, so muss dieses fiir die Emissionswellenldnge moglichst
transparent sein.

e Die n-Seite stellt die zum elektrischen Betreiben der LED erforderlichen Elektronen
bereit und muss moglichst leitfdhig sein. Des Weiteren muss die n-Seite bei
Riickseitenemittern transparent fiir die Zielwellenldnge sein und sollte die vom
Substrat vorgegebene Versetzungsdichte (TDD von engl. threading dislocation
density) beibehalten oder, bei ausreichend hoher Schichtdicke, weiter reduzieren
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[18]. Die n-Seite muss zudem die Prozessierung von Kontakten mit geringem
Kontaktwiderstand ermoéglichen, um einen hohen Wirkungsgrad zu erzielen.

 Die aktive Zone, bestehend aus durch Barrieren getrennte Quantenfilme (QW von
engl. quantum well), ist der Licht emittierende Teil der LED, in dem die in n- und
p-Seite bereitgestellten Ladungstréger rekombinieren. Der Rekombinationsprozess
kann dabei strahlend oder nicht-strahlend stattfinden, wobei eine geringe TDD
innerhalb der aktiven Zone erforderlich ist, um nicht-strahlende Rekombination-
prozesse zu minimieren [19]. Eine weitere wichtige Eigenschaft, welche u.a. durch
den Verspannungsgrad und das Design der aktiven Zone beeinflusst werden kann,
ist die optische Polarisation des Lichts [20], welche Einfluss auf die Effizienz der
LEDs und deren Abstrahlcharakteristik hat.

e Die p-Seite einer LED stellt die erforderlichen Locher bereit und muss, analog zur
n-Seite, moglichst leitfahig sein. Je nach Emitterkonfiguration kann die p-Seite
transparent gewahlt werden, um das Licht zu extrahieren bzw. an geeigneten
Kontakten zu reflektieren [21]. Die Elektronenblockierschicht (EBL von engl. elec-
tron blocking layer), als Teil der p-Seite, wird dazu genutzt Elektronenleckstrome
zu blockieren und innerhalb der aktiven Zone einzusperren, wobei die Injekti-
on von Lochern nicht verhindert werden darf. Zusétzlich muss die p-Seite die
Kontaktprozessierung, analog zur n-Seite, ermoglichen.

2.2 Einfluss der Schichtstruktur auf die Effizienz

Der Wirkungsgrad einer LED entspricht dem Verhéltnis von gewonnener Lichtleistung
zur zugefithrten elektrischen Leistung. Vernachléssigt man dabei Leistungsverluste durch
Kontakt- und Schichtwiderstdnde, kann man folgende Effizienzen definieren, welche zur
Beschreibung der Umwandlung von elektrischem Strom in Licht notwendig sind.

o Die externe Quanteneffizienz (EQE) beschreibt das Verhaltnis von emittierten
Photonen zur zugefithrten Anzahl der Ladungstrégerpaare (Elektronen und Lo-
cher).

o Die Injektionseffizienz (CIE von engl. carrier injection efficiency) beschreibt das
Verhéltnis der Ladungstrager, welche innerhalb der aktive Zone rekombinieren zur
Gesamtanzahl der zugefithrten Ladungstrager.

o Die interne Quanteneffizienz (IQE) beschreibt das Verhéltnis von strahlender
Rekombination zur Gesamtanzahl der Rekombinationsprozesse der Ladungstréager-
paare innerhalb der aktiven Zone.

o Die Extraktionseffizienz (LEE von engl. light extraction efficiency) beschreibt
das Verhéltnis der Photonen, welche die Diode verlassen zur Gesamtanzahl der
innerhalb der aktiven Zone erzeugten Photonen.

Die EQE einer LED ist folglich das Produkt der drei Teileffizienzen CIE, IQE und
LEE. Durch systematische Strukturdnderungen kann der Einfluss auf die einzelnen
Teileffizienzen untersucht werden. Um die EQE einer LED mit Hilfe des Schichtstruk-
turdesigns zu beeinflussen, kdnnen verschiedene Ansétze verfolgt werden. Dabei ist es
von Vorteil, nur kleine Anderungen an der Schichtstruktur iterativ durchzufiihren und
ihren Einfluss einer der Teileflizienzen zuzuordnen. Dadurch kann ein tiefes Verstdndnis
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fiir den Einfluss der Schichten und deren Wechselwirkung untereinander gewonnen und
das Potential fiir die verschiedenen Effizienzen ausgeschopft werden.

Im Folgenden soll auf die einzelnen Teileffizienzen eingegangen werden und der grund-
satzliche Einfluss der einzelnen Schichten auf diese beschrieben werden.

2.2.1 Interne Quanteneffizienz

Die IQE, welche die Effizienz der Umwandlung von Elektron-Loch-Paaren in Photonen
im QW beschreibt, ist mafigeblich durch die strahlende und die nicht-strahlende Re-
kombinationsrate bestimmt. Um die IQE zu maximieren, muss der strahlende Anteil
erh6ht werden sowie der nicht-strahlende Anteil unterdriickt werden.

Abbildung 2.1: Schematisches Banddiagramm eines QWs mit endlichen Barrieren ohne Polarisations-
feld (a) und mit Polarisationsfeld fiir diinne (b) und dicke QWs (c).

Die strahlende Rekombination der Ladungstriger innerhalb der QWs kann durch das
ABC-Modell beschrieben werden und ist im Wesentlichen vom Uberlapp der Elek-
tron- und Loch-Wellenfunktionen und dem Ubergangsmatrixelement bestimmt [22]. Im
AlGaN-Materialsystem, welches in Wurzit-Struktur kristallisiert, existieren aufgrund
der Symmetrie spontane und piezoelektrische Polarisationsfelder [23, 24]. Durch die
Anderung der Polarisationsfelder an Heteroiibergingen, wie z.B. vom QW zur Barriere,
kommt es zu Grenzflichenladungen, welche in einem elektrischen Feld resultieren. Dieses
Feld hat zur Folge, dass sich die Bandstruktur verzerrt (siche Abbildung 2.1 (a, b)). Das
energetische Minimum des Leitungsbandes im QW liegt nicht mehr direkt oberhalb des
energetischen Maximums des Valenzbandes. Die Elektron- und Loch-Wellenfunktionen
sind folglich von einander separiert und haben einen geringeren Uberlapp, wodurch
die strahlende Rekombinationsrate reduziert ist. Zudem reduziert sich, aufgrund der
Verzerrung der Bandstruktur, der energetische Abstand zwischen Elektron- und Loch-
Grundzustand, was in einer Rotverschiebung des emittierten Lichts resultiert. Dieser
Effekt wird ,quantum-confined Stark effect (QCSE) genannt [25]. Grundsétzlich kann
der QCSE durch das Heterostrukturdesign beeinflusst werden. Da die Stiarke der Polari-
sationsfelder durch die Grenzflichenladungen beeinflusst ist, konnen diese durch eine
Reduktion des Bandliickenunterschieds zwischen QW und Barriere an der Grenzflache
verringert werden. Die durch das elektrische Feld hervorgerufene Verkippung der Band-
struktur wird reduziert und resultiert in einem stérkeren Uberlapp der Wellenfunktionen.
Dabei beeinflusst der Bandliickenunterschied zwischen QW und Barriere ebenfalls den
Ladungstragereinschluss innerhalb der QWs. Die Stéarke des QCSE kann ebenfalls durch
die Dicke der QWs beeinflusst werden. Bei einem konstanten elektrischen Feld reduziert
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sich der Uberlapp der Elektron- und Loch-Wellenfunktionen mit steigender QW-Dicke,
wodurch die strahlende Rekombinationsrate abnimmt und die Rotverschiebung zunimmt
(siehe Abbildung 2.1 (c)).
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Nicht-strahlende Rekombinationen innerhalb der QWs sind mafigeblich durch die TDD
der Schicht bestimmt [19]. Befinden sich Versetzungen (TD von engl. threading dislocati-
on) innerhalb der QWs, so konnen die Ladungstréger iiber die innerhalb der Bandliicke
existierenden Zustande, welche durch die TDs hervorgerufen werden, nicht-strahlend
rekombinieren. Entscheidend fiir die nicht-strahlende Rekombinationsrate ist, neben
der TDD, die Diffusionsldnge der Ladungstriger, welche iiber ihre Diffusivitdt und ihre
Lebensdauer definiert wird [26]. Ist die Diffusionsldnge klein gegeniiber dem Abstand
der TDs, kénnen die Ladungstréger die TDs nicht erreichen bevor sie rekombinieren.
Steigt die TDD, erreicht eine grofiere Anzahl von Ladungstragern die TDs, wodurch
die nicht-strahlenden Rekombinationsrate ansteigt. Der Zusammenhang zwischen IQE
und TDD ist in Abbildung 2.2 fiir QWs mit einer Emissionswellenlédnge von 265 nm
dargestellt, welcher mit dem Modell nach Karpov et al. [27] erstellt wurde. Ebenfalls zu
beriicksichtigen beim Einfluss der TDD auf die IQE der LED sowie der Diffusion der
Ladungstréiger in Richtung der TDs ist die Potentiallandschaft der QWs. Durch Fluk-
tuationen in der Zusammensetzung und Schichtdicke kann es zu Lokalisationseffekten
kommen [28, 29]. Des Weiteren konnte gezeigt werden, dass V-férmige Defekte, welche
sich um TDs ausbilden, eine energetische Barriere fiir die Ladungstréiger erzeugen und
somit die Diffusion der Ladungstréger in Richtung der TD behindern [30].

2.2.2 Injektionseffizienz

Die CIE ist die am stérksten durch das Heterostrukturdesign beeinflussbare Teileffizi-
enz zur Steigerung der EQE. Sie beschreibt den Anteil der Ladungstriagerpaare, die
innerhalb der QWs rekombinieren zur Gesamtanzahl der in die Struktur injizierten
Ladungstragerpaare.

Einer der wesentlichen Verlustmechanismen ist der Elektronenleckstrom in die p-Seite
der LED. Um eine moglichst hohe CIE zu erzielen, muss das Design der Heterostuktur
der p-Seite entsprechend angepasst werden, um dem Elektronenleckstrom entgegenzu-
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wirken. Dazu wird zwischen aktiver Zone und p-Seite ein EBL mit groflerer Bandliicke
als die der Barrieren innerhalb der aktiven Zone eingefiigt. In Abbildung 2.3 ist zur
Veranschaulichung eine Bandstruktursimulation einer 235 nm LED-Heterostruktur in
Vorwértsspannung sowie schematisch der Elektronen- und Lochtransport dargestellt.
Befindet sich innerhalb der LED Struktur kein EBL, kénnen Elektronen, welche nicht
von den QWs eingefangen werden, ungehindert in die p-Seite flielen und hier mit Lochern
rekombinieren. Dies hat zur Folge, dass weniger Locher die aktive Zone erreichen und
die Anzahl der méglichen strahlenden Rekombinationen innerhalb der QWs abnimmt.
Uber das ABC-Model beeinflusst die CIE daher auch immer die IQE. Wird in die LED-
Heterostruktur ein EBL eingefiigt, befindet sich innerhalb des Leitungsbandes eine
energetische Barriere, welche den Transport von Elektronen behindert. Diese konnen
die aktive Zone nicht verlassen und miissen hier strahlend oder nicht-strahlend rekombi-
nieren. Der Nachteil an der Nutzung eines EBLs mit grofier Bandliicke ist, dass auch im
Valenzband eine energetische Barriere fiir die Locher entsteht. Will man diesen Effekt
moglichst gering halten, muss der EBL p-dotiert werden. Die p-Dotierung innerhalb
einer Schicht verschiebt dabei das Fermi-Niveau in Richtung Valenzbandkante [26].
Dies resultiert in einer kleineren energetischen Barriere fiir Locher und einer grofleren
energetischen Barriere fiir Elektronen. Grundsétzlich bieten Rekombinationsmechanis-
men auflerhalb der QWs, insofern sie strahlend stattfinden, die Mo6glichkeit, parasitére
Rekombinationsmechanismen anhand ihrer Wellenlédnge zu identifizieren und gegebenen-
falls Elektronenleckstréme zu quantifizieren. Finden die Rekombinationsmechanismen
jedoch nicht-strahlend statt, kann eine Anderung der CIE nicht oder schwer von einer
Anderung der IQE oder LEE unterschieden werden.

Eine weitere interessante Moglichkeit zur Elektronenblockierung ist die Nutzung einer
zusétzlichen Zwischenschicht (IL von engl. interlayer) mit grofler Bandliicke [31, 32].
Diese hat grundsétzlich den gleichen Effekt wie der EBL, in der Literatur wird der
IL jedoch sehr diinn gewachsen. Aufgrund des hohen Al-Gehalts des EBLs ist die
Verwendung eines IL mit groflerer Bandliicke, wie sie bspw. von Kolbe et al. fiir 290 nm
LEDs bei Verwendung eines Al 7Gag 3N:Mg EBL genutzt wird [33] nicht umsetztbar.
Hirayama et al. konnte zeigen, dass ein EBL bestehend aus einem Ubergitter (SL von
engl. superlattice) eine erhohte EQE der LEDs ermoglicht [34]. Des Weiteren kann ein
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periodisch verénderliches SL effektiv den Elektronenleckstrom in die p-Seite verhindern,
wenn die Struktur als Bragg-Reflektor wirkt, welcher auf die Wellenldnge der Elektronen
abgestimmt ist [35, 36]. Ebenfalls kann in die p-Seite der LED-Heterostruktur eine
Lochinjektionsschicht (HIL von engl. hole injection layer) integriert werden (siehe
Abbildung 2.3) mit der Absicht, den energetischen Unterschied zwischen p-Seite und
EBL stufenweise zu verringern und so die Lochinjektion zu steigern. Eine moglichst
optimale p-Dotierung ist dabei in allen Schichten der p-Seite erforderlich, um das
Fermi-Niveau moglichst nah an der Valenzbandkante zu fixieren.

Neben dem effektiven Blockieren von Elektronenleckstromen ist auch das Einfangen der
Ladungstriger und der Ladungstriagereinschluss innerhalb der QWs von entscheidender
Bedeutung zur Steigerung der CIE. Betrachtet man QWs, welche von Barrieren umgeben
sind, so kénnen die innerhalb der QWs eingeschlossenen Ladungstriger die QWs ther-
misch verlassen. Dieser Effekt ist vor allem vom energetischen Abstand zwischen dem
Grundniveau der QWs und der Bandkante der Barrieren sowie der Ladungstrigerdichte
innerhalb der aktiven Zone abhingig. Aufgrund der temperaturabhingigen Besetzung
der Zustdnde innerhalb der QWs und Barrieren muss die Barrierenhohe sehr viel gréfier
als kT gewéhlt werden, um thermische Depopulation der QWs zu vermeiden [26]. Um
den energetischen Abstand der QW-Grundniveaus zur Barrierenbandkante zu erhéhen,
kann neben einer Anderung der Barrierenzusammensetzung [37] auch die QW-Dicke er-
héht werden, wobei beachtet werden muss, dass dabei ebenfalls die Ladungstrigerdichte
und somit die IQE beeinflusst wird.

Bei der Betrachtung der energetischen Hohen, sei es vom QW zur Barrieren, von der
Barriere zum EBL oder vom EBL zum HIL, miissen Bandverbiegungen, die aufgrund
der Polarisationsfelddnderung und Grenzflichenladungen an den Heteroiibergéingen
entstehen, beriicksichtigt werden. Jede Anderung der Zusammensetzung resultiert in
einer Verbiegung der Bandstruktur. Betrachtet man bspw. in Abbildung 2.3 die He-
teroiibergdnge von der letzten Barriere zum EBL sowie vom EBL zum HIL, so ist eine
starke Verbiegung der Bandkanten zu beobachten. Zum einen entsteht beim Ubergang
von einer Schicht mit geringem Al-Gehalt zu einer Schicht mit hohem Al-Gehalt (letzte
Barriere -+ EBL) ein Potentialminimum im Leitungsband, in welchem sich Elektro-
nen ansammeln konnen. Bei umgekehrter Reihenfolge (EBL — HIL) bildet sich ein
Potentialmaximum im Valenzband, in welchem sich Locher ansammeln. In beiden Po-
tentialvertiefungen gehen folglich Ladungstriager verloren, wodurch die CIE reduziert
wird. Einen weiteren Einfluss auf die CIE kénnen Tunneleffekte haben, welche fiir diinne
Schichten bzw. Potentialspitzen beriicksichtigt werden miissen. Es steht zur Vermutung,
dass eine energetische Spitze im Leitungsband (z.B EBL in Abbildung 2.3) von wenigen
Nanometern Dicke kein effektives Blockieren ermoglicht.

Neben dem effektiven Blockieren eines Elektronenleckstroms in die p-Seite der LED-
Heterostruktur, muss zur Steigerung der CIE auch die moglichst effiziente Injektion von
Lochern erméglicht werden. Wie zuvor erwahnt, muss dazu die energetische Barriere
des EBLs im Valenzband durch optimale Dotierung moglichst gering gehalten werden.
Zudem muss eine moglichst grole Anzahl an Lochern in der p-Seite bereitgestellt
werden. Dies ist zum einen aufgrund der Bildung von Mg-H-Komplexen wéahrend des
Wachstums und der daraus resultierenden Passivierung der Mg-Akzeptoren schwierig.
Durch geeignete Wahl der Aktivierungsbedingungen kénnen diese Mg-H-Komplexe
jedoch aufgebrochen werden [38, 39]. Zum anderen steigt die Aktivierungsenergie der
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Mg-Akzeptoren mit steigendem Al-Gehalt der Schichten von 125 meV - 200 meV fiir
GaN auf ca. 500 meV fiir AIN an [40-47]. Es konnte jedoch gezeigt werden, dass die
effektive Aktivierungsenergie der Mg-Akzeptoren in (Al)GaN:Mg/Al(Ga)N:Mg-SLs auf
wenige 10 meV herabgesetzt werden kann [46-49].

2.2.3 Extraktionseffizienz

Um die Effizienz einer LED zu steigern, miissen nach Moglichkeit alle innerhalb der QWs
erzeugten Photonen die Heterostruktur verlassen, d.h. alle Mechanismen, welche dies
verhindern, miissen nach Moglichkeit vermieden werden, um die LEE zu maximieren.

Die LEE ist von der Abstrahlcharakteristik und damit der optischen Polarisation der
emittierten Strahlung abhéngig. Bei transversal magnetisch (TM) polarisiertem Licht
liegt der E-Feld Vektor parallel zur c-Richtung, wodurch die Ausbreitung der emittierten
Strahlung innerhalb der c-Ebene liegt. Bei transversal elektrisch (TE) polarisiertem Licht
liegt der E-Feld Vektor senkrecht zur c-Richtung, wodurch die Ausbreitung senkrecht
zur c-Ebene moglich ist [20]. In III-Nitriden gibt es aufgrund der Kristallfeldaufspaltung
und Spin-Orbit-Wechselwirkung drei Valenzbénder unterschiedlicher Symmetrie, deren
Reihenfolge aufgrund der unterschiedlichen Kristallfeldenergie von GaN =12,3 meV
[50] und AIN=-221meV [51] von der Zusammensetzung abhéngig ist. Die optische
Polarisation des emittierten Lichts hingt vom Ubergangsmatrixelement sowie den
energetischen Absténden der einzelnen Valenzbdnder ab, in welche die Ladungstriager
vom Leitungsband rekombinieren. Primér ist jedoch das oberste Valenzband fiir die
Rekombination bestimmend, welches fiir GaN I'*-Symmetrie, fiir AIN I'"*-Symmetrie
aufweist. Zudem ist die Polarisation des Lichts und damit die LEE von der Verspannung
der QWs sowie von der QW-Dicke und der Barrierenhdhe abhéngig [20, 52].

Neben der Abstrahlcharakteristik sind Reflexion und Absorption innerhalb der LED-
Heterostruktur bestimmend fiir die LEE. In Abhéngigkeit von der Wellenldnge der
emittierten Strahlung kann man einen Extraktionskegel definieren, bei dem die Photonen
nicht der Totalreflektion innerhalb der Heterostruktur unterliegen. Der Offnungswinkel
dieses Extraktionskegels liegt bei etwa 21° (zur c-Achse), d.h. nur ~6,6% des Lichts
kénnen durch die Oberseite und Substratriickseite ausgekoppelt werden'. Bei einer
realistischen LED-Heterostruktur muss zusétzlich beachtet werden, dass sich oberhalb der
emittierenden QWs die p-Schichten befinden sowie der p-Kontakt angebracht ist, welcher
absorbierend sein kann (Reflektivitat Pdasonm =~ 38%, Reflektivitat Ni/Aussonm ~ 33%).
Im Idealfall ist der p-Kontakt reflektierend (Reflektivitit Alssonm ~88%)? und das
zurlickgeworfene Licht kann durch die Substratriickseite ausgekoppelt werden, wobei
die Absorption innerhalb der QWs und der p-Schichten berticksichtigt werden muss.
Aufgrund der geringen Dicke der QWs muss vor allem die Absorption innerhalb der
p-Seite der LED berticksichtigt werden, welche aufgrund der limitierten Leitfdhigkeit
von AlGaN mit hohem Al-Gehalt oftmals eine Bandliicke besitzt, die kleiner ist als
die Emissionsenergie der QWs. Zusétzlich muss Absorption an Punktdefekten, welche
bspw. bei der Verwendung von monokristallinem AIN im Substrat vorkommen [53], in
Betracht gezogen werden.

!Simulierte Werte der Lichtextraktion von M. Guttmann, TU Berlin.
2Messungen der Reflektivitit von M. Guttmann und C. Kuhn, TU Berlin, an Kontakten auf doppelseitig
poliertem Saphir.
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Moglichkeiten zur Steigerung der LEE finden sich in der Nutzung von geneigten Sei-
tenflachen [54, 55], wodurch auch Licht extrahiert werden kann, welches mit einem
Winkel grofler dem Totalreflektionswinkel emittiert wird. Weiterhin kénnen strukturierte
Substrate genutzt werden, was den Anteil der Photonen erhoht, die nicht in die Hete-
rostruktur zuriickreflektiert werden [21]. Zudem finden sich interessante Ansétze zur
Steigerung der LEE in der Nutzung von Nano-Pixel-Kontakten [21, 56], welche bei Nut-
zung einer transparenten p-Seite die Flache der absorbierenden p-Kontakte minimieren.
Dies bietet die Moglichkeit, die Freirdume zwischen den absorbierenden p-Kontakten
mit reflektierendem Material zu bedecken und eine gesteigerte Lichtextraktion durch
die Substratriickseite zu erzielen.

2.3 Ausgangsheterostruktur

Ausgehend von den zuvor betrachteten Anforderungen an die Heterostruktur einer LED
mit Emissionswellenldnge im UVC Spektralbereich und den beschriebenen Effekten von
Strukturdnderungen auf die Effizienz dieser LEDs soll, als Grundlage fiir die weiteren
Untersuchungen zur Realisierung und Optimierung der LED-Heterostruktur, das in
Abbildung 2.4 dargestellte Design genutzt werden. Ausgehend von einem Substrat, folgen
eine AIN Pufferschicht, eine Gradientenschicht zum Al-Gehalt der n-Seite, eine n-seitige
Si-dotierte AlGaN Stromspreizungsschicht, eine aktive Zone mit Mehrfach-Quantenfilm
(MQW von engl. multiple quantum well) Struktur inkl. einer ersten dickeren Barriere,
ein EBL mit hohem Al-Gehalt zur Reduktion von Elektronenleckstromen, ein HIL zur
Optimierung der Lochinjektion, ein p-seitiges AlGaN:Mg/AlGaN:Mg-SL sowie eine
p-dotierte GaN Kontaktschicht. Die genauen Zusammensetzungen und Schichtdicken
sind in Anhang D aufgelistet.
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GaN:Mg contact layer
30 x AIGaN:Mg/AlGaN:Mg superlattice

AlGaN:Mg hole injection layer
AIN:Mg electron blocking layer

3 x AlGaN multiple quantum well

AlGaN:Si current spreading layer

AIN to AlGaN transition layer

ELO AIN

(0001) sapphire

Abbildung 2.4: Schematische Heterostruktur der verwendeten LEDs.
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3 Experimentelle Methoden

Im folgenden Kapitel wird auf die Grundlagen der metallorganischen Gasphasenepitaxie
eingegangen, welche zur Herstellung der Gruppe-III-Nitrid-basierten Einzelschichten
und Heterostrukturen verwendet worden ist. Des Weiteren werden die wichtigsten expe-
rimentellen Charakterisierungsmethoden vorgestellt, die zur Analyse der strukturellen,
elektrischen und elektrooptischen Eigenschaften verwendet wurden.

3.1 Metallorganische Gasphasenepitaxie

Die in dieser Arbeit untersuchten Gruppe-III-Nitrid-basierten Einzelschichten und He-
terostrukturen wurden mittels metallorganischer Gasphasenepitaxie gewachsen. Dazu
wurde ein Aixtron 3 x 2”7 CCS (engl. close-coupled showerhead) Reaktor genutzt [57].
Die fiir das Wachstum der AlGaN-Schichten genutzten Gruppe-III-Ausgangsstoffe sind
Trimethylaluminium (TMAI), Trimethylgallium (TMGa) und Triethylgallium (TEGa),
als Gruppe-V-Ausgangsstoff wurde Ammoniak (NH3) genutzt. Zudem wurden Silan
(SiHy4) als Ausgangsstoff fir die Siliziumdotierung und Cyclopentadienylmagnesium
(CpaMg) als Ausgangsstoff fiir die Magnesiumdotierung genutzt. Die verwendeten Aus-
gangsstoffe werden mit Hilfe eines Trigergases (Stickstoff (N2) oder Wasserstoff (Hsz))
zum Reaktor geleitet, wobei Gruppe-III und Gruppe-V Ausgangstoffe getrennt gefiihrt
werden, um Vorreaktionen zu vermeiden. Im Reaktor treffen die Ausgangsstoffe bei
typischen Temperaturen zwischen 900°C und 1100°C und einem Reaktordruck zwischen
200 mbar und 600 mbar aufeinander. Dort werden die Ausgangsstoffe pyrolytisch tiber
mehrere komplexe Zwischenprodukte zerlegt [58] und die elementaren Bestandteile (Al,
Ga, N, Si, Mg) auf einem Substrat abgeschieden. Als Nebenprodukt der Aufspaltung
der Ausgangsstoffe bleibt unter anderem Methan (CHy) iibrig, welches iiber das Abgas-
system aus dem Reaktor abgefithrt wird. Eine vereinfachte Reaktionsgleichung fiir das
Wachstum von bspw. AIN lautet dabei: Al(CHs)s + NHs —AIN + 3CHy. Die auf dem
Substrat adsorbierten elementaren Bestandteile konnen auf der Oberfliche diffundieren
bis sie entweder eingebaut werden oder desorbieren. Eine detaillierte Beschreibung der
Oberflachenprozesse der Ausgangsstoffe ist von U. W. Pohl [59] dargestellt.

Ein wichtiger Parameter beim Wachstum der kristallinen Schichten ist die Wachstumsra-
te (GR von engl. growth rate). Fiir die Realisierung von sehr diinnen Schichten im Bereich
von einigen Nanometern, wie bspw. die QWs der LEDs, ist es essentiell wichtig, die GR
genau zu kennen. Dabei ist die GR der kristallinen Schicht bei kleinen Temperaturen
kinetisch limitiert, was bedeutet, dass die Ausgangsstoffe nur teilweise zerlegt werden
und damit nicht eingebaut werden kénnen. Werden die Ausgangsstoffe bei ausreichend
hohen Temperaturen vollstdndig zerlegt, ist die GR vor allem iiber die Menge der
angebotenen Ausgangstoffe transportlimitiert. Bei hheren Temperaturen wird die GR
thermisch limitiert, da mit steigender Temperatur des Substrats die Desorptionsrate der
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Ausgangsstoffe zunimmt [60, 61]. Des Weiteren beeinflussen Gasphasenvorreaktionen der
Ausgangsstoffe oberhalb des Suszeptors die GR der Schichten. Durch die Reaktion der
Ausgangsstoffe innerhalb der Gasphase kénnen sich AIN Partikel bilden, welche nicht
mehr in die Schichten eingebaut werden [58]. Zudem haben solche Produkte die Eigen-
schaft, ihrerseits weitere Ausgangsstoffe an sich zu binden [62], wodurch der Partialdruck
der ITI-Ausgangsstoffe an der Oberflache abnimmt. Um solche Reaktion zu vermeiden,
kénnen die Wachstumsbedingungen variiert werden, wobei die Flussgeschwindigkeit der
Gase erhoht und damit die Aufenthaltsdauer oberhalb des Substrats reduziert werden
kann, um Vorreaktionen zu unterbinden. Neben einem geringen Abstand zwischen
Gaseinlass und Substrat fithren vor allem hohe Gesamtflussmengen des Trégergases
sowie ein geringer Druck im Reaktor zu einer kurzen Aufenthaltsdauer. Zudem kann
die Konzentration der Ausgangsstoffe durch eine Reduktion der Partialdriicke redu-
ziert werden, um Vorreaktionen zu vermeiden [62]. Die realisierten Schichten wurden
stickstoffreich mit Gruppe-V zu Gruppe-III (V/III) Partialdruckverhaltnissen zwischen
20 und 5000 gewachsen. Die Ermittlung der GR kann dabei entweder in situ mit Hil-
fe eines Reflektometers (siehe Abschnitt 3.1.1) oder ez situ mittels hochauflésender
Rontgendiffraktometrie (siche Abschnitt 3.2.1) geschehen.

Ein weiterer wichtiger Parameter der kristallinen Schichten ist die Zusammensetzung,
welche durch die Temperatur, das Gruppe-III-Angebot und durch Gasphasenvorreaktio-
nen beeinflusst wird. Zudem wird die resultierende Verteilung der Gruppe-III Elemente
(Al, Ga) durch die Diffusionslangen und Desorptionsraten der Ausgangsstoffe an der
Oberflache bestimmt. Grundsétzlich besitzen Al-Adatome auf (0001) AIN eine geringere
Diffusionsléange und geringere Desorptionsrate im Vergleich zu Ga-Adatomen [63], was
in einer verstarkten Einbauwahrscheinlichkeit der Ga-Adatome an Makrostufen [64]
und damit zu galliumreichen Gebieten fiihrt. Diese Inhomogenitéten gilt es zu vermei-
den, um homogene Schichten zu realisieren. Die Bestimmung der Zusammensetzung
kann ex situ mittels hochauflésender Rotgendiffraktometrie (sieche Abschnitt 3.2.1) oder
Transmissionsspektroskopie (siehe Abschnitt 3.2.2) durchgefithrt werden.

3.1.1 In situ-Charakterisierung

Wihrend des Wachstums der kristallinen Schichten wird die GR mit Hilfe eines in situ
Reflektometers (951 nm, 633 nm und 406 nm) bestimmt. Durch konstruktive Interferenz
an den Grenzflichen kann die Schichtdicke d mit Hilfe von 2nd =mA\ ermittelt werden,
wobei n der wellenldngenabhéngige Brechungsindex, m ein ganzzahliges Vielfaches und
A die genutzte Wellenlédnge ist. Anhand der Schichtdicke und der Wachstumszeit kann
die GR ermittelt werden. Zudem liefert die in situ Reflektometrie Informationen iiber
die Homogenitat der Schichten und die Oberflaichenrauhigkeit. Ist die Amplitude der
Schichtdickenoszillationen sowie die mittlere Reflektivitit zeitlich konstant, kann darauf
geschlossen werden, dass die Schicht homogen wéchst und nicht aufraut. Nimmt die
mittlere Reflektivitat bei konstanter Amplitude ab, findet eine Aufrauung der Oberfléche
statt. Bei konstanter mittlerer Intensitdt und zeitlich reduzierter Amplitude kann auf
eine inhomogene Schichtdicke oder lokal unterschiedliche Brechungsindizes geschlossen
werden, welche durch Zusammensetzungsinhomogenitiaten hervorgerufen werden [65].
Zudem kann die emissivitdtskorrigierte Oberflichentemperatur des Suszeptors mit
einem Pyrometer und die Waferkriimmung mit einem Kriimmungssensor (Epi-Curve-TT
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[65]) gemessen werden. Zur Bestimmung der Suszeptoroberflaichentemperatur wird die
emittierte Warmestrahlung bei 951 nm gemessen. Mit Hilfe der Reflektionsmessungen
kann die Emissivitdt und daher die akkurate Suszeptortemperatur bestimmt werden
[65]. Fiir die Messung der Waferkriimmung wird ein Epi-Curve-TT Kriimmungssensor
verwendet. Dabei werden zwei parallele Laserstrahlen auf die Probenoberflache gelenkt
und der Abstand der beiden reflektierten Strahlen gemessen. Verkriimmt sich der Wafer
konkav, riicken die beiden Reflektionen am Detektor weiter zusammen, verkriimmt er
sich konvex, riicken die Reflektionen weiter auseinander.

3.2 Strukturelle und elektrooptische Analysemethoden

Im folgenden Abschnitt werden die wichtigsten Methoden vorgestellt, welche zur Ana-
lyse der strukturellen und elektrooptischen Eigenschaften der realisierten kristallinen
Schichten und Heterostrukturen genutzt wurden.

3.2.1 Rontgendiffraktometrie

Hochauflosende Rontgendiffraktometrie (HRXRD von engl. high resolution X-ray dif-
fractometry) wird zur Analyse der Gitterkonstanten von Einzelschichten und Hete-
rostrukturen genutzt. Aus den Gitterkonstanten kann zudem der Verspannungszustand
der Schichten sowie die Zusammensetzung ermittelt werden. Des Weiteren kann mittels
HRXRD die TDD abgeschétzt und die Schichtdicke bestimmt werden. Dazu wurde ein
Phillips X-Pert Pro 3040/60 Rontgendiffraktometer genutzt, welches die Cu-k,,-Linie
mit A =0,15406 nm nutzt. Zur Detektion der gebeugten Rontgenstrahlung wurde ein
offener Detektor sowie ein Detektor mit einem Analysatorkristall verwendet.

Ein vereinfachter Ansatz zur Bestimmung der Zusammensetzung wurde mit einer
symmetrischen w-20-Messung des (0002) Reflexes durchgefiihrt. Dabei wird unter der
Annahme einer linearen Anderung des Netzebenenabstandes mit der Zusammensetzung
(Vegard “sches Gesetz) die Zusammensetzung der Schichten bestimmt. Zur Auswertung
wurde die Software ,X-Pert Epitaxy“ genutzt [66]. Dabei wird eine Simulation des
Rontgendiffraktogramms fiir eine gegebene Schichtstruktur iterativ verdndert bis diese
dem gemessenen Rontgendiffraktogramm gleicht. Zur Ermittlung der Zusammensetzung
muss dabei der Verspannungszustand der Schicht bekannt sein bzw. angenommen
werden.

Ist die Verspannung der Schichten unbekannt, miissen die a- und c-Gitterkonstanten
vermessen werden. Dazu wurden reziproke Gitterkarten (RSM von engl. reciprocal space
map) nahe des AIN (1015) Reflexes aufgenommen. Der Netzebenenabstand dpy; eines
hexagonalen Gitters ist durch Gleichung (3.1) gegeben [67], wobei hkl die Miller “schen
Indizes sind.

1 4 (r+E+hk) P2
L4 ( L (3.1)
dyy 3 a c
Durch Nutzung der Laue-Bedingung ¢ = 2™ ergeben sich aus den reziproken Gitter-

dhki
vektoren ¢, und ¢, die a- und c-Gitterkonstanten zu:
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A -Vh? + k2 + hk
qgc‘\/g

a =

B 27l
qz

Cc

Unter der Annahme von biaxial verspannten Schichten gilt der in Gleichung (3.2)
gegebene Zusammenhang der zusammensetzungsabhéngigen Verzerrung e, (z) senkrecht
zu [0001] und e,,(x) parallel zu [0001].

Ci3(z)
€2(x) = — Cia(2) €22(T)
e (g _a— ap(x)
€az(T) = €yy() ao(2) (3:2)
o) =&= co(x)
fzz( ) Co(w)

Die analytische Losung von Gleichung (3.2) liefert, nach Anwendung des Vagard “schen
Gesetzes auf die Referenz-Gitterkonstanten ag(x) und cy(x) sowie die Elastizitdtsmodule
C13(z) und Cs3(x), die Zusammensetzung z [68]. Das Einsetzen der ermittelten Zusam-
mensetzung x in die Verzerrungstensoren €, (x) und €., (z) liefert den Verspannungsgrad.
In Tabelle 3.1 sind die verwendeten Literaturwerte aufgelistet.

Tabelle 3.1: Literaturwerte der verwendeten Parameter fiir AIN und GaN [14, 69, 70].

\ AIN \ GaN

ap (A) 3,112 +0,0005 | 3,189 +0,0005

co (A) 4,982 40,0005 | 5,185 40,0005
C13 (GPa) 98,9+3,5 106 + 20
C33 (GPa) 388,54 10 398 +20

Um die TDD der Schichten mittels HRXRD zu bestimmen, kann basierend auf dem
Mosaikblockmodell [71] der Anteil der Schraubenversetzungen (SD von engl. screw-type
dislocation) und Stufenversetzungen (ED von engl. edge-type dislocation) iiber die w-
Halbwertsbreite (FWHM von engl. full width at half mazimum) « eines symmetrischen
(0002) Réntgenreflexes und f3 eines asymmetrischen (3032) Réntgenreflexes in schiefsym-
metrischer Messgeometrie mit Hilfe der Gleichungen (3.3) (Schraubenversetzungsdichte
Ngp) [72] und (3.4) (Stufenversetzungsdichte Ngp) [73] ermittelt werden. Dazu wurde
jeweils der Burgersverktor by = [0001] bzw. b, = <1120> von GaN verwendet. Grund-
satzlich miisste je nach Zusammensetzung der Schicht der Burgersvektor iiber das
Vegard “sche Gesetz angepasst werden. Die Abweichung der lateralen und vertikalen
Gitterkonstanten von GaN und AIN ergeben jedoch nur geringe Fehler der ermittelten
TDD von <5%.
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2
®(0002)

- = o2 13 .. —2
Nsp =735 32 = Yoonz) * 8,55 10 em (3.3)
b2 =5,185 A
(3032)
_7B032) _ p2 i
Nep 4,35-02 6(3032) 2,26 - 10" cm )
b2 =3,189 A

Die Bestimmung der Schichtdicke d kann mittels HRXRD durch symmetrische w-26-
Messungen nahe des AIN (0002) Reflexes durchgefiihrt werden. Aus dem Abstand
der Schichtdickenoszillationen (,,Fringes*) kann iiber Gleichung (3.5) die Schichtdicke
bestimmt werden, wobei w; und we die Winkelpositionen zweier Fringes n; und ns und
A die Wellenlénge der Rontgenstrahlung ist [74]. Dies ist jedoch nur fiir Schichtdicken
<150 nm gut moglich, da die Fringes ansonsten sehr eng zusammen liegen und nicht
mehr separiert werden koénnen.

(n; —ng)\

d= — :
2(sinwy — sinwy)

(3.5)

3.2.2 Transmissionsspektroskopie

Eine weitere Moglichkeit die Zusammensetzung der kristallinen Schichten zu bestimmen,
ist die Vermessung der Absorptionskante des Materials. Dazu wurde ein Shimadzu
UV-260 Transmissionsspektrometer genutzt [75], welches iiber eine Deuterium- und eine
Halogenlampe verfiigt. Das monochromatisierte Licht durchléuft eine Probe, wird von
einem Photomultiplier detektiert und die Intensitit zu einem Referenzstrahlengang ohne
Probe verglichen. Die Absorptionskante des Materials wurde in dieser Arbeit {iber das
Auftragen von ad =-InT =-In(I/Iy) iiber die Photonenenergie E und Bestimmen des
Schnittpunktes der linearen Extrapolation von ad mit dem Untergrundniveau (EajGan)
ermittelt. Die Zusammensetzung ergibt sich aus Gleichung (3.6).

Engan =7 EAN+ (1 —7) - Egan —2- (1 — ) - b (3.6)

Da die Absorptionskante von der Verspannung der Schichten abhéngt, wurden fiir
vollverspannte Proben mit einem hohen Al-Gehalt von x> 0,6 Kalibrierungen anhand
von HRXRD-Messungen durchgefiihrt. Diese sind in Abbildung 3.1 dargestellt. Die
griin gekennzeichneten Kreise wurden dabei nicht zum Annéhern der Daten verwendet,
da diese Proben deutliche Zeichen von Relaxation aufwiesen. Es ergeben sich die
Absorptionsenergien Eainy =6,021eV und Eg.n = 3,826 eV bei einem Bowingparameter
von b=1,224¢eV. Es ist jedoch auch gut zu erkennen, dass im Bereich zwischen = =0,6
und z =1 alle Annéherungen mit Gleichung (3.6) gleichermafien gut mit den Messwerten
iibereinstimmen.
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3.2.3 Elektrolumineszenzspektroskopie

Eine der wichtigsten Analysemethoden zur Charakterisierung der LED-Heterostrukturen
ist die Elektrolumineszenzspektroskopie (EL). Dabei werden an n-Seite und p-Seite
elektrische Kontakte angebracht, iiber welche die Ladungstrager in die Heterostruktur
injiziert werden. Das Licht, welches die Heterostruktur verlésst, wird mit Hilfe einer Glas-
faser zu einem Spektrometer geleitet und spektral analysiert oder von einer grofflachigen
Si-Photodiode detektiert. Dabei sind sowohl die Photodiode als auch das Spektrometer
kalibriert. Um die spektrale Leistungsdichte der LEDs bei verschiedenen Wellenlédngen
korrekt zu bestimmen, wird der mittels Photodiode gemessene Photostrom entspre-
chend der Kalibrierungen auf das Spektrum verteilt und in spektrale Leistungsdichte
umgerechnet. Die Integration der spektralen Leistungsdichte ergibt die Gesamtleistung
der LED. Des Weiteren ist es moglich die Leistung verschiedener spektraler Anteile zu
separieren. Dazu werden die Spektren mit mehreren Gau-Funktionen angenéhert und
diejenigen spektralen Anteile, welche von Interesse sind, integriert.

Um nach der Epitaxie ein moglichst schnelles Ergebnis zu erhalten, werden Indium-Punkt-
Schnelltests durchgefiihrt. Dabei werden kleine In-Punkte (ca. 500 pm im Durchmesser)
auf die Epitaxieoberfliche als p-Kontakt gedriickt. Damit die Oberfliache fiir spatere
Prozessierbarkeit nicht bzw. nur minimal beschadigt wird, wird die Oberfliche am Rand
des Wafers leicht eingeritzt und der n-Kontakt aufgedriickt, um somit den Kontakt
zur freiliegenden n-Seite zu realisieren. Diese Methode bietet schnelle Resultate bei
der Bestimmung der spektralen Verteilung sowie der Ausgangsleistung. Aussagen iiber
die Betriebsspannung koénnen jedoch nicht getroffen werden, da die Kontakte sehr
hohe Widerstédnde mit deutlichem Schottky-Verhalten aufweisen. Aufgrund des hohen
p-Schichtwiderstands fliet der Strom lateral durch die n-Seite bis zur Position des
p-Kontakts und anschlieBend iiber den pn-Ubergang zum p-Kontakt.

In Abbildung 3.2 sind eine Lichtmikroskopieaufnahme (a) sowie die Lumineszenzvertei-
lung (b) eines In-Punktes einer 305 nm LED bei 10mA gezeigt, die durch die polierte
Riickseite des Saphir-Substrats aufgenommen wurden. Es ist ersichtlich, dass der In-
Punkt den Halbleiter nicht flichig kontaktiert und Lufteinschliisse aufweist. An diesen
Stellen ist keine Lumineszenz zu beobachten. Zudem leuchten einige Stellen der kontak-
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Abbildung 3.2: Lichtmikroskopieaufnahme (a) und Lumineszenzverteilung bei 10 mA (b) eines In-
Punkt-Schnelltests einer 305 nm LED. (Mikroskopie- und EL-Aufnahmen von J. Glaab, FBH Berlin.
Wachstum der LED von J. Enslin, TU Berlin.)

tierten Fldche wesentlich stérker (gelb-rote Stellen am linken Rand), was auf einen guten
elektrischen Kontakt und damit verbunden eine héhere Stromdichte hinweist. Trotz des
nicht-idealen Verhaltens konnte festgestellt werden, dass die spektrale Verteilung der
LED-Heterostrukturen sowie die Ausgangsleistung mit spater durchgefithrten Messungen
an prozessierten LEDs in guter Ubereinstimmung sind und der In-Punkt-Schnelltest fiir
die Charakterisierung geeignet ist.

Ein Teil der LED-Heterostrukturen wurde prozessiert, um eine homogene Emissions-
verteilung und Stromdichte zu erzielen sowie Aussagen {iber die Betriebsspannungen
zu erhalten. Dazu wurden V-basierte n-Kontakte [76] und Pd-basierte p-Kontakte
photolithographisch aufgebracht. Die erreichten Kontaktwiderstinde liegen dabei im
Bereich von 1 x 1072 Qem? fiir n-Kontakte und 1 x 107! Qem? fiir p-Kontakte [37]. Im
Vergleich zu Kontaktwiderstdnden auf GaN sind die erreichten Werte um ca. drei Gro-
Benordnungen hoher (1 x 107° Qem? auf n-GaN [77], 1 x 107* Qem? auf p-GaN [78]),
was im hohen Al-Gehalt der Proben von >80% und der damit verbundenen grofien
Bandliicke begriindet liegt [37]. Nach der Prozessierung der n- und p-Kontakte wurde
teilweise eine Vereinzelung der LEDs mittels Laser-scribing von der Riickseite und
anschliefendem Brechen vorgenommen. Die vereinzelten LED-Chips wurden mit SnAu
in Flip-Chip Montage auf keramische AIN Submounts aufgebracht und in TO-Geh&use
(von engl. transistor outline) verdrahtet [37]. Dies bietet eine verbesserte Warmeabfuhr
im Vergleich zu Messungen ohne Vereinzelung und Montage. Zudem kann iiber eine
geeignete Geometrie und Materialwahl des TO-Gehéuses sowie durch Verkapselung mit
UV transparentem Silikon [79] die Lichtextraktion gesteigert werden.

In den folgenden Kapiteln werden die unterschiedlichen Stadien der LEDs in den
EL-Messungen als ,,on-wafer, In-dot*, ,jon-wafer” und ,flip-chip“ gekennzeichtet.
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3.3 Elektrische Charakterisierungsmethoden

Die elektrischen Eigenschaften eines Materials lassen sich durch den spezifischen Wider-
stand p bzw. die Leitfdhigkeit o, die Ladungstragerdichte im Leitungsband n (bzw. p
im Valenzband fiir p-dotiertes Material), die Elementarladung e und die Ladungstra-
gerbeweglichkeit p beschreiben. Im Folgenden wird ausschliefllich n-dotiertes Material
betrachtet. Es gilt der in Gleichung (3.7) gegebene Zusammenhang der Materialparame-
ter [80].

1 1
p=—=— (3.7)
o eny
Der spezifische Widerstand hiangt bei den vorliegenden Proben stark von der Ladungs-
tragerdichte n ab, welche durch die Dichte und die Besetzung der elektronischen Niveaus
der Probe bestimmt ist. Die Bestimmung der Ladungstragerdichte und der Besetzung

der elektronischen Niveaus wird in Abschnitt 3.3.3 und 3.3.4 beschrieben.

Zur Analyse der elektrischen Eigenschaften wurden kontaktlose Widerstandsmessungen
(CRM von engl. contactless resistivity measurements), Widerstandsmessungen nach
Van-der-Pauw, Hall-Effekt-Messungen sowie Messungen der Elektronenspinresonanz
durchgefihrt.

3.3.1 Kontaktlose Widerstandsmessungen

Zur Bestimmung des spezifischen Widerstands p einer Schicht wurde CRM bei Raumtem-
peratur durchgefiihrt. Dazu wurde ein M-RES 2000 verwendet [81], welches Widerstande
bis 100000 £2/00 vermessen kann. Dabei werden durch einen Hochfrequenz-Generator
Wirbelstrome innerhalb der leitfahigen Schichten der Probe induziert und der Leis-
tungsverlust am Hochfrequenz-Generator detektiert. Dieser Leistungsverlust ist dabei
proportional zur Leitfihigkeit der Schicht. Details zum Funktionsprinzip sind in [82]
und [83] nachzulesen. Aus dem ermittelten Flachenwiderstand R = p/d kann mit Hilfe
der Schichtdicke der spezifische Widerstand bestimmt werden.

3.3.2 Widerstandsmessungen nach Van-der-Pauw

FEine weitere Methode zur Bestimmung des spezifischen Widerstands ist die Methode
nach Van-der-Pauw [84]. Dabei wird bei einer beliebig geformten Probe ohne Locher und
mit vier Kontakten an den Rédndern der Spannungsabfall zwischen zwei benachbarten
Kontakten gemessen, welcher bei Stromfluss an den gegeniiberliegenden anderen beiden
Kontakten auftritt. Dabei gilt nach Van-der-Pauw fiir den spezifischen Widerstand
p Gleichung (3.8), wobei fiir Ryertikal Und Rhorizontal die gemittelten Widersténde der
moglichen Iterationen verwendet werden. Um Gleichung (3.8) zu lésen, wird ein iteratives
Verfahren genutzt.

wd wd
exp (pRvertikzﬂ) + exp <pRhorizontal> =1 (38)
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Die Proben wurden mittels Photolithographie mit V-basierten n-Kontakten [76], ver-
gleichbar mit den n-Kontakten der LEDs, versehen und in 5,8 mm x 5,8 mm grofle
Teilstiicke zerlegt. Dabei befinden sich die 0,4 mm x 0,4 mm groflen Kontakte 0,3 mm
vom Rand der Probe entfernt. Zusétzlich wurden auf die V-basierten Kontakte In-Punkte
gedriickt. Die temperaturabhidngigen Messungen des Widerstands wurden in einem Tem-
peraturbereich zwischen 300 K und 720 K innerhalb eines Helium-gespiilten Hitzeschildes
durchgefithrt. Anhand des temperaturabhéngigen Verlaufs des spezifischen Widerstands
kann nach Nakarmi et al. [85] die Aktivierungsenergie der Storstellen mit Hilfe von
Gleichung (3.9) bestimmt werden. Diese beriicksichtigt jedoch weder die Anderung der
Mobilitat der Ladungstréiger fiir verschiedene Temperaturen noch die Fermi-Statistik der
Elektronen. Sie ldsst jedoch eine Abschétzung der Aktivierungsenergie zu, selbst wenn
Hall-Effekt-Messungen nicht moglich sind. Die Erfahrung zeigt, dass die ermittelten
Aktivierungsenergien vergleichbare Ergebnisse zu Hall-Effekt-Messungen liefern und
Trends wiedergeben.

p= L (3.9)

ey

3.3.3 Hall-Effekt-Messungen

Hall-Effekt-Messungen werden verwendet, um die Ladungstriagerdichte n in AlGaN:Si zu
bestimmen. Die Grundlagen des Hall-Effekts sowie des temperaturabhingigen Verhaltens
der Ladungstragerdichte sind in H. Ibach und H. Liith [80] beschrieben. Ausgehend von
Ladungstragerneutralitat n = Np+ - Na- fiir einen teilweise kompensierten Halbleiter
sowie unter Beriicksichtigung einer temperaturabhéngigen effektiven Zustandsdichte
N¢ (Gleichung (3.10)) ist nach Schubert [86] die Ladungstrégerdichte im Leitungs-
band gegeben durch Gleichung (3.11). Die effektive Masse m* in N¢ wurde je nach
Zusammensetzung zwischen der effektiven Masse von GaN m¢,, =0,2mg [87] und AIN
min = 0,4mp [88] linear interpoliert.

2rm*kpT 2
7””B>2 (3.10)

Nc:2< .

1 Ne —Eh>>
— Ny 2C —=d
" 2<A+fzem<@T

1 Ne —Eq\\? —Eh)
— [Ny + == < 2NG - —\)(Np - N
T3 \/( AT eXp(kBT>) +2e eXp(kBT (N = Na)

Zur Bestimmung der Donatordichte Np, der Akzeptordichte N s und der Aktivierungs-
energie Fy wurde die Ladungstrigerdichte n in einem Temperaturbereich zwischen
300K und 720 K gemessen. Die Probengeometrie ist dieselbe, welche fiir die Wider-
standsmessungen nach Van-der-Pauw verwendet wurde. Zwei Magnetfeldspulen, die
ein magnetisches Feld von 1T erzeugen sowie Messstrome zwischen 10 pA und 100 pA
wurden verwendet. Die temperaturabhéngige Ladungstragerdichte wurde mit Glei-
chung (3.11) mit der Methode der kleinsten Quadrate angendhert. Dabei muss beachtet

(3.11)
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werden, dass sich die Parameter Np, N und Ey4 gegenseitig beeinflussen, wodurch die
ermittelten Werte einer gewissen Ungenauigkeit unterliegen. Der Fehler beim Bestimmen
dieser Werte ist in der Auswertung der Daten angegeben.

3.3.4 Elektronenspinresonanz

Eine weitere Moglichkeit elektrische Eigenschaften eines Halbleiters, im Speziellen die
energetische Lage des Donators sowie die Aktivierungsenergie, zu bestimmen, sind Mes-
sungen der Elektronenspinresonanz (EPR von engl. electron paramagnetic resonance).

A

1
/ E = +59#BB

AE = hv

energy E

Abbildung 3.3: Schematische Dar- '\ E= 1 B
stellung der Aufspaltung eines elek- - 2 gHp

tronischen Zustands im Magnetfeld.
(Skizze in Anlehnung an J. A. Weil ; ;
und J. R. Bolton [89].) magnetic field B

\ 4

Aufgrund des Zeeman-Effektes [90] spalten sich Energieniveaus eines elektronischen
Zustands mit einem magnetischen Moment M, welches durch den Bahndrehimpuls M7,
und den Spin Mg der Elektronen hervorgerufen wird, in einem Magnetfeld auf. In vielen
Fallen ist dabei der Bahndrehimpuls unterdriickt, wodurch das gesamte magnetische
Moment aus dem Spin resultiert [91]. Die Aufspaltung eines Energieniveaus AFE in
Abhéngigkeit vom Magnetfeld B ist in Abbildung 3.3 schematisch dargestellt und durch
Gleichung (3.12) gegeben [89], wobei g der Landé-Faktor (~2) und pup = 55;-h das
Bohr “sche Magneton ist.

E = gupBMs (3.12)

Ist der elektronische Zustand durch ein ungepaartes Elektron besetzt (Mg=+ %), kann
ein Photon mit der Energie AE =hv = gugB einen Ubergang zwischen beiden Niveaus
induzieren. Die theoretischen Grundlagen von EPR sind in [89] beschrieben.

Fiir die untersuchten Al,Gaq_,N:Si Proben werden vier elektronische Konfigurationen
des Si-Donators beriicksichtigt, welche bereits in der Literatur beobachtet wurden [91].
Dabei kann es, je nach elektronischem Zustand, zu einer Verschiebung der Gitterpositio-
nen der Atome kommen, wie in Abbildung 3.4 schematisch dargestellt ist. Der neutrale
Ladungszustand d° (Abb. 3.4 (b)) des Si-Atoms besitzt ein schwach gebundenes Elektron.
Dieser Zustand ist mittels EPR detektierbar, da im Magnetfeld genau ein Elektron durch
Absorption eines Photons vom energetisch niedrigeren Zustand auf den energetisch
hoheren Zustand wechseln kann. Wird das schwach gebundene Elektron des Donators
thermisch ionisiert, wandelt sich der neutrale Ladungszustand d° in einen ionisierten
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Abbildung 3.4: Schematische Gitterposition sowie Anzahl der schwach gebundenen Elektronen von
Silizium in AlGaN fiir verschiedene elektronische Konfigurationen. Ionisierter Donator d* (a), neutraler
Ladungszustand d° (b), stabiles DX-Zentrum DX (c) und metastabiles DX-Zentrum DX (2)" (d). (Skizze
in Anlehnung an Silvestri et al. [92].)

Donator d* um (Abb. 3.4 (a)). Des Weiteren werden DX-Zentren berticksichtigt. Ein
DX-Zentrum entsteht, wenn ein Si-Atom durch den Einfang eines zweiten Elektrons
sowie durch eine Gitterverschiebung mehr Energie gewinnen kann als durch die Cou-
lombabstoflung der beiden Elektronen aufgebaut wird (Abb. 3.4 (c)). Dabei wandeln
sich zwei Donatoren im neutralen Ladungszustand d° in ein DX-Zentrum DX und
einen ionisierten Donator d* um. Es gilt: 2d° — d* + DX". Zudem konnte Trinh et al.
[93] zeigen, dass der Si-Donator in AlGaN einen weiteren DX-Zustand DX(2) besitzt,
welcher von Silvestri et al. theoretisch vorhergesagt wurde [92]. Dieser wird durch eine
abweichende Gitterverschiebung hervorgerufen (Abb. 3.4 (d)) und ist ebenfalls mit zwei
Elektronen besetzt. Dieser Zustand ist energetisch metastabil, das heifit, er kann nur
unterhalb einer kritischen Temperatur aufrecht gehalten werden. Weder der stabile und
metastabile DX-Zustand noch der ionisierte Donator sind mittels EPR messbar, da das
magnetische Moment Mg =0 ist.

»

A

Abbildung 3.5: Schematisches Kon-
figurationskoordinatendiagramm von
Silizium in AlGaN als ionisierter Do-
nator d¥, neutraler Ladungszustand
. : ; d%, stabiles DX-Zentrum DX und me-
configuration coordinate tastabiles DX-Zentrum DX (2)".

effective energy U

\ 4
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In Abbildung 3.5 ist schematisch das Konfigurationskoordinatendiagramm der vier be-
trachteten elektronischen Konfigurationen des Siliziums dargestellt. Die effektive Energie
U der beiden moglichen DX-Zentren ist nach Einfangen eines zweiten Elektrons negativ
[94]. Zudem muss beriicksichtigt werden, dass es in Abhéngigkeit der Konfigurationsko-
ordinate zur Ausbildung einer energetischen Barriere zwischen den Zustédnden kommen
kann. Diese Energiebarriere verhindert unterhalb einer kritischen Temperatur einen
Wechsel zwischen den verschiedenen elektronischen Konfigurationen (d° — DX und
DX(2)" — DX") trotz einer energetisch giinstigeren Lage des DX -Zustands. Fir die
Gesamtheit der Donatoren folgt aus der Ladungstréagerneutralitit Gleichung (3.13).

Np = ng+ + ngo + npx-(+npx(2)-) (3.13)

Die Besetzung des neutralen Ladungszustands n o durch Elektronen ist abhangig von
der energetischen Lage des neutralen Ladungszustands Fp, des DX-Zentrums Epx, des
Leitungsbandes F'¢ und der Fermi-Energie Er. Unter der Annahme, dass sich die Fermi-
Energie in der Mitte zwischen Ep und Epx befindet [95] und unter Beriicksichtigung
eines angeregten Zustands Eop, [96], kann njo durch Gleichung (3.14) dargestellt werden
[93], wobei der C-Faktor die thermische Anregung vom ersten angeregten Zustand zu
hoherliegenden angeregten Zustéanden beinhaltet. Zudem gelten nach Trinh et al. [93]
die in Gleichung (3.15) dargestellten Zusammenhénge.

ngo = a+ P E o T E (3.14)
L+ exp (Ep=E) 4 C - exp (B2
Ep — By = (Ep — Epx)
Esp — Ep => (Ec — Ep) (3.15)

Ec — Epx == (E2p — Ep) +2(Ep — Er) = Eq

Wl =W —

Der Ubergang des Si-Donators in den metastabilen DX(2)-Zustand kann erreicht
werden, wenn bei tiefen Temperaturen die Probe beleuchtet wird. Durch Absorption
der Photonen mit ausreichend hoher Energie, werden Elektronen aus dem stabilen
DX-Zentrum angeregt und relaxieren teilweise in den metastabilen DX(2) -Zustand.
Von diesem metastabilen Zustand konnen die Elektronen thermisch in den neutralen
Ladungszustand angeregt werden. Steigt die Temperatur iiber einen kritischen Wert,
kann der DX(2)-Zustand nicht aufrecht gehalten werden und die Si-Donatoren gehen
in den energetisch giinstigeren stabilen DX -Zustand iiber. Dieser Ubergang ist zum
einen zeitabhéngig und wird aufgrund der erhéhten Temperatur von der thermischen
Besetzung des d”, DX, des angeregten Zustands und des Leitungsbands iiberlagert.
Die Besetzung des neutralen Ladungszustands d° vom DX(2)-Zustand bei kleinen
Temperaturen ist durch Gleichung (3.16) gegeben.

Np
1+ exp (L%;fF)

ng =a-+ (3.16)
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Die EPR-Messungen wurden in einem X-Band E500 Bruker Spektrometer bei Tempe-
raturen zwischen 5K und 290 K durchgefithrt. Zur Kiihlung wurde fliissiges Helium
verwendet. Das magnetische Feld wurde zwischen 330,8 mT und 3428 mT variiert. Eine
Mikrowellenquelle mit ~ 9,4 GHz wurde verwendet, um die elektronischen Uberginge
zu induzieren. Dazu wurde die Leistung der Mikrowellenquelle zwischen 0,01 mW und
10 mW variiert. Die Bestimmung der Spins (Elektronen) im neutralen Ladungszustand,
erfolgte durch eine kalibrierte Bruker-Software. Fiir Messungen der Spinkonzentration
nach Beleuchtung wurde eine 200 W Halogenlampe verwendet. Das Probenvolumen
betrug je nach Signalintensitét zwischen 0,022 mm? und 0,115 mm?. Die Gesamtheit der
Messparameter ist in Anhang F aufgelistet.
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4 Einfluss des Substrat-Fehlschnitts auf die
AIN Oberflachenmorphologie

Fiir die Realisierung von UVC LEDs mit Emissionswellenldnge unterhalb von 250 nm
muss ein geeignetes Substrat verwendet werden, welches transparent ist, um Lichtextrak-
tion durch die Riickseite zu ermdéglichen. Zusétzlich sollte das Substrat eine moglichst
geringe TDD aufweisen und das Wachstum von AlGaN-Schichten mit hohem Al-Gehalt
ermoglichen. Wie bereits in Kapitel 2.1 erwéhnt, kommen fir das Wachstum von AlGaN
mehrere Substrate wie monokristallines AIN und GaN, Si, SiC oder Saphir in Frage.
Aufgrund der nicht gegebenen Transparenz von Si (E,=1,13¢eV [97]), SiC (E;=3,0eV
[98]) und GaN (E;=3,51€eV [99]) miissen diese als Substrat fiir das Wachstum von
LEDs mit Lichtextraktion durch die Substratriickseitenemitter ausgeschlossen werden.
Da monokristallines AIN zur Zeit kaum kommerziell verfiighar ist und zudem bei Wellen-
langen kleiner 300 nm aufgrund von Punktdefekten wie Aluminiumvakanzen, Sauerstoff
auf Stickstoffgitterpldtzen und Sauerstoff-Vakanz-Komplexen stark absorbierend sein
kann [53], soll es hier nicht weiter betrachtet werden. Folglich verbleibt als nutzbares
Substrat Saphir.

Das Wachstum von AlGaN-Einzelschichten und LED-Heterostrukturen erfolgte wahrend
dieser Arbeit auf AIN/Saphir-Vorlagen (engl. Templates)3. Dabei kamen zwei verschie-
denen Templates zum Einsatz: a) planares AIN/Saphir, und b) lateral iiberwachsenes
(ELO von engl. epitazial lateral overgrowth) AIN/Saphir. Details zum Wachstum von
planarem AIN/Saphir und ELO AIN/Saphir sind in Reentild et al. [100] und Kiiller et
al. [101] dargestellt. Beide Templates sind dabei transparent fiir Emissionswellenldngen
> 200 nm, wobei ELO AIN/Saphir den Vorteil einer reduzierten TDD im Vergleich zu
planarem AIN/Saphir aufweist [102].

Fiir das Wachstum der LED-Heterostrukturen ist die Oberflichenmorphologie des Sub-
strats bzw. der (ELO) AIN/Saphir-Templates von entscheidender Rolle, wobei diese
wiederum vom Fehlschnitt des zugrundeliegenden Saphirs abhéngt. Typischerweise
weisen die verwendeten ELO AIN/Saphir-Templates an der Oberfliche Makrostufen auf,
welche fiir das Wachstum der aktiven Zone storend sind, da sich an Stufenkanten ver-
starkt Ga einbaut und somit die Zusammensetzung der Schicht inhomogen wird [64, 103].
Eine Moglichkeit dies zu verhindern besteht darin, die Makrostufen zu planarisieren,
d.h. {iber geeignete Wachstumsbedingungen die Stufenhche auf monoatomare Stufen zu
reduzieren. Um diesen Schritt zu vermeiden, wurde die Abhingigkeit der Oberflachen-
morphologie, im Speziellen das Auftreten von Makrostufen, vom Fehlschnitt des Saphirs
mit einer Kombination aus HRXRD und optischer Justage untersucht. Der Fehlschnitt
« bezeichnet dabei die Abweichung der Oberflichennormale von der c-Richtung des
Saphirs. Zur Bestimmung der c-Richtung des Saphirs werden dabei w-¢ RSMs aufge-

3Das Wachstum von AIN auf Saphir sowie Strukturierung und laterales Uberwachsen wurde von V.
Killer, A. Knauer und S. Hagedorn, FBH Berlin, durchgefiihrt und zur Verfiigung gestellt.
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nommen [104]. In Kombination mit optischer Justage der Oberflichennormale kann die
Substratverkippung im XRD-Probenhalter ausgeschlossen werden.
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Abbildung 4.1: Schematische Darstellung des XRD-Probenhalters zum Ausrichten der Oberflichennor-
male parallel zur Rotationsachse (a) und w-¢ RSM inkl. Sinus-Fit der Beugungsmaxima zur Bestimmung
des Fehlschnitts (b). (Skizze und HRXRD-Messung von J. Enslin, TU Berlin.)

In Abbildung 4.1 (a) ist der schematische Aufbau des XRD-Probenhalters zur optischen
Ausrichtung der Oberflichennormale des Wafers zu sehen. Ein kollimierter Laserstrahl
wird auf die Rotationsachse ¢ des Goniometers ausgerichtet. Die Reflektion wird anschlie-
Bend tiiber zwei Spiegel auf einen 15 m weit entfernten Schirm geworfen. Rotiert man
den Probenhalter inkl. der Probe um die Rotationsachse, so prazessiert der Laserpunkt
auf dem Schirm, solange sich die Oberflichennormale nicht parallel zur Rotationsachse
befindet. Uber zwei Stellschrauben am Probenhalter kann die Probe ausgerichtet werden
und Oberflaichennormale und Rotationsachse parallelisiert werden. Ist dies der Fall,
werden w-¢ RSMs (bspw. (0006) Saphir) aufgenommen und die Maxima mit einem Sinus
angefittet (sieche Abbildung 4.1 (b)). Der Fehlschnitt des Substrats aio ist dabei als
halber Wert der maximalen w-Anderung bestimmt. Der Fehler ~y ergibt sich dabei mit
Gleichung (4.1) aus dem minimal erreichten Prézessionsradius dpin (inkl. Laserpunkt-
durchmesser) des Laserstrahls sowie der Wegstrecke L vom Wafer zum Schirm. Zudem
ist es moglich, durch Messung der Saphir-Orientierung in der Ebene die verschiedenen
Anteile des Fehlschnittes in [1120] und [1100]-Richtung zu ermitteln.

dmin
v = arctan ( T ) (4.1)

Saphir-Substrate mit zwei verschiedenen kommerziell verfiigharen Fehlschnitten von
a=0,1° und a=0,2° in [1100]-Richtung wurden auf ihren tatséichlichen Fehlschnitt
untersucht. Es zeigte sich, dass der tatsédchlich ermittelte Fehlschnitt fiir alle Substrate
innerhalb der vom Hersteller spezifizierten Fehlertoleranz von +0,1° lag. Fiir den
nominellen Fehlschnitt von 0,1° schwankte der ermittelte Fehlschnitt zwischen 0,08°
4 0,008° und 0,13° £0,008°. Bei den Wafern mit nominellem 0,2° Fehlschnitt wurden
Werte zwischen 0,15° £ 0,008° und 0,23° 4+ 0,008° ermittelt. Es zeigte sich zudem, dass
der ermittelte Fehlschnitt innerhalb eines geschétzten Einlege- und Ausrichtefehlers

30



der Saphir [1120]-Richtung (Indizierung [1120] Saphir durch Flat des Herstellers + 0,3°,
Einlegegenauigkeit ~ + 2°) ausschliellich in die Saphir [1100]-Richtung verliuft.

\ \5 0 nm

Abbildung 4.2: Ubersicht der Oberflichenmorphologien des ELO AIN/Saphirs fiir verschiedene
Fehlschnitte zwischen 0.08° und 0.23°. (Wachstum des ELO AIN/Saphir von A. Knauer, FBH Berlin.
AFM-Aufnahmen von J. Enslin, TU Berlin.)

Nachdem die Saphir-Substrate mit AIN am FBH iiberwachsen worden sind und den
ELO-Prozess durchlaufen haben, wurden von der Oberfliche Rasterkraftmikroskopie-
bilder* (AFM von engl. atomic force microscopy) aufgenommen. Eine Ubersicht der
Oberflichenmorphologien ist in Abbildung 4.2 zu sehen. Es zeigt sich, dass sich die
Oberflichenmorphologie mit zunehmendem Fehlschnitt von wellenartig (o <0.12°) nach
stufig (a > 0.16°) &dndert. Die Hohenvariation der wellenartigen Oberfléche betrdgt dabei
~4nm, die Stufenhohe fiir a > 0.16° steigt mit zunehmendem Fehlschnitt von 12 nm
auf 20 nm.

Zwei AIN/Saphir-Templates mit einem Fehlschnitt von 0,12° (Abbildung 4.3 (a, c, e))
und 0,16° (Abbildung 4.3 (b, d, f)), welche den Ubergang von wellenartiger Morphologie
zu stufenférmiger Morphologie markieren, sollen im Folgenden genauer untersucht
werden.

In Abbildung 4.3 (a, b) sind AFM-Aufnahmen der beiden Oberflichen dargestellt.
Der dominante Wachstumsmodus fiir Proben mit geringem Fehlschnitt ist Stufenfluss
entlang der Saphir [1100]-Richtung. Fiir Proben mit groem Fehlschnitt ist der dominante
Wachstumsmodus Stufenbiindelung entlang der Saphir [1100]-Richtung (AIN-Richtungen
sind 30° dazu verdreht). Betrachtet man in Abbildung 4.3 (b) eine einzelne Terrasse im

4AFM-Aufnahmen mit Bruker Nanoscope III im contact-mode.
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()

Abbildung 4.3: AFM- und TEM-Untersuchungen an AIN/Saphir mit einem Fehlschnitt von 0,12°
(a, ¢, e) und 0,16° (b, d, f). AFM-Aufnahmen zur Veranschaulichung der Stufenflussrichtung (a, b)
[105]. Querschnitts-TEM-Aufnahmen mit sichtbaren SDs (c, d). Maskierung der Positionen mit groBler
Steigung innerhalb der AFM-Aufnahmen zur Veranschaulichung der Pitverteilung (e, f). Alle Richtungen
entsprechen den Saphir-Richtungen, AIN-Richtungen sind 30° dazu verdreht. (Wachstum des ELO
AIN/Saphir von A. Knauer, FBH Berlin. AFM-Aufnahmen von J. Enslin, TU Berlin. TEM-Aufnahmen
von A. Mogilatenko, FBH Berlin. Figure (a) and (b) reprinted from A. Knauer et al., Physica Status
Solidi (b) 253, 1228, (2016), © 2016 WILEY-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim.)
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Detail, so sind gebogene Stufenkanten zu erkennen. Diese resultieren aus einem geringen
Anteil des Fehlschnitts in die Saphir [1120]-Richtung. Die Oberflichenmorphologie der
Proben mit groflem Fehlschnitt ist demnach durch zwei Wachstumsmodi bestimmt:
Stufenbiindelung entlang der Saphir [1100]-Richtung (Hauptanteil des Fehlschnittes)
sowie Stufenfluss auf den einzelnen Terrassen entlang der Saphir [1122]-Richtung.

Neben der Oberflachenmorphologie hat die TDD sowie die Verteilung der TDs Einfluss
auf die Emissionseigenschaften der kompletten LED-Heterostruktur. Zur Bestimmung
der TDD und TD-Verteilung wurde Transmissionselektronenmikroskopie (TEM) an den
beiden ELO AIN/Saphir-Templates mit unterschiedlichem Fehlschnitt durchgefiihrt.
Die Querschnitts-TEM-Aufnahmen sind in Abbildung 4.3 (¢, d) dargestellt. In beiden
Féllen befinden sich, vergleichbar zu Kueller et al. [106] und Mogilatenko et al. [103],
die versetzungsreichen Gebiete oberhalb der Stege sowie die versetzungsarmen Gebiete
oberhalb der gedtzten Graben. Zudem kann bei beiden Proben an der Koaleszenzgrenze
die Entstehung von neuen TDs beobachtet werden (siehe Pfeile in Abbildung 4.3 (c, d)).
Fiir die Probe mit dem geringen Fehlschnitt von 0,12° verlaufen diese Versetzungen
senkrecht zur Oberfliche. Fiir die Probe mit groflem Fehlschnitt von 0,16° verlaufen
diese Versetzungen diagonal. Es konnte bereits von V. Kiiller gezeigt werden, dass es
sich bei diesen diagonal verlaufenden Versetzungen um Koaleszenzkorngrenzen handelt
[102], welche an der Oberflache in einer Makrostufe resultieren. Die Makrostufen kénnen
zu einer Reduktion der TDD beitragen, sobald sie den versetzungsreichen Bereich
kreuzen, wobei es zu einer Biindelung und teilweisen Annihilation der TDs kommt. Bei
geniigend hoher Schichtdicke (~ 10 pm) kreuzen die diagonal verlaufenden Makrostufen
die versetzungsreichen Gebiete ausreichend oft, um diese fast vollstdndig zu annihilieren
[103]. Dieser Effekt kann bei den Proben mit geringem Fehlschnitt aufgrund der nicht
vorhandenen Makrostufe nicht erwartet werden. Ausschliellich eine Reduktion {iber die
Gesamtschichtdicke, wie sie fiir GaN von Mathis et al. gezeigt wurde [18], kann erzielt
werden.

In Abbildung 4.3 (e, f) sind die Bereiche mit grofier Steigung aus den AFM-Bildern
(Abbildung 4.3 (a, b)) maskiert, um versetzungsinduzierte Locher (engl. Pits) in der
Oberfliche aufzuzeigen. Es ist zu erkennen, dass die Pitverteilung die Verteilung der
TDs aus Abbildung 4.3 (c, d) widerspiegelt. Fiir AIN/Saphir mit kleinem Fehlschnitt von
0,12° ist ein ~ 2 pm breiter Bereich mit hoher TDD (1 x 10'Y cm~2) zu erkennen, welcher
von Bereichen mit reduzierter TDD (1,6 x 10° cm~2) flankiert wird. Fiir AIN/Saphir
mit grofem Fehlschnitt von 0,16° ist eine vergleichbare Verteilung zu erkennen, wobei
die Bereiche mit hoher TDD (9,8 x 10? cm~2) an den Stufenkanten angrenzen, welche
in ihrer Position durch die diagonal verlaufenden Koaleszenzkorngrenzen bestimmt sind.
Zentral auf den Terrassen sind Bereiche mit geringer TDD (1 x 10% cm~2) erkennbar.
Diese befinden sich oberhalb der gedtzten Gréaben.

Zusammenfassend kann festgehalten werden, dass der Fehlschnitt der Saphir-Substrate
entscheidenden Einfluss auf die Oberflichenmorphologie des AIN hat. Fiir Fehlschnitt-
winkel oo < 0,12° ist eine wellenartige Oberflichenmorphologie mit Stufenfluss entlang der
Saphir [1100]-Richtung erkennbar, wohingegen fiir Fehlschnittwinkel o> 0,16° Makro-
stufen entlang der Saphir [1100]-Richtung auftreten. Bei der untersuchten Schichtdicke
konnte kein bzw. ein vernachléssigbarer Einfluss auf die TDD festgestellt werden. Sollen
Saphir-Substrate mit groflem Fehlschnitt genutzt werden, so muss in den darauf fol-
genden Schichten eine Planarisierung der Stufenbiindel geschehen, um moglichst ebene
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aktive Zonen zu realisieren. Sie erdffnen jedoch zugleich die Moglichkeit einer weiteren
Defektreduktion bei ausreichend grofier Schichtdicke.
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5 Silizium-dotiertes Al.Ga;_,N mit hohem
Aluminiumgehalt

Die untersuchten UV LEDs sollen eine Auskopplung des Lichts durch die Substratriick-
seite ermoglichen. Daher miissen alle Schichten unterhalb der aktiven Zone transparent
sein. Des Weiteren miissen die Schichten leitfihig sein und einen moglichst geringen
Widerstand besitzen. Zudem muss Relaxation der Schichten vermieden werden, um
keine neuen Versetzungen zu generieren und es sollte eine moglichst glatte Oberflichen-
morphologie angestrebt werden, um Zusammensetzungsinhomogenitéiten, welche durch
verstérkten Ga-Einbau an Stufenkanten hervorgerufen werden, zu vermeiden [64].

Die Schwierigkeit bei der Realisierung von AlGaN:Si mit hohem Al-Gehalt von z > 0,8,
welches als Stromspreizungsschicht fiir UV LEDs verwendet wird, liegt im oftmals
beobachteten Anstieg des spezifischen Widerstands mit steigendem Al-Gehalt der
Schichten von =~ 1073 Qcm fiir =0 iiber ~ 1072 Qcm fiir z = 0,7 auf ~ 10? Qcm fiir z =1
[85, 107-112]. Beispielsweise zeigte Collazo et al. [112], dass AlGaN:Si mit 0,7 <z <1
auf monokristallinem AIN einen geringeren spezifischen Widerstand und hohere freie
Ladungstréigerdichten im Vergleich zu Wachstum auf AIN/Saphir erméglicht, was auf
eine gesteigerte Materialqualitét zuriickgefithrt wurde. Zudem konnte der Anstieg des
spezifischen Widerstands mit steigendem Al-Gehalt auf Kompensationseffekte zuriick-
gefithrt werden, welche bei Wachstum auf AIN/Saphir, aufgrund einer héheren TDD,
bei geringeren Al-Gehalten auftreten. Nakarmi et al. [85] konnte fir AlGaN:Si mit
0,7 <z <1 auf AIN/Saphir zeigen, dass die Bildung von kompensierenden Akzeptoren
(V4;) durch die Kontrolle des Sauerstoffeinbaus vermieden werden kann, um einen
niedrigen spezifischen Widerstand und hohe freie Ladungstrigerdichten zu erreichen.
Neben Kompensations- und Selbstkompensationseffekten ist fiir Al1GaN:Si Schichten mit
x> 0,8 zudem entscheidend, dass die Aktivierungsenergie, aufgrund eines Ubergangs des
Siliziums vom flachen Donator zum DX-Zustand, ansteigt [93, 108]. Weniger untersucht
ist die Abhéngigkeit der elektrischen Eigenschaften von AlGaN:Si von der Si-Dotierung.
Beispielsweise konnte Taniyasu et al. [113] fir A1GaN:Si mit 0,49 <z <1 auf 4H-SiC
zeigen, dass die Si-Konzentration einen wesentlichen Einfluss auf die Ladungstrégerdichte
und damit die Leitfahigkeit der Schichten hat, da es bei iiberdotierten Schichten zu
Selbstkompensationseffekten kommt.

Im folgenden Kapitel soll die Realisierung von Si-dotiertem Al,Ga;_,N erldutert werden,
welches als Stromspreizungsschicht fiir UV LEDs mit Emissionswellenldnge unterhalb
von 250nm verwendet werden kann. Es sollen dabei die Wachstumsgrundlagen so-
wie morphologische, optische und elektrische Eigenschaften untersucht werden. Alle
Schichten wurden auf ELO AIN/Saphir-Templates mit einer TDD von a1 x 10 cm ™2
bei einem Reaktordruck von 200 mbar, einem V /III-Partialdruckverhéltnis von ~ 700
und einer Oberflichentemperatur von 1070°C gewachsen. Als Ausgangsstoffe wurden
TMGa, TMAL SiH4 und NHj3 verwendet, als Trégergas wurde Hs genutzt [107]. Die
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Schichtstruktur der untersuchten Proben besteht aus einer 400 nm dicken AIN Puffer-
schicht, einer ~ 25 nm Gradientenschicht, bei welcher die Zusammensetzung von AIN auf
Al,Gaj_,N verdndert wurde, einer 100 nm undotierten Al,Gaj_,N Schicht, sowie der
Si-dotierten Al,Gaj_,N Schicht. Die Schichtdicke des Si-dotierten Al,Gaj_,N variierte
dabei zwischen 1 pm und 1,6 pm, der Al-Gehalt x wurde zwischen 0,8 und 1 variiert
und das SiHy zu Gruppe-III (SiH4/III) Partialdruckverhéltnis wéhrend des Wachstums
wurde zwischen 8 x 1076 und 2 x 10~ veriindert.

5.1 Epitaxie und strukturelle Eigenschaften von Al,Ga;_,N:Si

Um transparente, leitfahige Schichten zu realisieren, sollen zunéchst die Wachstumsbe-
dingungen untersucht werden, welche erforderlich sind, um die gewtinschten Al-Gehalte
zu realisieren. Dazu wurde das TMGa/(TMGa + TMAI)-Partialdruckverhéltnis in der
Gasphase zwischen 0 und 0,137 iiber den TMGa-Partialdruck variiert.
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Abbildung 5.1: Al-Gehalt und Wachstumsrate der AlGaN:Si-Schichten tber das
TMGa/(TMGa + TMAI)-Partialdruckverhiltnis wahrend des Wachstums (a) sowie ausgewéhlte
Absorptionsspektren (b).

In Abbildung 5.1 (a) sind die mittels HRXRD ermittelten Zusammensetzungen sowie
die in situ bestimmten GR iiber das TMGa/(TMGa + TMAI)-Partialdruckverhélt-
nis (a) dargestellt. Der Al-Gehalt wurde dabei mittels RSMs nahe des AIN (1015)
Reflexes mit Hilfe der Gleichungen (3.1) und (3.2) (siehe Kapitel 3.2) bestimmt. Mit
steigendem TMGa-Partialdruck nimmt die GR der AlGaN-Schichten von ~ 1,2 pm/h
far PTMG’a/(PTMGa + PTMAI) =0 auf 1,8 pm/h fur PTMGa/(PTMGa + PTMAI) = 07136
aufgrund des steigenden Ausgangsstoffangebots zu. Gleichzeitig sinkt die resultieren-
de Aluminiumkonzentration innerhalb der Schichten von 100% auf 80%, wobei zu
beobachten ist, dass sich die Aluminiumkonzentration im Festkorper unterhalb der
Aluminiumkonzentration in der Gasphase befindet. Dies ist darauf zuriickzufiihren, dass
wihrend des Wachstums Vorreaktionen zwischen den Ausgangsstoffen stattfinden. Es ist
davon auszugehen, dass TMALI in der Gasphase mit NHj3 reagiert und Al-Partikel bildet,
wodurch effektiv weniger Al zum Einbau zur Verfiigung steht [58, 62]. Des Weiteren kann
aufgrund der relativ hohen Temperaturen von einer starken Ga-Desorption ausgegangen
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werden. Der beobachtete Verlauf der Zusammensetzung der Schichten in Abhéngigkeit
des Gasphasenangebots ldsst den Schluss zu, dass der Verlust des Al aufgrund der
Gasphasenvorreaktionen stiarker ausgepréagt ist als der Verlust von Ga aufgrund von
Desorption. In den Absorptionsspektren in Abbildung 5.1 (b) ist zu erkennen, dass fiir
alle Proben eine steile Absorptionskante vorliegt, welche sich mit steigendem Al-Gehalt
x zu grofleren Energien bzw. kiirzeren Wellenldngen verschiebt. Fir die realisierten
Zusammensetzungen, welche mittels HRXRD bestimmt worden sind, verschiebt sich
die Absorptionskante von 230 nm fiir x =0,81 nach 205 nm fir z =1. Die Steilheit der
Absorptionskante spricht hierbei fiir eine homogene Zusammensetzung innerhalb der
Schichten.

5.1.1 Bestimmung der Zusammensetzung der AlGaN-Schichten

Zur Uberpriifung der Zusammensetzung wurde wellenlingendispersive Rontgenspektro-
skopie (WDX von engl. wavelength dispersive X-ray spectroscopy) sowie Sekundérionen-
Massenspektroskopie (SIMS von engl. secondary ion mass spectroscopy) an einer Auswahl
der Proben durchgefiihrt. Details zu diesen Messungen sind in Kusch et al. [114, 115]
ausgefiihrt.

100 T T T
® WDX 7
= SIMS .
95| m  SIMS (dedicated) A
R [t SWSEL) ’ Abbildung 5.2: Mittels WDX und
£ 90| A" 4 SIMS bestimmter Al-Gehalt der Al-
% R GaN-Schichten aufgetragen iiber den
8 ssf ,./ . aus HRXRD RSM bestimmten Al-
g n’ Gehalt (Daten teilweise enthalten in
£ g0t L7 A [114, 115]). (WDX-Messungen von G.
E /,r Kusch und R. W. Martin, Strathcly-
@ 751 fo‘f\(\ /,’/ ] de University. SIMS-Messungen von
NP7 e Evans Analytical Group [116]. SIMS-
70 + ) /,’/ T ) error at SIMS = Ga-error Vergleichsdaten von D. Nilsson und
70 75 80 85 90 95 100  A. Kakanakova-Georgieva, Link6ping
aluminum content from XRD (%) University.)

In Abbildung 5.2 sind die Ergebnisse dieser beiden Methoden iiber den Al-Gehalt
der Schichten, wie er mittels HRXRD bestimmt wurde, aufgetragen. Die aus WDX-
Messungen ermittelten Zusammensetzungen sind, bis auf einen Ausreifler bei x =0,88
(y=0,92), mit den Werten aus HRXRD in guter Ubereinstimmung und liegen deutlich
innerhalb des Fehlers. Der angegebene Fehler der WDX-Messungen stammt dabei primér
aus einem abgeschétzten systematischen Fehler von 3%. Dies spricht fiir die Verléss-
lichkeit der ermittelten Al-Konzentrationen der Proben. Die SIMS-Messungen miissen
etwas differenzierter betrachtet werden. Bei Standardmessungen® wurde festgestellt,
dass der bestimmte Al-Gehalt systematisch unterhalb der mittels HRXRD und WDX
bestimmten Konzentrationen liegt. Dabei ist die Abweichung fiir eine Alg gGag2N:Si Pro-
be (z=0,7440,13) groBer als bei einer Alg g5Gag,05N:Si Probe (z=0,91 £ 0,045). Der
Fehler bezieht sich dabei auf die Standardabweichung der detektierten Ga-Konzentratio-

5Standard Messung: Messgenauigkeit: + 50%
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nen. Da eine dhnliche Abweichung bei der Bestimmung der Zusammensetzung mittels
HRXRD und SIMS von Ax 0,05 fiir x <0,95 von D. Nilsson und A. Kakanakova-
Georgieva (Linkoping University, Bestimmung des Al-Gehalts mittels SIMS ebenfalls
bei Evans Analytical Group.) beobachtet worden ist, wurden in Absprache mit der
Evans Analytical Group [116] SIMS-Messungen mit spezieller Genauigkeit zur Bestim-
mung der Zusammensetzung durchgefiithrt®. Die in Abbildung 5.2 gezeigten Werte
dieser SIMS-Messungen zeigen dabei fiir die AlpgGag 2N:Si Probe eine Zusammenset-
zung von x = 0,86 £ 0,028 sowie fiir die Alg 95Gag o5N:Si Probe eine Zusammensetzung
von x=0,954+0,01. Bei den speziellen SIMS-Messungen liegen die bestimmten Al-
Konzentrationen oberhalb der mittels HRXRD und WDX bestimmten Werte und die
Abweichung wird grofler fir geringere Al-Gehalte. Die Ursache fiir diese Verhalten wird
darin vermutet, dass SIMS als Analysemethode grundsétzlich fiir die Detektion von
Verunreinigungen und Dotierungen ausgelegt ist. Des Weiteren, miissen fiir WDX- und
SIMS-Messungen Matrixeffekte und Aufladungseffekte der Probe beriicksichtigt werden.
Bei den HRXRD-Messungen koénnen Fehler durch falsch angenommene Literaturwerte
der AIN- und GaN-Gittekonstanten bzw. Elasitizitdtsmodule oder iiber eine Abweichung
von Vegard “schen Gesetz hervorgerufen werden. Der Fehler wird dabei jedoch auf < 1%
des Al-Gehalts geschétzt [114]. Im Rahmen der jeweiligen Fehler stimmen die mittels
HRXRD, WDX und SIMS bestimmten Al-Gehalte der Proben iiberein. Da im Gegen-
satz zu WDX und SIMS bei HRXRD keine Standards verwendet werden miissen sowie
aufgrund des geringsten Fehlers, werden im Folgenden die mittels HRXRD bestimmten
Werte fiir die Zusammensetzung der Proben verwendet.

5.1.2 Untersuchung des Siliziumeinbaus in AlGaN

Neben der Zusammensetzung ist die Si-Konzentration der Schichten von Interesse.
Zur Bestimmung wurden SIMS-Messungen sowie WDX-Messungen genutzt [114]. Fir
die WDX-Messungen wurde ausgehend vom ermittelten Si-Anteil (in Atom-%) die
Konzentration berechnet. Dazu wurde eine lineare Interpolation der Anzahl der Atome
von 8,76 x 1022 cm? fiir GaN zu 9,58 x 1022 cm? fiir AIN, aufgrund des sich éndernden
Volumens der Einheitszellen, berticksichtigt.

In Abbildung 5.3 (a) ist die mittels WDX bestimmte Si-Konzentration iiber den Al-
Gehalt der Proben dargestellt und mit dem SiH,/III-Verhéltnis farbkodiert. Es zeigt
sich, dass fiir ein konstantes SiH4/III-Verhéltnis die Si-Konzentration unabhéngig vom
Al-Gehalt der Proben ist. In Abbildung 5.3 (b) ist die mittels WDX und SIMS bestimmte
Si-Konzentration fiir alle Proben aus Abbildung 5.3 (a) tiber das SiH4/III-Verhéltnis
wahrend des Wachstums aufgetragen. Es zeigt sich, dass die mit beiden Methoden
bestimmte Si-Konzentration linear mit dem Angebot in der Gasphase ansteigt, wobei
der mittels SIMS bestimmte Anstieg um einen Faktor von &2 geringer ist. Die Ursache
fir den Unterschied in der Si-Konzentrationsbestimmung konnte nicht abschlieffend
geklirt werden. Mogliche Ursachen sind Aufladungseffekte und Matrixeffekte, welche
bei beiden Methoden auftreten kénnen. Details sind in Kusch et al. [114] dargestellt. Im
Folgenden stammen die angegebenen Si-Konzentrationen aus den WDX-Messungen, da
hier fiir jede Probe eine Messung vorliegt. Zusétzlich zur Si-Konzentration wurde bei den
SIMS-Messungen Kohlenstoff und Sauerstoff gemessen. Die detektierte Kohlenstoffkon-

5Spezielle Messung: Messgenauigkeit: + 20%

38



5.1. Epitaxie und strukturelle Eigenschaften von Al,Gaj_,N:Si

SiH /NIl ratio
,,,,, [
& = 10 &
5 5
g | T ime . 10"}
S10” - e S
s - . g
< —a— <
Q Q
o o
] s
S g S
2 @,
10"} = WDX
’ A SIMS (EAG
. 10° \not included in fit e SIMS ERTG;
10 : : : : :
80 85 90 95 100 0 1x10™ 2x10* 3x10*
aluminum content (%) SiH /Il ratio
(a) (b)

Abbildung 5.3: Mittels WDX bestimmte Si-Konzentration der Al,Gaj_;N:Si Proben aufgetragen tiber
den Al-Gehalt und farbkodiert mit dem SiHy4 /III-Verhéltnis (a) sowie mittels WDX und SIMS bestimmte
Si-Konzentration aufgetragen tiber das SiH4/III-Partialdruckverhéltnis (b)[114, 115]. (WDX-Messungen
von G. Kusch und R. W. Martin, Strathclyde University. SIMS-Messungen von Evans Analytical Group
[116] und RTG Mikroanalyse GmbH [117].)

zentration ist mit 1 x 10’7 cm™3-2 x 10" em ™ am Detektionslimit der SIMS-Messung,
Sauerstoff konnte in Konzentrationen zwischen 1 x 107 cm™2 und 1 x 10'® ecm ™ nach-
gewiesen werden 7. Da die Sauerstoff- und Kohlenstoffkonzentration im Vergleich zur
Si-Konzentration gering ist, wird von einem vernachléssighbaren Einfluss auf die elektri-
schen Eigenschaften ausgegangen.

5.1.3 Morphologie und Verspannung der AlGaN-Schichten

Die Al,Ga;_,N:Si Schichten sollen als Stromspreizungsschicht fiir die UV LEDs dienen.
Um das Wachstum der darauffolgenden MQW aktiven Zone mit moglichst geringen
Zusammensetzungsinhomogenititen, welche an Stufenkanten auftreten [64] sowie ohne
Relaxation und der damit einhergehenden Generation von Versetzungen zu gewéhrleisten,
ist neben der Zusammensetzung und der Si-Konzentration innerhalb der Schichten auch
die Oberflichenmorphologie und der Verspannungsgrad der Schichten von Interesse. Um
den Einfluss der TDD auf die Oberflichenmorphologie und Verspannung der Schichten
zu iberpriifen, wurde AlggGag 2N:Si mit einer Schichtdicke von 1,2 pm auf planarem
AIN/Saphir sowie ELO AIN/Saphir abgeschieden.

Vergleicht man die resultierenden Oberflachenmorphologien, so ist in Abbildung 5.4
deutlich zu erkennen, dass das AlGaN:Si auf planarem AIN/Saphir (a) eine Vielzahl
von Rissen und kleinen Pits aufweist. Beim AlGaN:Si auf ELO AIN/Saphir (b) treten
diese nicht auf. Die Oberfliche bei Wachstum auf ELO AIN/Saphir ist von 1 pm - 4 pm
groflen und ~30nm hohen Hiigeln dominiert. Untersuchungen des Fehlschnitts der
Probe auf ELO AIN/Saphirs ergaben einen Fehlschnittwinkel von o= 0,23°, welcher,
wie in Kapitel 4 gezeigt wurde, zur Ausbildung von Makrostufen fiihrt. Diese sind nach
dem Wachstum von 1,2 pm AlggGag2N:Si jedoch nicht mehr vorhanden. Bei einem
Fehlschnittwinkel von 0,30° sind neben den Hiigeln noch Reste von Makrostufen sichtbar

"Die Sauerstoffkonzentration der Proben wurde durch ein Leck innerhalb der Glovebox hervorgerufen.
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DD ~1x10%em*

on ELO AlN/sapphire
TDD ~ 5 x 10° cm”

Abbildung 5.4: Lichtmikroskopieaufnahmen von Alg sGag,2N:Si auf planarem AIN/Saphir (a) und
ELO AIN/Saphir (b). AFM-Aufnahmen der Oberflichen sind in den Insets von (a) und (b) dargestellt.
(AFM-Aufnahme in (a) von P. Réder, TU Berlin.)

[118]. Es ist demnach mdoglich, Makrostufen mit 1,2 pm Alp gGag 2N:Si zu iiberwachsen,
wenn der Fehlschnittwinkel des Substrats ausreichend klein ist.

Einer der entscheidendsten Unterschiede dieser beiden Templates ist die TDD. Diese
wurde mittels HRXRD des (0002) und (3032) Reflexes auf 3,7 x 1019 cm =2 fiir Wachstum
auf planarem AIN/Saphir sowie 2,3 x 10? cm~2 fiir Wachstum auf ELO AIN/Saphir
abgeschétzt. Mittels ECCI (engl. electron channeling contrast imaging) konnte die
TDD der AlGaN:Si-Schicht auf ELO AIN/Saphir auf (1,2+0,2) x 10 cm ™2, in guter
Ubereinstimmung zur TDD des ELO AIN/Saphir-Templates aus HRXRD, bestimmt
werden®. Dabei ist der Anteil der EDs auf 97% 4 1% bestimmt worden. In Abbildung 5.5
ist die ECCI-Messung dargestellt, wobei in der unteren Hélfte die identifizierten EDs
in Gelb und die SDs in Magenta dargestellt sind. Zudem konnte Kusch et al. mittels
Kathodolumineszenzspektroskopie (CL von engl. cathodoluminescence spectroscopy)
feststellen, dass die SDs an den Spitzen der Hiigel lokalisiert sind [118]. Dies folgt aus
einer lokal erh6hten GR an Stufenkanten, welche SDs an der Oberfldche anbieten [119]
und dadurch zum Zentrum eines spiralférmigen Hiigels werden.

Die TDD hat einen wesentlichen Einfluss auf die Verspannung der Schichten sowie
die Rissbildung. Versuche von Brunner et al. [120] haben fiir GaN:Si gezeigt, dass die
Kriimmung des Wafers, fiir Schichten mit hoher TDD von =~ 2 x 10 cm~2, abhingig
von der Si-Dotierung ist. Dabei nimmt mit steigender Schichtdicke des GaN:Si, bei
konstanter Dotierung, die konkave Kriimmung zu, wodurch es beim Uberschreiten einer
kritischen Schichtdicke zur Bildung von Rissen kommt. Fiir GaN:Si Schichten gleicher
Dotierung auf einem GaN-Substrat mit geringer TDD von < 5 x 107 cm™2 konnte dabei
keine Anderung der Kriimmung festgestellt werden. Forghani et al. [121] konnte mittels
p-Photolumineszenz-Messungen an (Al)GaN:Si zeigen, dass dieses Verhalten durch den
Einbau der Si-Atome in der Ndhe von durchstoflenden EDs zu erkléren ist. Dabei weisen
EDs einen Verspannungsdipol, also einen kompressiven Anteil sowie einen tensilen Anteil

SECCI-Messung, Bestimmung der TDD und Versetzungstyp-Identifizierung von M. Nouf-Allehiani,
Strathclyde University.
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5.1. Epitaxie und strukturelle Eigenschaften von Al,Gaj_,N:Si

Abbildung 5.5: ECCI von
Al sGag 2N:Si auf ELO AIN/Saphir.
Im unteren Teil sind EDs in Gelb
sowie SDs in Magenta gekennzeichnet.
(ECCI-Messung und Versetzungstyp-
Identifizierung von M. Nouf-Allehiani,
Strathclyde University.)

auf. Der Einbau der Si-Atome in der Ndhe der Versetzungen und die Wechselwirkung
mit deren Verspannungsdipolen fiithrt zum Klettern der Versetzungen sowie zur Kom-
pensation des kompressiven Anteils. Es verbleibt ein effektiver tensiler Anteil, welcher
bei ausreichend hoher TDD und Schichtdicke zu Relaxation und Rissbildung fiihrt.
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time (h) AIN/Saphir.

Dies zeigt in Abbildung 5.6 die Kriimmungsmessung wéihrend des Wachstums einer
Al §Gag 2N:Si Schicht auf ELO AIN/Saphir. Wahrend des Wachstums der AIN Puffer-
schicht bleibt die Kriimmung des Wafers konstant bei ~70km~!, da diese unverspannt
aufwichst. Beim Wechsel zu undotiertem AlpgGag 2N reduziert sich die Kriitmmung
linear, da das AlGaN aufgrund seiner grofieren Gitterkonstante kompressiv wéichst und
somit die konkave Kriimmung reduziert. Wird anschliefend AlpgGag 2N:Si gewachsen,
dndert sich die Linearitat der Kriimmung. Dies resultiert aus der Kompensation der
kompressiven Verspannungsanteile der Versetzungen durch den Einbau von Si. Mit
steigender Schichtdicke nimmt die durch den Einbau von Gallium induzierte kompres-
sive Verspannung stetig ab und kann bei ausreichend hoher Schichtdicke zu tensilem
Wachstum fithren. Bei der realisierten Schichtdicke von 1,2 ym ist das Wachstum von
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Alp s Gag 2N:Si kompressiv, wodurch es zu keiner Rissbildung kommen kann, wie sie fiir
Wachstum auf planarem AIN/Saphir beobachtet wurde.
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Abbildung 5.7: Reziproke Gitterkarten des AIN und AlgsGag 2N (1015) Reflexes auf planarem
AIN/Saphir (a) und ELO AIN/Saphir (b). (Messung der HRXRD RSMs von J. Enslin, TU Berlin.)

Um die Qualitdt der AlpgGag2N:Si Schichten auf planarem AIN/Saphir und ELO
AIN/Saphir zu vergleichen sowie den Verspannungszustand der Schichten zu ermitteln,
wurden RSMs nahe des (1015) Reflexes aufgenommen. Diese sind in Abbildung 5.7
dargestellt. Neben den (1015) Reflexen von AIN und Al gGag 2N:Si sind in diesen RSMs
die Verlaufe fiir konstante Al-Gehalte bei variabler Verspannung sowie die Referenzli-
nie fiir unverspanntes Material zwischen AIN und GaN eingezeichnet. Zum einen ist
erkennbar, dass die AIN- und AlGaN-Reflexe auf planarem AIN/Saphir (a) im Vergleich
zu Wachstum auf ELO AIN/Saphir (b) eine deutlich groere Verbreiterung aufweisen.
Diese spiegelt sich jedoch nur unwesentlich in der FWHM der Reflexe wider, sondern
ist mafigeblich im Untergrund zu erkennen, welcher durch diffuse Streuung an Verset-
zungen hervorgerufen wird. Weiterhin ist erkennbar, dass das vorliegende planare AIN
tensil verspannt ist (€, (AIN)=0,32%), wohingegen ELO AIN kompressiv verspannt ist
(€zz(AIN) =-0,2%). Die AlGaN-Reflexe weisen fiir beide Templates nahezu den gleichen
Qz-Wert wie die dazugehorigen AIN-Reflexe auf. Der Verspannungsgrad unterscheidet
sich jedoch aufgrund der underschiedlichen AIN-Vorverspannung. AlygGagoN:Si auf
planarem AIN/Saphir ist teilrelaxiert mit einem geringen kompressiven Anteil von
€z2(AlGaN) =-0,08%. Das AlygGag2N:Si auf ELO AIN/Saphir ist wesentlich starker
kompressiv verspannt mit €,,(AlGaN)=-0,6%. Die Relaxationsgrade, welche aus der
Differenz des verwendeten AIN zur theoretischen unverspannten Position resultieren,

42
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ergeben sich zu 57% fiir Wachstum auf planarem AIN/Saphir sowie 12% fiir Wachstum
auf ELO AIN/Saphir. Aufgrund der hohen kompressiven Verspannung des AlGaN:Si
auf ELO AIN/Saphir kann Rissbildung vermieden werden.

Es bleibt festzuhalten, dass Si-dotierte Al,Gaj_,N-Schichten mit 0,8 <z < 1 realisiert
wurden, welche fiir Emissionswellenldngen < 250 nm geeignet sind. Der Al-Gehalt der
Schichten konnte mit HRXRD und WDX in guter Ubereinstimmung bestimmt werden.
Der Si-Einbau verhélt sich dabei linear mit dem Gasphasenangebot und ist unabhéngig
vom Al-Gehalt. Aufgrund der hohen TDD und der damit einhergehenden Si-induzierten
tensilen Verspannung eignet sich planares AIN/Saphir nicht fiir das Wachstum von Si-
dotiertem AlGaN bei einer erforderlichen Schichtdicke von > 1 pm. Al,Gaj_,N-Schichten
auf ELO AIN/Saphir kénnen mit ausreichend hoher Schichtdicke rissfrei kompressiv
gewachsen werden und weisen eine hiigelige Oberfliche auf.

5.2 Bestimmung der elektrischen Eigenschaften von
Al,.Ga; ,N:Si

Um zu verifizieren, ob die vorliegenden Al,Ga;_,N:Si-Schichten fiir die LED-Heterostruk-
turen geeignet sind, sind vor allem die elektrischen Eigenschaften von entscheidender
Rolle. Dabei ist der spezifische Widerstand p der Schichten von Interesse. Mittels CRM
(siehe Kapitel 3.3) wurde der spezifische Widerstand bei Raumtemperatur bestimmt.
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Abbildung 5.8: Mittels CRM gemessene spezifische Widerstdnde der n-AlGaN-Schichten aufgetragen
iiber den Al-Gehalt (a) sowie iiber die mittels WDX bestimmte Si-Konzentration[107, 108]. (CRM-
Messungen von A. Knauer, FBH Berlin.)

In Abbildung 5.8 (a) ist der spezifische Widerstand iiber den Al-Gehalt der Schichten
aufgetragen und mit der Si-Konzentration farbkodiert. In Abbildung 5.8 (b) ist der
spezifische Widerstand iiber die Si-Konzentration aufgetragen. Die farbliche Kodierung
entspricht dabei dem Al-Gehalt. Es ist zu erkennen, dass:

(i) der spezifische Widerstand bei konstanter Si-Konzentration mit steigendem Al-
Gehalt exponentiell ansteigt.
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(ii) der spezifische Widerstand bei konstantem Al-Gehalt mit steigender Si-Konzentra-
tion zundchst abnimmt und nach Durchlaufen eines Minimums wieder ansteigt.

(iii) das Minimum des spezifischen Widerstands mit steigendem Al-Gehalt zu kleineren
Si-Konzentrationen verschoben ist.

(iv) der Bereich der optimalen Dotierung mit steigendem Al-Gehalt schmaler wird.

Der exponentielle Anstieg des spezifischen Widerstands mit steigendem Al-Gehalt
ist in der Literatur vielseitig beobachtet und ausgiebig diskutiert [85, 107, 112, 113].
Weniger diskutiert ist das Verhalten des spezifischen Widerstands bei Variation der Si-
Konzentration. Taniyasu et al. [113] konnte zeigen, dass bei Uberschreiten eines kritischen
SiH,4 /III-Verhéltnisses bzw. einer kritischen Si-Konzentration die Ladungstrégerdichte
bei Raumtemperatur einbricht. Dieses Verhalten wird mit Selbstkompensationseffekten
assoziiert.

Das Verhalten des spezifischen Widerstands der AlGaN:Si-Schichten ist von der Be-
weglichkeit © und der Ladungstrigerdichte n abhingig (Gleichung (3.7)), wobei die
Ladungstriagerdichte von der Donatordichte N, der Akzeptordichte N o und der Aktivie-
rungsenergie Fq beeinflusst wird (Gleichung (3.11)). Des Weiteren kann die Aktivierungs-
energie des flachen Donators durch den Ubergang in einen DX-Zustand stark beeinflusst
sein. Um das Verhalten des spezifischen Widerstands genauer zu untersuchen, wurden
temperaturabhingige Widerstandsmessungen nach Van-der-Pauw, Hall-Effekt-Messun-
gen sowie EPR-Messungen durchgefiihrt. In den folgenden Abschnitten sollen zunéchst
die Ergebnisse der einzelnen Messmethoden vorgestellt werden. Anschlieffend werden die
temperaturabhéngigen Verldufe anhand der entsprechenden Gleichungen (3.9), (3.11),
(3.14), (3.15) und (3.16) angenéhert, um die energetischen Niveaus des Si-Donators, die
Donator- und Akzeptordichte und die Aktivierungsenergie zu bestimmen und es wird
ein Vergleich der verschiedenen Messmethoden dargestellt werden. Teile der folgenden
Betrachtungen sind in [107] und [108] dargestellt.

5.2.1 Widerstandsmessungen nach Van-der-Pauw

Fiir die Bestimmung des temperaturabhingigen Widerstands mittels Van-der-Pauw
Methode wurden zwei Probenserien evaluiert.

(A) Variation des Al-Gehalts zwischen 0,85 < z < 0,96 bei konstanter Si-Konzentration
von [Si] =1 x 10" em ™3 (SiHy/II1=5,7 x 1075).

(B) Variation der Si-Konzentration zwischen 3,3 x 10 em ™3 < [Si] <1,1 x 101? cm ™3
(9,7 x 107% < SiH4/IIT < 6,6 x 10~°) bei konstantem Al-Gehalt von z = 0,95.

In Abbildung 5.9 sind die temperaturabhéngigen Widerstinde der beiden Probenserien
A (a) und B (b) zwischen 300 K und 720K aufgetragen. Mit steigendem Al-Gehalt
der Proben (siehe (a)) steigt der spezifische Widerstand bei 300 K, vergleichbar zu
CRM, von 0,04 Qcm fir z=0,85 auf 5 Qcm fiir x = 0,96 exponentiell an. Mit steigender
Temperatur nimmt dieser fiir alle Proben ab. Dabei ist auffillig, dass die Abnahme des
spezifischen Widerstands fir die Probe mit einem Al-Gehalt von x = 0,95 wesentlich
stiarker ausfillt als fiir die Proben mit geringerem Al-Gehalt. Fiir hohe Temperaturen
von 720K liegt der spezifische Widerstand fiir alle Proben in der selben Gréflenord-
nung von ~ 0,03 Qcm. Fiir die Proben mit konstantem Al-Gehalt von z=0,95 (siehe
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Abbildung 5.9: Temperaturabhingiger spezifischer Widerstand fir Al, Ga;—,N:Si Proben bei Variation
des Al-Gehalts (a) und Variation der Si-Konzentration (b)[108]. (Widerstandsmessungen von H. Pingel,
TU Berlin.)

Abbildung 5.9 (b)), nimmt der spezifische Widerstand bei 300 K mit steigender Si-
Konzentration zunéchst ab, anschlieBend wieder zu und fir die héchste Si-Konzentration
erneut leicht ab. Dieses Verhalten ist ebenfalls bei CRM beobachtet worden. Bei 720 K
fallt der spezifische Widerstand jedoch mit steigender Si-Konzentration von 0,15 Qcm
fiir [Si] =3,3 x 10 em ™3 auf 0,04 Qem fiir [Si] =1,1 x 10! cm™3. Die Ursache dieses
Verhaltens muss im temperaturabhangigen Verhalten der Ladungstragerdichte n oder
Mobilitét p der Ladungstréger gesucht werden (vgl. Gleichung (3.7)). Grundsétzlich
konnte festgestellt werden, dass die bestimmten Widerstdnde mittels Van-der-Pauw
Methode bei 300 K einen Faktor 1.5-2 unterhalb der Werte mittels CRM liegen. Die-
se Abweichung tritt fiir alle Proben gleichermafien auf und kénnte unter Umsténden
darauf zuriickzufiihren sein, dass der Messkopf des kontaktlosen Verfahrens etwas zu
grof3 fur die verwendeten Probenstiickchen war, welche zudem asymmetrisch vorlagen
(1/4x27). Denkbar wéire zudem eine Erwdrmung der Probe durch den angelegten
Strom, welcher jedoch nur 10 A bis 100 1A betrug. Die temperaturabhingigen Wi-
derstandskurven wurden mit einem Arrheniusverhalten angendhert (Gleichung (3.9)),
um die Aktivierungsenergie zu bestimmen. Diese wird, zusammen mit den ermittelten
Aktivierungsenergien aus Hall-Effekt und EPR-Messungen, in Abschnitt 5.2.6 diskutiert.

5.2.2 Hall-Effekt-Messungen

Um das temperaturabhéngige Verhalten des spezifischen Widerstands erkléren zu
kénnen, wurden Hall-Effekt-Messungen an den Probenserien A und B im gleichen
Temperaturbereich von 300 K bis 720 K durchgefiithrt. Wie in Abschnitt 3.3 erldutert
wurde, konnen daraus das temperaturabhéngige Verhalten der Ladungstragerdichte
n sowie, mit den ermittelten spezifischen Widerstédnden, das temperaturabhéngige
Verhalten der Mobilitdt p bestimmt werden. Zudem ergibt sich die Moglichkeit nach
Gleichung (3.11), die Aktivierungsenergie F4 zu bestimmen.
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Abbildung 5.10: Temperaturabhingige Ladungstragerdichte fiir Al, Gai—;N:Si Proben bei Variation
des Al-Gehalts (a) und Variation des SiHy4/III-Verhéaltnisses (b)[108]. (Hall-Effekt-Messungen von H.
Pingel, TU Berlin.)

In Abbildung 5.10 sind die temperaturabhédngigen Ladungstragerdichten der Proben-
serie A mit Variation des Al-Gehalts bei konstanter Si-Konzentration (a) und der
Probenserie B mit Variation der Si-Konzentration bei konstantem Al-Gehalt (b) zwi-
schen 300 K und 720K dargestellt. Mit steigendem Al-Gehalt sinkt die Ladungstra-
gerdichte bei 300K deutlich von 4 x 10" cm™3 fiir 2 =0,85 iiber 3 x 10®¥ cm™3 fiir
r=0,87 auf 2 x 10'6 cm™3 fiir z =0,96. Betrachtet man die temperaturabhingige La-
dungstrigerdichte der Proben in Abhéngigkeit vom Al-Gehalt, so ist ersichtlich, dass die
Ladungstriagerdichte fiir die Probe mit x = 0,96 wesentlich stirker ansteigt als fiir die
Proben mit geringerem Al-Gehalt und alle Proben bei 720 K eine Ladungstriagerdichte
von 6 x 10®¥ em™3 - 1 x 10! cm™3 aufweisen. Aufgrund einer &hnlichen Mobilitét (siche
unten) kénnen die vergleichbaren Ladungstréagerdichten bei hohen Temperaturen die
vergleichbaren Widerstande aus den Messungen nach Van-der-Pauw erkléren. Die ver-
gleichbare Ladungstragerdichte bei hohen Temperaturen lasst zudem vermuten, dass die
Donatorkonzentration in allen Proben &hnlich ist. Die Abnahme der Ladungstriagerdichte
bei Raumtemperatur mit steigendem Al-Gehalt der Proben ist demnach nicht durch
eine Abnahme der Donatordichte bedingt. Aufgrund der Besetzung des Leitungsbandes
in Abhéngigkeit von der Fermi-Verteilung muss diese Abnahme aus einer tieferliegenden
Fermi-Energie, welche durch Kompensation iiber Akzeptoren oder tiefe Storstellen
hervorgerufen wird, oder einem tieferliegenden Donatorniveau resultieren, wodurch die
Aktivierungsenergie steigt. Die Auswertung der Aktivierungsenergie und der energeti-
schen Niveaus wird in Abschnitt 5.2.4 und 5.2.6 genauer diskutiert. Betrachtet man das
temperaturabhéngige Verhalten der Ladungstrigerdichte der Proben mit ansteigender
Si-Konzentration bei konstantem Al-Gehalt von z=0,95 (siehe Abbildung 5.10 (b)), so
nimmt diese bei 300 K zunéchst von 1,2 x 106 cm ™3 auf 6 x 1016 cm ™3 zu, fillt anschlie-
Bend auf 2 x 10’ cm™3 ab und steigt fiir die Probe mit der héchsten Si-Konzentration
erneut auf 4,4 x 106 cm ™3 an. Dieses Verhalten ist indirekt proportional zum Verhalten
des spezifischen Widerstands und, vergleichbar zu den Proben mit variiertem Al-Gehalt,
die mafigebliche Ursache fiir den beobachteten Verlauf des Widerstands. Bei 720 K
erkennt man, dass die Ladungstrégerdichte stetig mit steigender Si-Konzentration von
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8 x 1017 cm ™3 auf 4 x 10" cm ™3 ansteigt. Aufgrund des linearen Anstiegs der Si-Kon-
zentration mit dem SiH4/III-Verhéltnis (siche Abbildung 5.3) kann von einem Anstieg
der Donatordichte ausgegangen werden. Da der Anstieg der Ladungstragerdichte mit
steigendem SiHy /III nur bei hohen Temperaturen beobachtet wird, ist davon auszugehen,
dass sich die energetischen Niveaus der Donatoren und der Fermi-Energie mit steigendem
SiH,4/I11-Verhéltnis tiefer in die Bandliicke schieben. Eine ausfiithrliche Diskussion der
Lage der energetische Niveaus erfolgt in Abschnitt 5.2.4.

Um den Einfluss der Beweglichkeit der Ladungstriager auf den spezifischen Widerstand
zu ermitteln, wurde dieser aus den temperaturabhéngigen Hall-Effekt-Messungen und
Widerstandsmessungen nach Van-der-Pauw nach Gleichung (3.7) ermittelt.
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Abbildung 5.11: Temperaturabhédngige Beweglichkeiten fiir Al;Ga;_,N:Si Proben bei Variation des
Al-Gehalts (a) und Variation des SiH4/III-Verhéltnisses (b). (Widerstands- und Hall-Effekt-Messungen
zur Bestimmung der Beweglichkeiten von H. Pingel, TU Berlin.)

In Abbildung 5.11 sind die temperaturabhéngigen Beweglichkeiten der Probenserie
A und B zwischen 300 K und 720 K dargestellt. Fiir Probenserie A mit variablem Al-
Gehalt bei konstanter Si-Konzentration (a) fallt die Beweglichkeit der Ladungstrager bei
300 K mit steigendem Al-Gehalt von 51 cm?V s fiir = 0,85 auf ~ 36 cm?V~'s~! fiir
x=0,96 ab. Da dieser Bereich der Beweglichkeit durch Streumechanismen an ionisierten
Storstellen dominiert wird, kann vermutet werden, dass mit steigendem Al-Gehalt
die Dichte der ionisierten Storstellen zunimmt. Mit steigender Temperatur nimmt die
Beweglichkeit der Ladungstriger zu, was durch einen geringeren Einfluss der Streuung
an ionisierten Storstellen hervorgerufen wird. Nach Erreichen eines Maximums neh-
men die Beweglichkeiten wieder ab. Die Reduktion der Beweglichkeit mit steigender
Temperatur, welche durch Phononenstreuung verursacht wird, ist fiir alle Proben ver-
gleichbar. Bei 720 K liegt die Beweglichkeit fiir alle Proben bei ~42cm?V~!s™!. Aus
der Uberlagerung der Streumechanismen an ionisierten Stérstellen und Phononen ergibt
sich eine Verschiebung der maximalen Beweglichkeit zu kleineren Absolutwerten bei
héheren Temperaturen mit steigendem Al-Gehalt. Das temperaturabhéngige Verhal-
ten der Beweglichkeit der Proben mit variabler Si-Konzentration bei konstantem Al-
Gehalt von  =0,95 in Abbildung 5.11 (b) zeigt eine Reduktion der Beweglichkeit bei
300 K mit steigender Si-Konzentration von 76 cm?V~1s~! fiir [Si] =3,3 x 10! cm~3 auf
29 cm?V~1s7 fiir [Si] =1,1 x 10Y em~3. Im Gegensatz zu den Widerstandsmessungen
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ist keine Ausbildung eines Maximums oder Minimums zu beobachten. Da dieser Bereich
der Beweglichkeit durch Streuung an ionisierten Storstellen dominiert wird, kann davon
ausgegangen werden, dass mit steigender Si-Konzentration die Dichte der ionisierten
Storstellen im Material zunimmt. Betrachtet man die Beweglichkeiten bei 720K, so
liegt diese fiir alle Proben bei ~50cm?V~!s~!. Der Einfluss der Phononenstreuung ist
demnach fiir alle Proben gleich. Aufgrund der Uberlagerung der beiden Streumecha-
nismen flachen die temperaturabhéngigen Verldufe der Beweglichkeit mit steigender
Si-Konzentration ab und das Maximum der Beweglichkeit verschiebt sich zu héheren
Temperaturen.

Fiir beide Probenserien kann festgestellt werden, dass sich die temperaturabhidngigen
Beweglichkeiten um einen Faktor <2 #ndern. Die Anderung der Beweglichkeit in Ab-
héangigkeit vom Al-Gehalt oder der Si-Konzentration liegt innerhalb eines Faktors < 3.
Es kann festgehalten werden, dass die Anderung des spezifischen Widerstands bei 300 K
mit steigendem Al-Gehalt (Faktor 100) mafBgeblich auf die Anderung der Ladungstri-
gerdichte zuriickgefiihrt werden kann. Die Anderung des spezifischen Widerstands mit
steigender Si-Konzentration (=~ Faktor 8) ist in etwa gleich verteilt auf eine Anderung
der Ladungstrigerdichte wie auch auf eine Anderung der Beweglichkeit zuriickzufiihren,
wobei nur die Ladungstrigerdichte ein Maximum bei 300 K aufweist. Um die tempe-
raturabhédngigen Verldufe der Ladungstrigerdichte zu erkldren, sollen im Folgenden
die energetischen Niveaus des Si-Donators mittels Elektronenspinresonanzmessungen
untersucht werden.

5.2.3 Messungen der Elektronenspinresonanz

Wie in Kapitel 3.3 gezeigt wurde, ist die Ladungstrégerdichte im Leitungsband von der
Donatordichte Np sowie von den energetischen Positionen der Donatorzustidnde und
des Fermi-Niveaus abhéangig. Um die temperaturabhéngige Besetzung des neutralen
Ladungszustands zu bestimmen, wurden Elektronenspinresonanzmessungen durchge-
fiihrt?. Dabei wurde die Besetzung des neutralen Ladungszustands in Dunkelheit, nach
Beleuchtung mit einer 200 W Halogenlampe fiir kurze Zeit (<1 min.) bei 5 K und mit
kontinuierlicher Beleuchtung bestimmt.

In Abbildung 5.12 ist beispielhaft die temperaturabhéngige Spinkonzentration einer
Al,Gaj_,N:Si Probe mit z = 0,87 und [Si] = 7,8 x 108 cm™3 in Dunkelheit (schwarze
Quadrate), nach Beleuchtung (rote Kreise) und wiahrend Beleuchtung (griine Dreiecke)
dargestellt. Die durchgezogenen Linien sind die Anndherung dieser Messdaten nach
Gleichung (3.14) und (3.16). Der temperaturabhéngige Verlauf der Spinkonzentration
in Dunkelheit beschreibt eine Anregung der Ladungstrager vom DX-Zustand (S=1,
EPR-inaktiv) in den neutralen Ladungszustand (S=1/2, EPR~aktiv) sowie der ther-
mischen Depopulation in den ersten angeregten Zustand bzw. das Leitungsband. Die
Spinkonzentration nach Beleuchtung ist bei gleicher Temperatur unterhalb von 50 K
hoher als die in Dunkelheit gemessene. Ab einer Temperatur von =~ 50K séttigt die
Spinkonzentration und fillt ab ~ 75 K auf die Messwerte in Dunkelheit, deren Verlauf
sie bei hoheren Temperaturen folgt. Die hohere Spinkonzentration bei Messungen nach
Beleuchtung ist damit zu erkldren, dass durch das Einstrahlen von Licht bei tiefen
Temperaturen die Ladungstriager in den metastabilen DX (2)-Zustand iibergehen (siehe

YEPR-Messungen unter Anleitung von N. T. Son und X. T. Trinh (Linkoping University).
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Abbildung 5.12: Temperatu-
rabhéngige Spinkonzentration
einer Alp,g7Gap,13N:Si Probe
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o

spin concentration (10" cm®)

04 x:o'ﬁ;,égfli]n:sz'sxwﬂ om™ mit einer Si-Konzentration von
0.2 e after illumination [Si]=7,8 x 10" cm™2 in Dunkelheit
0.0 1 1 _ | 4 continuous illumination (schwarze Vierecke), nach Beleuch-
' 50 100 150 200 250 300 tung (rote Kreise) und wihrend
temperature (K) Beleuchtung (griine Dreiecke).

Abschnitt 3.3.4). Durch die geringe energetische Separation dieses DX(2)-Zentrums zum
neutralen Ladungszustand werden bereits bei tieferen Temperaturen Ladungstrager
in den neutralen Ladungszustand angehoben, wo sie mittels EPR detektiert werden
konnen, aber nicht in den stabilen DX-Zustand relaxieren konnen. Ab einer kritischen
Temperatur von ~ 50 K wird die energetische Barriere zwischen dem neutralen Ladungs-
zustand und dem stabilen DX-Zentrum tiberwunden, sodass die Ladungstréiger in diesen
Zustand tibergehen.

Um die Existenz dieser energetischen Barriere zwischen dem neutralen Ladungszustand
und dem stabilen DX-Zentrum zu tiberpriifen, wurden EPR-Messungen wéahrend Be-
leuchtung durchgefiihrt (siehe Abbildung 5.12 (griine Dreiecke)). Hierbei werden die
Ladungstrager kontinuierlich in das Leitungsband angeregt und kénnen in den neu-
tralen Ladungszustand, das stabile DX-Zentrum und das metastabile DX(2)-Zentrum
relaxieren. Die ermittelte Spinkonzentration wihrend Beleuchtung ist in guter Uber-
einstimmung mit der Spinkonzentration nach Beleuchtung, was dafiir spricht, dass die
Ladungstrager unterhalb einer kritischen Temperatur das DX(2)-Zentrum bzw. den
neutralen Ladungszustand auch ohne konstante Beleuchtung nicht verlassen. Zudem
zeigte sich, dass unterhalb der kritischen Temperatur (=~ 50 K) die Besetzung des neutra-
len Ladungszustands auch fiir lange Zeit (> 15min.) konstant bleibt und die ermittelte
Spinkonzentration keine Hysterese bei Variation der Temperatur zeigt. Der neutrale
Ladungszustand und das DX(2)-Zentrum sind folglich fiir T <50K im thermischen
Gleichgewicht. Bei Uberschreiten der kritischen Temperatur ist eine zeitliche Anderung
der Spinkonzentration beobachtbar, bei der die Si-Atome in den stabilen DX-Zustand
iibergehen. Sobald die Energiebarriere zwischen dem neutralen Ladungszustand und dem
stabilen DX-Zentrum iiberwunden ist, befinden sich alle Zustéinde des Si-Donators (d°,
DX, DX(2)") im thermischen Gleichgewicht. Der energetische Abstand des metastabilen
DX(2)-Zustands zum neutralen Ladungszustand ist mit 8 meV - 11 meV relativ gering [93]
(siehe auch Abschnitt 5.2.4). Zudem ist die Existenz eines metastabilen DX(2)-Zentrums
bei der Bestimmung der Donatorkonzentration mittels Gleichung (3.14) nicht bertick-
sichtigt. Fiir die Beispielprobe in Abbildung 5.12 wurde die Donatorkonzentration fiir
die Messungen nach Beleuchtung auf Np = 3,3 x 10'® cm ™3 bestimmt. Aus Messungen in
Dunkelheit wurde die Donatorkonzentration auf Np =2,4 x 108 cm™3 bestimmt. Dieser
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Wert miisste aufgrund der Besetzung des metastabilen DX(2)-Zentrums mindestens auf
die ermittelte Donatorkonzentration nach Beleuchtung korrigiert werden. Ohne Wissen
iiber die Besetzung des stabilen DX-Zentrums bei Messungen nach Beleuchtung kann
der Korrekturfaktor jedoch nicht quantifiziert werden. Es soll daher festgehalten werden,
dass die mittels EPR in Dunkelheit bestimmten Donatorkonzentrationen unterschétzt
werden.

Zur Bestimmung der energetischen Lage des neutralen Ladungszustands, des DX-
Zentrums und des metastabilen DX (2)-Zentrums in Abhéngigkeit vom Al-Gehalt und
der Si-Konzentration wurden Elektronenspinresonanzmessungen an vier Probenserien
durchgefiihrt. Diese sind teilweise in Mehnke et al. [108] dargestellt.

(B) Variation der Si-Konzentration zwischen 3,3 x 10'® em ™3 < [Si] <1,1 x 10'? cm ™3
(9,7 x 1079 < SiH, /11T < 6,6 x 1075) bei konstantem Al-Gehalt von z = 0,95.

(C) Variation des Al-Gehalts zwischen 0,82 < x < 0,89 bei konstanter Si-Konzentration
von [Si] =4,8 x 10®¥ em =3 (SiHy/III=2 x 107?).

(D) Variation der Si-Konzentration zwischen 4,6 x 1018 cm=3 < [Si] <2,8 x 10? cm 3
(1,9 x 107° < SiHy /I < 1,8 x 10~%) bei konstantem Al-Gehalt von z = 0,82.

(E) Variation der Si-Konzentration zwischen 7,8 x 10'® em ™3 < [Si] <2,4 x 101 cm ™3
(4,1 x 107° < SiHy/IIT < 1,4 x 10~*) bei konstantem Al-Gehalt von z = 0,86.

EPR-Messungen an Probenserie C (Variation Al-Gehalt)
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Abbildung 5.13: Temperatu-

rabhéngige Spinkonzentration

der Al,Ga;_,N:Si Proben mit ' W
0,82 < x < 0,89 bei konstanter Si-Kon- o : ) ) )
zentration von [Si] =4,8 x 108 cm ™3 %% 50 100 150 200 250 300
(Probenserie C) [108]. temperature (K)

In Abbildung 5.13 sind die korrigierten gemessenen Spinkonzentrationen n 0 (Anzahl
der Donatoratome im neutralen Ladungszustand) von Probenserie C iiber die Tempera-
tur aufgetragen. Mit steigender Temperatur nimmt die Spinkonzentration der Proben
zundchst zu, erreicht ein Maximum und nimmt danach wieder ab. Dieses Verhalten
entspricht, wie in Kapitel 3.3 beschrieben wurde, einer Anregung des Si-Atoms aus dem
negativ geladenen DX-Zustand in den neutralen Ladungszustand und einem anschlie-
Benden Ubergang der Elektronen in den angeregten Zustand bzw. ins Leitungsband. Mit
steigendem Al-Gehalt nimmt die maximale Spinkonzentration von n4o =1,05 x 10" cm—3
fiir £ =0,82 auf ngo =2 x 107 em™3 fiir  =0,89 ab, was mit einer reduzierten Dona-
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torkonzentration sowie einem grofleren energetischen Abstand zwischen DX-Zentrum
und neutralem Ladungszustand assoziiert werden kann. Betrachtet man die Tieftem-
peraturflanke der Spinkonzentration, so erkennt man, dass diese mit steigendem Al-
Gehalt flacher und zu héheren Temperaturen verschoben ansteigt. Dies kann damit
assoziiert werden, dass die energetische Position des DX-Zentrums tiefer unter dem
Donatorniveau liegt und somit mehr Energie benétigt wird, um das Si-Atom in den
neutralen Ladungszustand zu bringen. Zudem verschiebt sich die Position der maximalen
Spinkonzentration zu héheren Temperaturen mit steigendem Al-Gehalt der Proben.
Dieses Verhalten kann mit einem tiefer liegenden Donatorniveau assoziiert werden,
da die Elektronen mehr Energie benttigen, um in den angeregten Zustand bzw. das
Leitungsband iiberzugehen.

Um die Donatorkonzentration sowie die Lage der energetischen Niveaus des neutralen
Ladungszustands und des DX-Zustands der Si-Donatoren zu bestimmen, wird der
temperaturabhéngige Verlauf mit Gleichung (3.14) angenédhert (durchgezogene Linien).
Eine quantitative Auswertung der bestimmten Parameter wird in Abschnitt 5.2.4 und
5.2.5 erlautert.

EPR-Messungen an Probenserie D (Variation Si-Konzentration, x = 0,82)
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In Abbildung 5.14 sind die temperaturabhingigen korrigierten Spinkonzentrationen
der Probenserie B aufgetragen. Es zeigt sich, dass nur die AlpgaGag 18N Probe mit
der kleinsten Si-Konzentration von [Si] =4,6 x 10'® cm™3 bis zu héheren Temperaturen
(>50K) vermessen werden konnte. Bei den beiden Proben mit hoherer Si-Konzentrati-
on waren der Q-Faktor (Maf fiir die Giite des Mikrowellenresonators) zu gering, was
auf Wirbelstrome innerhalb der Probe zuriickzufiihren ist. Bei einer Reduktion des
Probenvolumens konnte der Q-Faktor erhoht werden, was jedoch die Intensitat der
Absorptionsspektren reduzierte. Es konnten folglich nur Spektren bis 50 K aufgenommen
und ausgewertet werden. Vergleicht man die Tieftemperaturflanken der Spinkonzentra-
tionen, so ist der Anstieg zwischen 5K und 30 K fiir alle drei Proben anndhernd gleich.
Dies léasst auf eine vergleichbare energetische Position des DX-Zentrums unterhalb des
Donatorniveaus schlieflen. Oberhalb von 30 K weichen die Kurven voneinander ab, es
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ist jedoch nicht eindeutig bestimmbar, ob dieser Effekt aus einem geringen Q-Faktor
resultiert oder von einer geringeren Donatorkonzentration oder einem flacheren Do-
natorniveau hervorgerufen wird. Diese Probenserie wird daher in der Auswertung der
elektrischen Eigenschaften nicht weiter betrachtet. Die Probe mit der geringsten Si-
Konzentration ist ebenfalls in Probenserie C enthalten.

EPR-Messungen an Probenserie E (Variation Si-Konzentration, x =0,86)
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In Abbildung 5.15 ist die temperaturabhéngige Spinkonzentration von Probenserie E
dargestellt. Die Probe mit der hdchsten Si-Konzentration von [Si] =2,4 x 10? cm~3
wird zundchst aus der Betrachtung herausgenommen. Mit steigender Si-Konzentration
nimmt die maximale Spinkonzentration von ngo = 1,2 x 108 fiir [Si] = 7,8 x 108 cm =3 auf
ngo = 1,8 x 10 fiir [Si] =1,6 x 10'? cm ™3 zu. Dieses Verhalten kann auf eine steigende
Donatorkonzentration zuriickgefithrt werden. Betrachtet man die Tieftemperaturflanke
der Spinkonzentration, ist zu erkennen, dass der Anstieg der Spins fiir alle Proben
vergleichbar ist, was mit einem vergleichbaren energetischen Abstand des DX-Zentrums
unterhalb des Donatorniveaus korreliert. Betrachtet man die Hochtemperaturflanke,
so ist auch hier der Abfall der Spinkonzentration, mit Ausnahme der Probe mit einer
Si-Konzentration von [Si] =1,1 x 10! cm ™3, vergleichbar. Dies korreliert mit einem
vergleichbaren energetischen Abstand des Donatorniveaus unterhalb des Leitungsbandes.
Bei der Probe mit einer Si-Konzentration von [Si] = 1,1 x 10! cm ™3 ist die Reduktion der
Spinkonzentrationen zu kleineren Temperaturen verschoben. Dies deutet darauf hin, dass
das Donatorniveau dieser Probe flacher unterhalb des Leitungsbandes liegt. Die Ursache
fiir dieses Verhalten konnte nicht bestimmt werden. Ein deutlich geringerer Al-Gehalt
dieser Probe konnte als Ursache mittels WDX- und HRXRD-Messungen ausgeschlossen
werden. Ein anderer Erklarungsansatz wére ein energetisch hoherliegendes Fermi-Niveau
und die daraus resultierende erhohte Besetzungswahrscheinlichkeit des Leitungsbands.
Ursache hierfiir konnte eine reduzierte Anzahl von kompensierenden Akzeptoren sein,
was mittels SIMS-Messungen bestétigt werden miisste. Es soll festgehalten werden, dass
quantitative Abweichungen der energetischen Niveaus und der Donatorkonzentration in
Abschnitt 5.2.4 und 5.2.5 auf dieses Verhalten zuriickzufiithren sind.
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Ein deutlich abweichendes temperaturabhéngiges Verhalten der Spinkonzentration zeigt
die Probe mit der héchsten Si-Konzentration von [Si]=2,4 x 1012 cm™3, welches in
Abbildung 5.16 dargestellt ist. Mit steigender Temperatur steigt die Spinkonzentration
langsamer an als die Vergleichsproben aus Probenserie E. Bei ~ 100K scheint die
Spinkonzentration zu séttigen, steigt jedoch bei ~ 150 K erneut an. Das Maximum der
Spinkonzentration wird erst bei 250 K erreicht, liegt jedoch mit njo =7 x 107 deutlich
unterhalb der maximalen Spinkonzentrationen der Vergleichsproben. Dieses Verhalten
(doppelter Anstieg der Spinkonzentration) kann nicht durch Gleichung (3.14) beschrieben
werden.

Die Ursache des zweiten Anstiegs der Spinkonzentration konnte nicht eindeutig iden-
tifiziert werden. Um den temperaturabhéngigen Verlauf zu erkldren, muss ein EPR-
inaktives energetisches Niveau existieren, welches die thermische Anregung in einen
EPR-aktiven Zustand ermdoglicht. Mogliche Kandidaten fiir eine tiefliegende Storstelle
mit Donatorcharakter wiren Sauerstoff oder Stickstoffvakanzenzen (Vy) [122, 123].
Dabei ist die Formierungsenergie der Vy im Vergleich zur Formierungsenergie eines
Sauerstoff- und Si-Donators relativ grofl, grundsétzlich kann ihr Auftreten jedoch nicht
ausgeschlossen werden. Fiir Al goGag,1gN:Si Proben mit variierter Si-Konzentration
konnte mittels CL-Messungen das Auftreten ausgepriagter Defektlumineszenz gezeigt
werden [118]. Fiir Proben mit niedriger und mittlerer Dotierkonzentration wurden diese
Defektlumineszenzen Vakanzkomplexen (V- Vy und Vip- Oy) zugeordnet, welche
jedoch Akzeptorcharakter aufweisen [124, 125] und somit das beobachtete Verhalten
nicht erklaren konnen. Fiir AlggoGag 18N:Si mit hoher Dotierung konnte deutliche De-
fektlumineszenz bei 3 eV gezeigt werden, welche Ubergéngen vom Si-Donator zu Vl‘rif
zugeordnet wurde [126]. Zudem findet ein Umladungsprozess der Vy von einfach auf
dreifach positiv geladen in Abhéngigkeit von der Fermi-Energie statt [127]. Ob ein
temperaturabhéngiger Umladungsprozess der Vy stattfindet und ob diese Zustdnde
EPR-aktiv sind und insbesondere einen Wechsel der EPR-Aktivitdt ermdglichen, kann
hier nicht beantwortet werden. Fiir donatorartigen Sauerstoff konnte ein Ubergang
in den DX-Zustand fiir Al-Gehalte = > 0,27 festgestellt werden [128] und kénnte das
beobachtete Verhalten erkléren.
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Um das temperaturabhédngige Verhalten der Spinkonzentration anzundhern und die
Donatorkonzentration und die energetischen Niveaus zu bestimmen, wurde davon ausge-
gangen, dass das temperaturabhéngige Verhalten dieser Probe von zwei verschiedenen
Donatoren bestimmt wird, deren Uberlagerung zur Gesamt-Spinkonzentration bei-
trigt. Gleichung (3.14) wurde entsprechend modifiziert, um die Uberlagerung von zwei
Donatoren und DX-Zentren zu bertiicksichtigen. Die Temperaturverldufe der beiden
angenommenen Donatoren sind in Abbildung 5.16 gestrichelt dargestellt. Dabei wird
das Maximum der Spinkonzentration des flacheren Donators bei T ~ 100 K erreicht.
Dies ist vergleichbar zu den Proben mit geringerer Dotierung und vermutlich dem Si-
Donator zuzuschreiben. Der zweite Anstieg wird einem tieferliegenden zweiten Donator
zugeschrieben. Es soll in Abschnitt 5.2.4 und 5.2.5 jedoch beachtet werden, dass dieses
Verhalten deutlich von den Vergleichsproben abweicht und keinerlei Interaktion der
beiden Donatoren in der modifizierten Gleichung beriicksichtigt werden.

EPR-Messungen an Probenserie B (Variation Si-Konzentration, x =0,95)
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Bei den EPR-Messungen von Probenserie C (siehe Abbildung 5.13) ist ersichtlich,
dass die maximale Spinkonzentration mit steigendem Al-Gehalt deutlich abnimmt.
Dieses Verhalten kann durch eine geringere Donatorkonzentration oder durch einen
grofleren energetischem Abstand zwischen DX-Zentrum und neutralen Ladungszustand
hervorgerufen werden. Aufgrund der in beiden Féllen resultierenden geringeren Besetzung
des neutralen Ladungszustands und damit einhergehenden geringeren Intensitdt der
Absorptionsspektren konnten fiir Proben mit einem Al-Gehalt x> 0,9 keine EPR-
Spektren in Dunkelheit aufgenommen werden.

Um Informationen iiber die energetische Lage des metastabilen DX(2)-Zentrums so-
wie die Donatorkonzentration zu erhalten, wurden EPR-Messungen nach Beleuchtung
durchgefiihrt. In Abbildung 5.17 sind die korrigierten gemessenen Spinkonzentratio-
nen der Probenserie B iiber die Temperatur aufgetragen. Bei 5K befinden sich die
Si-Atome durch die Beleuchtung im metastabilen DX(2)-Zustand (S =1, EPR-inaktiv).
Mit steigender Temperatur steigt die Spinkonzentration fiir alle Proben vergleichbar an
und beschreibt den Ubergang in den neutralen Ladungszustand (S =1/2, EPR-aktiv).
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Die ermittelten Spinkonzentrationen wurden mittels Gleichung (3.16) bis 45 K ange-
nahert (durchgezogene Linien). Die quantitative Auswertung der Donatordichte und
energetischen Position des metastabilen DX (2)-Zentrum findet in Kapitel 5.2.4 und 5.2.5
statt. Oberhalb der kritischen Temperatur (=50 K) ist die energetische Barriere vom
neutralen Ladungszustand zum stabilen DX-Zentrum tiberwunden und die messbare
Spinkonzentration nimmt ab. Dieser Prozess ist zeitabhéngig und nicht quantitativ
auswertbar. Vergleicht man die gemessenen Spinkonzentrationen der Proben bei einer
Temperatur unterhalb der kritischen Temperatur (z.B. 45 K), so steigt die Spinkonzen-
tration von ngo = 1,3 x 1018 em =3 fiir [Si] = 3,3 x 10 em™3 auf njo =1,7 x 1018 cm =3 fiir
[Si] =9,9 x 108 cm™3 an. Fiir die héchste Si-Konzentration von [Si] =1,1 x 10*? cm ™3
nimmt die Spinkonzentration bei 45 K auf ngo =1,2 x 1018 cm™ ab. Die Ursache fiir die
ansteigende Spinkonzentration kénnte in einer ansteigenden Donatorkonzentration oder
in einem kleineren energetischen Abstand zwischen dem metastabilen DX(2)-Zustand
und dem neutralen Ladungszustand liegen. Die Abnahme der Spinkonzentration fiir die
hochste Si-Konzentration kénnte in einer geringeren Donatorkonzentration oder einem
groferen Abstand zwischen metastabilen DX(2)-Zentrum und neutralen Ladungszustand
begriindet liegen.

5.2.4 Bestimmung der Silizium-Donatorniveaus in AlGaN

Die temperaturabhéngigen Spinkonzentrationen aus den EPR-Messungen in Dunkelheit
von Probenserie C und E lassen sich mit Gleichung (3.14) anndhern, um mit den
Zusammenhéangen aus (3.15) die energetischen Absténde zwischen Leitungsband und
Donatorniveau (E¢-E ) und zwischen Donatorniveau und stabilem DX-Zentrum
(Eqo - Epx-) bzw. zwischen Leitungsband und stabilem DX-Zentrum (E¢- Epx-) zu
bestimmen.

In Abbildung 5.18 sind der energetische Abstand vom Leitungsband zum Donatorniveau
(a, b), vom Donatorniveau zum stabilen DX-Zentrum (c, d) und vom Leitungsband zum
stabilen DX-Zentrum (e, f) tiber den Al-Gehalt (a, ¢, €) und die Si-Konzentration (b,
d, f) dargestellt. Fiir Probenserie C sind zudem Vergleichswerte von Trinh et al. [93]
dargestellt, welche mit einer Si-Konzentration von ~2 x 10'® cm™2 eine vergleichsweise
geringe Dotierung zu den hier analysierten Proben aufweisen.

Bei Variation des Al-Gehalts (Probenserie C, Abbildung 5.18 (a)) steigt der energetische
Abstand vom Leitungsband zum neutralen Ladungszustand (Ec - E ) von 56 meV fir
x=0,82 auf 106 meV fiir £ =0,89 mit steigendem Al-Gehalt der Proben an. Dabei ist
der Fehler fiir die Probe mit dem hochsten Al-Gehalt verhdltnisméaBig grofl, da die
Abnahme der Spinkonzentration erst bei sehr hohen Temperaturen einsetzt und nur
wenige Datenpunkte zum Annéhern zur Verfiigung stehen (vgl. Abbildung 5.13). Der
energetische Abstand vom Leitungsband zum neutralen Ladungszustand ist in guter
Ubereinstimmung zu Daten von Trinh et al., welche ihrerseits in guter Ubereinstimmung
zu theoretischen Berechnungen der Ionisierungsenergie sind [93, 129]. Der energetische
Abstand vom neutralen Ladungszustand zum stabilen DX-Zentrum (E o - Epx-) steigt
von 8 meV fiir x =0,82 auf 58 meV fiur x =0,89 an (Abbildung 5.18 (c)). Einen deutlichen
Anstieg der energetischen Position des stabilen DX-Zentrums unterhalb des neutralen
Ladungszustands ab einem Al-Gehalt von x = 0,83 wurde ebenfalls von Trinh et al. beob-
achtet [93]. Dabei ist der Anstieg der energetischen Position des DX-Zentrums unterhalb
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Abbildung 5.18: Energetischer Abstand vom Leitungsband zum Donatorniveau (a, b), vom Donator-
niveau zum DX-Zentrum (¢, d) und vom Leitungsband zum DX-Zentrum (e, f) aufgetragen {iber den
Al-Gehalt (a, c, e) und die Si-Konzentration (b, d, f) [108]. In (a, c, e) sind zudem Vergleichswerte von
Trinh et al. dargestellt [93].
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des neutralen Ladungszustands mit steigendem Al-Gehalt vergleichbar. Die absoluten
Werte unterscheiden sich um ~ 30 meV, wobei diese Diskrepanz auf die unterschiedlichen
Methoden zur Bestimmung des Al-Gehalts zurtickgefiihrt werden kann. Eine Anpassung
des Al-Gehalts der Vergleichsdaten von Trinh et al. um Ax = 0,05 (fiir z <0,9), was der
Diskrepanz in der Bestimmung des Al-Gehalts mittels SIMS und HRXRD entspricht
(TU Berlin: HRXRD, Trinh et al.: SIMS, vgl. Abbildung 5.2 in Abschnitt 5.1), bringt die
Daten in sehr gute Ubereinstimmung. Fiir die elektrische Leitfihigkeit ist vor allem der
Abstand des energetisch tiefstliegensten Zustands zum Leitungsband entscheidend. Dazu
wurden die ermittelten Energieabstidnde vom Leitungsband zum neutralen Ladungs-
zustand und vom neutralen Ladungszustand zum stabilen DX-Zentrum addiert. Der
Abstand vom Leitungsband zum stabilen DX-Zentrum (E¢ - Epx-) von Probenserie C
ist in Abbildung 5.18 (e) iiber den Al-Gehalt dargestellt und entspricht der Aktivierungs-
energie der Elektronen ins Leitungsband. Der energetische Abstand vom Leitungsband
zum stabilen DX-Zentrums nimmt von 64 meV fir x =0,82 auf 164 meV fiir x =0,89 zu.
Der Anstieg ist dabei vergleichbar zu den bestimmten Werten von Trinh et al., welche
von 65 meV fiir x =0,79 auf 240 meV fiir x =1 ansteigen. Erneut bringt eine Korrektur
des Al-Gehalts von Az~ 0,05 (fiir z <0,9) die Absolutwerte in gute Ubereinstimmung,.

Bei Variation der Si-Konzentration (Probenserie E, Abbildung 5.18 (b)) erkennt man
eine leichte Abnahme des energetischen Abstands zwischen Leitungsband und neu-
tralem Ladungszustand (Ec- E ) mit steigender Si-Konzentration von 107 meV fiir
[Si] =7,8 x 1018 cm™3 auf 66 meV fiir [Si] =2,4 x 10!? cm 3. Der energetische Abstand
zwischen Leitungsband und neutralen Ladungszustand bei einer Si-Konzentration von
[Si] =1,1 x 10'? em~3 ist mit 44 meV deutlich geringer, da bei dieser Probe die Abnahme
der Spinkonzentration, vermutlich aufgrund einer geringeren Akzeptorkonzentration, bei
einer vergleichsweise geringen Temperatur eingesetzt hat (vgl. Abbildung 5.15). Fiir die
Probe mit der héchsten Si-Konzentration von [Si] = 2,4 x 101 cm ™2 wurde ein doppelter
Anstieg der Spinkonzentration beobachtet, welcher vermutlich auf den Einbau eines
zweiten Donators zuriickzufiihren ist. Der energetische Abstand des neutralen Ladungs-
zustands dieses zweiten Donators (offener Kreis in Abbildung 5.18 (b)) ist mit 109 meV
relativ grof. Die Bestimmung der energetischen Position des neutralen Ladungszustands
beider vermuteter Donatoren ist aufgrund einer kaum detektierbaren Abnahme der Spin-
konzentration (vgl. Abbildung 5.16) mit einem grofien Fehler behaftet. In Anbetracht der
Fehler bei der Bestimmung der energetischen Position des neutralen Ladungszustands
kann keine Abhéngigkeit von der Si-Konzentration nachgewiesen werden. Betrachtet
man in Abbildung 5.18 (d) den Abstand zwischen dem neutralen Ladungszustand und
dem stabilen DX-Zentrum (E o - Epyx- ), ist keine signifikante Anderung in Abhéingig-
keit von der Si-Konzentration erkennbar. Das stabile DX-Zentrum liegt 8 meV 4 2 meV
unterhalb des neutralen Ladungszustands. Der energetische Abstand der DX-Zentren
unterhalb der zugehorigen neutralen Ladungszustédnde fiir die Probe mit der hochsten Si-
Konzentration von [Si] =2,4 x 10! cm™3 und dem doppelten beobachteten Anstieg der
Spinkonzentration liegt bei 15 meV und 78 meV. Dabei ist besonders die Bestimmung
der energetischen Position des tiefliegenden DX-Zentrums mit einem groflen Fehler
behaftet, da der Anstieg der Spinkonzentration vom flachen Donator iiberlagert ist
(siehe Abbildung 5.16). Der energetische Abstand des tiefstliegensten Energieniveaus
zum Leitungsband (E¢ - Epx- ), welcher entscheidend fiir die elektrische Leitfdhigkeit
ist, ist in Abbildung 5.18 (f) iiber die Si-Konzentration aufgetragen. Mit steigender Si-
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Konzentration nimmt der energetische Abstand zwischen Leitungsband und stabilen
DX-Zentrum von 115 meV fiir [Si] =7,8 x 1018 cm ™2 auf 81 meV fiir [Si] =2,4 x 1019 cm ™3
ab, wobei der Datenpunkt bei einer Si-Konzentration von [Si]=1,1 x 10'® cm™3 mit
54meV deutlich tiefer liegt. Grundsétzlich ist der Abstand E¢- EFpx- vom Abstand
des neutralen Ladungszustands unterhalb des Leitungsbandes dominiert und unter
Beriicksichtigung des Fehlers kann keine eindeutige Abhéngigkeit von der Si-Konzentra-
tion festgestellt werden. Fiir den vermuteten zweiten Donator bei der Probe mit der
héchsten Si-Konzentration von [Si] = 2,4 x 1012 cm ™ steigt der energetische Abstand
vom Leitungsband zum stabilen DX-Zentrum deutlich auf 187 meV an, wobei dieser
Wert mit einem groflen Fehler behaftet ist.
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Abbildung 5.19: Energetischer Abstand des metastabilen DX(2)-Zentrums zum Donatorniveau auf-
gertragen tiber den Al-Gehalt (a) und das SiH4/I1I-Verhéltnis (b). In (a) sind zudem Vergleichsdaten
von Trinh et al. dargestellt [93].

Die energetische Position des metastabilen DX(2)-Zentrums unterhalb des neutralen
Ladungszustands (E g - Epy ,)-) wurde fiir Probenserie B (Variation der Si-Konzen-
tration, x =0,95), eine Probe aus Probenserie C (z = 0,82, [Si] =4,6 x 10'® cm~3), drei
Proben aus Probenserie E (Variation der Si-Konzentration, = =0,86) sowie eine AIN:Si
Probe mit [Si] = 3,1 x 10'® cm ™3 mittels Gleichung (3.16) anhand der temperaturab-
héngigen Verldufe der Spinkonzentration nach Beleuchtung bestimmt. Dieser ist in
Abbildung 5.19 iiber den Al-Gehalt (a) und die Si-Konzentration (b) dargestellt. Zudem
sind in (a) Vergleichsdaten von Trinh et al. [93] dargestellt, deren Si-Konzentration
bei [Si] =2 x 10 cm™2 liegt. Es zeigt sich, dass der energetische Abstand zwischen
dem neutralen Ladungszustand und dem DX(2)-Zentrum fiir alle Proben, unabhén-
gig vom Al-Gehalt oder der Si-Konzentration, bei 7meV +3meV liegt und in guter
Ubereinstimmung zu den Werten von Trinh et al. [93] ist.

5.2.5 Bestimmung der Donatorkonzentration der AlIGaN-Schichten

Die Netto-Donatorkonzentration wurde durch Anndhern der temperaturabhéngigen
Verlaufe der Spinkonzentration im neutralen Ladungszustand in Dunkelheit mit Glei-
chung (3.14) und nach Beleuchtung durch Gleichung (3.16) bestimmt. In Dunkelheit wird
dabei die Existenz des metastabilen DX(2)-Zentrums vernachléssigt, wodurch die Dona-
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torkonzentration unterschétzt wird. Nach Beleuchtung befinden sich das metastabile
DX(2)-Zentrum und der neutrale Ladungszustand im thermischen Gleichgewicht, jedoch
kann eine Besetzung des stabilen DX-Zentrums nicht ausgeschlossen werden, wodurch
die bestimmten Donatorkonzentrationen unter Umstdnden ebenfalls unterschétzt werden
(vgl. Abschnitt 5.2.3). Die Donator-, Akzeptor- und Netto-Donatorkonzentrationen aus
den Hall-Effekt-Messungen wurden durch Anndhern der temperaturabhéngigen Verlaufe
der Ladungstriagerdichte mit Gleichung (3.11) bestimmt.
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Abbildung 5.20: Ermittelte Donator-, Akzeptor- und Netto-Donatorkonzentrationen aus EPR~ und
Hall-Effekt-Messungen aufgetragen iiber den Al-Gehalt (a) und die mittels WDX bestimmte Si-Konzen-
tration der Proben (b).

In Abbildung 5.20 sind die ermittelten Donator-, Akzeptor- und Netto-Donatorkon-
zentrationen iiber den Al-Gehalt (a) und die Si-Konzentration (b) der Proben aufge-
tragen. Die zusammenhéingenden Probenserien A, B, C und E sind gekennzeichnet.
Zudem ist eine AIN:Si Probe mit einer Si-Konzentration von [Si]=3,1 x 1018 cm™3
in die Abbildung mit aufgenommen. Die mittels EPR bestimmte Netto-Donatorkon-
zentration der Probenserie C (Variation des Al-Gehalts, Abbildung 5.20 (a)) nimmt
mit steigendem Al-Gehalt geringfiigig von Np- N =1,8 x 101¥ cm ™3 fiir x = 0,82 auf
Np-Na=1x10"%cm™3 fiir z=0,89 ab. Dabei ist fiir die Probe mit  =0,82 die be-
stimmte Netto-Donatorkonzentration in Dunkelheit und nach Beleuchtung in guter
Ubereinstimmung. Da die Si-Konzentration laut WDX (vgl. Abschnitt 5.1) unabhiin-
gig vom Al-Gehalt ist, indiziert dies, dass mit steigendem Al-Gehalt die Dichte von
kompensierenden Akzeptoren ansteigt. Eine quantitative Aussage iiber die kompen-
sierenden Akzeptoren kann jedoch nicht getroffen werden, da diese in den zugrunde
liegenden Gleichungen nicht beriicksichtigt werden. Die Netto-Donatorkonzentration
der AIN:Si Probe liegt bei Np-Na =7,1x 107 cm™3 und passt trotz etwas geringe-
rer Si-Konzentration gut in den Verlauf. Vergleicht man dazu die mittels Hall-Effekt
ermittelte Netto-Donatorkonzentration der Probenserie A, so zeigt sich ein gegenldu-
figes Verhalten. Mit steigendem Al-Gehalt nimmt die Netto-Donatorkonzentration
von Np-Na=1,1x10" cm™3 fiir =0,85 auf Np-Na =5,4 x 10 cm™3 fiir = =0,96
zu und liegt oberhalb der ermittelten Si-Konzentration von [Si] =1 x 10'? cm™3. Die
mittels EPR bestimmte Netto-Donatorkonzentration der Probe mit einem Al-Gehalt
von x = 0,85 betrigt Np- Na =2,8 x 10'® cm™ und liegt somit ca. einen Faktor vier
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unterhalb des mittels Hall-Effekt bestimmten Wertes. Unter Beriicksichtigung des er-
mittelten Fehlers bei der Bestimmung der Donator- und Akzeptorkonzentrationen aus
den Hall-Effekt-Messungen kann keine Aussage iiber den Verlauf mit Anderung des
Al-Gehalts getroffen werden. Die Ursache fiir eine Netto-Donatorkonzentration ober-
halb der bestimmten Si-Konzentration, speziell fiir die Probe mit einem Al-Gehalt von
x=0,96, konnte unter Umsténden durch den Einbau eines zweiten Donators erklért
werden. Mogliche Kandidaten fiir Storstellen mit Donatorcharakter wiren Sauerstoff auf
einem Stickstoffgitterplatz (Oy) oder Stickstoffvakanzen (Vy) [108, 122, 123]. Da die
Sauerstoffkonzentration der mit SIMS gemessenen Proben jedoch mit 1 x 107 cm™ bis
1 x 107 em~3 verhéltnisméBig gering ist (vgl. Abschnitt 5.1.2), konnten Vy Ursache der
hohen ermittelten Donatorkonzentration sein. Zur Verifizierung miissten jedoch weitere
Messungen durchgefiithrt werden.

Betrachtet man in Abbildung 5.20 (b) die Netto-Donatorkonzentration der Probenserie
E (Variation der Si-Konzentration, z =0,86), welche mittels EPR bestimmt wurde,
so nimmt diese mit steigender Si-Konzentration leicht von Np-Na =2,4 x 10 cm ™3
fiir [Si]=7,8 x 10 cm™ auf Np-Na=3,3 x 1018 cm™3 fiir [Si]=1,6 x 10 cm™3 zu.
Bei der Probe mit der hichsten Si-Konzentration von [Si] = 2,4 x 10! cm™3 wurden
zwei verschiedene Anregungsmechanismen beobachtet, welche zwei verschiedenen Do-
natoren zugeordnet wurden (siehe Abbildung 5.16). Wihrend der Ubergang vom DX-
Zentrum in den neutralen Ladungszustand des Siliziums eine Abnahme der Netto-
Donatorkonzentration auf Np-Na =1 x 10'® cm™3 zeigt, ist die ermittelte Konzentrati-
on des vermuteten zweiten Donators mit Np- N4 (2) =5,4 x 10!8 cm =3 hoher als die
aller anderen Proben. Die bestimmten Netto-Donatorkonzentrationen aus den EPR-
Messungen nach Beleuchtung sind in guter Ubereinstimmung mit denen in Dunkelheit.
Die bestimmte Netto-Donatorkonzentration nach Beleuchtung fiir die Probe mit der
hochsten Si-Konzentration liegt zwischen den Netto-Donatorkonzentrationen der bei-
den Donatoren. Die Netto-Donatorkonzentration einer Probe aus Probenserie E mit
einer Si-Konzentration von [Si]=1,1 x 10*® cm™3 wurde ebenfalls mittels Hall-Effekt
bestimmt. Sie ist in guter Ubereinstimmung mit der ermittelten Si-Konzentration aus
WDX-Messungen, wobei der Fehler relativ grof3 ist. Betrachtet man die aus EPR-
Messungen nach Beleuchtung ermittelte Netto-Donatorkonzentration von Probenserie
B (Variation der Si-Konzentration, x=0,95), kann kein eindeutiger Verlauf festge-
stellt werden. Die Netto-Donatorkonzentration nimmt von Np- Na =3,7 x 108 cm™3
fiir [Si] =3,3 x 10 em™3 auf Np-Na =2,2 x 108 cm ™3 fiir [Si] =7 x 10®¥ em™3 ab und
steigt anschlieBend auf Np-Nx=3,5x 10¥cm ™3 fiir [Si]=9,9 x 10¥ cm ™3 an. Fiir
die héchste Si-Konzentration von [Si]=1,1 x 10! cm™ nimmt die ermittelte Dona-
torkonzentration auf Np- Na =2,5 x 10 cm™3 ab. Die Netto-Donatorkonzentration
von Probenserie B wurde ebenfalls mittels Hall-Effekt bestimmt. Diese nimmt mit
steigender Si-Konzentration von Np-Nj =3,5x 10® em ™3 fiir [Si] =3,3 x 10®¥ cm ™3
auf Np-Na =5,4 x 10" em = fiir [Si] = 9,9 x 10'8 cm~3 exponentiell zu. Fiir die hochste
Si-Konzentration von [Si] =1,1 x 10! cm™3 nimmt die Netto-Donatorkonzentration auf
Np-Na=3,8x10"cm™3 ab. Alle ermittelten Netto-Donatorkonzentrationen liegen
oberhalb der mittels WDX bestimmten Si-Konzentrationen.

Vergleicht man die mittels EPR bestimmten Netto-Donatorkonzentrationen von Pro-
benserie B und E mit den Si-Konzentrationen aus WDX-Messungen (x =y Linie in
Abbildung 5.20 (b)), so sind diese um einen Faktor 2 - 5 geringer. Dies kann in der
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Unterschétzung der Netto-Donatorkonzentration, aufgrund der vernachléssigten me-
tastabilen DX(2)-Zentren in Gleichung (3.14) fiir Messungen in Dunkelheit bzw. die
nicht-berticksichtigte Besetzung des stabilen DX-Zentrums in Gleichung (3.16), begriin-
det liegen. Des Weiteren miissen Kompensations- und Selbstkompensationseffekte in
Betracht gezogen werden, bei denen der Einbau von Akzeptorzustidnden die Netto-
Donatordichte, speziell fiir hohe Si-Konzentrationen, reduziert. Taniyasu et al. konnte
durch Hall-Effekt-Messungen an Alg 49Gag 51N:Si und AIN:Si feststellen, dass die La-
dungstrigerdichte bei 300 K ab einer Si-Konzentration von ~1 x 10" cm ™2 einbricht
und assoziierte dieses Verhalten mit dem Einbau von Gruppe-III-Vakanzen (Vi) [127]
oder Silizium auf einer Stickstoff-Gitterposition Siy [113]. Der verstarkte Einbau von
Vi konnte ebenfalls von Kusch et al. an vergleichbaren Al gaGag 13N:Si Proben mit
hoher Si-Konzentration gezeigt werden [118].

Dieser Ansatz kann jedoch nicht das beobachtete Verhalten der Spinkonzentration fiir
die AlpgsGag,14N:Si mit hoher Si-Konzentration erklaren, welche einen Donatorzustand
erfordert. Des Weiteren weisen die Hall-Effekt-Messungen der Probenserie B (Variation
der Si-Konzentration, x =0,96) auf einen zweiten Donator hin, da die ermittelten Netto-
Donatorkonzentrationen exponentiell ansteigen und deutlich oberhalb der mittels WDX
bestimmten Si-Konzentration liegen. Hier war zudem fiir die temperaturabhidngigen
Verlaufe der Ladungstrégerdichte (siehe Abbildung 5.10) zu erkennen, dass sich bei
300 K ein Maximum fiir mittlere Si-Konzentrationen ausbildet, wohingegen bei 720 K ein
stetiger Anstieg der Ladungstrigerdichte mit steigender Si-Konzentration zu erkennen
war. Dies indiziert die thermische Anregung ins Leitungsband aus einem tiefliegenden
Donatorniveau bei hohen Temperaturen, welche bei Raumtemperatur nicht stattfindet.
Die Beriicksichtigung eines DX-Zustands dieses tiefliegenden Donators kénnte das kom-
pensierende Verhalten bei Raumtemperatur unter Umsténden erkléren. Zur Verifizierung
eines zweiten Donatorniveaus miissten jedoch weitere Messungen durchgefiihrt werden.

5.2.6 Bestimmung der Aktivierungsenergie von AlGaN:Si

Aus den temperaturabhéngigen Verldufen der aus Hall-Effekt-Messungen bestimmten
Ladungstragerdichte und der mittels Van-der-Pauw-Methode bestimmten Widerstdnde
kann mit den Gleichungen (3.9) und (3.11) die Aktivierungsenergie der Donatoren
bestimmt werden. Diese Aktivierungsenergie entspricht dem energetischen Abstand
vom Leitungsband zum stabilen DX-Zentrum, welcher aus den temperaturabhangigen
Verlaufen der Spinkonzentration in den EPR-Messungen mit Hilfe der Gleichungen (3.14)
und (3.15) ermittelt wurde.

In Abbildung 5.21 sind die mittels Hall-Effekt, Van-der-Pauw und EPR bestimmten
Aktivierungsenergien der Probenserien A, B, C und E iiber den Al-Gehalt (a) und die
Si-Konzentration (b) aufgetragen. Mit steigendem Al-Gehalt von x =0,85 auf z =0,96
(Probenserie A, Abbildung 5.21 (a)) kann aus Hall-Effekt-Messungen eine steigende
Aktivierungsenergie von 24 meV auf 210 meV festgestellt werden, wobei der Fehler mit
>+ 200meV fiir x < 0,9 sehr grof} ist. Die Aktivierungsenergie, welche aus den tempera-
turabhéangigen Verldufen des Widerstands nach Van-der-Pauw ermittelt wurde, zeigt
einen vergleichbaren Anstieg von 41 meV fir x=0,85 auf 223 meV fir z=0,96. Ein
Anstieg der Aktivierungsenergie (Ec- Epx-, vgl. Abbildung 5.18 (e)) mit steigendem
Al-Gehalt wird ebenfalls mittels EPR-Messungen festgestellt (Probenserie C), wobei
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Abbildung 5.21: Aktivierungsenergie von Silizium in Al,Gaj_;N:Si, ermittelt aus Widerstandsmes-
sungen nach Van-der-Pauw, Hall-Effekt- und EPR-Messungen, aufgetragen iiber den Al-Gehalt (a) und
die Si-Konzentration (b) [108].

der Anstieg von 64 meV fir x =0,82 auf 164 meV fiir £ =0,89 etwas geringer ausfillt.
Betrachtet man das Verhalten der Aktivierungsenergie in Abhangigkeit von der Si-Kon-
zentration in Abbildung 5.21 (b), kann aus Hall-Effekt-Messungen an Probenserie B im
Rahmen des Fehlers keine Tendenz festgestellt werden. Mit steigender Dotierung nimmt
die Aktivierungsenergie zunéchst von 194 meV fiir [Si] = 3,3 x 108 cm ™3 auf 158 meV
fiir [Si] =7 x 108 cm™3 ab, anschlieBend wieder auf 211 meV fiir [Si]=9,9 x 10*® cm ™3
zu und fiir die héchste Si-Konzentration von [Si] = 1,1 x 10!Y cm™3 wieder auf 166 meV
ab. Dieses Verhalten korreliert dabei mit den gemessenen Ladungstragerdichten und
Schichtwiderstdnden bei Raumtemperatur (vgl. Abbildung 5.9 (b) und 5.10 (b)). Die
Bestimmung der Aktivierungsenergie aus den Widerstandsmessungen nach Van-der-
Pauw liefert vergleichbare Ergebnisse, wobei die Aktivierungsenergie aus Hall-Effekt-
Messungen mit ~ 180 meV etwas geringer ausfillt als die aus den Widerstandmessungen
nach Van-der-Pauw mit ~200meV. Die Aktivierungsenergie von Probenserie E aus
EPR-Messungen (E¢ - Epx-, vgl. Abbildung 5.18 (f)) zeigt eine leichte Abnahme von
115meV fiir [Si] =7,8 x 10'® cm ™2 auf 81 meV fiir [Si] =2,4 x 10!? cm 3. Fiir die Probe
mit der hochsten Si-Konzentration konnte anhand des Verhaltens der Spinkonzentration
auf ein zweites Donatorniveau geschlossen werden. Dieses zweite Donatorniveau besitzt
ein sehr tief liegendes DX-Zentrum, wodurch die Aktivierungsenergie dieser Probe auf
187meV ansteigt. Beim Bestimmen dieses Wertes muss jedoch ein verhéltnisméafig
grofer Fehler von 4+ 140 meV beriicksichtigt werden.

5.2.7 Vergleich der elektrischen Eigenschaften mit aktueller Literatur

In Abbildung 5.22 sind alle ermittelten Aktivierungsenergien aus den Widerstandsmes-
sungen nach Van-der-Pauw, Hall-Effekt- und EPR-Messungen tiber den Al-Gehalt der
Proben aufgetragen und mit der Si-Konzentration farbkodiert. Zudem sind Literatur-
werte der Aktivierungsenergie von Trinh et al. (EPR) [93], Taniyasu et al. (Hall-Effekt)
[109, 110], Collazo et al. (Hall-Effekt) [112] und Nakarmi et al. (Van-der-Pauw) [85]
dargestellt.
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Es zeigt sich, dass fiir alle Messmethoden eine steigende Aktivierungsenergie mit stei-
gendem Al-Gehalt von ~ 50 meV fiir z =0,85 auf ~ 200 meV fiir x = 0,95 festzustellen ist.
Grundsétzlich kann dabei eine gute Ubereinstimmung mit aktueller Literatur festgehal-
ten werden. Ursache fiir die ansteigende Aktivierungsenergie ist zum einen das Absinken
des Donatorniveaus unterhalb der Leitungsbandkante, zum anderen die Ausbildung eines
DX-Zentrums, welches mit steigendem Al-Gehalt tiefer unterhalb des Donatorniveaus
liegt. Eine Korrelation mit der Si-Konzentration konnte im Rahmen des Fehlers nicht
festgestellt werden. Die anndhernd lineare Zunahme der Aktivierungsenergie ist dabei
Ursache fiir den exponentiellen Anstieg des Widerstands.

3
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Vergleicht man die aus CRM bei Raumtemperatur ermittelten Widerstdnde der Proben
mit optimaler Dotierung mit aktueller Literatur [85, 107, 109-112] sowie mit Daten
von A. Knauer (FBH Berlin) in Abbildung 5.23, so ist der exponentielle Anstieg mit
steigendem Al-Gehalt ersichtlich. Die erreichten Werte liegen dabei mit 0,026 {2cm
fir x=0,82, 0,074 Qcm fir x =0,87 und 2,6 Qcm fiir £ =0,95 ca. eine Grofenordnung
unterhalb der veroffentlichten Vergleichswerte [107]. Die realisierten Schichten eignen
sich damit fiir die Nutzung innerhalb der UVC LEDs als Stromspreizungsschicht. Alle
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ermittelten elektrischen Parameter der Probenserien A - E sind tabellarisch in Anhang E
dargestellt.

5.3 Zusammenfassung

Fiir die Realisierung von UV LEDs mit einer Emissionswellenlénge unterhalb von 250 nm
sind leitfahige, transparente A1GaN:Si-Schichten erforderlich. Aufgrund der Bandliicke
und der damit einhergehenden Absorption des Lichts sind Schichten mit einem Al-
Gehalt von >80% erforderlich. Es konnte gezeigt werden, dass das Wachstum solcher
Schichten durch die hohe TDD und die damit einhergehende Rissbildung nicht auf
planarem AIN/Saphir umgesetzt werden kann. Fir das Wachstum auf ELO AIN/Saphir
wurden rissfreie Schichten von bis zu 1,5 pm Schichtdicke realisiert. Diese Schichten sind
dabei nahezu vollverspannt. Es konnte zudem gezeigt werden, dass der Siliziumeinbau
linear mit dem Gasphasenangebot von [Si] =3 x 10'® cm ™3 fiir SiH,/II1=28,1 x10~% auf
[Si] =2,8 x 101 em ™3 fiir SiH4/II1=1,8 x10~* ansteigt und unabhingig vom Al-Gehalt
der Proben ist. Leitfihige AlGaN:Si-Schichten mit einem Al-Gehalt zwischen 80% und
100% wurden realisiert.

Mittels CRM konnte eine Abhéngigkeit des Widerstands vom Al-Gehalt und der Si-
Konzentration der Proben festgestellt werden. Dieser nimmt mit steigendem Al-Gehalt
exponentiell zu. Mit steigender Si-Konzentration bildet sich ein Minimum aus, welches
wiederum mit steigendem Al-Gehalt der Proben schmaler wird und sich zu kleineren Si-
Konzentrationen verschiebt. Zur Untersuchung der Ursache dieses Verhaltens wurden
die elektrischen Eigenschaften der realisierten Schichten mit temperaturabhidngigen
Widerstandsmessungen nach Van-der-Pauw, Hall-Effekt-Messungen und Elektronenspin-
resonanzmessungen untersucht. Es bleibt Folgendes festzuhalten:

(i) EPR-Messungen ermoglichen die Bestimmung der energetischen Lage sowie die
Besetzung des neutralen Ladungszustands. Der neutrale Ladungszustand verschiebt
sich dabei mit steigendem Al-Gehalt tiefer in die Bandliicke hinein. Es konnte
keine eindeutige Abhéngigkeit von der Si-Konzentration festgestellt werden.

(i) EPR-Messungen fiir Proben bis zu einem Al-Gehalt von 2 =0,9 zeigen das Vor-
handensein eines stabilen DX-Zentrums, welches sich mit steigendem Al-Gehalt
energetisch tiefer unterhalb des neutralen Ladungszustands befindet. Dieses stabile
DX-Zentrum zeigt dabei keine Abhéngigkeit von der Si-Konzentration. Fiir eine
iiberdotierte Probe konnte ein zweiter Donator mit sehr tief liegendem DX-Zentrum
festgestellt werden.

(iii) EPR-Messungen nach Beleuchtung zeigen fiir Proben bis zu einem Al-Gehalt
von z = 0,95 das Vorhandensein eines metastabilen DX(2)-Zentrums. Dieses DX-
Zentrum liegt mit 7meV 4+ 3 meV flach unterhalb des neutralen Ladungszustands
unabhéngig vom Al-Gehalt oder der Si-Konzentration der Proben.

(iv) Mittels Hall-Effekt- und EPR-Messungen wurde die Donatorkonzentration der
Proben bestimmt. Diese liegt bei den Hall-Effekt-Messungen oberhalb der ermittel-
ten Si-Konzentration und nimmt mit steigender Si-Konzentration exponentiell zu.
Eine mogliche Begriindung hierfiir kénnte ein verstirkter Einbau von Storstellen
mit Donatorcharakter sein. Die mittels EPR-Messungen ermittelte Donatorkon-
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zentration ist einen Faktor 2-5 geringer als die ermittelte Si-Konzentration und
nimmt mit steigender Si-Konzentration leicht zu. CL-Messungen weisen darauf
hin, dass die Ursache fiir die Diskrepanz zwischen Donatorkonzentration und Si-
Konzentration, speziell fiir hochdotierte Proben, im Einbau von Vi liegt.

(v) Mittels Hall-Effekt-Messungen, Widerstandsmessungen nach Van-der-Pauw und
EPR-Messungen konnte die Aktivierungsenergie des Si-Donators bestimmt werden.
Diese entspricht bei den EPR-Messungen dem energetischen Abstand zwischen
Leitungsband und dem stabilen DX-Zentrum. Fiir Hall-Effekt-Messungen wurde
diese aus dem Ansteig der Ladungstriagerkonzentration mit Hilfe der Ladungs-
tragerneutralitatsgleichung ermittelt, welche eine temperaturabhingige Fermi-
Energie berticksichtigt. Fiir die Widerstandsmessungen nach Van-der-Pauw wurde
eine empirische Gleichung genutzt, um die Aktivierungsenergie aus dem tempe-
raturabhingigen Widerstand zu ermitteln. Es zeigte sich fiir alle Messmethoden,
dass mit steigendem Al-Gehalt der Proben die Aktivierungsenergie von ~ 50 meV
fiir £ =0,85 auf ~200meV fir x =0,95 ansteigt. Die Ursache fiir dieses Verhalten
ist im Wesentlichen durch die Ausbildung des DX-Zentrums zu begriinden. Fiir
steigende Si-Konzentration konnte keine Abhéngigkeit der Aktivierungsenergie
beobachtet werden. Fiir eine tiberdotierte Probe mit hoher Si-Konzentration ist
das Auftreten eines zweiten Donatorzustands mit sehr tief liegendem DX-Zentrum
beobachtet worden. Die Aktivierungsenergie dieses zweiten Donators ist, verglichen
mit dem flachen Si-Donator, sehr grof.

Die Ursache fiir den exponentiellen Anstieg des Widerstands mit steigendem Al-Ge-
halt kann zusammenfassend auf eine Anderung der Aktivierungsenergie zuriickgefiihrt
werden. Diese ist im Wesentlichen von der energetischen Lage des neutralen Ladungszu-
stands und des stabilen DX-Zentrums bestimmt. Da das Auftreten des DX-Zentrums
physikalisch bedingt nicht beeinflusst werden kann, ist es erforderlich, kompensierende
Akzeptoren beim Wachstum zu vermeiden, um die freie Ladungstragerdichte mdoglichst
hoch zu halten. Eine Moglichkeit dazu ist die Kontrolle der Fermi-Energie wéhrend des
Wachstums durch Beleuchtung mit UV Licht. Bryan et al. konnte zeigen [130], dass wéh-
rend UV Beleuchtung gewachsene Alg ¢5Gag 35N:Si Schichten deutlich gesteigerte freie
Ladungstragerdichten aufweisen und ordneten dies einer gesteigerten Formierungsenergie
und damit einhergehenden reduzierten Einbauwahrscheinlichkeit von kompensierenden
Punktdefekten zu. Mit Anderung der Si-Konzentration konnte eine Korrelation der Akti-
vierungsenergie mit dem Widerstand und der Ladungstragerdichte bei Raumtemperatur
festgestellt werden. Im Rahmen des Fehlers kann jedoch keine eindeutige Abhéngigkeit
nachgewiesen werden. Fiir eine {iberdotierte Probe konnte ein zweiter Donator mit
grofler Aktivierungsenergie beobachtet werden, was unter Umsténden den Anstieg des
Widerstands fiir hohe Si-Konzentrationen erkldren kann.
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6 Entwicklung einer AlIGaN MQW aktiven
Zone fiir UVC LEDs

Ausgehend von den in den vorherigen Kapiteln beschriebenen Wachstumsgrundlagen
und den Untersuchungen der AIN Pufferschichten sowie der Realisierung von leitfihigem
AlGaN:Si wird im folgenden Kapitel die Realisierung von LED-Heterostrukturen mit
Emissionswellenldnge unterhalb von 250 nm vorgestellt. Die zur Motivation dienende
Anwendung solcher LEDs in der Gassensorik erfordert LEDs mit einer Emissionswellen-
linge von 226 nm. Wéhrend dieser Dissertation wurde der Fokus jedoch zundchst auf
die Entwicklung von vergleichsweise langwelligen LEDs mit einer Emissionswellenlén-
ge von 245 nm gelegt und das grundsétzliche Design der LEDs auf mogliche Ansétze
zur Steigerung der Effizienz getestet. Die Untersuchungen zur Steigerung der internen
Quanteneffizienz als auch der Injektionseffizienz konnten dabei aufgrund einer héheren
Emissionsleistung und damit besseren Messbarkeit schneller vorangetrieben werden.
Anschlieflend wurde die Wellenlénge schrittweise in Richtung der fiir die Gassensorik
erforderlichen Wellenldnge von 226 nm verschoben, wobei die bei lingeren Wellenléngen
gewonnenen Erkenntnisse zur idealen Schichtstruktur auf ihre Giiltigkeit bei kiirzeren
Wellenléngen verifiziert worden sind. In den folgenden Kapiteln sollen, fiir die bessere
Ubersicht, die Untersuchungen zum Einfluss der verschiedenen Schichten auf die Effizi-
enz der LEDs mit einer Emissionswellenlange zwischen 245 nm und 235 nm thematisch
sortiert vorgestellt werden. Dabei widmet sich dieses Kapitel den Untersuchungen des
Designs der AlGaN/AlGaN MQW aktiven Zone zur Steigerung der internen Quantenef-
fizienz. Anschlieflend werden in Kapitel 7 die Untersuchungen des Design der LEDs zur
Steigerung der Injektionseffizienz vorgestellt. In Kapitel 8 wird die Verschiebung der
Emissionswellenléinge in Richtung der anwendungsrelevanten Wellenldnge von 226 nm
gezeigt.

Im Folgenden soll die Entwicklung einer A1GaN/AlGaN MQW aktiven Zone mit mog-
lichst maximaler IQE vorgestellt werden. Dabei haben die QW-Dicke und die Bar-
rierenzusammensetzung einen wesentlichen Einfluss auf den Ladungstrigereinschluss
innerhalb der QWs sowie den QCSE (siehe Abschnitt 2.2.1). Des Weiteren wird nach dem
ABC-Modell die strahlende Rekombinationsrate und folglich die IQE von der Ladungs-
tragerdichte innerhalb der QWs bestimmt, welche ihrerseits durch die QW-Anzahl sowie
die Stromdichte beeinflusst werden kann. Beispielsweise konnte Nishida et al. [131] fiir
341 nm LEDs zeigen, dass ein einzelner Quantenfilm (SQW von engl. single quantum well)
eine gesteigerte Emissionsleistung im Vergleich zu MQW aktiven Zonen aufweist und
begriindete dies durch die gesteigerte Ladungstriagerdichte und strahlende Rekombinati-
onsrate. Dem entgegen stehen Untersuchungen von Kolbe et al. [132], welcher fiir 316 nm
LEDs zeigen konnte, dass aufgrund von Elektronen- und Lochleckstromen fiir SQW
LEDs die Emissionsleistung vergleichbar zu MQW-Strukturen ist. Die spektrale Reinheit
fiir SQW LEDs reduzierte sich jedoch aufgrund von Lochleckstrémen. Aufgrund einer
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asymmetrischen Ladungstriagerkonzentration von Elektronen und Lochern wurde die
Verwendung von MQW-Strukturen mit mehr als drei QWs nicht empfohlen. Vergleichbar
zu Kolbe et al. [132] zeigte eine Uberpriifung dieses Verhaltens fiir 235 nm LEDs keine
signifikante Anderung der Emissionsleistung fiir QW-Anzahlen zwischen 1 und 7, sodass
im Folgenden alle LED-Heterostrukturen einen dreifach MQW in der aktiven Zone
besitzen. In den folgenden Abschnitten sollen die Ergebnisse der Untersuchungen des
Einflusses der QW-Dicke und Barrierenzusammensetzung auf das Emissionsverhalten
von 245 nm und 235 nm LEDs gezeigt werden. Alle LED-Heterostrukturen wurden dabei
auf Al,Ga;_,N:Si mit 0.8 <z <0.9 auf ELO AIN/Saphir realisiert, wobei der Al-Gehalt
so gewdhlt wurde, dass die n-seitigen Schichten transparent fiir die Emissionswellenlénge
sind. Die aktive Zone besteht aus drei Al,Ga;_,N/Al,Ga;_,N QWs. Auf die aktive
Zone folgen ein AIN(:Mg) EBL, ein AlGaN:Mg HIL, eine Al(Ga)N:Mg p-Seite!® sowie
eine GaN:Mg Kontaktschicht.

6.1 Interne Quanteneffizienz von AIGaN MQWs

Um die Emissionswellenldnge der spateren LED-Heterostrukturen zu bestimmen, wur-
den AlGaN/AlGaN MQWs auf AlygGag2N:Si-Pufferschichten abgeschieden und mit
20nm AIN tberwachsen. Diese wurden mittels Photolumineszenzspektroskopie (PL)
charakterisiert!!.
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Abbildung 6.1: PL-Spektren von 245 nm MQW aktiven Zonen zwischen 5K und 300K (a) sowie die
normierte integrierte Intensitit (PL-IQE) aufgetragen iiber die Temperatur (b). (PL-Messungen von C.
Reich, TU Berlin.)

Dje p-Seite der LEDs wurde als Al,Ga;_,N:Mg/Al,Gai_,N:Mg-SL mit = =0,42 und y =0,32 kon-
zipiert. Aufgrund eines iiber lingere Zeit nicht aufgefallenen Fehlers in der Programmierung der
Wachstumsrezepte, bei denen kein TMGa in den Reaktor eingeleitet worden ist, besteht die p-Seite
fiir einen gewissen Teil der Strukturen aus AIN:Mg. Da diese LEDs dennoch emittierten und eine
Uberpriifung des Emissionsverhaltens mit LEDs mit AlGaN:Mg-SLs keine signifikante Anderung
zeigten, sollen diese LEDs hier dennoch préasentiert werden. Innerhalb der einzelnen Versuchsreihen
wird jeweils gekennzeichnet, welche p-Seite vorliegt und Abweichungen mit ,AIN p-Seite“ bzw.
,AlGaN:Mg-SL p-Seite* innerhalb der Abbildungen markiert.

1 PT-Messung mit ArF-Excimer Laser, A=193nm, j = 150 kWcm 2.
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Es zeigt sich, dass AlxGa;—,;N/AlyGa;_,N MQWs mit 2,2nm dicken QWs mit z =0,72,
welche von 5 nm dicken Barrieren mit y = 0,88 umgeben sind, eine Emissionswellenlédnge
von 245nm aufweisen (siehe Abbildung 6.1 (a)). Temperaturabhéngige PL-Messungen
zeigten, dass das Intensitatsverhéltnis der QW-Emission zwischen 300 K und 5K ca. 27%
betrigt, was unter der Annahme, dass bei 5 K alle Rekombinationsprozesse strahlend
stattfinden [133], die PL-IQE dieser aktiven Zonen abschétzen lasst (siehe Abbildung 6.1
(b)). Dabei muss jedoch beriicksichtigt werden, dass sich das Emissionsverhalten, d.h.
die spektrale Verteilung der Emission zwischen Tieftemperatur und Raumtempera-
tur, d&ndert. Durch die nicht-resonante Anregung sowie den Ladungstrigereinschluss
in Potentialminima der Barrieren, welche durch Zusammensetzungsinhomogenitaten
hervorgerufen werden, emittieren bei Tieftemperatur auch die Barrieren. Bei Raumtem-
peratur konnen die Ladungstrager zundchst in die energetisch niedriger liegenden QWs
diffundieren und dort strahlend oder nicht-strahlend rekombinieren. Ein vergleichbares
Verhalten konnte von Martens et al. [134] fur 272 nm Laserstrukturen gezeigt werden,
welche eine PL-IQE zwischen 20% und 30% fiir Wachstum auf ELO AIN/Saphir zeigen.
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Um die Abhéngigkeit der IQE von der TDD zu tiberpriifen, wurden MQW aktive Zonen
(Alp,g5Gap,15N/Alg sGag 2N) mit Emissionswellenlénge bei 235 nm-238nm auf ELO
AIN/Saphir sowie planarem AIN/Saphir realisiert. In Abbildung 6.2 sind die temperatu-
rabhéngigen Verliufe der integrierten MQW-Intensitat (PL-IQE) der beiden Proben
dargestellt. Es zeigt sich, dass die PL-IQE von aktiven Zonen auf defektreduziertem ELO
ALN/Saphir mit 24,7% deutlich gesteigert ist zur IQE von 6,7%, welche auf planarem
AIN/Saphir erzielt wird. Dies ist in guter Ubereinstimmung zu Simulationen der IQE in
Abhéngigkeit von der TDD fiir MQW-Strukturen mit Emissionwellenldnge von 265 nm
[3] und 280 nm [19].

Neben der in Kapitel 5 festgestellten Notwendigkeit der Nutzung von ELO AIN/Saphir
aufgrund der reduzierten tensilen Verspannung, liefert die gesteigerte IQE einen weiteren
Vorteil fiir die Nutzung von defektreduziertem ELO AIN/Saphir.
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KAPITEL 6. ENTWICKLUNG EINER ALGAN MQW AKTIVEN ZONE

6.2 Einfluss der QW-Dicke der UVC LEDs

Wie bereits in Kapitel 2.2 beschrieben, verschiebt sich der Grundzustand der Ladungs-
trager flir diinne QWs zu hoheren Energien. Zusétzlich resultiert dies in einem geringeren
energetischen Abstand zur Bandkante der Barrieren, wodurch Ladungstrager unter
Umstédnden den QW thermisch verlassen kénnen. Weiterhin nimmt der Wellenfunk-
tionsiiberlapp der Ladungstriager mit kleiner werdender QW-Dicke zu, wodurch eine
gesteigerte strahlende Rekombinationsrate zu erwarten ist.

Um dieses Verhalten zu testen, wurden 245nm LED-Heterostrukturen mit MQW
aktiven Zonen (Alg72Gag2sN/Alpg2Gag 18N) gewachsen und mittels EL-Messungen
charakterisiert. Die QW-Dicke wurde dabei zwischen 0,5nm und 2,8 nm variiert. Alle
LEDs wurden dabei auf eine AlpgGag2oN:Si Stromspreizungsschicht gewachsen und
haben einen AIN EBL sowie einen gestuften AlpgGag oN:Mg/AlpGag4N:Mg HIL. Die
p-Seite dieser LEDs bestand aus AIN:Mg.
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Abbildung 6.3: Spektren (a) sowie integrierte Emissionsleistung, Leistung der QWs und der parasitiren
Lumineszenz und Emissionswellenlinge tiber die QW-Dicke (b). (EL-Messungen teilweise von M.
Guttmann, TU Berlin.)

In Abbildung 6.3 (a) sind die Spektren der LEDs sowie die integrierte Leistung, die
QW-Leistung, die Leistung der parasitdren Lumineszenz und die Emissionswellenldnge
iiber die QW-Dicke (b) dargestellt. In den Spektren erkennt man, dass alle LEDs, mit
Ausnahme der LED mit 0,5 nm dicken QWs, dominante QW-Lumineszenz aufweisen.
Zudem ist parasitire Lumineszenz zwischen 280 nm und 450 nm in den Spektren zu
erkennen. Die Ursachen dieser parasitdren Lumineszenz werden in Kapitel 7.1 erldutert.
Die maximale spektrale Leistungsdichte ist mit ~ 1 pW /nm fiir alle LEDs, mit Ausnah-
me der LED mit 0,5nm QW-Dicke (0,025 pW/nm), vergleichbar. Zudem erkennt man,
dass die Wellenldnge mit abnehmender QW-Dicke von 246,9 nm fiir 2,8 nm dicke QWs
auf 239,7nm fiir 0,5 nm dicke QWs abnimmt. Simulationen der Emissionswellenldnge
haben gezeigt, dass sich die Grundzustandsenergie mit kleiner werdender QW-Dicke
in Richtung der Barrierenbandkante verschiebt und in einer Verschiebung der Emissi-
onswellenldnge von 242 nm fir QW-Dicken von 2,8 nm nach 229 nm fiir QW-Dicke von
0,5 nm resultiert. Die Diskrepanz der simulierten Emissionswellenldnge zur experimentell
beobachteten Wellenldnge kann dabei unter Umstédnden auf Lokalisationseffekte der
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6.3. Einfluss der Barrierenzusammensetzung der UVC LEDs

Ladungstriger in Ga-reichen Gebieten zuriickgefiihrt werden, wie sie auch fiir In in
InAlGaN QWs beobachtet wurde [135]. Die Diskrepanz der relativen Anderung der
Emissionswellenldnge (experimentell 8 nm, simuliert 12 nm) kann durch eine abweichende
Polarisationsfeldstéarke bei den Simulationen erklért werden [23, 136]. Betrachtet man
die integralen Leistungen vom QW und der parasitédren Lumineszenz (6.3 (b)), so ist
zwischen 0,9nm und 2,8 nm dicken QWs keine wesentliche Anderung zu beobachten.
Fir die LED mit dem diinnsten QW von 0,5 nm Dicke bricht die QW-Leistung erheblich
ein, wahrend die Leistung der parasitdren Lumineszenz konstant bleibt.
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In Abbildung 6.4 sind Simulationen der integrierten Ladungstrigerdichte innerhalb
der QWs gezeigt, welche fiir Elektronen als auch fiir Locher mit steigender QW-Dicke
zunimmt. Gleichzeitig bildet der Wellenfunktionsiiberlapp bei ~ 1 nm ein Maximum aus.
Fiir kleinere QW-Dicken delokalisiert die Elektronenwellenfunktion, fiir groflere QW-
Dicken gewinnt der QCSE an Einfluss und reduziert den Wellenfunktionsiiberlapp. In
Kombination mit der steigenden Ladungstréagerkonzentration bildet sich ein Maximum
der simulierten strahlenden Rekombinationsrate bei ~ 1,7 nm aus. Die im Experiment
beobachtete Reduktion der integralen Emissionleistung fiir QW-Dicken von 0,5 nm kann
daher auf eine reduzierte Ladungstragerkonzentration sowie die Delokalisierung der
Elektronenwellenfunktion zuriickgefithrt werden. Das Ausbleiben der Reduktion der
Emissionsleistung fiir QW-Dicke > 1,7 nm kann dabei unter Umsténden in einer zu grofl
angenommenen Polarisationsfeldstiarke begriindet liegen, wodurch der Wellenfunktions-
iiberlapp und folglich die strahlende Rekombinationsrate in den Simulationen als zu
klein eingeschétzt wird [23, 136]. Da die integrale Leistung der QW-Lumineszenz iber
einen weiten Bereich nicht von der QW-Dicke abhéngig ist, werden die zum Zeitpunkt
der Untersuchung standardméflig verwendeten QW-Dicken von 2,2 nm innerhalb der
LED-Heterostrukturen weiter verwendet.

6.3 Einfluss der Barrierenzusammensetzung der UVC LEDs

Einen weiteren mafigeblichen Einfluss auf das Emissionsverhalten der LED-Hetero-
strukturen hat die Barrierenzusammensetzung. Diese beeinflusst zum einen den La-
dungstriagereinschluss {iber den energetischen Unterschied zwischen dem QW-Grund-
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niveau und den Barrierenbandkanten, zum anderen aber auch die Starke des QCSE
aufgrund der Polarisationsladungen an den Grenzflichen. Des Weiteren beeinflusst die
Barrierenzusammensetzung den Elektronenleckstrom in die p-Seite der LEDs iiber den
energetischen Unterschied zwischen Barrierenbandkante und EBL-Bandkante sowie die
optische Polarisation des emittierten Lichts [20].

Um den Einfluss der Barrierenzusammensetzung auf die Emissionseigenschaften von
234nm LED-Heterostrukturen zu testen, wurden, bei konstantem Al-Gehalt der 2,2 nm
dicken Alg77Gag 23N QWs, Al,Ga;_,N Barrieren mit 0,82 <y <0,96 gewachsen. Alle
LEDs wurden dabei auf eine AlpoGag 1N:Si Stromspreizungsschicht gewachsen und
haben einen AIN EBL sowie einen Aly 7Gag 3N:Mg HIL. Die p-Seite dieser LEDs bestand
aus einem AlGaN:Mg-SL sowie einer GaN:Mg Kontaktschicht.
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Abbildung 6.5: Spektren (a) sowie integrierte Leistung der QWs und der parasitiren Lumineszenz (b)
fiir LEDs mit unterschiedlicher Barrierenzusammensetzung. (EL-Messungen von M. Guttmann, TU
Berlin.)

In Abbildung 6.5 sind die spektrale Leistungsdichte (a) sowie die integrierte Leistung,
die Leistung der QW-Lumineszenz und die Leistung der parasitdren Lumineszenz (b)
fiir verschiedene Barrierenzusammensetzungen aufgetragen. Die Wellenlange der QW-
Lumineszenz aller LEDs ist konstant bei 234 nm. Zudem zeigen alle LEDs parasitare
Lumineszenz zwischen 280 nm und 450 nm mit einer barrierenunabhéangigen Leistung
von ~ 21W. Die Ursache dieser parasitidren Lumineszenz wird in Kapitel 7.1 und 7.2
diskutiert. Betrachtet man die spektrale Leistungsdichte der QW-Lumineszenz (a) bzw.
die integrierte Leistung der QW-Lumineszenz (b), ist zu erkennen, dass diese mit stei-
gendem Al-Gehalt der Barrieren zunéchst zunimmt, bei y = 0,88 ihr Maximum erreicht
und anschlieBend wieder abnimmt. Dieses Verhalten lisst sich durch die Uberlagerung
der verschiedenen Einfliisse von CIE, IQE und LEE erklaren. Mit steigendem Al-Gehalt
der Barrieren nimmt der energetische Unterschied zwischen den QW-Grundniveaus
und der Barrierenbandkante zu. Dies fiihrt dazu, dass weniger Ladungstrager die QWs
thermisch verlassen kénnen, wodurch die CIE ansteigt. Gleichzeitig wird der energe-
tische Unterschied von Barrierenbandkante zur Bandkante des AIN EBL reduziert,
was zu einem steigenden Elektronenleckstrom in die p-Seite der LEDs und somit die
Ausbildung einer maximalen Emissionsleistung fiihrt. Dabei ist jedoch kein Anstieg
der parasitidren Lumineszenz zu beobachten, was darauf schlieffen ldsst, dass fiir alle
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Barrierenzusammensetzungen ein erheblicher Teil der Elektronen in die p-Seite gelangt,
welche hier primér nicht-strahlend rekombinieren. Des Weiteren fithrt der QCSE zu einer
Separation der Elektronen- und Lochwellenfunktionen und damit zu einer reduzierten
Rekombinationsrate, was zu einer Reduktion der QW-Lumineszenz mit steigendem
Al-Gehalt der Barrieren fithrt. Ebenfalls muss beachtet werden, dass mit steigendem
Al-Gehalt der Barrieren die optische Polarisation des emittierten Lichts, aufgrund der
Anderung der Quantisierung der verschiedenen Valenzbénder, von TM nach TE wech-
seln kann [20], wodurch die LEE steigt. Eine detaillierte Betrachtung der optischen
Polarisation ist in Kapitel 8.1 dargestellt. Die Uberlagerung all dieser Effekte fithrt dabei
zur Ausbildung der maximalen QW-Emissionsleistung, bei der Verwendung von 2,2 nm
dicken Alp 77Gag 23N QWs, von 2pW bei 20mA bei der Verwendung von Alg gsGag 12N
Barrieren.

6.4 Zusammenfassung

Zusammenfassend kann festgehalten werden, dass das Design der aktiven Zone einen
entscheidenden Einfluss auf die Emissionscharakteristik der LEDs hat. Es wurden
Alp 72Gag 28N/Alp gsGag 12N MQW aktive Zonen mit Emissionswellenldnge von 245 nm
realisiert, welche eine PL-IQE von ca. 27% aufweisen. Die Variation der QW-Dicke sowie
Barrierenzusammensetzung zeigte, dass die QW-Dicke vor allem einen Einfluss auf die
Wellenldnge der LEDs hat. Mit kleiner werdender QW-Dicke wird die Emission durch die
steigende QW-Grundniveauenergie kurzwelliger. Die Emissionsleistung der LEDs bleibt
dabei konstant, da mit diinner werdenden QWs der steigende Wellenfunktionsiiberlapp
durch geringere Ladungstragerkonzentrationen innerhalb der QWs kompensiert wird.
Im Extremfall von 0,5nm dinnen QWs kommt es zudem zu einer Delokalisierung
der Elektronenwellenfunktion. Ein Einfluss auf die parasitdre Lumineszenz und damit
Elektronenleckstrome konnte nicht festgestellt werden. Weiterhin konnte festgestellt
werden, dass die Barrierenzusammensetzung bei 234 nm LED-Heterostrukturen die
QW-Leistung entscheidend beeinflusst. Eine Uberlagerung von verinderlicher CIE, IQE
und LEE fihrt zur Ausbildung einer maximalen QW-Emissionsleistung fiir Barrierenzu-
sammensetzungen von y = 0,88 bei der Verwendung von 2,2nm dicken Aly77Gag 23N
QWs.
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7 UVC LED-Heterostrukturen mit
verbesserter Injektionseffizienz

Wie im vorangegangenen Kapitel bereits ersichtlich wurde, muss neben einer moglichst
maximalen IQE die Ladungstréagerinjektion in die aktive Zone maximiert werden, da dies
einen entscheidenden Einfluss auf die Emissionscharakteristik der LED-Heterostrukturen
hat. Dabei ist vor allem die Vermeidung von Elektronenleckstromen in die p-Seite
der LED aber auch die Lochinjektion von entscheidender Rolle. In diesem Kapitel
werden die Untersuchungen zum Design des EBL, des HILs sowie der p-Seite der
LED mit dem Ziel einer maximalen CIE und spektralen Reinheit vorgestellt. Die
Untersuchungen zur Steigerung der Injektionseffizienz wurden dabei zunéchst an 245 nm
LEDs durchgefiihrt und nach Priifung der Giiltigkeit der gewonnenen Erkenntnisse auf
LED-Heterostrukturen mit kiirzerer Wellenlénge iibertragen (vgl. Kapitel 6). Hier sollen
die Ergebnisse zur besseren Ubersicht thematisch sortiert vorgestellt werden. Teile der
folgenden Betrachtungen sind in [137] dargestellt.

7.1 Steigerung der Elektronenblockiereigenschaften

In der Literatur wurden bereits einige Konzepte untersucht, um den Elektronenleck-
strom zu minimieren. Dazu gehoren unter anderem die Implementierung von mehrfach-
EBL Strukturen [34] oder die Nutzung von diinnen Zwischenschichten [31]. Es konnte
ebenfalls bereits gezeigt werden, dass die Nutzung einer AIN/AlGaN Elektronenblockier-
Heterostruktur (EBH), bestehend aus einer diinnen Mg-dotierten Schicht mit hohen Al-
Gehalt und einer dicken Mg-dotierten Schicht mit geringerem Al-Gehalt, fiir 290 nm
LED-Heterostrukturen effizientes Elektronenblockieren ermdglicht [33].

7.1.1 Einfluss der AIN:Mg EBL-Schichtdicke

Um den Einfluss der AIN:Mg EBL-Schichtdicke auf die Emissionseigenschaften von
245nm LEDs zu untersuchen, wurde die Schichtdicke des EBLs zwischen O nm und
8nm variiert. Alle LED-Heterostrukturen bestehen aus einer Si-dotierten AlggGag 2N
n-Seite sowie einer dreifach Al,Ga;_,N/Al,Ga;_yN MQW aktiven Zone mit 2,2nm
dicken QWs. Der AIN:Mg EBL befindet sich p-seitig der aktiven Zone und wird von
einem Alp 7Gag 3N:Mg HIL gefolgt. Die untersuchten LED-Heterostrukturen besitzen
eine AIN:Mg p-Seite bzw. (siehe Kennzeichnung) ein Al,Ga;_,N:Mg/Al,Ga;_,N:Mg-SL
(r=0,42, y=0,32) sowie eine 20 nm dicke GaN:Mg Kontaktschicht. Kolbe et al. [33]
konnte fiir LEDs mit Emissionswellenldnge von 290 nm zeigen, dass die Verwendung
eines AIN(:Mg)/Alp 7GapsN:Mg EBH im Vergleich zu LED-Heterostrukturen mit ei-
nem konventionellen Aly7GagsN:Mg EBL eine Leistungssteigerung um den Faktor
8,5 ermoglicht. Im Fall der hier vorliegenden LED-Heterostrukturen kann die dem
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AIN:Mg folgende Alg7Gag sN:Mg Schicht aufgrund der geringen Bandliicke kein Elek-
tronenblockierverhalten aufweisen und dient daher der Lochinjektion (siehe Kapitel 7.2)
[137].
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Abbildung 7.1: Spektren (a) sowie integrierte Leistung, Leistung der QWs und der parasitiaren
Lumineszenz (b) fir LEDs mit variierter AIN:Mg EBL-Dicke [137]. (EL-Messungen teilweise von M.
Guttmann, TU Berlin.)

Betrachtet man die in Abbildung 7.1 dargestellten Spektren (a) sowie die integrierten
Leistungen, die Leistung der QW-Lumineszenz und der parasitdren Lumineszenz (b)
von LEDs mit AIN:Mg EBL-Schichtdicken zwischen O nm und 8 nm, kann fiir AIN:Mg
EBL-Dicken grofier 4 nm QW-Lumineszenz bei 245 nm festgestellt werden. Zudem ist
fiir alle LEDs parasitiare Lumineszenz bei 280 nm sichtbar. Fiir diinne EBLs < 2nm ist
keine QW-Leistung messbar. Mit steigender EBL-Dicke nimmt sowohl die Leistung der
QW-Lumineszenz als auch die Leistung der parasitdren Lumineszenz zu und erreicht
bei einer EBL-Dicke von ~6nm ihr Maximum von 7pW fiir die QW-Leistung und
105 nW fiir die Leistung der parasitdren Lumineszenz. Fiir dickere EBLs nehmen beide
Leistungen wieder ab.
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7.1. Steigerung der Elektronenblockiereigenschaften

Simulationen der Ladungstriagerdichte innerhalb der QWs sowie der strahlenden Re-
kombinationsrate in Abhéngigkeit von der EBL-Dicke sind in Abbildung 7.2 dargestellt
und lassen die Ursache fiir die Leistungssteigerung der QW-Lumineszenz in einer gestei-
gerten CIE finden. Mit zunehmender EBL-Dicke werden Elektronen besser blockiert
und konnen die aktive Zone nicht mehr verlassen. Dies resultiert in einer gesteigerten
Elektronendichte innerhalb der QWs und somit in einer gesteigerten Rekombinations-
rate. Fiir zu dicke EBLs (>6nm im Experiment, > 1-2nm in der Simulation) wird
die Lochinjektion unterdriickt, wodurch die Rekombinationsrate wieder abnimmt. Die
Diskrepanz zwischen Experiment und Simulation kann dabei unter Umsténden in einer
falsch angenommenen Tunnelwahrscheinlichkeit der Elektronen gefunden werden. Durch
eine hohere Tunnelwahrscheinlichkeit wiirden, besonders fir kleine EBL-Dicken, mehr
Elektronen in die p-Seite der LED gelangen, wo sie mit den Léchern rekombinieren kon-
nen. Dadurch verschiebt sich die maximale Elektronen- und Lochdichte und folglich die
maximale strahlende Rekombinationsrate zu grofieren EBL-Dicken. Das Verhalten der
parasitaren Lumineszenz ist jedoch nicht mit einer gesteigerten Elektronenblockierung
in Einklang zu bringen, da fiir gewthnlich ein reduzierter Elektronenleckstrom in die
p-Seite der LEDs in einer reduzierten strahlenden Rekombinationsrate auf der p-Seite
resultiert. Der Ursprung der parasitdren Lumineszenz bei 280 nm soll daher zunéchst
ergriindet werden.

7.1.2 Ursprung der parasitaren Lumineszenz bei 280 nm

Um den Ursprung der parasitidren Lumineszenz zu ergriinden, miissen die Heterostruktur
der LEDs genau betrachtet und mogliche Quellen identifiziert bzw. ausgeschlossen
werden. Folgende Schichten und Ursachen wurden in Betracht gezogen und weitergehend
untersucht.

(i) n-Seite: Band-zu-Band Rekombination oder Rekombination tiber tiefe Storstellen
im AlGaN:Si.

(ii) p-Seite: Rekombination iiber tiefe Storstellen innerhalb der AIN:Mg p-Seite oder
Band-zu-Band Rekombination im AlGaN:Mg-SL bzw. Rekombination iiber tiefe
Storstellen.

(iii) EBL: Rekombination tiber tiefe Storstellen im AIN:Mg EBL.

(iv) HIL: Band-zu-Band Rekombinationen oder Ubergiinge iiber tiefe Storstellen im
A1077Ga073N:Mg HIL.

(v) Aktive Zone: Band-zu-Band Rekombination innerhalb der aktiven Zone aufgrund
von Inhomogenitéiten der Zusammensetzung oder Rekombination iiber tiefe Stor-
stellen innerhalb der QWs oder Barrieren.

(vi) Band-zu-Band Rekombinationen oder Ubergénge iiber tiefe Stérstellen an Grenz-
flichen und Bandverzerrungen.
Defektlumineszenz aus AlGaN:Si

Das AlggGag2N:Si der n-Seite kann als Ursprung der 280 nm parasitdren Lumineszenz
in Betracht gezogen werden. Dies kénnte durch einen Leckstrom der Loécher hervor-
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Abbildung 7.3: Untersuchungen zur Bestimmung des Ursprungs der parasitdren Lumineszenz bei
280 nm. Vergleich eines EL-Spektrums einer LED mit 6 nm AIN:Mg EBL und einem PL-Spektrum
einer AlpsGag2N:Si Probe (a). CL-Spektren einer LED mit 6 nm AIN:Mg EBL bei verschiedenen
Beschleunigungsspannungen (b). Vergleich eines EL-Spektrums einer LED mit 6 nm AIN:Mg EBL und
AIN:Mg p-Seite mit einem PL-Spektrum einer 150 nm dicken einzelnen AIN:Mg Schicht (c). Vergleich
von EL-Spektren von LEDs mit AIN:Mg p-Seite und AlGaN:Mg-SL (d) und EL-Spektren von LEDs mit
variiertem Al-Gehalt des HILs (e). Vergleich eines EL-Spektrums einer LED mit 6 nm AIN:Mg EBL mit
einem PL-Spektrum einer MQW-Struktur ohne p-Seite (f). (EL-Messung von M. Guttmann, TU Berlin.
PL-Messungen von C. Reich, TU Berlin. CL-Messungen von U. Zeimer, FBH Berlin.)
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gerufen werden, welche strahlend mit den Elektronen innerhalb des AlggGag2N:Si
rekombinieren. In Abbildung 7.3 (a) sind ein PL-Spektrum einer AlpgGag2N:Si Probe
und EL-Spektrum einer LED mit 6 nm AIN:Mg EBL verglichen. Das EL-Spektrum
weist 245 nm QW-Emission sowie die parasitdre Lumineszenz bei 280 nm auf. Im PL-
Spektrum ist zu erkennen, dass neben der bandkantennahen Lumineszenz (NBE von
engl. near bandedge emission) bei 235 nm (5,2eV) zwei weitere Lumineszenzen auftreten.
Zum einen erkennt man bei 280nm (4,4eV) Lumineszenz, zum anderen bei 365 nm
(3,4€eV) Lumineszenz. Diese beiden Lumineszenzanteile sind auch in CL-Messungen
[118] sichtbar, wobei fiir die Erklirung der 280 nm Lumineszenz nur der Ubergang
bei 4,4eV betrachtet werden soll. Kusch et al. [118] ordnete die 4,4eV Lumineszenz
Donator-Akzeptor-Paar-Ubergéingen (DAP) vom Si-Donator zu einem einfach geladenen
Akzeptor zu, welcher unter Umsténden ein Vakanz-Sauerstoff-Komplex (Vi11-20x)™ [138]
oder Sauerstoff auf einem Zwischengitterplatz O;™ [126] ist. Betrachtet man in Abbil-
dung 7.3 (b) zudem die CL-Spektren einer 240 nm LED-Heterostruktur bei verschiedenen
Beschleunigungsspannungen, so erkennt man, dass mit steigender Beschleunigungsspan-
nung von 2kV auf 5kV die parasitire Lumineszenz bei 280 nm an Intensitét verliert. Da
sich mit steigender Beschleunigungsspannung das Anregungsvolumen zu tieferliegenden
Schichten verschiebt, sollte der Lumineszenzbeitrag bei 280 nm zunehmen, wenn ihr
Ursprung in der n-Seite liegt. Trotz der energetischen Ubereinstimmung der Lumineszenz
von PL, CL und EL, muss anhand der tiefenabhéngigen CL-Spektren der Ursprung in
den obersten Schichten der LED-Heterostruktur liegen.

p-Seite und AIN:Mg EBL

Obwohl anhand des Verhaltens der QW-Lumineszenz fiir verschiedene AIN:Mg EBL-
Dicken die Ursache der 280 nm parasitdren Lumineszenz nicht im Elektronenleckstrom
zu vermuten ist, weisen die CL-Messungen darauf hin, dass der Ursprung in den oberen
Schichten der LED-Heterostruktur liegt. Eine der moglichen Schichten ist dabei die
AIN:Mg p-Seite bzw. das Alp 42Gag 53N:Mg/Alp 30Gag 6sN:Mg-SL, wobei Band-zu-Band
Rekombination im AIN:Mg aufgrund der groflen Bandliicke ausgeschlossen werden kann.
Eine mogliche Ursache kénnten DAP-Ubergange im AIN:Mg sein. In Abbildung 7.3 (c)
ist das EL-Spektrum einer LED mit 6 nm AIN:Mg EBL und AIN:Mg p-Seite mit dem
PL-Spektrum einer 150 nm dicken AIN:Mg Schicht verglichen. Es ist ersichtlich, dass das
AIN:Mg eine breite Defektbande aufweist, welche von Energien < 2,5¢eV bis 4 eV reicht
und dann exponentiell abnimmt. Die parasitdre Lumineszenz bei 280 nm der LED ist
jedoch nicht ersichtlich. Dies ldsst darauf schlieffen, dass die in den LEDs beobachtete
parasitdre Lumineszenz nicht von Rekombinationen iiber tiefe Storstellen innerhalb der
AIN:Mg p-Seite noch innerhalb des AIN:Mg EBLs hervorgerufen wird. Vergleicht man
die EL-Spektren von einer LED mit AIN:Mg p-Seite mit einer LED mit AlGaN:Mg-SL
in Abbildung 7.3 (d) ist zudem zu erkennen, dass sich die parasitdre Lumineszenz nur
geringfiigig von 280 nm auf 288 nm verschiebt. Unter der Annahme, dass der Ursprung
dieser Lumineszenz unabhéngig von der Zusammensetzung der p-Seite gleich bleibt
(DAP-Uberginge im AIN:Mg und AlGaN:Mg), miisste sich die Emissionswellenlinge
weiter ins Langwellige verschieben und unterhalb der NBE-Energie des AlGaN:Mg-SL
liegen (NBE (Alp 30Gag 63N) ~ 305 nm). Die p-Seite der LEDs (DAP im AIN:Mg und
NBE im AlGaN:Mg-SL) kann demnach als Ursache fiir die parasitidre Lumineszenz bei
280 nm ausgeschlossen werden.
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HIL

Ein weiterer moglicher Ursprung der parasitaren Lumineszenz kénnten Rekombinationen
(Band-zu-Band oder DAP-Ubergéinge) im HIL sein. Um diese Schicht als Ursache zu
untersuchen, wurden LEDs mit HILs verschiedenem Al-Gehalt gewachsen. Neben dem
urspriinglichen HIL mit #=0,7 (25nm) wurde eine LED mit 2 =0,5 (25nm) sowie
eine LED mit einem gestuften HIL mit je 12,5nm z=0,8 und « =0,6 realisiert. In
Abbildung 7.3 (e) sind die Spektren der LEDs mit den verschiedenen HILs dargestellt.
Es ist zu erkennen, dass alle LEDs parasitidre Lumineszenz bei 280 nm aufweisen. Dies
spricht dafiir, dass die 280 nm Lumineszenz nicht aus dem HIL stammt, da sonst eine
Verschiebung der Emissionswellenldnge zu erwarten wéare. Der Einfluss des HILs auf die
Emissionseigenschaften der LEDs wird in Abschnitt 7.2 genauer erldutert.

Nebenlumineszenz aus der aktive Zone

Um nachzuvollziehen, ob die 280 nm parasitire Lumineszenz gegebenenfalls in der
aktiven Zone, z.B. in tiefen Storstellen, ihren Ursprung hat, wurde eine Vergleichsstruktur
ohne p-Seite gewachsen und mittels PL untersucht. In Abbildung 7.3 (f) ist ein EL-
Spektrum einer LED mit 6 nm dickem AIN:Mg EBL sowie ein PL-Spektrum einer
MQW-Vergleichsstruktur mit 20 nm undotiertem AIN als Deckschicht dargestellt. Beide
Spektren weisen dabei MQW-Emission bei 245nm (5,2eV) auf. Fiir das EL-Spektrum
ist die parasitiare Lumineszenz bei 280 nm (4,4 €V) zu erkennen, welche im PL-Spektrum
nicht vorhanden ist. Dieses Fehlen der Lumineszenz bei 280 nm spricht dafiir, dass die
Ursache der 280 nm Lumineszenz nicht innerhalb der aktiven Zone, wie bspw. durch
Inhomogenitéiten der Zusammensetzung oder Rekombiantionsmechanismen iiber tiefe
Storstellen, zu suchen ist.

Ladungstragerrekombination an Grenzflachen durch Bandverzerrungen

Neben Rekombinationen (Band-zu-Band oder tiber tiefe Storstellen) in den Einzelschich-
ten der LED-Heterostruktur muss beriicksichtigt werden, dass es beim Betreiben der
LEDs bei EL-Messungen zu einer Verzerrung der Bandstruktur kommt, welche bei PL-
und CL-Messungen nicht auftritt. Zudem muss Riickdiffusion der Mg-Atome entgegen
der Wachstumsrichtung in die aktive Zone in Betracht gezogen werden [139]. Nakarmi
et al. [40] konnte mittels Tieftemperatur-PL-Messungen zeigen, dass Al,Ga;_;N:Mg
Defektlumineszenzen besitzt, welche durch Uberginge von dreifach geladenen Stickstoff-
vakanzen (VN3T) und neutralen Mg Akzeptoren (Mg®) hervorgerufen werden. Vergleicht
man dabei die Emissionsenergien dieser Uberginge in Abhéingigkeit vom Al-Gehalt, so
stellt man fest, dass 280 nm (4,4eV) Emission bei einem Al-Gehalt von ~80% erzielt
wird. Dieser Al-Gehalt wird in den verwendeten LED-Heterostrukturen in den Barrieren
verwendet, welche nominell undotiert sind. Auch der in Abbildung 7.3 (f) gezeigte
Vergleich der EL-Spektren mit einem PL-Spektrum einer MQW aktiven Zone kann
Mg-Riickdiffusion nicht widerspiegeln, da hier keine p-Seite vorhanden ist.

Um den Verlauf der parasitdren Lumineszenz in Abhéngigkeit von der AIN:Mg EBL-
Schichtdicke zu erkldren, wurden Bandstruktursimulationen fiir verschiedene AIN:Mg
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EBL-Schichtdicken mit der kommerziellen Software ,SILENSe“ [140] erstellt. Diese sind
in Abbildung 7.4 dargestellt.
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1.0

Abbildung 7.4: Simulierte Band-
strukturen fiir LEDs mit verschiede-
nen AIN:Mg EBL-Dicken [137]. (Si-
mulation von C. Reich, TU Berlin.
Reprinted from F. Mehnke et al., Ap-
200 Alom? ) ) plied Physics Letters 105, 051113

-6. L
1230 1240 1250 1260 1270 1280  (2014), with the permission of AIP
position (um) Publishing.)
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Mit steigender EBL-Dicke von 1nm auf 8 nm bildet sich eine Banddiskontinuitét an
der Grenzfliche von der letzten Barriere zum AIN:Mg EBL in Form einer energetischen
Vertiefung im Leitungsband aus, welche mit steigender EBL-Dicke zunimmt und bei 8 nm
séttigt. Diese Vertiefung kann Elektronen akkumulieren. Diese Vertiefung mit steigender
Schichtdicke und Sattigung bei 8 nm korreliert qualitativ gut mit dem Verhalten der
parasitdren Lumineszenz aus Abbildung 7.1.

Das Verhalten der Leistung der parasitdren Lumineszenz bei 280 nm resultiert folglich
aus dem Zusammenspiel von Ladungstrigerakkumulation an der Grenzfliche von letzter
Barriere und EBL und der Mg-Riickdiffusion in die aktive Zone. Mit steigender EBL-
Dicke nimmt die Leistung der parasitdren Lumineszenz daher zuerst zu, da eine steigende
Anzahl von Elektronen in der Leitungsbandvertiefung eingefangen werden kann und
séttigt ab einer bestimmten AIN:Mg Schichtdicke, wie es auch in der Vertiefung an der
Heterostrukturgrenzfliche zu beobachten ist. Die Abnahme der Leistung der parasitdren
Lumineszenz fiir Schichtdicken > 8 nm resultiert, vergleichbar mit der Abnahme der
QW-Lumineszenz, aus einer reduzierten Lochinjektion.

7.1.3 Einfluss der Mg-Dotierung des EBLs

Die Dotierung des EBLs kann einen wesentlichen Einfluss auf die Emissionscharakteristik
der LED-Heterostrukturen haben. Fiir UVB LEDs mit Emissionswellenldnge von 295 nm
und 320 nm konnte gezeigt werden, dass bei einer zu groflien Anzahl von Mg-Atomen
innerhalb des EBLs (Uberdotierung), parasitire Lumineszenz im Spektrum auftritt
[141, 142]. Dabei fithrte die Uberdotierung zum einen zu Selbstkompensationseffekten
der Mg-Akzeptoren [143], wodurch sich die Lochinjektionseffizienz in die aktive Zone
reduziert und somit Elektronenleckstrome als auch die parasitidre Lumineszenz ansteigen
lasst. Zum anderen kann eine zu grofle Anzahl von Mg-Atomen zu strukturellen Defekten
wie bspw. pyramidialen Inversionsdoménen fithren [144], welche ihrerseits zu einer
erh6hten strahlenden Rekombinationsrate innerhalb der p-Seite der LEDs fithren kénnen.
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Um den Einfluss der Dotierung des EBLs auf die Emissionscharakteristik der UVC
LEDs und im Speziellen das Auftreten der parasitdren Lumineszenz zu iiberpriifen,
wurden LEDs gewachsen, welche eine unterschiedliche Mg-Dotierung innerhalb des EBLs
aufweisen. Dazu wurde das CpaMg zu Gruppe-1II (CpaMg/III) Verhéltnis im AIN(:Mg)
EBL mit 6 nm Dicke zwischen 0% und 12% variiert. Alle dargestellten LEDs besitzen
eine AIN:Mg p-Seite.
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Abbildung 7.5: EL-Spektren (a) sowie integrierte Leistung, QW-Leistung und Leistung der parasitiren
Lumineszenz von LEDs mit variiertem CpsMg/III-Verhaltnis des AIN(:Mg) EBLs. (EL-Messungen
teilweise von M. Guttmann, TU Berlin.)

In Abbildung 7.5 sind die EL-Spektren (a) sowie die integrierte Leistung, die QW-
Leistung und die Leistung der parasitdren Lumineszenz (b) der LEDs mit variier-
tem CpyMg/III-Verhéltnis innerhalb des AIN(:Mg) EBLs dargestellt. Ein CpoMg/III-
Verhaltnis von 4% entspricht dabei den zuvor betrachteten LEDs. Alle LEDs mit einem
CpaMg/III-Verhaltnis zwischen 0% und 8% zeigen QW-Lumineszenz bei 245 nm und
parasitdre Lumineszenz bei 280 nm, welche ihren Ursprung an der Grenzfliche zwischen
der letzten Barriere und dem EBL hat. Fiir die LED mit einem CpaMg/II1-Verhéltnis
von 12% ist keine QW-Lumineszenz zu beobachten. Die Leistung der QW-Lumineszenz
fallt mit steigendem CpoMg/III-Verhéltnis von 12 pW fiir einen undotierten EBL auf
1 pW fiir einen EBL mit einem CpyoMg/III-Verhiltnis von 8% ab. Die Leistung der
parasitdren Lumineszenz ist maximal fir CpaMg/III-Verhéltnisse von 4% und fallt
zwischen 4% und 12% mit steigendem CpoMg/II1-Verhéltnis von 105 pW auf 20 nW ab.
Fiir den undotierten AIN EBL ist ebenfalls eine Abnahme der Leistung der parasitiren
Lumineszenz auf ~7npW festzustellen, wodurch die QW-Lumineszenz dominant wird
und mehr Leistung als die parasitdre Lumineszenz aufweist.

Da die parasitdren Lumineszenz ihren Ursprung an der Grenzfliche von letzter Barriere
und EBL hat und durch Ladungstriagerakkumulation sowie Mg-Riickdiffusion in die
letzte Barriere hervorgerufen wird (siehe Abschnitt 7.1.2), kann geschlussfolgert werden,
dass fiir einen undotierten AIN EBL die Mg-Riickdiffusion in die letzte Barriere stark
unterdriickt ist. Die QW-Leistung ist folglich maximal und DAP-Uberginge von V?’N+
nach Mg® treten weniger hiufig auf, was sich in einer reduzierten Leistung der parasitéren
Lumineszenz widerspiegelt. Fiir ein CpaMg/III-Verhéltnis von 4% steigt die Leistung
der parasitiren Lumineszenz aufgrund der moglichen DAP-Ubergéinge von V?’N+ nach
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Mg stark an und die QW-Leistung nimmt ab. Es kann vermutet werden, dass fiir weiter
steigendes CpaMg/II1-Verhéaltnis > 4% Selbstkompensationseffekte [145] innerhalb des
AIN:Mg EBLs auftreten. Diese fithren zu einer reduzierten Akzeptordichte, wodurch
sich die Fermi-Energie innerhalb des AIN:Mg EBL tiefer in die Bandliicke verschiebt.
Der beobachtete Verlauf der QW-Lumineszenz als auch der parasitdren Lumineszenz
lassen auf einen gesteigerten Elektronenleckstrom sowie eine reduzierte Lochinjektion
schlieflen.

7.1.4 Einfluss der AIN EBL-Schichtdicke

Das Wachstum eines undotierten EBLs verhindert die Riickdiffusion der Mg-Atome in
die aktive Zone und unterdriickt damit strahlende Rekombinationen von V‘q’N+ nach Mg’
an der Grenzflache der letzten Barriere zum EBL. Um den Einfluss der Schichtdicke
eines undotierten EBL auf die Mg-Riickdiffusion und damit das Emissionsverhalten der
LEDs zu untersuchen, wurden LEDs mit undotierten AIN EBLs verschiedener Dicke
vergleichbar zu denen mit dotiertem AIN:Mg EBL gewachsen. Die untersuchten LED-
Heterostrukturen besitzen eine AIN:Mg p-Seite bzw. teilweise (sieche Kennzeichnung)
ein Al Ga;_,N:Mg/Al,Ga;_,N:Mg-SL (z=0,42, y=0,32).

. AIN EBL thickness ) ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ cw, on-wafer
£ —— O0nm 10” Fintegrated luminescence In-dot
£ 100k —— 2nm
= —— 4nm ’;‘
2 --- 4nm(AlGaN p-SL) >
2 —— 6nm -
(7] —— 8nm o 10'F
G 10" H
3 - -~ 8nm (AlGaN p-SL) o}
5 AlGaN p-SL) =
= cw, on-wafer _%
o
S0eh é 10°
£ 5
©
o} p-SL . .
F parasitic luminescence
107 Ll 20 L . LAY 10" . . . . . . .
200 0 2 4 6 8 10 12
wavelength (nm) AIN EBL thickness (nm)

(a) (b)

Abbildung 7.6: Spektren (a) sowie integrierte Leistung der QWs und der parasitidren Lumineszenz (b)
fiir LEDs mit unterschiedlicher AIN EBL-Dicke [137]. (EL-Messungen teilweise von M. Guttmann, C.
Kuhn und J. Enslin, TU Berlin.)

In Abbildung 7.6 sind die Spektren (a) sowie die integrierte Leistung, die Leistung der
QWs-Lumineszenz und der parasitdren Lumineszenz (b) fir verschiedene AIN EBL-
Dicken gezeigt. Alle LEDs ab einer EBL-Dicke von 4 nm zeigen QW-Lumineszenz bei
245 nm, welche mit steigender AIN EBL-Dicke zunéchst zunimmt, bei 6 nm ihr Maximum
erreicht und anschliefend wieder abnimmt. Dieses Verhalten ist identisch zu den LEDs
mit dotiertem AIN:Mg EBL verschiedener Dicke (vgl. Abbildung 7.1). Die CIE steigt,
da ein dickerer EBL ein besseres Blockierverhalten fiir Elektronen aufweist und nimmt
anschliefend wieder ab, da der AIN EBL bei zu grofler Dicke ein Lochblockierverhalten
ausbildet. Die Leistung der QW-Lumineszenz ist im Vergleich zu den LEDs mit AIN:Mg
EBL leicht gesteigert, da (auch fir diinne EBLs) die Riickdiffusion der Mg-Atome in die
letzte Barriere unterdriickt ist und somit Rekombinationen von Vg’N+ nach Mg innerhalb
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der letzten Barriere vermieden werden. Die Leistung der parasitdren Lumineszenz
verhélt sich fiir diinne AIN EBLs ebenfalls identisch zu den LEDs mit dotierten AIN:Mg
EBLs (leicht reduzierte parasitidre Lumineszenz, da Riickdiffusion in die letzte Barriere
reduziert ist), verdndert jedoch das Verhalten ab einer AIN EBL-Dicke von 4nm. Ab
dieser Dicke bricht die Leistung der parasitdren Lumineszenz ein und ist fiir AIN EBL-
Dicken >6nm geringer als die QW-Leistung. Dies kann damit erklart werden, dass
fir diinne undotierte EBLs die Diffusionsléange des Mg noch grof3 genug ist, um die
80%-igen Barrieren zu erreichen und hier tiefe Storstellen als Rekombinationszentren
zu bilden. Mit steigender Dicke der undotierten AIN EBLs erreicht immer weniger Mg
die Barrieren und die Leistung der parasitdren Lumineszenz bricht ein. Fiir maximales
Elektronenblockierverhalten bei gleichzeitiger moglichst maximaler Lochinjektion sowie
der Unterdriickung von Mg-Riickdiffusion ist ein undotierter AIN EBL mit einer Dicke
zwischen 6 nm und 8 nm am vorteilhaftesten.

7.2 Verbesserte Lochinjektion in die aktive Zone

Wie bereits in den vorangegangenen Abschnitten ersichtlich wurde, ist fiir eine Steigerung
der CIE der LEDs nicht nur die Reduzierung des Elektronenleckstroms durch die
Nutzung eines EBLs von entscheidender Bedeutung, sondern auch die Fahigkeit, Locher
in die aktive Zone zu injizieren. Da der EBL auf maximale Elektronenblockierfdhigkeit
optimiert wurde, sollen zur effektiven Lochinjektion die darauffolgenden Schichten im
Heterostrukturdesign entsprechend angepasst werden. Dabei sind die Zusammensetzung
des HILs als auch des AlGaN:Mg-SLs sowie die Dotierung dieser Schichten entscheidend.
In den folgenden Abschnitten soll deren Einfluss auf die Emissionseigenschaften der
LEDs tiberpriift werden.

7.2.1 Einfluss der HIL Zusammensetzung

Bei den Untersuchungen zur Bestimmung des Ursprungs der parasitdren Lumineszenz
wurde bereits beobachtet, dass die Zusammensetzung des HILs die Emissionscharak-
teristik der LEDs beeinflusst. Dabei war bereits ersichtlich, dass bei einem Al-Gehalt
von 50% des HILs keine QW-Lumineszenz zu beobachten ist. Fiir LEDs mit 6 nm
dotiertem AIN:Mg EBL und 70% Al im 25nm dicken HIL sowie mit einem gestuften
HIL mit je 12,5nm 80% und 60% konnte QW-Lumineszenz beobachtet werden (vgl.
Abbildung 7.3 (e)). Im Folgenden sollen die Emissionseigenschaften dieser LED-Hete-
rostrukturen mit vergleichbaren LEDs mit einem 8 nm dicken undotierten AIN EBL
verglichen werden. Alle LEDs besitzen dabei eine AIN:Mg p-Seite.

In Abbildung 7.7 sind die Spektren (a) sowie die integrierte Leistung, die Leistung der
QW-Lumineszenz und der parasitdren Lumineszenz (b) der LEDs mit verschiedenen
Kombinationen aus EBL und HIL dargestellt. Fiir alle LEDs ist QW-Lumineszenz
bei 245nm zu beobachten. Die LEDs mit 6 nm dotiertem AIN:Mg EBL weisen zudem
parasitidre Lumineszenz bei 280 nm auf, welche durch die Nutzung des 8 nm undotierten
AIN EBLs stark unterdriickt ist.

Die Anderung der Leistung der QW-Emission lisst sich durch eine Anderung der CIE
erklaren. Wird der HIL von 70% Al auf einen gestuften HIL mit 80%/60% geéndert,
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Abbildung 7.7: Spektren (a) sowie integrierte Leistung, die Leistung der QWs und der parasitiren
Lumineszenz (b) fir LEDs mit unterschiedlicher HIL Zusammensetzung bei Verwendung eines 6 nm
dicken dotierten AIN:Mg EBLs und 8 nm dicken undotierten AIN EBLs. (EL-Messungen teilweise von
M. Guttmann und C. Kuhn, TU Berlin.)

miissen die Locher im Valenzband kleinere energetische Barrieren zum AIN:Mg EBL
iiberwinden, um in die aktive Zone injiziert zu werden. Dies resultiert in einer gesteigerten
QW-Lumineszenz. Vergleicht man das Emissionsverhalten der LEDs mit 70% HIL und
80%/60% gestuften HIL bei Nutzung eines undotierten AIN EBLs, kann festgestellt
werden, dass die Leistung der QW-Lumineszenz (im Rahmen der Reproduzierbarkeit)
konstant bleibt. Die parasitdre Lumineszenz ist fiir beide HIL Strukturen unterdriickt,
da die Dichte der tiefen Storstellen an der Barrieren-EBL-Grenzfliche reduziert ist.
Vergleichbar zur Nutzung des dotierten AIN:Mg EBLs ist eine leichte Steigerung der QW-
Lumineszenz bei Nutzung des 80%/60% gestuften HILs zu beobachten, welche auf eine
gesteigerte CIE, aufgrund reduzierter Energiebarrieren im Valenzband, zuriickzufithren
ist.

7.2.2 Einfluss der AlIGaN:Mg-Ubergitter Zusammensetzung

Wie in Kapitel 6 erwdhnt, hatte ein Grof3teil der bisher gezeigten LEDs eine AIN:Mg
p-Seite, welche nach einem Alg7Gag sN:Mg HIL gewachsen wurde (siehe FuBnote 10,
Seite 68). Diese wurde im Verlauf dieser Dissertation durch ein AlGaN:Mg/AlGaN:Mg
SL ersetzt, wobei die zuvor erzielten Ergebnisse zur Steigerung der Elektronenblockierei-
genschaften des EBLs auf ihre Giiltigkeit iiberpriift worden sind. Die Aktivierungsenergie
der Mg-Akzeptoren nimmt in AlGaN:Mg Einzelschichten mit steigendem Aluminiumge-
halt von 125meV - 200 meV fiir GaN:Mg auf ca. 500 meV fiir AIN:Mg zu [40-47]. Zudem
konnte gezeigt werden, dass die effektive Aktivierungsenergie der Mg-Akzeptoren in
(Al)GaN:Mg/Al(Ga)N:Mg-SLs gleicher mittlerer Zusammensetzung auf wenige 10 meV
abnimmt [46-49]. Durch die Verwendung von AlGaN:Mg/AlGaN:Mg SLs kann folglich
die Lochkonzentration innerhalb der p-Seite der LEDs im Vergleich zur Verwendung
von AlGaN:Mg Einzelschichten gesteigert werden. Gleichzeitig beeinflusst die mittle-
re Zusammensetzung des SLs die Lochinjektion in die aktive Zone der LEDs (siehe
Abschnitt 2.2.2).
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Um den Einfluss der Al,Ga;_,N:Mg/Al,Ga;_,N:Mg-SL Zusammensetzung auf das
Emissionsverhalten der LED-Heterostrukturen zu untersuchen, wurden vier SLs mit
x/y=0,42/0,25, z/y=0,42/0,32, =/y=0,58/0,5 und x/y=0,77/0,7 realisiert. Dabei
wurde das Cpa/Mg-Verhaltnis bei 3% /2% konstant gehalten. Alle LEDs wurden auf
eine Alp9Gag,1N:Si Stromspreizungsschicht gewachsen und besitzen eine dreifach MQW
aktive Zone mit Emissionswellenldnge bei 233 nm, einen 6 nm dicken undotierten AIN
EBL sowie einen 25nm dicken Al 7Gag 3N:Mg HIL und werden von einer 20 nm dicken
GaN:Mg Kontaktschicht abgeschlossen!'?. Mittels asymmetrischer RSMs nahe des AIN
(1015) Reflexes wurde die Zusammensetzung der SLs iiberpriift. Dabei wurde festgestellt,
dass der mittlere Al-Gehalt der SLs geringer ist als von der nominellen Zusammensetzung
der Einzelschicht-Kalibrierproben zu erwarten wére. Dies konnte auf eine Anderung der
Wachstumsbedingungen zuriickgefiihrt werden, wobei sich unter anderem die Temperatur
des Suszeptors durch Wechsel und Vorbelegung dndert. Unter der Annahme, dass sich
die Zusammensetzung der QWs und Barrieren im AlGaN:Mg-SL gleichwertig zu den
Kalibrierproben verschiebt, ergibt sich die Zusammensetzung der SLs zu x/y =0,35/0,19,
x/y=0,33/0,23, z/y=0,51/0,43 und x/y =0,74/0,66, wobei der Fehler beim Bestimmen
der Zusammensetzung aus den RSMs auf 4 3% des absoluten Al-Gehalts geschétzt
wurde.
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Abbildung 7.8: EL-Spektren (a) sowie integrierte Leistung, QW-Leistung und Leistung der parasitiren
Lumineszenz (b) fir LEDs mit verschiedenen AlGaN:Mg-SL Zusammensetzungen z/y=0,74/0,66,
z/y=0,51/0,43, x/y=0,33/0,23 und z/y=0,35/0,19. In (a) ist die spektrale Leistungsdichte mit
steigender Zusammensetzung um je eine GroBenordnung fiir bessere Sichtbarkeit verschoben. (EL-
Messungen von M. Guttmann und S. Kapanke, TU Berlin.)

In Abbildung 7.8 (a) sind die EL-Spektren der LEDs mit variierter AlGaN:Mg-SL Zu-
sammensetzung dargestellt. Es ist fir alle LED Strukturen QW-Lumineszenz bei 233 nm
zu erkennen sowie verschieden ausgeprigte parasitdre Lumineszenz. Fiir alle LEDs exis-
tiert eine schmale kurzwellige parasitire Lumineszenz P1 (325 nm fiir z/y=0,35/0,19,
290 nm fur z/y=0,74/0,66 SL), sowie eine breite langwellige parasitire Lumineszenz
P2 (~385nm fir z/y=0,35/0,19, ~335nm fir x/y=0,74/0,66). Beide parasitiren

12Dje Emissionscharakteristik der im Folgenden gezeigten LED-Heterostrukturen kann nicht direkt mit
denen der zuvor gezeigten LEDs verglichen werden. Ursache dafiir war ein Umbau der MOVPE-
Anlage, im Speziellen der Austausch des Heizers und des Suszeptors, was zu einer verdnderten
Temperaturverteilung sowie einer gednderten Einbaueffizienz der Ausgangstoffe fiihrt.
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Lumineszenzen schieben mit steigendem mittleren Al-Gehalt des AlGaN:Mg-SL zu
kiirzeren Wellenlédngen. Fiir das AlGaN:Mg-SL mit dem hochsten mittleren Al-Gehalt
(x/y=0,74/0,66) ist zudem das Auftreten einer weiteren parasitdren Lumineszenz P3 bei
305 nm zu erkennen. Die Leistung der parasitdren Lumineszenz ist fiir die drei LED- He-
terostrukuren mit den kleineren mittleren Al-Gehalten (z/y=0,35/0,19, z/y=0,33/0,23
und z/y=0,51/0,43) vergleichbar bei 3,1 pW-4,7 pW und steigt fiir die LED mit dem
hochsten mittleren Al-Gehalt des AlGaN:Mg-SL von z/y=0,74/0,66 auf 8 3uW an.
Dieser Anstieg resultiert dabei aus dem Auftreten des zusédtzlichen Lumineszenzanteils
P3. Betrachtet man die Leistung der QW-Lumineszenz, so ist diese fiir das AlGaN:Mg-SL
mit der Zusammensetzung von x/y =0,35/0,19 mit 0,8 u'W am stérksten ausgeprégt, fiir
die AlGaN:Mg-SL mit héherem mittleren Al-Gehalt vergleichbar bei 0,27 pW-0,4 pW.
Da alle AlGaN:Mg-SLs fiir die Emissionswellenlénge von 233 nm absorbierend sind, muss
die gesteigerte QW-Lumineszenz aus einer gesteigerten CIE resultieren. Mit steigendem
Al-Gehalt der AlGaN:Mg-SLs nimmt die Lochkonzentration aufgrund der steigenden
Aktivierungsenergie der Mg-Akzeptoren ab [40-47]. Gleichzeitig wird der energetische
Unterschied im Valenzband zwischen dem AlGaN:Mg-SL und HIL kleiner, wodurch die
Locher besser in Richtung der aktiven Zone transportiert werden kénnen. Die Uberla-
gerung dieser beiden Effekte resultiert dabei in der konstanten QW-Lumineszenz fiir
hohe mittlere Al-Gehalte des A1GaN:Mg-SL. Um das Auftreten der parasitdren Lumi-
neszenz sowie deren Verlauf zu erkldren, soll zunéchst der Ursprung der verschiedenen
Lumineszenzanteile geklart werden.

7.2.3 Ursprung der parasitaren Lumineszenz im Emissionsspektrum

Zur detaillierten Untersuchung des Emissionsverhaltens und der Identifikation der Lu-
mineszenzanteile wurden alle LED-Heterostrukturen sowohl mit EL, als auch mittels PL
und CL untersucht. Dabei wurde immer durch die Oberfliche der Strukturen angeregt.
Bei den CL-Messungen wurde zudem die Beschleunigungsspannung zwischen 3 kV und
10kV variiert, wodurch die Anregungstiefe von ~40nm auf ~200nm'3 ansteigt. Bei
den PL-Messungen wurde ein ArF-Excimer Laser mit einer Wellenldnge von 193 nm
verwendet. Die Anregungstiefe kann dabei fiir die vorliegenden mittleren Al-Gehalte
der SLs unter Verwendung eines Absorptionskoeffizienten von > 1 x 10° cm ™! [146] mit
Hilfe des Lambert-Beer ‘schen Gesetzes auf ca. 100 nm abgeschiitzt werden'®. Damit
konnen bei CL-Messungen mit ausreichend hoher Beschleunigungsspannung Ladungs-
trager innerhalb der n-Seite der LEDs angeregt werden, wohingegen bei PL-Messungen
Ladungstrager nur innerhalb der p-seitigen Schichten angeregt werden kénnen.

In Abbildung 7.9 sind die EL-, PL- und CL-Spektren der LEDs mit unterschiedlichen
AlGaN:Mg-SL Zusammensetzungen dargestellt. Die in den EL-Spektren erkennbaren Lu-
mineszenzanteile (QW, P1, P2, P3) sind in den PL- und CL-Spektren teilweise ebenfalls
zu erkennen, teilweise kommen weitere Emissionsanteile hinzu. In allen PL-Spektren ist
erkennbar, dass die QW-Lumineszenz bei 233 nm aufgrund der geringen Anregungstiefe
nicht detektiert wurde. Alle Emissionsanteile miissen folglich aus den p-seitigen Schich-
ten der LED stammen. In allen PL-Spektren sind fiir die verschiedenen AlGaN:Mg-SL
Zusammensetzungen drei Emissionsanteile enthalten. Eine Emission (P1), welche die

13 Angabe der Anregungstiefe fiir verschiedene Beschleunigungsspannungen von U. Zeimer, FBH Berlin.
14 Abschétzung der Anregungstiefe von C. Reich, TU Berlin.
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gleiche Wellenldnge besitzt wie die schmale parasitdre Emission in den EL-Spektren und
ebenfalls ihre Wellenlénge mit der AlGaN:Mg-SL Zusammensetzung dndert sowie zwei
weitere Emissionen bei 360 nm und 420 nm, welche fiir alle AlIGaN:Mg-SL. Zusammen-
setzungen die gleiche Wellenldnge beibehélt. Die 360 nm Emission kann dabei der GaN
NBE zugeordnet werden, die 420 nm Lumineszenz ist DAP-Ubergingen im GaN:Mg
zugeordnet [147]. Diese Lumineszenzen stammen dabei aus der GaN:Mg Kontaktschicht
der LEDs. Die Lumineszenz P1, welche mit dem Al-Gehalt der AlGaN:Mg-SLs schiebt
und die gleiche Wellenléinge wie die parasitédre Lumineszenz in den EL-Spektren hat,
kann in ihrem Ursprung demnach auf das AlGaN:Mg-SL begrenzt werden. Der zweite,
breite langwellige Emissionsanteil (P2) in den EL-Spektren kann in den PL-Messungen
nicht beobachtet werden oder ist von den anderen Emissionen iiberlagert. Fiir das
AlGaN:Mg-SL mit dem hochsten mittleren Al-Gehalt von x/y =0,74/0,66 kann in den
PL-Spektren das Auftreten eines weiteren Emissionsanteils bei 310nm (P3), wie es in
den EL-Spektren sichtbar ist, nicht eindeutig beobachtet werden.

Betrachtet man die CL-Spektren fiir verschiedene Beschleunigungsspannungen zwi-
schen 3kV und 10kV, kénnen bis zu vier Emissionsanteile beobachtet werden. In allen
CL-Spektren kann bei 233 nm QW-Lumineszenz ab einer Beschleunigungsspannung
von 3kV -5kV beobachtet werden. Demnach ist fiir kleinere Beschleunigungsspannun-
gen die Anregung ausschliefilich in den p-seitigen Schichten der LED, fir grofiere
Beschleunigungsspannungen ebenfalls in den n-seitigen Schichten der LED. Die parasi-
tare Lumineszenz (P1), welche auch in EL- und PL-Spektren sichtbar ist, kann auch
in den CL-Spektren beobachtet werden und verschiebt sich mit steigendem Al-Gehalt
der AlGaN:Mg-SL zu kiirzeren Wellenldngen. Da diese Emission auch bei kleinen Be-
schleunigungsspannungen von 3 kV sichtbar ist, muss sie aus oberflichennahen Schichten
stammen. Fiir die LED mit dem hochsten mittleren Al-Gehalt des AlGaN:Mg-SLs
von x/y=0,74/0,66 ist ebenfalls die Ausbildung des zusétzlichen Emissionsanteils (P3)
zu erkennen. Dieses AlGaN:Mg-SL besitzt die Besonderheit, dass die Barrieren des
AlGaN:Mg-SLs einen grofleren Al-Gehalt haben als der HIL. Dies kann zum Einschluss
von Elektronen im HIL sowie strahlender Rekombination fithren. Weiterhin ist in den
CL-Spektren fiir grole Beschleunigungsspannungen eine breite Lumineszenz zwischen
350 nm und 500 nm zu erkennen. Das Maximum dieser Lumineszenz liegt bei 400 nm
und scheint sich nicht mit dem Al-Gehalt der AlGaN:Mg-SL zu verschieben, nimmt
aber mit steigender Beschleunigungsspannung stark an Intensitét zu. Dies spricht dafiir,
dass diese Lumineszenz aus den n-seitigen Schichten der LED Struktur stammt. Bei
Untersuchungen des Lumineszenzverhaltens von Al gGag2N:Si Schichten mittels CL
konnte ebenfalls Emission bei 400 nm festgestellt werden. Diese wurde Ubergéingen von
Si zu dreifach negativ geladenen Gruppe-III-Vakanzen (Vi) zugeordnet [118, 148].
Die breite langwellige Lumineszenz (P2) aus den EL-Spektren kann in den CL-Spektren
nicht eindeutig identifiziert werden. Fiir die LEDs mit der geringeren AlGaN:Mg-SL
Zusammensetzung (35%/19%, 33%/23%) ist dieser Lumineszenzanteil vermutlich von
der breiten Lumineszenz aus den Si-dotierten Schichten {iberlagert. Es ist nur eine
geringfiigige Verschiebung des Emissionsmaximums mit steigender Beschleunigungsspan-
nung ins Langwellige zu beobachten. Fiir AlGaN:Mg-SL mit hoherer Zusammensetzung
(51%/43%, 74%/66%) und damit einer stirkeren Wellenldngenseparation der Si-Vi®
Ubergénge und der P2 Lumineszenz ist eine leichte Schulter bei 350 nm bzw. 340 nm zu
erkennen, welche unter Umstédnden dem Emissionsanteil P2 zugeordnet werden kann.
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Es bleibt festzuhalten, dass:

(i) die QW-Lumineszenz aufgrund der geringen Anregungstiefe von < 100 nm nicht in
PL-Spektren sichtbar ist. Alle Lumineszenzanteile in den PL-Spektren stammen
aus den p-seitigen Schichten der LED-Heterostruktur.

(ii) die QW-Lumineszenz in den CL-Spektren nur fiir Beschleunigungsspannungen
> 5KV sichtbar ist. Lumineszenzanteile bei kleineren Beschleunigungsspannungen
stammen folglich aus den p-seitigen Schichten der LED-Heterostruktur.

(iii) die parasitdren Lumineszenzen P1 in PL- und CL-Spektren beobachtet werden
kénnen und sich analog zu den EL-Spektren mit steigenden AlGaN:Mg-SL Zu-
sammensetzung verschieben. Sie miissen aus den p-seitigen Schichten der LED-
Heterostruktur stammen.

(iv) der parasitidre Lumineszenzanteil P3 ausschlieflich fiir hohe AlGaN:Mg-SL Zu-
sammensetzung von 74%/66% beobachtbar ist. Aufgrund der energetisch hoheren
Barrieren des AlGaN:Mg-SL im Vergleich zum HIL und damit moéglichem Elektro-
neneinschluss stammt diese Lumineszenz vermutlich aus dem HIL.

(v) die parasitdre Lumineszenz P2 in PL- und CL- Spektren nicht oder nicht ein-
deutig sichtbar ist. Eine Moglichkeit dafiir kénnte die Uberlagerung mit anderen
Lumineszenzanteilen sein. Es kann jedoch nicht ausgeschlossen werden, dass die
Lumineszenz P2 in den EL-Spektren nur aufgrund von spannungsinduzierten
Bandverzerrungen sichtbar ist, welche in den PL- und CL-Messungen nicht vor-
kommen.

(vi) die zusdtzlichen Lumineszenzanteile in den PL- und CL-Spektren anderen Schichten
zugeordnet werden kénnen, welche in EL-Messungen nicht angeregt sind. In den PL-
Spektren konnten Band-zu-Band Rekombinationen in GaN bei 360 nm beobachtet
werden sowie DAP-Uberginge des GaN:Mg. Zudem konnte in den CL-Spektren
bei hohen Beschleunigungsspannungen breite Lumineszenz bei 350 nm - 500 nm
der DAP-Rekombination von Si nach Vi zugeordnet werden.

Die Untersuchungen der LED-Heterostrukturen mittels PL und CL weisen darauf hin,
dass die parasitdren Lumineszenzen aus dem AlGaN:Mg-SL bzw. dem HIL stammen.
Vergleichbar zu den Untersuchungen in Kapitel 7.1 zur 280 nm Lumineszenz kommen
DAP-Ubergéinge von Vy3 nach Mg® oder vom Leitungsband zu Mg® in Frage, welche
von Nakarmi et al. [40] und Imura et al. [149] beobachtet worden sind. Es ist davon
auszugehen, dass strahlende Rekombinationen im AlGaN:Mg-SL aus den Quantenfilmen
stammen, da die Ladungstriger hier eingeschlossen werden.

In Abbildung 7.10 sind die Emissionsenergien der parasitdren Lumineszenzen P1, P2
und P3 aus den EL-Messungen iiber den Al-Gehalt der AlGaN:Mg-SL Quantenfilme
bzw. des HILs sowie beobachtete Ubergangsenergien von F¢ nach Mg® und V37
nach Mg® [40, 149] aufgetragen. Des Weiteren ist die NBE-Ubergangsenergie vom
Leitungsband ins Valenzband dargestellt, welche von Nakarmi et al. [40] iibernommen
wurde. Dabei wurden fiir die Bandliicken Eq,ny =3,5¢V und E 4y =6,11eV sowie ein
Bowing-Parameter b=1¢eV angenommen. Die Emissionsenergien von Nakarmi et al.
wurden mittels PL bei 10 K aufgenommen, die Emissionsenergien von Imura et al.
wurden mittels CL bei Raumtemperatur aufgenommen. Da sich die Daten von Nakarmi
et al. und Imura et al. in ihrer Emissionsenergie nicht wesentlich unterscheiden, wird
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davon ausgegangen, dass EL-Messungen bei Raumtemperatur vergleichbare Ergebnisse
beziiglich der Emissionsenergie liefern. Ein Unterschied zwischen den EL- und PL-
bzw. CL-Daten kann jedoch durch die angelegte Spannung bei den EL-Messungen
entstehen. Zudem sind die untersuchten Schichten bei Nakarmi et al. und Imura et al.
vergleichsweise dicke Einzelschichten.

Betrachtet man die ermittelten Emissionsenergien, kann beobachtet werden, dass P1
mit steigender AlGaN:Mg-SL Quantenfilmzusammensetzung zunéchst mit NBE {iber-
einstimmt, die Ec nach Mg® Ubergangsenergie kreuzt und sich der V3 nach Mg
Ubergangsenergie annihert. P2 ist in guter Ubereinstimmung mit der Ubergangsenergie
von Vn*t nach Mg fiir kleine AlGaN:Mg-SL Quantenfilmzusammensetzungen, ist
jedoch fiir hohe Zusammensetzungen zu langwellig. Grundsétzlich ist festzustellen, dass
der energetische Abstand von P1 und P2 in guter Ubereinstimmung zu den Ubergangs-
energien von Vx3t nach Mg? bzw. E¢ nach Mg® ist und dieselbe Tendenz aufweist. Die
Abweichung zur Literatur kénnte in der Ubergitterstruktur liegen, da es aufgrund der
Polaristionsfelder zu einer Verzerrung der Bandstruktur kommt. Uber eine Verschiebung
der energetischen Niveaus, welche die parasitdre Lumineszenz hervorrufen, kann jedoch
nur spekuliert werden. Fiir die parasitdre Lumineszenz P3, welche nur in den LED-
Heterostrukturen mit der héchsten AlGaN:Mg-SL Zusammensetzung beobachtbar ist,
kann festgestellt werden, dass die Emissionsenergie unter der Annahme von Emission
innerhalb des HILs in guter Ubereinstimmung zur Ubergangsenergie von Vx3' nach
MgV ist. Wegen der vergleichsweise grofien Dicke des HILs (25 nm) zu den AlIGaN:Mg-SL
Quantenfilmen (2,5nm) kann eine Verschiebung der energetischen Niveaus aufgrund
von Polarisationsfeldern, vergleichbar zu den Untersuchungen der 280 nm parsitéren
Lumineszenz in Abschnitt 7.1, ausgeschlossen werden.

7.2.4 Einfluss der HIL und AlGaN:Mg-Ubergitter Dotierung

Wie bereits in Abschnitt 7.1 festgestellt wurde, hat die Dotierung einer Schicht einen
entscheidenden Einfluss auf die Emissionscharakteristik und die CIE der LEDs. Um
den Einfluss der HIL und AlGaN:Mg-SL Dotierung zu testen, wurde das CpsMg/III-
Verhéltnis wihrend des Wachstums zwischen 1% und 4% im HIL (0,75%/0,5% bis 3%/2%
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im AlGaN:Mg-SL) variiert. Alle LED-Heterostrukturen beinhalten eine dreifach MQW
aktive Zone mit Emissionswellenlénge von 233 nm und wurden auf einer Alg 9Gag 1N:Si
Stromspreizungsschicht gewachsen. Ein undotierter 6 nm dicker AIN EBL genutzt.
Der HIL war in allen LEDs 25nm dick und hatte einen Al-Gehalt von 70%, das
AlGaN:Mg-SL hatte eine Zusammensetzung von 35%/19%. Alle LEDs wurden mittels
photolithographischer Methoden prozessiert [76, 150] und ohne Vereinzelung der Chips
charakterisiert. Der p-Kontakt hatte eine fingerartige Fliche von 0,02 mm?. Es wurde
bei der Charakterisierung dieser LEDs festgestellt, dass es fiir kleine CpaMg-Verhéltnisse
innerhalb des AlGaN:Mg-SL zu einem Einbrennverhalten, d.h. einer Steigerung der QW-
Leistung mit zunehmender Betriebszeit, kommt. Dieses Einbrennverhalten ist zudem
vom angelegten Strom und von der Temperatur abhéngig. Es bleibt jedoch festzuhalten,
dass alle gezeigten Spektren und Leistungen nach Sattigung der Leistung aufgenommen
sind.
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Abbildung 7.11: Spektren (a) sowie integrierte Leistung der QWs und der parasitiren Lumineszenz (b)
fiir LEDs mit unterschiedlicher HIL und AlGaN:Mg-SL Dotierung. (EL-Messungen von M. Guttmann
und J. Jordan, TU Berlin.)

In Abbildung 7.11 sind die Spektren (a) und die integrierte Leistung, die Leistung
der QWs und der parasitdren Lumineszenz (b) von prozessierten LEDs mit variabler
Dotierung des HILs und des AlGaN:Mg-SL dargestellt. Zudem sind in Abbildung 7.11 (b)
die Betriebsspannungen dargestellt. Alle LEDs zeigen 233 nm QW-Lumineszenz. Des
Weiteren sind drei verschiedene spektrale Anteile zu erkennen, welche nicht aus den QWs
stammen: erstens, ein relativ geringer Anteil bei 275 nm, zweitens, deutliche parasitére
Lumineszenz mit geringer spektraler Verbreiterung bei 325nm und drittens, breite
parasitidre Lumineszenz zwischen 350 nm und 450 nm, welche auf der kurzwelligen Seite
mit der 325 nm Lumineszenz iiberlagert. Die 275 nm Lumineszenz stammt hierbei aus
Ubergingen von Vx>t nach Mg® an der Grenzfliche von der letzten Barriere zum AIN
EBL, wie sie bei den Untersuchungen zur Steigerung der Elektronenblockiereigenschaften
des EBLs identifiziert worden ist (sieche Abschnitt 7.1). In den hier untersuchten LEDs
ist diese Lumineszenz nur schwach ausgepragt, da aufgrund des verwendeten undotierten
EBLSs nur eine geringe Anzahl von Mg-Atomen bis zu dieser Schicht diffundieren kann.
Der Ursprung der parasitdren Lumineszenz bei 325 nm wurde im vorherigen Abschnitt
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auf Uberginge von E¢ nach Mg, die 350 nm - 450 nm auf Ubergénge von V?I(IJF nach
Mg zuriickgefiihrt.

Betrachtet man den Verlauf der QW-Leistung, kann festgestellt werden, dass diese mit
steigender Mg-Dotierung des HILs und AlGaN:Mg-SLs abnimmt. Dabei bleibt die QW-
Emission bis zu einem CpaMg/III-Verhéltnis von 3% dominant, dartiber hinaus stammt
der grofite Teil der integrierten Leistung aus den parasitdren Lumineszenzanteilen. Dieses
Verhalten muss aus einer reduzierten CIE, im Speziellen einer reduzierten Lochinjektion,
resultieren. Mogliche Ursachen kénnen dabei Kompensations- und Selbstkompensations-
effekte des Mg [145] sein. Diese resultieren in einer geringeren Anzahl vom Akzeptoren,
einer ansteigenden Fermi-Energie und einer geringeren freien Ladungstrigerkonzentra-
tion. Die Betriebsspannung der LEDs bei 20 mA ist fiir alle CpaMg/III-Verhéltnisse
konstant zwischen 17V und 19V. Es ist daher zu vermuten, dass aufgrund des gleichen
Energieeintrags die Erwédrmung innerhalb der LEDs gleich ist.

Es ist davon auszugehen, dass die reduzierte QW-Leistung mit steigendem CpoMg /I11-
Verhiltnis durch einen Anstieg des Elektronenleckstroms und damit einhergehend
einer geringeren Lochinjektion hervorgerufen wird. Unterstiitzt wird diese Annahme
durch die beobachtete Abnahme der parasitdre Lumineszenz bei 275 nm mit steigendem
Cp2Mg/I11-Verhéltnis. Die abnehmende CIE resultiert in einer geringeren Lochdichte
innerhalb der aktiven Zone, also auch an der Grenzfliche von der letzten Barriere
zum EBL und damit in einer reduzierten strahlenden Rekombinationsrate, der hier
vorhandenen DAP-Ubergiinge. Es ist jedoch keine signifikante Anderung der Leistung
der parasitdren Lumineszenz bei 325nm und zwischen 350 nm und 450 nm, welche
aus dem AlGaN:Mg-SL stammen, mit dem CpsMg Verhéltnis zu beobachten. Eine
mogliche Erklarung dafiir konnte im Verhéltnis der strahlenden und nicht-strahlenden
Rekombinationsrate innerhalb des AlGaN:Mg-SL gefunden werden. Unter der Annahme,
dass unabhéngig von der HIL und AlGaN:Mg-SL Dotierung ein sehr grofier Prozentsatz
der Elektronen in die p-Seite gelangt, wobei davon erneut ein grofler Prozentsatz nicht-
strahlend im AlGaN:Mg-SL rekombiniert, kann vermutet werden, dass eine kleine
Anderung der Lochinjektion durch Reduktion des CpaMg Verhiltnisses sich mafgeblich
in einer Anderung der QW-Leistung manifestiert, jedoch einen vernachlissigbar kleinen
Einfluss auf die Leistung der parasitdren Lumineszenz hat.

Eine nennenswerte Beobachtung in der spektralen Verteilung der parasitdren Lumines-
zenz ist, dass fiir kleine CpoMg-Verhéltnisse zwischen 1% und 3% ein breites Maximum
zwischen 300nm und 450nm zu erkennen ist, welches aus einer Uberlagerung der
Ec nach Mg® und \/31\;r nach Mg? Uberginge stammt. Fiir groBe CpsMg-Verhiltnisse
iiber 2,5% bildet sich ein scharfes Maximum der 325 nm Lumineszenz aus, welches aus
den Ec nach Mg® Ubergiingen resultiert. Uber die Ursache dieser Verschiebung der
spektralen Anteile kann zur Zeit nur spekuliert werden. Es steht zur Vermutung, dass
die Verschiebung aus einem Zusammenspiel der Dichte der VB‘N+ und Mg Zustinde
sowie einer Verschiebung der Fermi-Energie in Abhéngigkeit der Akzeptordichte unter
Beriicksichtigung von Mg-Selbstkompensationseffekten resultiert.

7.2.5 Weitere Ansatze zur Steigerung der Injektionseffizienz

Im Verlauf der Forschungsarbeiten zur Steigerung der CIE wurden weitere Ergebnisse
erzielt, jedoch nicht weiter verfolgt. Dies ist Aufgabe kiinftiger Forschung. Zum einen
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wurde festgestellt, dass Sauerstoff in der Glovebox, also auflerhalb des Reaktors und
nur in Kontakt mit dem Reaktorinneren wahrend des Einlegens der Substrate, fiir einen
unbestimmten Zeitraum der Forschungsarbeiten vorhanden war. Ein Abdichten der
Glovebox und folglich einer Reduktion des Sauerstoffs fithrte zu einer Steigerung der
QW-Lumineszenz. Zum anderen konnten Forschungsarbeiten an 265 nm Laserdioden
erhebliche Fortschritte bei der Ladungstrigerinjektion durch die Verwendung von kurz-
periodigen Ubergittern (SPSL von engl. short period superlattice) [49, 151] erzielen. Die
Ergebnisse sollen hier mit der zuvor gezeigten LED-Heterostruktur verglichen werden.

Alle LEDs besitzen dabei eine AlygGag 1N:Si Stromspreizungsschicht, eine dreifach
AlGaN MQW aktive Zone und einen 6 nm undotierten AIN EBL. Proben A und B
besitzen einen 25 nm dicken Alp;Gag3N:Mg HIL, ein Al,Ga;_,N:Mg/Al,Ga;_,N:Mg-
SL (x=0,35, y=0,19) mit je 2,5nm Schichtdicke bei 30 Perioden sowie eine 20 nm
GaN:Mg Kontaktschicht. Probe C besitzt keinen HIL. Auf den AIN EBL folgt direkt
ein AlpsGag2N:Mg/Alp 6Gag 4 N:Mg-SPSL mit je 0,9nm Schichtdicke bei 55 Perioden
sowie eine 20nm dicke GaN:Mg Kontaktschicht. Probe B und C wurden dabei nach
Behebung des Og-Lecks innerhalb der Glovebox gewachsen.
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Abbildung 7.12: Spektren (a) sowie integrierte Leistung, QW-Leistung und Leistung der parasitidren
Lumineszenz (b) fir LEDs AlGaN:Mg-SL (A), AlGaN:Mg-SL bei reduziertem O» innerhalb der Glovebox
(B) und AlGaN:Mg-SPSL (C). (EL-Messungen von M. Guttmann und S. Kapanke, TU Berlin.)

In Abbildung 7.12 sind die Spektren (a) sowie die integrierte Leistung, die Leistung der
QWs und der parasitére Lumineszenz (b) dargestellt. Das Inset von (a) zeigt zudem die
Strom-Leistungskennlinie der LEDs. Alle LEDs zeigen QW-Lumineszenz bei 233 nm
sowie schwach ausgeprigte parasitdre Lumineszenz zwischen 300 nm und 450 nm (1,3 pW
- 3nW), welche durch die in den Abschnitten 7.1 und 7.2 gezeigten Optimierungen
deutlich unterdriickt ist. Vergleicht man Probe A mit Probe B, so ist ersichtlich, dass
die durchschnittliche QW-Leistung von 7,4 nW auf 10,3 pW ansteigt. Da beide Proben
nominell identisch sind, wurde die Leistungssteigerung von x~40% auf die Reduktion
des Og innerhalb der Glovebox zuriickgefiihrt. Zudem konnten SIMS-Messungen [116]
eine Sauerstoffkonzentration in Probe A innerhalb der n-Seite von ~3 x 10'® cm™3
detektieren, wohingegen Vergleichsproben nach Behebung des Os-Lecks Sauerstoffkon-
zentrationen von < 5 x 1017 cm ™2 aufwiesen. Dabei kann Sauerstoff innerhalb der n-Seite
der LEDs auf Zwischengitterplitzen (O;) oder in Form von (Vi1-20y) - oder (Vi1-On)?-
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7.3. Zusammenfassung

Komplexen Akzeptorzustinde bilden [126, 138, 148, 152], welche die n-Leitfahigkeit
herabsetzen und somit die CIE beeintréachtigen. Des Weiteren ist denkbar, dass O4 als
Punktdefekt innerhalb der aktiven Zone die nicht-strahlende Rekombinationsrate erhéht
und somit die IQE reduziert. Da alle zuvor gezeigten LED-Heterostrukturen eine erhéh-
te Sauerstoffkonzentration aufweisen, welche durch den Anlagendefekt hervorgerufen
wurde, ist davon auszugehen, dass die beobachteten Zusammenhénge ihre Giltigkeit
behalten.

Vergleicht man Probe B und C, ist eine weitere Steigerung der durchschnittlichen
QW-Leistung von 10,3 pW auf 15,3 nW (/48%) zu erkennen. Diese Leistungssteigerung
kann ebenfalls auf eine gesteigerte CIE zuriickgefiithrt werden. Zum einen konnte fiir
Alp 6Gag 4N:Mg-SPSL gezeigt werden, dass die Leitfdhigkeit aufgrund einer reduzierten
effektiven Aktivierungsenergie der Mg-Akzeptoren im Vergleich zu dicken Schichten
gesteigert wird [49]. Der Verzicht auf einen 25nm dicken AlGaN-HIL kénnte daher
ebenfalls zu einer gesteigerten CIE fiihren. Zum anderen ist durch die Nutzung einer
einzelnen Schicht (AlpgGag2N:Mg/Aly sGag4N:Mg-SPSL anstatt Al 7Gag3N:Mg HIL
und Al 35Gag g5 N:Mg/Alp 19Gag g1-SL) die Anzahl der Valenzbanddiskontinuitéten
reduziert, wodurch Ladungstriagerakkumulation an diesen Grenzflachen verhindert wird.

Die Reduktion des Sauerstoffs innerhalb der Glovebox und folglich die Reduktion von
Punktdefekten innerhalb der LED-Heterostruktur sowie die Verwendung von hoch-
aluminiumhaltigen Al1GaN:Mg-SPSLs zur Steigerung der CIE sind vielversprechende
Ansétze zur weiteren Steigerung der Emissionsleitung der LEDs.

7.3 Zusammenfassung

Zur Steigerung der CIE von UVC LEDs mit Emissionswellenldnge < 250 nm wurden
zwei wesentlich Aspekte untersucht. Zum einen der Einfluss der Elektronensperrschicht
auf das Elektronenblockierverhalten, zum anderen der Einfluss der Lochinjektionsschicht
und des AlGaN:Mg-SL zur effektiven Lochinjektion.

Durch gezielte Variation der LED-Heterostruktur zur Untersuchung des Verhaltens der
Emissionscharakteristik in Abhéngigkeit von der EBL-Dicke und Dotierung, HIL Zusam-
mensetzung, AlGaN:Mg-SL Zusammensetzung und HIL und AlGaN:Mg-SL Dotierung
konnte herausgefunden werden, dass:

(i) die Schichtdicke eines AIN(:Mg) EBL entscheidend fiir die Blockierung der Elek-
tronen ist. Zu kleine EBL-Dicken fiithren zu Elektronenleckstromen, welche in der
p-Seite mit Lochern rekombinieren und damit nicht mehr innerhalb der aktiven
Zone zur Verfiigung stehen. Dies fithrt zu geringer QW-Leistung. Fiir zu grofle
EBL-Schichtdicken wirkt der EBL als Lochblockierschicht. Eine EBL-Dicke von
6 nm - 8nm wurde bei der Verwendung von Alg 70Gag 28N/ Alg g2Gag 18N MQWs,
eines Al 7Gag 3N:Mg HIL und eines Alj 33Gag g7N:Mg/Alg 23Gag 77N:Mg p-SLs
bzw. einer AIN:Mg p-Seite als am wirksamsten gefunden.

(ii) die EBL-Dotierung einen entscheidenden Einfluss auf die Emissionscharakteristik
der LEDs hat. Durch Dotierung des EBLs kommt es, in Abhdngigkeit von der
EBL-Dicke, zu Riickdiffusion der Mg-Atome in die letzte Barriere. Aufgrund der
starken Bandverbiegung an der Heterogrenzfliche von der letzten Barriere zum
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(iii)

EBL kommt es zur Ladungstriagerakkumulation, welche tiber Mg-induzierte DAP-
Ubergéinge rekombinieren. Die Nutzung eines undotierten AIN EBL mit einer
Schichtdicke von > 6 nm ist erforderlich, um die Riickdiffusion des Mg in die letzte
Barriere und damit die parasitidre Lumineszenz bei 280 nm zu unterdriicken.

die HIL Zusammensetzung entscheidend fiir die Lochinjektion ist. Ein zu grofler
energetischer Unterschied im Valenzband vom HIL zum EBL bewirkt Lochblockie-
rung und damit eine Reduktion der CIE. Bei Nutzung eines AIN(:Mg) EBLs wurde
ein 70%-iger HIL als wirksam befunden, wobei eine geringe Leistungssteigerung der
QW-Lumineszenz durch Nutzung eines gestuften 80%/60% HILs erzielt werden
konnte.

durch geeignete Wahl der Zusammensetzung des AlGaN:Mg-SL die Lochinjektion
deutlich gesteigert werden kann. Bei Nutzung eines AIN(:Mg) EBLs und eines
70%-igen HILs wurde ein 35%/19% AlGaN:Mg-SL als am wirksamsten befunden.
Ansétze der Verwendung von hoch-aluminiumhaltigen Al1GaN:Mg-SPSLs zeigen
deutliches Potential zur weiteren Steigerung der QW-Emissionsleistung.

die Dotierung des HILs und des AlGaN:Mg-SLs entscheidenden Einfluss auf die
Emissionscharakteristik und die CIE der LEDs hat. Mit steigender Dotierung
der beiden Schichten nimmt die QW-Lumineszenz ab, was durch Kompensati-
onseffekte der Mg-Akzeptoren hervorgerufen wird und in einer reduzierten CIE
resultiert. Durch den Vergleich von EL-, PL- und CL-Spektren mit der Literatur
war es moglich, den Ursprung der parasitiren Lumineszenz auf Ubergéinge vom
Leitungsband und von Gruppe-III-Vakanzen zum Mg-Akzeptor zu ermitteln.
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8 Entwicklung von UVC LED-
Bauelementen fiir die Gassensorik

Gasdetektion von NO kann mittels Absorption von Licht bei 226 nm realisiert werden. Im
folgenden Kapitel wird das Funktionsprinzip eines Prototypen zur Detektion von NO mit
den realisierten LEDs gezeigt. Dabei werden die spektrale Leistungsdichte bei 226 nm in
Abhéngigkeit von der Emissionswellenldnge der LEDs sowie die Emissionseigenschaften
in Abhangigkeit vom LED-Chipdesign untersucht, mit dem Ziel, maximale Lichtleistung
bei 226 nm zu realisieren. Teile der folgenden Betrachtungen sind in [37] dargestellt.

8.1 Einfluss der Wellenlange auf die spektrale Leistungsdichte

Um den Einfluss der Emissionwellenléinge der LEDs auf die spektrale Leistungsdichte bei
226 nm zu untersuchen, wurde die Al,Ga;_,N/Al,Ga;_,N MQW aktive Zone in ihrer
Zusammensetzung variiert (0,71 < x <0,89, 0,78 <y <0,95). Dabei wurde sowohl der Al-
Gehalt der QWs als auch der Barrieren verdndert, um vergleichbaren Ladungstréagerein-
schluss zu gewihrleisten!®. Es wurden fiir LEDs mit Emissionswellenléinge oberhalb von
245nm AlygGag2N:Si Stromspreizungsschichten genutzt, fiir Emissionswellenléngen
unterhalb von 245nm wurde Alg 9Gag,1N:Si als Stromspreizungsschicht verwendet, um
Transparenz fiir das emittierte Licht zu erhalten. Auf die aktive Zone folgt, entsprechend
den Optimierungen aus Kapitel 7.1 und 7.2, ein 6 nm undotierter AIN EBL und ein
25nm dicker Aly7GagsN:Mg HIL. Die p-Seite der LEDs bestand teilweise aus AIN:Mg
(siehe Kapitel 6, Fuinote 10, Seite 68). Fiir zwei LEDs, welche nach den in Kapitel 7.2
beschriebenen Optimierungen zur Steigerung der CIE realisiert wurden, bestand die
p-Seite aus einem Al,Ga;_,N:Mg/Al,Ga;_,N:Mg-SL (x=0,35, y=0,19) sowie der
GaN:Mg Kontaktschicht. LEDs mit Emissionswellenldnge zwischen 229 nm und 263 nm
wurden realisiert.

In Abbildung 8.1 sind die Spektren der realisierten LEDs mit Emissionswellenlédnge
zwischen 229 nm und 263 nm dargestellt. Das Rauschniveau bei Wellenldngen unterhalb
der QW-Emission ist dabei, aufgrund der Umrechnung der integralen Leistung auf das

Die aktive Zone der beiden kurzwelligen LED-Heterostrukturen mit A =229 nm und A =232 nm ist
aufgrund eines Reaktorumbaus nicht direkt mit den anderen Proben vergleichbar. Zum einen wurde
festgestellt, dass die Zusammensetzung bei gleichem Gasphasenangebot teilweise erheblich abweicht
(Ax = 0,1), was unter Umsténden auf eine Anderung der Temperatur zuriickgefiihrt werden kann. Zum
anderen wurde eine Verschiebung der Emissionswellenlange bei gleicher Zusammensetzung beobachtet,
was moglicherweise in Lokalisationseffekten, aufgrund von Zusammensetzungsinhomogenitéiten,
begriindet liegt. Die nominelle Dicke der QWs und Barrieren, welche anhand von Kalibrierproben
bestimmt wurde, ist fiir die LEDs mit A =229 nm und A =232nm dqw = 2,2nm, dgarr. =5nm und
fiir die LEDs mit 235nm < A < 263 nm dqw = 1,6 nm, dparr. = 5,5 nm. Speziell fiir die langwelligen
LEDs mit A > 235nm, bei denen die Lokalisationeffekte vermutet werden, kann die Zusammensetzung
und Schichtdicke der aktiven Zone unter Umstédnden stark abweichen.
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Abbildung 8.1: EL-Spektren von LEDs mit Emissionswellenldnge zwischen 229,2nm und 263 nm.
Um die spektrale Leistungsdichte bei 226 nm zu bestimmen, wurden die Messwerte mit Mehrfach-
Gauf-Funktionen angenahert. Die QW-Anteile sind schraffiert dargestellt. LEDs besitzen entweder eine
AlGaN:Mg-SL (a, b) oder eine AIN:Mg p-Seite (c - f). (EL-Messungen von M. Guttmann, C. Reich und
S. Kapanke, TU Berlin.)
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8.1. Einfluss der Wellenldnge auf die spektrale Leistungsdichte

Spektrum, unterschiedlich stark ausgeprégt. Fiir die Bestimmung der spektralen Leis-
tungsdichte bei 226 nm wurden die Spektren mit Mehrfach-Gauf-Funktionen angenéhert
und die Leistung des QW-Anteils (schraffiert dargestellt) entnommen.
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Abbildung 8.2: Integrierte Leistung, QW-Leistung und Leistung der parasitdren Lumineszenz (a) sowie
spektrale Leistungsdichte bei 226 nm (b) der LEDs mit variierter Emissionswellenlange. (EL-Messungen
von M. Guttmann, C. Reich und S. Kapanke, TU Berlin.)

In Abbildung 8.2 ist die integrale Leistung, die Leistung der QW-Lumineszenz und die
Leistung der parasitdren Lumineszenz (a) sowie die spektrale Leistungsdichte bei 226 nm
(b) tiber die Emissionswellenldnge der LEDs dargestellt. Man erkennt in Abbildung 8.2 (a)
sowie den Spektren in Abbildung 8.1 (c - f) fir die LEDs mit AIN p-Seite, dass die
durchschnittliche Leistung der parasitdren Lumineszenz zwischen 2 pW und 16 pW
gering ist. Die durchschnittliche Leistung der QW-Lumineszenz ist oberhalb von 238 nm
dominant und nimmt exponentiell von 881 pW bei 263,3 nm auf 41 pW bei 238,8 nm ab.

Im Vergleich zu diesem wellenldngenabhéngigen Leistungsverlust fallt fir die LED
mit Emissionswellenlénge von 235,5 nm die QW-Leistung iibermafig stark auf 1,8 pW
ab. Dieses Verhalten ist ebenfalls fiir die LEDs mit AlGaN:Mg-SL zu erkennen (vgl.
Abbildung 8.1 (a, b)). Durch die Optimierungen der CIE ist bei 232,5 nm dominante
QW-Lumineszenz mit 7,4 pW zu erkennen, bei einer Reduktion der Wellenlénge auf
229.2nm fallt die QW-Leistung auf 0,064 ptW ab. Die Leistung der parasitidren Lu-
mineszenz dieser LEDs liegt zwischen 1 pW und 2 pW. Betrachtet man die spektrale
Leistungsdichte dieser LEDs bei 226 nm in Abbildung 8.2 (b), ist fiir die LEDs mit AIN
p-Seite zu erkennen, dass mit abnehmender Wellenlédnge von 246,4 nm nach 238,8 nm
der spektrale Anteil bei 226 nm zunéchst von 0,9nW/nm auf 16,2nW/nm aufgrund
der Verschiebung der Hauptemission zu kiirzeren Wellenldngen zunimmt. Die LED mit
Emissionswellenlénge von 263,3 nm zeigt keine spektrale Leistung bei 226 nm. Es ist
anzumerken, dass bei den beiden LEDs mit Emissionswellenldnge A > 245 nm Absorption
des Lichts innerhalb des Al gGag2N:Si und damit einer Unterschétzung der spektralen
Leistung bei 226 nm moglich ist. Eine Verschiebung der Wellenldnge nach 235,5 nm
resultiert in einem geringen Zuwachs der spektralen Leistungsdichte auf 16,8 nW /nm.
Dieses Verhalten ist im Wesentlichen durch die starke Abnahme der QW-Leistung zu
kleinen Wellenlédngen verursacht und auch bei den LEDs mit AlGaN:Mg-SL sichtbar.
Die LED mit Emissionswellenlange bei 232,5 nm besitzt eine spektrale Leistungsdichte
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bei 226 nm von 218,2nW /nm, welche auf 4,3nW /nm fiir Hauptemission bei 229,2 nm
abfallt.

Die starke Abnahme der spektralen Leistungsdichte bei 226 nm scheint durch die
iiberproportionale Abnahme der QW-Emissionsleistung bei kiirzeren Wellenlédngen
hervorgerufen zu sein. Die Ursache fiir diesen Leistungsverlust kann aus einer Reduktion
der CIE, IQE und LEE folgen, welche im Folgenden untersucht werden sollen.

8.1.1 Optische Polarisation der UVC LEDs

Die LEE ist u.a. durch die optische Polarisation des emittierten Lichts beeinflusst (vgl.
Kapitel 2.2). In der Literatur wurde fiir (In)AlGaN MQW-Strukturen unterschiedlichster
Wellenldnge auf Saphir-Substraten ein Wechsel der optischen Polarisation von primér
TE nach primdr TM bei ~ 310 nm gezeigt [153]. Zudem konnte gezeigt werden, dass der
Polarisationsgrad von 253 nm MQW-Strukturen von TM nach TE verdndert werden
kann, wenn anstatt eines Saphir-Substrats ein monokristallines AIN-Substrat verwendet
wird. Dieser Wechsel liegt in einer Anderung des Verspannungszustands der MQW
aktiven Zone begriindet.

Um den Einfluss der Zusammensetzung und damit des Verspannungsgrads innerhalb der
MQW aktiven Zone auf die optische Polarisation zu untersuchen, wurden die LEDs mit
variabler Emissionswellenldnge zwischen 263 nm und 239 nm mittels polarisationsabhén-
giger EL untersucht. (Alle LEDs dieser Serie haben eine AIN p-Seite.) Dazu wurden die
Spektren aus den Seitenfacetten der LED-Mesakante parallel und senkrecht zur c-Achse
gemessen. Der Polarisationsgrad P des emittierten Lichts wurde anschlieffend aus dem
integrierten Verhéltnis der Intensitdten mit P = (Itg — Itm)/(Ite + ITv) bestimmt
[20].
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Abbildung 8.3: EL-Spektren von LEDs mit Emissionswellenldnge zwischen 263 nm und 239 nm und
nach TM- und TE-Anteil separiert (a) sowie der ermittelte und simulierte Polarisationsgrad tiber die

Wellenldnge (b) [20]. (EL-Messungen von M. Guttmann, TU Berlin. Simulation von C. Reich, TU
Berlin.)

In Abbildung 8.3 (a) sind die TE- und TM-polarisierten Spektren der LEDs mit Emissi-
onswellenlédnge zwischen 263 nm und 239 nm (normiert auf die TE-Intensitit) dargestellt.
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8.1. Einfluss der Wellenldnge auf die spektrale Leistungsdichte

In (b) ist der ermittelte Polarisationsgrad dieser LEDs iiber die Emissionswellenlén-
ge gezeigt sowie mit Simulationen der optischen Polarisation verglichen [20]. Es ist
zu erkennen, dass mit kleiner werdender Wellenldnge der Polarisationsgrad zwischen
263nm und 253 nm bei P 0,8 konstant bleibt und anschlieBend auf P 0,5 fiir 239 nm
absinkt. Dieses Verhalten ist dabei in guter Ubereinstimmung mit Simulationen des
Polarisationsgrads von pseudomorphen QWs auf ELO AIN/Saphir-Substrat.

Betrachtet man in Abbildung 8.2 die LED mit AlGaN:Mg-SL mit einer Emissionswel-
lenléinge von 232 nm, kann eine gesteigerte QW-Emissionsleistung sowie eine erhdhte
spektrale Leistungsdichte bei 226 nm im Vergleich zur 235nm LED mit AIN p-Seite
festgestellt werden. Polarisationsabhéngige EL-Messungen haben fiir diese LED einen
Polarisationsgrad von P=-0,5 (siche Abbildung 8.4) ergeben. Die starke Anderung
der optischen Polarisation von P=0,5 fir A=239nm auf P=-0,5 fiir A=232nm ist
dabei unter Umstéinden auch durch eine Anderung der QW-Dicke hervorgerufen, wobei
die langwelligen LEDs mit A >239nm ca. 0,6 nm diinnere QWs ausweisen und somit
TE-Polarisation begiinstigen wird [20].
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8.1.2 Untersuchungen der Lichtextraktionseffizienz

Um die Ursache fiir die Abnahme der QW-Emission hin zu kiirzeren Wellenléangen (vgl.
Abbildung 8.2 (a)) zu kldren, wurden mit der kommerziellen ,ray-tracing“-Software
»RATRO“ [140] Simulationen der LEE fir drei LEDs mit Emissionswellenldnge von
A=263nm, A =239nm und \ =232 nm durchgefiihrt'®. Dazu wurde ein Polarisations-
grad, wie er in Abschnitt 8.1.1 bestimmt wurde, von P=0,8 fir A=263nm, P=0,5
fiir A=239nm und P =-0,5 fiir A=232nm angenommen. Zudem wurde fiir die Simula-
tionen Absorption innerhalb der p-Seite der LEDs beriicksichtigt. Fiir die LEDs mit
AIN p-Seite kann der 25nm dicke Alp7GagsN:Mg HIL ein Teil des Lichts absorbie-
ren. Transmissionsmessungen an diesen LEDs mit einer Integrationskugel'” zeigten,
dass Licht mit 263nm zu =~ 67% die LED-Heterostruktur transmittiert, wohingegen
Licht mit 239 nm nur zu ~ 50% transmittiert. Fiir die 232 nm LED mit AlGaN:Mg-SL

16Simulation der Lichtextraktionseffizienz von M. Guttmann, TU Berlin.
7 Transmissionsmessung von M. Guttmann, TU Berlin.
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kann aufgrund der hohen Schichtdicke des SLs von 150 nm davon ausgegangen werden,
dass das gesamte Licht innerhalb der p-Seite absorbiert wird. Fiir die LEDs mit AIN
p-Seite wurde bei den Simulationen zudem die Reflexion des emittierten Lichts am
In-p-Kontakt berticksichtigt. Die Reflektivitat R ist wellenlingenabhéngig und wurde
an 500 nm dicken In-Kontakten auf doppelseitig polierten Saphir zu R(In)2¢3nm =0,84,
R(In)239 nm =0,74 bestimmt'®. Weiterhin wurden fiir die Simulationen der LEE eine raue
Saphir-Riickseite (Simulation durch hexagonal angeordnete Kugelsegmente mit 2 pm
Durchmesser und 0,8 pm Hohe) sowie Brechung an der periodischen ELO AIN/Saphir
Grenzflache beriicksichtigt und Extraktion durch die Seitenfacetten vernachléssigt, um
die ,on-wafer“-Messungen der Emissionsleistung einzubeziehen.

Fiir die betrachteten LEDs kann mit den zuvor genannten Annahmen eine LEE durch
die Saphir Riickseite von 15% fiir die 263 nm LED, 12,1% fiir die 239 nm LED und 6,4%
fiir die 232nm LED abgeschétzt werden. Die Abnahme der LEE kann den beobachteten
Leistungsverlust der LEDs zu kiirzeren Wellenlangen nicht vollstandig erkléren. Die
Beriicksichtigung der simulierten Werte der LEE ergeben einen Erwartungswert fiir
die QW-Emissionsleistung der 239 nm LED von 81% der bei 263 nm emittierten QW-
Leistung (gemessen: 4,6%). Fiir die 232 nm LED ergibt sich ein Erwartungswert von 43%
der bei 263 nm emittierten QW-Leistung (gemessen: 0,8%). Die Diskrepanz zwischen dem
Erwartungswert und der gemessenen QW-Emissionsleistung muss auf eine Anderung
der IQE und CIE zuriickgefiihrt werden.

Die IQE wurde fur MQW-Heterostrukturen mit Emissionswellenldnge bei 235 nm und
245 nm, welche vergleichbar zu den hier betrachteten LED-Heterostrukturen sind, auf
ca. 25% und ca. 27% anhand von temperaturabhingigen PL-Messungen abgeschatzt
(vgl. Kapitel 6.1). Fiir MQW-Strukturen mit Emissionswellenldnge von 272 nm konn-
te eine vergleichbare PL-IQE von 20% - 30% festgestellt werden [134]. Es ist daher
davon auszugehen, dass sich die IQE nicht wesentlich Giber den untersuchten Wellen-
langenbereich verdndert. Es muss jedoch bertiicksichtigt werden, dass fiir die LEDs
mit Emissionswellenldnge unterhalb von 245 nm die Leitfahigkeit des Al,Gaj_,N:Si
aufgrund des hoheren Al-Gehalts von z =0,9 reduziert ist (vgl. Kapitel 5.2). Dadurch
werden tendenziell hhere Spannungen zum Betreiben der LEDs erforderlich, wodurch
es zu einer Erwarmung der aktiven Zone und damit einer reduzierten IQE kommen
kann. Aufgrund der verwendeten In-p-Kontakte kann dieser Effekt nicht quantifiziert
werden.

Des Weiteren muss beriicksichtigt werden, dass mit abnehmender Wellenléinge der
energetische Abstand zwischen den Barrieren der aktiven Zone und dem AIN EBL
geringer wird. Es kann dadurch zu einem steigenden Leckstrom in die p-Seite kommen,
was in einer reduzierten CIE resultiert. Da sich die Leistung der parasitdren Lumineszenz
jedoch nur geringfiigig &ndert, muss davon ausgegangen werden, dass diese Ladungstriger
primér nicht-strahlend rekombinieren. Eine stark reduzierte CIE wird als primére Ursache
fiir den Leistungsverlust mit abnehmender Wellenléinge angenommen.

18Progzessierung der In-Kontakte von L. Sulmoni, TU Berlin. Messungen der Reflektivitit von M.
Guttmann und C. Kuhn, TU Berlin.
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8.1.3 Abstrahlcharakteristik der 232 nm LEDs

Aufgrund der starken TM-Polarisation des Lichts ist fiir eine spitere Anwendung die Ab-
strahlcharakteristik der LEDs von Interesse. Um diese zu bestimmen wurde das Fernfeld
der LED parallel zu den ELO-Streifen des AIN/Saphirs vermessen. Das gemessene Fern-
feld (schwarze Linie) sowie Simulationen des Fernfeldes sind in Abbildung 8.5 dargestellt.
Die LED zeigt die Abstrahlungcharakteristik eines Lambert-Strahlers mit der maximalen
Intensitét senkrecht zur Substratriickseite (0°) und keiner Intensitit parallel zur Ober-
flache (£90°). Um dieses Verhalten zu erkliren, wurden Simulationen des Fernfeldes
mittels der kommerziellen ,ray-tracing“-Software ,RATRO* [140] erstellt. Unter Beriick-
sichtigung der optischen Polarisation von P =-0,5, einer rauen Saphir-Riickseite und
einer absorbierenden p-Seite sowie unter Annahme von transparenten Seitenfacetten des
Chips tritt die maximale Intensitét des Fernfeldes bei 50°-60° auf (Abbildung 8.5 (rote
Linie)). Die beiden Fliigel sind dabei primér durch die Extraktion des Lichts durch die
Seitenfacetten bestimmt. Wahrend der Untersuchungen zur Bestimmung der Abstrahl-
charakteristik der LED-Chips wurde beobachtet, dass an den Seitenfacetten der Chips
teilweise Ablagerungen vorhanden sind. Diese entstehen durch den Laser-Ritzprozess
wahrend der Vereinzelung, sodass es sich um eine chemische Verbindung aus Aluminium,
Sauerstoff und dem verfiigbaren Stickstoff aus der Umgebungsluft handeln kénnte. Die
genaue Zusammensetzung und Struktur ist jedoch unbekannt und kann zudem Punkt-
defekte enthalten. Weiterhin zeigten LED-Chips, welche diese Ablagerungen nicht an
allen Seitenfacetten aufwiesen, eine gesteigerte Intensitit aus Seitenfacetten ohne Abla-
gerung. Es kann daher davon ausgegangen werden, dass diese Ablagerungen UV-Licht
absorbieren. Eine Simulation mit absorbierenden Seitenflichen (griine Linie), wie sie fiir
den Chip aufgrund des Laser-Ritzprozesses vorliegen, zeigt eine deutliche Reduktion
dieser beiden Fernfeldanteile, in guter Ubereinstimmung zum gemessenen Fernfeld. Die
berechnete LEE fiir diese Struktur betragt LEE =6% (LEErg = 8,5%, LEEr) =4,3%),
wobei alle Raumwinkel sowie Brechung an den ELO-Strukturen beriicksichtigt wurden.
Die Simulationen der Struktur ohne absorbierende Seitenfacetten zeigen Potential zur
Steigerung der LEE auf 15,7% (LEErg =17,7%, LEEry = 14,9%) [37].
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-75

Abbildung 8.5: Winkelaufgelostes
Fernfeld einer 232nm LED mit Al-
GaN:Mg-SL und Simulationen des
0 15 Fernfeldes unter Beriicksichtigung von
transparenten und absorbierenden

-15

— experimental data (cw, flip-chip, A = 0.1 mm?, T = 300 K, | = 20 mA) Seitenfacetten [37]. (EL-Messung und
— P =-0.5, parallel to ELO pattern, rough bottom, transp. side facets Simulation des Fernfeldes von M.
— P =-0.5, parallel to ELO pattern, rough bottom, absorp. side facets Guttmanm TU Berlin.)

Es bleibt festzuhalten, dass LED-Heterostrukturen mit Emissionswellenldnge zwischen
263nm und 229 nm eine deutliche Abnahme der QW-Emissionsleistung zu kiirzeren
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Wellenléingen aufweisen. Dieser Leistungsverlust konnte teilweise auf eine Anderung
der LEE zuriickgefiihrt werden, welche durch Absorptionsmechanismen und die An-
derung der optischen Polarisation beeinflusst ist. Ein wesentlicher Teil der Anderung
der QW-Emissionsleistung liegt jedoch in einer Reduktion der CIE begrindet, welche
durch die reduzierte Barrierenhéhe des EBLs verursacht wird. Eine maximale spek-
trale Leistungsdichte bei 226 nm von 218 nW /nm bei 20 mA konnte fir eine LED mit
Hauptemission bei 232 nm erzielt werden. Das Fernfeld dieser LEDs ist aufgrund der
absorbierenden Seitenfacetten das eines Lambert-Strahlers mit maximaler Intensitéit
senkrecht zur Oberflache.

8.2 Einfluss der Kontaktgeometrie auf die spektrale
Leistungsdichte

Die Kontaktgeometrie als auch die Kontaktfliche konnen einen wesentlichen Einfluss
auf die Lichtleistung der LEDs haben [56, 150]. Dabei kann iiber die Kontaktfliche im
Wesentlichen die Stromdichte beeinflusst werden, es muss jedoch durch geeignete Wahl
der Kontaktgeometrie darauf geachtet werden, dass eine moglichst hohe Homogenitét
der Stromverteilung erreicht wird.

Um den Einfluss der Kontaktgrofle und Kontaktgeometrie auf die Emissionsleistung
der LEDs zu iiberpriifen, wurden drei verschiedene Kontaktedesigns mittels standard-
photolithographischer Methoden auf einen 234 nm LED-Wafer prozessiert!?. Folgende
Kontaktgeometrien sollen verglichen werden:

« quadratischer Kontakt mit 0,02 mm? Fliche
o Finger-Kontakt mit 0,038 mm? Fliche
« Finger-Kontakt mit 0,11 mm? Fliche

Die LED-Heterostruktur wurde auf einer Alp9Gag 1N:Si Stromspreizungsschicht gewach-
sen und beinhaltet eine Al1GaN/AlGaN MQW aktive Zone, einen 6 nm undotierten AIN
EBL, einen 25 nm dicken Alp 7Gag 3N:Mg HIL, ein AlGaN:Mg-SL (2 =0,35, y=0,19)
sowie 20nm GaN:Mg als Kontaktschicht.

In Abbildung 8.6 sind die spektralen Leistungsdichten der 234nm LED mit einem
quadratischen Kontakt mit einer Groe von 0,02 mm? (a) und zwei Fingerkontakte mit
0,038 mm? (b) und 0,11 mm? (c) p-Kontaktfliiche fiir verschiedene Stréme dargestellt.
Vergleicht man die spektrale Leistungsdichte bei der fiir die Gasdetektion relevanten
Wellenlénge von 226 nm, erkennt man, dass diese mit steigender Kontaktgrofie, bei
einem vergleichbaren Strom von 20 mA, von 166 nW /nm fiir den quadratischen Kontakt
auf 206 nW /nm fiir den grofien Fingerkontakt mit 0,11 mm? Kontaktfliche zunimmt.
Dabei nimmt die Stromdichte, bei gleichem Strom von 20mA, von 100 Acm ™2 fiir den
quadratischen Kontakt auf 18 Acm ™2 fiir den grofien Fingerkontakt ab, sodass von einer
starkeren Erwidrmung der LED mit dem quadratischen Kontakt ausgegangen werden
kann. Da die LEDs ,,on-wafer” gemessen wurden, kann die entstehende Wéarme nicht
bzw. nur geringfiigig abgefiithrt werden, wodurch von einer reduzierten IQE aufgrund
einer reduzierten strahlenden Rekombinationsrate fiir kleinere Kontakte ausgegangen

19Kontaktprozessierung von M. Lapeyrade, FBH Berlin.
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Abbildung 8.6: Spektrale Leistungsdichte einer 234 nm LED bei Nutzung eines quadratischen p-
Kontakts mit 0,02mm? (a), und Fingerkontakten mit Flichen von 0,038 mm? (b) und 0,11 mm? (c),
sowie die Leistung-Strom-Spannungskennlinien der verschiedenen KontaktgréBen. (EL-Messungen von
M. Guttmann, TU Berlin.)

werden muss. Gleichzeitig kann eine hohe Temperatur innerhalb der aktiven Zone dazu
fiuhren, dass der Ladungstragereinschluss geringer wird, wodurch mehr Elektronen die
QW verlassen konnen, was die CIE reduziert. In Abbildung 8.6 (d) sind die Leistungs-
Strom-Spannungs-Kennlinien dargestellt. Man erkennt, dass die ,turn-on“-Spannung
aller LEDs bei ~ 13V liegt, wobei in etwa 5,3V am p-n-Ubergang abfallen. Ein grofer
Teil der restlichen erforderlichen Spannung ist am p-Kontakt zu erwarten. Fiir den
n-Kontakt wird nur ein geringer Spannungsabfall erwartet, was auch durch Lapeyrade
et al. [150] fur V-basierte Kontakte auf AlpgsGag 15N:Si gezeigt werden konnte. Bei
20mA liegt die Betriebsspannung aller LEDs bei 19,5V, wobei der stromabhéngige
Anstieg der Betriebsspannung bei der LED mit dem 0,11 mm? grofien Fingerkontakt
etwas grofler ist als bei den LEDs mit den beiden anderen Kontakten. Betrachtet man
die Leistungskurve der LED mit dem 0,11 mm? grofen Fingerkontakt in Abhéingigkeit
vom Strom, erkennt man fiir [ <2mA ein leichtes Durchhéngen, was unter Umsténden
durch Elektronenleckstrome hervorgerufen wird. Sind diese Leckstrompfade jedoch
abgeséttigt, steigt die Leistung der LED linear bis zu einem Strom von 30 mA an. Die
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integrale Leistung bei 20 mA steigt von 10 pW fiir den quadratischen Kontakt auf 15 pW
fiir den grofien Fingerkontakt mit 0,11 mm? Fliche. Aufgrund der nicht gegebenen
Wiérmeableitung rollen alle Leistungs-Strom-Kennlinien zwischen 20 mA und 30 mA
iiber, wobei die maximale integrale Leistung fiir alle Kontakte bei ~50mA erreicht
wird.

Um die entstehende Warme effektiv aus der LED-Heterostruktur zu extrahieren, ist ein
Chipprozess inkl. einer Vereinzelung und Montage auf eine Wéarmesenke erforderlich.
Lobo-Ploch et al. [21] konnte fir UVA LEDs mit Emissionswellenldnge von 380 nm
zeigen, dass die Verwendung von Fingerkontakten im Vergleich zu quadratischen Kon-
takten gleicher Fliache in einer deutlich reduzierten Erwirmung der Heterostruktur
bei gleichzeitig homogener Stromdichteverteilung resultiert. Dabei sind sowohl eine
moglichst geringe Temperatur als auch eine homogene Stromdichteverteilung wichtig,
um die Degradation der LED zu minimieren [154, 155] und eine gleichméfBige Emis-
sionsverteilung zu erzielen. Eine weitere potentielle Moglichkeit die Erwérmung der
LEDs zu reduzieren, liegt in der Verwendung von ,Micro-LED arrays®, wie sie fir UVA
LEDs mit einer Emissionswellenlénge von 327 nm demonstriert werden konnte [56]. Dies
ist jedoch nur mit der Einschrankung eines relativ groflen Chips realisierbar, da die
einzelnen p-Kontakte weit auseinander liegen.
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Abbildung 8.7: Simulierte Stromdichteverteilung des kleeblattférmigen p-Kontakts bei 20 mA (a)
sowie spektrale Leistungsdichte des realisierten 232nm LED-Chips bei 40mA (b). Das Inset von (b)
zeigt die Leistung-Strom-Spannungscharakteristik [37]. (Simulation und EL-Messung von M. Lapeyrade,
FBH Berlin.) © 2016 IEEE

Um eine moégliche Umsetzung der Gasdetektion mittels Glasfasern bei minimalen
Einkoppelverlusten zu ermoglichen, wurden kreisformige p-Kontaktflichen entworfen.
Simulationen der Stromdichteverteilung mittels der kommerziellen Software ,SpeCLED“
[140] ergaben eine homogene Stromdichteverteilung fiir kleeblattformige p-Kontakte
mit umlaufenden und einschneidenden n-Kontakten. Ein p-Kontakt-Radius von 200 pm
resultiert dabei in einer p-Kontaktfliche von 0,1 mm? mit Stromdichten von 28 Acm 2
im Zentrum und 32 Acm~2? am Rand bei 20mA (siche Abblidung8.7 (a)) [37]. Nach
Vereinzelung und Montage des LED-Chips mit Emissionswellenlénge von 232 nm konnte
eine spektrale Leistungsdichte bei 226 nm von 100 nW /nm bei 40 mA erreicht werden
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8.3. Stickoxid-Gasdetektion mit 232nm LEDs

(sieche Abbildung 8.7 (b)). Die integrierte Leistung erreicht 4,2 pW bei 40 mA und einer
Betriebspannung von 14,5V (siehe Inset von Abbildung 8.7 (b)).

8.3 Stickoxid-Gasdetektion mit 232 nm LEDs

Um die realisierten LEDs fiir Gasdetektion von NO zu nutzen, muss die Einkopplung
des Lichts in die Messzelle sowie die Detektion durch einen Fotodetektor realisiert
werden?’. Dabei ist es moglich, das Licht der LEDs in eine Glasfaser einzukoppeln und
zur Messzelle zu fithren. Dies bietet den Vorteil, die LED-Chips verhdltnisméfig weit
von der Messzelle zu installieren, um damit den Einfluss méglicher Storquellen, wie bspw.
hohen Temperaturen, zu minimieren. Durch das Einkoppeln in die Glasfaser geht jedoch
ein Teil der Lichtleistung verloren, daher wurde entschieden, die Absorptionsmessungen
in einer Freistrahlgeometrie durchzufiihren.

In Abbildung 8.8 (a) ist ein Foto der NO-Messzelle gezeigt, in Abbildung 8.8 (b) ist
dieser Aufbau schematisch dargestellt. Das Licht der LED wird dabei zuerst von einer
Linse gebiindelt und anschliefend durch einen Strahlteiler gelenkt. Ein Teil des Lichts
wird durch die Messzelle geleitet und anschlieffend vom Detektor aufgenommen, der
zweite Teil des Lichts wird vom Referenzdetektor aufgenommen. Aus dem Verhéltnis
der beiden Signale kann anschlieend die Absorption durch das NO bestimmt werden.
Um eine genauere Bestimmung der NO-Konzentration zu ermdéglichen, wird zudem das
Spektrum der 232nm LED mit einem 226 nm Bandpassfilter mit einer FWHM von
2nm beschnitten. Dies reduziert die Intensitiat der Wellenldngen oberhalb von 227 nm
erheblich, wodurch die Signaldnderung, welche durch die NO-Absorption hervorgerufen
wird, maximiert wird. Aufgrund des temperaturabhéingigen Verhaltens des LED-Chips
sowie der Photodetektoren sind die Bauteile mittels Peltier-Elementen auf 20°C tem-
peraturstabilisiert. Details sind in Mehnke et al. [37] dargestellt. In Abbildung 8.8 (c)
ist das Spektrum eines 232 nm LED-Chips (schwarz), das Transmissionsspektrum des
226 nm Bandpassfilters (rot), das Spektrum der 232nm LED nach Durchlaufen des
226 nm Bandpassfilters (griin) sowie das Absorptionsspektrum von NO (blau) dargestellt.
Der Bandpassfilter besitzt eine maximale Transmission von 8,7% bei 226 nm mit einer
FWHM von 2nm sowie drei weitere Transmissionsbanden bei 250 nm, 280 nm und
320 nm. Nach Durchlaufen des Bandpassfilters ist deutlich zu erkennen, dass spektrale
Emissionsanteile oberhalb von 230 nm deutlich unterdriickt sind und ein schmales Spek-
trum passend zur NO-Absorptionslinie bei 226 nm zur Verfiigung steht. Ein geringer
Teil der Emission bei 250 nm wird durch das erste Nebenmaxima des Bandpassfilters
ebenfalls transmittiert.

Zur Messung der NO-Konzentration wird die Transmission T des Lichts durch die
Absorptionsstrecke aus dem Verhéltnis der Photostrome des Detektors ([pess.) und
Referenzdetektors (Iger.) unter Beriicksichtigung der Dunkelstréme (19, , 1%, ) mittels
Gleichung (8.1) bestimmt.

0
IMessA - IMess.)

(
T—
(IRef- - Il%ef.)

(8.1)

Erarbeitung und Umsetzung des Messaufbaus und der Steuerungselektronik durch H. Kriiger, M.
Rabe, E. Ebert und H. Ewald, Universitdt Rostock.
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Abbildung 8.8: Foto (a) und schematischer Aufbau der NO-Messzelle (b). In (c) sind das Spektrum
eines 232nm LED-Chips (schwarz), das Transmissionsspektrum des 226 nm Bandpassfilters (rot),
das Spektrum des 232 nm LED-Chips nach Durchlaufen des 226 nm Bandpassfilter (griin) sowie das
Absorptionsspektrum von NO (blau) dargestellt [37]. (Foto der NO-Messzelle und Messung des LED-
Spektrums von H. Kriiger, Universitidt Rostock. Messung des Transmissionsspektrums von M. Guttmann,
TU Berlin. Absorptionsspektrum von M. Degner, Universitat Rostock.) © 2016 IEEE

Aus der Transmission 7" kann mit dem Lambert-Beer “schem Gesetz (Gleichung (8.2))
die NO-Konzentration errechnet werden, wobei [ die Lénge der Absorptionsstrecke und
€) der Absorptionskoeffizient sind.

log(T) = —ex-c-1 (8.2)
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8.4. Zusammenfassung

Da €, unbekannt ist und um mogliche spektrale Anteile, welche nicht von der NO-
Absorption beeinflusst werden (z.B. spektrale Anteile auerhalb der Absorptionslinie
bei 226 nm oder Reflektion und Absorption an den Fenstern der Absorptionsstrecke), zu
beriicksichtigen, wird eine Drei-Punkt-Kalibrierung mit Hilfe eines chemischen Detektors
(CLD von engl. chemiluminescence detector) bei verschiedenen NO-Konzentrationen
(0 ppm, 100 ppm, 200 ppm) durchgefiihrt [37]. Zur Verifizierung der Funktionsfahigkeit
des LED basierten NO-Gasdetektors wurde die NO-Konzentration in einem Testzyklus
von 0 ppm bis 200 ppm variiert. Die Absorbtionsstrecke betrug dabei [ =500 mm.

LED Detector
100 b I=50mA T=298K
T=298K t=800ms
Filter
. Trans,,, =8.7%
g_ 10 FWHM =2 nm Abbildung 8.9: NO-Konzentration
£ innerhalb der Absorptionsstrecke
2 ermittelt aus dem LED-Signal
| (grau), dem gleitenden Durch-
1 L{' schnitt des LED-Signals mit n=10
! salibrated LED signal (schwarz) und dem chemischen
mean value (n = 10) Referenzdetektor (rot) [37]. (NO-
0 |——CLD reference 7 Konzentrationsmessung  von  H.
"0 600 1200 1800 2400 3000 3600 4200 Kriiger, Universitat Rostock.) © 2016
time (s) IEEE

In Abbildung 8.9 ist die mittels kalibrierter Transmission des LED-Signals bestimmte NO-
Konzentration (grau), der gleitende Durchschnitt der mittels LED-Signal bestimmten
NO-Konzentration mit n =10 Messpunkten (schwarz), sowie die NO-Konzentration,
welche durch den CLD bestimmt worden ist (rot), dargestellt. Es ist zu erkennen, dass
die bestimmten Konzentrationen von LED und CLD in guter Ubereinstimmung sind und
eine NO-Konzentration von 2 ppm deutlich detektierbar ist. Kine NO-Konzentration von
< 2ppm konnte dabei aufgrund einer Limitierung des Gasmischsystems nicht realisiert
werden. Weiterhin ist ersichtlich, dass die Ermittlung der NO-Konzentration {iber eine
Mittlung von 10 Messpunkten eine deutliche Reduktion des Rauschens des LED-Signals
ermoglicht. Nach Mittlung von n =10 Messpunkten ergibt sich eine Zeitauflosung von
30s.

Eine Méglichkeit zur Verbesserung des realisierten NO-Gasdetektors ist die Verbesserung
der Langzeitstabilitit, welche u.a. durch eine Temperaturverdnderung hervorgerufen
werden kann und sich in einer Verschiebung des Untergrundniveaus bemerkbar macht.
Dies konnte durch die Verwendung einer zweiten Referenzwellenldnge, welche nicht
durch das NO absorbiert wird, umgesetzt werden [156].

8.4 Zusammenfassung

Bei der Realisierung von LEDs mit anwendungsrelevanter Wellenldnge wurde, ausgehend
von den vorangegangenen Untersuchungen und den optimierten Heterostrukturen fiir
maximal IQE und CIE, die Wellenlénge von 229 nm bis 265 nm variiert und der Einfluss
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auf die spektrale Leistungsdichte bei 226 nm, die optische Polarisation und die LEE
untersucht. Des Weiteren wurde der Einfluss der p-Kontaktgréfie und des Kontaktdesigns
auf die Emissionsleistung untersucht. Es konnte gezeigt werden, dass:

(i)

(iii)

die Verschiebung der Wellenlénge zu kleineren Werten mit einem deutlichen
Leistungseinbruch einhergeht. Abschéitzungen der Anderung der Emissionsleistung
aufgrund einer Anderung der optischen Polarisation sowie einer Anderung der LEE
ergaben, dass ein wesentlicher Anteil des Leistungsverlustes aus einer reduzierten
CIE resultiert. LEDs mit einer Emissionswellenlinge von 232nm zeigen eine
maximale spektrale Leistungsdichte bei 226 nm von 218 nW/nm bei 20 mA und
sind fiir den Einsatz in der Gassensorik am geeignetsten.

die optische Polarisation von LEDs mit Emissionwellenldnge zwischen 263 nm
und 239nm von P=0,8 auf P=0,5 abnimmt. Eine 232nm LED zeigte einen
Polarisationsgrad von P =-0,5 mit einer zirkularen Abstrahlcharakteristik mit
maximaler Intensitdt senkrecht zur Substratriickseite. Die LEE dieser LED wurde
auf 6% bestimmt, wobei eine Steigerung der LEE bei transparenten Seitenfacetten
auf 15,7% moglich ist.

die Verwendung von groffflichigen p-Kontakten eine Steigerung der integralen
Leistung sowie der spektralen Leistungsdichte bei 226 nm erméoglicht. Eine 232 nm
LED mit einem kleeblattférmigen 0,1 mm? grofien p-Kontakt, welcher in Simu-
lationen eine homogene Stromdichteverteilung aufweist, konnte eine spektrale
Leistungsdichte bei 226 nm von 100 nW /nm bei 40 mA erreichen.

die Implementierung der realisierten LEDs in einen Gassensorik-Prototypen fiir
NO die Detektion von 2 ppm NO ermoéglicht. Dabei wurde ein 226 nm Bandpass-
filter, welcher die spektrale Breite auf 2nm reduziert, und eine 500 mm lange
Freistrahlmesszelle verwendet. Die detektierten NO-Konzentrationen sind dabei in
guter Ubereinstimmung zu einem CLD-Referenzdetektor.
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9 Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurden UVC LEDs mit Emissionswellenldnge unterhalb von
250 nm entwickelt und deren elektrooptische Eigenschaften untersucht. Dabei war es
Zielsetzung, LEDs mit QW-Emission mit moéglichst maximaler spektraler Leistungs-
dichte bei 226 nm sowie moglichst geringer Nebenlumineszenz zu realisieren, welche zur
Detektion von Stickoxid genutzt werden kénnen. Dazu wurden AlGaN-basierte Einzel-
schichten und Heterostrukturen mittels metallorganischer Gasphasenepitaxie hergestellt
und der Einfluss des Heterostrukturdesigns auf die Effizienzanteile der LEDs untersucht.

Als Grundlage fiir das Wachstum der LED-Heterostrukturen wurde ELO AIN /Saphir
genutzt, welches eine reduzierte Defektdichte im Vergleich zu planarem AIN/Saphir
aufweist und eine gesteigerte IQE ermoglicht. Durch das laterale Uberwachsen kénnen,
in Abhéngigkeit vom Fehlschnitt des Saphir-Substrats, an den Koaleszenzgrenzen Ma-
krostufen auftreten. Mit Hilfe von Rontgenmessungen in Kombination mit optischer
Justage konnte der Fehlschnitt des Substrats mit einer Genauigkeit von 0,008° bestimmt
werden und dessen Einfluss auf die Ausbildung von Makrostufen untersucht werden. Es
zeigte sich, dass fiir Fehlschnittwinkel <0,12° eine wellenartige Oberflichenmorphologie
auftritt, welche sich fiir Fehlschnittwinkel > 0,16° zu Makrostufen &ndert. Rasterkraft-
sowie Transmissionselektronenmikroskopieaufnahmen zeigten, dass die Versetzungs-
dichte bei einer Koaleszenzschichtdicke von 1,5 pm unabhingig vom Auftreten der
Makrostufen ist. Fiir grofle Fehlschnittwinkel > 0,16° reduzieren diagonal verlaufende
Koaleszenzkorngrenzen die Versetzungsdichte bei ausreichend grofier Schichtdicke, mit
dem Nachteil, dass an den vorhandenen Makrostufen beim Uberwachsen mit AlGaN
Zusammensetzungsinhomogenitéiten entstehen.

Innerhalb der LED-Heterostrukturen wurde Al,Gaj_,N:Si mit 0,8 <x <1 als Strom-
spreizungsschicht genutzt. Um Emission durch die Substratriickseite zu ermoglichen,
muss der Al-Gehalt dieser Schicht ausreichend hoch sein (x> 0,9 fiir A =226 nm). Wachs-
tumsuntersuchungen dieser Schichten zeigten, dass aufgrund der hohen Versetzungsdichte
planares AIN/Saphir nicht als Grundlage genutzt werden kann. Das Wachstum von
Al,Gaj_,N:Si auf ELO AIN/Saphir ist fir Schichtdicken bis 1,5 pm rissfrei moglich.
Es wurde der Einfluss der Gasphasenzusammensetzung auf den Einbau von Gallium
und Silizium untersucht. Dabei konnte festgestellt werden, dass mit steigendem TMGa-
Partialdruck der Ga-Gehalt der Schichten linear zunimmt. Des Weiteren wurde der
Einbau von Silizium mittels wellenldngendispersiver Rontgenspektroskopie und Sekun-
dérionenmassenspektroskopie untersucht. Es zeigte sich, dass der Si-Einbau unabhéngig
vom Al-Gehalt ist und mit steigendem Gasphasenanteil linear in die Schichten eingebaut
wird. Allerdings ist die Bestimmung der absoluten Si-Konzentration problematisch, da
Matrix- und Aufladungseffekte eine Diskrepanz von einem Faktor zwei zwischen den
beiden Methoden hervorrufen.
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Die elektrischen Eigenschaften der Al,Gaj_,N:Si Schichten mit 0,8 <z <1 wurden
mittels kontaktloser Widerstandsmessung, Widerstandsmessungen nach Van-der-Pauw,
Hall-Effekt-Messungen und Messungen der Elektronenspinresonanz untersucht. Dabei
konnte festgestellt werden, dass der spezifische Widerstand der Schichten mit steigendem
Al-Gehalt exponentiell zunimmt. Bei einer Variation der Si-Konzentration bildet sich ein
minimaler spezifischer Widerstand fiir mittlere Si-Konzentrationen aus. Die Lage dieses
Minimums verschiebt sich mit steigendem Al-Gehalt zu kleineren Si-Konzentrationen.

Um die Ursache fiir das Verhalten des Widerstands mit dem Al-Gehalt und der Si-Kon-
zentration zu ermitteln, wurden Messungen der Elektronenspinresonanz durchgefiihrt.
Dies ermoglicht die Bestimmung der energetischen Lage des neutralen Ladungszustands,
des stabilen DX-Zentrums und metastabilen DX(2)-Zentrums von Silizium. Es konnte
festgestellt werden, dass sich der neutrale Ladungszustand und der stabile DX-Zustand
mit steigendem Al-Gehalt tiefer in die Bandliicke verschieben und keine Abhéngigkeit
von der Si-Konzentration zeigen. Es konnte keine Abhéngigkeit der energetischen Lage
des metastabilen DX(2)-Zustands vom Al-Gehalt oder der Si-Konzentration festgestellt
werden. Fine Probe mit hoher Si-Konzentration zeigte Anzeichen fiir einen zweiten
tiefliegenden Donator. Weiterhin konnte gezeigt werden, dass die Aktivierungsenergie
mit steigendem Al-Gehalt linear ansteigt. Dies ist in guter Ubereinstimmung mit den
bestimmten Werten aus den Hall-Effekt-Messungen sowie aktueller Literatur. Die mit-
tels Hall-Effekt bestimmte Aktivierungsenergie korreliert mit der Ladungstragerdichte
und dem Widerstand bei Raumtemperatur. Im Rahmen des Fehlers konnte jedoch
keine Abhéngigkeit von der Si-Konzentration festgestellt werden. Die Verdnderung der
Aktivierungsenergie des Si-Donators konnte als Hauptursache fiir die Anderung des
spezifischen Widerstands in Abhéngigkeit vom Al-Gehalt identifiziert werden.

Mittels Hall-Effekt- und Elektronenspinresonanzmessungen konnte die Donatorkonzen-
tration bestimmt werden. Es zeigte sich, dass die Donatorkonzentration mit steigender
Si-Konzentration ansteigt, wobei bei den Hallmessungen der Anstieg exponentiell ver-
lduft und oberhalb der Si-Konzentration liegt. Dies ldsst unter Umstédnden auf den
Einbau eines zweiten Donators schlielen. Messungen der Elektronenspinresonanz zeigen
einen leichten Anstieg der Donatorkonzentration mit steigender Si-Konzentration und
weisen fiir hohe Si-Konzentrationen ebenfalls auf den Einbau eines zusétzlichen Donators
hin.

Uber die gezielte Variation der Si-Konzentration sowie des Al-Gehalts der Schichten
konnten Al,Gaj_,N:Si mit 0,8 <z < 1 mit minimalen spezifischen Widerstdnden von bis
zu 0,026 Qcm fiir x = 0,8 erzielt werden. Die erreichten Werte sind um eine Gréflenord-
nung geringer als Widerstdnde aktueller Literatur und kénnen als Stromspreizungschicht
innerhalb der LED-Heterostrukturen eingesetzt werden.

Bei Untersuchungen zum Design der aktiven Zone konnte mittels temperaturabhangiger
Photolumineszenzmessungen an dreifach Alg 72Gag 28N /Alp 8sGag 12N MQWSs mit einer
Emissionswellenldnge von 245 nm, welche auf ELO AIN/Saphir realisiert wurden, ein
Tief- zu Hochtemperatur-Intensitatsverhéltnis von 27% ermittelt werden, wodurch die
interne Quanteneffizienz dieser Strukturen abgeschétzt werden kann. Innerhalb von LED-
Heterostrukturen zeigte eine Variation der QW-Dicke eine konstante Emissionsleistung
fiir QW-Dicken zwischen 1,0 nm und 2,8 nm und einen deutlichen Einbruch der Emissions-
leistung fiir eine QW-Dicke von 0,5 nm. Dieses Verhalten wurde anhand von Simulationen
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auf die Uberlagerung von steigendem Ladungstrigereinfang und der damit einhergehen-
den steigenden Ladungstriagerdichte sowie einem reduzierten Uberlapp der Elektron- und
Lochwellenfunktionen zuriickgefiihrt. Des Weiteren konnte eine Verschiebung der Emissi-
onswellenlédnge zu kleineren Werten mit abnehmender QW-Dicke festgestellt werden, was
durch die Verschiebung der Ladungstragergrundniveaus hervorgerufen wird. Weiterhin
wurde der Einfluss der Zusammensetzung der Barrieren auf das Emissionsverhalten der
LEDs untersucht. Es konnte festgestellt werden, dass die Barrierenzusammensetzung
Einfluss auf die interne Quanteneffizienz, die Injektionseffizienz sowie die Extraktionsef-
fizienz hat. Mit steigender Barrierenzusammensetzung nimmt die Injektionseffizienz der
LEDs aufgrund des gesteigerten Ladungstragereinschlusses zu, wird jedoch fiir zu hohe
Barrieren, aufgrund der Abnahme der energetischen Hohe der Elektronenblockierschicht
und dem damit ansteigenden Elektronenleckstrom wieder reduziert. Zudem gewinnt der
QCSE mit steigender Barrierenzusammensetzung an Einfluss, wodurch die interne Quan-
teneffizienz aufgrund des reduzierten Uberlapps der Elektron- und Lochwellenfunktionen
abnimmt. Zudem muss die Extraktionseffizienz der LEDs beriicksichtigt werden, da sich
die optische Polarisation mit der Barrierenzusammensetzung éndern kann. Eine maxi-
male Emissionsleistung bei einer Emissionswellenldnge von 234 nm konnte fiir 2,2 nm
dicke Alg 77Gag 23N QWs bei der Verwendung von Alg ggGag 12N Barrieren erzielt werden.

Zur Steigerung der Injektionseffizienz wurde der Einfluss des Heterostrukturdesigns der
p-Seite, insbesondere der Dicke und Dotierung einer AIN(:Mg) Elektronensperrschicht
sowie der Einfluss der Zusammensetzung und Dotierung einer Al, Ga;_,N Lochinjekti-
onsschicht und eines Al,Ga;_,N/Al,Ga;_,N p-Ubergitters auf das Emissionsverhalten
der LEDs untersucht.

Es konnte festgestellt werden, dass die Dicke der Elektronensperrschicht entscheidenden
Einfluss auf die QW-Emissionsleitung hat. Ist die Elektronensperrschicht zu diinn,
kénnen Elektronen in die p-Seite der LED diffundieren, wodurch die Injektionseffizienz
abnimmt. Bei zu grolen EBL-Schichtdicken kommt es jedoch zu einer Blockierung der
Lochinjektion, wodurch ebenfalls die Injektionseffizienz abnimmt. Des Weiteren konnte
festgestellt werden, dass die Emissionscharakteristik der LED-Heterostrukturen von der
Dotierung der Elektronensperrschicht abhéangt. Mg-Riickdiffusion in die letzte Barriere
fithrt zu Rekombinationsmechanismen zwischen Gruppe-III-Vakanzen und neutralen
Mg-Akzeptoren, welche durch parasitdre Lumineszenz im Spektrum sichtbar sind. Wird
die Elektronensperrschicht undotiert gewachsen, kann die Riickdiffusion der Mg-Atome
unterdriickt und eine Dotierung der letzten Barriere sowie das Auftreten der parasitér-
en Lumineszenz vermieden werden. Eine maximale dominante QW-Emissionsleistung
konnte fiir eine undotierte 6 nm-8 nm dicke AIN Elektronensperrschicht festgestellt
werden. Mit groflerer Schichtdicke kann die Mg-Riickdiffusion und damit das Auftre-
ten der parasitdren Lumineszenz weiter unterdriickt werden, jedoch nimmt auch die
QW-Emissionsleistung aufgrund von abnehmender Lochinjektion ab.

Zudem konnte festgestellt werden, dass zur Steigerung der Lochinjektion die energe-
tischen Barrieren im Valanzband zwischen AlGaN:Mg-Ubergitter und Lochinjektions-
schicht sowie zwischen Lochinjektionsschicht und Elektronensperrschicht nicht zu grof3
werden diirfen, um den Lochtransport nicht zu behindern. Die Verwendung einer gestuf-
ten AlpgGag2N:Mg/Alg ¢Gap4N:Mg Lochinjektionsschicht mit je 12,5 nm Dicke zeigte
eine leichte Leistungssteigerung im Vergleich zur Verwendung einer Alj 7Gag sN:Mg Lo-
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chinjektionsschicht mit 25 nm Dicke. Eine Variation der p-Ubergitter-Zusammensetzung
ermoglichte die Identifikation von parasitdren Rekombinationsmechanismen innerhalb
des p-Ubergitters. Durch eine Kombination aus Elektrolumineszenz-, Photolumineszenz-
und Kathodolumineszenzmessungen wurden diese anhand ihrer energetischen Positi-
on auf Uberginge vom Leitungsband und von Gruppe-III-Vakanzen zum neutralen
Mg-Akzeptor zuriickgefithrt. Durch eine Reduktion der Mg-Dotierung auf einen Gaspha-
senanteil CpaMg/IIT < 2,5% innerhalb der Lochinjektionsschicht sowie des AlGaN:Mg-
Ubergitters konnte die QW-Emissionsleistung gesteigerten werden. Dieser Effekt wurde
auf Selbstkompensationeffekte der Mg-Akzeptoren und damit geringere Lochinjekti-
on bei gleichzeitig gesteigertem Elektronenleckstrom fiir hohe Mg-Konzentrationen
zuriickgefiihrt. Fiir die Verwendung einer Alg 7Gag 3N:Mg Lochinjektionsschicht in Kom-
bination mit einem Al,Gaj_,N:Mg/Al,Ga;_,N:Mg Ubergitter (z=0,35, y=0,19) mit
je 2,5nm Schichtdicke bei 30 Perioden konnte eine maximale QW-Emissionsleistung
von 7,4pW bei 20mA (CpaMg/IIl =2%) erzielt werden. Zudem wurden Ansétze zur
weiteren Steigerung der Injektionseffizienz vorgestellt. Es zeigte sich, dass Sauerstoff
innerhalb des Epitaxieprozesses zwingend vermieden werden muss, um hohe QW-Emis-
sionsleistungen zu erzielen. Des Weiteren zeigte die Verwendung eines kurzperiodischen
Alg GagoN:Mg/Aly 6Gag 4N:Mg Ubergitters mit je 0,9nm Schichtdicke einen deutlichen
Einfluss auf die QW-Emissionsleistung aufgrund gesteigerter Injektionseffizienz. Eine
maximale QW-Emissionsleistung einer 233nm LED von 15,3 nW bei 20mA konnte
erreicht werden.

Fiir die Verwendung von UV LEDs innerhalb eines Gasdetektions-Prototypen ist es
erforderlich, Emission mit einer Wellenldnge von 226 nm mit moglichst maximaler Leis-
tung zu erzeugen. Dazu wurde der Einfluss der Emissionswellenldnge auf den spektralen
Anteil bei 226 nm untersucht. Es konnte festgestellt werden, dass eine Verschiebung der
Emissionswellenldnge zu Werten unterhalb von 232nm in einem deutlichen Einbruch
der spektralen Leistungsdichte bei 226 nm resultiert. Die Ursache fiir dieses Verhalten
konnte teilweise in einer Anderung der optischen Polarisation des Lichts sowie in Ab-
sorptionsprozessen innerhalb der LED-Heterostruktur identifiziert werden, wodurch die
Extraktionseffizienz der LEDs reduziert wird. Ein grofer Teil des Leistungsverlustes liegt
jedoch in einer reduzierten Injektionseffizienz fiir kiirzere Wellenldnge begriindet. Fine
maximale spektrale Leistungsdichte bei 226 nm von 218 nW /nm bei 20 mA konnte fiir
LEDs mit einer Emissionswellenldnge von 232 nm erzielt werden. Untersuchungen der
KontaktgroBe zeigten maximale Emissionsleistungen fiir 0,1 mm? groBe p-Kontakte. Die
Implementierung dieser LEDs innerhalb eines Gasdetekions-Protypen in Freistrahlgeo-
metrie unter Verwendung eines 226 nm Bandpassfilters mit 2 nm Halbwertsbreite wurde
umgesetzt und das Funktionsprinzip in einem Testzyklus mit Stickoxidkonzentrationen
zwischen 200 ppm und 2 ppm demonstriert.
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TS1993, TS1997, TS2039, TS2040, TS2041, TS2185, TS2389,
TS2391, TS2392, TS2393, TS2500

Abb. 5.3 (a) TS1850, TS1860, TS1861, TS1862, TS1864, TS1865, TS1992,
TS1993, TS1997, TS2039, TS2040, TS2041, TS2185, TS2389,
TS2391, TS2392, TS2393, TS2500

Abb. 5.3 (b) TS0423, TS1850, TS1860, TS1861, TS1862, TS1864, TS1865,
TS1992, TS1993, TS1895, TS1997, TS2039, TS2040, TS2041,
TS2185, TS2204, TS2279, TS2389, TS2391, TS2392, TS2393,
TS2500, TS2598, TS2740, TS3307, TS3320, TS3485, TS3527,

TS3541
Abb. 5.4 TS1850-2, TS1850-3
Abb. 5.5 TS1860
Abb. 5.6 TS1867
Abb. 5.7 TS1850-2, TS1860
Abb. 5.8 TS1850, TS1860, TS1861, TS1862, TS1864, TS1865, TS1867,

TS1887, TS1894, TS1953, TS1992, TS1993, TS1997, TS2039,
TS2040, TS2041, TS2181, TS2185, TS2284, TS2387, TS2388,
TS2389, TS2391, TS2392, TS2393, TS2500

Abb. 5.9 (a TS1953, TS2041, TS2185

Abb. 5.9 (b TS1992, TS1993, TS1997, TS2039, TS2040, TS2041

Abb. 5.10 (a) TS1953, TS2041, TS2185

Abb. 5.10 (b) TS1992, TS1993, TS1997, TS2039, TS2040, TS2041
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6.1
6.2
6.3
6.5

TS1953, TS2041, TS2185

TS1992, TS1993, TS1997, TS2039, TS2040, TS2041

TS2389

TS1850, TS1862, TS1865

TS1850, TS1860, TS1861

TS2185, TS2398, TS2391, TS2392, TS2393

TS2393

TS1992, TS1993, TS1997, TS2039, TS2040, TS2041

TS1850, TS1862, TS1865

TS2185, TS2398, TS2391, TS2392, TS2393

TS1850, TS1862, TS1865

TS2185, TS2398, TS2391, TS2392, TS2393

TS1850, TS1862, TS1865

TS2185, TS2398, TS2391, TS2392, TS2393

TS1850, TS1953, TS1992, TS1993, TS1997, TS2039, TS2040,
TS2041, TS2389, TS2391, TS2393

TS1850, TS1862, TS1865, TS1953, TS2041, TS2185

TS1992, TS1993, TS1997, TS2039, TS2040, TS2041, TS2185,
TS2398, TS2391, TS2392, TS2393

TS1850, TS1862, TS1865, TS1953, TS2041, TS2185

TS1993, TS1997, TS2039, TS2040, TS2041, TS2185, TS2398,
TS2391, TS2392, TS2393

TS1850, TS1862, TS1865, TS1953, TS1993, TS1997, TS2039,
TS2040, TS2041, TS2185, TS2389, TS2391, TS2392, TS2393
TS1860, TS1862, TS1867, TS1953, TS1997, TS2041, TS2181,
TS2185, TS2387, TS2388, TS2500
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E4178-4, E4178-8

TS2287, T'S2299, TS2302, TS2306, TS2318
TS3226, TS3230, TS3231, TS3236

TS2153, TS2159, TS2182, TS2236, TS2268, TS2598
TS1860, TS2159

TS2204

TS2159, TS2598

TS2159, TS2172, TS2262

TS2159, TS2269

TS2148, TS2159

TS2159, TS2208, TS2211, TS2266

TS2266, TS2268, TS2275, TS2279, TS2295, TS2591, TS2601,
TS2605

TS2159, TS2172, TS2279, TS2287

TS3261, TS3272, TS3277, TS3283

TS3261, TS3272, TS3277, TS3283

TS3261, TS3272, TS3277, TS3283
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TS3261, TS3285, TS3288, TS3291, TS3295, TS3297
TS3307, TS3469, TS3541

TS2343, TS2346, TS2350, TS2354, TS3292, TS3307
TS2343, TS2346, TS2350, TS2354, TS3292, TS3307
TS2302, TS2306, TS2339, TS2343, TS2350

TS3307

TS3307

TS2695

TS3307

TS3307
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Anhang D:
Basis UVC LED-Heterostruktur

Schicht Zusammensetzung x Schichtdicke
(nm)
Kontaktschicht GaN:Mg 0 20
.. . Al,Ga;_,N:Mg 0,3 2,5

30 x  p-Ubergitter Al,Gay_,N:Mg 0.4 25 150
HIL Al,Ga;_,N:Mg 0,7 25
EBL AIN 1 6
Barriere Al,Gaj_,N:Si 0,8 5

X Qw Al,Ga;_,N 07 |22 21,6
Erste Barriere Al,Gaq_,N:Si 0,8 40
Stromspreizungsschicht | Al,Gaj_,N:Si 0,8 1200
Pufferschicht Al,Ga;_;N 0,8 500
Gradient AIN — Al,Ga;_,N 1—0,8 25
Pufferschicht AIN 1 200
ELO AIN 1 7000
Planar AIN 1 500
Substrat (0001) Saphir 430000

XXI






Anhang E:

Elektrische Eigenschaften von AlGaN:Si

Serie A: TS2185 | TS1953 | TS2041

XRD Al-Gehalt z (%) 84,7 87,2 95,6

SiH4 /TIT Verhiltnis (10~°) 6,0 5,6 5,5

WDX Si-Konzentration (108 cm™2) 10,6 10 9,9

CRM Widerstand (Qcm) 0,045 - 8,688

Van-der-Pauw E4 (meV) 41 74 223

Hall E4 (meV) 24 48 211

Hall Np (10*® cm™2) 11,4 27 56,4

Hall N4 (10" cm™?) 0,6 3,1 2,3

Serie B: TS1997 | TS2039 | TS2040 | TS2041 | TS1993
XRD Al-Gehalt = (%) 95,9 94,7 94,7 95,6 94,7
SiHa/III Verhltnis (107°) 0,97 35 45 5,5 6,6
WDX Si-Konzentration (10'® cm™) 3,3 7 8,4 9,9 11,5
CRM Widerstand (Qcm) 10,09 3,35 4.8 8,688 5,851
Van-der-Pauw E4 (meV) 183 166 206 223 209
Hall E4 (meV) 194 158 180 211 166
Hall Np (10*8 cm™3) 4,2 17,6 35,5 56,4 42,2
Hall N4 (10 cm™®) 0,7 2 2,6 2.3 3,9
EPR Eg - Epx(z) (meV) 8,38 6,76 5,78 8,9 9,06
EPR Np-Na (108 cm™3) 3.7 2,2 2,8 3,5 2,5
Serie C: TS1850 | TS1865 | TS1862

XRD Al-Gehalt z (%) 82,3 87,1 88,7

SiH, /TIT Verhéltnis (10~°) 1,9 2 2,1

WDX Si-Konzentration (10'® cm™) 4,6 4,8 4,9

CRM Widerstand (Qcm) 0,072 0,169 0,632

Van-der-Pauw E4 (meV) 21,9 77,1 122

EPR E¢ - Eg (meV) 56 66 106

EPR Eyp - Epx (meV) 7.8 22 58

EPR E4 (meV) 64 88 164

EPR Np-Ny4 (10" cm™?) 1,8 1,4 1
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Serie D: TS1850 | TS1860 | TS1861

XRD Al-Gehalt z (%) 82,3 80,3 82,7

SiH,/TIT Verhéltnis (107°) 1,9 5,9 18

WDX Si-Konzentration (10'® cm™3) 4,6 10 28

CRM Widerstand (Qcm) 0,072 0,029 0,118

Van-der-Pauw E4 (meV) 21,9 17,6 37,7

EPR Ec - Edo (rneV) 56 - -

EPR Egp - Epx (meV) 7,8 2,64 7

EPR E4 (meV) 64 - -

EPR Np-N4 (10% cm™3) 1,8 1,2 1,1

Serie E: (*Werte des zweiten Donators) TS2389 TS2185 TS2391 TS2392 TS2393
XRD Al-Gehalt = (%) 86,8 84,7 84,2 85,1 86,3
SiH4/TIT Verhéltnis (10~°) 4,1 6 7 10 15
WDX Si-Konzentration (108 cm™3) 7,8 10,6 12 16,4 23,6
CRM Widerstand (Qcm) 0,192 0,045 0,066 0,083 0,812
EPR Ec¢ - Ego (meV) 106 61 94 91 67 (*109)
EPR Egp - Epx (meV) 8 7 6 8 14 (*77)
EPR E4 (meV) 114 68 100 99 81 (*186)
EPR Np-N4 (10% cm™3) 2,4 2,7 2,6 3,3 1,1 (*5,2)
AIN:Si TS2500

XRD Al-Gehalt = (%) 100

SiH4/TIT Verhéltnis (10~°) 0,81

WDX Si-Konzentration (10'® cm™?) 3,1

CRM Widerstand (Qcm) 165

EPR Edo - EDX(Q) (meV) 378

EPR Np-Ny (10" ecm™?) 0,71
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Anhang F:

EPR Messparameter

Probengrofie
Probenorientierung
Modulationsfrequenz
Modulationsamplitude
Receiver-Verstarkung
Zeitkonstante
Umwandlungszeit
Durchfahrzeit
Zentrales Magnetfeld
Magnetfeldvariation
Anzahl der Datenpunkte
Kavitétsstrom
Mikrowellen-Frequenz
Mikrowellen-Leistung

Lichtquelle

3mm x 6mm x 1,2 um - 1,6 pm (1-4 Stiicke)
cl|| B

100 kHz

0,08 mT

60dB

40,96 ms

80ms

164s

336,8mT

12mT

2048

200 pA

9,4 GHz

43dB - 13dB (0,01 mW - 10 mW)
200 W halogen lamp
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