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1. Motivation

Organische Leuchtdioden (OLEDs) zdhlen zu den Lichtquellen der Zukunft. Aus OLEDs
bestehende Displays zeichnen sich durch brilliante Farben und hohen Kontrast aus.
Im Beleuchtungssektor eingesetzt, fallen OLEDs durch angenehme Farbtemperaturen
und hohe Effizienzen auf. Dies ist der Erfolg einer konsequenten Weiterentwicklung von
OLEDs im vergangenen Jahrzehnt.

OLEDs sind wenige hundert Nanometer dicke, inkohérente Lichtquellen mit Lambert-
scher Abstrahlcharakteristik. Eine ihrer Besonderheiten besteht in der Unabhéngigkeit
von speziellen Substraten. Finzig eine glatte Substrat-Oberfliche ist erforderlich. Dies
macht OLEDs zu einer interessanten Lichtquelle fiir integrierte optische Systeme. In die-
sen sind Lichtquellen, Wellenleiter und weitere Bauteile wie Modulatoren oder optische
Isolatoren auf einem Chip vereint.

Eine Anwendung von Bismut-Eisen-Granat (BIG) als Wellenleiter in Kombination mit
OLEDs erscheint hoch interessant. Das magnetooptische BIG verfiigt iiber einen sehr ho-
hen Brechungsindex und ist aulerdem das Material mit der hochsten bekannten Faraday-
Rotation bei Raumtemperatur. Aufgrund seiner nichtlinearen optischen Eigenschaften
wiirde der Einsatz von BIG in integrierten optischen Systemen eine Vielzahl von Anwen-
dungen erméglichen. Um BIG als Wellenleiter nutzen zu kénnen, muss das eingekoppelte
Licht jedoch linear polarisiert sein.

Durch den Einbau einer semitransparenten Metallschicht in eine OLED kann deren Ab-
strahlcharakteristik theoretisch so verédndert werden, dass linear polarisiertes Licht unter
einem engen Raumwinkel emittiert wird. Da in einer derart modifizierten OLED das
Licht in einem doppelten Spiegelsystem aus Metallfilm und Kathode, der Microcavity
gefangen ist, wird sie als Microcavity-OLED bezeichnet. Diese wurden entwickelt, um
schmélere Emissionspektren zu erhalten und so die Farbreinheit der OLEDs zu verbes-
sern. Durch die richtige Wahl der Parameter ist es auflerdem moglich, das Verhéltnis
von s- zu p-polarisierter Emission zu verschieben. Dies wiirde Microcavity-OLEDs als
Lichtquellen fiir den Einsatz in Hybridsystemen aus OLEDs und BIG-basierten magne-
tooptischen Bauteilen prédestinieren.

Ziel dieser Arbeit war der Aufbau eines solchen Hybridsystems: Mit der Verkniipfung
von einem Wellenleiter aus Granatmaterial und einer Microcavity-OLED sollte ein ma-
gnetooptischer Modulator realisiert werden.

Nach einer Einfiihrung in die Magnetooptik in Kapitel 2 werden in den Kapiteln 3 und
4 die theoretischen Grundlagen zu organischen Leuchtdioden sowie zur Wechselwirkung
von Licht mit Materie gelegt.



2 Motivation

In Kapitel 5 wird detailliert auf die Herstellung, Optimierung und Simulation BIG-
basierter magnetooptischer Funktionsstrukturen eingegangen. Bei der generellen Opti-
mierung von BIG-Schichten beziiglich Rauigkeit und Rissbildung sind hier neben der
Anwendung als Wellenleiter auch andere Bereiche, beispielsweise die magnetooptische
Sensorik, im Fokus. Zur Bildung eines Wellenleiters werden Methoden zur Granatstruk-
turierung untersucht und aulerdem eine komplette Charakterisierung der optischen Ei-
genschaften von BIG vorgenommen. Mit den ermittelten optischen Konstanten wird das
Verhalten von BIG als Wellenleiter simuliert.

Im Anschluss daran wird in Kapitel 6, beginnend mit der Frage nach der optimalen
Spiegelschicht, iber das Finden der idealen Abstrahlcharakteristik, bis hin zur Varia-
tion der Lumineszenzlebenszeit, eine vollstédndige Optimierung der Microcavity-OLED
mittels Bauteilsimulation vorgenommen. Die gewonnenen Ergebnisse werden in einem
zweiten Schritt umgesetzt und der Weg zu einer stabilen Microcavity-OLED auf Granat
aufgezeigt. Auflerdem wird eine Methode zur Bestimmung der intrinsischen strahlen-
den Quanteneffizienz einer Microcavity-OLED entwickelt, bei der lediglich die Dicke des
semitransparenten Metallfilms variiert.

Die Ergebnisse der Optimierungen und Simulationen finden dann ihre Anwendung in der
Untersuchung konkreter Bauteile (Kapitel 7). Zunéchst werden magnetooptische Sen-
sorschichten aus BIG vorgestellt und hinsichtlich ihrer Auflésung und ihres Kontrastes
analysiert. Danach wird ein mittels BIG funktionalisierter magnetooptischer Wellenleiter
prasentiert und charakterisiert. Den Abschluss bildet schliellich die Untersuchung eines
magnetooptischen Modulators, aufgebaut als Hybridsystem aus Microcavity-OLED und
funktionalisiertem Wellenleiter.

Die Arbeit schlieit mit einer Zusammenfassung der wesentlichen Ergebnisse und einem
Ausblick (Kapitel 8).



2. Einfuhrung in die Magnetooptik

2.1. Der Faraday-Effekt

Im Jahre 1846 veroffentlichte Michael Faraday seine Entdeckung, dass sich die Polari-
sationsebene von linear polarisiertem Licht wihrend der Transmission durch Quarzglas
drehte, sofern sich das Quarzglas in einem externen Magnetfeld befand [36]. Der Winkel
dieser Faraday-Drehung 6(w) ist von der Wellenldnge des Lichts w abhéngig. Er folgt der
einfachen Beziehung

Ow)=V(w) -H-d, (2.1)

wobei V' (w) eine material- und wellenldngenabhingige Konstante, die so genannte Ver-
detkonstante, H das lokale Magnetfeld parallel zur Lichtausbreitungsrichtung und d
die Dicke des durchstrahlten Materials ist. August Kundt erkannte spéter bei Unter-
suchungen zum Faraday-Effekt an diinnen ferromagnetischen Materialschichten, dass
nicht das lokale Magnetfeld, sondern die Magnetisierung des durchstrahlten Mediums
fiir die Faraday-Drehung verantwortlich ist [73].

2.1.1. Phanomenologische Beschreibung

Die folgende Darstellung ist den Literaturquellen [34,35,53,59,77,128] entnommen.

Die Propagation von elektromagnetischen Wellen in dielektrischen Medien wird durch
die makroskopischen Maxwell-Gleichungen in Materie beschrieben:

VD =p (2.2)
VxEB=_B (2.3)
VB = (2.4)

VxH=j+D (2.5)
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E steht hierbei fiir das elektrische Feld, D fiir die dielektrische Verschiebung, H fiir
die magnetische Feldstdrke, B fiir die magnetische Flussdichte, p fiir die elektrische
Ladungsdichteverteilung und j fiir die elektrische Stromdichteverteilung.

Des Weiteren gelten noch folgende Materialgleichungen:

B = po(H + M) = popH (2.6)

D =eyE + P =¢coeE . (2.7)

Hier steht P fiir die elektrische Polarisation, M fiir die Magnetisierung, gqg fiir die In-
fluenzkonstante des Vakuums und pg fiir die Vakuumpermeabilitét. ¢ und p bezeichnen
den Dielektrizitéits- und den Permeabilitédtstensor.

Im optischen Frequenzbereich kann die Magnetisierung M dem hochfrequenten Feld der
Lichtwelle nicht folgen. Es kann daher p = 1 gesetzt werden. So wird nur der Einfluss der
statischen Magnetisierung M berticksichtigt. Im optischen Frequenzbereich werden die
magnetooptischen Effekte hauptséchlich durch elektronische Dipolibergédnge verursacht.

Die Propagation von Licht lasst sich durch ebene Wellen der Form

E = Byelkr—ot) (2.8)

beschreiben. Fiir sie ergibt sich aus den Maxwell-Gleichungen die Wellengleichung fiir
das elektrische Feld E:

K(kE) + (k3e — K*)E =0 (2.9)

mit der Vakuum-Wellenzahl kg = w?upep = w? / 2 und € = % (g + %)

Die fiir die Lésung von Gleichung 2.9 entscheidende Grofie ist der Tensor €. Er beschreibt
die Wechselwirkung zwischen Licht und Materie. Da seine Komponenten im Allgemeinen
komplexwertig sind und von Wellenldnge und Magnetisierung abhéngen, ist es sinnvoll,
den magnetisierungsabhangigen Teil zu separieren:

E=2+ AEM) . (2.10)
Entwickelt man jetzt AE(M ) nach M, so ergibt sich folgende Reihendarstellung:

3 3

3
Ag(M)Z?J = Z Kz]kMk + Z Z Gijlele + ..., (211)
k=1 k=11=1
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K bezeichnet den linearen und G den quadratischen magnetooptischen Tensor. Weil € die
Onsager-Relation erfiillen muss und die kubische Kristallsymmetrie der in dieser Arbeit
untersuchten Granate zu Vereinfachungen fiihrt, folgt fiir die Elemente von K und G:

Kio3 = Ko31 = K312 = — K213 = — K391 = — K32 = K, (2.12)

Giii = Gu1,  Gijjj = Gz und  Gijij = Gaa (2.13)

wobei 4,7 = 1,2,3 und ¢ # j. Alle anderen Komponenten verschwinden. Der K-Tensor
ist invariant unter Drehung des Koordinatensystems, der G-Tensor dagegen nicht.

Somit ergibt sich fiir den -Tensor eines homogen magnetisierten kubischen Kristalls:

1 0 0 0 KMy —KDM>
E=mi+GpM*- 101 0 |+ —-KM3 0 KM, |+
0 0 1 KM, —KDM 0
(2.14)
(G11 — G12)M?  2Gaa M1 M, 2G 44 M M3
2G 44 M7 My (G11 — G12)M3 2G4 MoMs;
2G 44 M1 M3 2G 44 Mo M3 (G11 — Gi2) M3

ng steht fiir den isotropen Brechungsindex.

Waéhlt man nun die Magnetisierung in z-Richtung M = (0,0,M), dann vereinfacht sich
der g-Tensor folgendermaflen:

n3 + G2 M? KM 0 e, e 0
= KM n2 + GioM? 0 =| —e1 e, O . (2.15)
0 0 n% + G11M2 0 0 €||

Fiir ebene Wellen, die sich in z-Richtung ausbreiteten k= (0,0,%k), E = Eyeilwt=k2)
erhélt man nun zwei Losungen fiir Gleichung 2.9:

k* = kon™ = kov/eL * ey . (2.16)

nt ist der komplexe Brechungsindex. Wird diese Gleichung nun in Real- und Imaginérteil
aufgespalten, so ergibt sich:

+
k= kon* — 20‘7 . (2.17)
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Die zugehorigen Figenmoden der ebenen Wellen sind links- und rechtszirkular pola-
risierte Wellen mit verschiedenen Brechungsindizes bzw. Phasengeschwindigkeiten n®

und Dampfungen o*.

Da |G1aM?| << nd und |[K M| << n? gilt, erhilt man fiir n* und o in guter Néherung:

Im(K)M M? +Re(K)M +1 M?
nt = no + FIm(K)M + Re(Gro) , und at = ko Re(K)M + Im(G12) . (2.18)
2 no no
Dies fithrt zu dem Effekt der magnetischen zirkularen Doppelbrechung (MCB):
nt —n~ Im(K)M
. _ 2.1
gl 5 g (2.19)
und dem Effekt des magnetischen zirkularen Dichroismus (MCD):
at —a” Re(K)M
3 1 ko T (2.20)
Fithrt man nun den mittleren Brechungsindex n := WT"_ und die halbe mittlere Damp-
fung o := O‘ﬂf% ein, so kann Gleichung 2.17 auch wie folgt geschrieben werden:
EE =ko(n£7) +i(at€). (2.21)

Fiir den Fall verschwindender Absorption, d.h. a® = 0, liegt kT reell vor. Daraus folgt,
dass auch das Diagonalelement £; des g-Tensors reell sein muss. Das rein imaginare
Nebendiagonalelement €1 hingegen ist fur die Faraday-Drehung ausschlaggebend, da es
zur zirkularen Doppelbrechung fiihrt.

Die Folge davon ist, dass sowohl links- als auch rechtszirkular polarisierte Lichtwellen
beim Durchgang durch das magnetisierte Material der Dicke d eine Phasenverschiebung
A¢ = dko(n™ — n~) erfahren. Diese fiihrt zu einer Drehung der Polarisationsebene des
linear polarisierten Lichts um den Winkel

=d-0p . (2.22)

Dies ist der Winkel der Faraday-Drehung. Die Drehung pro Langeneinheit 0 heisst spezi-
fische Faraday-Drehung. Sie ist unabhéngig von der Dicke des durchstrahlten Materials.

Da im Allgemeinen nicht davon ausgegangen werden kann, dass die Dampfung a* =
0 ist, muss auch der magnetische zirkulare Dichroismus berticksichtigt werden. Dies
fithrt dazu, dass links- und rechtszirkular polarisierte Wellen beim Durchgang durch das
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magnetisierte Medium zuséatzlich zur relativen Phasenverschiebung durch die Faraday-
Drehung eine unterschiedlich starke Ddmpfung der Amplitude erfahren. Eine einfallende
linear polarisierte Lichtwelle ist demnach nach der Transmission elliptisch polarisiert.
Der Elliptizitdatswinkel W wird dabei iiber die folgende Beziehung definiert:

at —a”
tanh U = tanh 1 d| =tanh(£-d) . (2.23)

Der Elliptizitatswinkel ¥ wird auch als Faraday-FElliptizitat bezeichnet. Fiir kleine Winkel
U kann man diese Gleichung durch folgende Beziehung annéhern:

U=¢-d=Tp-d. (2.24)

Vg ist die spezifische Faraday-FElliptizitdt. Die Extremwerte der Faraday-Elliptizitdt be-
tragen W = +45°.

2.1.2. Mikroskopische Beschreibung

Bisher wurde der als Faraday-Effekt bezeichnete magnetooptische Effekt auf den Dielek-
trizitdtstensor € zuriickgefiihrt. Dessen Komponenten sind durch Experimente bestimm-
bar, oder kénnen aus mikroskopischen Modellen abgeleitet werden. Quantitativ richtige
Ergebnisse lassen sich jedoch nur aus quantenmechanischen Modellen gewinnen.

Nach [77,104,128] werden magnetooptische Effekte durch elektronische Dipoliibergénge
verursacht. Die Spin-Bahn-Kopplung, die Kristallfeldaufspaltung, die Austauschwech-
selwirkung und der Zeeman-Effekt fithren zu einer Aufspaltung der Energieniveaus. Da-
durch werden fiir links- bzw. rechtszirkular polarisiertes Licht unterschiedliche Ubergin-
ge moglich, welche die Drehimpulsquantenzahl um AM = +1 &ndern kénnen. Dies fiihrt

(a) diamagnetischer Ubergang (b) paramagnetischer Ubergang
Yy T Mz= 1
------ L AE--Mz= 0 Mz = 0
| Mz = -1 ¢ ¢
¢ LZP RZP
7P R|ZP Mz 1

1
e
! Mz = -1

Abbildung 2.1.: Schematische Darstellung eines (a) diamagnetischen und (b) paramagnetischen
Ubergangs mit dem Verhalten der linkszirkular polarisierten (LZP) und rechtszirkular polarisier-
ten (RZP) Lichtwellen.
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in magnetisch geordneten Materialien zu verschiedenen magnetooptischen Effekten wie
dem Faraday- oder dem Kerr-Effekt.

In Abbildung 2.1 werden zwei Arten von Ubergingen anhand modellhafter Niveausche-
mata dargestellt. Beim diamagnetischen Ubergang ist der héherenergetische Zustand
aufgespalten, wihrend der Grundzustand nicht aufgespalten ist. Dies fithrt zu unter-
schiedlichen Polarisierbarkeiten fir links- und rechtszirkular polarisiertes Licht. Beim
paramagnetischen Ubergang ist es dagegen umgekehrt. Hier ist das Grundniveau aufge-
spalten, wiahrend der hoherenergetische Zustand unverandert vorliegt. In diesem Fall ist
die unterschiedliche Besetzungsdichte der neu entstandenen Niveaus fiir die magnetoop-
tischen Effekte verantwortlich.

Fiir eine detailliertere Darstellung sei auf die oben genannten Quellen verwiesen.

2.1.3. Anwendungsbeispiel: Optischer Isolator

Der optische Isolator ist eine der typischen Anwendungen fiir den Faraday-Effekt. Da-
bei ist der Begriff optischer Isolator etwas irrefithrend, da es sich eher um eine optische
Diode handelt. Analog zu einer Diode kann Licht hier nur in eine Richtung passieren.
So koénnen beispielsweise durch Reflexion auftretende riicklaufende Wellen oder Storsi-
gnale herausgefiltert werden. Die Funktionsweise eines solchen optischen Isolators ist in
Abbildung 2.2 skizziert.

In Abbildung 2.2a ist das Verhalten des optischen Isolators in Durchlassrichtung skiz-
ziert. Auftreffendes unpolarisiertes Licht, wird zunéchst linear polarisiert und dann durch

B4

Faraday-Rotator

008

Abbildung 2.2.: Schematische Darstellung eines optischen Isolators. In Durchlassrichtung (a)
von links nach rechts kann das Licht passieren. In Sperrichtung (b) von rechts nach links wird
das Licht vollstindig blockiert.

P

P
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einen speziellen Faraday-Rotator um 45° gedreht. Anschlieffend passiert es wiederum
einen Polarisator, der gegen den Ersten um 45 ° verdreht angeordnet ist, so dass ihn das
Licht ohne Probleme passieren kann.

Abbildung 2.2b zeigt die Funktionsweise des optischen Isolators in Sperrichtung. Von
rechts einfallendes unpolarisiertes Licht wird zunéchst ebenfalls linear polarisiert. An-
schlieBend durchdringt es den Faraday-Rotator, der die Polarisationsrichtung wie im
ersten Fall um 45° dreht. Bemerkenswert ist hier, dass die Drehung in der gleichen
Richtung erfolgt wie im ersten Fall. Da der rechte Polarisator bereits um 45 ° zum linken
Polarisator verdreht war und der Faraday-Rotator die Lichtebene nochmals um 45° ge-
dreht hat, wird das Licht am linken Polarisator vollkommen ausgeldscht. In Sperrichtung
kann deshalb kein Licht den optischen Isolator passieren.

2.2. Magnetooptische Granate

In den letzten Jahrzehnten wurde eine grofie Anzahl von Materialien im Hinblick auf
magnetooptische Effekte untersucht. Die untersuchten Materialien lassen sich dabei grob
in zwei Gruppen unterteilen [53,128].

Die erste Gruppe beinhaltet Metalle und Legierungen, wie beispielsweise Fe, Co, Ni,
FePt, FePd, CoPt, MnBi, CrTe, PtMnSb, CeSb, U(Sb,Te), welche nur bis zu einer Di-
cke von 100 nm transparent sind. Die geringe Transparenz dieser Materialien bedingt,
dass bei ihnen der in Reflexion auftretende Kerr-Effekt der wesentliche magnetoopti-
sche Effekt ist. Beim Kerr-Effekt fiihrt die Reflexion an der Materialoberfldche zu einer
Drehung der Polarisationsrichtung. Die Selten-Erd-Ubergangsmetalllegierungen sind die
bekanntesten Vertreter dieser Materialgruppe. Sie werden beispielsweise als funktionale
Schicht in magnetooptischen Speichermedien eingesetzt.

Die zweite Gruppe beinhaltet folgende Materialklassen:

e Dielektrika
Orthoferrite, Manganate (z.B. (LaSr)MnOg), Spinel-Ferrite (z.B. CoFez04), Ba-
rium-Hexaferrite (z.B. BaFe12019), Chrom-Trihalide, EuO EuS, EuTe, EuSe, fer-
ritische Borate (z.B. FeBOg), ferritische Fluoride (z.B. FeF3), etc.

e halbmagnetische Halbleiter
Znj_,Mn,Te, Cd;_,Mn,S, GaAs(Mn), CdP2(Mn), etc.

e Multilagensysteme
z.B. NdDyTbFeCo/NdTbFeCo/NdDyTbFeCo

e ferrimagnetische Granate

Da die ferrimagnetischen Granate bei Raumtemperatur iiber eine hohe Faraday-Dreh-
ung verfiigen, sind sie fiir viele Anwendungen in besonderem Mafle geeignet. Ihr struk-
turellen, magnetischen und optischen Eigenschaften werden deshalb im Folgenden néher
betrachtet.
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2.2.1. Strukturelle Eigenschaften

Die folgende Darstellung der strukturellen Eigenschaften der Granate orientiert sich
an [30,53,122,128|.

Granate bilden ein kubisch raumzentriertes Bravais Gitter. Sie werden der Raumgruppe
1a3d(0}°) (Nr. 230) zugeordnet. Thre allgemeine Formelschreibweise lautet:

{cs}az](d3)O12

wobei die unterschiedlichen Klammern fiir die unterschiedlichen Koordinationen des Sau-
erstofls stehen:

{c} : 8-fache Koordination
[a] : 6-fache Koordination
(d) : 4-fache Koordination

Ausgehend von der allgemeinen Formel kann auch die spezielle Formel fiir die hier un-
tersuchten ferrimagnetischen Granate abgeleitet werden. Deren prominentester Vertreter
ist der Yttrium-Eisen-Granat Y3Fe5012 (YIG), welcher im Folgenden exemplarisch be-
trachtet werden soll. Fiir YIG gilt:

{Y3}[Fea](Fes)O12

Die in der allgemeinen Angabe zur Koordination des Sauerstoffs durch ¢, a und d repré-
sentierten Kationen befinden sich im Zentrum eines durch Sauerstoffionen aufgespannten
Polyeders:

Y : 8-fache Koordination: Dodekaeder (bzw. gestorter Wiirfel)
Fe : 6-fache Koordination: Oktaeder

Fe : 4-fache Koordination: Tetraeder

In Abbildung 2.3 a sind die vorkommenden Polyeder schematisch dargestellt. Im Zentrum
des Dodekaeders (D) befindet sich das von acht Sauerstoffionen umgebene Yttrium. Die
Eisenionen sind innerhalb der Oktaeder (O) und der Tetraeder (T) zu finden und von
sechs bzw. vier Sauerstoffionen umgeben. Auf ihre Darstellung wurde aus Griinden der
Ubersichtlichkeit verzichtet.

In Abbildung 2.3b bis d ist die Anordnung der einzelnen Polyeder in der Einheitszelle
zu sehen. Auch hier wurden die Eisenatome aus Griinden der Ubersichtlichkeit nicht ein-
gezeichnet. Auflerdem sind pro Abbildung jeweils nur zwei Polyeder-Typen dargestellt.
Dabei fillt Folgendes auf:
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(a)

D O T

0 Sauerstoff 0%~
O Yttrium Y3+

Abbildung 2.3.: Schematische Darstellung der Granatstruktur: (a) vorkommende Polyeder (D:
Dodekaeder, O: Oktaeder, T: Tetraeder), (b) Lage der Tetraeder und Dodekaeder, (¢) Lage der
Tetraeder und Oktaeder, (d) Lage der Oktaeder und Dodekaeder.

o Zwei Kanten der Tetraeder fallen mit zwei Kanten von benachbarten Dodekaedern
zZusammen.

e Sechs Kanten des Oktaeders fallen mit sechs Dodekaederkanten zusammen.

e Jeder Dodekaeder hat zwei Kanten mit einem Tetraeder und vier Kanten mit einem
weiteren Dodekaeder gemeinsam.

e Ein Tetraeder besitzt keine gemeinsamen Kanten mit einem Oktaeder.

Wenn man den Aufbau aus Sicht der Sauerstoffionen betrachtet, so besitzt jedes O?~-
Ion vier néchste Nachbarn. Von diesen sitzen zwei auf den {c}-Platzen und jeweils eins
auf einem [a]- und auf einem (d)-Platz. Somit gehort jedes Sauerstoffion zu zwei Dode-
kaedern, einem Oktaeder und einem Tetraeder.

In Abbildung 2.4 ist die Position der 160 Atome in der YIG-Einheitszelle dargestellt.
Die YIG-Einheitszelle hat eine Gitterkonstante von a = 12,37 A. Weitere Daten zu YIG,
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o O
O Fe
O Y

Abbildung 2.4.: Anordnung der Atome in der YIG-Finheitszelle.

wie die Position der Tonen, die interatomaren Abstinde zu den néchsten Nachbarn und
die interatomaren Winkel finden sich im Anhang A.3.

Zu beachten ist, dass das hier betrachtete ferrimagnetisches YIG nicht exakt der Raum-
gruppe a3d(OL%) entspricht, da es in diesem Material zu spontanen Magnetisierungen
kommt, die eine exakte kubische Symmetrie unmoglich machen. Die Abweichung von
der kubischen Symmetrie ist allerdings so gering, dass sie meist vernachléssigt werden
kann.

2.2.2. Magnetische und optische Eigenschaften

Die magnetischen Eisengranate gehoren zur Klasse der ferrimagnetischen oxidischen Ver-
bindungen. Die Ursache fiir ihren Ferrimagnetismus ist die Existenz von mindestens zwei
unterschiedlich stark und in verschiedenen Richtungen magnetisierten Untergittern, was
in der Summe zu einem nicht verschwindenden magnetischen Moment fithrt. Es ist mog-
lich, dass magnetische Verhalten der oxidischen Granate in einem Modell lokalisierter
Elektronen zu beschreiben, wobei diese sowohl durch ihren Spin, wie auch durch ihren
Bahndrehimpuls zum Magnetismus beitragen. Im vorherigen Abschnitt wurde bereits
gezeigt, dass es in der Granatstruktur drei unterschiedliche Kationenpositionen {c}, [a]
und (d) gibt. Diese entsprechen drei Untergittern. Zwei von diesen, namlich [a]- und
(d)-Plitze, sind durch Fe3*-Tonen besetzt. Sie bilden zwei antiparallel magnetisierte Ei-
senuntergitter. Je YIG-Formeleinheit existieren drei (d)-Plédtze, aber nur zwei [a]-Plétze.
Damit bleibt das magnetische Moment eines Fe?*-Ions unkompensiert. Die Y3*-Ionen
auf den {c}-Gitterpositionen haben keinen freien Spin. Ersetzt man allerdings das Y3+
durch ein magnetisches Ion, so kann dadurch ein drittes Untergitter aufgebaut werden.
Die gesamte Sattigungsmagnetisierung Mg ergibt sich dann als Summe der Untergitter-
magnetisierungen:
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Mg =M, + Mg+ M, . (2.25)

Der Grund fiir die antiparallele Ausrichtung ist eine Superaustauschwechselwirkung zwi-
schen den Kationen. Die Spins der magnetischen Ionen wechselwirken dabei nicht direkt,
sondern die Wechselwirkung wird durch das zwischen ihnen liegende Sauerstoff-Ion ver-
mittelt. Die Starke der Wechselwirkung steigt mit abnehmendem Abstand und zuneh-
mendem Winkel M—O-M zwischen den magnetischen Tonen M und dem Sauerstoffion O
an. Sie erreicht bei 180 ° ihr Maximum. Dies fithrt unter anderem zu einer Abhéngigkeit
der Curie-Temperatur 7, von der Gitterkonstante. Eine ausfithrlichere Beschreibung der
magnetischen Eigenschaften findet sich in [122].

Zu den optischen Eigenschaften von YIG wurde bereits festgestellt, das YIG eine hohe
Faraday-Drehung zeigt. Aus Anwendersicht interessanter ist jedoch die bei der Transmis-
sion durch das Material auftretende Absorption. Diese wird durch den magnetooptischen
Qualitatsfaktor wiedergegeben:

D .
Q=2 | Drehwinkel _s Op ‘ (2.26)

Absorption Q

Die Absorption von YIG ist wellenldingenabhéngig. Im infraroten Wellenldngenbereich
ist sie sehr gering, was zu einem Qualitdtsfaktor von @ > 1000 % fiihrt. Im sichtbaren
Bereich steigt die Absorption jedoch stark an, weshalb @) auf unter ld% absinkt.

Durch eine Dotierung bzw. Substitution von YIG ist es moglich, die Transmission im
sichtbaren Bereich deutlich zu verbessern. Welchen genauen Einfluss eine Dotierung auf
YIG hat, wird im folgenden Abschnitt behandelt.

2.2.3. Substituierte Eisengranate

Das in den bisherigen Abschnitten behandelte YIG ist sicher der prominenteste Vertre-
ter der ferrimagnetischen Eisengranate. Er weist aber nicht in allen Bereichen optimale
Eigenschaften auf. Dies kann durch eine gezielte Substitution einzelner Bestandteile des
YIG erreicht werden. Eine Substitution kann dabei verschiedene Aufgaben haben. Es ist
beispielsweise moglich, die Gitterkonstante anzupassen, die Sattigungsmagnetisierung
oder die Curie-Temperatur zu verdndern, die Faraday-Drehung bei einer bestimmten
Wellenldnge zu erhohen oder den Absorptionskoeffizienten zu senken. So kann fiir jede
Anforderung ein geeigneter Substituent ausgewéhlt werden. Innerhalb der Granatstruk-
tur kénnen sowohl die Kationen, als auch der Sauerstoff substituiert werden. In dieser
Arbeit wird jedoch nur auf die Substitution von Kationen eingegangen.

Kationen, deren Ionenradius zwischen 0,26 A und 1,29 A liegt, kénnen in die Granat-
struktur eingebaut werden. Wichtig ist dabei, dass die Ladung des eingebauten Kations
gleich der des ersetzten ist (Ladungskompensation). So muss ein dreiwertiges Kation,
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beispielsweise Fe3t, durch einen dreiwertigen Substituenten ersetzt werden. Moglich wii-
re aber auch ein hoherwertiges Kation, beispielsweise Sn*t oder V5T, in Kombination
mit einem niederwertigen Kation wie Ca?* als Substituenten zu verwenden. Ist das La-
dungsverhiltnis am Ende nicht optimal, so fiihrt dies zur Bildung von Fe?* oder Fett
Tonen.

In die Granatstruktur lassen sich Kationen einbauen, deren Ionenradius zwischen 0,26 A
und 1,29 A liegt. Tonen unterschiedlicher Gréfle werden jedoch in unterschiedliche Katio-
nenplétze eingebaut. Vernachléssigt man die elektronische Konfiguration der Substitu-
enten und die Koordination beziiglich Sauerstoff, so zeigt sich:

e die groBten Ionen mit Radien zwischen 1,29 A und 0,96 A belegen bevorzugt die
Dodekaederplétze.

e dic Tonen mittlerer Grofie mit Radien zwischen 0,83 A und 0,53 A belegen bevor-
zugt die Oktaederplitze.

e die kleinsten Ionen mit Radien zwischen 0,47 A und 0,26 A sind bevorzugt in te-
traedrischer Sauerstoffkoordination zu finden.

Trotz der hier verwendeten sehr starken Vereinfachungen, nach denen die Sauerstoffko-
ordination der substituierten Ionen lediglich von deren Radius abhéngt, liefert dieses
Modell fiir die meisten Systeme eine gute Beschreibung.

Abbildung 2.5 verdeutlicht den Einfluss der unterschiedlichen Substitutionen auf die
Gitterkonstante a eines Granaten. Durch die Auftragung der Gitterkonstante a gegen
den Ionenradius 7o, verschiedener Substituenten sieht man deutlich, dass ein linearer
Zusammenhang zwischen a und ri,, besteht. Dieser Zusammenhang wird als Vegardsche
Regel bezeichnet.
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Abbildung 2.5.: Finfluss des substituierten Seltenerdions ri., auf die Gitterkonstante a eines
Seltenerd-Eisen-Granaten (RE)sFes; O12 nach [53,71,122].
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Im thermodynamischen Gleichgewicht kénnen allerdings nur Kristalle mit einer ma-
ximalen Gitterkonstante von a = 1,254 A (SmsFe;015) gebildet werden. Um Filme mit
hoherer Gitterkonstante herzustellen, ist es notwendig, auf Nicht-Gleichgewichtsprozesse
wie die Laserablation zuriickzugreifen, oder das Fe3*-Ion auf dem Oktaederplatz durch
ein grofleres Ion zu substituieren.

Die Substitution eines Ions und die damit verbundenen Auswirkungen beschréanken sich
nicht auf eine Anderung der Gitterkonstante. Auch die magnetischen und optischen Ei-
genschaften werden durch die Substituenten beeinflusst. Die Anderung der Eigenschaften
ist jedoch sehr vom individuellen Substituenten abhéngig und folgt keinem System. Dies
liegt daran, dass jeder einzelne Substituent durch seine Elektronenkonfiguration bzw. sei-
ne Wechselwirkung zwischen Eisen- und Sauerstoffionen die Eigenschaften des Granaten
unterschiedlich beeinflusst.

Eine besonders starke Beeinflussung der Faraday-Drehung tritt bei einer Substitution
von Yttrium durch Bismut auf. Auf das so entstehende BisFe;01s wird im folgenden
Abschnitt detailliert eingegangen.

2.2.4. Bismut-Eisen-Granat

Bereits 1969 berichtete Buhrer in einer Veroffentlichung [21] von einer starken Erhohung
der Faraday-Drehung in bismutsubstituierten Eisen-Granaten (BIG), welche spéter von
Hansen et al. [51,52] weiter untersucht wurde. Es ergab sich ein linearer Zusammenhang
zwischen dem Bismutgehalt und der Faraday-Rotation. Eine vollsténdige Substitution
von Yttrium durch Bismut gelang jedoch zunéchst nicht, da BIG aufgrund des grofien
Ionenradius des Bi3*-Ions thermodynamisch nicht stabil ist. Dies gilt fiir alle Substitu-
enten mit einem Radius r > 1,098 A und fithrt dazu, dass BIG nur mittels Nichtgleich-
gewichtsprozessen hergestellt werden kann [53], was erstmals von Okuda et al. mittels
reaktivem Ionenstrahlsputtern erreicht wurde [89,90].

In Folge dessen wurde BIG von einer Vielzahl weiterer Gruppen mit diesem und verschie-
denen weiteren Verfahren wie Electron-Cyclotron-Resonanz Sputtern, metallorganischer
Chemische Gasphasenabscheidung und gepulster Laserablation hergestellt und unter-
sucht: Gomi et al. [44,45], Thavendrarajah et al. [113], Mino et al. [81,82], Okada et
al. [88], Watanbe et al. [118], Adachi et al. [2-4], Kahl et al. [59-65], Tepper et al. [112],
Laulajainen et al. [75], Heinrich et al. [53,55], Leitenmeier [77] und Korner [71].

Eine vollstindige Ersetzung von Y2+ durch Bi** fiihrt zu einem Anwachsen der Ein-
heitszelle von ayig = 12,38 A auf agig = 12,62 A. Die damit verbundenen strukturellen
Verénderungen fiithren zu einer verringerten Anzahl an magnetischen Momenten pro Ein-
heitsvolumen, was zu einem Anstieg der Sattigungsmagnetisierung und einer Abnahme
der Curie-Temperatur fithrt. Es kommt des Weiteren zu einer Zunahme der Absorption
im Spektralbereich des sichtbaren Lichts, die durch eine Rotverschiebung der Absorp-
tionslinien verursacht wird [25,107,108]. Der Brechungsindex steigt mit zunehmendem
Bismutgehalt an, ebenso die Faraday-Rotation, die um mehr als eine Gréfenordnung
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anwéchst und Werte von iiber -25 °/um bei einer Wellenlénge von 532 nm erreicht. Dies
ist die hochste bekannte Faraday-Rotation bei Raumtemperatur [53].

Warum genau es zu einem Anstieg der Faraday-Rotation kommt, ist bisher nicht exakt
geklirt. Es wurden viele theoretische Uberlegungen angestellt, um zu ermitteln, warum
der Faraday-Effekt durch die Bismut-Substitution verstarkt wird [6,31,32,120,123,126].
Eine allgemein akzeptierte Erkldrung fiir das Phdnomen wurde bisher jedoch nicht ge-
funden.

Der thermische Ausdehnungskoeffizient von reinem BIG liegt bei apig = 12,9 - 1076 %
und ist damit um 16 % hoher als der von YIG, der bei ayig = 10,4 - 1076 % liegt. Dies
fiihrt zu Problemen bei der Deposition von BIG, auf Substraten mit niedrigerem Ausdeh-
nungskoeffizienten wie beispielsweise GGG-Sustraten mit aggg = 8,8 - 1076 % [24,39].
Bei der gepufferten Deposition von BIG, wie sie von Kdrner et al. [71,72] untersucht wur-
de, zeigt sich, dass dies insbesondere bei der Deposition auf SiOs mit agio2 = 0,5-107° %
[91] zu Problemen fiihrt.

Im néchsten Abschnitt wird kurz auf die in dieser Arbeit verwendeten Schichtdepositi-
onsverfahren eingegangen.

2.3. Deposition von Granatfilmen

Die beiden bedeutendsten Methoden, welche zur Deposition magnetooptisch aktiver Gra-
natfilme eingesetzt werden, sind die Fliissig-Phasen-Epitaxie (LPE, engl. Liquid Phase
Epitaxy) und die gepulste Laserablation (PLD, engl. Pulsed Laser Deposition). Beide
Verfahren haben spezifische Vor- und Nachteile, die von der Art der herzustellenden
Filme abhéngen.

Fiir Materialien, die im thermodynamischen Gleichgewicht aufgebracht werden kénnen,
ist die LPE bestens geeignet. Hierbei werden die Substrate in eine Schmelze oder Lésung
des zu deponierenden Materials getaucht. Unter geeigneten Bedingungen kommt es hier-
bei zu einem Schichtwachstum. Der grofle Vorteil der LPE sind hierbei die Homogenitét
der Beschichtung und die hohen Wachstumsraten [101]. Werden allerdings Materialien
abgeschieden, die nicht im thermodynamischen Gleichgewicht deponiert werden kénnen,
ist diese Methode ungeeignet. Daher wurde in dieser Arbeit auf die bereits in Abschnitt
2.2.4 erwahnte gepulste Laserablation zuriickgegriffen. Im Folgenden soll kurz auf die
Funktionsweise der PLD und ihre Besonderheiten eingegangen werden.

2.3.1. Gepulste Laserablation

Bei der gepulsten Laserablation wird ein kurzwelliger, energiereicher Laserpuls auf ein
zuvor hergestelltes Target fokussiert. In diesem Target miissen die fiir die Zusammen-
setzung der gewiinschten Beschichtung ausgewahlten Elemente bereits stochiometrisch
vorliegen. Da hochenergetisches Laserlicht mit einer Wellenlédnge im UV-Bereich am bes-
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ten von den meisten Materialien absorbiert wird, kommen in der PLD oft Excimerlaser
zum Einsatz. Diese konnen mit verschiedenen Gasen betrieben werden und so verschie-
dene diskrete Wellenldngen von 123 nm fiir Hy, iber 248 nm fiir KrF, bis zu 351 nm fiir
XeF emittieren [11,12].

Ein Laserpuls hat hierbei eine typische Lange von 25 ns und trifft mit einer Energiedichte
von mehreren # auf das Target auf. Die kurze Pulsdauer und die sehr geringe Eindring-
tiefe des Laserlichts in die Targetoberfliche von typischerweise weniger als 100,nm sorgen
dafiir, dass in sehr kurzer Zeit sehr viel Energie in ein sehr kleines Volumen eingetragen
wird. Diese Energie kann nicht durch Warmeleitung abgefiihrt werden, was zu einem
schockartigen Erhitzen der Targetoberfliche ausserhalb des thermischen Gleichgewichts
fithrt. Daraus resultiert ein blitzartiges Verdampfen des Targetmaterials, unabhéngig
von dessen thermodynamischen Eigenschaften. Bereits 1,6 ns nach dem Beginn eines
Laserpulses treten die ersten Targetatome aus dem Target [15] aus. Die dabei entstehen-
de Plasmawolke, die auch als plume bezeichnet wird, breitet sich im rechten Winkel zur
Targetoberflache aus. Sie hat eine Keulenform. In dieser Plasmawolke wird das Substrat
positioniert. Auf diesem schlagt sich nun das Targetmaterial nieder. Dabei findet ein sto-
chiometrischer Ubertrag der Materialien statt [27,47,117]. Die in der PLD auftretenden
komplexen Wechselwirkungen (man unterscheidet u.a. primére und sekundére Effekte)
zwischen Laserstrahl und Target sind hier nicht im Detail erklért, konnen aber in [27,80]
nachgelesen werden.

Die PLD ist somit ein ideales Verfahren wenn es darum geht, Materialien mit komplexen
Zusammensetzungen und stark unterschiedlichen Dampfdriicken stéchiometrisch abzu-
scheiden. Auch thermodynamisch instabile Phasen eines Materials konnen so hergestellt
werden. Dabei liegt das Material zwar in der gewiinschten Stochiometrie, aber oft nicht
in der gewiinschten Phase vor. Welche Phase gebildet wird, kann durch ein Aufheizen
des Substrates oder die Anderung des Drucks durch Zugabe eines Hintergrundgases be-
einflusst werden.

Als Nachteile lassen sich die geringen Wachstumsraten, der hohe Aufwand beim Be-
schichten grofler Flidchen und die mogliche Bildung sogenannter Droplets auffithren. Die-
se bis zu einem Mikrometer groflen Materialcluster bilden sich unter anderem, wenn
das Laserlicht zu tief in das Target eindringt, oder die Oberfliche durch zu intensiven
Laserbeschuss zu stark erhitzt wird. Kommt es dann zu einer Ablosung der Droplets
aus der Targetoberfliche, dann konnen sich diese ebenfalls auf der Substratoberflache
niederschlagen und so das Schichtwachstum stéren.

Die Bildung von Droplets kann durch verschiedene technische Mafinahmen reduziert wer-
den. Erwidhnt werden soll hier die Anwendung eines Geschwindigkeitsfilters, Zweistrahl-
PLD [27] oder die Deposition in off-axis-Geometrie [43], was die Depositionsrate jedoch
stark reduziert. Aulerdem ist eine Optimierung des Targets sinnvoll. Wird hier die Dich-
te und die Homogenitéit des Targets verbessert, so kann die Zahl der Droplets ebenfalls
reduziert werden. Im folgenden Abschnitt 2.3.2 soll deshalb auf die Targetherstellung
eingegangen werden.
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2.3.2. Targetsynthese

Es gibt grundsétzlich zwei Moglichkeiten zur Targetsynthese. Die Festkorpersynthese, bei
der die Bestandteile des Targets durch mechanische Verfahren wie Morsern oder Mahlen
vermengt und anschlielend gesintert werden, und das Sol-Gel-Verfahren. Bei dem Sol-
Gel-Verfahren wird zunéchst aus gelosten Salzen ein Sol hergestellt und dieses dann
vergelt. Dieses Gel kann nun getrocknet, gepresst und dann ebenfalls gesintert werden.
Der Vorteil des Sol-Gel-Verfahrens gegentiiber der Festkorpersynthese liegt dabei in der
homogeneren und feineren Verteilung der Ausgangsmaterialien [102], die im Allgemeinen
zu einer deutlichen Erhéhung der Targetqualitét fithrt.

Das Sol-Gel-Verfahren wurde von Nassar et al. [86] zur Synthese von Europium-dotierten
Yttrium-Aluminium-Granaten verwendet und von Korner [71] zur Herstellung von Bis-
mut-Eisen-Granat und Yttrium-Eisen-Granat Targets optimiert. Bei Korner findet sich
eine detaillierte Darstellung beider Targetsynthesemethoden. Hier wird nur auf das Sol-
Gel-Verfahren eingegangen, da im Rahmen dieser Arbeit alle Targets mit diesem Ver-
fahren hergestellt wurden. Die Darstellung orientiert sich dabei an der von Korner [71].

Sol-Gel-Verfahren

In einem Sol liegen amorphe oder kristalline Partikel fein dispergiert vor. Hierfiir muss
eine Agglomeration dieser Partikel verhindert werden. Dies kann erreicht werden, in dem
man der kolloidalen Suspension eine weitere Verbindung zusetzt, die eine Hiille um die
dispergierten Teilchen bildet und so die attraktiven Krifte zwischen diesen herabsetzt.
Die attraktiven Kréfte haben ihre Ursache im Wesentlichen in elektrischen Wechselwir-
kungen und van-der-Waals-Kréften. Durch Zugabe einer polaren Verbindung ldsst sich
der gewiinschte Effekt, namlich die Entstehung einer organischen Hiille, bewerkstelligen.
Dafiir eignet sich Glukose, die zum einen polaren Charakter hat und zum anderen nur
aus Kohlenstoff- und Wasserstoffatomen besteht. Letzteres ist wichtig fir die spéatere
Calcinierung unter Sauerstoffatmosphére, bei der sich Kohlenstoff und Wasserstoffato-
me riickstandslos entfernen lassen. Abbildung 2.6 zeigt eine schematische Darstellung
einer solchen Hiille.

Partikel Uberlappung organische Hiille

Abbildung 2.6.: Partikel mit organischen Hillen aus adsorbierten Glukosemolekiilen [122].
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Das so stabilisierte Sol muss nun vergelt werden, was durch den Entzug von Fliissigkeit
oder die Anderung des pH-Wertes gesteuert werden kann. Es kommt zu einer Agglome-
ration der Partikel und damit zur Bildung des Gel-Netzwerkes. Eine basische Umgebung
fiihrt dabei zu einem Anwachsen der Partikelhiillen durch fortgesetzte Adsorption der
Glukose, wéihrend eine saure Umgebung die Bildung des Gel-Netzwerks begiinstigt. In
Abbildung 2.7 sind diese konkurrierenden Bedingungen dargestellt. Da das Partikel-
wachstum normalerweise durch eine Begrenzung der zugegebenen Glukosemenge einge-
schrankt wird, ist es meist gut moglich, ein stabiles Gel-Netzwerk zu erzeugen.

Partikel
saure basische
Bedingungen Bedingungen

=1 nm

3 %
4 o5 nm
2&5 "
A /3“ 010 nm B

v AN N
& ah

100 nm
3-dimensionale \
Gel-Netzwerke Sole

—

Abbildung 2.7.: Ablauf des Partikelwachstums und der Vergelung des Sols in Abhdngigkeit von
Basizitat und Aciditit der Losung [105].

Standardprozess zur Targetherstellung

Wie ein Target mit Hilfe des Sol-Gel-Verfahrens hergestellt werden kann ist in Abbildung
2.8 schematisch dargestellt, und wird hier kurz erldutert [54,71].

Zunéachst miissen die benotigten Metallsalze stochiometrisch eingewogen werden. Dann
werden sie in einer wéssrigen, mit 55 %iger Salpetersdure (HNO3) angesetzten Losung
zugegeben, und unter Erwdrmung auf 100°C und stetigem Riihren vollstdndig gelost.
Dieser Punkt wird iiblicherweise nach ungefdhr 3h Riithren erreicht und ist an einer
Entfarbung der Losung erkennbar. Nun wird Glucose als Komplexbildner zugegeben und
die Losung fiir weitere 3 h bei 100 °C geriihrt. In dieser Zeit bildet sich durch Hydrolyse-
und Kondensationsreaktionen das Sol.
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Abbildung 2.8.: Ablauf der Targetherstellung am Beispiel eines Yttrium-Eisen-Granat-Targets

nach [54,71].

Dieses wird im speziell vorbereiteten Trockenschrank bei 150 °C unter Abgabe von Stick-
oxiden (NO,) und H2O getrocknet und so vergelt. Das verbleibende Material wird gemor-
sert und anschlieffend bei 1000 °C fir 3h kalciniert, um die organischen Restbestandteile,
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die als HoO und COs ausgasen, zu entfernen. Dem verbliebenen Pulver wird in Essig-
sédureethylesther geloster UHU!'-Kleber zugesetzt und wiederum gemorsert, bis der Es-
sigsdureethylesther vollstandig verdampft ist. Der Kleber stabilisiert das ungesinterte
Target wahrend und nach dem Pressvorgang. Das Target wird mit einem zylindrischen
Presswerkzeug und einer Kraft von 30kN gepresst, und dann im Falle von YIG bei
1400° Celcius (BIG 800°C) fiir 30 h gesintert. Wahrend des Sinterns dampfen die letzten
Kohlenstoff- und Losungsmittelreste als HoO und CO5 ab. Mittels Pulverdiffraktometrie
(XRD) und Rutherford-Riickstreu-Spektrometrie (RBS) wird anschliefend die Stochio-
metrie und die Phasenreinheit bestétigt. Sollten noch Ausgangsoxide vorhanden sein,
so konnen weitere Temperschritte durchgefiihrt werden. AbschlieSend wird das fertige
Target gehaltert und kann dann in die Ablationskammer eingebaut werden.

! Geschiitze Marke der UHU GmbH & Co. KG aus Biihl.
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3. Grundlagen organischer Leuchtdioden

3.1. Organische Halbleiter

Die hier gegebene Einfithrung in organische Halbleiter orientiert sich an den Lehrbiichern
von Briitting [19] und Schwoerer [106]. Dabei wird in vielen Féllen nicht in aller Tiefe auf
die physikalischen Prozesse eingegangen, sondern nur ein grundlegender Zusammenhang
vermittelt, um darauf aufbauende Vorgénge und Phénomene anschaulich darstellen zu
koénnen. Eine umfassende Vertiefung ist iiber die beiden oben genannten Lehrbiicher
moglich.

Organische Halbleiter bestehen aus Verbindungen der organischen Chemie, also solchen
Verbindungen, die im Wesentlichen aus Kohlenstoffatomen aufgebaut sind. Kohlenstoff
ist vierwertig und hat die Valenzelektronenkonfiguration 2s' 2p3. Hat ein Kohlenstoff-
atom drei Bindungspartner, so bilden sich aus einem s- und zwei p-Orbitalen des Koh-
lenstoffs drei sp?-Orbitale, die in einer Ebene liegen, und zueinander einen Winkel von
120° einnehmen. Sie gehen o-Bindungen mit ihren Bindungspartnern ein. Die dazu
senkrechte stehenden p.-Orbitale der einzelnen Kohlenstoffatome, bilden untereinan-
der w-Bindungen aus. Diese iiberlappen, was zu einer Delokalisierung der beteiligten
Elektronen ober- und unterhalb der Molekiilebene fiihrt. Diese Kombination aus o-
und 7-Bindung zwischen den Atomen, nennt man konjugierte Doppelbindung. Organi-
sche Halbleiter sind Kohlenwasserstoffverbindungen, in denen zwischen den vierwertigen
Kohlenstoffatomen konjugierte Doppelbindungen vorliegen. Diese konjugierten Doppel-
bindungen bilden ein 7w-System mit entlang der Kohlenstoffkette delokalisierten Elektro-
nen.

Dabei ist die Energieliicke zwischen dem bindenden und dem antibindenden 7-Orbital
im Allgemeinen kleiner als die Energieliicke zwischen dem bindenden und dem antibin-
denden o-Orbital. Die aus diesem 7-Orbital gebildeten Grenzorbitale des Molekiils, also
das hochste mit Elektronen besetzte Molekiilorbital (engl.: highest occupied molecular
orbital, HOMO) und das niedrigste unbesetzte Molekiilorbital (engl.: lowest unoccupied
molecular orbital, LUMO) definieren damit die Energieliicke des organischen Halblei-
ters. Sie ist in Abbildung 3.1a skizziert. Der energetische Abstand zwischen HOMO-
und LUMO-Niveau dhnelt mit Energien zwischen 1eV und 4eV der Bandliicke in anor-
ganischen Halbleitern, was einem Wellenldngenbereich von infrarot bis ultraviolett ent-
spricht. Einer der einfachsten Vertreter dieser Materialklasse ist der Anthracen-Kristall,
der aus drei verbundenen Benzolringen aufgebaut ist (siche Abbildung 3.1 b). Mit diesem
organischen Halbleiter wurde die erste organische Leuchtdiode realisiert [121].



24 Grundlagen organischer Leuchtdioden

a) b)
o 2

Abbildung 3.1.: a) Energieschema der o-, o*-, - und 7*-Orbitale. In einer C-C Doppelbindung
ist das w-Orbital das HOMO und das 7*-Orbital das LUMO mit der Energieliicke E4 [87]. b)
Darstellung des Anthracenmolekiils bestehend aus drei verbundenen Benzolringen.

Grundsétzlich kann man organische Halbleiter in zwei Klassen einteilen: Polymere, mit
einer guten Loslichkeit in organischen Losungsmitteln, und niedermolekulare Verbindun-
gen (engl.: small molecules), die thermisch gut verdampfen, aber oft schlecht 16slich sind.
Beiden Klassen liegt ein w-Elektronensystem zugrunde. Die in dieser Arbeit verwende-
ten organischen Halbleiter sind, bis auf Pedot:PSS und PSF (siehe Abbildung 3.6), alle
niedermolekulare Verbindungen. Sie liegen nach dem Verdampfen normalerweise amorph
vor, kénnen aber mit einem gewissen Aufwand auch in kristalline Form gebracht werden.
In diesen Molekiilkristallen bilden sich dann analog zu den anorganischen Halbleitern
Béander aus, die jedoch nur einige 100 meV breit sind. Dies hat seine Ursache in den
schwachen van-der-Waals-Kréften innerhalb der Molekiilkristalle. Im Allgemeinen liegen
aufgedampfte, niedermolekulare organische Halbleiter aber ohnehin ungeordnet vor.

3.1.1. Ladungstransport

In amorphen Schichten ist die Ausdehnung des m-Elektronensystems auf die Gréfle des
Molekiils beschrankt, da die zur Bildung einer Bandstruktur notwendige Translations-
symmetrie fehlt. Dies fithrt zu Abweichungen im Verhalten gegeniiber den klassischen
Halbleitern wie Silizium oder Gallium-Arsenid, da die Ladungstridger im amorphen orga-
nischen Halbleiter nicht iiber den gesamten Halbleiter delokalisiert sind, sondern sich auf
einem Molekiil im LUMO oder HOMO befinden. Da HOMO und LUMO auf ein Molekiil
beschrinkt sind, findet der Ladungstransport zwischen den Molekiilen eines amorphen
organischen Halbleiters durch unabhéngige Spriinge der Ladungstriger zwischen den lo-
kalisierten Zustédnden statt. Dies wird als hopping-Transport (engl.: to hop, springen)
bezeichnet.

Das Bdassler-Modell [20] beschreibt den hopping-Transport in organischen Halbleitern.
Der hopping-Transport ist demnach abhéngig von der Temperatur 7" und dem &usseren
elektrischen Feld F. Hierbei fiihrt das elektrische Feld zu einer reduzierten Energie-
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barriere in Feldrichtung und so zu einer hoheren Propagationswahrscheinlichkeit entlang
des elektrischen Feldes. Fiir die Ladungstréagerbeweglichkeit p gilt:

L X exp <_k§;) - exp (ﬁﬁ) . (3.1)

E, ist hierbei die Aktivierungsenergie und 8 der Feldverstdarkungsfaktor. Fiir unipo-
lare Ladungstriager, und bei nicht injektionslimitiertem Strom, ist der Strom der durch
den organischen Halbleiter flieffit raumladungsbegrenzt. Man spricht von raumladungsbe-
grenzten stationdren Stromen. Diese werden fiir den Spezialfall konstanter Beweglichkeit
ohne Fallenzustdnde durch die Mott-Gurney-Gleichung beschrieben [106]:

9 Vor
=360 e pg (3.2)

In Gleichung 3.2 ist ¢y die Vakuumpermittivitit, €, die Dielektrizitdtszahl des organi-
schen Materials, p die Ladungstrigerbeweglichkeit, Vs der Spannungsabfall am orga-
nischen Halbleiter und d dessen Dicke. Ein typischer Wert fiir den Stromfluss durch
eine OLED ist dabei j = 10mA/cm? bei Vorg = BV, p = 107%cm?/Vs, ¢, = 3 und
d = 100 nm.

3.1.2. Energieniveaus

Wie bereits erwihnt liegt die Bandliicke, also die Differenz zwischen HOMO- und
LUMO- Niveau, in organischen Halbleitern zwischen 1eV und 4 eV. Wenn nun ein Pho-
ton mit der entsprechenden Energie auf ein Molekiil trifft, findet ein Ubergang zwischen
Grundzustand und angeregtem Zustand statt. Beide Energieniveaus verfiigen iiber eine
Aufspaltung in vibronische Unterniveaus. Eine allgemeine schematische Darstellung des
Energieschemas eines Molekiils findet sich in Abbildung 3.2 [106].

Auf der linken Seite der Abbildung finden sich die Singulett-Zustinde. In diesen sind die
Elektronenspins paarweise abgeséttigt, ihre Gesamtspinquantenzahl ist also S=0. Der
elektronische Grundzustand eines Molekiils mit einer geraden Anzahl von Elektronen
ist in der Regel ein Singulett-Zustand. Er wird hier deshalb mit Sy bezeichnet. Auf der
rechten Seite der Abbildung finden sich die Zusténde mit parallelem Spin. Sie heiflen
Triplett-Zustiande und haben eine Gesamtspinquantenzahl von S=1.

Die Benennung von Singulett und Triplett ergibt sich aus der Multiplizitit = 2S + 1.
Damit ergibt sich fiir einen Gesamtspin S=0 eine Multiplizitdt von 2 x 0 + 1 = 1,
was als Singulett bezeichnet wird. In den Zustédnden mit einem Gesamtspin S=1 ist die
Multiplizitdt 2 x 1 + 1 = 3. Dies wird Triplett genannt. Ubergéinge von Singulett-
zu Triplett-Zustdnden wéren unter der Annahme einer verschwindenden Spin-Bahn-
Kopplung verboten. Dies wiirde bedeuten, dass bei einer photonischen Anregung aus
dem Grundzustand kein Ubergang von Singulett- zu Triplett-Zustand moglich ist, da
der Grundzustand als Singulett-Zustand vorliegt.
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Abbildung 3.2.: Energieschema eines Molekiils nach [106]. Eingezeichnet ist der elektronische
Grundzustand Sy, elektronische Singulett- (S1, Sa) und Triplett- (Ty, Ta) Anregungszustinde,
sowie vibronische Zustdnde.

Die Spin-Bahn-Kopplung in organischen Halbleitern ist zwar sehr gering, weil Kohlen-
stoff- und Wasserstoffatome nur eine kleine Kernladungszahl aufweisen, jedoch nicht voll-
stindig vernachlissigbar. In organischen Halbleitern ist das Ubergangsverbot daher nicht
vollstandig erfiillt. Zudem kann die Spin-Bahn-Kopplung im Molekiil durch den Einbau
schwerere Atome erhoht werden. Dies erméglicht einen Ubergang vom Singulett- zum
Triplett-Zustand, eine sogenannte Interkombination (engl. intersystem crossing, ISC).

In Abbildung 3.2 sind zu allen Zustdnden die vibronischen Unterniveaus eingezeichnet,
wobei alle Anregungszustiinde aufler den tiefen Anregungstermen S; und T nur eine
sehr kurze Lebenszeit haben. Sie relaxieren typischerweise in der Zeitskala von psec ins
S1- oder T1-Niveau, indem sie ihre Energie iiber vibronische Subniveaus strahlungslos an
das umgebende Gitter abfithren, was als Innere Umwandlung (engl. internal conversion,
IC) bezeichnet wird.

3.1.3. Exzitonen

Wird ein organisches Molekiil mit Licht bestrahlt, so kommt es zu einer Anregung der
oben genannten Singulett-Zustéinde, und damit unter Beriicksichtigung der IC zu einer
Besetzung des Si-Niveaus. Durch die Anregung des Elektrons entsteht im Grundzustand
ein entgegengesetzt geladenes Loch, wobei sich Loch und Elektron gegenseitig iiber die
Coulomb-Kraft anziehen. Ein Exziton (engl. exciton) in einem Halbleiter ist eine solche
Kombination aus angeregtem Elektron und Loch, und beschreibt demnach die elementare



3.1 Organische Halbleiter 27

Anregung eines solchen. Es ist ein Quasiteilchen, kann sich durch den Kristall bewegen,
und transportiert dabei seine Anregungsenergie durch diesen hindurch. Je nach Anre-
gungszustand der Exizitonen unterscheidet man Singulett- und Triplett-Exzitonen. Aus
der Multiplizitat ergibt sich eine mogliche Spin-Kombination fiir Singulett-Exzitonen
und drei fiir Triplett-Exzitonen:

Singulett = 5 [(14) — ()]
(1)

Triplett = %[(TU*‘ (1]
()

Man unterscheidet verschiedene Arten von Exzitonen, je nachdem wo Loch und Elek-
tron des Exzitons lokalisiert sind. Organische Halbleiter werden von Frenkel-Exzitonen
dominiert. Bei Frenkel-Exzitonen sind sowohl Loch als auch angeregtes Elektron auf ei-
nem Molekiil lokalisiert, wobei die Exzitonenbindungsenergie stark variieren kann und
je nach Material 0,5eV bis 1,0eV betrégt [19].

3.1.4. Fluoreszenz und Phosphoreszenz

Fluoreszenz und Phosphoreszenz sind Bezeichnungen fiir charakteristische Zerfallspro-
zesse von Exzitonen. Siehe dazu auch Abschnitt 3.1.2 und Abbildung 3.2. Der Uber-
gang vom angeregten Singulett-Niveau S; in den Grundzustand Sg bezeichnet man als
spontane Fluoreszenz. Die spontane Fluoreszenz korrespondiert mit dem Zerfall von
Singulett-Exzitonen. Die Lebensdauer der spontanen Fluoreszenz liegt in der Regel im
Nanosekundenbereich.

Der Zerfall eines Triplett-Exzitons, also der Ubergang eines Elektrons vom Triplett-
Niveau T; in den Grundzustand S, bezeichnet man als Phosphoreszenz. Dieser Uber-
gang ist eigentlich spinverboten. Durch eine starke Spin-Bahn-Kopplung, die beispiels-
weise durch das Einbringen schwerer Metallatome in das Molekiil erreicht wird, kann
jedoch ein phosphoreszenter Zerfall erreicht werden [10]. Die Lebenszeit der phospho-
reszenten Farbstoffe liegt dabei im Bereich von 0,5 us bis 100 ms und somit deutlich
hoher als bei der spontanen Fluoreszenz. In organischen Halbleitern aus leichten Ele-
menten konkurrieren nichtstrahlende Exzitonenzerfille mit den strahlenden Ubergéingen
des Triplett-Zustands, so dass bei Raumtemperatur praktisch keine Phosphoreszenz de-
tektierbar ist.

Im Folgenden werden kurz die Zerfallsprozesse erkldrt, bei denen mehrere Exzitonen
beteiligt sind.

Liegt die Summe der Energie zweier Triplettzustdnde hoher als das angeregte Singu-
lettniveau eines Molekiils, so ist ein Energieiibertrag der beiden Triplett-Zustinde auf
das angeregte Singulett-Niveau moglich. Dies wird als Triplett—Triplett-Annihilation be-
zeichnet, und fithrt, bei einem strahlenden Zerfall des gebildeten Singulett-Zustands, zur
verzogerten Fluoreszenz. Es findet dann wie bei der spontanen Fluoreszenz ein Ubergang
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in den Grundzustand Sg statt. Da der Energieiibertrag jedoch eine gewisse Zeit beno-
tigt, ist die Lebenszeit der verzogerten Fluoreszenz wesentlich hoher als die der spontanen
Fluoreszenz.

3.1.5. Energietransfermechanismen

Durch die Dotierung eines Matrixmaterials mit einem metallorganischen Schwermetall-
komplex konnen die in der Matrix erzeugten Triplett-Exzitonen auf den Dotierstoff
iibertragen werden. Das Matrixmaterial hat hierbei eine verschwindende Spin-Bahn-
Kopplung und somit eine lange Triplett-Lebenszeit. Der metallorganische Schwerme-
tallkomplex verfiigt dagegen iiber eine hohe Spin-Bahn-Kopplung, was phosphoreszente
Emission gestattet. Dies ermoglicht eine effiziente Matrix-Farbstoff-Kombination, deren
Effizienz die der Einzelsubstanzen iibersteigt. Das HOMO und LUMO des Farbstoffs
muss hierfiir zwischen dem HOMO und LUMO des Matrixmaterials liegen. Beim Trans-
fer des Anregungszustands der Matrix auf einen Farbstoff unterscheidet man zwei Ener-
gietransfermechanismen, den Férster- und den Dexter-Energietransfer.

Beim Forster-Energietransfer wird durch eine langreichweitige Dipol-Dipol-Wechselwir-
kung ein Singulett-Anregungszustand von einem Donor— auf ein Akzeptormolekiil tiber-
tragen. Bei diesem Energietransfermechanismus miissen sich das Emissionsspektrum des
Donators und das Absorptionsspektrum des Akzeptors tiberlappen. Der Energietransfer
findet tiber zeitgleiche Emission durch den Donator und Absorption durch den Akzeptor
statt. Der Forster-Energietransfer ist im Wesentlichen fiir den Transfer von Singulett-
Exzitonen zustdndig. Der Energietransfer 1lauft dann optimal ab, wenn das elektroni-
sche Niveau des Akzeptors leicht unter dem des Donators liegt. Der Forster-Radius,
innerhalb dessen der Energieiibetrag effizient ablauft, hat typischerweise eine Gréfle von

30100 A [93].

Der Dexter—Energietransfer beschreibt, im Gegensatz zum langreichweitigen Forster-
Energietransfer, einen kurzreichweitigen aber spinerhaltenden Energieiibertrag. Hier fin-
det der Ubertrag eines Elektrons vom LUMO des Donators zum LUMO des Akzeptors
gleichzeitig mit dem Ubergang eines zweiten Elektrons vom HOMO des Akzeptors zum
LUMO des Donators statt. Damit muss eine rdumliche Uberlappung zwischen den Mo-
lektilorbitalen der am Austausch beteiligten Molekiile gegeben sein. Deshalb wirkt der
Mechanismus nur im Nahbereich von Molekiilen, im Abstand von ca. 5—10 A.

3.2. Organische Leuchtdioden

In Abschnitt 3.1 wurde eine elementare Ubersicht iiber die Physik organischer Halblei-
ter gegeben. In diesem Abschnitt wird auf die konkrete Verwendung von organischen
Halbleitern fiir organische Leuchtdioden (engl.: organic light emitting diode, OLED)
eingegangen. Der einfachste mogliche OLED-Stack ist in Abbildung 3.3 dargestellt.

Eine diinne Schicht eines organischen Halbleiters mit einer Dicke in der Gréfenordnung
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Abbildung 3.3.: Schematische Darstellung einer OLED bestehend aus einer organischen
Schicht. a) Der OLED-Stack. b) Banddiagramm mit: 1. Ladungstragerinjektion, 2. Ladungstrans-
port, 3. Bildung eines Fxzitons aus Loch und Elektron und 4. strahlender Zerfall der Fxzitonen.

von 100nm befindet sich zwischen Anode und Kathode. Als Anode fungiert meist In-
diumzinnoxid (engl. indium tin oxide, ITO), da ITO transparent und leitfahig zugleich
ist und so eine Auskopplung des erzeugten Lichts erlaubt. Als Substrat kann nahezu
jedes glatte, transparente Material, wie beispielsweise Glas oder eine Kunststofffolie,
eingesetzt werden. Wird zwischen den Elektroden der OLED eine Spannung angelegt, so
laufen die folgenden grundlegenden Schritte ab, die zur Elektrolumineszenz des Bauteils
fiihren:

1. Ladungstriagerinjektion
2. Ladungstransport

3. Bildung eines Exzitons aus Loch und Elektron und eine eventuelle Diffusion des
Exzitons

4. strahlender Zerfall der Exzitonen.

Im 1. Schritt werden Ladungstrager aus den Elektroden in das HOMO oder LUMO des
organischen Halbleiters injiziert. Die positiven Locher werden aus der Anode und die
negativen Elektronen aus der Kathode injiziert. Dabei miissen die Locher eine Injekti-
onsbarriere iiberwinden, die der Differenz zwischen der Fermi-Energie der Anode und
dem Ionisationspotential des organischen Halbleiters entspricht. Elektronen miissen eine
Barriere tiberwinden, die durch die Differenz zwischen Austrittsarbeit des elektroneninji-
zierenden Kontakts und der Elektronenaffinitdt des Halbleiters bestimmt ist. Je grofier
die Injektionsbarrieren sind, desto niedriger ist der Injektionsstrom. Um eine gute La-
dungstragerinjektion zu erhalten, sollten die Elektrodenmaterialien moglichst gut an das
HOMO und LUMO des organischen Halbleiters angepasst werden. Fiir die Anode, die
fiir die Lochinjektion zusténdig ist, sollten demnach Materialien mit hoher Austrittsar-
beit gewéhlt werden, wihrend fiir die Kathode, aus der die Elektronen injiziert werden,
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ein Material mit niedriger Austrittsarbeit sinnvoll ist. Eine der beiden Elektroden muss
zusitzlich noch transparent sein, um das in der OLED generierte Licht auskoppeln zu
kénnen. Hierbei wird standardméfig I'TO auf Glas eingesetzt.

Im 2. Schritt wandern die injizierten Ladungstriger, wie in Abschnitt 3.1.1 beschrieben,
per Hiipfleitung durch den organischen Halbleiter.

Im 3. Schritt rekombinieren ein Loch und ein Elektron zu einem Exziton, welches kei-
ne Nettoladung mehr tragt. In organischen Halbleitern liegen meist Frenkel-Exzitonen
vor. Ein Frenkel-Exziton entspricht einem Molekiil, mit einem vom HOMO ins LUMO
angehobenen Elektron. Es ist nun moglich, dass sich das gebildete Exziton per Exzi-
tonendiffusion weiter durch den organischen Halbleiter bewegt. In OLEDs kann dies
durch zusétzliche Schichten verhindert werden, in welche die Exzitonen nur schwer ein-
diffundieren koénnen. Diese sogenannten Exzitonenblocker sorgen mit dafiir, dass die
Rekombinationszone der OLED an einer definierten Stelle des Bauteils zu finden ist.

Im 4. Schritt kommt es zu einem Zerfall des Exzitons. Dieser erfolgt im Idealfall strah-
lend unter Aussendung eines Photons. Die Energie des emittierten Photons wird dabei
durch den HOMO-LUMO-Abstand des Molekiils abziiglich der Exzitonenbindungsener-
gie definiert. Je nach Energieliicke im organischen Halbleiter kann so die Emissionfarbe
der OLED gewéahlt werden.

3.2.1. Quantenausbeute

Die Quantenausbeute 7oy einer OLED beschreibt das Verhéltnis der in die OLED inji-
zierten Elektronen zu den aus der OLED emittierten Photonen. Sie ldsst sich durch die
folgende Gleichung beschreiben [115]:

Next = ¥ Ns/t = 4 * Tout - (3.3)

Dabei ist v der Ladungstréiger-Gleichgewichtsfaktor, 7,/ die Bildungswahrscheinlichkeit
fiir strahlend zerfallende Exzitonen, ¢ die intrinsische strahlende Quanteneffizienz und
Nout die Auskoppeleffizienz.

Idealerweise wird fiir jedes injizierte Elektron auch ein Loch injiziert, da sowohl ein
Elektron als auch ein Loch fiir die Bildung eines Exzitons benotigt werden. v beschreibt
das Verhéltnis von injizierten Elektronen zu injizierten Lochern. Es gilt dabei 0 < v <1,
wobei v = 1 das Optimum darstellt. In realen Bauteilen lasst sich durch 16cher- und
elektronenblockende Schichten, an der Emissionsschicht ein v nahe dem Maximum gut
realisieren [111].

15/t ist die Wahrscheinlichkeit einer Exzitonenbildung, mit der Randbedingung, dass nur
Exzitonen in diesen Faktor eingehen, die auch strahlend zerfallen kénnen. Ublicherweise
sind aufgrund der Spinstatistik 25% der gebildeten Exzitonen Singulett-Exzitonen und
75% Triplett-Exzitonen. Fiir Singulett-Emitter, in denen nur Singulett-Exzitonen strah-
lend zerfallen, ist 7/, = i. Hinzu kommt eventuell noch ein Anteil aus Triplett—Triplett-
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Annihilation [9]. Ein strahlender Zerfall von Triplett-Exzitonen ist normalerweise nicht
moglich. Durch den Einbau schwerer Metallatome, wie beispielsweise Iridium, und der
damit verbundenen starken Spin-Bahn-Kopplung, kénnen jedoch auch Triplett-Emitter
realisiert werden. Fur diese gilt 7,/ = 1.

Das Produkt v - 7 ist demnach der Anteil an injizierten Ladungstrégern der zur Bildung
von potentiell strahlend zerfallenden Exzitonen fiihrt.

Fir die intrinsische strahlende Quanteneffizienz ¢ im unendlich ausgedehnten Material
gilt:

kr

— A4
k?" + Z k’l’b’/‘ 7 (3 )

q

wobei k, die strahlende Rate (engl. radiative rate), also der Anteil strahlend zerfallender
Exzitonen, und > k,, die Summe aller nicht strahlenden Zerfélle (engl. nonradiative rate)
ist. Die intrinsische strahlende Quanteneffizienz ¢ gibt damit an, welche der potentiell
strahlend zerfallenden Exzitonen auch wirklich strahlend zerfallen.

Der Faktor 7oyt gibt nun an, welcher Anteil der erzeugten Photonen die OLED verlassen
kénnen. Da die organischen Materialien in der OLED mit norganik = 1,8 einen héheren
Brechungsindex haben als das Glas-Substrat mit nglas = 1,5 und Luft mit nr.e =
1,0, tritt in der OLED Totalreflektion auf. Diese reduziert den Anteil ausgekoppelter
Photonen.

3.2.2. Microcavity-Effekt und Purcell-Faktor

Eine Anderung der Auskoppelung der OLED beeinflusst die Kopplung des Emitters an
die photonischen Moden in der OLED. Diese Kopplung kann zusétzlich noch durch Spie-
gelschichten variiert werden. Die aus der Kopplung resultierenden Resonatoreffekte in
der OLED, werden als Microcavity-Effekte bezeichnet. Eine Anderung der Kopplung des
Emitters an die photonischen Moden durch Microcavity-Effekte, beeinflusst wiederum
direkt die strahlenden Zerfélle. Daher muss eine effektive strahlende Rate k' definiert
werden.

Der Faktor, um den die strahlende Rate durch die Microcavity-Effekte verstirkt wird,
heifit Purcell-Faktor F'. Damit gilt fiir die effektive strahlende Rate £':

kf=TF k. (3.5)

Die Einfithrung einer effektiven strahlenden Rate macht die Definition einer effektiven
strahlenden Quanteneffizienz gefrextiv notwendig:

kr

EES o

Geffektiv =
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Der Purcell-Faktor hat zudem iiber die Rate, mit der die Exzitonen zerfallen, einen
Einfluss auf die effektive Lebenszeit des Emitters 73 1o [83]:

=k 4> ke =F ke + Y knr - (3.7)

*
TEmitter

Durch eine geschickte Wahl des OLED-Stacks ist es somit moglich, die Quantenausbeute
der OLED zu erhohen, und diese somit effizienter zu machen. Auf die verschiedenen
typischen Bauelemente einer modernen OLED wird im néchsten Abschnitt eingegangen.

3.2.3. OLED-Stacks

Moderne OLEDs bestehen aus einer Vielzahl von Schichten, die alle eine spezielle Auf-
gabe in der OLED iibernehmen. In Abbildung 3.4 ist eine schematische Darstellung
eines idealen OLED-Stacks zu finden. Jede Schicht dieser idealen OLED ist fiir einen
besonderen Zweck optimiert. Sowohl Anode als auch Kathode kénnen hier transparent
sein.

Vakuumniveau

Kathode —
EIL electron injection layer
ETL  electron transport layer [ [ ey ey

HBL  hole blocking layer

EML  emission layer «nN
EBL  electron blocking layer I

HTL  hole transport layer

HIL hole injection layer w
e o
Anode % . 9
- | 1 | =]
cl=2|FE [a) —
| Substrat S T E 2z 2Lz 8

Abbildung 3.4.: Linke Seite: Schematische Darstellung eines idealen OLED-Stacks. Jede
Schicht der OLED st fiir einen besonderen Zweck optimiert: Lochinjektionsschicht (HIL),
Lochtransportschicht (HTL), Elektronenblocker (EBL), Emissionsschicht (EML), bestehend aus
einem Farbstoff in einer Matriz, Lochblocker (HBL), Elektronentransportschicht (ETL), Eletro-
neninjektionsschicht (EIL). Rechte Seite: HOMOs und LUMOs der einzelnen Schichten. HOMO
und LUMO des Farbstoffes sind gestrichelt eingezeichnet.

Die Anode muss fiir eine moglichst gute Lochinjektion optimiert werden. Hier kommt
als Material beispielsweise ITO in Frage. ITO hat eine Austrittsarbeit von -4,7eV. Eine
Ubersicht iiber die Energieniveaus der verwendeten Materialien bietet Abbildung 3.5.
Die Bestimmung von HOMO und LUMO der organischen Halbleiter ist jedoch schwie-
rig, so dass die publizierten Werte liber einen grofieren Bereich schwanken kénnen. Auch
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beeinflusst die Umgebung und die durch die Aufdampfparameter erzielte Struktur der
Materialien die exakte Lage von LUMO und HOMO. In Abbildung 3.6 sind die Struk-
turformeln der in dieser Arbeit verwendeten organischen Halbleiter abgebildet.

Um eine gute Lochinjektion in die organischen Schichten zu erreichen, wird eine Lochin-
jektionsschicht (engl. hole injection layer, HIL) in die OLED eingebaut. Eine typische HIL
ist das Material Pedot:PSS mit einem LUMO von -3,5 ¢V und einem HOMO von -5,2eV.
Der Lochtransport findet in einer Lochtransportschicht (engl. hole transport layer, HTL)
statt. Die Locher werden in ihr von der Anode zur Emissionsschicht (engl. emission layer,
EML) in der Mitte der OLED transportiert. Eine Schichtdickenvariation der Lochtrans-
portschicht kann genutzt werden um die Microcavity der OLED zu optimieren. Um eine
Diffusion der von der Kathodenseite injizierten Elektronen in die Lochtransportschicht
zu verhindern, folgt eine Elektronenblockschicht (engl. electron blocking layer, EBL).

273 2,2V -2
= 2,6eV y o
m 2,8¢ F
7 . -2,9eV Ca e—
-3 ] 30eV  31ev F 3
E -3,5eV — c
4 4
R 520V 5
> |Tlé) -52eV | c
Pt Pedot:PSS-55eV SAeV 5,6 eV — E
6 PSF TPD ’ | 6
- Ir(ppy)3 6,0eV o
-63eV Alas  ¢aey =
-7 CBP BPhen E_ -7
-8 — -8
-84 eV =
5 F4-TCNQ E o

Abbildung 3.5.: Austrittsarbeiten von Anoden und Kathoden, sowie HOMOs und LUMOs ver-
schiedener organischer Halbleiter. Die publizierten Werte schwanken je nach Messmethode oder
Struktur des Materials. Hier ist, aufler bei CBP und Algs, je Material nur ein ausgewdhltes
HOMO und LUMO dargestellt. Daten aus [1, 40, 66, 85].

Eine Diffusion von Lochern oder Elektronen durch die gesamte OLED wiirde zu Leckstro-
men und Exzitonenbildung auflerhalb der Emssionsschicht fithren, und so die Effizienz
der OLED herabsetzen. Daher ist die Emissionsschicht von Lochblockschicht (engl. hole
blocking layer, HBL) und EBL eingeschlossen. Zwischen EBL und HBL kommt es zu ei-
ner Anreicherung von Lochern und Elektronen, so dass hier die Wahrscheinlichkeit einer
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L dn SO3H
PEDOT
F F
NC CN
NC CN
F F
F4-TCNQ

Abbildung 3.6.: Struktur von wverschiedenen organischen Halbleitern: Algs (tris-(8-hydroxy-
quinoline)aluminum), Ir(ppy)s (tris(phenylpyridine)iridium), TPD (N,N’-diphenyl-N,N’-bis(3-
methylphenyl)-1,1’-biphenyl-4,4-diamine), PEDOT (poly(3,4-ethylenedioxythiophene)), PSS (po-
ly(styrene sulfonate)), CBP (4,4’-N,N’-dicarbazolyl-biphenyl), F4-TCNQ (2,3,5,6-tetrafluoro-
7,7,8,8-tetracyanochinodimethan), BPhen (4,7-diphenyl-1,10-phenanthrolin), PSF (polyspiro-
fluorene) [40, 66].

Exzitonenbildung stark ansteigt. Optimalerweise findet diese in der gesamten Emissi-
onsschicht statt, oft sammeln sich die Elektronen jedoch am EBL und die Locher am
HBL, bis die Konzentration hoch genug ist, um die jeweils anderen Ladungstriager beim
Durchgang in einem Exziton zu binden. Je nach OLED findet der Exzitonenzerfall, und
damit die Lichtemission, an den Rédndern oder in der Mitte der Emissionsschicht statt.

Die obere Halfte der skizzierten OLED ist auf den Transport und die Injektion von
Elektronen optimiert. Es folgt zunéchst die Elektronentransportschicht (engl. electron
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transporting layer, ETL), dann die Eletroneninjektionsschicht (engl. electron injection
layer, EIL) und schliefllich die Kathode. Als Kathodenmaterial ist beispielsweise Calcium
mit einer Austrittsarbeit von -2,8 eV gut geeignet.

HTL und EBL koénnen auch aus einem einzigen Material bestehen. TPD mit einem
LUMO von -2,2eV und einem HOMO von -5,4eV kann sowohl als HTL als auch als
EBL eingesetzt werden. Ein klassischer OLED-Stack ist der Aufbau ITO, Pedot:PSS,
TPD, Alqgs, Ca, Al Hier findet die Emission an der Grenzfliche von TPD und Alqs
statt. Dabei ist ITO die Anode, Pedot:PSS die HIL, TPD ist EBL und HTL, Alqs ist
EML und ETL, Ca wird als EIL und Al als Kathode eingesetzt.
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4. Grundlagen der Wechselwirkung von
Licht und Materie

4.1. Der komplexe Brechungsindex

Licht ist eine elektromagnetische Welle, deren Verhalten an Grenzflichen und in Fest-
koérpern durch den komplexen Brechungsindex beschrieben wird. Geht man davon aus,
dass das elektrische Feld des Lichts im Festkorper eine Schwingung der negativ gela-
denen Elektronenhiillen um die positiven Atomkerne induziert, so kann der komplexe
Brechungsindex n; als Funktion der Frequenz w des Lichts geschrieben werden [124]:

Ne?

2

=1 .
i * 2eom(wi — w? + iw7y)

(4.1)

In Gleichung 4.1 ist N die Elektronendichte, ¢g die Vakuumpermeabilitat und m, wg und
~ sind Masse, Figenfrequenz und Dampfung des Ostzillators. Der komplexe Brechungs-
index n; kann jetzt mit n; = n —ix in Real- und Imaginérteil zerlegt werden. n ist dabei
der Brechungsindex und x ist der Extinktionskoeffizient:

Ne?(wi —w)
2eom [(wi — w?)? +w?y?]

(4.2)

n=1-+

Ne2yw
K= :
2eom [(wi — w?)? + w?q?]

(4.3)

Fiir eine monochromatische ebene Welle E(z,t) = Ey - exp [i(wt — k;z)] der Vakuumwel-
lenldnge Ao, die sich in einem durch n; = n — ik beschriebenen Medium in z-Richtung
ausbreitet, gilt fiir die komplexe Wellenzahl k;:

2 2
ki = )\—Zn - )\—Z(n —iK). (4.4)

Fiir E(z,t) ergibt sich damit:

E(z,t) = Ey - exp [i(wt — k; - z] = Ep - exp {z <wt - mz)} exp {mz] . (4.5)
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Der hintere Teil der Gleichung beschreibt die Dampfung der Welle in Ausbreitungsrich-
tung. Definiert man nun einen Absorptionskoeffizienten a mit

o= fgl , (4.6)

wobei I die Intensitét der elektromagnetischen Welle ist, so ergibt sich mit einer initialen
Intensitit Ip nach Umformungen folgendes Verhalten von I beim Durchschreiten eines
Mediums der Dicke d:

I(z) = Iy - exp(—ad) . (4.7)

Ein Vergleich mit Gleichung 4.5 fithrt zu dem in Gleichung 4.8 angegebenen Zusammen-
hang zwischen dem Absorptionskoeffizienten o und dem Extinktionskoeffizienten x:

47

= n. (4.8)

(0}

Dieser Zusammenhang entspricht dem Lambert-Beerschen-Gesetz fiir die Schwéichung
der Lichtintensitdt beim Durchgang durch absorbierende Medien.

4.2. Elektromagnetische Wellen an dielektrischen Grenzflachen

Eine elektromagnetische Welle mit Wellenvektor k_;, die auf eine dielektrische Grenzfliche
zwischen zwei Medien trifft, kann reflektiert k:_; oder transmittiert k‘; werden. Das Ver-
halten der elektromagnetischen Welle wird vom komplexen Brechungsindex der beiden
beteiligten Medien bestimmt. An der Grenzfliche der beiden Medien (z=0) miissen die
Wellenvektoren k_;-, k_; und k_;t in einer Ebene liegen. Es ist also immer mdoglich, eine zwei-
dimensionale Projektion des Vorgangs, in diese sogenannte Einfallsebene vorzunehmen.
Siche dazu Abbildung 4.1.

Fiir die Wellenvektoren gilt hier:

- - w - w
kil = |kr| = ;’n1|7 |Kt| = ;’n2| . (4.9)

Fiir die Tangentialkomponente der Wellenvektoren gilt:

ny-sinf; = nq -sin6, = ny - sinb; . (4.10)

Dies fithrt zur Bedingung 6; = 6,., der Gleichheit von Einfalls- und Reflexionswinkel, und
dem Snelliusschen Brechungsgesetz:
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Medium 1 ni | ny Medium 2

z

>

Abbildung 4.1.: Eine im Medium 1 mit Brechungsindex ny propagierende elektromagnetische
Welle k; trifft auf die dielektrische Grenzfliche zu Medium 2 mit Brechungsindex ny und wird
reflektiert k, und transmittiert k. Projektion in die Einfallsebene.

sin 91 n9g

Snd, (4.11)
Eine umfangreichere Darstellung des Verhaltens von Licht an dielektrischen Grenzflachen
geben die Fresnel-Gleichungen. Die Fresnel-Gleichungen lassen sich aus den Maxwell-
Gleichungen herleiten, wobei man als Randbedingungen elektromagnetische Wellen an
einer ladungs- und stromfreien Grenzschicht annimmt. Ausgehend von ebenen Wellen
mit E; - expli(wt — k; - )] als einfallende Welle, E,. - exp[i(wt — k,. - )] als reflektierte Welle
und Ey - expli(wt — k¢ - 7)] als transmittierte Welle, lauten die Fresnel-Gleichungen fiir
reflektierte Wellen:

TS:(ET> :nl-cosﬁi—ng-cosﬂt7 (4.12)
E; ), mnp-cosb;+no - cost,

(ET> ny - cosly — ng - cosb; (4.13)
T = _— prm— .
b E;i), mni-cosf+ny-cosb;’

= (5), = et sy e (1.14)
S

E; ni - cost; + no - cos b,
. (Et) _ 2n1 - cos b; (4.15)
P E;), ni-cosbi+mng-cosb; '

Ts, Tp, ts und t, sind die Fresnel-Koeffizienten fiir s- und p-polarisiertes Licht. Fiir im
rechten Winkel zur Oberflache einfallendes Licht kann man nicht mehr zwischen s- und
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p-polarisiertem Licht unterscheiden. Dann gilt ; = 0; = 0, = 0°, und damit ry = r, und
ts = tp. Die Reflektion R und die Transmission 7" an der Grenzschicht wird durch die
Fresnel-Koeflizienten beschrieben:

Ry = |rs]?, (4.16)
Ry = |rp|*, (4.17)

- cos Oy - [ts]?
7, =™ cos Oy - |ts] ’ (4.18)

nq - cosb;

T, - ng - cos O - \tp|2

4.19
ny - cos b; ( )

Fiir den Fall, dass die einfallende Welle k; aus dem optisch dichteren Medium auf ein
Medium mit niedrigerem Brechungsindex trifft, kommt es ab einem gewissen kritischen
Winkel 0, zur Totalreflektion an der Grenzfliche. Dieser Winkel 6, ldsst sich durch eine
Umstellung des Snelliusschen Brechungsgesetzes (Gleichung 4.11) errechnen:

0 = arcsin <n2) . (4.20)
ny

Obwohl bei Totalreflektion kein Energietransfer iiber die Oberfliche stattfindet, ergibt
die Berechnung der Fresnel-Koeffizienten ¢, und ¢, einen Wert ungleich Null. Das elek-
trische Feld kann demnach teilweise in das optisch diinnere Medium eindringen und
propagiert dort entlang der Grenzfliche. Diese Wellen heiflen evaneszente Wellen. Th-
re Reichweite ist, ausser fiir Einfallswinkel nahe dem kritischen Winkel 60, gering, und
betrigt normalerweise nur einige Wellenziige.

4.3. Der Transfermatrix-Formalismus

Fiir Systeme die aus vielen Schichten mit unterschiedlichen Brechungsindizes bestehen,
ist die Losung der Fresnel-Gleichungen fiir jede einzelne Schicht sehr aufwendig. Der
Transfermatrix-Formalismus nach Yeh [124] fithrt in solchen Systemen zu Vereinfach-
ungen, und soll hier kurz vorgestellt werden. In Abbildung 4.2 ist ein Schicht-Stack
bestehend aus N Einzelschichten d, skizziert, wobei d; und dy halbunendlich sind.
Jede Einzelschicht d, hat einen zugehorigen Brechungsindex n,. Auf diesen Schicht-
Stack trifft von links ein Lichtstrahl der Intensitdt Iy. Um nun das Verhalten dieses
Lichtes beim Durchgang durch den Stack zu bestimmen, bildet man fiir jede Grenzflache
die Transmissionsmatrix D,_j,, die einen Zusammenhang zwischen den elektrischen

Feldamplituden A und B der nach rechts (A) und links (B) laufenden Welle auf der
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Abbildung 4.2.: Ein Schicht-Stack, bestehend aus N verschiedenen Schichten d, mit zugehdéri-
gem Brechungsindex n,, wobei dy und dy halbunendlich sind. Von links fallt ein Lichtstrahl mit
der Intensitat Iy ein und wird reflektiert Ir und transmittiert Ip.

linken und rechten Seite der Grenzfliache zwischen der (x-1)-ten und der x-ten Schicht

herstellt:
A:cfl Az
=Dy 1. | =1 . 4.21
(Bxl ) b < Bm > ( )

In der Transmissionsmatrix D;_1, sind die Fresnel-Koeffizienten r,_1 , und t,_1, fiir
Reflektion und Transmission an der Grenzfliche (z — 1, x) enthalten:

1
Dxfl,a: = ( : Tx—ll,:c ) . (422)

t:vfl,ac Tz—1x

Die Bestimmung der elektrischen Feldstarkeamplitude nach dem Durchgang durch die
x-te Schicht und entsprechender Retardierung und Dampfung kann mit der Propaga-
tionsmatrix P, berechnet werden:

eita 1
P, = ( 1 e itz > . (4.23)

wobei fiir ¢, gilt:

2
P = ;nzdgpcos O - (4.24)
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In Gleichung 4.24 bezeichnet d, die Dicke und 60, den Propagationswinkel der x-ten
Schicht. Um Mehrfachreflektionen an den Grenzflichen zu beriicksichtigen, bildet man
mit Transmissionsmatrix und Propagationsmatrix die Transfermatrix fiir den gesamten
Stack:

N—1
M1 Mo
T = = D;_1,P| Dy . 4.25
(3 3 )= [ 2m] o a2

Die Transfermatrix verbindet die elektrischen Feldstdrkeamplituden Ay und By der in
der ersten Schicht einfallenden Wellen E; und der reflektierten Wellen E, mit den Feld-
starkeamplituden Ay und By der transmittierten Welle F; und der einfallenden Welle

der Schicht N:
Ay My Mo An
= . . 4.26
<30> <M21 M22> (BN> (4.26)

By, die Feldstarkeamplitude der aus der Schicht N auf den Stack einfallenden Welle,
kann im Allgemeinen gleich Null gesetzt werden. Mit Ag = E;, Bg = E,, Ay = E; und
By = 0 lassen sich aus den Matrixelementen die Fresnel-Koeffizienten des Schichtsystems
berechnen:

By My
r=— = — s 427
Ao My (4.27)
An 1
=" =_—_ 4.28
Ao Mn (4.28)
Hiermit ergibt sich fiir die Reflektivitit des Schichtsystems:
R\, 6) = My [* (4.29)
» V0 ]\411 .
Falls 6y und 0y reelle GroBen sind, ergibt sich fiir den Transmissionsgrad:
ny cosfy |52 mnycosly| 1 2
TN 0g) = ——|t*] = 4.30
( ’ 0) o COS 90 ‘ ngp COS (90 M11 ’ ( )

und fiir den Absorptionsgrad mit Reflektion R + Transmission T + Absorption A = 1:

AN 00) =1 — R(N, 80) — T(\, 6o) - (4.31)
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Abbildung 4.3.: Ein Wellenleiter auf einem Substrat, versehen mit einer Deckschicht. Der
Brechungsindex des Wellenleiters n,,, muss grofier sein als der des Substrats n.,, > ns und der
der Deckschicht g > ne, und der Winkel 0,4 muss grofier sein als die aus den Brechungsindizes
resultierenden kritischen Winkel 0, > 05 und 0,9 > 0..

4.4. Wellenleitung

In Wellenleitern wird der Effekt der Totalreflektion genutzt, um Licht iiber eine gewisse
Strecke zu transportieren. Der einfachste Aufbau ist der einer Wellenleiterschicht auf
einem Substrat, versehen mit einer Deckschicht, wie in Abbildung 4.3 dargestellt. Zur
Vereinfachung wurde eine zweidimensionale Struktur mit einer absorptionsfreien Wellen-
leiterschicht der Dicke d mit Brechungsindex n,,, angenommen. Der Brechungsindex des
Substrats ng und der Brechungsindex der Deckschicht n. sowie der Einfallswinkel 0,4
miissen gewisse Bedingungen erfiillen, um Totalreflektion im Inneren des Wellenleiters
zu ermoglichen. Diese ist nur gegeben, wenn die aus den Brechungsindizes resultieren-
den kritischen Winkel am Substrat 6, und an der Deckschicht 6. kleiner sind als der
Einfallswinkel 0,,g.

Owg > 0. = arcsin—2- , (4.32)
Mg

Oug > 05 = arcsin—<- | (4.33)
g

Wird die elektromagnetische Welle an Substrat oder Deckschicht reflektiert, so kommt
es zu einer Phasenverschiebung um ®, oder ®.. Um Wellenleitung zu erhalten, muss die
im Folgenden dargestellte transversale Resonanzbedingung, erfiillt sein:
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2-d-ko-nyg-cosbyy — P — Py =21 -m . (4.34)

In Gleichung 4.34 ist kg = 27/\g der Betrag des Vakuumwellenvektors und d die Dicke
der Wellenleiterschicht. m = 0,1,2, ... kann ausschliellich ganze Zahlen annehmen, da
nur dann konstruktive Interferenz vorliegt. Nur wenn diese Bedingung erfiillt ist han-
delt es sich um eine Wellenleitermode. Die elektromagnetische Welle breitet sich dann
innerhalb des Substrats verlustfrei in x-Richtung aus und wird durch die Tangentialkom-
ponente des Wellenvektors k, charakterisiert. Diese Tangentialkomponente des Wellen-
vektors k; wird auch In-Plane-Wellenvektor genannt. Sie entspricht der Projektion des
Wellenvektors k in x-Richtung:

hp = —— = ko g - S0 Oy - (4.35)
Uph

In Gleichung 4.35 bezeichnet w die Kreisfrequenz, v, die Phasenausbreitungsgeschwin-
digkeit und ko den Betrag des Vakuumwellenvektors der Lichtwelle.

Die Phasenverschiebungen ®¢ und ®. aus Gleichung 4.34 sind unterschiedlich fiir s- und
p-polarisiertes Licht, was zu einer Abhéngigkeit der Phasenverschiebung von der Polari-
sation des Lichts fithrt. Fir transversal elektrische (TE) und fiir transversal magnetische
(TM) Polarisationsrichtungen 148t sich ®; und ®, aus den Brechungsindizes berechnen.
Dafiir wird der effektive Brechungsindex neg eingefiihrt:

Neff = Mg * SIN Oy - (4.36)

Fir TE- und TM-polarisierte Wellen gilt dann:

TE ngﬁ —nZ,
b.g =2-arctan | \| 5 —5 | , (4.37)
nwg - neff
2 2 2
n Nig —n
TM __ wg eff c,s
d, " =2 arctan | — 55 | - (4.38)
Nne.s nwg Mo

Sind also die Brechungsindizes der Materialien n., n,, und ng, sowie die Wellenlange Ao,
und der Propagationwinkel 6,,, der elektromagnetischen Welle bekannt, so lasst sich fiir
jedes m die ideale Dicke d eines Wellenleiters fiir diese Materialkombination berechnen.
Hier ist jedoch zu beachten, dass eine Mindestdicke d,;n, die sogenannte Cutoff-Dicke
des Wellenleiters, eingehalten werden muss:

arctan (\/(ng —n2)/(nZ, — ng))

dmin =
2ko \/n2, —n2

(4.39)
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Auflerdem lasst sich die Cutoff- Wellenlinge Amax berechnen. Fur Wellenldngen A > Apnax
ist Wellenleitung ausgeschlossen:

2md/n2, —n?
! . (4.40)

)\mam -
/(02 =n2)/(n3,, —n2)

Die Randbedingungen, die sich aus den Gleichungen 4.39 und 4.40 ergeben, sind bei den
Berechnungen, die mit Gleichung 4.34 durchgefiihrt werden, zu beriicksichtigen.

4.5. Oberflachenplasmonen

Plasmonen sind quantisierte Ladungsdichteschwankungen in dotierten Halbleitern oder
Metallen. Man kann sich Plasmonen als die freien Elektronen eines Metalls vorstellen,
welche relativ zu den lokalisierten Ionen des Gitters oszillieren. Dies ist eine kollektive
Schwingung des Fermi-Gases. Findet diese Schwingung im gesamten Volumen statt, so
spricht man von einem Volumenplasmon, sind dagegen nur einzelne Partikel in einer
Matrix betroffen, spricht man von einem Partikelplasmon, und findet die Schwingung
lediglich an der Oberfldche oder in diinnen Schichten statt, handelt es sich um ein Ober-
flichenplasmon. Hier werden nur die Oberflichenplasmonen betrachtet.

Oberflachenplasmonen, also Ladungsdichteschwankungen an einer Oberfliche, kénnen
als longitudinale elektromagnetische Wellen betrachtet werden. Deren Eigenschaften
wird durch den komplexen Brechungsindex der leitfdhigen Schicht und des benachbarten
Mediums definiert. Fiir sie gilt die komplexe Dispersionsrelation:

w €162
k, = — . 441
T cVeate (4.41)

In Gleichung 4.41 bezeichnet k, die tangentiale Komponente des Wellenvektors. ¢; = n?

und €3 = n3 sind die komplexen dielektrischen Funktionen der leitfihigen Schicht ¢; und
des angrenzenden Mediums ey [97]. Diese héngen folgendermafien mit dem komplexen
Brechungsindex N zusammen:

e=é+id =N?=(n—ir) (4.42)

Fiir ein angrenzendes dielektrisches Medium mit reellem e = €, kann der reelle Anteil
k! aus k, =kl + ik! folgendermaBen geschrieben werden:

w € €l
k= —y 2. 4.43
o\ € +é, ( )
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Fiir ein freies ungeddmpftes Elektronengas folgt fiir die dielektrische Funktion eines
Metalls die folgende Relation:

2
alw)=1--2L, (4.44)

in der w, die Plasmafrequenz bezeichnet. Sie gibt an, bis zu welcher Anregungsfrequenz
die Elektronen einer elektromagnetischen Welle folgen konnen. Fur groBe k, oder €} —
—¢), ergibt sich eine Grenzfrequenz fiir die longitudinalen Oberflichenplasmonen:

Wp
1+4€,°

(4.45)

(J.)sp -

w=C kx

@ Luft

O~

mit e=1~7 2
Dielektrikum @ Mp
mit €>1 Ve+1

kx)

Abbildung 4.4.: Verlauf der Dispersionrelationen fir ein (a) Volumenplasmon, (b) Licht mit
w=c-ky, (c)ein Oberflichenplasmon an der Metall-Luft-Grenzfliche und (d) ein Oberflichen-
plasmon an einer Grenzfliche zu einem Dielektrikum mit € > 1. Fir ansteigendes € verschiebt
sich die Grenzfrequenz zu niedrigeren Werten.

Fiir reele k,-Werte muss €] (w) < 0 und —¢ (w) > €, erfiillt sein. Dies ist in Metallen oder
dotierten Halbleitern nahe ihrer Plasmafrequenz erfiillt. Eine schematische Darstellung
der Dispersionsrelation fiir Oberflichenplasmonen und Volumenplasmonen, sowie der
Lichtgeraden im Vakuum findet sich in Abbildung 4.4. Fiir Licht gilt mit & = 27 /X und
w = 2 f der Zusammenhang w = ¢ - k,, was zur bekannten Beziehung ¢ = X\ - f fiihrt.
Die Grenzfrequenz des Oberflichenplasmons ist maximal an der Metall-Luft-Grenzflache,
und wandert fiir andere Dielektrika mit ¢ > 1 zu kleineren Werten.

Da die Lichtgerade fiir keinen Einfallswinkel die Dispersionskurve der Oberflichenplas-
monen kreuzt, ist eine direkte Anregung der Oberflichenplasmonen mit Licht nicht
moglich, weil Energieerhaltung fw und Impulserhaltung hk, nicht gleichzeitig erfiillt
sein konnen. Es ist aber moglich, Oberflichenplasmonen tiber Nahfeldkopplung an einen



4.5 Oberflachenplasmonen 47

strahlenden Dipol anzuregen, der sich nahe genug an der Metalloberfliche befindet. Da
Plasmonen longitudinale Schwingungen entlang der Grenzfliche sind, konnen sie nur mit
p-polarisierter Dipol-Strahlung angeregt werden.
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5. Herstellung und Optimierung von
BIG-Schichten

Um ein komplexes optisches Bauteil, wie beispielsweise den optischen Isolator aus Ab-
schnitt 2.1.3, auf einem optischen Mikrochip aufbauen zu kénnen, sind eine Vielzahl von
miniaturisierten optischen Komponenten wie Koppelgitter, Polarisatoren oder magneto-
optische Wellenleiter notwendig. Eine Integration aller notwendigen Komponenten auf
einem Chip wiirde zu einer deutlichen Miniaturisierung der Bauteile fithren. Auch rein-
optische Netzwerkrouter, wie der von Tioh [114] vorgeschlagene, kénnten so auf einem
Chip integriert werden. Langfristig konnte es damit méglich werden, komplexe optische
Systeme auf einem Mikrochip zu integrieren, ohne eine Umwandlung in elektrische Si-
gnale vornehmen zu miissen.

Um integrierte optische Systeme mit magnetooptischen Funktionsstrukturen realisie-
ren zu konnen, ist ein magnetooptisches Material mit hoher Faraday-Rotation und ho-
hem Brechungsindex notwendig. Bismut-Eisen-Granat (BIG) hat die hochste bekannte
Faraday-Rotation bei Raumtemperatur [53] und einen Brechungsindex von ngre > 2, 8.
Daher ist BIG prinzipiell bestens fiir den Einsatz in miniaturisierten optischen Systemen
geeignet.

In diesem Kapitel soll nun, ausgehend von den oben genannten bekannten Eigenschaften,
untersucht werden, wie gut sich BIG tatséichlich fiir eine Verwendung in magnetoopti-
schen Funktionsstrukturen eignet. Mit dem Ziel, eine moglichst glatte und homogene
Schicht zu erreichen, wird zunéchst der Wachstumsprozess von BIG betrachtet. Dazu
wird die Oberfliche des Materials untersucht, sowie die Rauigkeit und die Rissbildung
des Materials auf Granatsubstraten und auf Puffersystemen analysiert und optimiert.

Neben der Suche nach den optimalen Depositionsbedingungen, wird auch die Méglich-
keit einer nachtriglichen Glittung durch Plasma- oder Atzprozesse betrachtet. Um einen
BIG-Wellenleiter auf einem optischen Mikrochip realisieren zu kénnen, ist eine Struktu-
rierung des BIGs notwendig. Auch hierzu werden verschiedene Verfahren auf ihre Taug-
lichkeit uberpriift.

Um Wellenleitersysteme aufbauen zu konnen, ist eine genaue Kenntnis der optischen
Konstanten notwendig. Zu deren Bestimmung sollen Transmissions- und Ellipsometer-
messungen durchgefithrt werden. Die bestimmten optischen Konstanten kénnen dann
genutzt werden, um den Effekt von BIG-Schichten in OLED-Stacks oder den optima-
len Aufbau von BIG-Wellenleitern zu simulieren. Dies wird mit dem im Rahmen dieser
Arbeit entstandenen Wellenleitersimulator in Abschnitt 7.2 durchgefiihrt werden. Dort
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wird auch das optimierte Bauteil charakterisiert.

Zunéchst soll kurz auf die Herstellung von BIG-Schichten und die dafiir notwendigen
Anlagen eingegangen werden.

5.1. Herstellungsverfahren

Wie in Abschnitt 2.3 dargestellt, ist die Deposition von BIG nur mittels Nichtgleichge-
wichtsprozessen moglich. Um die Granatfilme abzuscheiden wurde daher das in Abbil-
dung 5.1 dargestellte PLD-System verwendet.

Sichtflansch/Schleuse
Gaseinlass tber MFC

Targetwechsler .
Lasereintrittsfenster

Linse L2 Blende

Laser

verfahrbarer Heizer
zum P Linse L,

Pumpstand

. = zum P
Schieber [r Pumpstand

elektrische Anschliisse

Abbildung 5.1.: Schematische Darstellung des PLD-Systems mit verfahrbarem Heizer fir Fld-
chenbeschichtung.

Die Steuerung des Systems wurde komplett automatisiert, so dass Druck, Temperatur,
Targetwahl, Gasfliisse und Motorbewegungen zentral {iberwacht und gesteuert werden
kénnen. Das System wurde fiir die Beschichtung groflerer Flachen mit einem verfahrbaren
Heizer ausgestattet. Als Prozessgase stehen N und Og zur Verfiigung. Der angeschlos-
sene Laser ist ein KrF-Excimer-Laser vom Typ LPX 305i der Firma LambdaPhysik.
Er liefert Pulse mit einer Dauer von 30 ns bei einer Frequenz von 1 Hz bis 50 Hz, und
einstellbaren Energien zwischen 0,5J und 1,2J pro Puls. Durch passende Fokussierung
konnen auf dem Target Energiedichten bis zu 6 cm% erreichet werden. Die verwendeten
Werte lagen aber aufgrund der besseren Ergebnisse bei 2,5 Cm% Alle verwendeten Targets

wurden mit dem in Abschnitt 2.3.2 vorgestellten Sol-Gel-Verfahren hergestellt.

Typische Depositionsparameter fiir die deponierten Materialien sind in Tabelle 5.1 auf-
gefiihrt.

Die Reinigung der verwendeten Substrate erfolgte im Ultraschallbad. Zunéchst wurden
die Substrate 10 min in Aceton und anschlieend 10 min in Isopropanol gereinigt. Da-
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Material ~Substrat-Temperatur ~ Druck (O2)  Annealing

BIG 550°C 3,0 -10~2 mbar nein
YIG 700°C 3,0 -10~2 mbar ja
GGG 400°C 3,0 -10~2 mbar ja

Zn0:Al 500°C 3,0 -10~2 mbar nein

I1TO 400°C 1,0 -10~2 mbar nein

Tabelle 5.1.: Typische Depositionsparameter fir die ablatierten Materialien. Laserenergiedichte
2,5 L5 Frequenz 8 Hz. Annealing wurde mit 1000°C' fiir 3 h unter Oy-Atmosphdre durchgefiihrt.

cm?2?

zwischen und am Schluss wurden sie mit Stickstoff trocken geblasen. Im Anschluss an
die Reinigung wurden die Substrate direkt in die Kammer eingebaut.

In Abbildung 5.2 sieht man typische Charakterisierungsergebnisse fiir BIG. Die hier ge-
zeigten Ergebnisse gehoren zu einer 1445 nm dicken BIG-Schicht. Abbildung 5.2a und b
wurden mit einem Rasterelektronenmikroskop (SEM) aufgenommen, das iiber einen so-
genannten ESEM-Modus (Environmental-Scanning-Electron-Microscope) verfiigt. Mit
diesem weiterentwickelten SEM kénnen auch Aufnahmen von elektrisch nicht leitfdhigen
Materialien aufgenommen werden.
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Abbildung 5.2.: Charakterisierung von BIG. a) und b): ESEM-Aufnahmen einer 1445nm di-
cken BIG-Schicht, einmal in 3500-facher und einmal in 10000-facher Vergrofierung. Der Rahmen
in a) markiert den in b) vergrofiert dargestellten Ausschnitt. ¢) zeigt eine XRD-Aufnahme von
BIG auf GGG und d) die Faraday-Rotation von BIG bei B=150mT.
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Man sieht deutlich die raue Oberfliche mit einem Rauigkeitswert R, von 13,5+ 1, 5nm.
Im Bild b) ist ein mit grauem Rahmen markierter Ausschnitt des Bildes a) mit 10000-
facher Vergroflerung dargestellt. Es ist klar zu erkennen, wie sich ein Riss durch die
BIG-Oberfliche zieht. Auf die Urspriinge und Moglichkeiten zur Reduktion der Risse
beim Wachstum von BIG auf GGG wird in Abschnitt 5.2.2 eingegangen.

Abbildung 5.2 ¢ zeigt ein XRD-Spektrum von BIG auf GGG. Auf GGG wichst BIG
epitaktisch auf. In Abbildung 5.2 d sieht man ein Faraday-Rotationsspektrum von BIG
im Bereich 500nm bis 900 nm. Die Messung der Faraday-Rotation erfolgte in einem
Magnetfeld mit B=150mT. In Abschnitt 5.6 werden Messungen iiber einen breiteren
Wellenlédngenbereich gezeigt und diskutiert werden.

5.2. Wachstum von BIG auf Granatsubstraten

5.2.1. Stand der Forschung

Das Wachstum von BIG auf Granatsubstraten wurde in jlingster Zeit intensiv von
Kahl [59] untersucht. Weiterfithrende Betrachtungen, welche die Untersuchungen von
Kahl insbesondere im Bezug auf Struktur und Schichtwachstum erweitern, wurden von
Leitenmeier [77] unternommen. Beide konzentrierten sich dabei auf das Wachstum von
BIG auf GGG-Substraten und auf eine Schichtherstellung mittels Laserablation. Bei
Leitenmeier finden sich detaillierte Angaben zur Anderung der Wachstumsmodi mit
Variation der fir die Laserablation bestimmenden Parameter wie Laserenergie, Repeti-
tionsrate, Heizertemperatur und Sauerstoffpartialdruck. Die optimierten Bedingungen,
die im vorigen Abschnitt fiir die Deposition von BIG angegeben wurden, basieren im
Wesentlichen auf dieser Arbeit.

Ein weiterer Teil der Arbeit von Leitenmeier beschéftigt sich mit der Nukleation von
BIG auf verschiedenen GGG-Substratschnitten. Hier wurde das initiale Wachstum auf
GGG (100), (111) und (110) untersucht. Es zeigte sich, dass BIG auf den jeweiligen
GGG-Substraten die Struktur der Substrate adaptiert und sich so verschieden orientierte
epitaktische GGG-Filme herstellen lassen. Die unterschiedlichen Orientierungen zeigen
verschiedene Nukleationsstrukturen. Diese sind in Abbildung 5.3 dargestellt. Die ESEM-
Aufnahmen stammen aus der Arbeit von Leitenmeier.

Abbildung 5.3 zeigt in der linken Spalte Aufnahmen mit dem BSE-Detektor, bei dem
der Kontrast im Wesentlichen von den unterschiedlichen Atomgewichten im Material
abhéngt. In der rechten Spalte sind Aufnahmen von der gleichen Stelle mit dem SE-
Detektor zu sehen. Dieser hat einen hohen Oberflachenkontrast. Man sieht deutlich wie
sich die Wachstumsinseln in den Aufnahmen unterscheiden. Die oberste Reihe zeigt BIG-
Wachstumsinseln auf GGG (110), die mittlere Reihe zeigt Wachstumsinseln auf BIG
(001), und die untere zeigt Wachstumsinseln auf BIG (111). Fiir alle drei Substratschnit-
te adaptiert BIG die unterliegende GGG-Struktur und bildet somit unterschiedliche
Strukturen aus. Dies fithrt zum Wachstum flacher, rechteckiger BIG-Wachstumsinseln
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Abbildung 5.3.: BIG-Wachstumsinseln auf verschiedenen GGG-Kristallschnitten. In der linken
Spalte finden sich ESEM-Aufnahmen mit dem BSE-Detektor, die Aufnahmen in der rechten
Spalte wurden mit dem SE-Detektor aufgenommen. In der ersten Zeile sind flache, rechteckige
BIG-Wachstumsinseln auf GGG(110) zu sehen, in der zweiten Zeile quadratische, aufgewdilbte
auf GGG(100) und in der dritten Zeile pyramidenformige Wachstumsinseln auf GGG(111). Die
unterschiedlichen Formen entstehen bei der Adaption der GGG-Kristallstruktur durch BIG [77].

auf GGG (110), zum Wachstum von quadratischen, aufgew6lbten Wachstumsinseln auf
GGG (001) und zu pyramidenférmigen Wachstumsinseln auf GGG (111).

Ob diese unterschiedlichen Wachstumsinseln im Volumenwachstum von BIG eine si-
gnifikante Rolle fiir die Oberflicheneigenschaften spielen, wird im néchsten Abschnitt
behandelt.
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5.2.2. Volumenwachstum

Die Nukleation und Bildung von Wachstumsinseln von BIG auf verschiedenen GGG-
Substraten wurde von Leitenmeier [77] eingehend betrachtet. Der Einfluss des GGG-
Kristallschnitts auf die Oberfliche der BIG-Schicht soll nun hier untersucht werden.

Oberflaichenmorphologie von BIG auf GGG

Um den Einfluss der Nukleation von BIG an einer GGG-Grenzfliche zu untersuchen
wurden zunéchst verschiedene GGG-Kristallschnitte ausgewéhlt. Hier ist im Besonde-
ren GGG (110) interessant, da dies ein Inselwachstum in flachen Platten zeigt. Als
Referenzsubstrat wurde das in quadratische, aufgewolbte Wachstumsinseln nukleieren-
de GGG (100) verwendet. Da BIG mit a@ = 1,262nm eine im Vergleich zu GGG mit
a = 1,238 nm relativ grofle Einheitszelle hat, wurden auflerdem zwei mit Ca, Mg und
Zr dotierte GGG-Substrate verwendet. Diese dotierten SGGG und S*GGG Substrate
haben eine groflere Gitterkonstante und reduzieren somit den Gitter-Fehlanpassung. Die
genaue Zusammensetzung von SGGG und S*GGG wird vom Hersteller leider nicht be-
kannt gegeben. Eine Ubersicht iiber die Gitterkonstanten von BIG, GGG, SGGG und
S*GGG gibt Tabelle 5.2

Material ~Orientierung Gitterkonstante «

GGG (100) 1,238 nm
(110) 1,238 nm

(111) 1,238 nm

S*GGG (110) 1,243 nm
SGGG (110) 1,250 nm
BIG (100) 1,262 n1m
BIG (110) 1,262 nm
BIG (111) 1,262 n1m

Tabelle 5.2.: Gitterkonstante verschiedener Substrate fir eine gegebene Orientierung. S*GGG
und SGGG ist zur Anderung der Gitterkonstante mit Ca, Mg und Zr dotiertes GGG.

Um den Einfluss der Substrate zu untersuchen, wurde nun gleichzeitig auf alle Substrate
eine 248 + 5 nm dicke BIG-Schicht abgeschieden. Anschliefend wurde die Faraday-Rot-
ation aller Schichten verglichen. Hier ergab sich mit einer Rotation von 22,4 +0,5°/pum
ein einheitliches Bild. Zur Visualisierung der Oberfliche wurden ESEM-Bilder der Pro-
ben aufgenommen sowie die Rauigkeit der Oberfliche mit dem AFM bestimmt. Die
ESEM-Bilder sind in Abbildung 5.4 zu sehen, die Rauigkeitswerte sind in Tabelle 5.3
angegeben.

Die Oberflachen der BIG-Filme zeigen alle &hnliche Strukturen. Von den Formen der ur-
spriinglichen Wachstumsinseln ist an der Oberfliache nichts mehr zu erkennen. Abbildung
5.4a mit BIG auf GGG (100) zeigt allerdings eine zerkliiftetere Struktur als die iibrigen
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Abbildung 5.4.: ESEM-Bilder der Oberfiichen von BIG-Filmen auf GGG-Substraten mit unter-
schiedlicher Orientierung und Gitterkonstante (siehe Tabelle 5.2). Die Oberflachen unterscheiden
sich in der Struktur nicht signifikant. Von den charakteristischen Formen der zundchst beobach-
teten Wachstumsinseln ist nichts mehr zu sehen. Es ist allerdings von a) nach d) ein Trend zu
geordneteren Schichten zu erkennen.

Proben. Hier ist beim Ubergang zu GGG (110)-Substraten in Abbildung 5.4b eine Ver-
rundung der Strukturen zu erkennen. An der Form der Strukturen dndert sich allerdings
wenig. Deren Ausdehnung liegt dabei in der Breite bei 150 + 20nm und in der Léinge
bei 150 nm bis 300 nm. AFM-Messungen zeigen eine leichte Anderung der Rauigkeit R,
und RMS zu niedrigeren Werten. Die Anderung ist jedoch nicht signifikant.

Material R, (nm) RMS (nm)

GGG (100) 11,5 14,2
GGG (110) 10,9 13,6
S*GGG (110) 7,9 9,9
SGGG (110) 7,9 9,9

Tabelle 5.3.: AFM-Messungen an 248 nm dicken BIG-Schichten auf GGG (100), GGG (110),
S*¥GGG (110) und SGGG(110).

Eine signifikante Anderung der Rauigkeit tritt allerdings dann auf, wenn man zu GGG-
Substraten mit besser Gitteranpassung iibergeht. Hier scheint die bessere Anpassung
von BIG an das Substrat einen deutlichen Einfluss zu haben. Die Rauigkeitswerte sinken
dabei von R, = 10,9nm auf R, = 7,9nm um fast 30 %. Gleichzeitig ist in Abbildung
5.4c und d eine deutliche Zunahme der Ordnung auf dem Substrat zu erkennen. In
Abbildung 5.4 d laufen die Strukturen fast in Bdndern. Sie behalten allerdings ihre oben
beschriebene Ausdehnung bei.



56 Herstellung und Optimierung von BIG-Schichten

Abbildung 5.5.: TEM-Aufnahme von BIG auf GGG (110) [119]. Die Grenzfidche zwischen
BIG und GGG ist markiert. Deutlich ist die erhéhte Unordnung in diesem Bereich zu erkennen.
Mit zunehmender Entfernung vom Interface steigt die Ordnung deutlich an.

Eine Betrachtung des Interfaces zwischen GGG und BIG gibt hier Aufschluss iiber die
Wachstumsmechanismen. In Abbildung 5.5 ist eine TEM-Aufnahme (Transmissionselek-
tronenmikroskop) von BIG auf einem GGG-Substrat mit (110)-Kristallschnitt zu sehen.
Der Bereich der BIG-Nukleation in der Néahe des Interfaces ist markiert. Hier sieht man
die erhohte Unordnung, die durch die Bildung der Wachstumsinseln und deren gegensei-
tigem Uberwachsen entsteht. Nach ungefihr 25 nm Schichtdicke geht das Wachstum in
ein Sdulenwachstum mit 25 nm bis 50 nm breiten S&dulen tiber. Mit zunehmender Schicht-
dicke kommt es zu einem weiteren Anwachsen der Sdulenausdehnung. An der Oberfliche
der Probe werden Ausdehnungen von ca. 200 nm erreicht. Deutlich ist eine Kluft zwischen
zwei benachbarten Strukturen zu erkennen.

Die beobachteten Grofenordnungen passen dabei sehr gut zu den bereits anhand der
ESEM-Bilder bestimmten Ausdehnungen von 150 nm bis 300 nm. Es ist also davon aus-
zugehen, dass die Form der an der Oberfliche beobachteten Strukturen durch das zu-
nehmende gegenseitige Uberwachsen der charakteristischen Nukleationsstrukturen be-
stimmt wird. Einen Resteinfluss der Orientierung zeigt sich jedoch noch in den Details
der Oberflachenstruktur, die Abbildung 5.4 a zerkliifteter als die anderen Messungen aus-
sehen ldsst. Die Rauigkeit wird jedoch durch Gréfie und Form der Oberflichenstrukturen
definiert, welche die Nukleationsstrukturen in der Grofle deutlich iibertreffen.

Ein Blick auf Abbildung 5.2 in Abschnitt 5.1 zeigt, dass es mit weiter zunehmender
Schichtdicke zu einer Verkleinerung und Verrundung der Wachstumsstrukturen kommt.
Es stellt sich an der Oberfliche ein Wachstumsgleichgewicht ein. Mit zunehmender
Schichtdicke treten allerdings Spannungen im Material auf, die zu Rissen in der Oberflé-
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che fiihren. Im folgenden Abschnitt soll untersucht werden, ob es die Méglichkeit gibt,
die Anzahl der Risse im BIG durch langsameres Abkiihlen der Probe nach der Ablation
zu reduzieren.

Risse in dicken, auf GGG abgeschiedenen BIG-Schichten

In Abbildung 5.2a und b sieht man, dass BIG-Filme auf GGG ab einer gewissen Dicke
Risse zeigen. Die Ursache hierfiir liegt in den unterschiedlichen thermischen Ausdeh-
nungskoeffizienten von BIG mit apig = 12,9 - 107% und GGG mit aggg = 9,2 - 1076,
Wihrend des Abkiihlprozesses kontrahiert der BIG-Film stirker als das Substrat. Es
kommt zunéchst zu zunehmenden Verspannungen und dann zu Rissen. Ist die Kiihl-
rate gering genug, so besteht die Mdéglichkeit, dass ein Teil der Verspannungen durch
Umordnungen im Kristallgitter relaxiert und die Bildung von Rissen vermieden werden
kann [70]. Um dies zu tiberpriifen, wurden drei 794 + 10 nm dicke Schichten hergestellt
und verschieden schnell abgekiihlt. In Abbildung 5.6 ist der Abkiihlprozess dargestellt.
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Abbildung 5.6.: Grafische Darstellung verschiedener Abkilprozesse mit unterschiedlichen Kiihl-
raten. Der Abkihlprozess mit maximal 37,0° C/min Kiihlrate entspricht der schnellstmdéglichen
Abkiihlung.

Ein Abschalten des Heizer am Ende des Prozesses fiihrte zu einer Kiihlrate von maximal
37,0°C/min. Wéhrend der weiteren Heizrampen wurde der Strom am Heizer langsam
abgesenkt. Somit konnten Kiihlraten von maximal 2,7°C/min und 1,8 °C/min erreicht
werden.

Um den Einfluss der Abkiihlzeiten auf die Rissbildung zu untersuchen, wurden im An-
schluss ESEM-Aufnahmen der Oberflache erstellt. Die Aufnahmen entstanden mit dem
BSE-Detektor bei einem HoO-Partialdruck von 0,1 Torr. Sie sind in Abbildung 5.7 zu
sehen.
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Abbildung 5.7.: ESEM-Aufnahmen von BIG-Schichten, die mit unterschiedlichen Raten abge-
kuhlt wurden. Schicht a) wurde mit mazx. 37,0°C/min, Schicht b) mit mit maz. 2,7° C/min und
Schicht ¢) mit maz. 1,8°C/min abgekiihlt. Es zeigt sich keine Anderung des Rissbildes.

Obwohl alle Schichten mit stark unterschiedlichen Kiihlraten abgekiihlt wurden, zeigt
sich kein Einfluss auf die Rissbildung. Alle Schichten zeigen die gleiche Menge an Ris-
sen pro Fldche und nahezu gleichgrofie Bruchstiicke. Dies ist fiir die Magnetooptik von
grolem Nachteil. Es soll daher ein alternatives System untersucht werden, bei dem der
Bismut-Eisen-Granat nicht auf GGG sondern auf mit Puffern versehenen Substraten,
die selbst keine Granatstruktur aufweisen, abgeschieden wird.

5.3. Puffersysteme

5.3.1. Stand der Forschung

Puffersysteme fiir die Abscheidung von BIG-Filmen auf Nicht-Granatsubstraten wurden
von Korner et al. [72] vorgestellt und in der Dissertation von Korner [71] eingehend
diskutiert. Hier wurde die Mdoglichkeit aufgezeigt, durch die stéchiometrische Ablation
von YIG oder GGG auf beispielsweise SiO2 und einem angeschlossenen Annealingschritt,
einen polykristallinen Puffer aus GGG- oder YIG-Material zu erzeugen. Es findet sich so-
wohl fiir GGG als auch fiir YIG eine detaillierte Charakterisierung mittels TEM, ESEM,
XRD und RBS.

Zur Herstellung der Puffer wird das gewiinschte Puffermaterial zunéchst auf einem Sub-
strat abgeschieden. Im Anschluss an die nach den Vorgaben aus Tabelle 5.1 durchge-
fiihrten Ablationen wird dann ein Annealing bei 1000°C unter Sauerstoffatmosphére
durchgefithrt. Dabei ist es wichtig, dass das Substrat so stabil ist, dass es bei dieser



5.3 Puffersysteme 59

Temperatur weder schmilzt noch oxidiert. Die Temperaturrampen zum Heizen und Ab-
kithlen betragen dabei jeweils 3°C/min. Die Temperatur von 1000 °C wird fiir 180 min
gehalten.

Fine Charakterisierung dieser YIG-Puffer auf SiOo mittels ESEM zeigte eine Bildung
von Platten, dhnlich denen auf GGG-Substraten. Die von Korner [71] mittels ESEM
an YIG-Schichten auf amorphen und kristallinem SiO2 durchgefiihrten Untersuchungen
zeigten immer ein vergleichbares Bruchbild. Die ESEM-Aufnahmen wurden seiner Arbeit
entnommen und sind in Abbildung 5.8 zu sehen.

Abbildung 5.8.: ESEM-Aufnahmen der YIG-Proben auf: a) (001)-SiO; b) (1010)-Si0s; c)
(1120)-8i02; d) Quarzglas [71]. Es ist eine deutliche Plattenstruktur zu erkennen, die auf den
polykristallinen YIG zurickzufihren ist.

Von Koérner wurde auflerdem BIG auf diesen Puffern abgeschieden und nachgewiesen,
dass die Faraday-Rotation von BIG auf Puffern jener von BIG auf GGG-Substraten voll
entspricht. Die Risse in den Puffern setzen sich dabei in der BIG-Schicht fort, wobei ein
Teil der Risse vom BIG iiberwachsen wird. Bemerkenswert ist, dass sich die Risse nicht
auf Schicht und Puffer beschrinken, sondern sich im Substrat fortsetzen. Die Haftung
des Puffers am Substrat und die Haftung zwischen Puffer und BIG ist demnach so gut,
dass sich die im Material aufgebauten Verspannungen nicht durch eine Delamination des
Films, sondern durch Risse im Substrat relaxieren. Abbildung 5.9 wurde ebenfalls der
Arbeit von Kérner entnommen und zeigt die zugehorigen TEM-Aufnahmen.

In Abbildung 5.9a ist die TEM-Aufnahme einer BIG-YIG-Quarzglas-Probe zu sehen.
Man erkennt deutlich das Substrat aus amorphem SiOs, den YIG-Puffer und den BIG-
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Abbildung 5.9.: Hochauflosungs-TEM-Aufnahmen einer BIG-YIG-Quarzglas-Probe [71]. a)
Ubersicht iiber die deponierten Schichten mit den jeweiligen Schichtdicken. b) Interface zwischen
einer YIG- und BIG-Schicht. Die periodische Struktur des YIG-Puffers wird auf den BIG-Film
tbertragen. ¢) Aufnahme eines Risses in der Schicht, welcher sich bis ins Substrat fortsetzt.

Film. Das Interface zwischen SiOs und YIG ist nicht ganz definiert, da es hier wahrend
des Anealings bei 1000 °C zu Aufschmelzungen des SiOy kommt [46]. In Abbildung 5.9 b
ist jedoch zu sehen, dass die Struktur des YIG vom aufwachsenden BIG {ibernommen
wird. Abbildung 5.9 c zeigt einen Riss in der Schicht, welcher sich bis ins Substrat fort-
setzt.

Im Folgenden Abschnitt soll, aufbauend auf den Ergebnissen von Kérner, der Versuch
unternommen werden, die Anzahl der Risse in den Puffern zu senken.

5.3.2. Reduktion von Rissen und Rauigkeiten

In Abbildung 5.8 in Abschnitt 5.3.1 wurde bereits gezeigt, dass sich in YIG-Pufferschich-
ten auf SiOs deutliche Risse befinden. Eine Reduktion dieser Risse sowie eine Reduktion
der Oberflachenrauigkeit soll in diesem Abschnitt versucht werden.

Da die Risse durch den Abbau von Verspannungen in der Schicht entstehen, welche durch
die Unterschiede in den thermischen Ausdehnungskoeffizienten bedingt sind, sollten Ma-
terialien als Substrat verwendet werden, deren thermischer Ausdehnungskoeffizient an
die von Puffer und BIG angepasst ist. Diese Materialien miissen die hohe Annealingtem-
peratur von 1000 °C aushalten. Um die optischen Effekte von BIG nutzen zu kénnen,
miissen sie auflerdem entweder transparent sein oder gut reflektieren. In Tabelle 5.4 sind
die thermischen Ausdehungskoeffizienten von Silizium, Quarzglas und Saphir aufgefiihrt.
Alle diese Materialien erfiillen die oben genannten Bedingungen.
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Material Qithermisch % Gitterkonstante
Silizium 2,6-1076 5,43 A
SiOs 0,5-1076 amorph
Saphir 8,0-10°6 a=476A
c=13,00A
GdsGas012 9,2-1076 12,38 A
Y;3Fe501 10,4-1076 12,37A
BisFesO12  12,9-1076 12,63 A

Tabelle 5.4.: Koeffizienten der thermischen Ausdehnung bei Raumtemperatur und Gitterkon-
stanten fir Silizium, Quarzglas, Saphir, GGG, YIG und BIG. Die Werte fiir die Granatmate-
rialien stammen aus [24].

Der Ausdehnungskoeffizient von Saphir agaphir = 8.0 - 106 % liegt am néchsten an der
thermischen Ausdehnung von BIG apiq = 12.9 - 1076 % Hier ist die geringste Rissbil-
dung zu erwarten. Quarzglas dagegen zeigt zwar sehr gute optische Eigenschaften, ist
mit einem Ausdehnungskoeffizienten von aqQuarsglas = 0.5 - 106 % aber eher ungeeig-
net. Silizium nimmt bei den untersuchten Materialien eine Sonderrolle ein, da es nicht
transparent ist. Eine Integration von magnetooptischen Elementen auf einem Chip, ge-
meinsam mit mikroelektronischen Bauteilen, ist allerdings duflerst vielversprechend, so
dass Silizium als Substratmaterial ebenfalls untersucht wird.

Zunichst wurde hierfir ein 25nm dicker YIG-Puffer auf die verschiedenen Substrate
abgeschieden und anschlieflend getempert. Da die Beschichtungen in Einzelprozessen er-
folgen, wurden die Puffer mit dem ESEM auf Vergleichbarkeit gepriift. Auf einen Teil der
Substrate wurde im Anschluss eine 820 nm dicke BIG-Schicht aufgebracht. Hier wurde
anschliefend die Faraday-Rotation aller Proben gemessen, ebenfalls um die Vergleich-
barkeit der Ergebnisse gewéhrleisten zu konnen. Die Silizium-Probe wurde mit einer um
10 °C reduzierten Heizertemperatur ablatiert, da bei Silizium die thermische Ankopplung
an das Substrat besser ist. Ebenso wurde zur Praparation der GGG-Filme verfahren.

Die préaparierten Filme wurden dann mittels ESEM und AFM untersucht. Fiir alle
ESEM-Aufnahmen wurde der BSE-Detektor mit 0,1 Torr HyO-Hintergrunddruck ver-
wendet. Die Ergebnisse sind in Abbildung 5.10 dargestellt.

Sowohl bei den GGG- als auch bei den YIG-Puffern zeigt sich der gleiche Trend. Die
auf Saphir abgeschiedenen Schichten haben die geringste Anzahl an Rissen. Mit ab-
nehmendem thermischen Ausdehnungskoeffizienten steigt die Anzahl der Risse rapide
an. Zwischen GGG- und YIG-Puffern zeigen sich aber keine Unterschiede beziiglich der
Rissbildung. Beide Puffer sind gut vergleichbar.

Die Darstellung einer exemplarischen AFM-Messung von 825nm BIG auf 25nm YIG-
Puffer findet sich in Abbildung 5.11. Man erkennt deutlich die Aufwolbungen an der
sehr rauen Oberfldche. Zur Bestimmung der Rauigkeiten wurde jede Probe an fiinf ver-
schiedenen Stellen mit dem AFM untersucht und die Werte gemittelt. Die Ergebnisse
der Rauigkeitsmessungen sind in Tabelle 5.5 zusammengefasst. Die Rauigkeitsmessun-
gen verhalten sich analog zu den Rissbildern. Die YIG-gepufferten Schichten schneiden
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Abbildung 5.10.: ESEM-Aufnahmen der Oberflichen von YIG- und GGG-Puffern und gepuf-
ferten BIG-Schichten auf Al,Os (0001), Silizium (Si) und Quarzglas. Die Proben auf Saphir
zeigen keine Risse mehr.

hier im statistischen Mittel besser ab als die GGG-gepufferten. Im Rahmen der Messge-
nauigkeit ist die Rauigkeit der Puffer aber quasi vergleichbar.

Substrate Buffer BIG-Dicke (nm) R, (nm)  RMS (nm)

ALO; GGG 0,9+0,3 1,0+0,3
Si GGG 1,54+0,3 2,0+0,4
Si0, GGG 2,740,4 3,5+£0,5
Al O3 YIG 0,7+0,2 1,040,3
Si YIG 1,440,2 1,8+0,2
Si0, YIG 1,740,3 2,3+0,4
AlLO; GGG 820 11,74+1,5 15,6+1,9
Si GGG 820 24,2421 30,14+1,9
Si0 GGG 820 14,54+3,9 18,7+4,9
AL O; YIG 820 8,3+1,0 10,6%1,4
Si YIG 820 23,1+2,2 29,243,0
Si0, YIG 820 9,6+0,5 14,3+1,0

Tabelle 5.5.: Rauigkeitsmessungen mitteles AFM an YIG- und GGG-Puffern auf Substraten
aus Saphir (Al, Os), Silizium (Si) und Quarzglas (SiOz).
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Abbildung 5.11.: 3D-Darstellung von AFM-Messungen an verschiedenen Stellen einer 820 nm
dicken BIG-Schicht. Die Seitenlingen der Messungen betragen 5pum.

5.3.3. Optische Charakterisierung der Puffer

Da sich YIG- und GGG-Puffer beziiglich ihrer morphologischen FEigenschaften quasi
gleich verhalten, werden nun optische Untersuchungen an den Puffern vorgenommen.
Hier steht zunéchst die Frage nach der Mindestdicke der Puffer im Raum. Ein weiterer
interessanter Punkt ist der Vergleich der Transmissionswerte der Puffersysteme auf SiO9
und AlQOg.

Um effiziente Wellenleiterstrukturen bauen zu kénnen, miissen die verwendeten Puffer-
systeme moglichst diinn sein. Es muss daher ermittelt werden, ab welcher Pufferdicke
BIG an die Pufferstruktur adaptieren kann. Zu diesem Zweck wurden zunéchst verschie-
den dicke YIG- und GGG-Puffer auf SiOy abgeschieden und annealed. Im Anschluss
wurde ihre Dicke mittels Dektak bestimmt, und dann ein BIG-Film auf die verschiedenen
Puffer aufgebracht. Schliefilich wurde die Faraday-Rotation der Schichtpakete vermessen.
In Abbildung 5.12 sind die Ergebnisse dieser Messungen dargestellt.

Man sieht deutlich, wie fiir sehr kleine Pufferdicken keine Faraday-Rotation auftritt. In
der linken Grafik, in welcher 60 nm BIG auf verschieden dicken YIG-Puffern aufgebracht
wurde, tritt eine Drehung ab 11 nm Pufferdicke auf. Auf der rechten Seite, mit 110 nm
BIG auf GGG-Puffern, ist die Rotation ab 13nm Pufferdicke messbar. Diese Werte
koénnen als Mindestdicken fixiert werden.

Untersuchungen mittels AFM ergaben, dass der Grund fiir diese Mindestdicke in einer
nicht geschlossenen Schicht nach dem Annealing zu suchen ist. Bei den diinnen Schichten
wurden Inseln erhohter Rauigkeit gefunden, die von Quarzglas umgeben waren, wahrend
bei Schichten oberhalb der kritischen Dicke eine glatte, geschlossene Pufferschicht mit
deutlich weniger Defektinseln auftrat. Mit zunehmender Pufferdicke gehen diese Inseln
weiter zuriick und verschwinden ab einer Dicke von ungefdhr 35 nm nahezu vollstédndig.
Ab dieser Dicke tritt keine signifikante Verbesserung der Pufferqualitit mehr auf.

Bemerkenswert ist jedoch, dass trotz der vorhandenen Restdefekte im Schichtdickenbe-
reich zwischen Mindestschichtdicke und 35nm kein Einfluss auf die Faraday-Rotation
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Abbildung 5.12.: BIG-Film auf GGG- und YIG-Puffern unterschiedlicher Dicken. Links:
60nm BIG auf YIG-Puffern, rechts: 110nm BIG auf GGG-Puffern. Die Faraday-Rotation ist
fir YIG ab einer Pufferdicke von 11 nm und fir GGG ab einer Pufferdicke von 13nm messbar.
Fiir alle Messungen war B=150mT.

besteht. Ist die kritische Dicke einmal iiberschritten, wird die Qualitdt von BIG nicht
weiter beeintrichtigt. Ob sie von Puffer und Substrat vollkommen unabhéingig ist, wird
jetzt untersucht. Dazu wurden verschiedene Messungen durchgefiihrt, die in Abbildung
5.13 zusammengefasst sind.

In Abbildung 5.13 a sind Transmissionsmessungen der Substrate zu sehen. Die Transmis-
sion von Quarzglas mit 95 % erwartungsgeméfl am hochsten, gefolgt von AloO3 (0001)
mit 87 % und GGG 82 %. Betrachtet man nun Abbildung 5.13 b, bei der Quarzglas und
AlyO3 (0001) mit jeweils 50 nm dicken Puffern versehen wurden, stellt man fest, dass we-
niger die Transmission der Substrate, als vielmehr die der Puffer entscheidend ist. Diese
zeigen jeweils auf beiden Substraten ein dhnliches Verhalten. GGG-gepuffertes Quarz-
glas und Al,O3 (0001) liegen mit einer Transmission von ca. 80 % bei einer Wellenlénge
von 600 nm hoher als YIG-gepuffertes Quarzglas und AloOg (0001) mit ca. 65 % Trans-
mission bei der gleichen Wellenldnge. Mit steigender Wellenlédnge vermindert sich dieser
Abstand jedoch, bis er ab einer Wellenldnge von 1300 nm quasi verschwunden ist.

In Abbildung 5.13 d ist die Faraday-Rotation pro Mikrometer von BIG auf diesen Puffer-
Substrat-Kombinationen gezeigt. Fiir die Messungen wurde 650 nm BIG ablatiert. Man
sieht hier keine Unterschiede in der Faraday-Rotation.

In Abbildung 5.13a, b und d wurde immer Al,O3 (0001) als Substrat verwendet. Der
Grund hierfiir sind die in Abbildung 5.13 ¢ gezeigten Oszillationen. Dieses Phénomen der
Oszillationen im Puffer und der damit verbundenen, fiir die diinne Pufferdicke verhélt-
nisméBig starken Faraday-Rotation ldsst sich durch Interferenzeffekte und Spannungs-
doppelbrechung im Film erkldren. Spannungsdoppelbrechung tritt nur auf, wenn das
einfallende Licht senkrecht zur Hauptachse des Kristalls propagiert. Dies ist in AlyOs3
(1102) der Fall. Durch die Wahl von Al,O3 (0001) konnte der Effekt jedoch eleminiert
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Abbildung 5.13.: a) Transmission verschiedener Substrate bei senkrechtem Lichteinfall. b)
Transmission von Quarzglas und Saphir (0001) mit verschiedenen Puffern. Alle Pufferschich-
ten sind 50nm dick. ¢) Oszillationen in der Faraday-Rotation (B=150mT) eines YIG-Films
auf Saphir (1102). d) Vergleich der Faraday-Rotation fiir verschiedene Puffer-/ Substratkombi-
nationen. Alle Puffer sind 50 nm dick.

werden. Eine detaillierte Darstellung der Theorie hierzu befindet sich in [46].

Zusammenfassend ldsst sich sagen, dass sich die Risse durch die Wahl von AlyO3 (0001)
als Substrat vollstdndig vermeiden lassen. Von den fiir die Ablation von BIG untersuch-
ten Puffersystemen zeigt YIG eine geringere Rauigkeit, wihrend GGG etwas bessere
optische Eigenschaften im Sichtbaren aufweist. Beide Systeme eignen sich hervorragend
fiir die Herstellung von gepufferten BIG-Schichten auf Nicht-Granatsubstraten. Im Fol-
genden wird aber hauptséchlich YIG als Puffer eingesetzt werden, da sich YIG wéhrend
des Ablationsprozesses besser verhélt. Durch die geschickte Wahl des Substrats gelang
es bereits, die Rauigkeit von BIG zu reduzieren. Im néchsten Abschnitt soll nun versucht
werden, eine Glattung von BIG im Anschluss an die Ablation durchzufiihren.
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5.4. Glatten der BIG-Oberflache

Um die BIG-Oberfliche im Anschluss an die Ablation zu glitten, wurde die Wirksam-
keit eines Plasmadtzverfahrens untersucht. Dazu wurden mit den Standardparametern
YI1G-gepufferte BIG-Schichten auf Quarzglas hergestellt. Die Proben wurden dann fiir
unterschiedlich lange Zeitspannen einem Sauerstoffplasma ausgesetzt. Das Plasma wur-
de von einer Mikrowellenplasmaquelle erzeugt und mit 400 Watt geheizt. Uber ein Ventil
wurde Sauerstoff eingeleitet. Der Druck wihrend des Atzvorgangs betrug 500 mTorr
(0,667 mbar). Im Anschluss an den Atzvorgang wurden die Proben mittels Profilometer
auf ihre Rauigkeit hin untersucht. Die Rauigkeitswerte R, und RMS sind in Abbildung
5.14 dargestellt.
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Abbildung 5.14.: Rauigkeitswerte R, und RMS von mit Sauerstoffplasma behandeltem BIG
auf YIG-Puffer und Quarzglas.

Die optimale Plasmaétzzeit liegt demnach bei einer Minute. Im Anschluss erhoht sich die
Rauigkeit der Probe wieder. Die Atzzeiten sind nur bis 480s (8 min) aufgetragen. Eine
Probe, die 16 Minuten behandelt wurde, hatte eine Rauigkeit R, = 18,7 4+ 2, 3nm und
zeigte eine optisch gut sichtbare Beeintrichtigung der Transparenz. Beim Atzvorgang
wird zunéchst die gesamte Oberfliche angegriffen, was zu einer Glattung fithrt. Er greift
jedoch auch Risse und Korngrenzen an, und fithrt zu deren Verbreiterung was zu einer
Steigerung der Rauigkeit fithrt. Die Rauigkeit R, der Proben konnte jedoch mit den
optimalen Parametern von 7,8 nm auf 3,4nm, also auf weniger als die Hélfte, reduziert
werden.
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5.5. Strukturierung von Granatschichten

Um einen Wellenleiter aus Granatmaterialien herzustellen, muss es eine Moglichkeit
geben, den Granatfilm nach der Ablation zu strukturieren. Hierfiir wurden zwei Struk-
turierungsmethoden untersucht.

lonenstrahlatzen

Beim Ionenstrahlatzen wurde der Teil der Probe, welcher nicht abgetragen werden soll,
mit Photolack geschiitzt. Argonionen mit 500eV Energie wurden verwendet, um die
unbedeckten Teile der Probe zu entfernen. Hohere Ionenenergien fiihren hier zur Degra-
dation des Photolacks. Die Problematik beim lonenstrahldtzen besteht darin, dass die
Atzrate des Lacks ca. fiinf mal so hoch ist wie die des Granatfilms. Dies verkompliziert
den Spincoating-Prozess mit dem der Lack aufgebracht werden muss. Auflerdem gestal-
tet sich die Entwicklung des Lacks bei diesen Dicken d > 4 um als schwierig. Es kommt
zu einem starken Erhitzen des Lacks und zu einem Unterdtzen der Lack-Granat-Rénder
iiber die unbedeckte Granatstruktur. Dies fiihrt zur Bildung von bis zu 3 pm tiefen Ein-
buchtungen am Rand der strukturierten Fliache. Das Verfahren ist auflerdem durch die
lange Vorbereitungs- und Prozesszeit relativ zeitintensiv.

Laserstrukturierung

Es wurde bereits in der Vergangenheit gezeigt, dass eine Strukturierung von fast allen
Materialien durch eine Ablation des Materials mit Femtosekunden-Laserpulsen mog-
lich ist [26,67,84,95,110]. Hier wird diese Strukturierungsmethode zur Gestaltung von
Wellenleiterstrukturen in BIG/YIG/SiOs-Schichtsystemen verwendet. Die Laserstruk-
turierung wurde in Zusammenarbeit mit Sandra Zoppel [127] am Forschungszentrum
Mikrotechnik der Fachhochschule Vorarlberg durchgefithrt. Zur Strukturierung wurde
ein diodengepumpter Festkorperlaser mit einer Pulsdauer von 350 fs und einer Repetiti-
onsrate von bis zu 100 kHz bei einer Wellenldnge von 1040 nm eingesetzt.

Zur Optimierung der Ablationsparameter wurde eine Serie von Experimenten durchge-
fithrt. Hier wurden nacheinander Ablationsenergie, Repetitionsrate, Abtastgeschwindig-
keit und Wiederholraten optimiert. Die besten Ergebnisse wurden fiir eine Ablations-
energie von 0,8 Watt bei 100 kHz Repetitionsrate, einer Abtastgeschwindigkeit von 1 m/s
und 16 Wiederholungen erreicht. Bei einer Ablationsenergie von 0,8 Watt pro Puls tragt
ein Puls das Material nicht vollstdndig ab. Dies ist so beabsichtigt, da bei 100 kHz und
1m/s der Pulsabstand auf der Oberfliche bei ca. 10 pm liegt, und es erst durch das 16-
fache Abtasten der Ablationsstrecke zu einer homogenen Verteilung der Pulse kommt.
Dies fiihrt zu einem deutlich verbesserten Ablationsbild. Der Strahldurchmesser liegt bei
ca. 15 pm.

In Abbildung 5.15 sind strukturierte BIG-Proben dargestellt. Abbildung 5.15a wur-
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Abbildung 5.15.: Laserstrukturierter BIG auf SiOy. a) Bild eines Differential-Interferenz-
Kontrast-Mikroskops. Es zeigt einen mit dem Femtosekundenlaser ins Material geschnittenen
Graben. b) und c¢) sind ESEM-Aufnahmen der Kanten eines in BIG geschnittenen Kreises mit
einem Radius von 500 um. Die Kreisform ist aufgrund der Vergréflerung nur schlecht erkennbar.

de mit einem Differential-Interferenz-Kontrast-Mikroskop aufgenommen. Es zeigt einen
Graben, der mit den optimierten Parametern in BIG geschnitten wurde. Dieser ist
15 um breit und setzt sich bis ins Substrat fort. Abbildung 5.15b und ¢ zeigen ESEM-
Aufnahmen eines ablatierten Kreises mit 500 wum Radius. Das SiOs-Substrat ist die
schwarze Flache. Die Kante des strukturierten Granaten ist 2 um breit und verbreitert
sich zum SiOo-Granat-Interface hin. Die Rauigkeit der Kante liegt bei 250430 nm. Diese
Ergebnisse sind beispielsweise mit denen von Pross at. al. fiir buried channel waveguides
vergleichbar [96].

Lee et al. [76] stellen in ihrer Publikation eine direkte Verbindung zwischen dem Verlust
im Wellenleiter und dem Verhéltnis von Kantenrauigkeit zur Wellenleiterdicke her. In
einem Wellenleiter mit grofier lateraler Ausdehnung werden die Verluste durch Rauigkei-
ten der Wellenleiterbegrenzung stark reduziert. Da die angestrebte laterale Ausdehung
des Wellenleiters mit 3mm bis 6 mm vier GroBenordungen iiber der Kantenrauigkeit
von 250 nm liegt, sind die Verluste des Wellenleiters an seinen seitlichen Begrenzungen
vernachlassigbar.

Insgesamt iibertreffen die Ergebnisse der Laserstrukturierung die des lonenstrahlétzens
bei weitem. Die Laserstrukturierung kann auflerdem ohne grofie Vorbereitung in relativ
kurzer Zeit durchgefithrt werden. Sie ist daher das geeignetere Mittel fiir die Strukturie-
rung von Granatmaterialien.
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5.6. Optische Eigenschaften von BIG

Epsilon-Tensor-Bestimmung mittels Ellipsometer-Messungen

Um Simulationen von Wellenleitern oder anderen optischen Systemen durchfithren zu
konnen, ist eine genaue Kenntnis des optischen Verhaltens der beteiligten Materialsys-
teme notwendig. Der Epsilon-Tensor ist hier der Schliissel zu Transmission, Absorption
und Faraday-Rotation. In diesem Abschnitt soll der Epsilon-Tensor von BIG mittels
Ellipsometermessungen bestimmt werden.

Der Epsilon-Tensor € hat fiir ein kubisches Material mit einer Magnetisierung parallel
zur x-Achse folgende Form:

€0 €1 0
gz —&1 &0 0 (5 1)
0 0 e,

Alle Elemente von £ haben einen Real- und einen Imaginérteil:

€j = €; + i} . (5.2)

Da in Abschnitt 2.1.1 eine detaillierte Einfiihrung in die zugrunde liegende Theorie
gegeben wurde, wird hier nicht mehr weiter darauf eingegangen.

Um Ellipsometermessungen an BIG durchfithren zu kénnen, wurde YIG auf Silizium und
BIG auf YIG-gepuffertem Silizium jeweils in verschiedenen Dicken abgeschieden. Diese
Proben wurden mit einem Ellipsometer (Sentech SE850) unter einem Einfallswinkel von
70° vermessen. Der untersuchte Wellenldngenbereich lag hier bei 500 nm bis 1700 nm.
Zunéachst wurde die Dicke der Oxidschicht auf Silizium ermittelt, dann wurde mit die-
sen Daten ein Modell-Stack aus Si, SiOs und einer Oszillatorschicht aufgebaut. Durch
Anfitten der Messung mittels einer Variation der Werte der Oszillatorschicht und un-
ter der Annahme, dass keine freien Ladungstrager vorliegen, wurden die Werte fiir YIG
bestimmt. Anschliefend wurde ein neuer Stack aus Si, SiO2, YIG und einer Oszillator-
schicht fiir BIG aufgebaut und die Werte fiir BIG nach dem gleichen Schema ermittelt.
Die Schichtdicken der Proben waren zuvor mittels Dektak bestimmt worden.

Der Fitvorgang wurde solange an den Proben wiederholt, bis bei allen die gemessene
Schichtdicke bestatigt wurde. Aus den gewonnenen Daten konnten dann ef, und £j be-
rechnet werden. Uber eine Messung von 1 und 6 in Transmission in Anwesenheit eines
Magnetfeldes konnte ] und €] bestimmt werden. Die Ergebnisse sind in Abbildung 5.16
dargestellt. Die angegebenen Werte gelten fiir ein Magnetfeld von 200mT. Hier ist die
Sattigungsmagnetisierung von BIG erreicht.

Vergleicht man sie mit Literaturwerten, wie denen von Wittekoek et al. [123], die den
Epsilon-Tensor im Bereich von 1,75eV bis 5,25¢eV fiir teilsubstituierten YIG bestimmt
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Abbildung 5.16.: Elemente des Epsilon-Tensors von BIG von 0,7¢eV bis 2,5 €V, bestimmt tiber

Ellipsometer-Messungen.

haben, so stellt man fest, dass die hier ermittelten Werte im erwarteten Bereich liegen.
Die in Abbildung 5.17 dargestellten Werte fiir £, liegen fiir YIG bei einer Energie von
2,5eV (ca. 500nm Wellenlénge) bei £ =5,5. Fiir einen Bismutgehalt von 33 % ist &
bereits auf e{,=6,9 angestiegen. Ausgehend von einem weiteren linearen Anstieg mit
zunehmendem Bismutgehalt sollte er fiir BIG einen Wert von ¢ =9,7 erreichen. Der in
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Abbildung 5.17.: Elemente des Epsilon-Tensors von YIG und Bi:YIG von 1,75V bis 5,25eV
aus einem Paper von Wittekoek et al. [125].
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dieser Arbeit bestimmte Wert liegt bei e{, = 9,4, was gut zu dem erwarteten Wert passt.
Ein dhnliches Verhalten ist bei der Betrachtung von &} zu sehen. Hier steigt der Wert
von £, =-0,1 auf £j, =-0,24 bei einer Energie von 2,5€V.

Der bestimmte (j-Wert dagegen scheint im Vergleich mit den Messungen von Wittekoek
et.al. zu hoch. Hier ist eine Bestiatigung der Werte durch andere Messungen notwendig.
Die Werte von ¢f sind fiir Energien kleiner als 1eV ebenfalls zu hoch. Hier wiirde man
in diesem Bereich ein Konvergieren gegen Null erwarten.

€0, €0, € und € steigen linear mit dem Bismutgehalt der Schicht an. Dies ist bemer-
kenswert, da es bedeutet, dass die hohe Drehung, die durch die steigenden Werte der
Nebendiagonalelemente bedingt wird, gleichzeitig mit einem Anstieg des Brechungsin-
dexes und der Absorption einhergeht, welche von &f und €} abhingen.

In Abbildung 5.18 sind die tiber Ellipsometermessungen bestimmten optischen Konstan-
ten fir YIG und BIG sowie weitere aus Transmissionsmessungen fiir BIG ermittelte
Werte dargestellt. Die Daten hierfiir stammen aus [72] und wurden lediglich grafisch
aufbereitet.

3,2

2,4

1,6 = Fur BIG berechnete Werte
Vergleichswerte aus Fits von
Transmissionsmessungen

=  Fur YIG berechnete Werte

500 900 1300 1700
Wellenlange (nm)

Abbildung 5.18.: Optische Konstanten von BIG aus den oben durchgefihrten Ellipsometer-
messungen und aus Fits von Transmissionsdaten nach [72]. Die gefitteten Werte sind grin im
Vordergrund dargestellt.

Die fiir BIG mit den verschiedenen Methoden bestimmten Werte stimmen fiir Wellenlén-
gen grofler 900 nm sehr gut tiberein. Die Abweichungen fiir kleinere Wellenlédngen liegen
fiir den Brechungsindex n mit ungefahr 7% jedoch im Rahmen der Messgenauigkeit
der verwendeten Bestimmungsmethoden. Der k-Wert féllt bis zu 20 % hoher aus. Der
Brechungsindex n ist der entscheidende Wert fiir die Simulation der Wellenleitung in
Abschnitt 5.7.

Deutlich ist allerdings auch hier der Trend erkennbar, dass mit zunehmendem Bismutge-
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halt zu hoheren-Werten tibergegangen wird. Ersetzt man im YIG sukzessive das Yttrium
durch Bismut, steigt bei einer Wellenldnge von 532 nm der Brechungsindex von 2,20 auf
3,01. Die Absorption steigt von 0,06 fiir reinen YIG auf 0,40 fiir BIG an. Gleichzeitig
steigt die Faraday-Rotation fir B=150mT von 0,1 °/um auf iiber 25°/pum an. Der
Anstieg der Faraday-Rotation beim Ubergang von YIG zu BIG ist also immer auch mit
einem Anstieg der Absorption im Material verbunden.

Dies soll an den folgenden Gegeniiberstellungen von Transmissions- und Faraday-Rot-
ationsmessungen verdeutlicht werden.

Transmission und Faraday-Rotation von BIG
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Abbildung 5.19.: Transmission und Faraday-Rotation von BIG im Wellenlingenbereich von
300nm bis 1700nwm. Fir die Faraday-Rotationsmessung betrug B =150mT.

In Abbildung 5.19 sind Transmissions- und Faraday-Rotationsmessungen an verschieden
dicken Schichten iiber den Wellenldngenbereich von 300 nm bis 1700 nm dargestellt. Die
Faraday-Rotationsmessung zeigt den in der Literatur stark beachteten negativen Peak
bei 532 nm und den wenig behandelten positiven Peak um 405 nm. Dieser positive Peak
in der Faraday-Rotation wurde bereits fiir bismutsubstituierten YIG gemessen. In den
Veroffentlichungen fiir vollsubstituierten BIG fand er jedoch keine Beachtung mehr.

In Abbildung 5.20, die dem Paper von Matsumoto et al. [79] entnommen ist, siecht man
deutlich beide Peaks. Dabei entspricht die Wellenldnge von 532 nm einer Energie von
2,33 eV und die Wellenldnge von 405 nm einer Energie von 3,06 €V. Diese Werte entspre-
chen genau den Maxima der Faraday-Rotation in Abbildung 5.20.

In Abbildung 5.21 ist rechts oben die Faraday-Rotation pro um fiir BIG dargestellt. Hier
wird eine Drehung von 65°/um bei 405nm (3,06eV) und eine Drehung von -25°/pm
bei 532nm (2,33eV) erreicht. Diese Werte liegen {iber den Werten, die man aus der
Extrapolation der Kurven aus Abbildung 5.20 erwarten wiirde.

In Abbildung 5.19 sieht man allerdings in der rechten Grafik, wie der Peak bei 405 nm
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Abbildung 5.20.: Grafik entnommen aus der Verdffentlichung [79] von Matsumoto et al.:
Faraday-Rotation von Ys_, Bi, Fes; O15.

(3,06 V) mit zunehmender BIG-Schichtdicke verschwindet. Bereits ab einer Schichtdicke
von 275nm ist der Peak sehr stark verrauscht. Die Transmissionsmessungen, in Abbil-
dung 5.19 auf der linken Seite, geben Aufschluss dariiber, was passiert. Die Absorption
ist in diesem Bereich so stark, dass keine Messung der Faraday-Rotation mehr moglich
ist.

In Abbildung 5.21 sind daher die Faraday-Rotation und die Transmission von BIG-
Schichten fiir unterschiedliche Schichtdicken gegeniibergestellt. Ausgehend von der Mes-
sung des reinen GGG-Substrats ist die Zunahme der Faraday-Rotation mit gleichzeitiger
Abnahme der Transmission gezeigt. Zur besseren Ubersicht wurde der Wellenlingenbe-
reich auf 300 nm bis 900 nm beschréankt. Die Darstellung bestétigt, dass schon bei einer
Schichtdicke von 220 nm die Transmission bei 405 nm (3,06 €V) unter einem Prozent liegt.
Ein tatsachliches Erreichen der riesigen Drehung von 65 °/um ist also nicht moglich.

Wenn die Schichtdicken weiter zunehmen, wird ab einer Dicke von mehr als 825nm
Schichtdicke der Peak bei 532 nm (2,33 €V) beeintréchtigt. Fiir eine BIG Dicke von einem
um liegt die Transmission bereits unter einem Prozent. Bei einer weiteren Zunahme der
Schichtdicke entsteht der Eindruck, der Peak wiirde sich nach rechts verschieben. Dies
wurde in der Literatur als Rotverschiebung [59] bezeichnet. Faktisch verschiebt sich der
Peak aber nicht nach rechts zu héheren Wellenldngen, sondern er kann aufgrund der
mangelnden Intensitit nicht mehr gemessen werden. Was dann gemessen wird, ist die
Schulter der Faraday-Rotation bei 532nm (2,33¢eV).

In Abbildung 5.22 ist die Faraday-Rotation gegen die Schichtdicke aufgetragen. Die
Abweichung der Messwerte von einem linearen Verlauf ist gering und liegt im Rahmen
des Fehlers. Extrapoliert man die Werte aus der Kurve fiir eine Schichtdicke von 2200 nm,
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Abbildung 5.21.: Gegeniiberstellung von Transmission und Faraday-Rotation fiir verschiedene
Schichtdicken und Faraday-Rotation pro Mikrometer von 320 nm bis 900 nm Wellenlinge.

so miisste die theoretische Drehung dort bei ca. 52° liegen. Das gemessene Maximum
liegt aber nur bei ungefdhr 40 °. Geht man von einem Wert bei 532 nm und 52 ° aus und
folgt dem theoretischen Verlauf der Kurve, so ergibt sich, dass der bei 40 ° und 560 nm
gemessene Wert lediglich die Schulter des 532 nm Peaks ist.

Bei einer Schichtdicke von einem pm liegt die Restintensitéit bei einer Wellenldnge von
532 nm bei 0,1 %. Dies entspricht einer Ddmpfung von 30 dB/um Materialdurchgang. Bei
einer Wellenldnge von 405 nm betrigt die Restintensitit bei 83 nm Schichtdicke lediglich
2,8 %, was einer Dampfung von 190 dB pro Mikrometer Materialdurchgang entspricht.

Es bleibt festzustellen, dass es sich bei BIG um ein Material mit hoher Faraday-Rotation
im optisch sichtbaren Wellenldngenbereich handelt, es allerdings nur fiir Applikationen
geeignet ist, bei denen sehr diinne Schichten benétigt werden. Ein Anwendungsbereich
ist hier die Sensorik, auf die in Abschnitt 7.1 eingegangen wird.

Im Infrarot-Bereich bleibt die Transmission dagegen relativ hoch. Bei den Wellenldngen
der Glasfaserkommunikation A = 1310 nm und A = 1550 nm ist die Ddmpfung deutlich
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Abbildung 5.22.: Zusammenhang zwischen Schichtdicke und Faraday-Rotation fir BIG mit
B=150mT. Die Drehung steigt linear mit der Schichtdicke an.

niedriger. Fir A = 1550 nm liegt sie bei 0,7dB/um BIG. Damit ist BIG ein interessantes
Material, um einen Wellenleiter im Infraroten zu konstruieren. Im néchsten Abschnitt
soll simuliert werden, bei welchen Schichtdicken eine Wellenleitermode in einem BIG-
Wellenleiter moglich wére.

5.7. Simulation von BIG-Wellenleitern

Um einen Wellenleiter aus Granatmaterial aufbauen zu kénnen ist es notwendig, zu wis-
sen, unter welchen Bedingungen eine Wellenleitermode existieren kann. Dazu ist es erfor-
derlich, die Gleichungen aus Abschnitt 4.4 zu 16sen. Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein
Programm entwickelt, mit dem sich fiir gegebene Parameter mogliche Wellenleitermoden
suchen lassen. Das Programm steht unter dem Link www.wehlus.org/uni/Wellenleiter-
Simulator.rar zum download bereit.

Um mit dieser Simulations-Software einen Wellenleiter simulieren zu kénnen, sind ver-
schiedene Eingabeparameter notwendig. Zunéchst sind dies die Brechungsindizes des
Substrats ng, des Wellenleiters n,,, und der Deckschicht n.. AuBerdem werden die Dicke
des Wellenleiters d, die gewiinschte Wellenléinge A und der Propagationswinkel 6 beno-
tigt. Mit dem Programm lassen sich zu einem gegebenen Variablensatz mdogliche Schicht-
dicken, Wellenléngen oder Propagationswinkel suchen. Mit dem Automatisierungsmodul
lasst sich dabei auch ein Variablenfeld abfahren.

Von besonderem Interesse fiir eine Simulation sind die Wellenldngen 532 nm, 1310 nm
und 1550 nm. Bei 532 nm ist die Faraday-Rotation sehr grof}; wihrend bei 1310 nm und
1550 nm die Wellenléngen der optischen Glasfaserkommunikation liegen. Fiir diese Wel-
lenldngen wurde der Propagationswinkel von 30° bis 89° durchgefahren und zu jedem
Winkel zwanzig mdogliche Schichtdicken berechnet, wobei die Begrenzung auf zwanzig
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Abbildung 5.23.: Ergebnisse der Simulation: mégliche Wellenleiterdicken aufgetragen tiber dem
Propagationswinkel. Oben fir 532nm Wellenlinge mit npig = 3,01, in der Mitte fir 1310nm
Wellenlange mit ngrq = 2,56 und unten fir 1550 nm Wellenldnge mit ngiq = 2,55. In den kleinen
Kastchen rechts ist eine vergrofierte Darstellung des im Bild markierten Ausschnitts zu sehen.
In der Mitte und unten ist das Bild mit dem des oberen Ausschnitts tuberlagert. Die schwarzen
Punkte markieren Kreuzungspunkte beider Kurven. An diesen Punkten ist eine Wellenleitung
fiir 532nm Wellenlinge und der weiteren angegebenen Wellenlinge maoglich. Es liegen allerdings
unterschiedliche Moden vor.
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Werte willkiirlich gewahlt wurde. Zur Simulation wurden die Brechungsindizes vorgege-
ben. Als Substrat wurde BK7-Glas mit einem Brechungsindex von ng = 1,52 ausgesucht.
Als Deckschicht wurde Luft mit n.=1 verwendet. Der Brechungsindex von BIG wur-
de den Daten aus Abschnitt 5.6 entnommen. Die Ergebnisse sind in Abbildung 5.23
dargestellt.

Die oberste Grafik stellt die moglichen Schichtdicken fir 532 nm Wellenlénge dar. Auf-
grund des hohen Brechungsindex von BIG und der niedrigen Wellenldnge von 532 nm
existieren hier sehr viele Moden. Der in der Grafik eingezeichnete Bereich ist rechts
vergroflert dargestellt.

Die mittlere Grafik zeigt die moglichen Moden fiir eine Wellenlédnge von 1310 nm. Die
Anzahl moglicher Moden ist hier bereits deutlich reduziert, da die Wellenldnge grofler als
die Schichtdicke ist. Im kleinen Késtchen rechts ist nun der Ausschnitt aus dieser Grafik
mit der oberen {iberlagert. An den Schnittpunkten ist eine Wellenleitung fiir 532 nm und
fiir 1310 nm moglich. Die zugehorige Wellenleiterdicke von 605 nm ermoglicht bei einem
Winkel von 48,5° den Transport beider Wellenldngen gleichzeitig.

Mochte man alle drei Wellenldngen in einem Wellenleiter transportieren kénnen, so ist
dies fiir diinne Wellenleiter nicht gleichzeitig moglich. Es ist aber moglich, {iber einen
anderen Kinkopplungswinkel auch Licht mit einer Wellenlénge von 1550 nm zu trans-
portieren. Bei einer Schichtdicke von 605 nm wére dies bei einem Winkel von 54,6 ° der
Fall.

In der unteren Grafik sind nun die Moden fiir 1550 nm dargestellt. In dem kleinen Kést-
chen finden sich wiederum die Schnittpunkte mit den moglichen Werten fiir 532 nm
Lichtwellenldnge. Hier gibt es nur einen Punkt, an dem beide Wellenléngen im Wellen-
leiter propagieren kénnen. Dieser liegt bei einem Propagationswinkel von 48,7 ° und einer
Schichtdicke von 553 nm.

In der mittleren und der unteren Grafik beginnen die Kurven erst ab einem Winkel von
iiber 35°, wahrend sie in der oberen fast direkt bei 30 ° anfangen. Der Grund hierfiir ist
der sinkende Brechungsindex, mit dem sich der Mindestpropagationswinkel fiir interne
Totalreflektion zu héheren Winkeln verschiebt.

Mit diesem Simulationsprogramm steht ein Werkzeug zur Verfiigung, iiber das sich die
fiir einen BIG-Wellenleiter benétigten Schichtdicken und Einkoppelwinkel ermitteln las-
sen. Durch die freie Wahlbarkeit der Parameter ist es aber auch zur Simulation anderer
Materialsysteme gut einsetzbar. Auf die Herstellung und Charakterisierung von Wellen-
leitern aus BIG wird in Abschnitt 7.2 eingegangen.
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6. Simulation und Herstellung von
Microcavity-OLED-Stacks

Organische Leuchtdioden (OLEDs) sind wenige hundert Nanometer diinne Flachen-
lichtquellen mit Lambertscher Abstrahlcharakteristik. Sie werden heute bereits in Dis-
plays und fiir Beleuchtungsmodule im Designbereich eingesetzt. Dabei wird die Effizienz
und die Abstrahlcharakteristik einer OLED von ihrem Schichtaufbau, dem sogenannten
OLED-Stack, bestimmt. Je nach OLED-Stack kommt es zu einer Verstiarkung oder einer
Abschwichung der OLED-Abstrahlung durch interne Reflektionen.

Als Modell fiir die Emission einer OLED kann ein geddmpfter, getriebener Dipol ver-
wendet werden:

2 62
T | i) = € By - k20 (6.1

wobei p das Dipolmoment, wqy die Oszillatorfrequenz fiir den ungeddmpften Fall, m die
effektive Masse und e die Elementarladung ist. k, ist die strahlende Rate, die bereits
in Abschnitt 3.2.1 eingefiihrt wurde und E,(t) das optische elektrische Feld am Ort des
Dipols. Eine Anderung des OLED-Stacks wirkt sich iiber diesen Parameter E,.(t) auf die
Abstrahlung der OLED aus. Die Dipolschicht wird dabei als zweidimensionale Schicht
im dreidimensionalen Stack modelliert.

Eine OLED, die ihr Licht nur auf der Substratseite abstrahlt, hat eine intransparen-
te Kathode. Diese wirkt auf der Oberseite der OLED als Spiegel, und reflektiert das
normalerweise nach oben abgestrahlte Licht zuriick ins Bauteil. Das Einbauen einer se-
mitransparenten Metallschicht auf der Anodenseite wiirde gemeinsam mit dem Spiegel
auf der Kathodenseite zu einem Einsperren des Lichts in der OLED fithren. Diesen Spie-
geleffekt, der zur Mehrfachreflektion in der OLED bzw. einer Anderung des optischen
elektrischen Feldes E,.(t) am Ort des Dipols fiihrt, nennt man Microcavity-Effekt. Eine
OLED, die mit einem solchen Spiegel versehen wird, nennt man Microcavity-OLED.

In diesem Kapitel soll nun zunéchst untersucht werden, welche Materialien sich als Spie-
gelschichten fiir Microcavity-OLEDs eignen, und welche OLED-Stacks die optimalen
optischen Eigenschaften fiir die Lichteinkopplung in einen BIG-Wellenleiter aufweisen.
Dazu werden zunéchst Simulationen der OLED-Stacks durchgefiihrt. Anschlielend wer-
den diese OLEDs aufgedampft und charakterisiert. Um eine OLED auf Granat abschei-
den zu kénnen, ist eine transparente und leitfahige Zwischenschicht notwendig. Hier wird
das Abscheiden von Indium-Zinn-Oxid (ITO) und aluminiumdotierten Zinkoxid mittels
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Laserablation untersucht und die Materialien miteinander verglichen. Schliefilich wird
versucht, eine OLED auf einen BIG-Wellenleiter aufzudampfen.

Durch die Anwendung des Microcavity-Effekts ist es zudem moglich, die interne Quan-
teneffizienz einer OLED zu bestimmen. Dies wird am Schluss des Kapitels dargestellt.

6.1. Simulation von Microcavity-OLED-Stacks

6.1.1. Das Simulationsprogramm PDCalc

Zur Simulation von OLED-Stacks wurde von Nils Reinke im Rahmen seiner Dissertat-
ion [100] das Maple-Programm Power Dissipation Calculator (PDCalc) erstellt und von
Stefan Nowy ebenfalls im Rahmen seiner Promotion weiterentwickelt [87]. Die Funktions-
weise von PDCalc wurde in den Arbeiten von Nowy und Reinke hinreichend gezeigt. Die
Simulationen wurden durch entsprechende Messungen, Vergleiche mit anderen Program-
men und Daten aus der Literatur verifiziert, so dass ein zuverlissiges Werkzeug fiir die
Simulation von OLEDs vorhanden ist. Die Basis der Berechnung ist das Dipolmodell
von Chance, Prock und Silbey [22,23]. In Abbildung 6.1 ist der Ablauf einer PDCalc-
Simulation dargestellt.

Eine PDCalc-Berechnung beginnt mit der Eingabe eines Schicht-Stacks, der Festlegung
der Dipolposition und der Angabe der optischen Konstanten der verwendeten Materia-
lien. Ausgehend von diesen Daten werden dann mittels des Transfermatrix-Formalismus
die Fresnel-Koeffizienten berechnet. Siehe dazu Abschnitt 4.3.

Damit ist es moglich das Dipolmodell zu l6sen und man erhélt die Leistungsverteilung
des Dipols. Diese wird dann mit dem Emissionsspektrum des Emitters spektral gewich-
tet. So erhélt man die spektrale Emission der OLED, aufgetragen gegen den In-Plane-
Wellenvektor und den Purcell-Faktor.

Da die Brechungsindizes der Materialien bekannt sind, kénnen die Grenzen der ein-
zelnen in der OLED laufenden Moden bestimmt werden. So ist es moglich, einzelne
Teile der spektralen Emission bestimmten Bereichen zuzuordnen. Fiir niedrige In-Plane-
Wellenvektoren ist dies die direkte Emission. Mit steigenden Werten folgt der Bereich,
in dem das Licht zwar die Organik, aber nicht das Substrat verlassen kann, dann der
Bereich der Wellenleitung in der Organik und schliellich die Plasmonen.

Die Variation der Parameter in PDCalc kann automatisiert erfolgen. Ein Zusammenfas-
sen der so berechneten Werte erfolgt iiber ein externes Programm, welches die Ergebnis-
se flr eine grafische Darstellung aufbereitet. Mittels eines weiteren Moduls kénnen die
Wellenvektoren fiir die einzelnen Moden in Winkel umgerechnet werden. So kann bei-
spielsweise die winkelabhéngige Emission der OLED visualisiert werden und vor allem
direkt mit Messergebnissen verglichen werden.

Neben der winkelabhéngigen direkten Emission der OLED ist die winkelabhéngige Fmis-
sion in das Substrat eine interessante Gréfle. Sie gibt an, unter welchem Winkel Licht
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Abbildung 6.1.: Ablaufschema von PDCalc. Zu einem Satz Eingabewerte wird das Spektrum
fiir s- und p- polarisiertes Licht, der Purcell-Faktor und die Leistungsverteilung auf die einzelnen
Moden berechnet. Uber zwei externe Module kénnen die Daten zusammengefasst und umgerechnet

werden.

aus der OLED in das Substrat eingekoppelt wird.

Mit Hilfe von PDCalc soll nun zunéchst untersucht werden, inwieweit sich eine Micro-
cavity-OLED grundsétzlich realisieren und optimieren ldsst und wie sie sich auf Granat-

material verhalt.
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6.1.2. Optimierung der Microcavity

In diesem Abschnitt soll, ausgehend von einer Standard-Algs-OLED, der Ubergang zur
Microcavity-OLED untersucht werden. Die Betrachtung erfolgt zunéchst unter rein op-
tischen Gesichtspunkten und vernachléssigt die elektrischen Probleme, die bei einer
ungiinstigen Materialwahl in der OLED auftreten kénnen. Um eine OLED zu einer
Microcavity-OLED umbauen zu kénnen, ist der Einbau einer Spiegelschicht notwendig.
Der zugehorige Stack ist in Abbildung 6.2 dargestellt.

Aluminium
Calcium

Al
as ( Emissionsebene
TPD

Spiegelmaterial

ITO

BK7 Glas

Abbildung 6.2.: Schematische Darstellung einer Standard-Algs-OLED mit einer zusdtzlichen
Spiegelschicht. Die grine Linie markiert die Position des Emitters.

Anodenoptimierung

Aufgrund ihrer optischen und elektrischen Eigenschaften wurden vier Metalle als Spiegel-
materialien ausgewéhlt: Gold, Platin und Nickel wegen ihrer Austrittsarbeit von 5,1eV
bis 5,3 eV und Silber wegen seiner hohen Reflektivitat. Mit diesen Metallen wurden nun
OLED-Stacks simuliert. Dabei wurde die Metallschichtdicke von O nm bis 30 nm vari-
iert. Die Daten der Simulationen wurden zusammengefasst und so die Anderung der
Leistungsverteilung auf die strahlenden und nichtstrahlenden Kanéle bestimmt. Die Er-
gebnisse der Simulationen sind in Abbildung 6.3 dargestellt.

Der verwendete OLED-Stack ist rechts unten in der Abbildung zu sehen. Es wurde eine
Standard-Alqs-OLED verwendet. Die Schichtdicken sind in der Abbildung angegeben.
Es wurde iiber einen Wellenldngenbereich von 400 nm bis 800 nm simuliert. Die Dipol-
position lag zwischen TPD und Algs und ist griin eingezeichnet.

Nach Abschnitt 3.2.1 ldsst sich die externe Quanteneffizienz als nexy = 775 /t* Qeffektiv * Tout
schreiben. Die hier durchgefiihrten Variationen beriicksichtigen nur den Anteil gefektiv -
Nout- Das Singulett-/Triplett-Verhéltnis 7,4 = 0,25 fiir Alqs ist in den angegebenen
Leistungsverteilungen nicht beachtet. Um die externe Quanteneffizienz zu berechnen ist
7 =1 zu setzen und 7/, = 0, 25.

In Abbildung 6.3 ist die Auswirkungen der verschiedenen Metallschichten auf die Leis-
tungsverteilung in der OLED dargestellt. Es ist erkennbar wie sich die Verteilung der
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Abbildung 6.3.: Simulation der Anderung der Leistungsverteilung auf die strahlenden und
nichtstrahlenden Kandle einer OLED bei Einfiigen einer Metallschicht. Simulationen fir Silber
(Ag), Gold (Au), Platin (Pt) und Nickel (Ni). Rechts unten ist der simulierte Aufbau dargestellt.



84 Simulation und Herstellung von Microcavity-OLED-Stacks

Leistung auf die einzelnen Leistungskanéle der OLED &ndert. Generell muss bei allen
OLEDs die Absorption im Material ansteigen. Zum einen da die Metallschicht mit zu-
nehmender Dicke einen immer gréfleren Teil des Lichts absorbiert und zum anderen da in
die OLED zuriick reflektiertes Licht in der Organik zusétzlich abgeschwécht wird. Dies
fithrt auch zu der kontinuierlichen Abnahme der Emission ins Substrat sowie der direkten
Emission. Der Plasmonenanteil bleibt bei allen OLEDs mit zunehmender Schichtdicke
nahezu gleich, da sich der Abstand von Emitter zu Metallschicht nicht &ndert.

Aufféllig ist der durch die Cavity-Effekte verursachte Anstieg der effektiven strahlenden
Rate k) = F'- k,. Der Purcell-Faktor F', der diesen Anstieg beschreibt, wird deutlich von
der Dicke der Spiegelschicht beeinflusst. Die zu den obigen Metallschichten gehérenden
Purcell-Faktoren sind in Abbildung 6.4 dargestellt.

2,0 L] L] L] L]
ry A o
A e @
A e @
6 ] 4 ® i a " .
% 1,8 - : ] < . ' v VY v
L [ ]
= - b
v *% 1 =
2 161 ex= » GOLD]
o i ® Platin
= - A Silber
v Nickel
L S ————
0 10 20 30
Schichtdicke (nm)

Abbildung 6.4.: Purcell-Faktoren fiir verschiedene Anoden in einer Algs-OLED. Aufbau siche
Abbildung 6.3 rechts unten. Fir andere OLED-Stacks kann der Purcell-Faktor auch kleiner als
eins sein.

Eine vorgegebene intrinsische strahlenden Quanteneffizienz q héngt mit der effektiven
strahlende Quanteneffizienz qefextiv iber den Purcell-Faktor F' zusammen. Die Definition
von q und Qefrektiv erfolgt dabei zunéchst tiber die strahlenden und nichtstrahlenden Ra-
ten (siehe Abschnitt 3.2.1). Die intrinsische strahlende Quanteneffizienz q aus Gleichung
3.4 lasst sich nach > k,, auflosen:

> k= k;" — k. (6.2)

Setzt man Y ky, nun in Gleichung 3.6 ein so erhélt man den Zusammenhang zwischen
q und qeffektiv iber den Purcell-Faktor F':

F-q

effektiv = ————————— . 6.3
Geffekt F-q—l—(l—q) ( )



6.1 Simulation von Microcavity-OLED-Stacks 85

1,0 T 3
0nm Ag 1
04
T 5
5 03 =
& o
502 ] Legende
R 5
nichtstrahlende Verluste
0,0 4 = - Absorption
400 600 800 I Fiasmonen
Wellenlange (nm) - Wellenleitung
1,0 r 3 Emission ins Substrat
10 nm Ag 0.4 l direkte Emission
=z =
£03 %
%) =
502 T OLED-Stack
& 5
3 0,1 = 100 nm AT
: (EN Il | Calcium
0,0 4 . + 0 80 nm |Algs
400 ?OO 800 80 nm | TPD
10 Wellenlange (nm) 0-30nm | Spiegelmaterial
20 nm Ag ’ l 3 120 nm |ITO
0,4 BK7 Glas
T —
% 0,3 2 %
) =
g 0,2 3
2 o L=
0,0 ; )
400 600 800
Wellenlange (nm)
30 nm A 10 ’
nm
9 0,4
3 2 5
*%' 0,3 _(%
& o
502 -
3 01 =

0

0,0

400 600 800
Wellenlange (nm)

Abbildung 6.5.: Auftragung der Leistungsverteilung einer OLED 1iber die Wellenlinge fir einen
Emitter mit einem konstantem Spektrum. Die verschiedenen OLEDs haben unterschiedliche Sil-
berspiegeldicken. Der Verlauf des Purcell-Faktors ist oliv eingezeichnet und auf der rechten Skala
dargestellt.
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Damit fiihrt ein Purcell-Faktor von F' = 1,48, wie fiir eine Standard-Alqs-OLED ohne
eingebauten Metallfilm, mit einem ¢ = 0,2 zu einem (@efektiv = 0,27. Dies kann in
Abbildung 6.3 als Startwert abgelesen werden.

Bei allen Spiegelmaterialien kommt es zu einem Anstieg von gefektiv durch die Cavity-
Effekte. Nur bei Silber wird aber ein positiver Einfluss auf die abgestrahlte Leistung
festgestellt, der die einsetzende Absorption iibersteigt. Daher wurde Silber in dieser
Arbeit fiir den Bau von Microcavity-OLEDs verwendet.

In Abbildung 6.5 wurde die Leistungsverteilung einer Standard-Alqs-OLED mit Silber-
spiegel iiber die Wellenlédngen aufgetragen, und der zugehorige Purcell-Faktor eingezeich-
net. Zur Berechnung wurde die Emission fiir alle Wellenléngen gleichgesetzt. Ziel dieser
Darstellung ist es, zu zeigen, wie unterschiedliche Wellenléngenbereiche unterschiedlich
beeinflusst werden. Fiir eine reale Darstellung miissten die gezeigten Graphen noch mit
dem Emissionsspektrum des verwendeten Emitters gewichtet werden.

Mit zunehmender Silberdicke steigt das Maximum des Purcell-Faktors stetig an. Die
Gesamtdicke der zwischen den beiden Spiegeln aus Silber und Ca-Al-Kathode liegenden
Organik gibt dabei die Lage des Maximums des Purcell-Faktors vor. Eine diinnere Or-
ganikdicke wiirde das Maximum nach links verschieben, eine dickere nach rechts. Durch
die zunehmende Silberdicke kommt es zunéchst zu einem Anstieg der direkten Emis-
sion und der Emission ins Substrat. Bei hoheren Dicken kommt es zwar weiterhin zu
einer Leistungssteigerung, diese kann jedoch aufgrund der zunehmenden Absorption des
Silbers nicht genutzt werden.

Der Einfluss des zusétzlichen Silberspiegels schlégt sich auch in der Emissionscharakte-
ristik nieder. In Abbildung 6.6 ist die Emission ins Substrat von Standard-Alqs-OLEDs,
ergdnzt um eine Silberschicht, dargestellt. Es ist jeweils der s- und der p-polarisierte
Anteil aufgetragen. Alle Spektren sind auf den gleichen Wert skaliert. Da es sich um
die Lichtauskopplung aus der OLED ins Substrat handelt, wird ein Teil des Lichts im
Substrat gefangen. Lediglich das Licht, das unter einem Winkel geringer als 41,58 ° ein-
fallt, kann das Substrat verlassen. Das hier dargestellte Licht entspricht der Summe aus
direkter Emission und Emission ins Substrat in den Abbildungen 6.3 und 6.5.

Die oberste Darstellung zeigt die Lambertsche-Abstrahlcharakteristik einer OLED. Das
gesamte, zwischen einem Winkel von 0° und 41,58 © dargestellte Licht, verlédsst die OLED
als direkte Emission. Der Brechungsindex-Sprung zwischen Substrat und Luft fiithrt zu
Lichtbrechung, und damit zu einer Emission des Lichts iiber einen breiten Winkelbereich.

Eine zunehmende Silberdicke fithrt zudem zu einer Verschmélerung der Emission. Die
Ursache hierfiir liegt in der Betonung der entsprechenden Wellenldngen bei gleichzei-
tig steigender Absorption. Fiir dicke Silberschichten fithrt dies zu scharf abgegrenzten
Moden. Die Position des Emissionsmaximums verschiebt sich dabei nicht. Durch die un-
terschiedliche Lage und Verstarkung des s- und des p- polarisierten Anteils ist es moglich,
eine Trennung der s- und der p-polarisierten Emission zu erreichen. Fiir einen Winkel von
50°, einer Wellenléinge von 550 nm und einer Silberdicke von 18 nm, liegt das Verhéltnis
von s- zu p-polarisierter Emission bei mehr als 5:1.



6.1 Simulation von Microcavity-OLED-Stacks 87

s-polarisiert p-polarisiert
0 9 O 90

400
800

€

=

(O]

()]

< 400

800 800

C

9

o]

=
400 400
800 800
400 400

0 9 0 90
Emissionswinkel (°)

Abbildung 6.6.: Spektren der Emission ins Substrat von Standard-Alqs-OLEDs (siehe Abbildung
6.2), erginzt um eine Silberschicht der angegebenen Dicke, aufgeteilt nach s- und p- polarisiertem
Anteil. Alle Spektren sind relativ zum Mazimum der Emission, fiir s-polarisiertes Licht und 18 nm
Silberschichtdicke, skaliert. Licht, das unter einem Winkel geringer als 41,58° einfdllt, kann das
Substrat verlassen.
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Abbildung 6.7.: Spektren der Emission ins Substrat von Standard-Algs-OLEDs (siehe Abbildung
6.2), erginzt um eine 10 nm dicke Silberschicht und aufgeteilt nach s- und p- polarisiertem Anteil.
Alle Spektren sind auf den gleichen Wert normiert. Die Dicke der TPD- und der Algs-Schicht ist

jeweils gleich. Eine angegebene TPD/Alqs Dicke von 80nm entspricht damit einer Organikdicke
(TPD + Algs) von 160nm.
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Optimierung der Organikdicke

Variiert man die Organikdicke bei fester Silberdicke, so wird die Position des Purcell-
Faktor-Maximums verschoben und damit auch die Position der Moden im Spektrum.
Diese wandern zu hoheren Wellenldngen und zu hoheren Winkeln. Dies ist in Abbildung
6.7 dargestellt. Die angegebene Schichtdicke ist jeweils die Dicke von TPD und von Alqs.
Die Dipolposition ist an der Grenzfliche zwischen TPD und Alqs. Die Dicke von TPD
und Alqs addiert ist damit das Doppelte des angegebenen Wertes. Die Abbildung zeigt
das ins Substrat eingekoppelte Licht.

Zusatzlich zur Position der Moden im Spektrum &ndert sich auch das Verhiltnis von
s- und p-polarisierter Emission. Dies fiithrt fiir eine Schichtdicke von 110nm (220 nm
Gesamtdicke) zu einer s-polarisierten Emission, die zehnmal grofler ist als die zugehorige
p-polarisierte Emission. Die p-polarisierte Emission ist fiir eine Schichtdicke von 160 nm
(320nm Gesamtdicke) deutlich stérker als die zugehorige s-polarisierte Emission.
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Abbildung 6.8.: Auftragung der Leistungsverteilung einer Microcavity-OLED mit 10 nm Silber-
schicht iiber die Wellenldnge. Simulation fiir einen Emitter mit einem konstanten Spektrum. Die
verschiedenen OLEDs haben unterschiedliche Organikdicken. Der Verlauf des Purcell-Faktors ist
oliv eingezeichnet und auf der rechten Skala dargestellt.

In Abbildung 6.8 ist die Leistungsverteilung der OLEDs aus Abbildung 6.7 iiber der
Wellenlénge aufgetragen. Die Werte wurden fiir einen Emitter mit konstanter Leistungs-
verteilung berechnet. So kann nach der Optimierung ein Emitter ausgewédhlt werden,
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dessen Emissionspektrum zum Verlauf des Purcell-Faktors passt. Man sieht gut, wie das
Maximum des Purcell-Faktors mit zunehmender Schichtdicke nach rechts zu hdheren
Wellenldngen wandert. Ursache hierfiir ist, dass bei festen Abstrahlwinkeln des Dipols
und festen Brechungsindizes nur die Dicke und die Wellenldnge als freie Variablen der
Berechnung bleiben. Nach Gleichung 4.34 ergeben sich bei bestehenden Moden fiir stei-
gende Dicken daher auch steigende Wellenlédngen.

Wird eine gewisse kritische Dicke liberschritten, so kommt es zu einer neuen Mode, die
durch das Spektrum wandert. Bei einer Dicke von 170 nm sieht man erstmals diese neue
Mode nachdem die alte Mode fiir eine Dicke von 140 nm das Spektrum bereits verlassen
hat. Um die Werte mit den in Abbildung 6.7 gezeigten Spektren exakt vergleichen zu
koénnen, miissten die simulierten Spektren noch mit einem Emissionsspektrum gewichtet
werden. Dieses ist im Anhang A.2 dargestellt.
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Abbildung 6.9.: Variation der Organikdicke fiir 15nm Silberdicke. Oben: TPD Dicke =
Algs-Dicke, Unten: TPD-Dicke = 160nm - Algs-Dicke. Die Simulation wurde mit Algs-
Emissionsspektrum durchgefiihrt.
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Abbildung 6.9 stellt ebenfalls die Leistungsverteilung bei Variation der Organikschicht-
dicke dar. In der oberen Grafik werden wieder die TPD- und Algs-Dicke gleichzeitig
variiert. In der Unteren ist die Gesamtdicke fest bei 160nm und die Verhéltnisse der
Schichtdicken zueinander variieren.

Fiir die direkte Emission ergibt sich aus den Simulationen eine optimale Gesamtdicke
von 120nm (60nm TPD und 60nm Algs). Hier ist die Auskopplung aus der OLED
am hochsten. Mochte man moglichst viel Leistung im Substrat lokalisieren, dann ist
eine Gesamtschichtdicke von 160 nm optimal. Weiter optimiert werden kann die OLED,
wenn Algs 100 nm dick und TPD 60 nm dick gewéhlt wird.

Effekt des Purcell-Faktors bei unterschiedlichen intrinsischen strahlenden
Quanteneffizienzen q

Bisher wurde, um die Auswirkungen des Purcell-Faktors zu demonstrieren, immer von
der Verwendung einer Alqs-OLED mit q=0,2 ausgegangen. Wie sich unterschiedliche
Purcell-Faktoren fir andere intrinsische strahlende Quanteneffizienzen q auswirken, ist

in Abbildung 6.10 dargestellt.
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Abbildung 6.10.: Darstellung von Gegreriv in Abhdngigkeit vom Purcell-Foktor F und der vor-
gegebenen intrinsischen strahlenden Quanteneffizienz q. Die Werte fir F wurden willkirlich fest-

gesetzt.

Fiir einen Emitter mit einer héheren intrinsischen strahlenden Quanteneffizienz q wiirde
sich der Purcell-Faktor starker auswirken. Die héchsten prozentualen Steigerungen sind
dabei bei niedrigen intrinsischen strahlenden Quanteneffizienz zu sehen. Die absolute
Steigerung ist im Bereich von q = 0,4 bis q = 0,6 am grofiten. Es wére daher sinnvoll, einen
Emitter mit einer hoheren intrinsischen strahlenden Quanteneffizienz q zu untersuchen.
Da geftektiv jedoch nicht hoher sein kann als 1, ist eine Steigerung von ¢ das beste Mittel
um die Effizienz einer OLED zu erhéhen.
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Im néchsten Abschnitt werden neben den Ergebnissen der Alqz-OLED-Optimierung auch
die Ergebnisse fiir Ir(ppy)s3-OLEDs gezeigt.

Optimierte OLED-Stacks

Um die optimalen OLED-Stacks anzugeben muss zunéachst geklart werden, wofiir die
OLEDs optimiert werden sollen. Hier wurden drei Szenarien festgelegt:

e die direkte Emission mit dem Ziel der maximalen Lichtauskopplung aus der OLED.

e die maximale Fmission ins Substrat. Ist das Substrat als Wellenleiter gedacht, so
muss dort eine maximale Menge Licht gefangen werden. Die Emission ins Substrat
beriicksichtigt nur den Anteil des Lichts, der das Substrat nicht verlassen kann.
Die direkte Emission ist demnach in diesem Wert nicht enthalten.

e die beste Trennung von s- und p- polarisiertem Licht. Um den Faraday-Effekt im
Wellenleiter nutzen zu kénnen, ist eine Trennung von s- und p-polarisiertem Licht
notwendig.

Maximale Emission ins Substrat

(Tl Aluminium
IEY Il Calcium

Maximale direkte Emission

IGNRINE Aluminium
LEN Il Calcium

Beste Trennung von s und p

ILGINE Aluminium
15 nm [L&=1E1E)))

100 nm | Algs 110 nm [Algs
60 nm | Algs 60 nm | TPD 110 nm | TPD
60 nm | TPD 8 nm | Silber 20 nm | Silber
120 nm |ITO 120 nm |ITO 120 nm |ITO
| BGlas | B7cs e

Abbildung 6.11.: Optimierte OLED-Stacks fiir Algs-OLEDs.

Fir Alqs-OLEDs sind die Ergebnisse in Abbildung 6.11 dargestellt. Die direkte Emission
liegt fiir den hierfiir optimierten Stack bei 5 %. Das entspricht einer externen Quantenef-
fizienz (EQE) von 1,25 %. Die maximale im Substrat gefangene Leistung liegt bei 3,9 %
oder einer EQE von 0,975 %. Das beste Verhéltnis von s- zu p-polarisiertem Licht liegt
bei 10:1.

Die optimierten Ir(ppy)s-OLEDs sind in Abbildung 6.12 dargestellt. Da es sich um ein
Triplett-Emitter System handelt, haben diese OLEDs deutlich hohere Effizienzen. Fiir
die direkte Emission sind dies 25 % bei einer intrinsischen strahlenden Quanteneffizienz
von q = 0,75 und einem stackabhéngigen Purcell-Faktor von F = 1,88. Fiir die im Substrat
gefangene Leistung betragt das Maximum 32 % bei einem Purcell-Faktor von 1,00. Die
angegebenen Werte entsprechen der EQE. Das beste Verhéltnis von s- zu p-polarisiertem
Licht liegt bei einer Wellenldnge von 532 nm und einem Winkel von 74,4 ° bei 15,5:1. Von
s- zu p-Emissionsmaximum wird fiir den angegebenen Stack ein Verhéltnis von 7,5:1
erreicht.
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Abbildung 6.12.: Optimierte OLED-Stacks fiir Ir(ppy)s-OLEDs. Die Emissionszone wurde fir
die Simulation in der Mitte der CBP:Ir(ppy)s-Schicht angenommen. Sie ist grin eingezeichnet.

6.1.3. Microcavity-OLEDs auf Granat-Schichtsystemen

Um zu untersuchen, wie sich eine Granatschicht im OLED-Stack auf dessen Emission
auswirkt, wurden entsprechende Simulationen durchgefiihrt. Die benétigten optischen
Konstanten wurden bereits in Abschnitt 5.6 ermittelt. In eine Alq3-OLED wurde zu-
néchst eine YIG-Schicht eingebaut und deren Auswirkung simuliert. Dann wurde ein
YIG-Puffer von 10nm Dicke angenommen und der Effekt einer BIG-Schicht auf die
Auskopplung der OLED untersucht. Da YIG und BIG nur auf Quarzglas und nicht auf
BK7-Glas hergestellt werden kénnen, wurde hier Quarzglas als Substrat verwendet. Die
ITO-Schicht wurde fiir die Granat-OLEDs entfernt, da die Leitfdhigkeit von Silber hoch
genug sein sollte, um die OLED mit Strom zu versorgen. Zum Vergleich wurde eine
Microcavity-OLED mit verschieden dicken ITO-Schichten hinzugefiigt. Die verwendeten
Stacks sind in Abbildung 6.13 dargestellt.

ITO-OLED YIG-OLED BIG-OLED
100 nm 100 nm 15 nm [L&1[E18py)
IEN Il | Calcium LEN Tl [ Calcium 80 nm | Algs
80 nm | Algs 80 nm | Algs 80 nm | TPD
80 nm | TPD 80 nm | TPD 8 nm | Silber
15 nm | Silber 15 nm | Silber 0 bis 200 nm

0 bis 200 nm | ITO 0 bis 200 nm 10 nm
Quarzglas | Quarzglas Quarzglas

Abbildung 6.13.: Microcavity-OLEDs mit ITO-Schicht oder zusdtzlichen Granatschichten.

Die Leistungsverteilung der drei Systeme ist in Abbildung 6.14 gezeigt. Die Simulationen
wurden mit einer intrinsischen strahlenden Quanteneffizienz von q=0,2 durchgefiihrt.

Deutlich ist zu erkennen, dass bei einer YIG-Dicke von ca. 50 nm die direkte Emission
und die Emission ins Substrat ein Maximum aufweisen. Der Vergleich mit den anderen
Leistungskanélen zeigt, dass hier ein Minimum in der Absorption vorliegt. Fiir die BIG-
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Abbildung 6.14.: Leistungsverteilung der in Abbildung 6.13 gezeigten OLEDs fiir ¢=0,2.

Simulation befindet sich das Maximum bei 25 nm Schichtdicke, wobei eine zusétzliche
YIG-Pufferdicke von 10nm zu beriicksichtigen ist. Man sieht hier auch, wie die hohe
Absorption von BIG bei zunehmenden Schichtdicken zu einem Anstieg der Verluste
fithrt. Auch bei der ITO-Probe ist das Minimum in der Absorption zu sehen.

Ohne Silberschicht wird dieser Effekt auf Interferenzeffekte des an der Grenzflache zum
Substrat reflektierten Lichts zuriickgefiihrt [69]. Dies ist richtig, miisste aber zu einer
Anderung des Purcell-Faktors fiihren, da das reflektierte Licht den Dipol beeinflussen
wiirde. Der beobachtete leichte Anstieg des Purcell-Faktors ist jedoch offensichtlich nicht
die Ursache fir das Minimum in der Absorption. Zusétzlich hat Licht, welches die Cavity
aus Kathode und Silberschicht einmal verlassen hat, nach einem zweiten Durchqueren
der 15nm dicken Silberschicht nur noch eine geringe Intensitét.
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Abbildung 6.15.: Moden in einem ITO-Wellenleiter fir verschiedene ITO-Dicken.

Faktisch wird das Licht zwar an der Grenzfliche zum Substrat reflektiert, durchquert
aber nur zu einem gewissen Anteil nochmals den gesamten Stack. Bei 0 nm ITO-Dicke
wird ein Teil des Lichts an der Silber-Quarzglas-Grenzfliche reflektiert und in der OLED
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absorbiert. Nimmt die ITO-Dicke zu, so bildet sich ein zweiter Wellenleiter zwischen dem
ITO mit Brechungsindex nyro = 1,94, dem Quarzglas mit nquarsglas = 1,46 und der
stark reflektierenden Silberschicht. Dies fithrt zum Anstieg der Wellenleitung und zur
Abnahme der Absorption, sowie zu einer Zunahme der direkten Emission und der Emis-
siton ins Substrat. Letztere Werte steigen an, da sich mit zunehmender I'TO-Schichtdicke
auch die Chance erhoht, dass das Licht aufgrund der Reflektion am Silber die ITO-
Schicht in Richtung Substrat verldsst. Die oben genannten Brechungsindizes sind fiir
550 nm Wellenldnge angegeben.

Um dies zu verifizieren, wurde ein Wellenleiter aus verschieden dicken ITO-Schichten
mit dem im Rahmen dieser Arbeit entstandenen Wellenleiter-Simulationsprogramm si-
muliert. Siehe hierzu Abschnitt 5.7. Dafiir wurde ein Stack aus Silber, ITO und Quarzglas
angenommen. In Abbildung 6.15 sind die zugehdrigen Moden fiir drei ITO-Schichtdicken
aufgetragen. Dabei wurden jeweils die moglichen Wellenlédngen iiber den Propagations-
winkel geplottet.

Man sieht, dass fiir eine 70 nm dicke ITO-Schicht bereits Moden vorhanden sind, diese
liegen jedoch nicht im relevanten Bereich zwischen 500 nm und 600 nm, in dem der Grof3-
teil der Alqs-Emission zu finden ist. Licht, das mit dieser Wellenldnge die Silberschicht
durchquert, wird entweder zuriick durch das Silber reflektiert, oder verlasst das ITO in
Richtung Substrat. Da der Silberspiegel aber in beide Richtungen wirkt, kommt es zu
einer verstarkten Emission. Bei einer Schichtdicke von 160 nm dagegen, wird ein Teil des
Lichts in Wellenleitermoden gefangen oder absorbiert, da es das ITO nicht ohne Wei-
teres verlassen kann. Liegt die Schichtdicke bei 250 nm, gibt es wieder keine moglichen
Moden, was zu einem Anstieg der Emission fiihrt.
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Abbildung 6.16.: Moden in einem YIG-Wellenleiter fiir verschiedene YIG-Dicken.

Ubertréagt man diese Uberlegungen auf YIG und BIG, so miissten die entsprechenden
Moden dort laut der Position der Maxima und Minima in Abbildung 6.14 bei niedrigeren
Schichtdicken zu finden sein. Die Simulation der Moden beriicksichtigt nicht die Absorp-
tion im Granaten. In Abbildung 6.16 sind die fiir YIG berechneten Moden aufgetragen,
in Abbildung 6.17 die fiir BIG.

In beiden Fallen tritt das erwartete Verhalten auf. Fir die diinnste und die dickste
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Abbildung 6.17.: Moden in einem BIG-Wellenleiter fiir verschiedene BIG-Dicken.

Schicht, jeweils die Lage der Absorptionsminima, sind keine Moden im relevanten Bereich
von 500 nm bis 600 nm Wellenldnge vorhanden. Die Lage des Absorptionsmaximums fallt
wie erwartet mit der Lage der Wellenleitermoden zusammen.

Um die hier durchgefithrten Simulationen verifizieren zu kénnen, sollen die bisher nur
simulierten OLEDs im néchsten Abschnitt hergestellt werden.

6.2. Herstellung von Microcavity-OLED-Stacks auf Glas und
Granat

Basierend auf den Ergebnissen der im letzten Abschnitt durchgefiihrten Simulationen,
sollen nun OLEDs hergestellt werden. Da erste Versuche gezeigt haben, dass eine Sil-
berschicht ohne eine zusétzliche transparente leitfihige Schicht auf Granat als Anode
alleine nicht ausreicht, wird zunéchst die Ablation von ITO und aluminiumdotiertem
Zinkoxid (ZnO:Al) untersucht. Im Anschluss daran werden Messungen an den herge-
stellten OLEDs présentiert. Mit dem Ziel, eine stabile Microcavity-OLED auf Granat
herstellen zu kénnen, werden die OLEDs schlief$lich beziiglich ihrer Stabilitdt optimiert.

6.2.1. Herstellung und Charakterisierung transparenter und leitfahiger
Anoden

Als Materialien fir die Herstellung transparenter und leitfdhiger Anoden wurden zwei
Materialien ausgewéhlt und mittels PLD hergestellt. Indium-Zinn-Oxid (ITO) ist hier
das bekannteste transparente und leitfdhige Material. Es wird beispielsweise bereits in
Solarzellen, Displays und OLEDs intensiv eingesetzt. Als Alternative zu ITO ist alu-
miniumdotiertes Zinkoxid (ZnO:Al) ebenfalls sehr interessant. Diese beiden Materialien
werden im Folgenden untersucht.
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Indium-Zinn-Oxid

Zur Herstellung von ITO mittels PLD wurde zunéchst ein I'TO-Target hergestellt. Da-
fiir wurden die Ausgangsstoffe Indium (II1)-Oxid (InpOgz) und Zinn(IV)-Oxid (SnOz2) im
Verhéltnis 90 Gew.-% zu 10 Gew.-% zusammengefiigt und fiir eine Stunde gemorsert.
Anschlielend wurde daraus mit 100 kN Kraft ein Target mit 2 cm Durchmesser gepresst.
Dieses wurde dann zunéchst fiir 6 Stunden bei 600 °C getrocknet und organische Ver-
unreinigungen ausgebrannt. Der eigentliche Sintervorgang fand {iber 15 Stunden bei
1450 °C statt.

Um die optimalen Depositionsparameter zu ermitteln, wurde der Ablationsdruck von
5 x 1073 mbar bis 8 x 1072 mbar variiert. Die Deposition fand unter Sauerstoffatmosphi-
re statt. Die Temperatur wurde von 260 °C bis 605 °C variiert. Alle Schichten wurden auf
Substraten aus Quarzglas abgeschieden. Die hergestellten Proben wurden zunéchst mit-
tels RBS und EDX auf ihre korrekte Zusammensetzung hin untersucht. Die Ergebnisse
der EDX-Messung sind in Abbildung 6.18 gezeigt.
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Abbildung 6.18.: EDX-Messungen an dicken ITO-Schichten mit d > 1000 nm. Sowohl Tem-
peratur als auch Sauerstoffpartialdruck haben keine signifikante Auswirkung auf die Zusammen-
setzung.

Die Schwankungen der Messwerte resultieren aus der Messmethode. Insgesamt ist kein
signifikanter Einfluss von Sauerstoffpartialdruck oder Temperatur auf die Zusammen-
setzung zu erkennen. Die gemessenen Werte weichen jedoch leicht von den theoreti-
schen Werten ab. Sauerstoff (Oz2) mit 14,6 Gew.-% statt 17,7 Gew.-%, Indium (In) mit
78,4 Gew.-% statt 74,4 Gew.-% und Zinn (Sn) mit 7,2 Gew.-% statt 7,9 Gew.-%. Mittels
XRD wurde iiberpriift, ob die richtige Phase vorliegt. Hier konnte unter anderem der
(220)- und (441)-Reflex von ITO eindeutig identifiziert werden. Auf Quarzglas wéchst
ITO polykristallin auf und zeigt keine Texturierung oder Orientierung.

Der spezifische Widerstand der ITO-Proben wurde mit zwei Methoden bestimmt. Bei-
des sind Varianten der Vierpunktmessung. Bei der ersten befinden sich die vier Kontakte
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in einer Reihe, bei der zweiten sind sie im Quadrat angeordnet. Die Abweichung zwi-
schen den beiden Varianten ist jedoch gering. Die hier préisentierten Ergebnisse wurden
mit den vier Kontakten in einer Reihe bestimmt, da fiir diese Methode das aufwendige
Aufdampfen der Metallkontakte entféllt. Sie sind in Abbildung 6.19 dargestellt.
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Abbildung 6.19.: Messung des spezifischen Widerstands von ITO-Schichten fiir verschiede-
ne Herstellungsparameter. Es wurde Sauerstoffpartialdruck und Temperatur variiert. Fir dicke
Schichten ist der spezifische Widerstand hoher.

Zunachst wurde an dicken ITO-Schichten die Auswirkung einer Variation des Sauer-
stoffpartialdrucks betrachtet. Hier zeigt sich, dass es bei hohen Driicken zu einem An-
stieg des spezifischen Widerstands kommt. Dieser konnte nicht auf eine Anderung der
Zusammensetzung zuriickgefithrt werden. Auch die XRD-Messungen zeigen mit steigen-
dem Druck keine Anderung der Reflexe. Als Folge dessen wurde ein Ablationsdruck von
1x 10 2 mbar O, festgelegt und fiir diesen eine Reihe weiterer ITO-Schichten hergestellt.
Aus dieser Reihe ist der Ausschnitt von 400 °C bis 500 °C gezeigt. Hier fallt zunéchst auf,
dass fiir diinne Schichten der spezifische Widerstand niedriger ist, als fiir dicke Schich-
ten. Innerhalb der Temperaturreihe hat die mit 405 °C ablatierte Schicht den geringsten
spezifischen Widerstand. Als Referenz ist der spezifische Widerstand einer gekauften
ITO Schicht mit 125 nm Dicke auf Glas eingezeichnet. Der Wert stimmt mit den zuvor
prasentierten gut iiberein.

Im Gegensatz zum spezifischen Widerstand zeigen Transmission und Rauigkeit keine
Abhéngigkeit von Druck oder Temperatur. Die Transmission wurde mit einem UV-VIS-
Spektrometer bestimmt. Mittels AFM konnte die Rauigkeit der Probe ermittelt werden.
Die Ergebnisse der Messungen sind in Abbildung 6.20 dargestellt.

Die Rauigkeit der Schichten ist ungefahr 2,5 mal so hoch wie die der gesputterten
Referenz-ITO-Schicht. Diese ist allerdings auch nur 125 nm dick, wiahrend die hier gezeig-
ten Schichten ca. 200nm dick sind. Auch bei den Transmissionsmessungen sieht man,
dass die Referenzschicht diinner ist. Es ergeben sich jedoch bis auf Interferenzeffekte
keine signifikanten Abweichungen.
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Abbildung 6.20.: Transmission und Rauigkeit der ITO-Schichten. Die Referenzschicht ist
125nm dick wdhrend die mittels PLD hergestellten ITO-Schichten ca. 200nm dick sind. Der
Substrateinfluss auf die Transmission wurde herausgerechnet.

Fasst man alle Ergebnisse zusammen, dann liegen die optimalen Parameter fiir die De-
position von ITO bei einer Temperatur von 400 °C und einem Druck von 1 x 1072 mbar.
Mittels einer Kelvinsonde wurde fiir diese Parameter die Austrittsarbeit von I'TO be-
stimmt. Sie lag bei 5,3eV. Die Werte fiir die ITO Referenz liegen bei 5,4eV. Diese
Abweichung von 0,1V liegt im Rahmen der Fehlertoleranz der Messmethode.

Aluminiumdotiertes Zinkoxid

Zur Ablation von aluminiumdotiertem Zinkoxid (ZnO:Al) wurde mittels Sol-Gel-Ver-
fahren ein Target hergestellt. Als Ausgangsstoffe dienten hier Aluminiumnitrat AI(NO3)3
und Zinkoxid ZnO. Das Verfahren wurde nach der in Abschnitt 2.3.2 beschriebenen
Vorgehensweise hergestellt. Die Targets wurden mit einer Kraft von 30kN gepresst.
Der Sintervorgang dauerte zwolf Stunden bei 1200 °C. Als Zielzusammensetzung wurde
97 Gew.-% ZnO mit 3 Gew.-% Aluminium angestrebt. Die Analyse mittels EDX ergab
jedoch 3,40 Gew.-% Aluminium und 96,60 Gew.-% ZnO. Sowohl die Temperaturvariation
von 70°C bis 700°C als auch die Variation des Sauerstoffpartialdrucks von 1072 mbar
bis 10~ mbar zeigte keinen Einfluss auf die Zusammensetzung der Proben.

Ein signifikanter Einfluss zeigt sich jedoch auf die Struktur der Proben. Ist bei einer
Temperatur von 70 °C noch eine polykristalline Phase vorhanden, welche (100)-, (002)-,
(101)-, (110)-, (103)- und (112)-Peak zeigt, so kommt es bei hoheren Temperaturen zu
fasertexturiertem Wachstum. Im Folgenden dominiert der (002)-Reflex bei 34,42°. Die
Entwicklung des Peaks ist in Abbildung 6.21 dargestellt.

Das texturierte Wachstum fiihrt allerdings zu raueren Oberflichen. Dies ist in Abbildung
6.22 gut zu sehen. Hier hat die Probe bei 250 °C, mit einer Schichtdicke von 200 nm, eine
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Abbildung 6.21.: XRD Spektren der ZnQO:Al-Proben. Ausgewdhlt wurde der Ausschnitt um den
(002)-Reflex bei 34,42°. Bei 450°C wurde der Detektor sicherheitshalber aufgrund der hohen
Zahl an Counts in der Ndhe des Mazimums abgeschaltet. Daher fehlt die abfallende Flanke des
Peaks.

geringere Rauigkeit als die mit hoheren Temperaturen hergestellten, diinneren Proben
mit d =100 nm.

Auf die Transmission wirkt sich das texturierte Wachstum jedoch nicht aus. Diese ist
fiir alle Temperaturen nahezu gleich. Lediglich die 200 nm dicke Probe fiir 250 °C weicht
mit ihren schichtdickenbedingt verschobenen Resonanzen von den anderen Proben ab.
Ein Einfluss des Ablationsdrucks auf Rauigkeit und Transmission ist nicht gegeben.

Deutlich wirkt sich der Druck jedoch auf den in Abbildung 6.23 gezeigten spezifischen Wi-
derstand aus. Hier sinkt der spezifische Widerstand signifikant mit dem Ablationsdruck.
Auch niedrigere Temperaturen fithren zu einem geringeren Widerstand im ZnO:Al. Da
an die verwendete Anlage nur eine Druckmesszelle bis 1 x 1072 mbar angebaut ist, und
Sauerstoff als Prozessgas die meisten fiir hohere Druckbereiche konzipierten Messzellen
zerstort, wurden keine niedrigeren Driicke untersucht. Die optimalen Depositionspara-
meter fiir ZnO:Al sind demnach ein Sauerstoffpartialdruck von 2 x 1073 mbar und eine
niedrige Temperatur von 200 °C.
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Abbildung 6.22.: Zn0:Al Proben auf Quarzglas. Rauigkeits- und Transmissionsinderung mit
der Temperatur. Die Probe bei 250°C ist 200 nm dick, alle weiteren Proben sind 100nm dick.
Der Substrateinfluss auf die Transmission wurde herausgerechnet.
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Abbildung 6.23.: ZnO:Al Proben auf Quarzglas. Anderung des spezifischen Widerstands mit
Sauerstoffpartialdruck und Temperatur.

Vergleich von ITO und ZnO:Al

Ein Vergleich von ITO und ZnO:Al zeigt, dass die Materialien beziiglich ihrer Trans-
mission und Rauigkeit nahezu gleich gut geeignet sind. Der spezifische Widerstand ist
bei ITO allerdings niedriger. Des Weiteren zeigt ZnO:Al wihrend der Ablation ein deut-
lich kleineres Plasma, was zu starken Inhomogenitédten beziiglich der Schichtdicke fiihrt.
Hier ist ITO wesentlich besser zuhandhaben. Nicht untersucht wurde das Verhalten von
Zn0:Al bei Driicken kleiner 2 x 1073 mbar. Durch Absenken des Drucks kann eventuell
noch eine Verbesserung der Depositionsparameter erreicht werden.
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6.2.2. Umsetzung der Simulationsergebnisse

Mit den im letzten Abschnitt durchgefithrten Untersuchungen besteht jetzt die Mog-
lichkeit, eine transparente und leitfihige I'TO-Schicht hoher Giite auch dann in einen
OLED-Stack einzubauen, wenn zuvor direkt auf dem Glassubstrat weitere Schichten de-
poniert werden sollen. Dies ist vor allem fiir den spéiteren Einsatz von Granatfilmen in
OLEDs interessant. Um zu ermitteln, in welchem Umfang die Simulationen direkt um-
gesetzt werden kénnen, wurde eine Vielzahl von OLEDs aufgedampft. Auf eine Auswahl
der hergestellten Proben wird nun hier eingegangen.

Zur Herstellung der Proben wurden Substrate mit gesputtertem ITO auf BK7 Glas,
reines BK7 Glas oder reines Quarzglas eingesetzt. Die ITO-Schichten wurden zunéchst
im Reinraum strukturiert. Alle Substrate wurden mittels Reinst-Aceton und Reinst-
Isopropanol im Ultraschallbad gereinigt. Falls Pedot:PSS aufgesponnen wurde, wurde die
Oberfléche zuvor mittels Og-Plasma behandelt (180s, 400 Watt, 500 mTorr Oz) um die
Benetzung der Substratoberflichen zu verbessern, und im Falle von ITO, die Austritts-
arbeit zu erhohen. Anschlielend wurden die vorbereiteten Substrate aus dem Reinraum
in die Glovebox transportiert.

In die Glovebox mit wasser- und sauerstoffarmer Stickstoffatmosphére (HoO und Oy <
10 ppm) ist die verwendete Aufdampfanlage, mit ihren sechs Organik-Verdampferquellen
und drei Metallverdampfern, integriert. Der iibliche Arbeitsdruck in der Glovebox-Auf-
dampfanlage liegt bei 10~" mbar. Des Weiteren sind unter anderem die Messapparatur
fiir Strom-Spannungs-Luminanz-Kennlinien (Keithley 2612), ein Spin-Coater fiir wasser-
freie Losungen und die Probenverkapselung in der Glovebox angesiedelt.

OLED A OLED B
100 nm A
100 nm WA 15 nm (&

10nm |l& 80 nm | Algs

80 nm [Algs 80 nm [TPD

80 nm | TPD 10 nm | Silber
10 nm | Silber 120 nm | ITO

BK7-Glas | | BK7-Glas |

Abbildung 6.24.: OLED A: Einfachster Microcavity-OLED-Stack. Es gab Schwierigkeiten mit
der Stromleitung dber die diinne Silberschicht. OLED B: FEine zusdtzliche ITO-Schicht soll die
Stromleitung verbessern. Es traten hohe Leckstrome oder Kurzschliisse auf und es erfolgte keine
Ladungstrigerinjektion.

Abbildung 6.24 zeigt zwei einfache OLED-Stacks. Es sollte festgestellt werden, ob es
ausreicht, eine dinne Silberschicht als Anode zu verwenden. Hierfiir wurde zunéchst
OLED A aufgedampft und untersucht. Es zeigte sich, dass die Stromleitung durch die
10nm dicke Silberschicht nicht ausreichend war. OLED B wurde daher um eine I'TO-
Schicht unter dem Silber ergénzt. Hier kam es zu hohen Leckstromen, aber keiner La-
dungstrigerinjektion im untersuchten Spannungsbereich.
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Abbildung 6.25.: Rauigkeiten R, verschiedener Stack-Oberflichen. Zur Bestimmung der Rau-
igkeiten wurden AFM-Messungen auf einer Fliche von 5 x 5 um? durchgefiihrt.

Um zu untersuchen, wie sich die Silberschicht auf die Rauigkeit an der Anoden/Organik-
Grenzflache auswirkt, wurde eine Reihe von Schicht-Stacks untersucht. Sie sind in Abbil-
dung 6.25 dargestellt. Hier zeigte sich, dass sich die Rauigkeit der Silberschicht auf ITO
um 25 % reduzieren ldsst, wenn man sie auf eine Pedot:PSS-Schicht aufdampft. Die Ursa-
che hierfiir liegt in einer Verschiebung des Wachstumsmodus von gréfieren Inseln hin zu
kleineren Inseln. Abbildung 6.26 zeigt OLED C mit der zusétzlichen Pedot:PSS-Schicht.

Zwischen Silber mit einer Austrittsarbeit von -4,2eV und TPD mit einem HOMO von
-5,3 eV befindet sich eine grofie Lochinjektionsbarriere. Um eine Ladungstrigerinjektion
aus Silber in TPD zu erreichen, ist es notwendig, die Ag-TPD-Grenzfliache so zu modifi-
zieren, dass diese abgesenkt wird. Durch den Einsatz von F4-TCNQ an der Silber-TPD-

OLED C OLEDD
100 nm W

([0Nelsl Aluminium 15 nm [[&

IEN Il Calcium 80 nm | Algs

gonm[Algs | 80 nm | TPD

80 nm | TPD 1 nm [F4-TCNQ

10 nm | Silber 10 nm | Silber

30 nm [Pedot:PSS 30 nm [Pedot:PSS
120 nm [ITO 120 nm |ITO

BK7-Glas | | BK7-Glas

Abbildung 6.26.: OLED C: Keine Kurzschliisse aber immer noch hohe Leckstréme. Es erfolgt
keine Ladungstragerinjektion. OLED D: Durch die F}-TCNQ-Schicht kénnen Lécher ins Silber
injiziert werden. Weiterhin hohe Leckstrome durch die Silberrauigkeit.
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Abbildung 6.27.: Strom-Spannungs-Luminanz-Kennlinien der OLEDs D und E. OLED D:
hohe Leckstrome aufgrund der Rauigkeit der Silberschicht. OLED E: geringe Leckstréme und
klares Diodenverhalten. Bei einer Spannung von 6V erreicht die Leuchtdichte 400 cd/m?.

Grenzflache ist dies moglich [99]. OLED D vereint nun die reduzierte Rauigkeit mit einer
F4-TCNQ-Schicht fiir bessere Ladungstriagerinjektion.

In Abbildung 6.27 ist die Strom-Spannungs-Luminanz-Kennlinie von OLED D aufge-
tragen. Die Leuchtdichte erreicht mit 250 cd/m? akzeptable Werte. Deutlich sind jedoch
hohe Leckstrome zu sehen. OLED D ist zudem nicht sehr stabil. Die Messungen sind nur
in geringem Umfang reproduzierbar und die OLEDs kénnen meist nur drei bis fiinf mal
vermessen werden bis es zum Kurzschluss kommt. Ursache fiir die elektrische Instabilitét
ist die Silberschicht mit ihrer Rauigkeit.

Um den Effekt der Silberrauigkeit auf die elektrischen Eigenschaften der OLED zu redu-
zieren, wurde die Dicke der TPD-Schicht in der OLED erhoht. Der Aufbau von OLED E
ist in Abbildung 6.28 skizziert. In Abbildung 6.27 ist die Strom-Spannungs-Luminanz-

OLED E

100 nm A

15nm |

80 nm [Algs
180 nm | TPD

1 nm | F4-TCNQ

10 nm | Silber

30 nm | Pedot:PSS
120 nm | ITO

BK7-Glas

Abbildung 6.28.: OLED E: Durch die dicke TPD-Schicht werden die Rauigkeiten an der Sil-
beroberfliche eingekapselt.
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Kennlinie von OLED E dargestellt. Die dickere TPD-Schicht verhindert zuverldssig die
Bildung von Leckstromkanélen oder Kurzschliissen in der OLED. Durch die dicke TPD-
Schicht ist zwar ein stabiler Betrieb der Microcavity-OLED moglich, das Emissions-
spektrum erfiillt jedoch nicht die notwendigen Bedingungen. In Abbildung 6.29 ist das
simulierte und das gemessene Emissionsspektrum von OLED E dargestellt.

s-polarisiert p-polarisiert
0 900 90

OLEDE

Wellenlénge (nm)

0 90 0 90
Emissionswinkel (°)

Abbildung 6.29.: Emissionsspektrum von OLED E aus Abbildung 6.28. Vergleich von Messung
und Simulation. Zur Auskoppelung wurde ein Halbkreisprisma verwendet.

Simulation und Messung stimmen gut iiberein. Es kommt jedoch nicht zu der benétigten
Trennung von s- und p-polarisiertem Licht. Die Verschméilerung des Emissionspektrums
und die Verschiebung des Emissionsmaximums von 0° zu héheren Winkeln sind jedoch
auch hier klar erkennbar.

Im néchsten Abschnitt soll der Schicht-Stack weiter optimiert werden. Die Umstellung
des Emitters von Alqs auf Ir(ppy)s in CBP-Matrix und eine weitere Glattung oder
FEinkapselung der Silberrauigkeit soll untersucht werden.
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6.2.3. Optimierung der Microcavity-OLEDs

In diesem Abschnitt soll nun versucht werden, die im vorherigen Abschnitt erzielten
Ergebnisse auf Ir(ppy)s OLEDs zu iibertragen. Als weiteres Ziel muss die Organikdicke
so weit reduziert werden, dass s- und p-polarisierte Emission getrennt werden. Der ideale
Ir(ppy)3-OLED-Stack ist in Abbildung 6.30 links skizziert. Dieser zeigte aber analog zu
OLED D hohe Leckstrome und eine geringe Stabilitét.

OLEDF OLED G
L[Nl W Aluminium
[ [0NsTeW Aluminium IR Tl Calcium
(NIl Calcium 65 nm | BPhen
65 nm | BPhen 10 nm -
10 nm : y)3 65 nm | TPD
65 nm | TPD 1 nm | F4-TCNQ
1 nm | F4-TCNQ 30 nm | Pedot:PSS
10 nm | Silber 0,10, 20, 30 nm | Silber
30 nm | Pedot:PSS 30 nm | Pedot:PSS
120 nm | ITO 120 nm | ITO
BK7-Glas | | BK7-Glas

Abbildung 6.30.: OLED F: idealer Stack einer CBP:Ir(ppy)s-OLED. Dieser ist aufgrund
der Silberrauigkeit instabil. OLED G: Untersuchungen einer zweiten Pedot:PSS-Schicht in der
OLED. Fir Silberdicken von 10nm, 20nm und 30 nm wurde eine zweite Pedot:PSS-Schicht auf-
gesponnen.

Um die Stabilitit der OLED zu erhohen, wurden Uberlegungen zum Wachstum von
TPD auf Silber angestellt. Die verdampften TPD-Molekiile sollten wie Schneeflocken
auf die Probenoberfliche fallen und dort einen gleichméflig dicken Film bilden. Dies ist
in Abbildung 6.31 links dargestellt. Im Gegensatz dazu sollten beim Spin-Coaten die

[TPD | | Pedot:PSS |
Aufdampfen Spin-Coaten
AV NAAMAANNDA A MA . . ~————————
A WA RaUigKeit A vamAMAAAMAA
Silber 10 nm Silber 10 nm
Pedot:PSS 30 nm Pedot:PSS 30 nm
ITO 120 nm ITO 120 nm

BK7-Glas BK7-Glas

Abbildung 6.31.: Uberlegungen zu Spin-Coaten und Aufdampfen. Beim Aufdampfen erreichen
die Molekiile die Oberfliche wie Schneeflocken, wihrend sie beim Spin-Coaten tiber die Oberfliche
geschwemmt werden. Die Folge sind unterschiedliche Oberflichenmorphologien.
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Oberflachenrauigkeiten verstarkt ausgeglichen werden. Es soll daher untersucht werden,
ob eine Spin-Coat-Schicht einen positiven Einfluss auf die Stabilitdt der OLED hat.

OLED G wurde deshalb mit einer zweiten Pedot:PSS-Schicht versehen, die auf die zuvor
aufgesponnene Silberschicht aufgebracht wurde. Anschlieend wurde die Probe wieder in
die Glovebox-Aufdampfanlage eingeschleust und der restliche Schicht-Stack aufgebracht.
Die fertigen Proben wurden beziiglich ihrer Strom-Spannungs-Luminanz-Kennlinien ver-
messen. Die Ergebnisse sind in Abbildung 6.32 dargestellt.
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Abbildung 6.32.: Strom-Spannungs-Luminanz-Kennlinien der OLEDs G und E. Aufbau von
OLED G nach Abbildung 6.30. Die 10mnm dicke Silberschicht war nicht vollstandig geschlos-
sen, die darunter liegende Pedot:PSS-Schicht wurde beim zweiten Spin-Coaten aufgeldst und die
Silberschicht zerstort.

Als Referenz wurde OLED E eingefiigt. Sie nimmt den Platz der OLED mit 10nm
Silberschicht ein. Diese wurde beim zweiten Spin-Coaten von Pedot:PSS auf Silber zer-
stort, da eine 10 nm dicke Silberschicht noch nicht vollstdndig geschlossen ist. Die erste
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Pedot:PSS-Schicht war hier ungeschiitzt und wurde wéhrend des zweiten Spin-Coaten
angelost und das Silber abgetragen. Bei den dickeren Silberschichten wurde die untere
Pedot:PSS-Schicht geschiitzt.

Die gezeigten Strom-Spannungs-Luminanz-Kennlinien zeigen stabile OLEDs mit ausge-
pragter Luminanz. Diese sinkt mit steigender Silberdicke, wéhrend die Leckstrome mit
steigender Silberdicke stetig ansteigen. Der Vergleich mit OLED E zeigt, dass der effizi-
entere Emitter Ir(ppy)s in CBP bei 20 nm Silber ungefihr die Effizienz von OLED E mit
10 nm Silber erreicht. Nicht berticksichtigt ist hier die Absorption der zweiten Pedot:PSS-
Schicht. Es ist aber festzuhalten, dass die zweite Pedot:PSS-Schicht die per Spin-Coaten
in die OLED eingebaut wurde, die Stabilitdt der OLED deutlich erhéht. Die zu Abbil-
dung 6.31 angestellten Uberlegungen scheinen daher zuzutreffen.

Um auch eine 10nm dicke Silberschicht realisieren zu kénnen, wurde ein leitfdhiges,
transparentes Material mit guten Lochinjektionseigenschaften gesucht. Dieses sollte sich
optimalerweise in Toluol oder Chloroform losen lassen, da dann die Pedot:PSS-Schicht,
die aus einer wéssrigen Losung aufgesponnen wird, nicht beschidigt wird. Die Wahl fiel
auf PSF (Polyspirofluorene) mit einem HOMO von -5,5€V. Siehe hierzu auch Abbil-
dung 3.5 und Abbildung 3.6. PSF kann in Toluol gelost werden. Um eine Schichtdicke
im Bereich um 25nm zu erreichen, wurden 5mg PSF in 1ml Toluol gelést. Die Lésung
wurde jeweils zwei Stunden vor dem Spin-Coaten angesetzt. Um eine Photodegradation
zu verhindern, wurde sie in einem lichtdichten Behélter gelagert. Zur Bestimmung der
Schichtdicke wurden zusétzlich zu den zu bedampfenden Proben weitere ITO-Substrate
mit Pedot:PSS eingebaut. Diese wurden ebenfalls mit Silber bedampft und zur Bestim-
mung der exakten Spin-Coat-Parameter fiir PSF in Toluol genutzt. Nach dem Spin-
Coat-Vorgang in der Glovebox wurde die PSF-Dicke im Profilometer vermessen und
dann die Parameter fiir die eigentlichen Proben festgelegt. Die gemessene Dicke wurde

OLEDH OLEDI

IOl Aluminium
10 nm [E&1E 1)

100 nm ABTT IRy 65 nm | BPhen
10 nm [L€=1lElay 10 nm :
65 nm | BPhen 43 nm | TPD
10 nm : 1 nm | F4-TCNQ
43 nm [TPD 22 nm | PS
1 nm | F4-TCNQ 10 nm | Silber
22 nm |PS 30 nm [Pedot:PSS
10 nm | Silber 120 nm | ITO
30 nm | Pedot:PSS 200 nm
120 nm | ITO 10 nm
BK7-Glas | Quarzglas

Abbildung 6.33.: OLED H: Uber Silber wurde eine PSF Schicht eingebaut. OLED I: Finaler
Aufbau einer OLED mit YIG-Puffer und BIG-Schicht.
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spater beim Aufdampfen von TPD abgezogen. Nach dem Spin-Coat-Vorgang wurden
die Proben wieder in die Glovebox-Aufdampfanlage eingeschleust und der Aufdampfvor-
gang fortgesetzt. In Abbildung 6.33 links ist der entsprechende OLED-Stack skizziert
(OLED H).

OLEDH
107" . L 103 103
19cd/m?*@5V

191 £ % £
-3 102 £ 102 £
v 10% § g g e
510_51 110" § < 10" 5
T o T T
g 10 —> S g S
o 1 {100 > o 41100 >
3 07 ,\‘ 3 3 3

108 — . T 107" 1071

Spannung (V) Spannung (V)
Abbildung 6.34.: Strom-Spannungs-Luminanz-Kennlinien der OLEDs H und I.

In Abbildung 6.34 ist ebenfalls auf der linken Seite die zugehorige Strom-Spannungs-
Luminanz-Kennlinie dargestellt. Am Verlauf der Stromdichtenkurve erkennt man, dass
die elektrischen Eigenschaften von PSF fiir den Einsatz als zusétzliche Schicht in der
OLED eher ungeeignet sind. Durch die suboptimale Lage des HOMO und LUMO von
PSF kommt es zu einer Reduktion des Stromflusses um eine Gréflenordnung. Dies wirkt
sich auch auf die Luminanz der OLED aus. Mit 19 cd/m? bei einer Spannung von 5 Volt
ist diese ebenfalls eine Groéflenordnung unter dem erwarteten Niveau. Dieser negative
Effekt von PSF lésst sich jedoch mit einer Spannungserhéhung ausgleichen.

Der verwendete Stack wurde schliefilich mit OLED I um die Granatschichten ergénzt. Die
zusétzliche hohe Rauigkeit des Granaten fithrte erneut zu Problemen mit der Stabilitét.
Es lief3 sich jedoch eine Kennlinie der Probe messen und das Spektrum einer verkapselten
Probe aufnehmen. Die Kennlinie findet sich in Abbildung 6.34 rechts. Zu der negativen
Auswirkung des PSFs kommt hier die Absorption der Granatmaterialien. Die Luminanz
liegt hier bei 5 Volt Spannung lediglich bei 11 cd/m?.

Die Spektren der OLEDs H und I sind in Abbildung 6.35 und Abbildung 6.36 dargestellt.
Die Messungen sind aufgrund des schlechten Signals stark verrauscht. Da fiir PSF keine
optischen Konstanten vorlagen, wurden PSF, F4-TCNQ und TPD fiir die Simulation zu
einer einzigen dicken TPD-Schicht zusammengefasst. Generell féllt auf, dass die gemes-
senen Spektren bei hoheren Winkeln auftreten und schérfer sind. Die schérferen Moden
kénnten aus einer hoheren Absorption des PSFs resultieren, falls diese hoher als die von
TPD ist. Die Ursache der Verschiebung kénnte durch eine Abweichung der Schichtdicken
oder Rauigkeiten verursacht worden sein. Bei einem Aufbau mit einer solchen Anzahl
von Schichten ist dies nicht vollstdndig auszuschliefen.
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Abbildung 6.35.: Emissionsspektrum von OLED H. Vergleich von Messung und Simulation.
Da fiir PSF keine optischen Konstanten vorlagen, wurde PSF, F4-TCNQ und TPD zu einer
TPD-Schicht zusammengefasst. Die Emission wurde mit einem Halbkreisprisma gemessen. Die
Emissionsspektren sind jeweils auf das Maximum beziiglich Simulation oder Messung normiert.
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Abbildung 6.36.: Emissionsspektrum von OLED 1. Vergleich von Messung und Simulation
analog zu OLED H in Abbildung 6.35.
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Im Allgemeinen stimmen Simulation und Messung bei beiden OLEDs relativ gut tiber-
ein. Beim Vergleich von OLED H und OLED 1 féllt zunédchst auf, dass die unterliegende
BIG-Schicht zu einer erhéhten Auskopplung von Licht fiihrt. Dies ist nur bedingt richtig,
da die Intensitat im Maximum der s-polarisierten Emission von OLED H sechsmal stér-
ker ist als die Intensitéit der s-polarisierten Emission von OLED I. Die Dampfung durch
den BIG ist wie erwartet sehr hoch. In den Strom-Spannungs-Luminanz-Kennlinien wird
zur Bestimmung der Luminanz iiber die gesamte OLED-Fléche integriert. Da die emit-
tierende Fliache bei OLED I deutlich grofer ist als bei OLED H, wird der Unterschied
in der Maximalintensitidt zum Teil wieder ausgeglichen. Das Verhéltnis von s- und p-
polarisierter Emission bei 532 nm Wellenldnge und 45 © Emissionswinkel liegt bei OLED I
bei 5:1.

Mit diesen Messungen wurde gezeigt, dass es moglich ist, eine Microcavity-OLED auf
Granat mit einer akzeptablen Trennung von s- und p-polarisierter Emission zu realisie-
ren. Diese und andere Varianten eines Hybridsystems aus OLED und Granatwellenleiter
werden im nédchsten Kapitel detailliert untersucht. Im néchsten Abschnitt wird aufler-
dem eine Methode zur Bestimmung der internen Quanteneffizienz von OLEDs unter
Verwendung von Cavity-Effekten vorgestellt.

6.3. Anwendung von Microcavity-OLEDs zur IQE Bestimmung

In diesem Abschnitt wird eine Methode vorgestellt, mit der sich die intrinsische strah-
lende Quanteneffizienz ¢ und die intrinsische Lebenszeit Tgmitter,0 €ines Matrix-Emitter-
Systems in seiner tatsdchlichen Umgebung bestimmen lésst. Dafiir muss lediglich eine
Silberschicht in die OLED eingebaut werden. Dies ist interessant, da die intrinsische
strahlende Quanteneffizienz je nach Matrix-Emitter-System variieren kann.

Baut man in eine OLED eine Silberschicht ein, so dndern sich die elektrischen Eigen-
schaften der OLED mit zunehmender Silberdicke kaum. Die optischen Eigenschaften
werden dagegen mit zunehmender Silberdicke stark beeinflusst. Es kommt zu einer An-
derung des Purcell-Faktors F. Die Auswirkung des Purcell-Faktors F auf die Lebenszeit
Thmitter Wurde bereits in Gleichung 3.7 dargelegt:

1

=ki 4> ke =F ke + > kpp (6.4)

7—]:Zk)mit;ter
Unter der Annahme fehlender Cavity-Effekte (F' = 1) gilt fiir die intrinsische Lebenszeit

TEmitter,0*

b kr + Yk - (6.5)

TEmitter,0

Teilt man nun Temitter,0 durch 74, .., so folgt:
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TEmitter,0 F- kr + Z knr

» = . (6.6)
TEmitter kT’ + Z knr
Mit Gleichung 6.2 folgt dann:
TEmitter,0 _ I kr + kr/q - kr (6 7)
7—]i'?imit‘cer ky + k’”/q —ky
Dies kann zu
TE:(Ilittel',O — F . q + 1 o q (68)
TEmitter

vereinfacht werden.

In dieser Gleichung ldsst sich der Purcell-Faktor F durch Simulation eines Stacks ermit-
teln. Die effektive Lebenszeit des Stacks 74 ;i1er Kann mittels Streak-Kamera-Messungen
bestimmt werden. Variiert man nun ¢ auf der x-Achse und trigt fiir verschiedene Stacks
die gemafl Gleichung 6.8 berechneten Tgmitter,0-Werte auf, so erhilt man mehrere Gera-
den. Siehe hierzu Abbildung 6.37.

1,2 T T T
» —— 0 nm Silber
‘T ~——— 10 nm Silber
N —20nmSiiEer
< = —— 30 nm Silber
23 |
v (=}
2 508 ]
L =
2 &
wn P
£
=
04 +—r—————————————y

0 0,5 1
Intrinsische strahlende Quanteneffizienz q

Abbildung 6.37.: Geraden nach Gleichung 6.8. Lebenszeiten und Purcell-Faktoren gehdren zu
dem in Abbildung 6.38 dargestellten Stack.

Die hier gezeigten Geraden gehoren zu dem in Abbildung 6.38 gezeigten Stack. Es wurden
Proben fir Onm, 10nm, 20 nm und 30 nm Silberdicke simuliert, hergestellt und mittels
Streak-Kamera vermessen. Die Ergebnisse der Simulationen und der Lebenszeitmessun-
gen sind in Tabelle 6.1 zusammengefasst.

Da die intrinsische strahlende Quanteneffizienz ¢ und die intrinsische Lebenszeit Tgmitter,0
fiir alle Silberschichtdicken gleich sind, miissen sich alle Geraden in einem Punkt schnei-
den. Ist der Schnittpunkt gefunden, kann das Lot zu den Achsen gefillt werden und
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Abbildung 6.38.: Microcavity-OLED-Stack. Proben wurden hergestellt fiir Omnm, 10nm, 20nm
und 30 nm Silber.

Silberdicke Lebenszeit 7 .o Purcell-Faktor F

0 nm 0,6812 us 1,48
10 nm 0,5976 ps 1,70
20 nm 0,5177 ps 2,06
30 nm 0,4800 ps 2,20

Tabelle 6.1.: Lebenszeiten und Purcell-Faktoren fiir den in Abbildung 6.38 dargestellten Stack
fiir Silberschichten mit 0 nm, 10 nm, 20 nm und 30 nm Dicke.

dort die intrinsische strahlende Quanteneffizienz und die intrinsische Lebenszeit abge-
lesen werden. Fiir die hier verwendete Matrix-Emitter-Kombination 90 % CBP/ 10 %
Ir(ppy)s ergibt sich fiir in Abbildung 6.38 gezeigten Stack eine intrinsische Lebenszeit
VON TEmitter,0 = 0,92 £ 0,1 ps und eine intrinsische strahlende Quanteneffizienz von
g =10,75+0,07. Dies entspricht dem in [98] présentierten Wert von ¢ = 0, 75.






115

7. BlG-basierte magnetooptische
Funktionsstrukturen

Nach Herstellung und Optimierung von BIG-basierten magnetooptischen Funktions-
strukturen in Kapitel 5 wurden in Kapitel 6 die Simulation und Fabrikation von Micro-
cavity-OLED-Stacks behandelt. Hier sollen nun konkrete Anwendungen der optimierten
Bauteile aufgezeigt werden. Dabei sollen sowohl Anwendungsméglichkeiten der Granat-
materialien, als auch Hybridsysteme aus OLED und Granat présentiert werden.

Im Folgenden wird nicht mehr auf Herstellung oder Analyse der Materialsysteme selbst
eingegangen. Ziel ist hier vielmehr, konkrete Bauteile vorzustellen. Die in den vorherigen
Kapiteln vorgenommenen Optimierungen sind jedoch die Basis fiir die in diesem Kapitel
gezeigten Anwendungen.

7.1. Magnetooptische Sensorik

Die fiir die Magnetooptik namensgebende Anwendung ist die magnetooptische Sensorik.
Ziel ist der Magnetooptik die Visualisierung von Magnetfeldern. Hierfiir werden magne-
tooptische Sensorschichten in ein Polarisationsmikroskop eingebaut. Eine schematische
Darstellung findet sich in Abbildung 7.1.

Das von der Lampe des Mikroskops emittierte unpolarisierte Licht (Abbildung 7.1a)
wird zunéchst mittels eines Polarisators (Abbildung 7.1b) linear polarisiert. Es trifft
dann auf einen halbdurchléssigen Spiegel und wird von diesem in Richtung der Probe
reflektiert. Die benétigte Vergroflerung wird mittels des Objektivs eingestellt. Das Licht
trifft dann auf den magnetooptischen Sensor. Dieser ist auf der Riickseite mit einer reflek-
tierenden Schicht versehen. Das Magnetfeld einer darunter liegenden Probe durchdringt
die Sensorschicht, so dass diese lokal magnetisiert wird. Dies fithrt zu einer in der Flache
variierenden Drehung des Lichts (Abbildung 7.1 ¢). Diese ist umso grofer, je stirker das
Magnetfeld ist.

Das an der Spiegelschicht reflektierte Licht durchquert den Sensor erneut, was die Dre-
hung weiter erhoht, und passiert den halbdurchlissigen Spiegel in Richtung Okular. Es
trifft auf einen zweiten Polarisator dessen Polarisationsebene gegen den ersten um 90 °
verdreht ist (Abbildung 7.1d). Hier wird der Anteil des Lichts, welcher nicht durch
die Sensorschicht beeinflusst wurde, entfernt. Es verbleibt eine optische Darstellung der
magnetischen Struktur der Probe. Diese kann nun mittels Okular betrachtet werden.
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Lichtquelle  Polarisator

b) Q)

Abbildung 7.1.: Schematische Darstellung eines Polarisationsmikroskops. a) Die Lichtquelle
emittiert unpolarisiertes Licht. b) Dieses wird linear polarisiert und trifft auf einen halbdurchlis-
sigen Spiegel. Das Licht wird in Richtung Probe gelenkt und dort mittels Objektiv auf die bendtigte
Vergréflerung fokussiert. ¢) Die Magnetfelder der Probe fiihren zu einer lokal variierenden Dre-
hung des Lichts beim Durchgang durch die Sensorschicht. Das Licht wird an der Rickseite der
Sensorschicht reflektiert und durchquert die Sensorschicht somit nochmals. Es passiert den halb-
durchldssigen Spiegel in Richtung des Okulars. d) Ein zweiter Polarisator, welcher gegen den
ersten um 90° wverdreht ist, entfernt das Licht, das micht durch die Sensorschicht beeinflusst
wurde. Mit dem Okular kann nun die magnetische Struktur der Probe beobachtel werden.

7.1.1. Auflosung von magnetooptischen Sensorschichten

Die Qualitdt des erzielten Bildes hingt von dessen Kontrast und Auflésung ab. Hier wer-
den zunichst einige Uberlegungen zur Auflésung von magnetooptischen Sensorschichten
angestellt. Dafiir soll das Feld eines magnetischen Dipols, der parallel oder senkrecht
zu einer Materialoberflache orientiert ist, analysiert und das zugehorige Sensorbild ei-
nes solchen Magnetfeldes dargestellt werden. Durch Simulationen des Magnetfeldes wird
schlieBlich auf die maximal mogliche Auflésung des magnetooptischen Signals eines Di-
pols geschlossen.

Das magnetische Feld B(7) eines magnetischen Dipols 7 am Ort  ist durch folgende
Gleichung 7.1 gegeben:
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o 3r(m - 7)) —mr
47 rd

B(F) = (7.1)

Der Dipol selbst befindet sich am Ort r,, = (0,0,0). Er sei entlang der z-Achse des
Koordinatensystems ausgerichtet und habe den Betrag d:

3
Il

s
o

(7.2)

In diesem Fall ist das Magnetfeld des Dipols rotationssymmetrisch um die z-Achse. Da
nur ein zweidimensionaler Schnitt durch das Magnetfeld betrachtet werden soll, kann das
Problem auf zwei Dimensionen reduziert werden. Die Berechnung der y-Komponente des
B-Feldes B, und der z-Komponente B, am Ort r=(0,y,2z) kann dann mittels folgender
Formeln erfolgen:

3-y-z

By=—2" _.4.-1077, 7.3
NV i
.52y _ 2 -
B,=—F——=—-d-107". 7.4
Vo i
a) o)

A Legende:
keine FR

Ansicht von Oben: E hohe FR

Abbildung 7.2.: Ein magnetischer Dipol mit einem Dipolmoment parallel zur z-Achse. a) Der
markierte Bereich rechts oben ist in Abbildung 7.3 detailliert dargestellt. b) Ein Sensor mit
Spiegelschicht befindet sich im Feld des Dipols. Oberhalb der Schicht ist Y B, tber die Sen-
sorschichtdicke aufgetragen. ¢) Fallt Licht entlang der z-Achse auf den Sensor, so ist nur B, fir
die Faraday-Rotation (FR) relevant. Der qualitative Verlauf der Helligkeit eines Sensorbildes des
Dipols ist ebenfalls skizziert.
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Abbildung 7.3.: Darstellung des Magnetfelds eines magnetischen Dipols fiir zwei Bereiche.
Die Betrage aller Pfeile sind gleichgesetzt. Die Abbildung zeigt, dass sich das Feld prinzipiell
unendlich weit in alle Richtungen ausbreitet. Die Form des Magnetfeldes bleibt dabei gleich,
lediglich der Betrag nimmt ab.

Fir z = 0 folgt automatisch B, =0. Auffillig ist, dass die Stdrke des Dipols d keinen
Einfluss auf die Form des Magnetfeldes hat. In Abbildung 7.2 ist das Feld eines magne-
tischen Dipols skizziert.

Der markierte Ausschnitt in Abbildung 7.2 a ist in Abbildung 7.3 detailliert dargestellt.
Man sieht hier, dass sich die Form des Magnetfeldes bei linearer Skalierung beider Achsen
mit dem gleichen Faktor nicht &ndert. Lediglich die Betrage des Feldes &ndern sich.

Das Licht fallt in diesem Modell entlang der z-Achse auf den Sensor. Fiir die Visuali-
sierung von Magnetfeldern mittels Sensoren, die auf der Faraday-Rotation basieren, ist
daher die Magnetfeldkomponente in z-Richtung B, relevant. Summiert man B, iiber die
Sensor-Schichtdicke auf, so fiihrt dies zu dem in Abbildung 7.2 b skizzierten qualitativen
Verlauf von 3 B,. Die zugehorige Helligkeitsverteilung des Sensors beim Blick entlang
der z-Achse auf die Oberfliche ist in Abbildung 7.2 ¢ visualisiert.

Wie sich die Helligkeitsverteilung eines Sensors auf einem liegenden Dipol verhélt ist in
Abbildung 7.4 analog skizziert. Hier wiirde es zu zwei Maxima in der Helligkeitsverteilung
kommen. Diese resultieren aus einer Drehung des Lichts in unterschiedliche Richtungen.

Sowohl in Abbildung 7.2 a als auch in Abbildung 7.4 b fillt auf, dass die dort gezeigten
Kurven mit zunehmendem Abstand zum Dipol breiter und flacher werden. Ein Anndhern
an die Oberfliche, in der sich der Dipol befindet, wiirde zu einem Verschmélern der
Kurve fithren. Das bedeutet, dass ein zunehmender Abstand von Sensor und Probe,
einer Abnahme der Sensorauflésung bedingt.

Um dies zu untersuchen, wurde in Abbildung 7.5 die Summe {iber das Magnetfeld > B,
iiber einen jeweils 40 nm dicken Bereich in unterschiedlichen Entfernungen zur Oberfliche
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Abbildung 7.4.: Ein magnetischer Dipol mit einem Dipolmoment parallel zur y-Achse. a) Dar-
stellung des prinzipiellen Feldverlaufs. b) Ein Sensor mit Spiegelschicht befindet sich im Feld des
Dipols. Uber der Schicht ist > B, iiber die Sensorschichtdicke skizziert. ¢) Fillt Licht entlang
der z-Achse auf den Sensor, so ist nur B, fir die Faraday-Rotation relevant. Der qualitative
Verlauf der Helligkeit eines Sensorbildes des Dipols ist ebenfalls skizziert.

dargestellt. Hier siecht man deutlich, wie die Halbwertsbreite der Kurve von 13nm bei
20nm Abstand auf 162nm bei 300 nm Abstand anwéchst. Da diese Stérung auf beiden
Seiten des Dipols auftreten, miissen die Werte noch verdoppelt werden.

Es ist also wichtig, einen moglichst geringen Abstand zur Oberfliche zu erreichen. Dies
ist bei der Dimensionierung der Spiegelschicht zu beachten. Die Problematik besteht
hier jedoch eher in der starken Abnahme des Magnetfeldes als in der Stérung durch die
Feldverteilung. Eine Stérungsbreite von insgesamt 324 nm bei 300 nm Abstand liegt am
unteren Rand der optischen Wellenldngen und ist daher vernachléssigbar.

Der Abstand zwischen magnetooptischer Schicht und Probe sollte normalerweise unter
300 nm liegen. Die zur Verspiegelung eingesetzte Silberschicht ist in unserem Fall 90 nm
dick. Der zusédtzliche Abstand wird durch die Rauigkeit von Probe und Sensorschicht
bestimmt.

Die Annahme eines Dipols parallel oder senkrecht zur Oberfliche stellt selbstverstédndlich
eine starke Vereinfachung dar. Die tatséichliche Form des Magnetfeldes wird durch eine
Superposition vieler der oben gezeigten Dipolfelder bestimmt. Ein einzelnes Dipolfeld
stellt lediglich den einfachsten Fall dar.
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Abbildung 7.5.: Summe von B, tiber einen jeweils 40 nm dicken Bereich in unterschiedlichen
Entfernungen zur Proben-Oberfliche. Die Kurven werden kontinuierlich breiter und flacher.
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7.1.2. Kontrast von BIG-Sensorschichten

Fir BIG-basierte Sensorschichten wurden in der Literatur bisher Schichten mit einer
Dicke von 1 pm Schichtdicke [63] empfohlen. Zur optimalen Schichtdicke sollen hier nun
einige Uberlegungen angestellt werden.

Abbildung 5.21 in Abschnitt 5.6 stellt Transmission und Faraday-Rotation fiir verschie-
dene Schichtdicken gegeniiber. Wie dort bereits festgestellt wurde, fiihrt eine steigende
Schichtdicke zu einem Anstieg der Faraday-Rotation 6(d, \) und einer Abnahme der
Transmission T'(d, A). Um diese Effekte zu untersuchen, und gegeneinander abzuwégen,
wurde ein Qualitatswert Qg definiert:

1 A2

Q4 = / 8(d, \) - T(d, \) - C(\) dA . (7.5)
A2 — A1y

Qg muss fiir jede Schichtdicke d einzeln berechnet werden. Mittels des Faktors C(\)

konnen hierbei weitere Einfliisse auf Q berticksichtigt werden. Konkret ist dies das Lam-

penspektrum der Mikroskoplampe und die Sensitivitdt des menschlichen Auges. Diese
sind in Abbildung 7.6 gezeigt.
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Abbildung 7.6.: Lampenspektrum der Mikroskoplampe und Sensitivitit des menschlichen Auges
nach Festlequngen der Commission internationale de I’Eclairage, 1951.

Das Lampenspektrum wurde mittels eines Spektrometers aufgenommen. Die Daten fiir
die Sensitivitdt des menschlichen Auges stammen von der Commission internationale de
I'Eclairage (CIE, 1931). Da Transmission 7'(d, A), Faraday-Rotation 6(d, A) und Korrek-
turfaktor C'(\) jeweils diskret vorlagen, wurden die Werte zunéchst fiir jede Wellenlédnge
multipliziert und anschlieend addiert. Der so entstandene Wert wurde noch durch den
verwendeten Wellenldngenbereich geteilt. Je nach verwendeten Faktoren wurde zwischen
Qd, Qa,, Qa,r und Qg g 1, unterschieden. Bei Q4 war C(\) = 1. Es wurde also nur Trans-
mission und Faraday-Rotation berticksichtigt. Bei Qg 7, wurde das Lampenspektrum, bei
Qq,r die Augensensitivitat und bei Qg g 1 beides beriicksichtigt. Die Werte wurden fiir
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Abbildung 7.7.: Links: Q-Werte aufgetragen iber der Schichtdicke: fir Qq gilt C(\) = 1. Bei
Qa1 wurde das Lampenspektrum, bei Qq g die Augensensitivitit und bei Qq r 1 beides berick-
sichtigt. Rechts: Vergleich der mittels Mikroskop bestimmten Reflektionswerte im Vergleich mit
Qa,r.1.- Beide Kurven sind auf ihren Wert bei 800 nm Schichtdicke normiert.

verschiedene Schichtdicken berechnet und sind in Abbildung 7.7 dargestellt. Jede Kurve
wurde auf ihr Maximum normiert.

Die Q-Werte bei 550 nm Schichtdicke nehmen eine spezielle Position ein. Hier haben
Qa,1, Qq,r und Qg g1, ihr Maximum und Qg einen ausgepragten Peak. Fiir Qg ist jedoch
der Wert mit der hochsten Schichtdicke der beste Wert. Beriicksichtigt man Lampen-
spektrum und,/ oder Augensensitivitit, so gleichen sich die Kurven fast an. Die Ursache
hierfiir liegt darin begriindet, dass die Lampe fiir menschliche Wahrnehmung optimiert
ist, und sich beide Korrekturen daher ergénzen. In dem Intervall von 250 nm Schichtdicke
bis 700 nm Schichtdicke werden noch 80 % des maximalen Qg g -Werts erreicht

c) 140 mT

80 100 120 140

Abbildung 7.8.: Bestimmung der Schichtgiite mittels Helligkeitsmessungen. Fine Probe wurde
im Mikroskop einem Magnetfeld von 0mT bis 140mT ausgesetzt. In 20mT Schritten wurden
Bilder der Oberfliche aufgenommen. Die Bilder wurden tber die Gesamtfliche gemittelt und so
ein Helligkeitsverlauf erstellt.
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Abbildung 7.9.: Zusammenfassung mehrerer Helligkeitsverldufe.

Die Basis der Q-Werte waren Transmissions- und Faraday-Rotationsmessungen. Die-
se sollen nun mittels direkter Helligkeitsmessungen an Sensorschichten verifiziert wer-
den. Dafiir wurden verschieden dicke Sensorschichten in einen Elektromagenten eingelegt
und in ein Polarisationsmikroskop eingebaut. Der Elektromagnet wurde dann in 20 mT-
Schritten von 0 mT bis auf 140 mT hochgefahren und fiir jedes Magnetfeld ein Bild der
Probe aufgenommen. Siehe hierzu Abbildung 7.8. Diese Bilder wurden dann iiber alle
Pixel gemittelt. Eine Zusammenfassung der Bilder unterschiedlicher Magnetfelder ergab
einen Farbverlauf. Eine weitere Zusammenfassung der Farbverldufe iiber die Schichtdicke
ergibt die in Abbildung 7.9 dargestellte Matrix.

Sie zeigt, welchen beachtlichen Kontrastumfang mit der Wahl der richtigen Schichtdi-
cke erreicht werden kann. Eine deutliche Zunahme der Helligkeitswerte ist beim Schritt
von 220 nm zu 275 nm Schichtdicke zu sehen. Einen unerwartet guten Kontrast zeigt die
11 nm dicke Schicht. Hier macht sich die extrem hohe Faraday-Rotation im blauen Spek-
tralbereich bemerkbar. Mit einer blauen Lichtquelle liele sich hier sicher eine signifikante
Verbesserung erzielen.
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Um die Werte aus den Farbverldufen mit den Q-Werten zu vergleichen, wurde ein Hellig-
keitswert aus den RGB-Farbdaten der Bilder abgeleitet. Die Daten fiir 140 mT wurden
in einem Graphen zusammengefasst. Dieser ist in Abbildung 7.7 rechts gemeinsam mit
Qq,r,1, dargestellt. Beide Kurven sind auf ihren Wert bei 800 nm Schichtdicke normiert.
Sie zeigen eine hohe Ubereinstimmung, lediglich der Peak bei 550 nm konnte weder besté-
tigt noch widerlegt werden, da hier keine Helligkeitsmessung vorlag. Zusammenfassend
kann gesagt werden, dass ein BIG-basierter Sensor ab einer Schichtdicke von 250 nm
einen guten Kontrast fiir Magnetfeldmessungen liefert.

7.1.3. Rauigkeit von BIG-Sensorschichten

Um die tatsdchliche Sensorqualitét zu zeigen, wurden in Abbildung 7.10 zwei Schichten
gegeniibergestellt. Bei der oberen wurde 250 nm BIG auf YIG-gepuffertem Quarzglas ab-
geschieden. Bei der unteren 500 nm BIG. Beide Schichten wurden gleichzeitig mit einer
90 nm dicken Silberschicht bedampft. Der Kontrast beider Aufnahmen wurde nachtrag-
lich um 50 % erhoht. Sie zeigen das Signal des Magnetstreifens einer handelsiiblichen
EC-Karte. Wahrend bei der 250 nm-Schicht das Signal nur bedingt verrauscht ist, ist es
bei der 500 nm Schicht bereits fast nicht mehr zu erkennen.

BIG-Sensor,
Dicke: 250 nm

BIG-Sensor,
Dicke: 500 nm

Abbildung 7.10.: Vergleich einer 250nm dicken (oben) und 500nm dicken (unten) BIG-
Sensorschicht auf einer EC-Karte. Der Kontrast beider Aufnahmen wurde nachtraglich um 50 %
erhoht.

Die Grofle der Korner an der Oberflache steigt mit der Schichtdicke signifikant an. Sie
vergrofern sich sichtbar um einen Faktor vier. Eine mégliche Ursache hierfiir kénnte die
Oberflachenrauigkeit sein. Diese unterscheidet sich aber mit Ry 250 = 12nm bei 250 nm
nicht gravierend von der Rauigkeit bei 500nm R, 500 = 13,4 nm. Die Oberflichenstruk-
turen sind bei 500 nm Schichtdicke ebenfalls deutlich kleiner als 1 pm (siehe hierzu Ab-
bildung 5.11). Die beobachteten Korner sind jedoch ungefiahr 25 + 10 um grof. Zudem
befindet sich die raue Oberfliche im fertigen Sensor an der Riickseite und ist mit Silber
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beschichtet. Es wird die glatte, dem Quarzglassubstrat zugewandte Seite betrachtet. Ei-
ne Erklarung hierfiir kénnte sein, dass das Licht beim Durchgang durch die Schicht an
Rissen und Storstellen im BIG gestreut wird. Da bei einer 500 nm dicken Schicht mehr
BIG durchquert werden muss, wiirde dies zu einer deutlichen Zunahme der Stérungen
fiithren.

BIG-Sensor
100 nm

Abbildung 7.11.: Ein 100nm dicker BIG-Sensor. Der Kontrast der Aufnahmen wurde nach-
traglich um 50 % erhoht.

In Abbildung 7.11 wurde zum Vergleich eine 100 nm dicke BIG-Schicht dargestellt. Diese
Schicht hat einen geringeren Kontrast, zeigt jedoch eine héhere Auflésung bei geringerer
Kornung.

Abschlieflend lésst sich sagen, dass BIG-Sensorschichten einen hohen Kontrastumfang
bieten. Je nach Anwendungsgebiet ist es sinnvoll, eine Sensorschicht zwischen 100 nm und
250 nm Dicke zu verwenden. Schichten dicker als 250 nm sind aufgrund der steigenden
Rauigkeit nicht geeignet. Hier wére allerdings das Verhéltnis von Faraday-Rotation zu
Transmission ideal.

7.2. BIG-Wellenleiterstrukturen

In Abschnitt 5.7 wurden BIG-Wellenleiter simuliert und so mégliche Propagationswinkel
und -wellenldngen identifiziert. Diese Simulationen zeigten, dass es fiir eine Wellenlénge
von 532nm eine Vielzahl von méglichen Kombinationen aus Winkel und Schichtdicke
gibt, die eine Wellenleitermode erlauben. Ursache hierfiir ist der hohe Brechungsindex
von BIG.

Was bei diesen Simulationen nicht berticksichtigt wurde, ist die ebenfalls hohe Absorp-
tion von BIG im optischen Wellenléngenbereich. Diese fiithrt zu einer hohen Démpfung
des Lichts beim Durchgang durch das Material. In Abbildung 7.12 ist die Ddmpfung pro
Mikrometer von YIG und BIG gegen die Wellenlénge aufgetragen. Aus den Dampfungs-
daten wurde die Transmission durch eine 1 um dicke YIG- und BIG-Schicht abgeleitet.

Die hohe Dampfung im optischen Bereich fiihrt dazu, dass in Wellenleitern aus reinem
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Abbildung 7.12.: Aus den optischen Konstanten berechnete Dampfung und mit dieser simulierte
Transmission von YIG und BIG. Zur Simulation der Transmission wurden fir YIG und BIG
eine Schichtdicke von einem um angenommen.

BIG schon nach weniger als einem um das Licht nahezu vollstdndig abgedampft wird.
Das Konzept eines reinen BIG-Wellenleiters ist daher ungeeignet fiir integrierte optische
Bauteile. Dennoch ist es moglich, einen Wellenleiter zu bauen, der eine hohe Faraday-
Rotation mit einer akzeptablen Transmission verbindet. Hierzu wird ein Wellenleiter
aus Quarzglas mit einer BIG-Schicht funktionalisiert. Dieses Konzept soll im néchsten
Abschnitt vorgestellt werden.

7.2.1. Mittels BIG funktionalisierte magnetooptische Wellenleiter

Licht, dass in einem Wellenleiter gefangen ist, kann diesen aufgrund von Totalreflektion
an der Wellenleiterbegrenzung nicht verlassen. Dies wird durch Gleichung 4.34 in Ab-
schnitt 4.4 beschrieben. Vorraussetzung hierfiir ist jedoch, dass der Brechungsindex des
umgebenden Materials kleiner ist als der des Wellenleiters. Ist der Brechungsindex des
umgebenden Materials grofler, so findet keine Reflektion an der Grenzfliche statt. Das
Licht durchquert auch das weitere Material und wird eventuell an der nidchsten Grenzfla-
che reflektiert. Da das Licht aus einem Medium mit niedrigem Brechungsindex in dieses
zusdtzliche Material eingedrungen ist, kann es dieses auch wieder dorthin verlassen.

In Abbildung 7.13 ist der prinzipielle Aufbau eines funktionalisierten Wellenleiters skiz-
ziert. Auf einen Wellenleiter aus Quarzglas wurde zunéchst ein YIG-Puffer ablatiert.
Ein BIG-Film schliefit den Wellenleiter ab. Das Licht wandert nun wie oben beschrieben
durch den Wellenleiter.

Um Licht in den Wellenleiter einzukoppeln, sind spezielle Strukturen oder Bauteile not-
wendig. Im Rahmen dieser Arbeit wurden Dreiecksprismen zum Ein- und Auskoppeln
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Abbildung 7.13.: Funktionalisierter Wellenleiter aus Quarzglas mit einer dinne BIG-Schicht
auf YIG-Puffer.

des Lichts verwendet. Alternativ konnte man an eine Wellenldnge angepasste Gitter
verwenden, oder das Licht am Ende des Wellenleiters einstrahlen.

Da ein funktionalisierter Wellenleiter aus mehreren Schichten besteht, ist es nicht mehr
trivial, die Wellenleitermoden zu berechnen. Fiir diese Arbeit wurde daher ein dicker
Wellenleiter von 500 um Dicke verwendet. In diesem laufen eine Vielzahl von Moden
unter allen Winkeln.

Die Wahl der richtigen BIG-Dicke ist ebenfalls nicht trivial. Um einerseits die beno-
tigte Drehung und andererseits genug Restintensitdt zu erhalten, muss die Dicke des
BIG-Films auf die Transmissionslange im Wellenleiter abgestimmt werden. Da aber die
gewiinschte Drehung bei einer Wellenlénge vorgegeben wird und die Wellenleiterstrecke
feststeht, gibt es keinen zu optimierenden Freiheitsgrad. Die Absorption folgt direkt aus
den Vorgaben.

Im Wellenleiter wird die Faraday-Rotation 8 durch die folgende Gleichung beschrieben:

O(A\) =V(N)-d-2n-H -cos(y) . (7.6)

Dies ist im Wesentlichen Gleichung 2.1. V() ist die Verdetkonstante, d die Dicke der
BIG-Schicht, 2n die Anzahl der Durchlaufe durch die BIG-Schicht bei n Reflektionen
an der BIG/Luft-Grenzfliche. H ist das Magnetfeld am Ort der BIG-Schicht und ~ der
Winkel zwischen Magnetfeld und Propagationsrichtung des Lichts. In Abbildung 7.14 ist
die Verdetkonstante von BIG dargestellt.

Mit Gleichung 7.6 lasst sich der Wellenleiter beziiglich seiner gewiinschten Eigenschaften
auslegen. Es muss lediglich noch der Propagationswinkel v berechnet werden. In Abbil-
dung 7.15 ist ein Ausschnitt eines mit BIG funktionalisierten Wellenleiters dargestellt.
Hier ist auch die Lage von ~ eingezeichnet.

In dieser Arbeit wurde das Licht immer mittels Prisma unter einem Winkel von 45 ° von
der Glasseite aus eingekoppelt. Mit npiq, 532 = 3,01 und nQuarsglas, 532 = 1,51 ergibt
sich somit ein ~ von 20,6 °.
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Abbildung 7.14.: Verdetkonstante von BIG tber zwei Wellenldngenbereiche aufgetragen.

Quarzglas

Abbildung 7.15.: Ausschnitt aus einem mit BIG funktionalisierten Wellenleiter. Es ist der
Ubergang von Quarzglas zu BIG dargestellt. Der Lichtweg ist schwarz eingezeichnet.
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7.2.2. Analyse des Wellenleiters

Mehrere mit BIG funktionalisierte Wellenleiter wurden schliefSlich beziiglich ihrer Fara-
day-Rotation vermessen. Dafiir kam der in Abbildung 7.16 gezeigte Messplatz zum Ein-
satz. Die Lichtquelle (h) wurde hierfiir allerdings durch einen frequenzverdoppelten Nd-
YAG-Laser mit 532 nm Wellenlénge ersetzt.

Abbildung 7.16.: Faraday-Messplatz in 90° Geometrie. a) Glasfaser zum Spektrometer, b) Ab-
dunkelung und Sammellinse, ¢) drehbarer Polarisator (Analysator), d) Elektromagnet bis 150mT,
e) Probenhalter mit Prisma und BIG-Probe, f) Polarisator und Sammellinse, g) Shutter, h) Licht-
quelle (kann durch einen Laser ersetzt werden).

Im Elektromagnet (d) befindet sich ein Prisma. An diesem wurde ein BIG-Film mittels
Indexmatching-Gel befestigt. Dieser Aufbau diente zu Testzwecken und wurde spéter
durch eine Anordnung mit zwei Prismen ersetzt. Der Abstand zwischen den Prismen
betrug 2mm. Auf dieser Strecke finden bei einer Gesamtdicke von 500 um und 45°
Propagationswinkel vorraussichtlich zwei Durchgénge durch BIG statt. Der Verlauf des
Lichts im Wellenleiter gleicht dem in Abbildung 7.13 gezeigten. Wéhrend der Messung
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wurde der Bereich zwischen den Prismen jedoch mit einem Absorbermaterial geftillt um
einen direkten Lichtiibertrag zwischen den Prismen zu vermeiden, und Stérungen durch
Streulicht auszuschlieflen.

Vermessen wurden Schichten mit 75 nm, 125 nm, 250 nm, 375 nm und 500 nm Dicke. Fiir
die Wellenlédnge von 532nm wurde jeweils die Faraday-Rotation und die Transmission
durch den Aufbau vermessen. Fiir 500 nm Schichtdicke war allerdings kein Signal mehr
messbar und fiir 75nm Schichtdicke wurde keine Faraday-Rotationsmessung durchge-
fithrt. Die Ergebnisse sind in Abbildung 7.17 dargestellt.

U1
o

100 ——
— Simulation
® Messung

Transmission (%)
()]

o
Faraday-Rotation (°)
N
()]

4532 nm Wellenldnge

0 fr—m—m——— T A—
0 250 500 0 250 500
BIG-Dicke (nm) BIG-Dicke (nm)
< 40 T T T 20 T
P —e— RMS
O ¢ —=—R,
g .2 T =
E v e
& / c
c & . =
= & 201 / 1 210 1 .
UV = (=2 ]
2y | g - |
Y/ : |
S o8 oW ]
0 250 500 0 250 500
BIG-Dicke (nm) BIG-Dicke (nm)

Abbildung 7.17.: Transmissions- und Faraday-Rotationsmessungen an Schichten mit 75nm,
125nm, 250nm, 375nm und 500nm Dicke. Bei 500nm Schichtdicke war keine Transmission
mehr messbar. Zusdtzlich zur gemessenen Transmission wurde eine Simulation der Transmissi-
on basierend auf den Dampfungswerten eingezeichnet (siehe Abbildung 7.12). Die Abweichung
zwischen Simulation und Messung wurde visualisiert. Thr Verlauf ist linear mit der ebenfalls dar-
gestellten Rauigkeit verknipft. Die Faraday-Rotation wurde bei 100mT gemessen und auf 150mT
umgerechnet.
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Gemeinsam mit der gemessenen Transmission wurde eine Simulation der Transmission
basierend auf den Ddmpfungswerten aus Abbildung 7.12 eingezeichnet. Die gemessenen
Werte fallen durchweg niedriger aus als die simulierten. Unter der Transmissionskurve
wurde daher das Verhéltnis von gemessener zu simulierter Transmission visualisiert. Die
Abweichung von den erwarteten Werten steigt stetig an. Sie korreliert iiberraschend gut
mit dem rechts daneben dargestellten Verlauf der BIG-Rauigkeit. Es wird daher davon
ausgegangen, dass die Abweichungen von gemessener zu simulierter Transmission aus
Lichtstreuung an der BIG /Luft-Grenzflache resultiert.

Die gemessene Faraday-Rotation liegt in der erwarteten Grofienordnung. Sie wurde fiir
100 mT Magnetfeldstiarke gemessen und dann auf 150 mT umgerechnet. Zum Vergleich
von Messung und Theorie kann die erwartete Faraday-Rotation mit Gleichung 7.6 be-
rechnet werden. Aus dieser folgt mit V(532nm) = 2,2271 - 108 ﬁ, n=2, H=150mT
und v =20,6"°:

o

0(532nm) = 125081891 — - d . (7.7)

Fir 125 nm Schichtdicke ergibt sich somit eine berechnete Faraday-Rotation von 15,64 °.
Mit 250 nm Schichtdicke werden 31,28 ° und mit 375 nm Schichtdicke 46,91 © erreicht.

Die fiir 375 nm BIG gemessene Faraday-Rotation lag fiir H=100mT bei 29,45 © was einen
Wert von 44,18 ° bei 150 mT ergibt. Fiir 250 nm BIG und 100 mT wurde eine Drehung
von 19,92 ° gemessen und fiir 125 nm BIG eine Drehung von 10,80 °. Dies ergibt 29,88 °
und 16,2 ° fiir 150mT. Bei 375 nm BIG betragt die Restintensitit jedoch lediglich 2,2 %
der eingestrahlten Intensitét.

Es ist also moglich, durch die Funktionalisierung von Wellenleitern mittels diinnen BIG-
Schichten einen magnetooptisch aktiven Wellenleiter zu bauen. Um den Einfluss von
Rauigkeiten an der Oberfliche moglichst gering zu halten, sollte ein diinner Aufbau mit
héaufiger Durchquerung der BIG-Schicht gewidhlt werden. Die Absorption im Material
bleibt allerdings der bestimmende Faktor. Die Drehung des Lichts bei 532 nm Wellenlan-
ge wird mit hoher Absorption erkauft. Im nichsten Abschnitt soll nun ein Hybridsystem
aus OLED und BIG-Wellenleiter untersucht werden.

7.3. Hybridsysteme aus Microcavity-OLEDs und
BIG-Wellenleitern

In Abschnitt 6.2.3 wurde gezeigt, dass es moglich ist, eine Microcavity-OLED auf Granat-
materialien zu integrieren. Dies ist die Basis fiir Hybridsysteme aus OLED und magne-
tooptischen Funktionsschichten. Zur Verifizierung der Kombinierbarkeit von OLED und
funktionalisiertem Wellenleiter wurden allerdings zwei getrennte Bauteile verwendet.

Der Modulator bestand aus einem 250 nm dicken magnetooptischen Kern aus BIG ein-
gebettet in zwei 500 um dicke Glassubstrate. Diese wurden mit Indexmatching-Gel zu-
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sammengeklebt. Fin ebenfalls aufgeklebtes Prisma ermdoglichte die Lichtauskopplung.
Die OLED war zuvor auf dem nicht mittels BIG funktionalisierten Substrat abgeschie-
den worden. Der OLED-Aufbau entsprach OLED E (siehe Abbildung 6.28). Sie wurde
fiir die Messung verkapselt. Der Abstand zwischen OLED und Prisma betrug 5 mm. In
Abbildung 7.18 ist der Aufbau skizziert.

| n-Durchgdnge durch den BIG-Kern |

Quarzglas | |

| | _— YIG-Puffer

BK7-Glas | | \
| |
OLED I 17

Abbildung 7.18.: OLED kombiniert mit funktionalisiertem Wellenleiter. OLED und Wellenlei-
ter wurden mit Indexmatching-Gel zusammengeklebt. Die magnetooptische Schicht des Wellen-
leiters befindet sich bei diesem Aufbau in der Mitte (magnetooptischer Kern). Ein Prisma sorgt
fur die Auskopplung des Lichts.

Indexmatching-Gel

Die Messungen an diesem Modulator wurden in dem in Abbildung 7.16 gezeigten Mess-
platz durchgefiihrt. Da die OLED im Modulator als polarisierte Lichtquelle dient, wurde
die Lampe des Aufbaus nicht genutzt. Es wurden lediglich die Komponenten a) bis e)
verwendet. Aufgrund der schwachen Intensitdt der OLED und der grofien Absorption
des BIGs ist es notwendig, hohe Integrationszeiten am Spektrometer zu verwenden. Ei-
ne Messung wurde iiber 5 Sekunden integriert und es wurde {iber 4 Messungen gemittelt.
Zur Vermeidung von Streulicht war die Verdunkelung des Raums geschlossen sowie alle
Lichtquellen abgeschaltet.

Nach der Justierung der Probe wurde zunéchst der Intensitédtsverlauf bei Drehung des
Analysators aufgenommen. Die Schrittweite der Messung betrug 5°. Die Messung ist
zusammen mit einem Kosinus-Fit in Abbildung 7.19 a dargestellt. Der Unterschied zwi-
schen Maximum und Minimum ergibt dabei die Differenz zwischen s- und p-polarisierter
Emission. Die Darstellung wurde auf den stéarkeren s-polarisierten Anteil normiert. Der
p-polarisierte Anteil liegt bei ungefahr 60 % des s-polarisierten Lichts.

Zur weiteren Messung wurde das Emissionsminimum ausgewahlt und das Magnetfeld in
Schritten von 6,5mT (entspricht einem Ampere am Netzteil) zundchst auf 150 mT und
anschlieend auf-150 mT hochgefahren. Um den Magneten abkiihlen zu lassen musste die
Messung dabei mehrmals unterbrochen werden. Die Anderung der Intensitit bei 532 nm
Emissionswellenldnge mit dem Magnetfeld wurde aufgenommen. Die Messwerte sind in
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Abbildung 7.19.: OLED kombiniert mit Wellenleiter. Anderung der Intensitit bei 532 nm: a)
mit Drehung des Analysators und b) mit Anderung des Magnetfeldes. Fiir die Messungen in a)
wurde zundchst das Intensitdtsmaximum gesucht und von dort aus der Winkel durchgefahren.
Fiir b) wurde vom Minimum ausgegangen und das Magnetfeld in beiden Polungsrichtungen bis
150mT hochgefahren. Zum Vergleich wurde der Fit aus a) nochmals dargestellt.

Abbildung 7.19b dargestellt. Zum Vergleich wurde der Kosinus-Fit aus Abbildung 7.19 a
ebenfalls eingezeichnet.

Ein Vergleich beider Kurven zeigt, dass es zu einer Drehung der Lichtebene im Modulator
kommt. Es ist somit moglich, Licht welches von einer OLED abgestrahlt wird, in einem
mittels BIG funktionalisierten Wellenleiter zu transportieren und zu modulieren. Damit

ist gezeigt, dass ein Hybridsystem aus OLED und funktionalisiertem magnetooptischen
Wellenleiter realisierbar ist.

Durch eine weitere Miniaturisierung von Quarzglas-Wellenleiter und BIG-Schicht, ist es
moglich die Dicke des Wellenleiters noch deutlich zu reduzieren. Uber Gleichung 7.6
konnen diese diinneren Wellenleiter ausgelegt werden.
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8. Zusammenfassung und Ausblick

Zum Abschluss dieser Arbeit sollen die wesentlichen Ergebnisse noch einmal kurz reka-
pituliert werden. Zudem wird auf Basis der erzielten Resultate ein Ausblick auf mégliche
weiterfithrende Forschungsthemen gegeben.

Nach einer Einfithrung in die Grundlagen zu Magnetooptik, organischen Leuchtdioden
(OLEDs) und Wechselwirkungen zwischen Licht und Materie, wurde zunéchst eine Ana-
lyse und Optimierung der Bismut-Eisen-Granat-(BIG)-Schichten durchgefiihrt. Die da-
fiir benotigten Granatfilme wurden mittels gepulster Laserablation (PLD) hergestellt.
Die Optimierung von BIG war Voraussetzung fiir dessen Einsatz in konkreten Anwen-
dungen. Die groffiten Schwierigkeiten bestanden dabei in der hohen Rauigkeit sowie in
der Rissbildung auf der Film-Oberflache.

Um Rauigkeit und Rissbildung reduzieren zu kénnen, wurde eine detaillierte Analy-
se des Volumenwachstums von BIG auf verschiedenen Granatsubstraten durchgefiihrt.
Ausgehend von unterschiedlichen Nukleationsstrukturen wurde die Auswirkung des Kris-
tallschnitts eines Substrats auf die Oberflichenmorphologie betrachtet. Bei gleichzeitiger
Anpassung der Gitterkonstanten durch die Verwendung dotierter Granatsubstrate ge-
lang es, die Rauigkeit der Oberflache um tiber 40 % auf R, = 7,9 nm zu reduzieren. Durch
die Anwendung von Sauerstoff-Plasmaprozessen im Anschluss an die Deposition war es
moglich, die Rauigkeit um weitere 50 % auf 3,4 nm abzusenken.

Um BIG auch auf Nicht-Granatsubstraten aufwachsen zu kénnen, wurden Gadolinium-
Gallium-Granat- und Yttrium-Eisen-Granat-Puffer untersucht. Die Puffer wurden zu-
néchst beziiglich ihrer Risse und Rauigkeiten charakterisiert. Durch die Wahl des rich-
tigen Substrats konnten die Risse in den gepufferten BIG-Filmen vollstdndig entfernt
werden. Zudem wurden eine optische Charakterisierung der Puffer vorgenommen und
die Mindest-Pufferdicke bestimmt. Mittels Ellipsometermessungen an YIG-gepufferten
BIG-Filmen auf Silizium konnte der Epsilontensor von YIG und BIG bestimmt werden.
Die daraus abgeleiteten optischen Konstanten wurden mit Daten aus Transmissions- und
Faraday-Rotations-Messungen abgeglichen. Die ermittelten Werte fiir Brechungsindex
und Absorption waren die Grundlage fiir eine spéatere Simulation von Granat-Schichten
in OLEDs. Zudem wurden sie fiir die Simulation von planaren BIG-Wellenleitern einge-
setzt. Hierfiir wurde eigens ein Simulationsprogramm fiir Wellenleiter implementiert.

Um OLED:s fiir eine Verwendung in integrierten optischen Systemen nutzbar zu machen,
wurden an diesen umfassende Untersuchungen durchgefithrt. Durch den Einsatz des Si-
mulationsprogramms PDCalc wurde unter anderem der Ubergang von einer OLED zu
einer Microcavity-OLED, durch den Einbau einer semitransparenten Silberschicht be-
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trachtet. Zur Optimierung der OLED-Leistungsverteilung fiir verschiedene Einsatzbe-
reiche wurde eine Vielzahl von Parametervariationen durchgefithrt. Hier wurden Alqgs-
und Ir(ppy)s-basierte OLEDs beziiglich direkter Emission, Emission in einen angebau-
ten Wellenleiter und der besten Trennung von s- und p-polarisierter Emission optimiert.
Diese wurden mittels einer Auftragung von simulierter Leistungsverteilung und Purcell-
Faktor der OLED iiber die Wellenldnge analysiert. Eine detaillierte Betrachtung der
Spektren war ebenfalls sehr hilfreich. Es wurde ein mogliches Verhéltnis von s- und
p-polarisierter Emission von 10:1 prognostiziert.

Fir die Umsetzung der Simulationsergebnisse war das Deponieren von transparenten und
leitfihigen Anodenmaterialien auf Granat erforderlich. Hierfiir wurde zunéchst Indium-
zinnoxid (ITO) und aluminiumdotiertes Zinkoxid mittels PLD hergestellt. Aufgrund von
dessen insgesamt besseren Eigenschaften wurde im Folgenden mit I'TO weitergearbeitet.
Die Microcavity-OLEDs wurden mittels einer semitransparenten Silberschicht realisiert.
Wegen der hohen Rauigkeit der Silberschicht erwies sich die Herstellung von Microcavity-
OLEDs jedoch als unerwartet schwierig. Durch den Einbau einer Spin-Coat-Schicht zur
Glattung konnte die Rauigkeit des Silbers jedoch reduziert werden. Dies ermdoglichte die
Herstellung einer stabilen Microcavity-OLED auf ITO und Granat. Darauf aufbauend
wurde eine Methode entwickelt, mit der die Bestimmung der intrinsischen strahlenden
Quanteneffizienz und der intrinsischen Lebenszeit einer Matrix-Emitter-Kombination al-
lein durch die Variation der Silberdicke in der OLED moglich ist.

Die Ergebnisse der Optimierungen von OLED und Granat wurden schliefllich zur Er-
stellung eines anorganisch-organischen-Hybridsystems zusammengefithrt. Dazu musste
zunichst das Problem der hohen Absorption von BIG gelost werden. Das Konzept eines
mit BIG funktionalisierten magnetooptischen Wellenleiters wurde daraufhin entwickelt
und untersucht. Bei diesem ist das Verhéltnis von Wellenleiterldnge zur Dicke der funk-
tionalen Schicht entscheidend. Ein dhnliches Konzept war zuvor bereits fiir die Optimie-
rung magnetooptischer Sensorik verwendet worden. Hier wurde die Abhédngigkeit von
Kontrast und Auflésung von der Schichtdicke betrachtet und ein optimaler Sensor ent-
wickelt. Durch eine Kombination von funktionalisiertem magnetooptischen Wellenleiter
und optimierter Microcavity-OLED konnte schliefllich ein magnetfeldsensitiver Modula-
tor gebaut, und dessen Funktion nachgewiesen werden.

Ausblick

Die hohe Absorption von BIG im optischen Wellenléngenbereich fiihrte bei den hier pra-
sentierten Ergebnissen immer wieder zu Einschrankungen in der Anwendbarkeit dieses
Granatmaterials. Im Gegensatz dazu zeigt BIG im infraroten Wellenldngenbereich eine
gute Transmission. Aufgrund dessen sind verschiedene weiterfithrende Ansétze denkbar.
Interessant ist beispielsweise die Untersuchung des funktionalisierten magnetooptischen
Wellenleiters im infraroten Wellenldngenbereich, verbunden mit einer Verschiebung der
OLED-Emission, ebenfalls hin zu hoheren Wellenlédngen. Dies gestaltet sich aufgrund der
dafiir benotigten schmalen Bandliicken als schwierig. Emitter mit unterstiitztem Ener-



137

gietransfer wie DCM in Algs unter Anwesenheit von Rubrenen wéren hier interessante
Materialsysteme [49].

Untersuchungswert ist auch die weitere Miniaturisierung des funktionalisierten Wellen-
leiters. Ein reduzierte Baugréfle des Modulators, sowie eine Kombination mit Gittern
zur Lichteinkopplung, scheint vielversprechend.

Die Ergebnisse dieser Arbeit sind bereits Basis fiir einen weiterfithrenden Projektantrag.
In diesem wird die Kombination von Plasmonik und Magnetooptik angestrebt. Das Kon-
zept wird im Folgenden kurz vorgestellt.

Mittels an der Oberfliche befindlichen oder vergrabenen Goldstrukturen kann demnach
die Faraday-Rotation bei einer Wellenlénge um ein bis zwei Gréflenordnungen verstérkt
werden. Durch die Wahl der richtigen Parameter sollte es zudem moglich sein bei der
gleichen Wellenldnge ein Maximum in der Transmission zu erreichen. Damit wére es
moglich die Faraday-Rotation fiir eine beliebige Wellenlénge an die Bediirfnisse des Ein-
satzgebiets anzupassen. Es wére beispielsweise eine Verwendung als Faraday-Rotator
in optischen Isolatoren denkbar. Ausgehend von einer Verdffentlichung von Belotelov et
al. [13] wurden hierfiir bereits erste Strukturen simuliert und hergestellt (siche Abbildung
8.1).

Theoretischer Aufbau Strukturierte Goldschicht auf BIG
Goldstreifen

— 71120 nm breit)

510 nm

1.00um

Quarzglas

Abbildung 8.1.: Plasmonik kombiniert mit Magnetooptik. Fine Goldstruktur auf BIG fihrt zu
einer deutlich verstdrkten Faraday-Rotation. Links: simulierter Modell-Stack, Rechts: Umsetzung
der Sitmulation.

Die Ergebnisse der Transmissionsmessungen sind bereits vielversprechend, an der Mes-
sung der Faraday-Rotation mit entsprechender Auflésung und auf entsprechend kleiner
Flache wird derzeit noch gearbeitet. Insgesamt bietet dieses Projekt eine hochst inter-
essante Perspektive fiir die zukiinftige Forschung an magnetooptischen Granaten.
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A. Anhang

A.1. Verwendete Anlagen und Analysemethoden

PLD-System

Das PLD-System besteht aus einem KrF-Excimer-Laser vom Typ LPX 3051 der Fir-
ma LambdaPhysik (heute Coherent [29]) und einer angeschlossenen Vakuumkammer.
Der Laser liefert Pulse mit einer Dauer von 30uns, einer Frequenz von 1 Hz bis 50 Hz,
und einstellbaren Energien zwischen 0,5J und 1,2J pro Puls. Die angeschlossene Vaku-
umkammer ist mit Sauerstoff- und Stickstoff-Einlass versehen. Es kénnen Driicke von
10~° mbar bis 10° mbar eingestellt werden. Die maximal mogliche Heizertemperatur liegt
bei 820°C. Der Heizer kann zur Beschichtung groflerer Fléchen lateral verfahren wer-
den. Abbildung 5.1 zeigt eine schematische Darstellung der Ablationskammer. Die zur
Schichtdepostion verwendeten Parameter finden sich in Tabelle 5.1.

Glovebox-Aufdampfanlage

Die Glovebox-Aufdampfanlage ist eine Vakuumdepositionsanlage fiir diinne metallische
und organische Schichten die an eine Glovebox der Firma M. Braun [78] angeschlossen ist.
Die Aufdampfanlage verfiigt iiber sechs thermische Effusionszellen fiir Organik und drei
Metallverdampferquellen. Das Wechseln der organischen Materialien und der Metalle ist
zwischen den Prozessen problemlos durchfiihrbar. Uber das gleichzeitige Verdampfen von
organischen Materialien aus zwei Zellen, ist es moglich dotierte Schichten herzustellen.
Die Messung der Aufdampraten erfolgt tiber fiinf wassergekiihlte Schwingquarze. Der
mittels Turbomolekularpumpe erreichte Basisdruck wihrend des Aufdampfens liegt bei
10~ 7 mbar.

Die Proben befinden sich im oberen Teil der Kammer. Es kénnen vier Proben mit
20 x 20mm? in einem Probenhalter aufgenommen werden. Der Probenhalter kann be-
liebig zwischen den Aufdampfpositionen bewegt werden. Je Aufdampfposition existiert
ein Halter fir die vier benotigten Aufdampfmasken.

Laserstrukturierung

Mittels Laserstrukturierung ist es gut moglich, die chemisch sehr bestdndigen Granatfil-
me zu strukturieren. Die Laserstrukturierungen fiir diese Arbeit wurde gemeinsam mit
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Dr. Sandra Zoppel am Forschungszentrum Mikrotechnik der Fachhochschule Vorarlberg
durchgefiihrt [127]. Als Laser wurde ein diodengepumpter Festkorperlaser 'FemtoRegen’
der Firma HighQLaser eingesetzt. Der Laser wurde bei einer Wellenléinge von 1040 nm
betrieben. Die Laser-Pulsdauer betrdgt 350fs, die Repetitionsrate bis zu 100 kHz und
die Leistung bis zu 1,28 Watt. Der Fokusdurchmesser liegt bei ca. 15 um. Die Strahl-
steuerung erfolgt vollautomatisch iiber einen Scanner der eine Fliche von 10 x 10 cm?
abrastern kann. Die maximale Strahlgeschwindigkeit liegt bei 1 m/s. Die Ergebnisse der
Laserstrukturierung werden in Abschnitt 5.5 prasentiert.

Rutherford-Riickstreuspektrometrie (RBS)

Mittels Rutherford-Riickstreuspektrometrie kann man zerstorungsfrei die oberflichenna-
he chemische Zusammensetzung einer Probe untersuchen. Die Messung bestimmt dabei
tiefenaufgelost die Zusammensetzung des Materials [28]. Dafiir wird die Probe mit leich-
ten Ionen wie He?+, He+ oder H+ beschossen und die Energie der riickgestreuten Ionen
detektiert. Die RBS-Messungen in dieser Arbeit wurden an einem Tandem-Beschleuiger
von High Voltage Engineering Europe B.V. [56] durchgefiihrt. Der Beschleuniger hat
eine Maximalenergie von 6.0 MeV, einen Detektorwinkel von 170 ° und eine Detektorauf-
16sung von 1024 Kanilen. Die Messungen fiir diese Arbeit erfolgten meist mit He?4-Ionen
im Energiebereich zwischen 2,0 MeV und 3,0 MeV. Sie wurden standardméfig zur Kon-
trolle der Schichtqualitéit durchgefithrt. Die Auswertung der Ergebnisse erfolgte mit der
Software DataFurnace [58].

Rontgendiffraktometrie (XRD)

Die Bestimmung der in der Schicht vorliegenden Phasen wurde mittels eines Seifert XRD
3003TT Pulverdiffraktometers durchgefithrt. Die Messung erfolgte in Bragg-Brentano-
Geometrie [16-18]. Das verwendete Verfahren war ein ©-20-Scan. Die polykristallinen
Proben werden wéihrend der Messung gedreht um eine Reflektion des Strahls an den
zufillig orientierten Netzebenenscharen wahrscheinlicher zu machen. Die Reflexe wer-
den mittels eines Detektors registriert. Aus den auftretenden Reflexen und Winkeln
lassen sich Riickschliisse auf die Kristallstrukturen und Phasen der Probe zichen. Die
Auswertung der Daten erfolgt {iber einen Vergleich mit den sogenannten PDF-Dateien
(Powder-Diffraction-Files [57,94]). XRD-Messungen wurden regelméfig zur Kontrolle
der Schichtstruktur durchgefiihrt.

Profilometrie
Als Profilometer stand ein VEECO Dektak 8 zur Verfiigung [116]. Das Gerét verfiigt

iiber eine Auflésung fiir Oberflichenhéhen-Variationen von ca. 1 nm. Es wurde zur Be-
stimmung von Schichtdicken eingesetzt.
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Rasterkraftmikroskopie (AFM)

Als Rasterkraftmikroskop (engl. Atomic Force Microscope) stand ein AFM Autoprobe
CP-Research der Firma Thermo Microscope zur Verfiigung [14]. Die Messungen am AFM
wurden im Nicht-Kontakt-Modus (engl. Non-Contact-Mode oder Tapping Mode) durch-
gefiihrt. Das AFM wurde bei einer Cantilever-Frequenz der Groenordnung 250 kH [92]
betrieben. Es wurden iiblicherweise iiber eine Fliche von 5 x 5um? bei einer Aufls-
sung von 512 x 512 Pixeln gemessen. Zur Auswertung der Daten wurde die dem Gerét
beiliegende Software oder Gwyddion [48] verwendet.

Rasterelektronenmikroskop (SEM)

Alle mittels Elektronenmikroskopie [5,103] durchgefithrten Messungen in dieser Arbeit
wurden am ESEM (Environmental Scanning Electron Microscope) des Anwenderzen-
trums fiir Material- und Umweltforschung der Universitit Augsburg [7] durchgefiihrt. Es
handelt sich um ein XL30 ESEM FEG der Firma Fei [37,38]. Die maximale Elektronen-
Beschleunigungsspannung des Geréts liegt bei 30kV. Es sind Messungen im Hochvaku-
um und bei Wasserdampf-Hintergrund moglich. Der Wasserdampf-Hintergrund erlaubt
Messungen an nicht-leitenden Proben, da durch diesen die durch den Elektronenstrahl
aufgebrachten Ladungen abgefiithrt werden kénnen. Fiir die Untersuchungen in dieser
Arbeit wurde ausschliefllich der ESEM-Modus mit Back Scattered Electron-Detektor
(BSE-Detektor) verwendet. Im Probenraum wurde ein Wasserdampfdruck von 0,1 bis
0,3mbar eingestellt. In dieser Konfiguration war, aufgrund der Stérungen durch den
Wasserdampf, maximal eine 20000-fache VergroBlerung moglich.

Faraday-Messplatz

Der Faraday-Messplatz, welcher eine automatisierte Messung der Faraday-Rotation er-
moglicht ist in [77] detailliert beschrieben. Eine grafische Darstellung des Aufbaus findet
sich in Abbildung 7.16. Die Genauigkeit der Faraday-Rotations-Messung am Faraday-
Messplatz liegt bei 0,1° und ist zuverldssig tiber einen Wellenldngenbereich von 528 nm
bis 950 nm moglich.

Spektrale Ellipsometrie

Mittels spektraler Ellipsometrie [8] kénnen durch Reflexionsmessungen an Schichtsyste-
men zerstorungsfrei die Schichtdicken und die spektralen Brechungsindizes der einzelnen
Schichten bestimmt werden. Bringt man die Arme das Ellipsometers in horizontale Lage,
so sind zudem Transmissions- und Faraday-Rotationsmessungen moglich. Letztere beno-
tigen jedoch einen zusédtzlichen Magneten. Die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten
ellipsometrischen Untersuchungen wurden mit einem Spektral-Ellipsometer SE 850 der
Fa. Sentech [109] durchgefiihrt. Der Messbereich des Ellipsometers ist im Bereich von
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280 nm bis 1700 nm beliebig wéhlbar. Fiir Ellipsometrie-Messungen liegt der Winkel der
Arme zur Vertikalen bei 70° Das Auswerten der Daten und die Modellbildung erfolgt
mittels der zugehorigen Software.

Polarisations-Mikroskop

Fiir die Aufnahmen der Sensorschichten stand ein Zeiss Axio Imager fiir Polarisations-
mikroskopie [125] zur Verfiigung. Die Aufnahme der Bilder erfolgte mittels einer Digital-
kamera. Eine schematische Darstellung der Funktionsweise des Mikroskops findet sich
in Abbildung 7.1.

Strom-Spannungs-Luminanz-Messung

Um die Kennlinien einer OLED, bestehend aus Stromdichte- und Leuchtdichte-Verlauf,
bei vorgegebener Spannung messen zu konnen, wurde ein Keithley 2612 Dual-Source-
Meter [68] verwendet. Die Kennlinien der OLED wurden in einem Spannungsbereich von
-2V bis 6 V in Schritten von 0,1 V aufgenommen. Die Steuerung des Dual-Source-Meters

und die Messdatenerfassung erfolgt mittels eines PCs. Eine exemplarische Kennlinie
findet sich in Abbildung 6.27.

Winkelabhangige Emissionsmessung

Um die winkelabhéngige Emission einer OLED zu messen, wurde diese auf einem Dreh-
teller vor einem Spektrometer positioniert. Durch ein Verfahren des Drehtellers kann
nun ein winkelabhdngiges Spektrum der OLED aufgenommen werden. Alle Spektren
werden dann zu einem 2D-Bild der Emission zusammengesetzt. Die Messung kann dabei
mit oder ohne Halbkreisprisma erfolgen. Das Aufkleben eines Halbkreisprismas mittels
Index-Matching-Gels erlaubt die Messung der Emission ins Substrat. Ein Polarisator vor
dem Spektrometer erlaubt die Messung von s- oder p-polarisierter Emission. Beispiele
fiir Emissionsmessungen finden sich in Abbildung 6.29.

Lebenszeitmessung mittels Streak-Kamera

Die Lebenszeitmessungen in dieser Arbeit wurden mit einer Streak-Kamera von Hamma-
matsu Photonics [50] durchgefiihrt. Dabei wird die Emission einer Probe, beispielsweise
nach Anregung durch einen Laser oder einen Stromstof3, wellenldngen- und zeitaufgelost
vermessen. Im Anschluss daran kann die Messung angefittet und so die Lebenszeit der
Anregung bestimmt werden. Die Kamera arbeitet mit einer Messfrequenz von maximal
10Hz. Als Anregungsquelle wurde ein Stickstoflaser MNL 202 von Laser Technik Ber-
lin [74] mit einer Basiswellenliinge von 337,1 nm verwendet. Uber Farbstoffmodule kann
die Wellenlénge von 365 nm bis 950 nm eingestellt werden. Die Synchronisation von Puls
und Streak-Kamera-Messung erfolgt iiber einen Delaygenerator.
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A.2. Brechungsindizes und Emissionsspektren der verwendeten

Materialien
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Abbildung A.1.: Normierte Emissionsspektren von Algs und Ir(ppy)s.
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Abbildung A.2.: Brechungsindizes und Absorptionen der verwendeten Metalle.
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Abbildung A.3.: Brechungsindizes und Absorptionen von YIG, BIG und ITO, sowie von den
Substraten Si0y und BK7. Bei den Substraten wurde die Absorption gleich null gesetzt.
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Abbildung A.4.: Brechungsindizes und Absorptionen der verwendeten organischen Materialien.
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A.3. lonenabstande, -positionen und -winkel in YIG

In Tabelle A.1 sind die Ionenabsténde und in Tabelle A.2 die Ionenpositionen von YIG
zu finden. Die exakten Positionen der Ionen von YIG in der Einheitszelle sind in Tabelle

A3 angegeben.

Ton Nachbar-Ion | Anzahl Abstande [A}
0%~ y3+ 2 2,357 2,436
Fe3t [a] 1 2,017
Fe?t (d) 1 1,865

0%~ 9 2 x 2,692 2,789
2,837 2,976
2 x 3,005 | 3,146
Yy3- Fe3t [a) 4 3,46
Fe3t (d) 6 2 x 3,09 | 4x3,79
0?*~ 8 4 x 2,357 | 4 x 2,436
Fe3t [al Y3+ 2 3,46
Fe3t (d) 6 3,46
0%~ 6 2,017
Fe3t (d) y3+ 6 2 %309 | 4x 379
Fe3t [a 4 3,46
0%~ 4 1,865

Tabelle A.1.: Interatomare Abstinde der ndchsten Nachbarn in YIG [122].
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Konfiguration

Winkel

Fe3t [a] — 0?7 — Fe3T (d)

~ 0% — Y3 (Abstand Y3t — 0?7: 2426 A

02: 2,436 A

125,9°
101,5°

[a] )

[a] - 02 — Y3t (Abstand Y3+ — 0%7: 2357 A) | 104,3°
Fe3t (d) — 0?7 — Y3T (Abstand Y3 — )

(d) — 0%~ — Y3 (Abstand Y3+ — 0?7: 2357A) | 93,5°

123,0°

Y3 - 0% - Y3F 104,5°
Fe3t [a] — 0?7 — Fe3* [a] 147,2°
Fe3t (d) — 0%~ — Fe3T (d) 86,6 °
Fe3t (d) — 0%~ — Fe3T (d) 78,8°
Fe3t (d) — 0%~ — Fe3T (d) T4,7°
Fe3t (d) - 0%~ — Fe3t (d) 74,6°
Tabelle A.2.: Interatomare Winkel in YIG [122].
Y | Fe | Fe (0]
Oxidationsstufe +3 | +3 | +3 -3
Raumgruppenposition | 24c | 16a | 24d 96h
Sauerstoffkoordination | 8 6 4 -
x-Koordinate 0 0 0 |-0,0274
y-Koordinate 1/41 0 | 1/4 ] 0,0572
z-Koordinate /41 0 | 1/4 ] 0,1495

Tabelle A.3.: Position der Ionen von YIG nach [41,42, 122].
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