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Vorteilhafte Unordnung

Strukturelle Unordnung verbessert die Eigenschaften von Perowskiten

fur Solarzellen und Leuchtdioden.

David A. Egger

ine wichtige Aufgabe der Material-

forschung besteht darin, neue halb-
leitende Systeme zu entdecken, die als
zentrale Elemente in transformativen
Technologien wie Solarzellen und
Leuchtdioden zum Einsatz kommen
konnen. Dies soll zum einen helfen,
Sonnenlicht mit Solarzellen effizi-
enter und 6konomischer in elektrische
Energie umzuwandeln. Zum anderen
konnen neue Materialien, zusammen
mit einem mikroskopischen Verstand-
nis der priagenden physikalischen
Effekte, auch Tiiren zu ganz neuen
Technologien wie der Spintronik und
zur ultraschnellen Photonik 6ffnen.
Einem Team von Wissenschaftlern
ist es nun gelungen, einen moglicher-
weise entscheidenden Vorteil neuar-
tiger Perowskit-Kristalle gegeniiber
konventionellen Halbleitern zu ent-
decken: In diesen Materialien erweist
sich ein gewisses Maf§ an Unordnung
vorteilhaft fiir technologische Anwen-
dungen [1].

In den letzten zehn Jahren fand in
der Halbleiterphysik eine kleine Re-
volution statt, die auf die Entdeckung
halbleitender Perowskit-Kristalle fiir
Solarzellen und Leuchtdioden zu-
riickgeht. Perowskit bezeichnet eine
Klasse von Festkorpern, in denen die
Atome unterschiedlich geladen - als
Kationen und Anionen - in einem
charakteristischen Muster periodisch
im Raum angeordnet sind. Die hau-
figsten Vertreter dieses Strukturtyps
sind Oxide, also jene Festkorper,
in denen Sauerstoffatome die An-
ionen des Perowskits bilden. Die fiir
die Halbleiterphysik revolutionéren
Materialien sind sogenannte hybride
Halogenid-Perowskite, die 1978 erst-
mals detailliert charakterisiert wurden
[2]. Sie unterscheiden sich wesentlich
von den Oxiden, denn sie bestehen,
neben anorganischen Halogen-An-
ionen (den Halogeniden), auch aus
organischen Molekiilen - daher der
Zusatz ,,hybrid im Namen.
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Abb. 1

Strukturelle Unordnungen in hybriden Perowskit-Materialien modulieren die

lokale Konzentration von Ladungstragern, was niitzlich fiir Anwendungen wie Solarzellen

und Leuchtdioden sein konnte.

Im Vergleich zu den konventio-
nellen, technologisch wichtigen Halb-
leitern wie kristallinem Silizium oder
Galliumarsenid ist die Herstellung
erstklassiger Halogenid-Perowskite
vergleichsweise simpel. Fast scheint
es, als seien sie auf erstaunliche Weise
»immun" gegen all jene ,,Krankheiten',
welche konventionelle Halbleiterkris-
talle befallen kénnen und die deren
Eigenschaften fiir technologische
Applikationen negativ beeinflussen.
Dazu zédhlen vor allem kristalline
Verunreinigungen und strukturelle
Unordnung. Diese storen die durch
die Kristallperiodizitit gegebene Har-
monie der Ladungstrager elektrischen

Stroms, also der Elektronen und Lo-
cher. Aus diesem Grund verschlech-
tern sie in der Regel die optischen und
elektrischen Charakteristiken.

Ordnung versus Unordnung

Eine Reihe von Studien der letzten
Jahre zeigte, dass Perowskite eine be-
sonders ausgepragte strukturelle und
dynamische Unordnung aufweisen.
Das liegt unter anderem daran, dass
sie mechanisch vergleichsweise weich
sind: Es kostet verhéltnisméaflig wenig
Energie, die Kristallatome aus deren
Gleichgewichtspositionen zu ver-
schieben. Dadurch fiihren diese bei
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Raumtemperatur sehr ausgeprigte,
anharmonische Schwingungen aus.
Theoretische Berechnungen zeigten,
dass die ausgepragten dynamischen
Unordnungseffekte {iberraschender-
weise zu den ausgezeichneten op-
tischen Eigenschaften der Perowskit-
Kristalle beitragen [3].

Die jingsten Experimente eines
internationalen Teams rund um die
Emmy-Noether-Forschungsgruppe
von Felix Deschler belegten nun, dass
eine erhohte strukturelle Unordnung
der Halogenid-Perowskite, welche die
Periodizitdt des Kristallgitters stort
und damit die optischen und elekt-
rischen Eigenschaften negativ beein-
flussen sollte, diese paradoxerweise
gar verbessert [1]. Um dies zu demons-
trieren, verdnderten die Forscher die
lokale strukturelle Unordnung der
eingesetzten Perowskite mittels ver-
schiedener Perowskit-Legierungen.
Solche Legierungen wurden in den
letzten Jahren vermehrt fiir hocheffi-
ziente Solarzellen vorgeschlagen [4],
wenngleich es bis dato nicht gelungen
war, die Ursache der positiven Effekte
ganzlich aufzuklaren.

Die Experimente zielten darauf
ab, die Verteilung und Dynamik der
durch Licht angeregten Ladungstrager
zu vermessen. Diese Informationen
lielen sich gewinnen aus einer Kom-
bination aus zeitaufgeloster optischer
Spektroskopie und einer Abbildung

Kurzgefasst

der lokalen Verteilung der optischen
Bandliicke. Letztere wurde wiederum
mit Ergebnissen aus Transportmes-
sungen und theoretischen Berech-
nungen verkniipft.

Auf diese Weise gelang es zu zei-
gen, dass die optische Bandliicke in
strukturell ungeordneten Perowskit-
Legierungen lokal moduliert wird.
Dies sorgt dafiir, dass sich die an-
geregten Ladungstrager raumlich
im Material konzentrieren kénnen
(Abb. 1). Die daraus resultierende
lokal erhohte Konzentration an La-
dungstrigern reduziert die negativen
Folgen von Storstellen und Defekten
tiir die elektrischen und optischen
Eigenschaften. Somit verbessert ein
gewisses Maf} an struktureller Unord-
nung in Perowskit-Kristallen deren
Charakteristiken fiir technologisch
wichtige Anwendungen.

Diese Ergebnisse erméglichen
einen neuen Blickwinkel auf die Fa-
brikation hochwertiger Materialien
tir Solarzellen und Leuchtdioden.
Bisher war man davon ausgegangen,
dass moglichst geordnete und reine
Verbindungen herzustellen sind, was
meist sehr aufwéndig ist. Die neuen
Ergebnisse legen nahe, dass ein ge-
wisser Grad an Unordnung die Leis-
tungsfahigkeit der Perowskite sogar
steigert. Dies kdnnte zu neuen
Stofirichtungen im Auffin-

den verbesserter Kristalle ,——

~

Schnell wachsende Schwarze Locher
Schwarze Locher, die milliardenfach schwe-
rer sind als unsere Sonne, finden sich bereits
im jungen Universum. Einige dieser Objekte
entstanden schon wenige hundert Millio-
nen Jahre nach dem Urknall im Herzen ihrer
Wirtsgalaxie. Nun konnte im Rahmen des
Projekts REQUIEM erstmals gezeigt werden,
dass fiir das schnelle Wachstum der Schwar-
zen Locher ausgedehnte und tberraschend
dichte Wasserstoffwolken verantwortlich
sind, welche die Wirtsgalaxie umhiillen. Mit
dem Spektrographen MUSE am Very Large
Telescope der ESO detektierte die internatio-
nale Kollaboration das rotverschobene cha-
rakteristische Leuchten des Wasserstoffs. Sei-
ne Geschwindigkeitsverteilung zeigte, dass
das Gas zum Zentrum der Galaxie stromt und

das Schwarze Loch mit Masse fiittert.

E. P. Farina et al., Ap] 887,196 (2019)
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Ultraschnelle Radiolyse

Die Radiolyse von Wasser zum reaktions-
freudigen Hydroxyl-Radikal OH und einem
Hydronium-lon H;0* ist ein extrem schnel-
ler Prozess: Nur 50 fs vergehen, bis ein io-
nisiertes Wassermolekiil ein Proton an ein
benachbartes Molekiil abgibt. Nun ist es erst-
mals gelungen, diesen physiko-chemischen
Prozess sichtbar zu machen. Dazu nutzte ein
internationales Wissenschaftlerteam den
Rontgenlaser LCLS am kalifornischen For-
schungszentrum SLAC, der Belichtungszeiten
von nur 30 fs ermdglicht. Sie beobachteten,
wie sich dem ionisierten Wassermolekiil die
Nachbarn anndhern und ihre reaktionsfreu-
dige Seite zudrehen, bis es zum Protonen-
transfer kommt. Die Ergebnisse helfen u.a.,
besser zu verstehen, wie im Kérper Schaden
durch ionisierende Strahlung entstehen.

Z.-H. Loh et al., Science 367, 179 (2020)
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fithren. Unter anderem kénnte man
damit versuchen, Antworten auf of-
fene Fragen fiir neuartige Perowskit-
Legierungen zu finden, die einer
praktischen Anwendbarkeit dieser
Materialien derzeit noch im Weg ste-
hen: Wie lésst sich die Verwendung
giftigen Bleis minimieren oder deren
Stabilitit gegeniiber Wasser maximie-
ren? Uberdies sind die Ergebnisse aus
wissenschaftlicher Sicht hochinteres-
sant, da sie neue Denkméglichkeiten
eroffnen, um den tiefergreifenden Zu-
sammenhang zwischen struktureller
oder dynamischer Unordnung und
opto-elektronischen Eigenschaften
dieser Halbleiterkristalle physikalisch
zu ergriinden.
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Das ionisierte Wassermolekiil, gekennzeich-
net durch ein leeres Elektronenorbital (blau),
gibt ein Proton (grau) an einen Nachbarn ab.
Sauerstoffatome sind rot dargestellt.
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