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The most exciting phrase to hear in
science, the one that heralds new dis-
coveries, is not “Eureka!” (I found it!)

but “That’s funny ...”
— IsAAC ASIMOV
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Abkiirzungen

AFM
cw
FWHM
GS

PL

QP
SNOM

SNR
SQD
TEM
Typ A-QP
Typ B-QP
Typ I-QP

Typ I1-QP

ww

Atomkraftmikroskop(ie) (engl.: ATOMIC FORCE MICROSKOP(Y))
Dauerstrich (engl.: CONTINOUS WAVE)

Halbwertsbreite (engl.: FULL WIDTH HALF MAXIMUM)
Grundzustand (engl.: GROUND STATE)

Photolumineszenz

Quantenpunkt(e)

Nah-Feld-Mikroskopie (engl.: SCANNING NEAR-FIELD OPTICAL
MICROSCOPY)

Signal-Rausch-Verhéltnis (engl.: SIGNAL TO NOISE RATIO)
einzelne Quantenpunkt(e) (engl.: SINGLE QUANTUM DOT(S))
Transmissions-Elektronen-Mikroskop(ie)

kleine Quantenpunktklasse mit durchschnittlich 5 nm Hdéhe

grofe Quantenpunktklasse mit durchschnittlich 19 nm Hohe
klassische Bandstruktur mit confinement fiir Elektronen und Lo-
cher

nicht-klassische Bandstruktur in der nur ein Ladungstrigertyp
innerhalb des Quantenpunktes lokalisiert ist

Wechselwirkung

v



Kapitel 1

Einleitung

Halbleiterquantenpunkte sind leicht in Volumenhalbleiter integrierbare mesoskopi-
sche Atome. Diese nulldimensionalen Strukturen haben, als Festkérper mit atom-
dghnlicher Zustandsdichte, grofstes Interesse auf sich gezogen. Sie werden als mog-
licher effizienter Ersatz fiir andere quantendimensionierte Heterostrukturen in der
Anwendung bei optoelektronischen Bauelementen gehandelt.

1,7 |
e

2D 1D
Quantenfilm Quantendraht Quantenpunkt

Abbildung 1.1: Die sukzessive Einschrankung der Ladungstrigerbewe-
gungsfreiheit durch Reduzierung der rdumlichen Dimensionen.

Niederdimensional heifst, dafs durch die Beschrinkung der Ladungstréiger in min-
destens einer Raumrichtung eine deutliche Verdnderung der elektronischen Eigen-
schaften gegeniiber dem Volumenhalbleiter eintritt. Als eingeschrinkt bezeichnet
man einen Ladungstriger, wenn die Halbleiterstruktur Abmessungen in der Gro-
Kenordnung der de Broglie Wellenlédnge oder des Bohrschen Radius’ eines Exzitons
aufweist:

h

A roglie — — /= 1.1

Brosie = T 4
. Amege, B>

CLB = W (12)

Fir InP ergibt sich ein fiir die meisten Halbleiter typischer Wert von aj = 10 nm.
Durch die dreidimensionale Einschrankung ergeben sich nicht nur vollkommen
andere Energieeigenwerte innerhalb der niederdimensionalen Halbleiter und gegen-
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2 Kapitel 1. Einleitung

iiber dem Volumenhalbleiter, auch die Zustandsdichte erfiahrt einen deutlichen Wan-
del. Wéahrend der Volumenhalbleiter noch eine wurzelférmig von der Energie abhén-
gige Zustandsdichte zeigt, erscheinen mit weiterer Reduzierung der Dimensionen, in
der sich die Ladungstrager frei bewegen kénnen, zunédchst eine stufenférmige (2D,
Quantenfilm), dann eine zu \/LE proportionale Zustandsdichte mit deutlicher Uber-
hohung bei den Eigenenergien (1D, Quantendraht) und fiir den Fall maximaler Ein-
schrankung (0D, Quantenpunkt) eine J-férmige Zustandsdichte.

Zu erwarten ist also eine atoméhnliche Schalenstruktur der moglichen energeti-
schen Zusténde.

1.1 Einzelne Quantenpunkte

In letzter Zeit haben sich Perspektiven auf eine Generation neuartiger Bauele-
mente aufgetan, die sich der Erforschung der spezifischen Eigenarten einzelner
Quantenpunkte (QP’s) widmen. Beispiele hierfiir sind die Gebiete der Quanten-
Kryptographie [1] und des Quanten-Computings [2].

Zur Realisation bendtigt man Einzelphotonemitter, also Bauteile, mit deren Hil-
fe man genau ein Photon definierter Wellenldnge exakt zum gewiinschten Zeitpunkt
erzeugen kann. Diese Bauelemente basieren auf einzelnen, isolierten Quantenpunk-
ten.

Deshalb konzentrieren sich die Hauptanstrengungen auf dem Gebiet der QP-
Forschung auf das Verstédndnis und die Kontrolle der Einzel-Quantenpunkt (SQD:
single quantum dot) -Eigenschaften. Das Studium der Phasenrelaxation [3], der spek-
tralen Diffusion [/] und der Ladungstriger-Ladungstrager-Korrelation [5,6,7,8,9] be-
findet sich zur Zeit im Aufmerksamkeitsfokus der QP-Grundlagenforschung.

Hinzu kommt, daf die bisher hergestellten, auf Quantenpunkten basierenden
Bauelemente, nicht die erwarteten phantastischen Eigenschaften, wie z.B. weitge-
hende Temperaturunabhéangigkeit, aufweisen. Den Grund dafiir sieht man in den
noch nicht vollstandig verstandenen Relaxations- und Rekombinationsmechanismen.

Deshalb richtet sich das Hauptaugenmerk dieser Diplomarbeit auf die Untersu-
chung der angesprochenen Prozesse. Als geeignetstes Untersuchungsobjekt hierfiir
bieten sich einzelne, isolierte Quantenpunkte an. So sollten sich die grundlegenden
Eigenschaften unverfélscht feststellen lassen.

1.2 Uberblick

Die Gliederung dieser Diplomarbeit ist typisch da bewéhrt:

Im hieran anschliefsenden Kapitel wird dem Leser ein minimaler, dennoch nétiger
Einblick in die dieser Arbeit zugrundeliegenden THEORETISCHE GRUNDLAGEN ge-
geben. Zusammengetragen sind hier Entstehungsweise, sowie erwartete Eigenschaf-
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ten von Quantenpunkten, soweit auf sie im weiteren Verlauf der Arbeit zuriickge-
griffen werden muf.

Genaueres zur Probe, auf der die Diplomarbeit basiert, und zum experimentel-
len Aufbau erfahrt man anschliefsend im Kapitel EXPERIMENTELLES. Es wird dort
auf den Grundgedanken und auf trickreiche Details in der Zusammenstellung der
Mefapparatur eingegangen.

Der experimentelle Teil der Diplomarbeit léft sich in zwei Mefitypen separie-
ren. Aufgrund der unterschiedlichen zugrundeliegenden Mefiprinzipien und Zielset-
zungen werden sie in jeweils eigenen Kapiteln behandelt. Sowohl der Abschnitt
MESSUNGEN: DAUERSTRICH-PHOTOLUMINESZENZ als auch der Teil MESSUNGEN:
ZEITAUFGELOSTE PHOTOLUMINESZENZ sind sinngeméfs noch einmal nach der Wahl
der Mefiparameter untergliedert.

Wie auf diese Diplomarbeit folgende Untersuchungen aussehen konnten, welche
Fragen noch offen sind und welche Moglichkeiten sich mit den Ergebnissen dieser
Arbeit ergeben, soll das Kapitel AUSBLICK kurz beleuchten.

Eine Essenz der Ergebnisse findet man im Kapitel ZUSAMMENFASSUNG. Es wer-
den die wichtigsten Schlufsfolgerungen der beiden Mefskapitel noch einmal aufgegrif-
fen.






Kapitel 2

Theoretische Grundlagen:
Quantenpunkte

2.1 Selbstorganisiertes Wachstum

Eine Moglichkeit Quantenpunkte herzustellen ist die Strukturierung mittels lithogra-
phischer Methoden und anschlieenden Atzschritten. Die jedoch weitaus geeignetere
Methode ist die des selbstorganisierten Wachstums. Hierbei werden jedoch auch vie-
le Defekte und nichtstrahlende Rekombinationszentren erzeugt, so daf im Hinblick
auf optoelektronische Bauteile dieses Verfahren primér nicht in Frage kommt.

- 1211 nm
£.05 nm

1000 nm ™ Y .-
4 - 0 nm
i, ; 4 : =100 P

Abbildung 2.1: Atomkraftmikroskopaufnahme von im selbstorganisier-
ten Wachstum hergestellten Quantenpunkten. Die Flachendichte betragt
ca. 10%m?.

Beim selbstorganisierten Wachstum wird auf das Barrierenmaterial - im vorlie-
genden Falle GalnP - nicht gitterangepafstes InP in einer nur wenige Monolayer
dicken Schicht erzeugt, der sogenannten Benetzungsschicht (engl.: wetting layer).
Die Dicke des Monolayers wird durch den Wert der Oberflachendiffusion und durch
die Verspannungsenergie bestimmt. Beide sind stark orientierungsabhangig.

Die ECS-Theorie (equilibrium crystal shape = Gleichgewichtskristallform) der
Thermodynamik macht die Vorhersage, daf ein makroskopischer Einschlufs mit fe-
stem Volumen im thermodynamischen Gleichgewicht die Form einnimmt, die die
freie Oberflachenenergiec minimiert ([10]). Dies fithrt dazu, daf sich ab einer gewis-

5



6 Kapitel 2. Theoretische Grundlagen: Quantenpunkte

sen Schichtdicke aus der Wetting-Layer kleine Erhebungen (Inseln) bilden. Auch die
Verspannung innerhalb der Inseln wird durch diesen Vorgang reduziert. Fine weitere
Triebfeder zur Agglomeration.

Ebenso wird die Bildung einer Quanteninsel aus einem Film von einer Anderung
der elastischen Energie (AE}, < 0) und der Oberfliche (AA < 0) begleitet.

elastic
An den Grenzflichen zum Volumenfestkorper, dem Barrierenmaterial, besteht aber
noch immer eine Zwangsanpassung an die jeweils andere Gitterkonstante, wobei
das Barrierenmaterial deutlich weniger verspannt ist, als das des Quantenpunktes

(detaillierter in [10] Kapitel 5.1.2.1).

=y
)t

FvdM VW SK

Abbildung 2.2: Schematische Diagramme der drei moglichen Wachs-
tumsmodi: Frank van der Merve (FvdM), Volmer-Weber (VW), Stranski-
Krastanov (SK)

Der sogenannte Stranski-Krastanov-Wachstumsmodus ist ein Mischform aus dem
Frank van der Merve- (FvdM) und dem Volmer-Weber-Modus (VW). Zunéchst er-
folg ein Wachstum nach FvdM, bis ab einer bestimmten kritischen Schichtdicke dp,.;;,
wenn die Summe aus Grenzflichenenergie und Oberflachenenergie der wetting layer
grofer als die Oberflachenenergie der Pufferschicht wird, die Ausbildung der Quan-
tenpunkte im VW-Modus beginnt.

Der ausschlaggebende Term ist hierbei die Grenzflichenenergie, in der sich die
Verspannung widerspiegelt.

2.2  Verspannung

Ein Vergleich von zwei- bis hin zu nulldimensionalen Strukturen zeigt, daf die Bar-
riere um einen Quantenfilm (2D) herum durchgehend unverspannt ist, wihrend fiir
einen Quantendraht (1D) die Verspannung in der Barriere mit =2 und fiir einen
Quantenpunkt (0D) gar mit r~3 abnimmt. Wie man in Abbildung 2.3 anhand des
Verlaufes der Linien gleicher Verspannungsenergie gut erkennen kann, befindet sich
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die gesamte Storungsenergie fiir 0D-Systeme aufserhalb des Quantenpunktes, wéh-
rend sie fiir 2D-Systeme innerhalb des Quantenfilmes gespeichert ist. Dieser fun-
damentale Unterschied wird wichtig, wenn man Strukturen betrachtet, in denen
Quantenpunkte immer mit einem Quantenfilm (der wetting layer) koexistieren. Die
wetting layer selbst wird nur in unmittelbarer Umgebung des QP beeinflufst.

z/lh

z/h

Abbildung 2.3: Simulationen der Verspannung an einem pyramidalen
Quantenpunkt (aus [10])

Das Konzept der Minderung der freien Oberflachenenergie erklart zwar die Aus-
bildung der Quanteninseln, aber sie kann die Grofe dieser nicht vorhersagen. Dazu
braucht man die Modelle der intrinsischen Oberflichenverspannung sowie der Ka-
pillareffekte in Festkorpern.

Die Oberflichenverspannung an einem Festkorper besitzt sein Analogon in der
Oberflachenspannung einer Fliissigkeit. Der Unterschied besteht darin, daf eine
Fliissigkeit, wenn sie gedehnt wird, eine Oberfliche ausbildet, die strukturell der
urspriinglichen gleicht: die Atome bzw. Molekiile bewegen sich dementsprechend in-
nerhalb des Volumens. Das Volumen bleibt dabei unverandert. Der Grund hierfiir
ist die Inkompressibilitat von Fliissigkeiten.
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Wird jedoch eine Kristalloberfliche gedehnt, &ndert sich der Abstand der Ato-
me zueinander und damit die Eigenschaften der Oberflidche selbst. Die linearisierte
Anderung der Oberflichenenergie (durch eine Dehnung verursacht) wird als Integral
iiber die Oberflache geschrieben:

/Tag(ﬁl)a?a/g dA (2.1)

wobei 7,4 der intrinsische Oberflachenverspannungstensor ist und nur in der Ober-
flachenebene (o, 5 = 1,2) nichtverschwindende Komponenten hat. Der intrinsische
Oberflachentensor kann entweder positive (tensile), oder negative (kompressive)
Werte annehmen. Tensile Verspannung entsteht durch Aufweitung der Gitterkon-
stante und der daraus resultierenden Neigung zur Kontraktion, wihrend kompressive
Verspannung durch Verringerung der Gitterkonstanten entsteht. Die Gitterkonstante
von InP ist mit 0,587 nm um 3,7% grofser als die von GalnP, dem Barrierenmaterial,
mit 0,566 nm. Somit wird das InP-Gitter gestaucht; es ist kompressiv verspannt.

Die Anderung der Oberflichenenergie aufgrund der Verspannung (siche Formel
2.1) weist auf eine Verbindung zwischen Oberflacheneffekten und verspannungsver-
ursachten Phanomenen hin. Die Abhéngigkeit der freien Oberfléchenenergie von der
Verspannung kann als verspannungsinduzierte Renormalisierung der freien Oberfla-
chenenergie betrachtet werden.

2.2.1 Einflul} auf die Bandstruktur

Durch die Verspannung kommt es zu einer Anderung der Gitterkonstanten und
zusétzlich zu einer Reduktion der Kristallsymmetrie. Dadurch ergibt sich eine ver-
anderte Bandliicke und die Entartung wird aufgehoben.

Allgemein iRt sich die verspannungsbedingte Anderung der Bandstruktur als
Produkt aus den Verspannungskomponenten (g;;) und dem hydrostatischen Defor-
mationspotential (acy; C fiir Leitungsband und V fiir Valenzband) schreiben. So
gilt zum Beispiel fiir das Leitungsband:

(5Ef1 = ac(Egy +Eyy + €22) (2.2)

Typische Werte fiir Deformationspotentiale liegen zwischen einem und zehn Elek-
tronenvolt. Durch sie wird der Betrag der Bandstrukturbeeinflussung festgelegt, wel-
cher in die Berechnungen der grundlegenden Materialeigenschaften eingeht 11,12,

|. Selbst ein Ubergang vom direkten zum indirekten Quantenpunkt kann durch
Verspannungseffekte hervorgerufen werden ([11]). Wie sich Form und Komposition
der Quantenpunkte auf das Spektrum auswirken, wird unter anderem in [15] und in
[16] im Detail untersucht.
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2.3 Coulomb-Wechselwirkung

Eingeschlossene oder in ihrer Bewegungsfreiheit eingeschrénkte (engl.: confined) La-
dungstrager, Elektronen wie Locher, wechselwirken miteinander iiber die Coulomb-
wechselwirkung:

1 4iq;

Wil 1) =
i (Fis T5) de,eg | T — 1y

(2.3)

Fiir den Fall ¢; = —gj, also fiir ein Elektron-Loch-Paar, wird ein Ezziton gebildet
und es erfolgt eine Absenkung der Energie des Gesamtsystems. Die Ladungstréager-
bewegung beeinfluftt durch die Coulombwechselwirkung nicht nur das Energiespek-
trum des Systems, sondern auch die Oszillatorstéirke der Ubergiinge, so daf sich die
Ladungstréigerlebensdauern andern.

Das elektrische Feld der Ladungstrager reicht weiter in die Barriere hinein als
deren Wellenfunktion, so erklért sich die groke Bedeutung der Coulombwechselwir-
kung vor allem in niederdimensionalen Halbleiterstrukturen. Gerade die Elektron-
Elektron-Wechselwirkung innerhalb schwach mit Elektronen bevélkerter Quanten-
punkte hat drastische Auswirkungen auf die statischen und dynamischen Trans-
porteigenschaften. Die bekanntesten Beispiele hiefiir sind die sogenannte Coulomb-
Blockade [17] und die Auger-Relaxation [18,19,20,21,22].

Wenn die Grundzustidnde eines Quantenpunktes jeweils durch ein Elektron und
ein Loch besetzt sind, bildet sich automatisch ein Exziton. Die exzitonische Bin-
dungsenergie in einem QP ist definiert als die Differenz der Eigenenergien der Hamil-
tonoperatoren mit und ohne Coulombwechselwirkung. Es wird zwischen drei Confi-
nement Regimes unterschieden:

Im STRONG CONFINEMENT REGIME erbringen die Coulombeffekte - also der Ein-
flult der Coulombwechselwirkung zwischen Elektron und Loch - nur kleine
Korrekturen zur normalen Quantisierungsenergie. Wenn E¢ die Coulombaus-
tauschenergie und AFE, und AF), die Ladungstréagersublevelseparationsenergi-
en sind, gilt: AE, > FEqo, AE, > E¢
Die Elektronen- und Lochwellenfunktionen sind im wesentlichen unkorreliert.
Ein typisches Beispiel ist ein kleiner QP, dessen Radius geringer als der Exzi-
tonenradius des Volumenhalbleiters ist.

Die Oszillatorstiarke im strong confinement regime f;° reicht bei einem durch-
schnittlichen QP-Zentrum-zu-QP-Zentrumsabstand von etwa 2/5 des exzitoni-
schen Bohrradius [10] nur im Ensemble an die eines Quantenfilmes ( f7*) heran.
Die geringe Oszillatorstarke fiithrt zu langen im Bereich einiger Nanosekunden
liegenden Ladungstragerlebensdauern.

Genau das Gegenteil gilt fiir das WEAK CONFINEMENT REGIME. Hier ist der Ex-
zitonenradius kleiner als der des QP. In diesem Falle bilden Elektronen und
Locher Paare, deren Massenzentrumsbewegung durch das Einschlufspotential
(Egc) quantisiert wird. Die relative Ladungstrégerbewegung wird durch die



10 Kapitel 2. Theoretische Grundlagen: Quantenpunkte

langreichweitigere Coulombwechselwirkung (Eco,—ww ) dominiert. Die Reich-
weiten (L,) verhalten sich wie folgt zu den Energien:

1 1
EQC ~ ﬁ und EC’ou—WW ~ L_Z (24)

Dann gilt: AE,., AE, > E¢.

Der Zuwachs an Exzitonenbindungsenergie durch die Beschrankung ist mar-
ginal; die Bindungsenergie ist durch die Rydbergenergie gegeben:

2
Ju! e
Er=FE% = "— 2.5

R X op? (47rer€0> (2:5)

Die Oszillatorstérke sinkt fiir hohere Ubergiinge, steigt aber mit anwachsender
Quantenpunktgrofe (im Rahmen der Dipolndherung). Die resultierenden Le-
bensdauern verhalten sich, zumindest fiir die Nahrung durch quantum disks,
umgekehrt proportional zum Volumen der Scheiben: 771 oc V.

Grundsétzlich zeigen Modellrechnungen [10], daf hinreichend dimensionierte
Quantenpunkte eine deutlich kiirzere strahlende Lebensdauer bei Raumtem-
peratur haben, als sie mit Quantenfilmen des selben Materials erreicht wer-
den. Zudem ist die Lebensdauer in Quantenpunkten temperaturunabhéngig,
so lang die Quantisierungseffekte stark genug sind, sprich, der Abstand der
QP-Zusténde grofser als kgT ist, und zuséatzlich die Lokalisierungsenergie hin-
reichend grof gegen kpT ist, um einen thermischen Verlust (thermal escape)
der Ladungstriager aus dem QP zu vermeiden.

Fiir den Fall, dakk AE, > Ec > AE),, wurde das INTERMEDIATE CONFINEMENT
REGIME eingefiihrt. Diese Situation erwéchst zumeist aus der Tatsache, daf
Elektronen und Locher unterschiedliche Massen haben. Die Energie der Locher
wird nun durch das elektrostatische Potential der Elektronenorbitale quanti-
siert.

Typischerweise werden III-V-Verbindungshalbleiter dem strong confinement
regime zugeordnet, jedoch handelt es sich bei der vorliegenden Probe
(InP/Gag5IngsP) um Typ II-Quantenpunkte. Die Exzitonen in der vermessenen
Probe unterliegen somit dem weak confinement regime.

2.4 Energieniveaus und Spektren

Die Lage der Energieniveaus wird durch viele Faktoren beeinflufst. Zusétzlich zur
Quantisierung durch die geometrische Einschrankung der Ladungstréger in Nano-
strukturen kommen noch Niveauverschiebungen durch Verspannung (strain), durch
Coulombwechselwirkungen und natiirlich durch die Komposition, wobei diese schon
zum Teil in die Verspannung eingeht. Die Lebensdauer eines exzitonischen Zustands
wird durch die Oszillatorstirke des Ubergangs bestimmt.
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2.4.1 Einzelne Quantenpunkte

Das Spektrum eines einzelnen Quantenpunktes definiert sich durch die moglichen
Ubergéinge. Aufgrund seiner J-formigen Zustandsdichte erwartet man ein Spektrum
mit einzelnen scharfen (diskreten) Linien fiir jeden erlaubten Ubergang. Deren Lage
soll von der Quantisierung durch die rdumliche Begrenzung in allen Raumrichtungen
und eventuellen Verschiebungen durch Verspannung und Wechselwirkung mit ande-
ren Teilchen (z.B. Ladungstriager, Multiexzitonen, geladene Exzitonen) abhéngen.

Nun muf man die Dipolschwingung, die zur spektralen Linie fiihrt jedoch als
einen geddmpften harmonischen Oszillator mit endlicher Dampfung verstehen (Ab-
bildung 2.4). Bei der Fouriertransformation der einhiillenden Exponentialfunktion
vom Ortsraum in die Frequenzdoméne erhéilt man eine Lorentzkurve, deren Breite
von der Dampfungskonstante abhéngt.

A

A (a) (b)

Abbildung 2.4: Der Erwartungswert eines einzelnen Quantenpunktes ist
eine Lorentzlinie (b). Diese ist die Fouriertransformierte der einhiillenden
Exponentialfunktion (geddmpfter Oszillator (a)). Ndhere Erlduterung im
Text.

Experimentell spielt die Linienbreite eine grofte Rolle, da man nur bei energetisch
entsprechend gut auflésenden Mefapparaturen die real auftretende Linienbreite be-
stimmen kann. Sie liegt bei Werten deutlich kleiner als 1 meV (Halbwertsbreite).

Man unterscheidet in homogene Linienverbreiterung und in inhomogene, die ihre
Ursache in der Vielzahl der Emitter hat. Ein einzelner Quantenpunkt sollte also
ausschlieflich homogene Verbreiterungsmechanismen aufweisen.

Als ersten homogener Verbreiterungsmechanismus fiihre ich die quantenmecha-
nische Energie-Zeit-Unschérfe auf. Durch sie ergibt sich eine prinzipielle Limitierung
der Linienbreite I' iber die strahlende Lebensdauer 7:

h
'~ —. (2.6)
T

Damit erhélt man fiir eine typische Lebensdauer von 7 = 300 ps eine relative geringe
Linienverbreiterung von I' = 2,2 ueV.
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Gerade im Rahmen dieser Arbeit zeigte sich zudem die Wichtigkeit zweier weite-
rer Linienverbreiterungsmechanismen. Die Ladungstriger-Exziton-Wechselwirkung
und der Einflut geladener Quantenpunkte auf das Spektrum wird aber an spéaterer
Stelle im Rahmen der Vorstellung der Mefsergebnisse detailliert besprochen.

FEine weitere Folge der Beschrankung in allen Raumrichtungen ist das Verschwin-
den der Temperaturabhingigkeit der Linienbreite, wie man sie fiir héherdimensio-
nale Systeme (1-3D) beobachtet. Durch das Wegfallen der aus Volumenkristallen
bekannten Bdnder aufgrund der J-formigen Zustandsdichte ist auch eine Variation
der Energielage durch Intrabandiibergénge gering bzw. nicht vorhanden.

2.4.2 Quantenpunktensemble

In einem Quantenpunktensemble weist jeder einzelne QP unterschiedliche, fiir die
Bandstruktur - und damit fiir das Spektrum - entscheidende Eigenschaften auf,
wie z.B. Grofe, Form oder Verspannung. Dies fiihrt zur sogenannten inhomogenen
Linienverbreiterung im optischen Spektrum.

A

Intensitat

Wellenlange

Abbildung 2.5: Die Einhiillende der spektralen Linien in einem Quan-
tenpunktensemble ist eine Gaulsfunktion. Diese folgt aus der statistischen
Grofken- bzw. Volumenverteilung der Quantenpunkte im Ensemble wie sie
in Abbildung 3.7 dargestellt ist.

Die inhomogene Linienverbreiterung beruht hauptséachlich auf der Gréften- bzw.
Volumenverteilung der Quantenpunkte im Ensemble. Man nimmt eine Gaufivertei-
lung um ein Mittelwertsvolumen mit einer Standardabweichung von diesem Volumen
an. Diese Annahme kann durch AFM-Bilder &hnlich dem in Abbildung 2.1 bestétigt
werden.

Statt der beim einzelnen QP erwarteten Lorentz-formigen Linie fiir jeden op-
tischen Ubergang im Spektrum, sollte also eine Reihe von Lorentzkurven (Peaks)
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zu sehen sein, deren energetische Lage vom QP-Volumen abhéngt. In der Envelo-
pefunktion, einer Gaufskurve, spiegelt sich die statistische Groéfenverteilung wider,
wobei das Maximum bei der spektralen Linie des Durchschnittsvolumens liegt (siehe

Abbildung 2.5).

Ein weiterer Mechanismus der inhomogenen Linienverbreiterung, der aber un-
abhéngig von den rdumlichen Dimensionen des QP ist, ergibt sich durch lokale
Fluktuationen in der Materialkomposition. Da sich jedoch hierbei der Betrag der
Bandliicke F, verandert, wird mit dem Grundniveau auch die Lage der angeregten
Niveaus parallelverschoben, unabhéngig von deren Ordnung n.

Bei grofer rdumlicher Ndhe zweier oder mehrerer Quantenpunkte zueinander
kommt es zudem haufig zu elektronischer Kopplung. Dabei kann die Wechselwir-
kung durch den Wellenfunktionsiiberlapp oder durch die Coulombwechselwirkung
vermittelt werden.

2.5 Relaxationsmechanismen

Da in typischen optischen Experimenten mit Halbleiter-Quantenpunkten meist eine
Anregung von Ladungstrigern in das Quasikontinuum der Barriere (Volumenhalblei-
ter) oder zumindest in die hoheren angeregten Zustande des Quantenpunktes erfolgt,
bedarf es verschiedener Relaxationsprozesse, um eine strahlende Rekombination in-
nerhalb des QP’s beobachten zu konnen.

Die Rahmenbedingungen werden dabei von den beiden physikalischen Prinzipien
der Energie- und der Impulserhaltung festgelegt. Nur bei Erfiillung beider Forde-
rungen ist eine Relaxation oder auch Rekombination moglich.

Prinzipiell kann man den Relaxationsprozef in zwei Vorgénge unterteilen: zu-
néchst die Relaxation aus dem Quasikontinuum der Barriere in den QP und danach
das Streuen von einem energetisch hohergelegenen Niveau in ein tieferliegendes. Um
den zuvor angesprochenen strengen Erhaltungsregeln von Energie und Impuls nach-
zukommen, mufs {iberschiissige Energie und Impuls an andere Teilchen abgegeben
werden. Dies konnen Phononen oder andere Ladungstrager sein.

Daraus folgt schlieklich, dak die Relaxationsrate stark von der Dichte der End-
zustande und von der Anzahl der Streupartner im System abhéngt.

2.5.1 Phononische Relaxation

In Volumenhalbleitern geht die Relaxation schnell, auf einer Zeitskala von wenigen
Pikosekunden, und hauptséchlich unter Emission von Phononen vonstatten, bis die
verbliebene Uberschufienergie beziiglich des Grundzustandes kleiner als die eines
longitudinal-optischen (LO) Phonons ist [23,11]. Erst dann werden andere Relaxa-
tionsmechanismen wie Deformationspotential- oder piezoelektrische Streuung bend-
tigt. Deren Relaxationszeiten sind um Grofenordnungen langer (~100 ps). Aufgrund
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der parabolischen Energiedispersionsrelation ist die Einhaltung der Impulserhaltung
in Volumenhalbleitern kein hemmender Faktor.

A

E

Abbildung 2.6:

Schema der Phononendispersi-
onsrelation des untersuchten Ma-
terialsystems mit Werten aus [24].

~ 23 meV
~ 41 meV

T ~9 meV ‘

k T,
/a

Aber die Ladungstrager-Phonon-Wechselwirkung ist stark von der Dimensionali-
tat des Systems abhéngig, so dafs sich fiir QP aufgrund der geringen Impulsbreite des
Zielzustandes im Quantenpunkt (siehe auch 2.5.2) die phononische Relaxationswahr-
scheinlichkeit erheblich reduziert ([11,23,25]). Zudem muf aufgrund der d-férmigen
Zustandsdichte entweder ein energetisch und den Impuls betreffend genau passendes
Phonon oder eine Kombination von Phononen gefunden werden. Diesen Engpaf an
passenden Phononen nennt man auch phononischer Flaschenhals (engl.: phonon
bottleneck).

Abbildung 2.7: : 4

Barriere
Relaxation mittels Phono- \ / k=
nen in den Quantenpunkt /
sowie Relaxation innerhalb Z

mata der Elektronen- und
der Phononendispersionsre-

\

der Quantenpunktzu- ——
stande. Zum  besseren A
Verstandnis sind die Sche-

lation {ibereinandergelegt. Quantenpunkt
Néhere Erlauterungen im E
Text.

Legt man, wie in Abbildung 2.7 symbolisch dargestellt, die Dispersionsrelation
von Elektronen und Phononen (Abb. 2.6) iibereinander, zeigen sich die Einschrén-
kungen der Erhaltungssétze. Vor allem der Impulsiibertrag spielt bei niederdimen-
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sionalen Systemen eine selektive Rolle, welche Phononen iiberhaupt als Streupartner
in Frage kommen. Nicht nur im untersuchten Materialsystem ist es unwahrschein-
lich, mittels Streuung an einem akustischen Phonon ( LA, TA; siche auch Abb.
2.7) vom 3-D-Material der Barriere mit seiner parabolischen Energiedispersionsrela-
tion in den im k-Raum gering ausgedehnten Quantenpunkt zu relaxieren. Nach |1 1]
kommen hierfiir die optischen und vor allem die longitudinal optischen Phononen
in Betracht.

Aufgrund der gréfkeren effektiven Masse sind die Niveauabstéande fiir Locher deut-
lich geringer als fiir Elektronen. Deshalb laufen Relaxationsprozesse im L&chersy-
stem schneller ab, wahrend die Elektronen vorerst noch in angeregten oder hoheren
Niveaus verbleiben. Eine strahlende Rekombination aus dieser Konstellation heraus
ist wegen der strengen Auswahlregel An =0 trotzdem nicht méoglich.

2.5.2 Pseudoimpuls

Die Impulsbreite Ak der Quantenpunktzustinde wird durch die Orts-Impuls-
Unschérfe

Az Ak >h (2.7)

bestimmt.

Da sich rdumliche Ausdehnung und die Breite im Impulsraum zueinander rezi-
prok verhalten, erfahrt der Impuls eines Quantenpunktes mit wenigen Nanometern
Grofe! eine "Verschmierung’ (sieche auch Abbildung 2.8). Man erhélt mit Gleichung
2.7 und der Annahme eines Quantenpunktes mit 10 nm vertikaler Ausdehnung einen
Wert von Ak ~ 3-10%cm™!.

Um diesen Wert in Relation zu setzen, betrachtet man die Brioullinzonenbreite
m/a, wobei a die Gitterkonstante des Materiales ist. Fiir das untersuchte Material-
system ergibt sich hierbei ein Wert von circa 62 10° cm™t. Der Pseudoimpuls des
Quantenpunktes fillt also etwa 5% der Brioullinzone aus.

2.5.3 Tiefe Storstellen

Als weiteres Modell kann auch eine mehrstufige Relaxation iiber tiefe Storstellen
angenommen werden. Anschaulich ist der Vorgang in Abbildung 2.8 dargestellt:
Der Defekt fangt hierbei zunédchst den Ladungstrager aus einem der angeregten
Zustinde im QP ein und gibt ihn {iber einen Tunnelprozeft oder durch einen weiteren
Streuprozeft mit einem Phonon wieder an einen Zustand des Quantenpunktes ab.

Die Relaxationszeiten findet man fiir tiefe Temperaturen im Bereich von etwa
100 ps. Bei hoheren Temperaturen werden die Zeiten entsprechend kiirzer, wobei
dann aber auch die nichtstrahlende Rekombination zunimmt.

ldaher ja auch die - vor allem in der englischsprachigen Literatur - {ibliche Bezeichnung der
Quantenpunkte als artificial atoms - kiinstliche Atome
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Barriere \ E* / k;

Abbildung 2.8:
Relaxation iiber Tiefe Stor-
stellen und Multiphononen-
prozesse. Erlauterung im
Text.

Tiefe Storstelle

Quantenpunkt

Durch die geringere Wahrscheinlichkeit von Vielteilchenprozessen, hier Multi-
phononprozesse, und die reduzierte Ladungstriager-Phonon-Wechselwirkung werden
die Relaxationszeiten in Quantenpunkten bis in den Zeitbereich der strahlenden und
nichtstrahlenden Rekombinationszeiten hinein verlangert.

Natiirlich spielen der energetische Abstand des Grundzustandes vom angeregten
sowie der raumliche Abstand des Defektes vom Quantenpunkt ebenso im Zustande-
kommen der Relaxationsraten eine grofse Rolle.

2.5.4 Intrapunkt-Relaxation

Die Relaxation innerhalb der Quantenpunktzustdnde (man siehe auch Abb. 2.7)
geschieht aufgrund der geringeren zu iiberwindenden Energieabstéinde hauptséchlich
iber Phononen (vor allem akustische).

Hemmend sollte sich somit lediglich ein Mangel an zur Verfiigung stehenden Pho-
nonen auswirken. Gerade bei tiefen Temperaturen miifste ein solcher phononischer
Flaschenhals also beobachtbar sein.

2.5.5 Auger-Relaxation

Mit obenstehendem wurde der Ladungstrigereinfangprozels vom Quasikontinuum
der Barriere beziehungsweise den Wetting-Layer-Zustinden in die Quantenpunkt-
zustande beschrieben. Die Relaxation innerhalb der Quantenpunkte wiederum ge-
schieht aufgrund der deutlich geringeren Energieabstinde der Quantenpunktzustén-
de hauptséchlich iiber die akustischen Phononen (siehe auch Abbildung 2.7) [24].
Schaut man sich jedoch die Zahlen fiir das untersuchte Materialsystem (|20]) ge-
nauer an, erkennt man, dafs die energetische Distanz von 250 meV zwischen Barriere
und hoéchstem QP-Zustand nicht mittels einzelner Phononen {iberwunden werden
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kann. Multiphononenprozesse, wie zum Beispiel die Relaxation iiber tiefe Storstel-
len (Abschnitt 2.5.3), sind aber aufgrund ihrer Vielteilchennatur zu stark in ihrer
Eintrittswahrscheinlichkeit gehemmt. Vielmehr bedarf es eines anderen, effektiven
Einfangprozesses um hinreichend die auftretenden PL-Intensitdten begriinden zu
koénnen.

A

Abbildung 2.9:

Barriere AE, Barriere Relaxation mittels
Auger-Effekt. Nihere
AE2¢ Erlauterung im Text.
E Quantenpunkt
Bei der Auger-Relazation [18,19,20,21,22] wird die UberschuRenergie der relaxie-

renden Ladungstriager an Ladungstriger in der Barriere oder im QP selbst mittels
Coulomb-Wechselwirkung abgegeben. Dieser Prozefs geschieht in einer sehr kurzen
Zeitspanne. Zudem ist der Ubertrag jeglichen Impulses méglich und somit ein effek-
tiver, keinen 'Flaschenhélsen’ unterliegender Ladungstragereinfangprozefs gegeben.

Der Auger-Effekt ist infolge der Ladungstriager-Ladungstriager-Wechselwirkung
stark von der Ladungstrigerdichte abhangig.

Uber die Coulomb-Wechselwirkung der Ladungstriger im QP mit denen in der
Barriere oder anderen im QP befindlichen Ladungstréagern steht den Ladungstragern
zudem ein sehr effizienter Mechanismus fiir Relaxation innerhalb der QP-Zustédnde
zur Verfligung.

Detaillierter wird die Relaxation iiber den Auger-Effekt in den oben genannten
Quellen besprochen.

2.6 Biexzitonen

Ein Biexziton kann praktisch als ein Molekiil, gebildet aus zwei Exzitonen, betrach-
tet werden. Die Biexzitonenenergie Fox ist dabei gerade die um die molekulare
Bindungsenergie FE,,, erniedrigte Energie zweier Exzitonen 2FE:

Eox =2Ex — Emol (2.8)

Wiéhrend ein Biexziton in einem Volumenfestkorper schnell dissoziieren kann,
sich beide beteiligten Exzitonen also rdumlich sogar so weit voneinander entfernen
koénnen, daf kaum noch eine Wechselwirkung besteht, kann dies aufgrund der starken
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Lokalisierung in einem Quantenpunkt nicht passieren. Aus dem gleichen Grunde
ist es auch wahrscheinlicher, iiberhaupt Biexzitonen in einem QP zu beobachten.
Gleiches gilt fiir hohere Multiexzitonen bei entsprechender Anregungsleistung.

Die Bindungsenergien liegen im Millivoltbereich und sind stark von der lateralen
Ausdehnung des Quantenpunktes abhéngig [27]|. Zum Beispiel wurden fiir kegelfor-
mige InAs/GaAs Quantenpunkte mit einem typischen Radius von 8 nm Energien
im Bereich um 1,5 meV vorhergesagt [25].

Man kann Biexzitonen im STRONG CONFINEMENT REGIME als zwei unabhéngig
voneinander rekombinierende Exzitonen betrachten. Dann ist die Lebensdauer mx
des Biexzitons, ausgedriickt in Einheiten der Lebensdauer 7x eines Exzitons, gegeben
durch:

TX

Tox = 7 (29)

Spielt jedoch die Coulombwechselwirkung eine tragende Rolle, wie eben gerade
bei unseren Typ II-Exzitonen, dann verstéarkt sich durch die Bindung die Oszilla-
torstirke und die Lebensdauer wird verkiirzt.

2.7 Lebensdauer von Exzitonen

Fiir die Lebensdauer, ergibt sich abhéngig von der Temperatur fiir den 2D-Fall,
und unter der Annahme freier Exzitonen und einer raschen Thermalisierung der
Exzitonen:

SMkEkgT
TEz,2D (T) = h2—/€8

wobei die strahlende Lebensdauer (bei kg, = 0) 79 = 1/Tg, M = m, + my, die
Schwerpunktsmasse des Exzitons und ky = nw/c die Wellenzahl des emittierten
Photons ist. In Quantenfilmen steigen die beobachtbaren Lebensdauern also linear
mit der Temperatur an, jedoch nur bis zu einer “kritischen” Temperatur. Ab dieser
dominiert die Streuung der Exzitonen an den optischen Phononen und die Lebens-
dauern sinken wieder.

Erweitert man nach Citrin [29] diese Theorie auf nulldimensionale Systeme mit
der Einschriankung, daf die thermische Energie sehr viel kleiner ist als die Quan-
tisierungsenergie des Exzitons kT < %, erhélt man fiir die Lebensdauer eines
Exzitons in einem Quantenpunkt

70, (210)

3 2
Tezop (1) ~ 5%70. (2.11)
0

Es ist n~! dabei ein Maf fiir die Lokalisierung der Schwerpunktsbewegung des Exzi-
tons im Ortsraum. Somit ist die Lebensdauer direkt mit der lateralen, geometrischen
Grofse des Quantenpunktes verkniipft. Erwartet werden daher temperaturunabhén-
gige Lebensdauern fiir Exzitonen. Diese hingen aufgrund des endlichen Phasenko-



Kapitel 2. Theoretische Grundlagen: Quantenpunkte 19

hérenzvolumens von der lateralen Ausdehnung des QP und der Wellenldnge des
emittierten Photons ab.

Fiir den Fall, dafs die laterale Quantisierungsenergie sehr viel kleiner als die
thermische Energie ist, gibt Citrin die exzitonische Lebensdauer wie folgt an [29]:

3 (2MkgT 1>
TEzop(T) = 5 (hQ—kg + k—g> To. (2.12)

Diese Gleichung entspricht in den Grundziigen Gleichung 2.11, nur dafs hier noch
ein temperaturabhéangiger Term mit zum Tragen kommt. Der Zusatzterm entspricht
gerade der Lebensdauer fiir das 2D-Exziton (Gleichung 2.10).

Unabhéngig davon, welche Situation in den Quantenpunkten vorliegt, sollte die
Lebensdauer aus den selben Griinden wie bei den Quantenfilmen bei hoheren Tem-
peraturen abnehmen.

2.8 Ladungstragerdynamik

Um Riickschliisse auf die Ladungstrdgerdynamik ziehen zu koénnen, fiihrt man
zeitaufgeloste Lumineszenzmessungen durch. Aufgrund der dadurch gewonnenen
Daten lassen sich Modelle gewinnen. Das Modell der zufilligen anfinglichen Be-
setzung (engl: RIO = random initial occupation) von Mukai und Sugawara [30,31]
eignet sich zum Beispiel, um den Lumineszenzzerfall theoretisch zu beschreiben, und
wird im folgenden kurz angesprochen.

Ausgangslage ist, dafs alle Ladungstriager bereits kurz nach dem Anregungspuls
in die diskreten Zustdnde des Quantenpunktes relaxiert sind. Ist die Ladungstra-
gerdichte hoch genug, sei diese Annahme hinreichend, da durch Ladungstréger-
Ladungstriager-Wechselwirkung (siehe auch Kapitel 2.5.5) eine schnelle Relaxation
in die QP gewéhrleistet ist. Weiterhin wird angenommen, dafs der Ladungstréige-
reinfang in die Niveaus zuféllig ist. Zufillig, was den beim Einfang besetzten QP-
Zustand betrifft, sowie die Anzahl und Verteilung der eingefangen Ladungstriger
auf die Zustéande.

Sowohl Rekombinationszeit (7,.) als auch Reemissionszeit (T een) sind hinrei-
chend lang gegen die Relaxationszeit(7,¢), um eine Relaxation zu ermoglichen:

Trel < Treky Treem (213)

Zur Vereinfachung geht man von einem 2-Niveau-System aus: dem Grundzustand
und einem angeregten Zustand. Damit ergeben sich folgende Besetzungsmoglichkei-
ten (vergleiche Abbildung 2.10): A beide Zustédnde sind gefiillt; B nur der angeregte
Zustand ist besetzt; C der Grundzustand ist besetzt; und D beide Niveaus sind leer.

Der Fall D stellt zugleich den Endzustand jedes Ladungstragerprozesses dar.
Nach der Rekombination sind bei nicht nachfolgender neuer Anregung alle Niveaus
unbesetzt.
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A B C D
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Wie man in Abbildung 2.10 sehen kann, gibt es, beispielsweise, vom Zustand
B zwei Wege: einen durch Relaxation ins néchsttiefere Niveau und einen durch
direkte Rekombination. Diese Annahme ist erlaubt, wenn man davon ausgeht, dafs
die Quantisierungsenergien der Locher aufgrund der hoheren Masse geringer und vor
allem kleiner kgI' sind.

Sei Nya(t) die Zahl der Ladungstriager im Falle A zum Zeitpunkt ¢ und N4p(?)
die Zahl der Ladungstriger im Anfangszustand B, die durch Rekombination der
Grundzustandsladungstrager aus A hervorgegangen sind, dann befinden sich im
angeregten QP-Zustand (bei Ausgangssituation A)

NA(t) = NAA(t) + NAB(t) (2.14)

Ladungstréger.
Die Ratengleichung fiir N (t) ergibt sich somit nach dem Schema 2.10 zu

dNaa(t)  2Naa(t)
= (2.15)

mit 7, als Ladungstriger-Rekombinationslebensdauer, wenn diese fiir beide QP-
Zustéande gleich ist. Aus der Betrachtung der “Zerfallskanéle” A; und A, folgt die
Ratengleichung fiir Nyp(t) mit

dNp(t) _ Naa(t) B Nap(t) B Nag(t)

)
dt T Trel T,

(2.16)

wobei 7, die Ladungstriager-Relaxationszeit vom angeregten in den Quantenpunkt-
grundzustand ist. Als Losungen von 2.15 und 2.16 erhélt man:

2t

NAA(t) = NA706_;, (217)
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1 t 1
Nap(t) = e_(frlelJr”)t/ N%(S)e(wJ”lr)sds, (2.18)
0 r

mit N4 als anfingliche Anzahl der Fall A QP. Ist die Relaxationszeit 7,.; < 7, so
wird Nup(t) Null und die Zerfallszeit von N4(t) reduziert sich auf ™ /5.
Fortfiihrend lautet die Ratengleichung fiir die Anzahl der Ladungstréger im an-
geregten QP-Zustand Np(t), mit Ausgangssituation B
Np(t Ngp(t) Np(t
s() __Np(t) _ Nu(t) 210

dt Trel Ty

mit der Losung
1

Np(t) = Npoe (mata)t, (2.20)
wobei Np wiederum die Anzahl der Fall B Quantenpunkte zu Beginn bezeichnet.
Die Zerfallszeit von Np(t) ndhert sich der Relaxationszeit 7,¢ fir 7. < 7.

Die Gesamtzahl der Ladungstriger im angeregten Zustand definiert sich damit
zu

Nealt) = Na(t) + Ny(h). (2.21)

Die Emissionsintensitit aus dem angeregten Niveau ist iiber N%T(t) direkt mit dieser
Gesamtzahl der Ladungstrager verkniipft.

Die Anzahl der Ladungstriger im Grundzustand kann nun durch die Betrach-
tung der Wege A, Az, By und C; berechnet werden, wobei, laut Abbildung 2.10,
Napc(t), Nac(t), Npe(t) und Ng(t) die Zahl der Ladungstriger in den jeweiligen
Anfangszustinden bezeichnen. Es ergeben sich folgende Ratengleichungen fiir diese

vier Situationen:
dN apc(t) _ Nag(t) _ Napc(t)

2.22
dt Trel Ty ( )
dN ac(t Naal(t Nac(t
aclt) _ Naalt)  Nac(t) 2
dt Ty Tr
N N N
dt Trel Tr
und ANG(t)  Ne(t)
c c
- 2.25
dt T ( )
Aus den Gleichungen 2.22 bis 2.25 erhélt man die Losungen
t
t N s
Napo(t) =¢e L@e?ds (2.26)
0 Trel
t
t N s
Nac(t) =e 7 Naals) = (2.27)
0 Tr
t N s
Npo(t) = e [ NBG) 24 (2.28)



22 Kapitel 2. Theoretische Grundlagen: Quantenpunkte

und t
Nc(t) = NCVOG_TT (229)

mit der Anfangszahl N¢o der Ladungstréger in der Situation C. Damit folgt die
Gesamtzahl der Ladungstréger im Grundzustand der Quantenpunkte zu

Ngs(t) = Napc(t) + Nac(t) + Npo(t) + Ne(t) (2.30)

Ist 7,..; < 7., dann werden die Gleichungen 2.26 bis 2.28 vernachlassighar und man
erhélt fiir die Zerfallszeit des Grundzustandes 7,., wihrend sie sich fiir den angeregten
Zustand auf ™ /5 reduziert.

Zait (ng

Abbildung 2.11: Simulation des zeitlichen Ladungstrigerzahlverlaufes
fiir einen Quantenpunkt mit zwei Zustanden (aus [31]). Die durchgezogenen
Linien stellen N(¢) dar, die gestrichelten Linien die Beitrdge die von Np(t)
bzw. von N4(t) und N¢(t) herrithren.

Als Schlukfolgerung aus den vorangegangenen Uberlegungen erwartet man fiir
die Zerfallskurven doppeltexponentielle Verldufe. Einen nach dem RIO-Modell fir
den Grundzustand berechneten Verlauf eines Lumineszenzzerfalls kann man in Ab-
bildung 2.11 sehen. Um der endlichen Besetzungszeit der Anfangszustdnde Rech-
nung zu tragen, wurde der Anzahl der Grundzustandsladungstréager noch eine von
der Anstiegszeit der Lumineszenz 7, abhéngige Anzahl an Ladungstragern Nge, (%)
hinzuaddiert, so dafs

N(t> = NGS(t) + NGen(t)‘ (2'31)

In der Simulation (Abb. 2.11) wurde ein 7,,s = 100 ps gewéhlt, was einer mitt-
leren Anstiegszeit entspricht [11]. Die untere Kurve in Abbildung 2.11 wurde mit
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einem 7., = 200ps und einem 7, = 2ns als Parameter berechnet. Gut erkennt
man die durchgezogene Kurve als Superposition der beiden gestrichelten Kurven,
die jeweils dem reinen Relaxations- und Rekombinationsverlauf entsprechen.

Der obere Graph in Abbildung 2.11 hingegen zeigt offensichtlich nur ein monoex-
ponentielles Verhalten. Daraus wird ersichtlich, dafs fiir kurze Relaxationszeiten, hier
Trel = 3D ps, der Zerfall der Lumineszenz nur von der Rekombinationszeit bestimmt
wird.






Kapitel 3

Experimentelles

In diesem Kapitel wird zunéchst die detaillierte Struktur der vermessenen Proben
und anschliefsend die verwendete Mefitechnik besprochen.

3.1 Die Probe

Bei der vermessenen Probe handelt es sich um eine von J. Porsche [32] epitaktisch
hergestellte Struktur, mit der in Abbildung 3.1 gezeigten Sichtfolge. Es handelt sich
um selbstorganisierte Quantenpunkte hervorgegangen aus einem Wachstumsprozefs
nach Stranski-Krastanov.

78nm

[ InPQPs |—>

520nm

279nm

GaAs - Substrat

Abbildung 3.1: Die Schichtfolge der verwendeten Proben (nicht maf-
stabsgetreu).

Auf einem GaAs-Substrat wurde tiber einer GaAs-Pufferschicht eine erste Schicht
des Barrierenmaterials Gag sIng 5P mittels Niederdruck MOVPE (metallorganische

25
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Gasphasenepitaxie) erzeugt. Dariiber, je nach gewiinschter Quantenpunktgrofe (sie-
he auch Kapitel 3.1.2 und 2.1), eine nominell 1,6 oder 4 Monolagen (ML) dicke
Schicht InP, in der sich dann die Quantenpunkte bilden.

Ohne Deckschicht, wurden diese Proben zur Geometriecharakterisierung mit-
tels Atomkraftmikroskopie (AFM) eingesetzt, wéhrend die fiir die Transmissions-
Elektronen-Mikroskopie (TEM)- und die spektroskopischen Photolumineszenzun-
tersuchungen vorgesehenen Proben mit einer weiteren diinneren Schicht des Bar-
rierenmaterials abgedeckt wurden. Proben ohne Deckschicht sind fiir die optischen
Untersuchungen notwendig, um nichtstrahlende Rekombination {iber Oberflachen-
zustdnde zu unterdriicken.

Wie bereits in Kapitel 2.1 beschrieben, bleibt beim Stranski-Krastanov-
Wachstumsmodus die wetting layer auch nach Ausbildung der QP als Quantenfilm
erhalten. Detailliertere Angaben zum Wachstum findet man in [32].
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Abbildung 3.2: Modell nach 6-Band-k-p-Bandstrukturrechnung aus [26].
Beschreibung im Text.

Gag s5Ing 5P weist im Volumenhalbleiter eine Bandliicke von 1,88 eV auf, und InP
eine von 1,42eV. Aber durch die Gitterfehlanpassung von -3,7% (g);; die Volumen-
kompression liegt bei —3,2%) und die daraus resultierende Verspannung wird die
Bandstruktur beider Materialien stark beeinflufst. Die qualitativen Auswirkungen
der Verspannung wurden bereits in Kapitel 2.2.1 besprochen. Um einen Eindruck
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von den zu erwartenden elektronischen Verhéltnissen zu bekommen, wurden die
Deformationspotentiale nach [12,11] mit Daten aus [12,33,34,35,36] bestimmt. Die
Ergebnisse kann man im Anhang A Seite 89 einsehen. Damit wurde versucht, ein
Modell der herrschenden Bandstruktur zu erstellen. Ein genaueres Modell steht aber
seit kurzem fiir das untersuchte Materialsystem zur Verfiigung [26].

In den Abbildungen 3.2 a) und b) ist jeweils der Bandkantenverlauf iber den Ort
im QP graphisch dargestellt, in der im kleinen Ubersichtsbild ausgewiesenen Raum-
richtung. In c¢) sieht man den Bandkantenverlauf in Abhéngigkeit von der Grofse
des Quantenpunktes in Wachstumsrichtung. Die Bezeichnungen A- und B-Zustand
bei den Loch-Energien entstehen aus den unterschiedlichen Wellenfunktionen (De-
tailliert in [26]). Die der Rechnung zugrundeliegenden Daten konnen in Anhang A
eingesehen werden.

Die Charakterisierung der vorliegenden Proben mittels AFM und TEM erfolgte
bereits im Rahmen einer Doktorarbeit [32]. Dabei gewinnt man durch die AFM-
Bilder genauen Aufschlufs iiber Hohenverteilung und Flachendichte der Quanten-
punkte. Ein typisches AFM-Bild zeigt Abbildung 2.1 auf Seite 5. Je nach Quanten-
punkttyp (Abschnitt 3.1.2) ergab sich eine gaufdhnliche Verteilung um 5nm und um
19nm Hohe. Die Flichendichte wurde durch Abzihlen zu 1-10'° pro cm? bestimmt.

Abbildung 3.3:
TEM-Bild einer durch Uberwach-

- = sung in Gasgln 5P eingebetteten
InP-Quanteninsel. Es sind keine
Versetzungen zu erkennen, dafiir

aber gut die linsenformige Struk-
tur des QP.

17 nm
i

Zur Analyse von Form und lateraler Ausdehnung der Quanteninseln eignen sich
die TEM-Bilder (Abb. 3.3) besser. Auferdem lassen sich durch eine solche Untersu-
chung eventuelle Versetzungen in und um den untersuchten QP identifizieren. Auf-
grund des Funktionsprinzips zeigen die TEM-Bilder in erster Linie den Verlauf von
Verspannungsfeldern um die Quanteninseln, da der Bildkontrast hauptséchlich durch
Anderungen in der Kristallstruktur (Beugung der Elektronen am Gitter) hervorge-
rufen wird. Im Gegensatz dazu entsteht bei konventionellen optischen Mikroskopen
das Bild durch Transmissionsabschwéachung.

Der linsenférmige, homogen dunkle Bereich in der Mitte der TEM-Aufnahme
in Abbildung 3.3 kann als der eigentliche Quantenpunkt identifiziert werden. Dies
scheint zunéchst verwunderlich, da man als Inselform einen Pyramidenstumpf (Ab-
bildung 3.4) erwartet [26]. Ruft man sich aber die Simulation des Verspannungsver-
laufes in Abbildung 2.3 wieder in Erinnerung, versteht man das TEM-Bild besser.
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Abbildung 3.4:

Die nach [26] vorhergesagte Form
der in Gasoln 50P eingebetteten InP-
Quantenpunkte. Eingezeichnet ist
auch die Wachstumsrichtung indiziert
durch z.

Das Verspannungsfeld weist ndmlich gerade dessen linsenféormige Symmetrie auf. Um
genauere Aussagen iiber die geometrische Gestalt zu treffen, miissen hochauflésende
TEM-Aufnahmen gemacht werden.

In Abbildung 3.3 kann man keine Anzeichen einer Versetzung erkennen. Dies ist
ein Indiz fiir einen kohérenten Quantenpunkt.

3.1.1 Strukturierung

Die vorliegende Diplomarbeit konzentriert sich auf die Untersuchung einzelner Quan-
tenpunkte. Quantenpunktensembles, wie man sie in den urspriinglich von J. Porsche
gewachsenen Proben vorfindet, sind dafiir nicht ohne weitere Bearbeitung (Struk-
turierung) geeignet und wurden, unter anderem auch im gleichen Materialsystem,
bereits von M. Jetter im Rahmen seiner Doktorarbeit untersucht [37].

Abbildung 3.5:
Rastertunnelmikroskopaufnahme ei-
ner typischen 500nm Mesa in der Auf-
sicht. Im Inneren befindet sich die
wetting layer mit den Quantenpunk-
ten.

1,000 pm

Bei einer Dichte von ca. 10 pro cm? werden sich immer geniigend Quanten-
punkte im Fokus des Anregungslasers befinden, so daf sich die durch inhomogene
Verbreiterung bestimmten Ensemblespektren ergeben. Um dem entgegenzuwirken,
wurden die Proben strukturiert: es wurden auf jeder Probe vier Felder unterschied-
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60um Abstand \

Abbildung 3.6: Strukturierte Probe. Vergroferte tatséchliche Ansicht.
Detailausschnitte zeigen unterschiedlich grofe, einzelne Mesen mit den darin
enthaltenen QP. Beschreibung siehe Text.

lich grofser Mesen mittels Elektronenstrahl-Lithographie geschrieben und anschlie-
fend geiitzt. Eine solche Mesa! sieht man in Abbildung 3.5.

Eine vergrofterte Ansicht der tatsdchlichen Probensituation mit hervorgehobe-
nen schematischen Detailausschnitten einzelner Mesen zeigt Abbildung 3.6. Je nach
Mesendurchmesser erhélt man bei fester Flachendichte so eine unterschiedliche Zahl
an Quantenpunkten pro Mesa.

Geht man bei vorgegebener Flachendichte der QP von vier verschiedenen Me-
sendurchmessern aus, ergibt sich folgende Tabelle 3.1:

’ ¢ der Mesa in nm \ mittlere QP-Zahl ‘

1000 100
500 25
200
100 1

Tabelle 3.I: Durchschnittliche erwartete Quantenpunktanzahl fiir vier Me-
sendurchmesser.

Wie man in vorstehender Tabelle 3.I sehen kann, sollten Untersuchungen an
einem einzelnen Quantenpunkt durch Messung an einer 100 nm-Mesa mdglich sein.
Der Vorteil der angewendeten Strukturierung liegt auf der Hand: Durch suk-
zessives Ausdiinnen ist man zudem in der Lage den Ubergang von Quantenpunk-

LAls Mesen (singular: Mesa) werden die durch Erosion freigestellten monumentalen Tafelberge
im amerikanischen Stidwesten bezeichnet. Typisches Beispiel sind die aus der Werbung bekannten
Berge im Monument Valley.
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tensembles hin zu einzelnen Quantenpunkten zu beobachten. Diese Vorgehensweise
ermoglicht dem Experimentator wirksame Spektroskopiemethoden zu entwickeln.
Letzteres erweist sich schon bei einer Mesengréfte von 200 nm als notwendig, da le-
diglich die gréfsten Mesen mit einem Mikrometer Durchmesser geniigend Licht emit-
tieren, um den Anregungslaserfokus ausschlieklich mit Hilfe des Mikroskops (siehe
Abbildungen 3.8 und 3.9 zum Versuchsaufbau) optimal auf der Mesa zu positionie-
ren.

Klare, in den Experimenten bestétigte Nachteile ergeben sich durch die wahrend
der Strukturierung entstandenen Atzdefekte, die den Ladungstriigern als nichtstrah-
lende Rekombinationszentren dienen und dariiber hinaus durch einen im néchsten
Kapitel detaillierter beschriebenen Mechanismus iiber die Ladungstrager-Exziton-
Wechselwirkung (L-E-WW) die Lumineszenzausbeute schmélern. Die L-E-WW wur-
de bereits wegen ihrer wichtigen Rolle bei der homogenen Linienverbreiterung im
vorigen Kapitel erwéhnt.

3.1.2 Bimodale Grofsenverteilung

Wie bereits in Kapitel 2.1 erwéhnt, ist die Oberflachendiffusion bei der Bildung der
Quanteninseln aus der wetting layer orientierungsabhéngig. Durch Verkippung des
Substrates wird die Grofke der QP wvoreingestellt. Fiir die grofen, Typ B Quanten-
punkte (siehe auch das Hohenhistogramm in Abbildung 3.7) stellt man die Wachs-
tumsrichtung parallel zur 00 1-Richtung des GaAs-Substrates (Abbildung 3.1) ein.
In diesem Fall ist natiirlich die Oberflachendiffusion maximal und der Ostwald’sche
ReifeprozefS optimal. Die wetting layer ist im Schnitt vier Monolagen (ML) dick.

Bei Verkippung des Substrates aus der 00 1 -Richtung weist die Kristalloberflache
Monolagenstufen auf. Je starker die Verkippung des Substrates, desto geringer wird
der Abstand der Stufen. Daher ist mit einer deutlichen Reduzierung der Oberfla-
chendiffusion bzw. reduzierten Diffusionslange bei stérkerer Verkippung zu rechnen.

Mit 15° Verkippungswinkel erreicht man ein gezieltes Wachstum der Typ A-
Quantenpunkte [32]. Die Oberflichendiffusion ist stark eingeschrankt, der Ost-
wald’sche Reifeprozefs wird nicht vollstandig durchlaufen. Es wichst nur eine durch-
schnittlich 1,6 ML dicke Benetzungsschicht. Die Dicke der wetting layer kann man
anhand von PLE-Spektren (PHOTO LUMINESCENCE ECXITATION = Anregungs-
spektroskopie) iiber die Absorption der WL aufgrund der Quantisierung berechnen.

Stellt man einen Substratverkippungswinkel von 6° ein, ergibt sich ein Mischzu-
stand. Man erhélt sowohl Typ A- als auch Typ B-Quantenpunkte auf der gleichen
Probe. Um die Eigenschaften beider Typen sowie das Verhalten bei Mischung mog-
lichst einfach studieren zu kénnen, wurden drei Probenstiickchen strukturiert: jeweils
eine reine Typ A- bzw. B-Probe sowie eine gemischte.

Ergebnisse hierzu findet man in den beiden anschliefsenden Meft-Kapiteln.

In Abbildung 3.7 sieht man rechts oben das AFM-Bild, auf dem das im Dia-
gramm sichtbare Hohenhistogramm basiert. Gut zu erkennen sind verschiedene Gro-
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Abbildung 3.7: Hohenhistogramm der von J. Porsche [32] gewachse-
nen Quantenpunktproben auf Grundlage der ebenfalls gezeigten AFM-
Aufnahme. Zu sehen sind die zwei Quantenpunktklassen: Typ A (klein) und
Typ B (grof).

fsen/Hohen der QP. Deren Verteilung ist gaufférmig um ein Maximum, den wahr-
scheinlichsten Wert herum. Fiir die kleinen, Typ A-Quantenpunkte findet man H6-
hen von 2 bis 8 nm mit einem Maximum bei 5nm, wahrend die Grofenverteilung
fiir die grofen Typ B-QP breiter ist - von 15 bis 24nm - und ein Maximum bei
19nm aufweist. Mischformen kann man im Histogramm zwischen den beiden Gauf-
glocken um 11 nm sehen. Man kann sie als nicht vollkommen ausgereifte Typ-B-QP
betrachten.

3.2 Die Melapparatur

Die optischen Eigenschaften der beschriebenen Proben wurden mittels Photolumi-
neszenzspektroskopie (PL) untersucht. Dies geschah einmal durch Anregung mit
einem Laser im Dauerstrich(cw = continous wave)-betrieb, und einmal mit einem
gepulsten Laser. So war es moglich, das Lumineszenzlicht in seiner spektralen Zusam-
mensetzung und die zeitliche Antwort der QP zu analysieren. Grundprinzip beider
Untersuchungsmethoden ist es, durch optische Anregung einen Nichtgleichgewichts-
zustand in der Ladungstriagerpopulation zu erzeugen.

Im cw-Fall wird der Quantenpunkt bestédndig und kontinuierlich mit neuen La-
dungstriagern befillt. Im Gegensatz dazu wird dem Experimentator durch den ge-
pulsten Laser in der Anregungspause (Laser aus) die Moglichkeit gegeben, die Rela-
xationswege auch iiber die nun zeitlich verédnderliche Population der QP-Zusténde
zu beobachten. Mit dem néchsten Laserpuls wird der Quantenpunkt dann wieder
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mit Ladungstrigern befiillt.

Beiden Aufbauten gemeinsam waren die Probenhalterung und -kiihlung sowie
die Optik zur Kollimation des Emissionslichtes. Der angeschlossene Computer wurde
durch Wahl eines anderen Programmteiles der Mefsoftware den gednderten Mefbe-
dingungen angepafit.

Zur Voreinstellung einer gegebenen Temperatur wurde der Probenhalter in ei-
nem Durchfluffkryostaten montiert. Mit dem zur Kiihlung verwendeten fliissigen
Helium konnten so Temperaturen von etwa 5 K bis zu 300 K eingestellt werden. Zur
Stabilisierung der Temperatur und zum Erreichen hoherer Werte konnte iiber eine
Regelelektronik der Probenhalter gegengeheizt werden.

Der Kryostat ist iiber Mikrometerschrauben in der Probenebene in seiner Po-
sition verstellbar angebracht. Damit ist sichergestellt, daft Laserstrahl, Probe und
Monochromatoreingang immer in einer optischen Ebene sind und die Justierarbeit
wird deutlich erleichtert.

Das reemittierte Licht wurde iiber eine Linsenkombination in Mikroskopaufbau
senkrecht zur Probenebene in einen Monochromator fokussiert und die Intensitét
des Lichtes der selektierten Wellenldnge mittels eines Photomultipliers detektiert.

Das Ergebnis des Einzel-Photonen-Zahlvorgangs wurde iiber einen angeschlos-
senen Mefscomputer eingelesen, mittels einer Empfindlichkeitseichkurve des Mono-
chromators in seiner Intensitéit korrigiert und zur spateren Auswertung gespeichert.
Zuséatzlich wurden von diesem Computer die Schrittmotoren des Monochromators
gesteuert.

3.2.1 Dauerstrich-Messungen

Zur Erzeugung einer cw-Anregung wurde ein Helium-Neon-Laser mit einer maxima-
len Ausgangsleistung von etwa 10 mW bei 632,8 nm benutzt. Der Vorteil dieses La-
sers bestand in seiner vergleichsweisen thermischen Stabilitét, seiner relativ scharfen
Laserlinie und seiner guten Fokussierbarkeit. Nachteilig wirkten sich, wie bei vielen
Gaslasern, die Vielzahl an Plasmalinien der beteiligten Gase, hier hauptséchlich des
Neons, aus.

Damit ergibt sich der in Abbildung 3.8 aufgezeigte Mefaufbau: Der Laser, nach-
dem er direkt am Resonatorausgang einen Interferenzfilter zur Unterdriickung der
Plasmalinien durchléuft, wird iiber ein Spiegelsystem durch einen Neutraldichtefilter
zur Abschwéchung der Anregungsleistung und ein Blendensystem durch eine Linse
auf die hinter dem Kryofenster angebrachte Probe fokussiert.

Das Blendensystem wurde in den Aufbau eingefiigt, nachdem sich zeigte, dafs
sich durch Andern des Neutraldichtefilters die Position des Fokus’ auf der Probe
verschoben hatte. Schuld daran sind unterschiedliche Dicken, nicht planparallele
Oberflachen und leichte Verkippungen des Filters in seiner Halterung. Durch die
Irisblenden beschrankt man den Pfad des Laserstrahls in seiner Variabilitédt. Aber
auch diesem Verfahren sind Grenzen gesetzt: werden die Blenden zu weit geschlos-
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Abbildung 3.8: Schematischer Mefaufbau zur Messung mit Dauerstrich-
anregung. Der Interferenzfilter (IF) sollte die lasereigenen Gasemissionslini-
en unterdriicken.

sen, kommt es zu Beugungseffekten und damit zur Aufweitung des Strahles. Da
diese Aufweitung zudem noch ein nichtgaufisches Intensitatsprofil aufweist, kann
der resultierende Strahl nicht mehr sauber fokussiert werden.

Ein weiterer Vorteil dieses Blendensystems ist, daf in beschrénktem Mafe In-
tensitdtsdnderungen vorgenommen werden konnen. Es lafst sich so in der Regel mit
nur einem Filter und der Irisblende ein Intensitdatsbereich abdecken, fiir den man
ohne die Blende bis zu vier Neutraldichtefilter ben6tigt hiatte, mit dem Vorteil der
besseren Skalierbarkeit beziehungsweise den zusétzlichen Moglichkeiten durch die
stufenlose Intensitdtsdampfung.

Besonders wichtig wird dieser Punkt, wenn man Leistungsserien aufnehmen
mochte. Gerade bei geringen Anregungsleistungen ist es nicht mehr moglich visuell
oder mit Hilfe des Mikroskopes den Laserfokus auf immer die selbe bzw. iiberhaupt
eine Mesa zu justieren. Deshalb versucht man mit einem Neutraldichtefilter hochst-
moglicher Abschwéichung auf die gewilinschte Mesa zu fokussieren und regelt dann,
ohne den Strahlgang weiter zu beeinflussen, mit der Iris der Blende nach.

Gerade bei den lichtschwachen kleinen Mesen mit 200 und 100 nm Durchmes-
ser konnte nicht garantiert werden, daff man wirklich wéhrend einer Serie immer
die gleiche Mesa vermafl. Deshalb wurde folgende Vorgehensweise entwickelt: Um
maximal Licht einkoppeln zu kénnen, wurden die Spalte des Monochromators auf
circa den dreifachen Wert (50 yum) des normalen Mefwertes (20 um) gedffnet. Damit
geht zwar die hohe energetische Auflosung verloren, aber die ist zu Justierzwecken
auch nicht notig. Ein weiterer Vorteil des Spaltoffnens ist, dafs die Meflanlage nun
ein breiteres Energieband mit in die Zédhlung einbezieht.

Bis zu einer Spaltbreite von 40 pm behélt der Monochromator dabei seine Auf-
16sung von 0,04nm bzw. ca. 0,1 meV [38]. Da nur zu Justierungszwecken die Spalte
iiberhaupt so weit gedffnet wurden, ansonsten aber nie eine Spaltbreite von 30 ym
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iiberschritten wurde, kann man davon ausgehen, die maximal mogliche Auflésung
erreicht zu haben.

Der Monochromator wird per Mefsrechner auf eine Wellenldnge/Energie gefah-
ren, in deren ndherer Umgebung man die Emission erwartet. Wenn man nun den
Fokus auf der Probe lateral verschiebt, kann durch Beobachtung des Photonenzéahlers
auf den Ort maximaler Intensitdt justiert werden. Anschliefend wird die Spaltbreite
wieder reduziert und zunéchst einmal ein Spektrum aufgenommen. Nun kennt man
sozusagen den Fingerabdruck der Mesa, ihre charakteristische Emission.

Man stellt im néchsten Schritt den Monochromator auf die Wellenldnge der maxi-
malen Emissionsintensitéat und justiert vorsichtig den Probenhalter erneut auf maxi-
male Intensitédt. Sollte man im weiteren die Mesa verlieren, ist es zumindest méoglich
sie - und genau sie - wiederzufinden. Denn maximale Emission bei der eingestellten
Wellenlédnge haben nur wenige der Mesen auf der Probe.

3.2.2 Zeitaufgeloste Messungen

Das zuvor besprochene Justierverfahren konnte auch erfolgreich bei den zeitaufge-
losten Messungen angewandt werden.

Prinzipiell unterscheidet sich der Aufbau zur zeitaufgelosten Messung (siehe Abb-
dilung 3.9) nur in Details vom cw-Aufbau. Um den gewiinschten ultrakurzen Laser-
puls zur Generation eines Ladungstrageriiberschu’ zu erzeugen, bedient man sich
eines Titan-Saphir(7%:Sa)-Kristalls. Kurz heifst hier: kurz gegen die typische La-
dungstragerrekombinationslebensdauer.

Ar’ Laser | TiSa Laser \

D—=

Photodiode

7

nichtlinearer Kristall

Mono-

PMT]  hromator

Durchfluss-
kryostat

Abbildung 3.9: Schematischer Mefaufbau zur zeitaufgelsten Messung
mit gepulsten Anregungslaser.

Ein Argon-Tonen(Ar*)-Laser pumpt den Kristall des Ti:Sa optisch mit einer
Leistung von 10 W. Dieser Kristall erzeugt dann aufgrund seiner nicht-linearen Ei-
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genschaften (Kerr-Effekt) ultrakurze Pulse mit einer Pulsbreite von 100fs und ei-
ner Wiederholrate von 82 MHz [39]. Die Ausgangsleistung liegt bei etwa 10% der
Eingangsleistung, also etwa bei 1 W. Der Laser ist durchstimmbar von 720 nm bis
850 nm.

Natiirlich kann die Probe iiber die im Infraroten liegenden Laserwellenléingen
nicht optisch angeregt werden, denn man erwartet die Emissionslinien der Quanten-
punkte im roten Spektralbereich. Dazu wird kurz vor dem Kryostaten die Frequenz
des Laserstrahls mit Hilfe eines nicht-linearen Kristalls verdoppelt. Man erhéalt nun
einen durchstimmbaren Bereich von 360 nm bis 425 nm, wobei es zu verhindern gilt,
daft der direkt am Verdopplerkristall gefilterte unverdoppelte Laser aufgrund sei-
ner hohen Intensitit das QP-Signal iiberdeckt. Deshalb wird ein Rot-Filter dem
Verdopplerkristall nachgestellt.

Die Anregungsleistung des UV- bzw. blauen Lasers liegt bei etwa 1°/4o der Ein-
gangsleistung, also bei circa 1 mW. Dabei heizt sich der Verdopplerkristall stark auf.
Es kommt zu thermischen Schwankungen in der Anregungsleistung auf der Probe.
Dies ist jedoch nicht der einzige Nachteil. Das Intensitétsprofil weicht aufgrund des
Durchlaufs durch den nicht-linearen Kristall stark von der gaufsschen Idealform ab,
was erschwert, ihn auf das benotigte Mindestmafs zu fokussieren. Dieses Mindestmafs
wird durch den Abstand der Mesen zueinander definiert, da man mdoglichst nur eine
einzige Mesa anregen mochte.

Ebenso treten im Ti:Sa-Kristall selbst Instabilitdten durch thermische Effekte
auf, die den Pulsbildungsprozef storen [39].

Um zeitaufgelost messen zu kénnen, bedient man sich der Methode des zeit-
korrelierten Einzelphotonenzéhlens. Dazu wird in den Strahlengang des Anregungs-
lasers, noch vor dem Verdopplerkristall, ein halb durchléssiger Spiegel (beamsplitter)
eingebracht, der einen Teil des Strahls auf eine Photodiode lenkt, deren Signal zur
Triggerung der Messung benutzt wird. Damit erreicht man eine Zeitauflosung von
70 ps. Weitere Details zum Aufbau findet man in [23].






Kapitel 4

Messungen:
Dauerstrich-Photolumineszenz

Dauerstrich(cw)-Messungen werden zur allgemeinen Charakterisierung der Probe
vorgenommen. Die Analyse der Lumineszenz-Linien erlaubt Aussagen iiber die Gro-
e der Quanteninseln, ihre Einfang- und Rekombinationseffizienz sowie iiber Linien-
verbreiterungsmechanismen.

4.1 Ensemblemessungen

Um den Unterschied zwischen einer grofen Zahl (Ensemble) von Quanten-
punkten und einzelnen herausarbeiten zu konnen, sollten zunéchst einmal die

Photolumineszenz(PL)-Eigenschaften des Ensembles [37] untersucht und besprochen
werden.
6 T T T T T :|5K
Typ BQP p
S| n Lodev Abbildung 4.1: Ty
= pisches Spektrum eines
= 4 Quantenpunktensembles
8
@ ; gemessen von M. Jet-
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1+ ’ ebenso die PL von Sub-
strat (bei 1,5e¢V) und
1,5 1,6 1,7 1,8 1,9 Barriere (bei 1,9¢V).
Energie (eV)

In Abbildung 4.1 sieht man ein typisches Spektrum einer gemischten (Typ B und
A-QP; siehe auch Kapitel 3.1.2) Probe. Es kann um 1,5¢eV das Signal des GaAs-

37
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Substrates und bei etwa 1,9eV das der GalnP-Barriere identifiziert werden.

Dazwischen liegt bei 1,64 eV das starke Signal der grofen, Typ B-QP und bei
1,70eV das deutlich schwéchere der kleinen, Typ A-QP. Durch die starkere Quan-
tisierung sind die kleineren Quanteninseln zu hoéheren Energien verschoben. Wie
erwartet sind auch die Spektren beider Typen vor allem durch die statistische Gro-
fsenverteilung stark inhomogen verbreitert, wobei sich die Schwankungen in der In-
selgrofe, mit 1,8 nm, bei den kleinen Quantenpunkten mit einer Verbreiterung um
37meV (FWHM), gegeniiber der Verbreiterung um 20 meV bei den grofsen, infolge
der Quantisierung! viel stirker bemerkbar macht.

Die hohe Intensitat der PL der beiden Quantenpunktklassen deutet darauf hin,
daf sie keine Versetzungen enthalten und vermutlich vollstéandig pseudomorph ver-
spannt sind (kohdrente Quantenpunkte). Eigentlich erwartet man auch ein Signal,
welches von der Benetzungsschicht herriihrt. Daf man keine Anteile dieses Quan-
tenfilmes in Spektrum 4.1 findet, zeigt, dal der Ladungstrigereinfang des Quan-
tenpunktensembles sehr effektiv ist. Dadurch wird das PL-Signal der wetting layer
in seiner Intensitét stark reduziert und vom Hochenergieausldufer des Typ A-QP-
Spektrums iiberdeckt.

Die Existenz der wetting layer kann aber iiber PLE-Messung bestétigt werden

[37].

4.2 Mesagrofse

In Abbildung 4.2 sieht man fiir jede der vier Mesagrofen ein Spektrum. Als An-
regungsleistung wurde aus den Erfahrungen mit den QP-Ensembles 43 C% gewihlt
(Abb. 4.2 (b)). Wie deutlich sichtbar wird, reicht diese Anregungsleistung bereits
bei den grofiten Mesen aus, um selbst die angeregten Zusténde der Quantenpunk-
te zu besetzen. Schon zu sehen ist das partielle Auffiillen der Niveaus durch die
Abstufungen zu héheren Energien hin, das sogenannte state filling. Gerade bei den
Mesengrofen von 1 ym und 500 nm.

Erwartet wird, daf ein klarer Ubergang von gauk-férmigen Lumineszenzlinien
wie in Abbildung 4.1 zu einer einzelnen, scharfen (im Rahmen der homogenen Li-
nienverbreiterungsmechanismen, wie z.B. die Begrenzung durch die Energie-Zeit-
Unschérfe) lorentzformigen Linie im Einzelpunktspektrum erfolgt. Die Spektren zei-
gen jedoch bis hinunter zu den 200 nm grofsen Mesen noch stark verbreiterte Linien,
wie die aus den Ensemble-Messungen bekannten Gaufskurven nur mit vereinzelten
Peaks darauf. Doch warum ist das so?

Als ein wichtiger (weiterer) homogener Verbreiterungsmechanismus hat sich ge-
rade bei geringer QP-Dichte die Ladungstrager-Exziton-Wechselwirkung erwiesen.
Bei relativ schwach gebundenen Exzitonen kénnen in der Nahe befindliche freie La-
dungstriager mit ihrem elektromagnetischen Feld Einfluk auf den Exzitonenradius

1Es gilt AE ~ ﬁ, wobei AFE der energetische Abstand der Niveaus und W die rdumliche

Ausdehnung des Quantenpunktes ist.
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Abbildung 4.2: Ein Uberblick iiber die typischen Spektren bei verschie-

dener Mesengrofe, (a) bei geringer (3 C%) sowie (b) fiir hohe Anregungs-

leistung (43 ). Ganz untern in (b) wurde zum besseren Vergleich die
unterste Kurve des linken Bildes (a) {ibernommen. .

und damit die Lage der quantisierten Zustidnde nehmen.

Eine - in dieser Zeitskala - langere Einflulsddauer kann ein an eine Storstelle ge-
bundener Ladungstriager aufweisen, eine sogenannte geladene Storstelle. Wie in Ab-
bildung 4.3 schematisch fiir drei verschiedene Entfernungen dargestellt, hangt die
Intensitit der Beeinflussung von der riumlichen Nihe der Storstelle? zum Quan-
tenpunkt ab. Entscheidend fiir die Ubergangswahrscheinlichkeit und damit fiir die
Lumineszenzintensitét ist der Wellenfunktionsiiberlapp von Elektron und Loch. Ab-
bildung 4.3 zeigt auch, wie stark der Uberlapp durch die Ladungstriger-Exziton-
Wechselwirkung reduziert wird.

Besonders stark dufsert sich der Einfluk durch die elektromagnetischen Felder
bei Typ [I-Quantenpunkten. Als vom Typ II bezeichnet man Quantenpunkte, wenn
ein Ladungstrager im QP selbst lokalisiert ist, und der andere sich in der Barriere
aufhilt beziehungsweise, wenn sich im Ortsraum das Elektronenpotentialminimum
entgegengesetzt zum Lochpotentialminimum befindet.

2Im Falle der vorliegenden Proben handelt es sich zumeist um Defekte, die im Laufe der Struk-
turierungsmafnahmen in das Material eingebracht wurden.



40 Kapitel 4. Messungen: Dauerstrich-Photolumineszenz
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Abbildung 4.3:

Ein TypIl-Quantenpunkt mit Storstel-

len in drei verschiedenen Entfernungen

(b) zum Quantenpunkt:

(a) der in einer Storstelle gebundene
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nischen Struktur des QP bei noch gro-

(c) fserer Néhe. Es existiert nur noch ein

geringer Wellenfunktionsiiberlapp.
o
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Das Exziton wird nicht durch den Einschluf aufgrund der rdumlichen Grofe (size
confinement) ortlich an den QP gebunden sondern allein durch die Coulombwech-
selwirkung. Dabei verschiebt die Wellenfunktion des Ladungstragers innerhalb des
QP, wie man in Abbildung 4.4 sehen kann, in die Ndhe des Quantenpunktrandes.
Einen detaillierteren Ubersichtsartikel findet man in [14] und Vergleiche mit anderen
Materialsystemen in [10,11].

Die grofsere Ladungstriger-Exziton-Wechselwirkung bei Typ II-Quanteninseln
erklért sich nicht nur dadurch, daft die Exzitonen dem WEAK CONFINEMENT RE-
GIME angehdren, also schwach und fast ausschlieflich iiber die Coulombwechselwir-
kung aneinander gebunden sind. Man muf sich zudem eine Bewegung vorstellen,
die das Loch um das Quantenpunktpotential herum im Barrierenpotential ausfiihrt.
Hier ist es natiirlich viel anfalliger fiir Storungen durch andere Ladungstriger und es
kommt zu komplexen Bewegungen des Loches um das Elektron und damit, aufgrund
des verdnderten Exzitonenradius’, zu einer stdndigen Modifikation der Energie des
Exzitons.

Die resultierende “Taumelbewegung” um den urspriinglichen Exzitonenradius
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Abbildung 4.4: Der Bandkantenverlauf fir Typl- und  Typll-
Quantenpunkte. Stilisiert eingezeichnet auch Energielevel fiir Elektronen
und Locher sowie die Ladungstrager selbst und deren Wellenfunktion.

verursacht eine Verbreiterung um die Linie fiir den statistischen Mittelwert. Dieser
Effekt sollte um so stérker auftreten, je hoher die Ladungstragerdichte im System
ist.

Schaut man sich deshalb in Abbildung 4.2 (a) die nachfolgend aufgenommenen
Messungen mit weniger Anregungsleistung an, fallen einem zumindest bei den Spek-
tren der 1000 und 200 nm-Mesen die deutlich schmaleren Emissionslinien auf: von
10 meV auf etwa 2-3meV (nicht FWHM?).

Auffallig in der Serie mit geringerer Leistung, die man in Abbildung 4.2 (a)
sieht, ist das Spektrum der 500er Mesa. Thre Lumineszenz ist geringer und seltsam
verbreitert. Dies fithren wir auf einen Defekt in relativer Nahe des Quantenpunktes
zuriick. Das elektrische Feld eines eingefangenen Ladungstragers blockiert, unter-
driickt (quenched) und verschiebt die Emission aus der Mesa [12,13] (siehe hierzu
auch Abbildung 4.3). Zusétzlich wirken diese Defekte noch als nichtstrahlende Re-
kombinationszentren, welche die Anzahl der am strahlenden Ubergang beteiligten
Ladungstriager deutlich mindern. Trotz der Reduzierung der Intensitdt kann man
noch deutlich die Emissionslinien von Grundzustand und den ersten beiden ange-
regten Zustéinden erkennen. Sie befinden sich, in guter Ubereinstimmung mit dem
theoretischen Modell fiir 'ungestérte’ Emission [11] und den Ensemblemessungen
[37], etwa 20 meV voneinander entfernt.

Des weiteren stellt sich die Frage, warum die Spektren so 'verrauscht’ sind. Dafiir
gibt es eine ganze Anzahl von Erklarungen und Modellen, die sich zum Teil in ihren
Auswirkungen iiberlagern und so schwer zuzuordnen sind.

Da ware zunéchst das Phédnomen des blinkings: Defekte in relativ naher Um-

3 Aufgrund der schlechten Trennbarkeit der einzelnen Emissionslinien auf Hohe der halben Ma-
ximalamplitude wurde im Sinne der Vergleichbarkeit die Linienbreite bei etwa 80% der Maximal-
amplitude bestimmt.
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Abbildung 4.5: Modell fiir die zeitlich schwankende PL-Intensitit, ge-
nannt blinking ([13]). Mehrere Defekte in der ndheren Umgebung eines
Quantenpunktes beeinflussen die PL-Intensitéat. Die Entfernung zur Quan-
teninsel bestimmt die Starke der Einfluffnahme. Durch Kombination der De-
fektbesetzungszustinde kommen unterschiedliche Intensitatslevel zustande.

gebung (bis zu 20nm) eines Quantenpunktes storen bzw. unterdriicken die Lumi-
neszenz durch das elektrische Feld eines aufgenommenen Ladungstragers [15,16,17,
,43] (Abbildung 4.5). Dieser Vorgang ist vergleichbar mit dem zeitlich konstanten
quenching. Nach einiger Zeit wird der Ladungstrager wieder freigegeben und die Lu-
mineszenz der Quanteninsel erscheint wieder unbeeinflufst. Die Blinkingraten reichen
dabei von 7 < 1s bis hin zu mehreren Tagen. Zudem sind sie anregungsleistungs-
und temperaturabhingig
rar0) (4.1)
l+a-e /rsr

Toff, T =

wobei 7,¢(0) die Zeit im "Aus’(off )-Zustand bei einer Temperatur von 0K sein soll.
Abhéngig von der Anregungsleistung findet man 7p ~ P~ wobei 1 die Anzahl
der elementaren Anregungen ist, die das Wechseln zwischen den Helligkeitsstufen
(switching) auslosen.

Da die Proben zur Strukturierung geétzt wurden, ist mit vielen Defekten zu
rechnen und somit mit einer hohen Wahrscheinlichkeit bzw. Tendenz zum ’Blin-
ken’. Durch das blinking kommt es zu einer zeitlichen Fluktuation des gesamten
Spektrums.

Aufgrund der Lichtschwiche des Signals, gerade bei den kleinen Mesen, miissen
aber Mefsdauern von bis zu 10s pro Wellenldnge in Kauf genommen werden, was zu
einer Mittelung des Signals fiihrt.

Zusétzlich kommt es zu einer Kopplung der Zusténde in z-(also Hohen- bzw.
Wachstums-) Richtung mit Zustdnden aus der Quantisierung in der Ebene (vgl.
Abbildung 3.4). Deren energetischer Abstand ist aufgrund des deutlich schwéicheren
confinement kleiner als die bereits erwihnten 20 meV fiir die z-Zustdnde der Typ B-

QP.

Oberflachenzustéinde spielen ebenso mit schwachen, aufmodulierten Intensitéts-
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maxima in kurzen Abstidnden beim Zustandekommen der Spektrumsgestalt eine
Rolle.

Letztlich bleibt natiirlich noch tatsédchliches Rauschen, wie es prinzipiell bei je-
dem Experiment (Rauschen in der Meftapparatur), und bei diesem Experimentalauf-
bau im Speziellen vorkommt. Schliefslich handelt es sich um einen Aufbau zur Detek-
tion einzelner(!) Photonen. Und trotz abgedunkeltem Labor, 14£t sich ein Restniveau
an Umgebungslicht nicht vollstdndig unterdriicken.

Sowohl fiir die homogene Linienverbreiterung als auch fiir das Rauschen konnte
zuletzt ein weiterer Mechanismus aufgedeckt werden [15].

(b)

1000P

. 100P

Intensity (arb. units)

Intensity (arb. units)

10P

1695 1700 1705 1710 1808 1810 1812 1814
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Abbildung 4.6: Emissionsspektren zweier Ensembles aus kleinen Typ A-
QP. Die Vielzahl der Linien in (a) kann geladenen Exzitonen zugeordnet
werden. Bei hoheren Energien (respektive kleineren Quantenpunkten) fallen
diese plotzlich weg (b). Erklarung im Text. (aus [18])

In Abbildung 4.6 sieht man die Emissionsspektren zweier QP-Ensembles. Die
Vielzahl an scharfen Linien wird geladenen Exzitonen zugeordnet. Die Lage des
Fermilevels (Er) in Relation zum Grundzustand (GS) bestimmt dariiber, ob ein
Quantenpunkt als geladen bezeichnet wird, oder nicht.

Liegt das Ferminiveau, wie in Abbildung 4.7 im rechten Teilbild zu sehen ist,
energetisch iiber dem Grundzustand, ist dieser immer besetzt. Abhéngig von der
Position des besetzenden Ladungstragers im QP kommt es zu einer Deformation der
Potentialverlaufe in und um den Quantenpunkt herum. Mit zeitlich veranderlicher
Besetzungsdichte resultiert daraus eine Vielzahl von moglichen Emissionslinien.
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neutraler Quantenpunkt geladener Quantenpunkt

Abbildung 4.7: Durch Verschieben des Grundzustandes hin zu héheren
Energien (von rechts nach links), kann ein Quantenpunkt ’entladen’ werden.
Erlauterung im Text.

Die Wechselwirkung lafit sich beschreiben durch einen Vielteilchen-Hamiltonian
(Huyier), der sich aus dem Hamiltonoperator fiir ein Einteilchenproblem (H.;,), fiir die
direkte Coulomb-Wechselwirkung (H pirert—c—ww) und fiir die Austauschwechsel-
wirkung (HAustausch—ww ) Zusammensetzt:

Hviel - Hein + HDiTekt—C’—WW + HAustausch—WW (42)

Verantwortlich fiir die Vielzahl an spektralen Linien bei geladenen QP ist ei-
ne Aufspaltung der exzitonischen Niveaus durch die kurzreichweitige Austausch-
Coulombwechselwirkung [15]|. Hierbei kénnen sogar Emissionslinien von sogenannten
dark states, also verbotenen Ubergéingen beobachtet werden®.

Mit geringer werdender Grofte der Quanteninseln jedoch verschiebt sich aufgrund
der stérkeren Quantisierung der Grundzustand energetisch immer hoher. Mit Uber-
schreiten des Ferminiveaus wechselt der Quantenpunkt in einen neutralen Zustand,
vergleichbar der schematischen Darstellung im linken Teilbild der Abbildung 4.7.

Persson et al konnten in [18] eine deutliche Abhéngigkeit der Wahrscheinlich-
keit fir das Auftreten von geladenen Quantenpunkten gegeniiber der Grofe und
damit der Position der Emissionslinie im Spektrum belegen. Nach den Werten aus
[15] erwartet man® also gerade fiir die von uns untersuchten beinahe ausschlieflich
geladene Quantenpunkte und hiermit stark verrauschte bzw. emissionslinienreiche
Spektren.

Diesen Effekt kann man in allen in dieser Arbeit gezeigten Dauerstrichspektren
sehen. Selbst bei den Spektren der Typ A-Quantenpunkte finden sich noch die schar-
fen Linien der Uberginge von geladenen Exzitonen.

4Fiir mehr Details sei an dieser Stelle auf [13] verwiesen.

5Es handelt sich um das gleiche Materialsystem und gleiche Wachstumsbedingungen. Zudem
sind die Mechanismen weitgehend unabhéngig von der betrachteten QP-Anzahl und somit iiber-
tragbar.
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Beim Versuch eine Vergleichsserie von der Typ A-Quantenpunktprobe zu erstel-
len, iiberraschte zunéchst, dal man auf dieser Probe, deren Substrat mit 15° Ver-
kippungswinkel eigentlich ausschliefslich Quantenpunkte vom Typ A aufweisen sollte,
auch ein deutliches Signal von den grofteren QP erhielt. Um dies zu belegen, sowie
zum direkten Vergleich, wie sich Typ A- und Typ B-QP in einer gemeinsamen Mesa
verhalten, wurden alle Spektren in Abbildung 4.8 in einem gréfteren Energiebereich
aufgenommen.
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Abbildung 4.8: Der Einflufs der Mesengrofse bei Typ A-Quanteninseln.
Waéhrend die Badtemperatur bei allen Messungen 5K betrug, mufite bei
der 200 nm-Messung die Anregungsleistung von 0,4 C% auf 16 C% gesteigert
werden, da das Signal sonst zu schwach wére. FEine genauere Beschreibung
der Spektren ist im Text zu finden.

Auffallend ist die Tatsache, dafs sich zumindest fiir die kleineren Mesen die mittle-
re Typ B-QP-Grofse verkleinert hat, erkennbar an der Lage der Grundzustandsemis-
sion (olivefarbener Pfeil ind Abb. 4.8), die nach Tabelle 4.1 bei 1,636 €V zu erwartet
gewesen ware. Die Einhiillende der Typ B-Linien erfiahrt eine Blauverschiebung vom
eigentlichen Grundzustand hin zu héheren Energien, genauer 1,655¢eV (siehe auch
rote Pfeile in Abb. 4.8), in die Ndhe der Emissionslinien der kleinen, Typ A-Punkte,
so dafs, wie man im Spektrum der 200 nm-Mesa sehen kann, die angeregten Zusténde
der grofsen Punkte in die Flanke des Typ A-Grundzustandes iibergehen. Offensicht-
lich durchlaufen die Typ B-QP den Ostwald’schen Reifeprozef nicht vollstandig, da
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durch das verkippte Wachstum die Ausbildung kleiner Quantenpunkte energetisch
bevorzugt wird.

Weiterhin ergibt sich ein erster Hinweis darauf, dafs der Ladungstragereinfang
bei den grofen Quanteninseln effektiver und die PL-Effizienz grofer zu sein scheint.
Denn, obwohl man von einer spiirbar geringeren Quantenpunktdichte bzw. -anzahl
gegeniiber den kleinen Punkten ausgehen mufs, da das Wachstum dieser unter den
gewihlten Bedingungen bevorzugt wird, ist die Intensitdat der Typ B-Punkte beina-
he doppelt so grofs. Um das zu verstehen, muf man sich die Existenz des phonon
bottleneck in Erinnerung bringen. Durch den grofseren Level-Abstand in den kleinen
Quantenpunkten aufgrund des stéarkeren confinements bedarf es Mehrteilchenpro-
zesse, um von einem Niveau in das nachsttiefere zu relaxieren. Diese Prozesse haben
aber eine geringere Wahrscheinlichkeit.

Die Vermutung bestétigt sich darin, dafs gerade bei der 1000 nm-Mesa trotz rela-
tiv schwacher Anregungsleistung vier Niveaus mit einer dhnlichen Besetzungsdichte
zu erkennen sind. Vier schwarze Pfeile mit einer Distanzangabe von E ., dokumen-
tieren dies in der Graphik 4.8. Stiinden ausreichend und effektive Relaxationskanéle
zur Verfligung, sollte der Grundzustand im Spektrum der Typ A-Punkte dominant
sein, ahnlich dem Typ B-Spektrum im gleichen Graphen.

Durch die schwarzen Markierungen ist der Abstand der elektronischen Niveaus
Egeta von etwa 13meV hervorgehoben. Auf den ersten Blick widerspricht dies der
Theorie, da doch der Abstand aufgrund des stiarkeren confinements grofer als bei
den Typ B-QP sein sollte. Hier waren es etwa 20 meV. Doch mufs man auch die
Quantisierung in der x- und y-Richtung betrachten. Da hier die rdumliche Ausdeh-
nung der Quanteninsel grofer als in z-Richtung ist®, liegen auch die entstehenden
elektronischen Niveaus enger beisammen. Bei den groffen QP lag der Abstand der
x-/y-Zusténde bei 5 bis 6 meV. Da die kleinen Quanteninseln ebenso in lateraler
Richtung geringere raumliche Dimensionen haben, befinden sich die abgelesenen
13 meV durchaus im Rahmen des mit diesem Wissen Erwarteten.

Leider ist, trotz im Aufbau eingebrachter Bandfilter, eine Linie des Helium-
Neon(HeNe)-Anregungslasers bei 1,7118€eV zu sehen, die das Spektrum nicht nur
durch seine Anwesenheit stort (Abbildung 4.8: gepunktete rote Linie). Vielmehr
werden in der Néhe befindliche Niveaus mehr oder weniger resonant angeregt, was
zu einer iiberproportionalen Uberhohung derer Intensitit fithren kann.

Aufgrund des zu schwachen Signales mufite bei der 200 nm Mesa die Anregungs-
leistung gesteigert werden. Durch die gesteigerte Ladungstragerdichte kompensieren
die zuvor besprochenen homogenen Linienverbreiterungsmechanismen den Effekt der
schwicheren Einflufl ausiibenden inhomogenen Verbreiterungsmechanismen. Beob-
achtet man beim Schritt von 1000 nm zu 500 nm noch Linienbreiten von etwas iiber
3meV hin zu 2meV, so gewinnt man aus dem Spektrum der 200 nm Mesa Linien-
breiten von iiber 4meV (die unteren beiden Graphen in Abb. 4.8 tragen an den
interessanten Stellen graue Distanzmarkierungen). Auch erscheint dieses Spektrum

Sman rufe sich die Abbildung 3.4 auf Seite 28 in Erinnerung
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mehr verrauscht, da ein Grofsteil der zuvor besprochenen “Verrauschungsmechanis-
men” ebenso leistungsabhéngig ist.

Wie genau nun die Charakteristik der Quantenpunkte von der Anregungsleistung
abhéngt, wird im néchsten Kapitel detaillierter untersucht.

4.3 Leistungsserien

Das Ziel von Leistungsserien ist, Ladungstragerkanile aufzudecken und das Auffiillen
der atoméahnlichen Zustédnde zu beobachten. Es wird die elektronische Struktur des
QP sichtbar. Zudem verhalten sich die verschiedenen Teilchen (z.B. Ladungstréiger,
Multiexzitonen, geladene Exzitonen) bei steigender Anregungsleistung respektive
Ladungstréigerdichte im Quantenpunkt unterschiedlich. Der Einflufs der rdumlichen
Begrenzung ist ebenfalls von Interesse und wird durch das Ausnutzen der bimodalen
Grofenverteilung (siehe auch Kapitel 3.1.2) untersucht.

Die beschriebenen Effekte und Verhaltensweisen kann man am besten, weil un-
beeinflufst, an einzelnen Quantenpunkten untersuchen.

TypA TypB

1% 50Ward 3%
50Wart
= =
2Wan? . 2Wand
17 , 10 16 3

1,7 1,
Ererge (eV) Energe (eV)

Abbildung 4.9: Typ A und TypB Quantenpunktensemblespektren bei
verschiedenen Anregungsleistungen (Tg.q =~ 5 K). Die gestrichelten Linien
dienen der Fiihrung des Auges und markieren die vermuteten QP-Zusténde.

Dabei trifft man auf folgendes Problem: nachdem man den Neutraldichtefilter
in den Strahlgang gebracht hat, kann man nicht mit Sicherheit sagen, ob man noch
immer auf der selben bzw. {iberhaupt auf einer Mesa “sitzt”. Schon ein minimaler
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Versatz durch die Brechung des Laserstrahls im Filter fiihrt iiber den weiteren Weg
bis zur Probe zu Lageverédnderungen auf der Probe im Mafsstab mehrerer Mikrome-
ter. Da die Mesen aber nur einen Durchmesser von maximal einem Mikrometer auf-
weisen und man davon ausgeht, daft die photoinduzierten Ladungstréager nur iiber
eine Entfernung von circa einem Mikrometer eingefangen werden konnen, fiihren
solche Lageverinderungen des Fokus’ meistens zu einem Verlust des Signals. Dieses
mufs dann in einer zeitraubenden, weil kritischen, Prozedur wiedergefunden werden.
Hierzu wird die Lage des Kryostats iiber die Mikrometerschrauben verdndert.

Nun liegen aber die Mesen selbst nur 60 ym voneinander entfernt, so daf man mit
dem etwa 20 bis 30 um durchmessenden Fokus relativ schnell in den Einfangbereich
einer Nachbarmesa gerat. Damit verdndern sich Lage und Intensitdat der wichtigsten
Merkmale im Spektrum bereits ohne den Einflufs der Anregungsleistungsénderung.

Wellenlange (nm)
760 740 720

Abbildung 4.10:

Eine Leistungsserie an ei-
ner 200 nm-Typ B-Mesa.
Alle Spektren wurden bei
T=5K aufgenommen. P
entspricht einer Anre-
gungsleistung von nur
0,25 2. Mit X wird die
Lage des Exzitons und
mit BiX die des Biex-
zitons bezeichnet. Detail-
lierter im Text.

Intensitat (norm.)

1,65 1,70 1,75
Energie (eV)

Da sich das Auffinden einer 100 nm Mesa mit intaktem Quantenpunkt aus zuvor
genannten Griinden extrem schwierig gestaltete, wurden die meisten “Einzelpunkt-
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messungen” an einer 200 nm Mesa durchgefiihrt”.

In Abbildung 4.10 sieht man eine Leistungsserie von nur 0,25 % bis hin zum
636-fachen Wert (159 %) gewonnen an einer 200 nm-Typ B-Mesa. Sie zeigt deut-
lich, die Feinstruktur der Spektren zundchst einmal vernachlissigend, mit steigender
Anregungsleistung das Entstehen zusétzlicher Emissionslinien hin zu héheren Ener-
gien. Dieses Verhalten kennen wir von den Ensemblespektren, wie man sie z.B. in
Abbildung 4.9 sehen kann. Es handelt sich dabei um einen Auffiilllungsprozefs der
Quantenpunktzustéande, das sogenannte state filling. Deutlich zu erkennen ist, daf
nach Sattigung eines Zustandes jeweils an der Hochenergieseite ein neues Emissions-
maximum (peak) entsteht und bei weiterer Steigerung der Leistung sogar dominant
wird.

Wirklich interessant wird es aber, wenn man in Abb. 4.10 die Feinstruktur in
den Spektren der schwéchsten vier Anregungsleistungen betrachtet, fir die gilt:
P < 52 Py(=13 %) Bei der geringsten Leistung ist primédr nur eine Linie bei
1,644 eV auszumachen. An den Flanken findet man eine Vielzahl von Linien, die
ich als Emissionslinien eines geladenen Quantenpunktes deute. Zusétzlich zur Tat-
sache, daf die untersuchten Quanteninseln vom Typ B sind und damit nach [15]
aufgrund ihrer Grofse und des damit einhergehenden schwicheren confinements mit
hochster Wahrscheinlichkeit das Ferminiveau iiber dem Grundzustand liegt, ist die
Ahnlichkeit zu Abbildung 4.6 (a) ein starker Beleg fiir vorige Aussage.

Steigert man die Ladungstrigerdichte iiber die Anregungsleistung Py = 0, 25 C%,
entsteht 4 meV weiter auf der Hochenergieseite dieser Linie eine zweite. Eine weite-
re Steigerung der Leistung léft die zuvor dominante Niederenergielinie langsam in
der Flanke des neuen Peaks verschwinden. Aufgrund dieses Verhaltens kann davon
ausgegangen werden, dafs es sich bei der ersten gestrichelten Linie in Abb. 4.10 um
die exzitonische Grundzustandsemission X und bei der energetisch folgenden um die
Emissionslinie eines Biexzitons BiX handelt.

Die Frage, die sich nun stellt, ist: Warum erscheint die Biexzitonsemission ener-
getisch hoher als die des Exzitons? Nach dem klassischen Bild (Abbildung 4.11)
senkt sich die Energie des Biexzitons durch die Bildung des Quasimolekiiles gerade
um die Bindungsenergie unter den Wert eines Exzitons (siche auch Kapitel 2.6).
Dann miifste sich aber die BiX-Emissionslinie links (zu niederen Energien hin) von
der Exzitonenlinie (X) befinden.

In [18] fanden Persson et al, dak die Lage der Biexzitonenemissionslinie relativ
zur exzitonischen Grundzustandsemission von der Quantenpunktgrofe abhéangt. Ist
ein QP groft genug, erscheint die BiX-Linie auf der Hochenergieseite der X-Linie.
Der genau ermittelte Zusammenhang zwischen Quantenpunktgrofe und Lage des
Biexzitons ist in Abbildung 4.12 dargestellt. Demnach sind negative Bindungsener-
gien explizit moglich.

Dem Diagramm 4.12 kann man auch entnehmen, dafs negative Bindungsenergien

"Natiirlich mit der Einschrinkung, daf sich statistisch gesehen mehr als ein QP innerhalb der
Mesa befindet. Vergleiche mit Einzelpunktspektren aus Arbeiten anderer Gruppen (z.B. Pryor et
al [26,48]) am gleichen Materialsystem zeigen, daf diese Naherung vertretbar ist.
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Abbildung 4.11: 2X
Das klassische Exzitonen-Biexzitonen-
Bild. Bei der Bildung eines Biexzitones
wird gerade die ’'Bindungsenergiec’ AE
frei. Mit X ist die energetisch Lage der ex-
zitonischen Grundzustandsemission, mit l

2X die zweier schwach wechselwirkender AE _
Exzitonen und mit BiX die Emission I BiX
eines Biexzitoneniiberganges bezeichnet.

Die Bindungsenergie ist positiv fiir
positive Werte von Ex — Ep;x definiert.

Vakuum

fiir alle QP mit einer Hohe von mehr als etwa 3,5nm in Wachstumsrichtung zu
erwarten sind. Da nach dem Hohenhistogramm 3.7 auf Seite 31 ausschlieflich fiir
sehr kleine Exemplare der Typ A-QP eine solche Hohe zu erwarten ist, kann man die
Lage des Biexzitons in Abbildung 4.10 durchaus als stellvertretend fiir (zumindest)
die Typ B-Proben sehen.

" Dot height (nm)

= - ! Abbildung 4.12:
%‘-0‘ e - Der von Persson et al ermittelte
go‘s_ N Zusammenhang zwischen Quan-
g + & tenpunktgréfte und Abstand der
g Al \+\ + exzitonischen Linie X zur Biexzi-
£ S tonenlinie (in dieser Graphik Xs).
;-o‘s— + 2 ;'+ Positive Werte bedeuten, dafs die
) X Biexzitonenemission zu hoheren
aol L= . o . .
174 176 178 180 182 184 Energien hin liegt, als die Exzi-
Exciton emission energy (eV) tonenlinie (aus [ ])

Die Biexzitonenbindungsenergie, die man an der energetischen Entfernung des
Biexzitonenpeaks zur exzitonischen Grundzustandslinie ablesen kann (siche auch
Formel 2.8), kann mit Abbildung 4.10 zu 4 meV bestimmt werden.

Aufgrund der geringen Linienbreite mit 1 bis 2meV kann davon ausgegangen
werden, daf sich innerhalb der 200 nm Mesa nur ein intakter Quantenpunkt oder
aber mehrere gleich grofse befunden haben. Die Linienbreite ist deutlich geringer
als bei einem Ensemble mit dem 10 bis 37-fachen Wert (vgl. Abbildung 4.9) und
daher hauptséchlich auf homogene Linienverbreiterungsmechanismen zuriickzufiih-
ren. Nimmt man nun die Exzitonenenergie von 1,648 eV und vergleicht sie mit den
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Berechnungen in [26], kann man die Grofe (in z-Richtung) des bzw. der Quantenin-
seln bestimmen. Demnach besafs der vermessene Quantenpunkt eine Hohe von circa
12nm.

An der Niederenergieflanke der Exziton-Biexziton-Linie ist bei einer Ladungs-
tragerdichte, die einer Anregungsleistung vom 26-fachen des Startwertes entspricht,
um etwa 1,636V eine weitere Linie am Entstehen. Vermutlich handelt es sich um
die ersten Multiexzitonen und bzw. oder geladenen Exzitonen iiberlagert von einer
Phononenreplik® des auf der Hochenergieseite entstehenden Lumineszenzpeaks.

Noch hohere Anregungsleistungen zeigen den Multiexzitonenanteil auf der Nie-
derenergieseite des exzitonischen Grundzustandes dominanter, so dafs dieser sogar
in der Hochenergieflanke der neuen Emissionslinie verschwindet und fiithren zu star-
ker Linienverbreiterung bis in eine Gréfsenordnung von 10 meV und mehr. Zudem
erkennt man ein leichtes Verschieben der Spektrumsmerkmale durch den nun auftre-
tenden Einfluf der Exziton-Exziton-Wechselwirkung (zur Orientierung sei die linke
gestrichelte Linie zur Markierung der Exzitonemission X in Abbildung 4.10 emp-
fohlen).

Ansonsten kann, so lange noch die Auflésung einzelner Emissionslinien moglich
ist, keine wie von den Ensembles her bekannte Blauverschiebung der Einhiillenden
ausgemacht werden. Daher ist weitgehend von einer Leistungsunabhéngigkeit der
Lage der energetischen Niveaus auszugehen, wenn man von den leistungsabhéngi-
gen homogenen Linienverbreiterungsmechanismen und etwaigen Exziton-Exziton-
Wechselwirkungseffekten einmal absieht.

Die Linien in Abbildung 4.10 bei 1,703 eV und bei 1,712 eV gehen auf Anregungs-
linien des HeNe-Gasplasmas im Anregungslaser zurtick.

Zum Vergleich wird die Leistungsserie einer Typ A-200 nm-Mesa in Abbildung
4.13 dargestellt. Was zunéchst ins Auge féllt, ist, dafs bei geringen Anregungslei-
stungen priméar die PL der grofsen QP gefiittert wird. Wieder einmal zeigt sich die
bessere Einfang- und/oder Rekombinationseffizienz des grofen Quanteninseltypes.
Dieses Verhalten wurde auch von [19] speziell fiir bimodale Gréfsenverteilungen, wie
wir sie hier vorliegen haben, untersucht.

Prinzipiell ist die hohere Effizienz aber schon aus thermodynamischen Uberle-
gungen heraus zu verstehen: Besteht zwischen den Quantenpunkten eine ausreichend
grofte Wechselwirkung, wird sich ein thermodynamisches Gleichgewicht einstellen.
Das heift, es erfolgt eine thermische Besetzung der Energieniveaus der QP. Letztlich
wird also der Prozefs bevorzugt, dessen Endzustand energetisch tiefer liegt. Aufgrund
des schwécheren confinements ist dies genau bei den Typ B-Quantenpunkten der Fall
(vgl. auch Abbildung 4.14). Auch findet sich hier wegen der geringeren Niveauab-
stdnde eher ein “passendes” Phonon, unter dessen Emission der Ladungstrager weiter
relaxieren kann.

Betrachtet man in Abbildung 4.13 den Graphen fiir die niedrigste Anregungslei-
stung (magentafarben) mit P = 9,5 findet man bei etwa 1,650V den Grund-

Cm2 Y

8Phononenrepliken entstehen durch phononenassistierte, strahlende Exzitoneniibergéinge.
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zustand der Typ B-QP und bei 1,670V kann man die Andeutung eines ersten an-
geregten Niveaus erkennen. Dafiir 1afst sich die Prasenz der kleinen Quantenpunkte
nur an einem schwachen, stark verbreiterten Signal zwischen 1,72eV und 1,74eV
erahnen. Ein dhnliches Bild ergab sich in Abbildung 4.8 auf Seite 45 im untersten
(griinen) Graphen auch fiir eine 200 nm-Typ B-Mesa. Damit scheint die im vorigen
Absatz aufgestellte These belegt.

Bei Erhéhung der Anregungsleistung kann man in Abb. 4.13 vor allem bei den
grofen QP ein Auffiillen der angeregten Zusténde erkennen, deren Emissionslinien
bei der Messung mit der hochsten Anregungsleistung 16,5P =157 % mit dem Signal
der Typ A-Punkte iibereinanderfallen.

Schon bei Verdopplung der Anregungsleistung vom Startwert aber formt sich
im energetischen Bereich der kleinen Quanteninseln um 1,73eV nun zum ersten
Mal ein deutliches Signal heraus, welches man bei Erhohung der Leistung um 30%
schon erahnen konnte. Nichtsdestotrotz bleibt das PL-Signal der Typ B-QP zunéchst
dominant.

Die drei erkennbaren Emissionslinien bei 1,725V, 1,735¢eV und 1,746¢eV kon-
nen folgendermafsen zugeordnet werden. Aus den Ensemblemessungen [37] vermutet
man bei 1,746 eV das zweite angeregte Niveau Fy der Typ A-Punkte (siche Tabelle
4.1 aus [37]). Mit einem energetischen Abstand von 10 bis 11meV lassen sich die
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Abbildung 4.14: Die verschiedenen Einfang- und Relaxationsprozesse
bei TypB und Typ A-QP. Wahrend letztere ihre Ladungstrager fast aus-
schlieflich aus der wetting layer durch Relaxationsprozesse bezieht, erhilt
der Typ B Quantenpunkt seine Ladungstrager hauptséichlich aus der Barrie-
re [37]. Zudem muf der energetische Abstand, den es durch Relaxation zu
iiberbriicken gilt, mit einer im Gitter moglichen Phononenergie Epj, iiber-
einstimmen. Die Energien Egg und Ey,4 entsprechen den Photonenenergien
des PL-Signals des Grund- und des zweiten angeregten Zustandes.

davor liegenden Linien als aus der lateralen Quantisierung folgende Niveaus® E,,
und £, festlegen. Erst bei den héchsten Anregungsleistungen erkennbar, liegen auf
der Niederenergieflanke der ersten starken Typ A-Linie noch schwache Anteile des
Grundzustandes Fy und des ersten angeregten F; aufmoduliert. Zur Besseren Ver-
folgung und Fithrung des Auges sind in Abbildung 4.13 zwei gestrichelte Linien an
deren Energien eingetragen.

| Zustand | Ey, | By | By, | E; |
Typ A [ 1,701eV | 1,718¢V [ 1,746 ¢V [ 1,792V
Typ B [| 1,636eV | 1,658eV | 1,687¢V | 1,713eV

Tabelle 4.I: Die Energien des Ensemblegrundzustandes und der ersten
drei angeregten Quantenpunktzusténde an den in Abbildung 4.9 markierten
Stellen (aus [37]).

Doch warum ist das zweite angeregte Niveau das dominante in z-Richtung? Auch
hier macht sich der phonon bottleneck vor allem an den Typ A-Punkten bemerkbar.
Die meisten Ladungstrager werden zunéchst, wie in Abbildung 4.14 schematisch
dargestellt, direkt in der Barriere angeregt und gelangen durch eine sehr schnel-

9 Aufgrund der geringeren Quantisierung senkrecht zur Wachstumsrichtung (siehe Abbildung 3.4
auf Seite 28: Wachstumsrichtung bezeichnet mit z) liegen die Energieniveaus hier deutlich dichter.
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le Relaxation in die wetting layer [19]. Eine weitere Relaxation kann aufgrund der
starken Quantisierung der z-Richtung'® nur mit geringer Wahrscheinlichkeit erfolgen
und duflert sich in einem schwachen PL-Signal der Ziel-Zustinde!! des Relaxations-
prozesses. Ausgenommen sind die Relaxationsprozesse, fiir die es gerade ein “passen-
des” Phonon mit Epj, gibt (siche Abbildung 4.14); bzw. bei denen der energetische
Abstand wetting layer zu elektronischem Quantenpunktzustand “in Resonanz” mit
einem Phonon des Gitters liegt.

4.4 Temperaturserien

Die meisten der bisherigen Untersuchungen, wie Typenvergleich und Leistungsserien,
wurden bei sehr tiefen Temperaturen (7" = 5K) vorgenommen. Relativ geringe An-
regungsleistungen vorausgesetzt, befindet sich so ein Grofsteil der Ladungstriger im
Grundzustand der Quantenpunkte. Durch sukzessive Erhohung der Temperatur ist
es moglich, konkurrierende Prozesse sowie Relaxations- und Rekombinationskanile
aufzudecken, sowie iiber Umrechnung von Temperatur auf Energie Aktivierungs-
energien zu determinieren.

Um diese Arbeit auf das Wesentliche bzw. das eigentliche Ziel, ndmlich die Un-
tersuchung von einzelnen Quantenpunkten, zu beschranken, wird im Folgenden nur
auf die kleinen und kleinsten Mesen mit stark reduzierter QP-Zahl eingegangen. Die
ebenfalls gewonnenen Ergebnisse aus Messungen an den grofen Mesen bringen keine
neuen Erkenntnisse und seien aus diesem Grunde hier vernachléssigt. Dieser Punkt
ist insofern von groffer Bedeutung, als dafs damit gezeigt wird, dafs es bei durch-
schnittlichem Quantenpunktabstand keine wesentliche Wechselwirkung von QP zu
QP gibt.

Die beiden Abbildungen 4.15 zeigen ein Energie-Temperatur-Diagramm mit farb-
kodierter Intensitdat. Wobei dunkelblau die niedrigste und rot die hochste Intensi-
tét widergibt. Teilbild 4.15 (a) enthélt die temperaturabhéngige PL einer Typ B-
200 nm-Mesa mit hoher Anregungsleistung (23 -5 ), wiihrend diese in (b) weniger
stark angeregt wurde (2,8 25 ).

In Abbildung 4.15 (a) sind die Emissionsgebiete der jeweiligen Quantenpunkt-
Typen bezeichnet. So kann man die Hauptemissionsbereiche von 1,63 eV bis hin zu
1,68 eV den Typ B-QP zuordnen, wahrend die zwischen fiinf und 25 Kelvin sichtbare
Emission von 1,70eV bis 1,72¢eV von Typ A-Quanteninseln stammt.

Der relativ gleichméfigen Intensitatsverteilung bis 25 K iiber die Energie nach
zu schliefsen, stehen bei tiefen Temperaturen zwar noch geniigend Phononen als
Streupartner in tiefere Zustande zur Verfiigung, aber die Relaxatioszeit 7, eyintrq iD-
nerhalb des QP scheint gegentiber 7, von der Barriere bzw. der wetting layer

10Dje z-Richtung ist nach Abbildung 3.4 (S. 28) die Wachstumsrichtung des Quantenpunktes.

UDie Zielzustdnde sind, wie zuvor erwdhnt, durch das thermodynamische Gleichgewicht defi-
niert. Die thermische Besetzungswahrscheinlichkeit fiir den Grund- oder den ersten angeregten
Zustand ist demnach hoher als die des zweiten angeregten Zustandes.
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Abbildung 4.15: Energie-Temperatur-Diagramme fiir (a) hohe Anre-
gungsleistung (23 %) und fiir (b) geringe (2,8 5) an einer Typ B-200 nm-
Mesa. Die Intensitét ist farbkodiert: dunkelblau entspricht der niedrigsten
Intensitdt und rot der hochsten. Beide Abbildungen zeigen unterschiedliche
Energiebereiche. Die Erklarung der Zusatzgraphiken ist im Text zu finden.

groft zu werden. Wichtiger jedoch ist, daf die Relaxationszeit die Dimension der
Rekombinationszeit 7., erreicht. Die Ladungstrager kénnen rekombinieren bevor
der Relaxationsprozefs beendet ist. Dies fiihrt im PL-Spektrum zu einem mehr oder
minder gleichméafigen Auffiillen der Zusténde.

Sehr auffillig ist der komplette Zusammenbruch der Photolumineszenz iiber das
gesamte Spektrum bei 25 K (orangener Pfeil in Abb. 4.15 (a)). Dieses zunéchst uner-
wartete Ergebnis wurde durch ein wiederholtes Messen'? bestétigt und es kann davon
ausgegangen werden, dak nicht etwa eine unbeabsichtigte Dejustage des Strahlen-
gangs der Grund fiir das ausbleibende Signal ist.

Ursache des PL-Zusammenbruchs bei circa 25 K ist die thermische Aktivierung
eines nichtstrahlenden Konkurrenzprozesses. Dafiir kommt mit hoher Wahrschein-
lichkeit ein Defektzustand in Frage. Von diesem werden bei ausreichender "Wérme-
zufuhr’ Ladungstréiger eingefangen, deren Felder die Photolumineszenz unterdriicken
(quenchen; Abb. 4.3) oder sogar rot-verschieben kénnen [50]. Dieser Prozef ist dhn-
lich dem zuvor (Kap. 4.2 auf S.41) bereits beschriebenen blinking [12,13]. Die Akti-
vierungsenergie des Defekt-Zustandes liegt demnach bei Euo (T = 25K) = kT =~
2,2meV.

Unter einer Temperatur von 25 K ist, wie bereits erwahnt, bei einer spektralen
Position von 1,70 eV Lumineszenz zu sehen, die man einem Typ A-QP zuordnet.
Bei hoheren Temperaturen fallt diese weg, da die Emission der kleinen Punkte, wie
bereits aus den Ensemblemessungen bekannt ist, frither zusammenbricht und aufser-

12Erst beim Wiederauftauchen der Lumineszenz wurde Verdacht geschopft und zur Uberpriifung
die Temperatur wieder gesenkt und ein weiteres mal erhoht. Das Ergebnis der ersten Messung
konnte bestétigt werden.
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dem die thermische Reemission (thermal escape) in die wetting layer und/oder die
Barriere eintritt. Anders bei den Typ B-QP, deren PL wird dominanter, weil sowohl
Relaxationsprozesse als auch Einfangprozesse effektiver werden. Zudem stehen nun
zusétzlich die Ladungstriger zur Verfiigung, die durch thermische Aktivierung aus
den Typ A-Punkten emittiert wurden.

Bei weiterer Erhéhung der Temperatur kommt es zur Sattigung des Verlustzu-
standes und die PL-Intensitdt nimmt mit niederen Energien beginnend wieder zu.

Aber nach der Ausléschung der PL fehlen die héchsten angeregten Zusténde.
Es sind mehr phononische Relaxationskanéle offen. Die angeregten Ladungstrager
haben nun die Méglichkeit, in die energetisch giinstigsten, weil tiefsten Zusténde zu
relaxieren. Das erklért auch deren hohere Lumineszenz-Intensitét (schwarze Ellipse).
Daf auch die angeregten Zusténde trotz besserer Relaxationsmoglichkeiten mehr
Intensitit aufweisen als unter 25K sowie die allgemeine Verbreiterung der PL'3,
lafst sich durch die zusétzliche thermische Energie (Ey, = kgT') erkldren, die nun die
Grofsenordnung der Niveauaufspaltung erreicht und eine Besetzung héherer Niveaus
auch ohne stiarkere Anregung ermoglicht.

Bei etwa 45 K erreicht die PL-Intensitdt dann ihr lokales Maximum und mit
weiter steigender Temperatur entleeren sich die héheren Typ B-Zustande aufgrund
von thermischer Reemission in die Barriere. Der nahezu exponentielle Verlauf'? der
Intensitats-Hiillkurve (gelbe gestrichelte Linie) in Abbildung 4.15 (a) belegt zuvor
getroffene Aussagen gut.

Die Photolumineszenz bricht zwischen 80 und 100 K ein weiteres, letztes Mal
zusammen. Auch hier finden wir nichtstrahlende Verlustprozesse als Erkléarung.

Verfolgt man den in Abbildung 4.15 (a) (gestrichelt) skizzierten Bandkantenver-
lauf iiber die Temperatur hinweg (gestrichelte schwarze Linie), so kann man schon
qualitativ eine Absenkung der Bandkante feststellen. Aber dazu spéter mehr.

Zur Ergénzung der Erkenntnisse aus den Mefergebnissen war es notig einen Tem-
peraturverlauf des Spektrums ohne das “stérende” state filling aufzunehmen. Dazu
wurde die Anregungsleistung in etwa geachtelt und, aufgrund der geringen Lumines-
zenzausbeute, in Langzeitmessungen von bis zu 15 Minuten Dauer pro Energieschritt
entstand Abbildung 4.15 (b). Auch sie zeigt ein Energie-Temperatur-Diagramm mit
farbkodierter Intensitédt, jedoch wegen der besseren Darstellung in einem engeren
Energiebereich. Wie in Teilbild (a) ist die Intensitétskodierung zur optimalen Dar-
stellung des Sachverhaltes willkiirlich normiert.

Deutlich ist in Teilbild (b) zu erkennen, wie bei etwa 10 K, was einer thermischen
Energie von Ey, = 0,9 meV entspricht, ein Relaxationskanal vom ersten angeregten
Zustand in den Grundzustand erschlossen wird. Schaut man sich aber die Liste (Ta~
belle 4.1T) der verfiigharen Phononen des Materialsystems InP/GalnP an, findet man
kein passendes Phonon. Der Wert von Fy, ist jedoch mit einem relativ groken Fehler
belegt. Durch die 5 K-Schrittweite ergeben sich 0,4 meV und durch mefsaufbaube-

13ygl. auch Abbildung 4.16; Teilbild (a) ist ein Schnitt durch 4.15 (a) bei ca. 45K
HMan beachte den nicht vollstindig linearen Verlauf der Abszissenskala.
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dingte Fehler (Spaltbreite) etwa 1meV an Spielraum. Gesucht ist also ein Phonon
der Energie von 0 bis zu 2,3 meV.

GaP | InP | GalnP
TA || 10,7 | 6,8 8.8
LA || 26,4 | 20,7 | 23,7
TO || 454 | 37,7 | 409

Tabelle 4.11: Die Energien der moglichen TA-; LA- und TO-Phononen
in Millielektronenvolt in diesem Materialsystem unter Beriicksichtigung des
Phénomens des orderings (aus [24]). Erklarung im Text.

Ein solches stellt das Materialsystem aber nicht zur Verfiigung (Tabelle 4.1T).
Zieht man jedoch Multiphononprozesse, also Linearkombinationen der verfiigbaren
Phononen, mit in Betracht, kommt man in die Gréfenordnung der Relaxations-
energie. So sind folgende Kombinationen moglich, wobei Energien mit positivem
Vorzeichen der Emission und Energien mit negativem Vorzeichen der Absorption
eines Phonons entsprechen:

Erelaz,1 = ErAGarmp — Eramp = 2meV und Ereue2 = Eracaer — Eracainp =
1,9meV. Und wenn man zuséatzlich Prozesse einbezieht, die unter Beteiligung von
mehr als zwei Phononen stattfinden, steigt die Zahl der Moglichkeiten steil an, wobei
jedoch die Wahrscheinlichkeit des Eintretens einer solchen Prozefskombination rapide
sinkt, z.B.: Ereazs = Ero,mp — Eracer — Eragep = 0,6meV oder Erggpa =
ELA,InP -3 ETA,InP = O, 3meV.

Mit ordering bezeichnet man Anordnungen eines Untergitters im eigentlichen
Gitteraufbau, also ein Supergitter. So bilden sich z.B. beim ternidren Mefsmate-
rialsystem GalnP statt eines homogenen Gitters haufig Lagen einer reinen GaP-
bzw. InP-Schicht aus. Es entsteht eine Ortsabhéngigkeit der spezifischen Material-
daten wie Gitterkonstante, Bandliicke, Phononen usw. [24]. Aufgrund des Ordering-
Phé&nomens steigt die Zahl der moglichen verschiedenen Phononen, die dem System
zur Relaxation zur Verfiigung stehen.

Durch die Moglichkeit der Multiphononenprozesse muf man also die zuvor auf-
gestellte These umformulieren: Im Bereich bis 10K findet keine Relaxation vom
ersten angeregten in den Grundzustand statt, da zu wenige passende Phononen'®
zur Verfiigung stehen. Die Relaxationszeit erreicht die Dimension der Rekombina-
tionszeit und tibersteigt diese sogar: Treromp < Trelaz- Das System unterliegt einem
Relaxationsflaschenhals bzw. einem phonon bottleneck. Mit steigender Temperatur
stehen mehr passende Phononen als Streupartner zur Verfiigung und erméglichen
so die Relaxation. Hier gilt: Trekomb > Tretaz-

Nun stellt sich die Frage, warum man in Abbildung 4.15 (a) keinen derart aus-
gepriagten Relaxationsflaschenhals sieht. Die Messungen zu diesem Bild wurden mit

15Fs gilt Energie- und Impulserhaltung!
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achtfacher Anregungsleistung durchgefiihrt und es stehen deshalb entsprechend vie-
le Ladungstriager zur Verfiigung. Zudem erhoht sich die Ladungstrigertemperatur
erheblich. Beides zusammen macht die Relaxation iiber den Auger-Effekt effektiver,
so dak sich die geringe Badtemperatur von Tg,; = 5 K nicht in einem Relaxations-
flaschenhals dufsert, obwohl dem System dadurch zu wenig passende Phononen zur
Verfiigung stehen.

Bei weiterer Erhohung der Temperatur erlischt um 50 K herum jegliche Lumi-
neszenz aus den Quantenpunkten. Der Grund hierfiir liegt in der thermischen Ree-
mission der wenigen eingefangenen Ladungstriager, die aufgrund der geringen La-
dungstrigerdichte in Barriere und wetting layer ab einem bestimmten Wert nicht
mehr kompensiert werden kann.

Zur Visualisierung weiterer in den Abbildungen 4.15 enthaltener Daten und zur
Energieniveauanalyse wurden fiir jede Temperatur Gaukkurven an die einzelnen
Spektren angefittet. Die beiden Abbildungen 4.16 zeigen exemplarisch zwei Schnit-
te an den in den Abbildungen 4.15 hervorgehobenen Positionen (weife, gestrichelte
vertikale Linie). Das Anpassen mittels Gaufkurven ist aber nur bei der Hochan-
regungsmessung zuléssig (Teilbild (a)). Das Teilbild (b) weist schon deutlich die
fiir Einzelpunkte erwartete Lorentzform der Emissionslinie auf, weshalb hier eine
Lorentzkurve angepalst wurde.
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Abbildung 4.16: Die Spektren wurden an in den Abbildungen 4.15
durch eine weife, gestrichelte Linie eingezeichneten Schnitten mit Multi-
Gaukkurven gefittet. Hier am Beispiel und zum prinzipiellen Vergleich
zwischen stirkerer Anregung (a) (23 ;) und geringerer Anregung (b)

cm

(2,8 %) durch den ungepulsten Laserstrahl (200 nm-Mesa, Typ B).

Dabei gibt man dem Datenvisualisierungs- und Verarbeitungsprogramm Anzahl
und ungefihre Lage der einzelnen Gaufskurven vor. Die gewonnenen Anpassungspa-
rameter dienen als Grundlage zur weiteren Verarbeitung. Aus energetischer Lage des
Maximums, Halbwertsbreite, Intensitit und integraler Intensitdt konnen unter An-
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wendung der entsprechenden mathematisch-physikalischen Modelle weitergehende
Zusammenhénge abgeleitet werden.

Zunachst werfen wir einen Blick auf die Daten aus den Hochanregungsmessungen
in Abbildung 4.15 (a). In Abbildung 4.16 (a) kann man den energetischen Verlauf
des Grundzustandes iiber der Temperatur abgetragen sehen. Obwohl sechs Emis-
sionslinien in ihrem Verlauf iiber die Temperatur beobachtet wurden, wie man in
Abb. 4.16 anhand der griinen Anpassungskurven feststellen wird, ist diese Redukti-
on der Datenmenge nétig. Durch Schwankungen beim Anpassen kommen zum Teil
zu starke, uncharakteristische Variationen der Werte zustande, die zu nicht vertrau-
enswiirdigen und unphysikalischen Ergebnissen fiihren.

Allgemein wird angenommen, dafs die Energieniveaus des Quantenpunktes dem
Verlauf der Bandkante folgen. Bei Erhéhung der Temperatur kann man eine Ab-
senkung der Bandkante beobachten, den sogenannten Varshni-Shift, was sich in der
Beobachtung einer Rotverschiebung der Lumineszenz dufert. Die Verschiebung be-
ruht auf der Ladungstréager-Phonon-Wechselwirkung, die eine Renormalisierung der
Energien 3 zur Folge hat. Dabei setzt sich der Realteil dieser Energie (%) aus
der temperaturunabhingigen Komponente der Bandkantenenergie E,r—o um eine
temperaturabhéngige E,(T") korrigiert zusammen:

%(E) = Eg,T:O - E9<T) (4'3)

O’Donnel und Chen verfeinerten die urspriinglich empirische Formel von Varshni

[51], fanden folgende Abhéngigkeit fiir £,(7T) [52]:

Ey(T) = Eyr—o— S (Epp) lcoth <<2§ZhT>> - 1} (4.4)

mit £, r—¢ als Energieliicke bei 0K, S als dimensionslose Kopplungskonstante und
(Epp) als mittlere Phononenenergie. Durch Anpassung von (Ep,) in Diagramm
4.17 (a) kann das mittlere Phonon bestimmt werden, an welches das elektronische
System des Quantenpunktes koppelt.

Durch Anpassen der Parameter in Formel 4.4 an die Mefkdaten aus Abbildung
4.17 (a) wurden folgende Werte gewonnen: das System koppelt an ein mittleres
Phonon (Epy) von 12,2meV mit einem E, r— von 1,648 eV. Damit ist das mittlere
Phonon nur circa halb so grofs, wie der fiir ein Typ B-QP-Ensemble gemessene Wert
von 26 meV bei einem Fyr—o von 1,636eV. Dieses Verhalten laft sich einerseits
durch die héhere Anregungsleistung bei den Ensembleexperimenten (etwa 1mW)
erkldren, aber vor allem ist diese Feststellung ein Hinweis auf Wechselwirkung der
Quantenpunkte untereinander.

Es stellt sich nun die Frage, an welches der im Materialsystem verfiigharen Pho-
nonen das elektronische System des Quantenpunktes koppelt. In Tabelle 4.11 bietet
sich auf den ersten Blick keines an. Lediglich ein TA-Phonon des GaP oder zwei des
InP kommen bei den einfachsten Kombinationen in Betracht. Besser pafst folgende
Kombination: LA p-TAgamp.
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Abbildung 4.17: Die Beobachtung des Grundzustandes bei hoher (23 C%;
Teilbild (a)) und geringer Anregungsleistung (2,8 5; Teilbild (b)) zur Be-
stimmung des mittleren Phonons (Ep,) nach O’Donnel (Formel 4.4) er-
brachte die in die Abbildungen eingetragenen Werte (200 nm-Typ B-Mesa).

Pafkt man die Parameter in Formel 4.4 an die Daten der Niedriganregungsmes-
sung in Abbildung 4.17 (b) an, erhélt man einen wiederum geringeren Wert fiir das
mittlere Phonon (Epy,) = 7,7meV (mit einem E,r—o von 1,6378€eV). Mit hoher
Wahrscheinlichkeit koppelt das System an die TA-Phononen von InP bzw. GalnP.

Es stellt sich nun die Frage: Warum wird das mittlere Phonon mit sinkender
Anregungsleistung kleiner? Bei hohen Leistungen werden viele Ladungstriager in der
Barriere induziert. Die Badtemperatur heizt sich durch diese heiflen Ladungstriger
auf. Die mittlere Phononenenergie wird grofer.

Die Linienbreite weist ebenso wie auch der Verlauf der Bandkante eine Ab-
hangigkeit von der Elektron-Phonon-Wechselwirkung auf. Da die Linienbreite dem
Imaginérteil der Renormalisierungsenergie (X)) entspricht, kann man sie auch als
Déampfung verstehen. Sie setzt sich aus einem konstanten I'; und einem additiven
temperaturabhéngigen Teil I'(T") zusammen:

() =1(0) + I'(T") (4.5)
Nach L. Vina [53] kann dabei die Zunahme der Linienbreite in I'(7) iiber einen
Bose-Einstein-Faktor fiir die Phononenemission beschrieben werden:
2
F(O) =TI <1 + m) + 1. (46)

Es sind I'y und I'y Normierungsfaktoren und © ist die effektive Temperatur, welche
mit der Anregung der Phononen verkniipft ist, die mit den elektronischen Zustdnden
wechselwirken und Parameter zur Anpassung des Modells an die Daten. I'y 4+ 'y
ergibt hierbei die Linienbreite bei T'= 0 K.

In den Abbildungen 4.18 sieht man die Linienbreite iiber der Temperatur aufge-
tragen. Die gestrichelte Linie folgt der Anpassung mit den ermittelten Daten fiir ©
die ebenfalls eingetragen sind.
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Die Linienbreite in Teilbild 4.18 (a) folgt scheinbar nicht der allgemeinen Erwar-
tung aus der Theorie [53] und den Ensemblemessungen und steigt nicht exponentiell
an.
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Abbildung 4.18: Die Temperaturabhéngigkeit der Linienbreite fiir (a)
hohe Anregungsleistung (23 -%5) und fiir (b) niedrige (2,8 ). In (b) zu-
sdatzlich mit Simulation der Formel 4.6 und einem ©-Wert von circa 90 K,
was einer Phononenenergie von 7,7meV entspricht). Die Messung stammt

von einer 200 nm-Typ B-Mesa.

Betrachtet man nun aber Abbildung 4.18 (a), so erkennt man vielmehr einen
mehr oder minder monotonen, tendenziell linearen Anstieg mit der Temperatur.
Fittet man jedoch die Mefskurve mit Formel4.6 an, bekommt man innerhalb der
Fehlergrenzen ein O, welches einem Kopplungs-Phonon von etwas iiber 12 meV ent-
spricht. Genau diesen Wert haben wir zuvor auch iiber die Bandkantenverschiebung
bestimmt. Unsere Daten sind konsistent.

Sogar, wenn man vermeintliche MeRtoleranzen betrachtet, iiberrascht die Uber-
einstimmung. Die starken Resonanzeffekte bei 20 K und bei 60 K aus Abbildung
4.18 (a) findet man auch in Abbildung 4.17 (a) als kleine Erhebungen aber deutlich
sichtbar wieder (siehe Pfeile in beiden Abbildungen). Sie treten bei Aktivierungs-
energien von 2,07meV und 5,17 meV auf. Thr Ursprung ist unklar.

Versucht man den Linienbreitenfit nach L. Vina (Formel 4.6) auch auf die Er-
gebnisse aus der Temperaturserie bei geringer Ladungstrigerdichte (Abb. 4.18 (b))
anzuwenden, ist es trotz des scheinbar gut passenden exponentiellen AuRkeren des
Verlaufes nicht moglich, adédquate Fitparameter zu finden. Hier scheint das Modell
nach Vina zu versagen. Eine Simulation mit dem erwarteten Wert von 7,7 meV, was
ungefahr einer Temperatur © = 90 K entspricht, konnte zumindest die Mefwerte bis
50K erklaren. Spétestens aber ab dieser Temperatur, die einer thermischen Ener-
gie von ca. 4,6 meV entspricht, werden die Locher in hohere, angeregte Zustidnde
aktiviert. Diese liegen bandartig nah beieinander, so daf die Locher mehr (energe-
tische) Bewegungsfreiheit geniefsen und - von Intrabandiibergédngen her bekannte -
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Verbreiterungen auf die von Vina vorhergesagte Linienverbreiterung aufmodulieren.

Trotz allem erkennt man gut das Anwachsen der Linienbreite mit Zunah-
me der Ladungstragerdichte infolge der groferen Ladungstriger-Ladungstréager-
Wechselwirkung. Zudem spielen bei geringer Anregung Oberflichenzusténde, Zu-
stdnde in lateraler Richtung und Multiexzitonen noch keine bzw. keine so grofse
Rolle bei der Ausbildung des Spektrums.
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Abbildung 4.19: Arrheniusplot (a) fiir hohe Anregungsleistung (23 C%)
und (b) fiir geringe (2,8 2%5) (200nm-Typ B-Mesa). Gut zu sehen ist die
Auswirkung der zwei konkurrierenden Prozesse, wie sie im Text beschrieben

werden, erkennbar an der 'Einbuchtung’ kurz vor dem Abfall in (a).

Das Zusammenbrechen der PL bei hoheren Temperaturen und dem davor lie-
genden Bereich relativer Konstanz ist typisch fiir das Eintreten thermisch aktivier-
ter, nichtstrahlender Rekombinationskanale. Die energetische Distanz zwischen dem
Grundzustand des QP und dem des nichtstrahlenden Zentrums kann aus der Stei-
gung des Intensitétsverlaufs in den Abbildungen 4.19 bei héheren Temperaturen ge-
wonnen werden.

Bei hoherer Anregungsleistung (Abb. 4.19 (a)) offenbart sich ein leicht komplexe-
res Temperaturverhalten. Die Intensitat sinkt bis circa 20 K etwas ab, steigt dann bis
40 K wieder an, um dann endgiiltig bis etwa 100 K auf ein kaum mehr detektierbares
Niveau abzusinken.

Die Konkurrenz zweier Mechanismen kann ein solches Verhalten erkliren: (i) die
thermisch aktivierte, nichtstrahlende Rekombination der im Grundzustand gefan-
genen Ladungstriger, die zu einer Reduktion der PL-Intensitat fithrt und (éi) der
Wiedereinfang der Ladungstréager ab Temperaturen um 20K, der eine Steigerung
der Photolumineszenzintensitéat zur Folge hat.

Ein Modell, basierend auf den Ratengleichungen in [19] und der dort formu-
lierten allgemeinen Annahmen, fithrt zu einer Fitfunktion fiir den Sonderfall in
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(Abb.4.19 (a)):

L(T) = 1,(0) ! ~<1+A—@;§§;). (4.7)

[1+a1.e—§%r 1+ ay-e #r

Leider war diese Funktion fiir das verwendete Visualisierungs- und Simulationspro-
gramm zu komplex. Es konnten keine weiteren Erkenntnisse aus der Anpassung an
das Konkurrenz-Modell gewonnen werden.

Wendet man auf die Hochtemperaturflanke in den Diagrammen 4.19 (a) und (b)
einen simplen Arrheniusfit der Form

Epy,
lg(I(T)) = kT +s (4.8)

an, bei dem Epj, die Energie des Phonons, an welches das elektronische System des
Quantenpunktes koppelt, I die Intensitdt der Photolumineszenz und s eine Nor-
mierungskonstante ist, erhélt man fiir geringe Anregungsleistungen einen Wert von
Epp = 34meV. Dies entspricht ungefadhr dem TO-Phonon von InP.

Auf der Typ B-Quantenpunktprobe gelang nach aufwendiger und zeitraubender
Sucharbeit letztlich noch die Photolumineszenzaufnahme einer Temperaturserie an
einer 100 nm-Mesa. Die stédrkste der Emissionslinien in Abbildung4.20, bei circa

1,64 eV, kann dem ersten angeregten Niveau F; des Quantenpunktes in der Mesa
zugeordnet werden.
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Abbildung 4.20: Das Energie-Temperatur-Diagramm einer 100 nm-
Typ B-Mesa in zwei verschiedenen Darstellungsweisen. Die Intensitat ist
farbkodiert, wobei dunkelblau die geringste und rot die hochste Intensitét
ist. Die Einzelspektren wurden bei einer Anregungsleistung von nur 0,16 %
gewonnen. Beschreibung im Text.

Den Grundzustand findet man bei etwa 1,63 eV. Der Abstand zwischen Grundzu-
stand X und erstem angeregten Zustand F; betragt in etwa 12 meV und findet sich
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auch in den Leistungsserien wieder. Dazwischen ist die 1,635 ¢eV-Linie, ab 15 K nur
schwach und von 30 K an besser, erkennbar, die mit dem auf Seite 49 dargestellten
und einer Interpolation von Abbildung4.12 als Biexziton BiX identifiziert werden
kann. Der energetische Abstand zur Grundzustandsemission betragt demnach circa
(4,54 1,5) meV.

Interessant ist das Zusammenbrechen des X-Signals bei etwa 35 K. Dies entspricht
einer thermischen Energie von 3meV. Es stellt sich die Frage, welcher Verlustpro-
zel oder welcher nichtstrahlende Rekombinationskanal wird durch eine thermische
Energie von 3meV aktiviert? Ein tiefer Defektzustand hétte vermutlich auch das
quenching des gesamten PL-Signals zur Folge, welches aber nicht beobachtet wird.

Wahrscheinlicher zieht die bei etwa der selben Temperatur an Intensitat gewin-
nende Biexzitonenlinie B1 X die Ladungstréger ab. Die energetische Distanz wiirde in
etwa jene 3meV der thermischen Aktivierung, wie man sie in den Abbildungen 4.20
und 4.21 ablesen kann, betragen.

Wellenlange (nm)
766 764 762 760 758 756 754 752
T T T T T T T

Abbildung 4.21: Spektrum einer
Typ B-100 nm-Mesa bei 40 K Badtem-

0,003 | E1

= BiX peratur und einer Anregungsleistung
Z 0002 von nur 0,16 % mit den eingezeichne-
T . X \ ten Gauk- und Lorentzanpassungen.
£ o001 | PL-Signal X stammt vom Grund- und
kS i JM‘M/ \ E; vom ersten angeregten Zustand,

. : : ) wahrend BiX die Emissionslinie eines
0,000 . e o

162 163 164 165 Biexzitones ist.
Energie (eV)

In Abbildung4.21 ist die blau-gepunktete Linie die Superposition der einzelnen,
grinen Gaufskurven (Multigauk-Fit) wie sie zur Anpassung bei Quantenpunkten-
semblespektren verwendet wird. Aber sie gibt nicht den tatsédchlichen Verlauf und
vor allem nicht die tatsachlichen Linienbreiten wieder. Dieses Verhalten entspricht
dem in der Theorie vorhergesagten (Kapitel 2.4.1). Deshalb wurde jede Emissionsli-
nie im Spektrum separat und unabhéngig von den anderen mit einer Lorentzkurve
angepaft. Durch Wiederholung des Anpassungsverfahrens fiir jede Temperatur und
Auftragung tiber dieser erhélt man die Abbildungen 4.22.

Die Bestimmung der Phononen, an welche das elektronische System des Typ B-
Punktes koppelt, nach O’Donnel [52] in der Abbildung4.22 (a) lifst folgende Ab-
hangigkeiten erkennen. Der Grundzustand, mit einer Bandliicke bei 7" = 0 von
1,628 eV, koppelt an ein mittleres Phonon, welches durch eine Kombination aus
einem TA-Phonon des InP mit einem TA-Phonon des GalnP dargestellt werden
kann zu (Eppx) = 15,6meV. Dahingegen lassen sich die mittleren Phononen
des Biexzitones (E, pixr—0 = 1,634€V) sowie des ersten angeregten Zustandes
(Ey gy 7—0 = 1,640 €V) mit jeweils (Epp, pix) = 13,6 meV und (Epp, g,) = 18 meV aus
zwei TA-Phononen des InP bzw. aus einem TA-Phonon des InP plus dem des GaP



Kapitel 4. Messungen: Dauerstrich-Photolumineszenz 65

darstellen. Die Ergebnisse stimmen erstaunlich genau mit den im System moglichen
Phononen {iberein.

1,640 o—o—o——o—H\Q(a) 5 L(b)
- E _ =1,640eV

9,T=0

1,638 [ E,, = 18 meV
1636 | & E, M
S [ ' oL
T 163 F o X — 2
) - =
5, 16382 | E 10 = 1,634 :a/V i
<|C> 1,630 | EgT:0 =1,628 eV pon = 13,6 me g .
L I E, =156 meV = 1
1628 - £
3 S -
1626 | @ I
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Abbildung 4.22: Die Graphische Auftragung der Ergebnisse (100nm-
Typ B-Mesa) aus den Einzelanpassungen: (a) energetische Lage des Linien-
maximums und (b) Intensitdt tiber der Temperatur.

Betrachtet man sich den Verlauf der PL-Intensitaten in Abbildung 4.22 (b), so
fallt zunéchst die schon ab 15 K dominierende Linie des ersten angeregten Zustandes
auf. Das stetige Ansteigen dessen Intensitat 14t sich durch thermische Aktivierung
erkldren. In dieser Darstellung bestéatigt sich auch recht gut die Vermutung, daf der
neu hinzukommende biexzitonische Zustand mit aus dem Grundzustand thermisch
aktivierten Ladungstrigern gefiittert wird. Die Uberkreuzung der beiden Intensi-
tatsverldufe bei 35 K dient als weiteres Indiz dieser Theorie [54].

Interessant ist jetzt noch ein Vergleich mit den Typ A-Quantenpunkten deren
Energie-Temperatur-Diagramm man in Abbildung4.23 sehen kann. Auffillig ist,
daf zwischen 60 und 80 K jegliche Lumineszenz zusammenbricht. Nicht nur aus den
Ensemblemessungen ist der frithere Kollaps der Lumineszenz bei steigenden Tempe-
raturen gegeniiber der Typ B-PL ein vertrautes Phénomen. Diese Beobachtung ist
ebenso ein Indikator fiir die stirkere Quantisierung und/oder die rdumliche Loka-
lisierung der Ladungstriager in den Typ A-Quantenpunkten, denn das stérkere size
confinement fithrt, wie man in Abbildung4.14 gut sehen kann, zu einer Verschiebung
der Quantenpunktzustéinde hin zu hoheren Energien in die Nahe der Barrierenener-
gie. Da die injizierten Ladungstriager nicht direkt in den Grundzustand relaxieren,
sondern zunéchst iiber die angeregten Niveaus in den Quantenpunkt gelangen, reicht
bei hohen Temperaturen die thermische Energie aus, um einen thermischen Escape
in die Zustidnde der wetting layer oder der Barriere auszulosen.

Aufserdem ist trotz geringer Anregungsleistung (0,16 %) von vornherein au-
fler dem Grundzustand bei circa 1,70eV auch der erste angeregte Zustand etwas
oberhalb von 1,72eV mit Unterbrechungen iiber den gesamten Temperaturbereich

der Grundzustandsemission besetzt. Zwischen beiden Signalen, etwas unterhalb von
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1,71¢eV, siecht man deutlich die Emissionslinien der B-Zustinde!'® nach Pryor et
al [26]. Grund dafiir diirfte der bereits bekannte Relaxationsbottleneck sein, der sich
gerade bei den Typ A-QP mit ihrem stérkeren confinement ausgeprégter zeigen soll-
te. Zudem fehlt aufgrund der Wellenfunktionslokalisation der Zustédnde A,, und B

ein direkter Relaxationsweg.

Energie (eV)

5 8 10 20 30 40 50 60 80 100120

Temperatur (K)

Abbildung 4.23: Das Energie-Temperatur-Diagramm eines Typ A-QP-
Spektrums (200 nm-Mesa) in zwei verschiedenen Darstellungsweisen. Die
Intensitat ist farbkodiert wie bisher. Die Einzelspektren wurden bei einer

W%

Anregungsleistung von 0,16 -5 gewonnen.

cm?

Ab etwa 25K tritt eine Verbreiterung der PL-Linie des Grundzustandes hin
zu geringeren Energien ein. Diese konnte, zusédtzlich zu den temperaturabhidngigen
Linienverbreiterungsmechanismen, durch das Entstehen von Bi- und Multiexzitonen

erklart werden.
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Abbildung 4.24: (a) O’Donnel- und (b) Arrheniusfit an einer 200 nm-
Mesa mit Typ A-Quantenpunkten.

6siehe dazu auch Kapitel 5.1 auf Seite 76
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Das PL-Signal eines hoheren angeregten Niveaus bei etwa 1,723 eV zeigt mehr-
fach Intensitétsschwankungen. Die Lumineszenz bricht das erste Mal bei 8 K und ein
zweites Mal bei 30 K zusammen, um dann bei etwa 55 K fiir immer zu verschwinden.
So scheint es in der ndheren Umgebung des oder der vermessenen Quantenpunkte
mindestens einen Defektzustand zu geben, der oder die thermisch mit 0,7 meV bzw.
2,6 meV aktiviert wird bzw. werden. Ist dieser besetzt, quencht er iiber das elektri-
sche Feld der gefangenen Ladungstriger die Lumineszenz des gesamten Spektrums,
wie man auch an den tiefer gelegenen QP-Niveaus sehen kann. Besonders betroffen
ist der von vornherein schon schwache angesprochene Peak. Er blinkt als Funktion
der Temperatur [12,13].

Der Versuch, iiber eine Anpassung nach O’Donnel die mittlere Phononenenergie
zu finden, an die das elektronische System koppelt, fithrt zu einem unbefriedigenden
Ergebnis (Abbildung4.24 (a)). Die ermittelten 2,3meV liegen deutlich zu niedrig
und diirften ihre Ursache im Auftreten der Multiexzitonen haben, die die genaue
Lage des Grundzustandes kaschieren. Eventuell liegt auch ein Resonanzeffekt bei
T = 35K vor, der sich sogar iiber die temperaturabhéngige Linienbreite in Abbil-
dung 4.25 validieren laft.

.

. > .
Abbildung 4.25: g 1wt .
Bei ca. 35 K findet man den in g [ o
Abb. 4.24 (a) vermuteten Reso- g [ . .
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wieder. - ey | | ReslonanzI | | .
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Bei Quantenpunktensembles ergaben sich die folgenden Werte fiir Typ A-QP
[37]: eine Bandliicke von 1,701eV bei einer Temperatur von 0K mit einem (Epp)
von 26 meV.

Der Intensitéatsverlauf in Abbildung4.24 (b) zeigt nur eine kleine Abweichung
von den bereits aus den Messungen an den Typ B-Punkten bekannten Daten (vgl.
hierzu Abb.4.22 (b) und Abb.4.19 (b)). Statt eines beinahe konstant bleibenden
PL-Niveaus bis hin zu einer Temperatur, bei der die Lumineszenz mehr oder we-
niger komplett verschwindet, sieht man hier eine von Anfang an exponentiell fal-
lende Intensitdt mit steigender Temperatur. Laut Abbildung4.14 geschieht der La-
dungstrigereinfang eines Typ A-Quantenpunktes iiber Relaxation aus der wetting
layer. Aber schon bei geringer Temperaturerh6hung kénnen durch die energetische
Néahe die ersten Ladungstréger in die Zustdnde der wetting layer entkommen. So
stehen weniger Ladungstriager im Quantenpunkt selbst zur Verfiigung. Das ther-
mische Verteilung zwischen Quantenpunktzustianden und Barriere bei thermodyna-
mischen Gleichgewicht verschiebt sich zugunsten des PL-Verlustmechanismus’. Als
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Folge sinkt die Rekombinations- und damit die Photolumineszenzausbeute aus dem
Quantenpunkt.

Intensitat

Energie (eV)

5 8 10 20 30 40 50 60 80 100120

Temperatur (K)

Abbildung 4.26: Das Energie-Temperatur-Diagramm eines gemischten
(Typ A- und Typ B-QP in einer Mesa) Spektrums in zwei verschiedenen
Darstellungsweisen. Die Intensitét ist farbkodiert, wie bisher. Die Einzel-

spektren wurden bei einer Anregungsleistung von 0,16 5 gewonnen.

o2

Aufgrund der Tatsache, dafs auch unter den fiir Typ A-Punkte optimalen Wachs-
tumsbedingungen die grofsen Typ B-QP wachsen, ist es moglich, beide Quanten-
punkttypen direkt miteinander zu vergleichen. Ein solches Photolumineszenzspek-
trum tiber die Temperatur sieht man in Abbildung4.26.

Wiéhrend die grofsen Quanteninseln mit der gegebenen Leistung nur ein ange-
regtes Niveau bei ca. 1,67 eV aufzeigen, und dieses auch noch spérlich besetzt, kann
man bei den kleinen QP bis zu drei angeregte Niveaus ausmachen (siche Abb. 4.26).
Der Grund dafiir ist der Relaxationsflaschenhals fiir kleine Quantenpunkte. Deshalb
ist die Intensitét des Typ B-Grundzustandes auch deutlich hoher, als die der kleinen
Quanteninsel (erkennbar an dem héheren Rot- und Gelbanteil der Intensitatskodie-
rung bei den Typ B-Punkt-Emissionen in Abb. 4.26).

Das Spektrum des Typ A-Punktes wurde bereits zuvor im Detail beschrieben!”.
Auffallig ist aber, daf trotz des anfanglich hohen Intensitatsniveaus selbst das Typ B-
Spektrum abrupt bei ca. 80 K zusammenbricht. Theorie und Ensemblemessungen
[37] lieken eine bessere Temperaturstabilitit erwarten. Auch vorhergehende Mes-
sungen an einzelnen Typ B-QP ergaben Mefergebnisse bis deutlich iiber 100 K.

Wahrscheinlich wird mit Uberschreiten der 6,9 meV thermischer Energie ein De-
fektzustand in unmittelbarer Ndhe beider in der Mesa enthaltener Quantenpunkte
aktiviert. Dieser nichtstrahlende Rekombinationskanal dominiert dann bei hoheren
Temperaturen bzw. sorgt fiir die Unterdriickung der Photolumineszenz aus der Me-
sa.

1"Es ist ein Ausschnitt aus Abb.4.26, da ein einzelner Typ A-Punkt nicht zu isolieren war.



Kapitel 5

Messungen: Zeitaufgeloste
Photolumineszenz

Zeitaufgeloste Photolumineszenzspektroskopie betreibt man um zu kldren, durch
welche Relaxationsmechanismen die Ladungstriager in die Quantenpunkte gelangen.
Zusétzliche Variation der Temperatur bzw. der Anregungsleistung ermoglicht dar-
iiber hinaus die Unterscheidung von Zerfalls- und Rekombinationskanélen.

Es wird der Zerfall von optisch angeregten Nichtgleichgewichtsladungstragern
bis zur Wiederherstellung des thermodynamischen Gleichgewichts verfolgt. Diese
Zerfallsprozesse konnen durch Ratengleichungen (siehe Kapitel 2.8) mathematisch
beschrieben werden. Bei der Auswertung wird versucht, die Parameter des mathe-
matischen Modells an die Mefldaten anzupassen, um so Aufschluf iiber die ablau-
fenden Prozesse zu erlangen. Zuséatzlich kann man die stationdren Losungen mit den
zeitaufgelosten Losungen vergleichen [54].

Zur Einarbeitung in die Apparatur sowie zum direkten Vergleich mit den Quan-
tenpunktensembles und dem Ubergang zum einzelnen Quantenpunkt hin, wurden
die ersten Messungen an den grofen 1 Mikrometer- und an den 500 nm-Mesen vor-
genommen. Die dabei gewonnenen Zerfallszeiten kann man in Abbildung 5.1 (a) und

(b) sehen.
In den Abbildungen 5.1 wiederholen sich die Tendenzen, die bereits bei den En-
semblemessungen [37] beobachtet wurden: Es zeichnet sich deutlich eine sukzessive

Verlangerung der Zerfallszeiten mit geringer werdender Energie im Quantenpunkt-
spektrum ab. Beim Grundzustand ist die langste Zerfallsdauer mit 1,4 bzw. 1,7 ns
erreicht. Unter dieser Energie sinken die Zeiten wieder!. Gehen die Quantenpunkt-
zustéande in das Quasikontinuum der Barriere bzw. zunéchst der wetting layer iiber,
steigen die Zerfallszeiten auf bis zu 2ns und mehr.

Diese Zahlenwerte sowie die folgenden wurden durch Anpassen nach Sugawara
[31] auf der Grundlage des in Kapitel 2.8 besprochenen Modells gewonnen. Prinzipiell
wird in diesem Modell von einem doppelt exponentiell verlaufenden Zerfall ausge-
gangen. Geht jedoch die Relaxation zum néchsttieferen Zustand sehr viel schneller

!zu sehen in Abb. 5.1 (b) bei Energien kleiner als 1,63 eV

69
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als die Rekombination vonstatten (es gilt: 7,.; > T,ex), ist ein monoexponentieller
Fit hinreichend?.

Das Ergebnis einer einfach exponentiellen Anpassung besteht aus einer Anstiegs-
und einer Zerfallszeit. Wihrend sich die Zerfallszeit ausschliefslich durch die Rekom-
binationsdauer der Ladungstrager definiert, setzt sich die Anstiegszeit aus mehreren
Komponenten zusammen. Da ist zundchst die Zeitspanne, in welcher der Ladungs-
trager erzeugt und in die Barriere angeregt wird. Dieser Wert sollte bei gleichen
Mefkbedingungen iiber alle Messungen konstant sein.

Die nachste Komponente ist variabel und charakteristisch fiir die gewéhlten Be-
dingungen wie Anregungsleistung, Badtemperatur und Detektionsenergie. Sie setzt
sich zusammen aus den Relaxationszeiten von der Barriere in den QP (Typ B-QP)
bzw. von der Barriere in die wetting layer (Typ A-QP) sowie der Gesamtzeit fiir
alle Relaxationsvorgénge von energetisch héher liegenden Quantenpunktniveaus in
jenes, auf dessen Wellenldnge man detektiert.

In Abbildung 5.2 sind exemplarisch die verschiedenen aufgenommenen Zerfalls-
verlaufe mit dem jeweils daran angepafsten RIO-Modell (rote Kurve) dargestellt.
Abb.5.2 (C) zeigt sogar einen doppelt exponentiellen Zerfallsverlauf, wie er in Ka-
pitel 2.8 beschreiben ist und in der Simulation 2.11 auf Seite 22 zu sehen ist.

Man sieht in diesen Zerfallsspektren auch sehr gut, wie stark, trotz extremer In-

2yvgl. Abbildung2.11 und die Beispiele aus den eigenen Messungen in den Abbildungen 5.2
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tegrationszeiten von bis zu 960 s, die Spektren verrauscht sind. Durch Erhohung der
Integrationszeit kann man normalerweise den Verlauf von Integrationsspektren, zu
denen die Zerfallsspektren gehoren, glatten. Aufgrund der relativ geringen Photolu-
mineszenzausbeute eines einzelnen Quantenpunktes in dem zur Messung gewéhlten,
schmalen Wellenléingenband (single photon counting) wirkt sich das schlechte SNR?
auf die Qualitdt der Messung aus. Auferdem geht durch die verwendeten Optiken
zum Sammeln des Emissionslichtes auch ein gewisser Teil des PL-Signales verloren.

Abbildung 5.2:
Die verschiedenen Zerfallszeittypen mit
Simulation (rote Kurve) auf Grundlage

des Fits nach Sugawara |31] am Beispiel
der 200nm-Mesa aus Abbildung 5.3

— (a):

L] (A) lange Zerfallszeit von 1733 ps der
2 wetting layer;

G (B) lange Zerfallszeit von 2222 ps beim
g Grundzustand;

FC_.’ (C) mehrstufiger Rekombinations-

mechanismus mit zwei Zerfallszeiten
von zunachst 121 ps und dann 1559 ps
an der Niederenergieflanke des Grund-

zustandes;
_ L (D) lange Anstiegszeit von 263 ps und
0 2000 4000 6000 8000  kiirzer werdende Zerfallszeit um 831 ps
Zeit (ps) fiir ein angeregtes Niveau.

Beim direkten Vergleich der grofsen Mesen in den Abb. 5.1 mit dem Spektrum
und den Zerfallszeiten einer 200 nm-Mesa des Types B, wie man es in Abbildung
5.3 (a) sehen kann, fillt zunichst die Ahnlichkeit der Zeit-Kurvenverliufe auf.

Der Grundzustand weist die langsten Zerfallszeiten auf, die zu héheren Energien
bzw. Zusténden kiirzer werden. Ebenso findet man wieder sehr lange Zerfallszeiten
fiir die wetting layer und fiir die Barriere. Daraus 1afst sich in einer ersten Vermutung
schlieffen, daf die Anzahl der Quantenpunkte keine oder nur geringe Auswirkungen
auf die Dynamik innerhalb der QP hat.

Die Vermutung, daf sich eventuell die reduzierte Kopplung der QP untereinander
aber auch gerade in den verringerten Zerfallszeiten des Grundzustandes dufsert, kann
wie folgt widerlegt werden: Der einzelne Quantenpunkt zeigt nur noch Beitrage der
Wellenfunktion bzw. des Wellenfunktionsiiberlapps. Eine Einschriankung kann nur
von der Mesa-Atzung (bei der Prozessierung) kommen, also durch Atzdefekte. Die
Mesagrofe sollte sich aber nicht auf die Kopplung der QP auswirken.

3signal to noise ratio = Signal-Rausch-Verhiltnis
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Spektren und Zerfallszeiten
(a) einer 200 nm- und
(b) einer 100 nm-Typ B-Mesa.
Ji02 Eingetragen sind die Anstiegs-
AL : (Dreiecke) und  Zerfallszeiten
T (Kreise) als Funktion der Energie
Energie (eV) bzw. Wellenldnge. Die Verbin-
Wellenléange (nm) L. . .
750 725 dungslinie dient nur zur Fiihrung

Intensitat (w.E.)
(sd) wez

o w "wm des Auges. Dariiber eine Uber-
W\[ﬂ'/m\‘v-ﬂ\:\ . 3 sicht vom  Gesamtspektrum
L 1" mit Barriere und Anregungs-
:M g laser sowie Hervorhebung des
A =} “gezoomten”  Bereiches. Deut-

lich zu erkennen: die erhohten
Zerfallszeiten.

Intensitat (w.E.)

-
S,
o
T

“\_{\_ﬁhm

1,60 1,65 1,70

Energie (eV)

Zur Eruierung dieser These ist es notig, einen Blick auf die Messungen an einer
100 nm-Mesa zu werfen. Statistisch gesehen sollte sich im Mittel genau ein Quan-
tenpunkt in einer solchen Mesa befinden.

Das Ergebnis in Abbildung 5.3 (b) iiberrascht: Praktisch alle Rekombinations-
zeiten (Zerfallskurve) liegen iiber einer Nanosekunde (detailliert in Tabelle B.IV in
Anhang B). Zudem muften fast alle Mekkurven mit dem doppelt exponentiellen
Sugawara-Modell gefittet werden.

Ein Grofsteil der hoherenergetischen, angeregten Zustande weist langere Rekom-
binationszeiten auf als der Grundzustand. Dies liefe sich nur durch fehlende Re-
laxationskanéle erkldren, da die Wellenfunktionsiiberlappwerte der angeregten Zu-
stande prinzipiell deutlich kleiner sind. Wenn dann auch noch die Relaxationskanéle
blockiert sind, entsteht eine insgesamt grofe Rekombinationszeit.

Verstérkt werden kann dieser Effekt noch durch den Umstand, daf die energetisch
tieferen Niveaus schon vollstindig besetzt sind, und so die Relaxation dorthin nicht
moglich ist, das sogenannte Pauli-Blocking.

Die Anstiegszeiten liegen in dieser Messung beinahe alle unter 100 ps. Prinzipiell
erwartet man kleine Anstiegszeiten aufgrund kurzer Relaxationszeiten, denn bei
derart hohen Anregungsleistungen (0,7 mW Leistungsmittel auf einem Fokus mit r =
30pm: 24,8 %) und damit auch hohen Ladungstrégerdichten diirfte aufgrund der

C
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Ladungstrager-Ladungstriager-Wechselwirkung (z.B. Auger-Effekt) ein ausreichend
effektiver Relaxationsmechanismus zur Verfiigung stehen.
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< Abbildung 5.4:
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Wie man sich in Abbildung 4.4 vor Augen fithren kann, ist der Wellenfunkti-
onsiiberlapp bei den Typ B-QP in der Typ II-Konfiguration wesentlich geringer als
bei den beinahe Typ I-dhnlichen Typ A-Quantenpunkten. Aus diesem Grunde er-
wartet man fiir die Typ B-Quanteninseln geringe Oszillatorstirken und damit lange
Rekombinations- bzw. Zerfallsdauern.

Einzelne Typ A-Quantenpunkte zeigen nach Abbildung 5.4 (b) ein dhnliches Ver-
halten wie solche im Ensemble [37]: Erstens bleiben ihre Zerfallszeiten? relativ kon-
stant. Und zweitens weisen sie deutlich léngere Anstiegs- dafiir kiirzere Zerfallszeiten
auf, als von den Typ B-QP bekannt.

Die langen Anstiegszeiten sind eine direkte Folge des Relaxationsflaschenhal-
ses. Es ist anzunehmen, dafs der bestimmende Mechanismus die Augerrelaxation
ist, da die grofen energetischen Abstinde im elektronischen System der Typ A-
Quantenpunkte ansonsten nur durch Multiphononenprozesse iiberbriickt werden
konnten. Aufgrund der Badtemperatur von 5K ist die Menge der zur Verfiigung

4die Emissionslinien der Typ A-QP in Abb. 5.4 (b) liegen zwischen 1,70 und 1,77 V!
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stehenden Phononen aber stark eingeschriankt. Die Relaxation iiber den Augereffekt
geht zwar in sehr kurzen Zeitrahmen vonstatten, trotz allem scheint die allgemei-
ne Relaxation gehemmt. Fiir den Mechanismus der Augerrelaxation spricht zudem
die exorbitant hohe Ladungstrigerdichte, da zum Zeitpunkt des 150 fs-Pulses eine
Leistungsdichte in der Grokenordnung von mehreren Megawatt pro cm? auf der
Probenoberfliche vorhanden sind.

Letztlich bleibt festzuhalten, dafs ein Ziel der Vergleichsmessungen iiber ver-
schiedene Mesengrofen nicht erreicht werden konnte. Es ist kein Trend in den Spek-
tren der vier Reduktionsstufen zu erkennen. Vergleicht man allein die Abbildun-
gen 5.3 (a) und (b) miteinander, und sieht, daf eine Verringerung der durchschnitt-
lichen Anzahl der gleichzeitig vermessenen QP von vier auf eins dermafsen drastische
Anderungen des PL-Spektrums zur Folge hat, kann man nur von willkiirlichen bzw.
unsystematischen Merkmalsveranderungen ausgehen.

Es hatten mehr Messungen nach dem vorigen Schema durchgefiihrt werden miis-
sen. Da aber ein Mekdurchlauf allein schon sehr zeitintensiv ist, war im Rahmen
dieser Diplomarbeit keine weitere Verfolgung dieser Untersuchungen moglich.

5.1 Variation der Leistung

Anhand einer Leistungsserie wird versucht, die Richtigkeit der zuvor aufgestellten
W W

These® zu iiberpriifen. Die Anregungsleistung wird von 28,3 ooz uber 3,2 % auf
1,4 % gesenkt. In Abbildung 5.5 erwartet man nun ein Ansteigen der Relaxations-
zeiten und eventuell ein im Spektrum stérkeres Ausbilden der angeregten Zustiande
aufgrund der fehlenden Relaxationsmoglichkeit.

Die Aussage relativiert sich jedoch wieder, wenn man sich die Ladungstrige-
ranzahl vor Augen fiihrt, die durch den 150 fs-Puls alle 12,2ns erzeugt werden.
Damit ergeben sich zum Anregungsmoment Leistungsdichten von 2,3 %, 0,26 gg
und 0,12 1;%)‘2], fiir die Messung mit der schwéchsten Anregungsleistung. Das heifst,
dafs im Moment der Relaxationsprozesse - also bis zu mehrere hundert Pikosekun-
den nach dem Anregungspuls - eine derart hohe Ladungstrigerdichte herrscht, dafs
Ladungstrager-Ladungstrager-Wechselwirkungen(WW) einen dominierenden Ein-
fluft haben miissen.

Um eine Ladungstragerdichte zu erzeugen, bei der man aus der Erfahrung bei
den cw-Messungen eine Reduktion der Ladungstrager-Ladungstriger-WW erwar-
tetS, miiite man den Anregungslaser iiber Neutraldichtefilter so weit drosseln, daf
man mit nur 1,74 - 107! W anregen miiRte, was nicht meRbar ist. Die Schlukfolge-
rung hieraus ist, daf bei zeitaufgelosten Messungen an einzelnen Quantenpunkten
immer der Héchstanregungsfall vorliegt.

Bereits aus den Messungen am Ensemble und an den groferen Mesen (vgl. Kapi-

tel 5) ist das Verhalten der Zerfallszeiten iiber der energetischen Lage, im Quanten-

Sdie Augerrelaxation als dominanter Relaxationsmechanismus
SKapitel 4.3 auf den Seiten 47ff
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Abbildung 5.5:
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punktspektrum, wie in Abbildung 5.5 im roten Graphen fiir den Fall der hochsten
Anregungsleistung gezeigt, bekannt: Sie steigen von den hoheren Niveaus mit etwa
200 ps hin zum Grundzustand mit beinahe 2 ns an.

Abbildung 5.6:
Die Anstiegs- (Dreiecke) und 10°F
Zerfallszeiten (Kreise) tiber der
Anregungsleistung. Aufgetragen [
sind die Zeiten des Grundzustan- s A

des eines Typ A-QP. Die Verbin- s /WA
dungslinien dienen nur zur Fiih-

rung der Auges. 107

Zeit (ns)

10
Anregungsleistung (W/cm?)

In Abbildung 5.6 sieht man im griinen Graphen mit sinkender Anregungsleistung
kiirzer werdende Zerfalls- respektive Rekombinationszeiten. Sie lassen sich auf den
geringer werdenden, storenden Einflufs der Ladungstragerdichte auf die Lage der La-
dungstrager innerhalb des Quantenpunktes und damit auf den Wellenfunktionsiiber-
lapp zuriickfithren”. Dabei diirften sich die hier vermessenen Typ A-Quantenpunkte

"vgl. auch in Kapitel 4.2 auf den Seiten 38ff die Leistungsabhiingigkeit von Rauschmechanismen,
blinking und quenching
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noch unempfindlicher auf die Storung durch die umgebenden Ladungstréger zeigen,
als es eine Typ B-Probe wiirde. Durch ihre Typ I-dhnliche Bandstruktur (vgl. Abbil-
dung 4.4) weisen ihre Ladungstriger prinzipiell einen groferen Wellenfunktionsiiber-
lapp auf. Deutlicher ausgepragte Typ II-Systeme, wie das der Typ B-Quantenpunkte,
sind a prior: anfélliger gegen Stérungen und reagieren mit erheblich hoheren Re-
kombinationszeiten.

Ebenso tritt mit sinkender Anregungsleistung nicht das vorausgesagte weitere
Vorhandensein der angeregten Zustinde ein. Im Gegenteil siecht man in Abb. 5.5:
Wiéhrend die hoherenergetischen Zustédnde, anfangs noch leicht auszumachen, spé-
testens unter 3 CmﬂQ aus dem Spektrum verschwunden sind, wirkt sich eine weitere
Senkung der Anregungsleistung kaum auf die Intensitét der Grundzustandsemission
bei 1,700 eV aus. Die effiziente Auger-Relaxation ist auch fiir das Ausbleiben dieser
Vorhersage verantwortlich.

Betrachtet man die Entwicklung des PL-Spektrums des Typ A-QP in Abbil-
dung 5.5 iiber die Leistung, fallt auf, dafs die Emissionslinie bei 1,720 eV selbst dann
noch sichtbar ist, wenn alle anderen Merkmale, bis auf die Grundzustandsemission,
bereits zu signalschwach sind. Das Verhalten dieser Emissionslinie léft sich mit einer
Feststellung Pryors [20] erkldren. Bei der numerischen Bestimmung der Bandstruk-
tur von InP/GalnP-Punkten, fand er, daf sich Lochzustdnde am unteren Rand der
abgeschnittenen Pyramide® sogenannte A-Zustinde, und aber auch ober- und au-
ferhalb des QP-Korpers, die sogenannten B-Zusténde, befinden. Weiterhin gibt er
an, dak es keinen direkten Relaxationskanal zwischen A- und B-Zusténden gibt.

Wie man in [20] auch sehen kann, betréigt der energetische Abstand dieser bei-
den Lochzusténde bei den kleinen Quantenpunkten gerade die ca. 20 meV, die man
in Abbildung 5.5 im obersten Spektrum ablesen kann. Diese Feststellung gibt der
entwickelten These noch mehr Halt.

Damit erklart sich das Verhalten der 1,720 eV-Linie folgendermafen: Aufgrund
des fehlenden Relaxationsweges zu energetisch tieferen Zustdnden bleibt den La-
dungstréigern in diesem als B-Zustand identifizierten Niveau nur die Rekombination
iiber strahlende oder nichtstrahlende Kanéle.

5.2 Transienten

Mit der zur Verfiigung stehenden Software war es moglich, Momentaufnahmen des
Gesamtspektrums zu bestimmten Zeiten - relativ zum Anregungspuls gesehen - auf-
zunehmen. Aufnahmen der Ladungstriagerpopulation im zeitlichen Verlauf kurz vor,
wahrend und nach dem Anregungslaserpuls bezeichnet man als Transienten.

Dabei fahrt der Monochromator auf eine bestimmte Wellenlédnge, nimmt dort fiir
das Ubersichtsspektrum iiber einen definierten Zeitraum - bei dieser Messung 5 -
die Gesamtintensitét auf und integriert dann iiber einen zweiten wéhlbaren Zeitraum

8die Gestalt eines InP-QP eingebettet in GaInP kann man in Abb. 3.4 auf Seite 28 sehen
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alle auf dieser Wellenldnge detektierten Photonen, zeitlich relativ zum Triggersignal
des Laserpulses aufgelost, auf.

Experimentell ergab sich die Schwierigkeit, dafl der Laser bzw. im speziellen der
Pulsvorgang nur iiber einen Zeitraum von maximal 3 bis 4 Stunden stabil aufrecht
erhalten werden konnte.

Um ein moglichst rauscharmes Spektrum zu gewinnen, sollte die Aufnahmedauer
eines Bildes pro Detektionswellenlénge entsprechend lang sein, so daf der Rauschan-
teil geringer als das real detektierte Signal ist. Es gilt, die Integrationszeit fiir die
Einzelschritte im Spektrum sowie die Integrationszeit fiir die Zerfallsaufnahme so mit
dem Wellenldngenbereich und der Einzelschrittweite zur nidchsten Detektionswellen-
lange abzustimmen, dafs man unterhalb des genannten Gesamtzeitlimits bleibt.

Es wurden zwei Transientenmessungen durchgefiihrt; bei beiden konnten stabile
Randbedingungen bis zum Schlufs gewahrt werden.

Im Transienten in Abbildung 5.7 des vermessenen Typ B-Quantenpunktes kann
man, anhand der relativ gleichméfigen Intensitéatsverteilung iiber die energetischen
Zustande fir die ersten 1,5ns, deutlich das Auffiillen der Zustédnde beobachten.
Der Grundzustand bei etwa 1,64eV kann seine Lumineszenz rudimentér bis etwa
5,5ns nach der Anregung aufrecht erhalten. Der erste angeregte Zustand - circa
die erwarteten 12meV vom Grundzustand entfernt - bricht schon friiher, nach et-
wa 3 ns, zusammen. Einen zweiten angeregten Zustand kann man bei etwa 1,66 eV
erahnen, wiederum mit reduzierter Lumineszenzdauer (2,5 ns). Mit diesem zeitlichen
Verhalten bestétigen sie die aus den punktuellen Zeitmessungen bekannten Daten
(beispielsweise in Abbildung 5.3 (a)): Die Rekombinationszeit sinkt mit hoherer
energetischer Lage.

Abbildung 5.7:
Transientenspektrum  einer
100 nm-Typ B-Mesa bei einer
Badtemperatur von 5K und
einer mittleren Anregungs-
leistung von 5,7 C% Die
PL-Intensitét ist farbkodiert,
wobei dunkelblau geringste
und rot hochste Intensitét
widerspiegelt.

Energie (eV)

0,5 1,5 2,5 3,5 4,5 5,5
Zeit (ns)

Die gleichméfige Intensitidt der Lumineszenz iiber den gesamten Bereich in
Abb. 5.7 lafst auf funktionierende Relaxationskanéle zwischen den Niveaus schlieften.
Es bildet sich an keiner Stelle ein Uberangebot an Ladungstriagern aus. Deshalb ist
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auch der Grundzustand am lédngsten sichtbar, da er stdndig von den hoher liegenden
Zustanden “befiittert” wird.

Ein génzlich anderes Bild présentiert sich uns bei den Typ A-Quantenpunkten in
Abbildung 5.8. Hier sind die einzelnen Zustédnde viel besser auflésbar: Der Grund-
zustand bei etwa 1,695€eV und die zwei angeregte Zusténde bei circa 1,715eV und
1,732€eV. Und es fillt sofort die pragnantere Intensitéitsverteilung auf.

Abbildung 5.8: 1.74
Transientenspektrum  einer
100 nm-Typ A-Mesa bei einer
Badtemperatur von 20K
und einer mittleren Anre-
gungsleistung von 4,2 %
Die PL-Intensitat ist farb-
kodiert, wobei dunkelblau
geringste und rot hochste
Intensitéat widerspiegelt. '
Die “hohe” Badtemperatur
wurde gewdhlt, da hier die
Lumineszenzausbeute dieses
QP-Types am grofiten ist.

1,73

—
-
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Der Transient in Abb. 5.8 wurde bei einer zu den vorherigen Messungen erhéhten
Badtemperatur von 20 K aufgenommen, da bei vorherigen Messungen an Typ A-
Quantenpunkten festgestellt wurde, dafs es aufgrund des Relaxationsflaschenhalses
schwieriger ist, bei geringeren Temperaturen eine strahlende Mesa zu finden. Deshalb
wirkt das Bild auch weniger “verrauscht”, da die Lumineszenzausbeute, basierend auf
den gednderten Ausgangbedingungen, hoher war.

Zwischen dem ersten angeregten und dem Grundzustand deutet sich bei ca.
1,705¢€V eine weitere Emissionslinie By an, welcher relativ schwach in seiner Rekom-
binationsintensitat ist. Aufgrund der energetischen Lage zwischen den wie erwartet
ungefahr 20 meV auseinanderliegenden Quantenpunktzustianden kann diese Linie auf
einen B-Zustand nach Pryor et al |20] zurtickgefiihrt werden.

Wie zuvor, beim ersten Uberblick iiber das zeitliche Verhalten der beiden
Quantenpunktklassen B und A, zeigen sich zumindest bei den angeregten Typ A-
Zustanden deutlich reduzierte Rekombinationszeiten (> 1ns). So erlischt die PL
beider sichtbarer angeregter Zustédnde schon nach 2 bzw. 1,5ns vollstandig. Die
erheblich ldngere Lumineszenzzeit des Grundzustandes, verglichen mit den Typ B-
Ergebnissen, lifit das Fehlen parasitérer nichtstrahlender Ubergéinge vermuten.

Kommen wir zum zweiten auffélligen Merkmal des Transienten 5.8: Der erste
angeregte Zustand (in seiner Intensitét heller als der Grundzustand) gibt einen Hin-
weis auf das Vorhandensein eines Relaxationsbottlenecks. Wie schon zuvor bei der
Leistungsserie (Abb. 5.5) liegt die Vermutung nahe, da® es sich um einen B-Zustand
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By der Locher handelt (siehe Seite 76). Auch hier stimmt der energetische Abstand
iberein. Seine Intensitat wird noch zusétzlich durch die energetische Néhe des ersten
angeregten A-Zustandes A; erhoht.

In den “Sackgassenzustianden” By und B; kommen durch die fehlenden Relaxati-
onskanéle nur strahlende und nichtstrahlende Rekombination fiir die Ladungstréiger
in Frage. Durch das stédndige Auffiillen von héheren Zusténden erhoht sich zuséatzlich
die Ladungstrageranzahl. Verbunden mit den zuvor bestatigten kurzen Rekombina-
tionszeiten fiir angeregte Typ A-Zustédnde erhélt man eine hohe PL-Intensitdt bei
dieser Energie.

Die Photolumineszenz des Grundzustandes bleibt aufgrund der charakteristi-
schen langen Rekombinationszeiten ldnger bestehen (bis 6,5ns) und weist deshalb
bei gleicher Ladungstréigerzahl, wie die hoheren Niveaus, eine schwéchere Intensitét
auf.

Einen schon in Kapitel 2.4.1 und 4.2 angesprochenen Effekt kann man in Abb. 5.8
ab circa 2,5ns am Grundzustand beobachten: Mit sinkender Ladungstragerdichte
verschmaélert sich die Linienbreite zusehends. Dies ist ein deutlicher Beleg fiir die
Leistungsabhiingigkeit? der homogenen Linienverbreiterungsmechanismen in Quan-
tenpunktspektren (vgl. auch Kapitel 2.4.1 sowie 4.2 auf den Seiten 11 und 38ff).

5.3 Temperaturserie
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Abbildung 5.9: Zerfallspektren eines Typ B-QP- (a) Exzitons und (b)
Biexzitons.

Nachdem der Einflufs der Ladungstragerdichte bzw. der Ladungstriager-
Ladungstriager-Wechselwirkung nun hinreichend genau untersucht wurde, wenden
wir uns im folgenden Kapitel wieder der Ladungstrager-Phonon-Wechselwirkung
zu. Durch Variation der Temperatur und zeitgleicher Beobachtung der Relaxations-

%iber die Ladungstrigerdichte
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und Rekombinationszeiten lassen sich unter anderem auch Aussagen iiber Relaxati-
onsprozesse unter Phononenbeteiligung treffen.

In den beiden Abbildungen 5.9 (a) und (b) kann man typische Zerfallsspektren
eines Exzitons und eines Biexzitons sehen. Gut erkennbar ist die deutlich kiirzere
Zerfallszeit des Biexzitons gegeniiber dem Exziton zu erkennen. Verfolgt man die
Zerfallszeiten beider iiber die Temperatur, so erhélt man den Graphen in Abbil-
dung 5.10.

g .l Abbildung 5.10:
'§ TypB Die Zerfallszeiten des Exzitons
<="; % und des Biexzitons einer 100 nm-
E ———k — dTyp B-Mesa in Abbanglgkelt von
Biexziton % er Temperatur. Die mittlere An-
regungsleistung betrug 4,6 %
bt 1 11|

0 10 20 30 40 50 60
Temperatur (K)

In den Spektren der Temperaturserie laftt sich sowohl die Emissionslinie des
Exzitons X als auch die des Biexzitons BiX bis hin zu Temperaturen von 60 K
verfolgen. Trigt man, wie zuvor erwéhnt, die aus den Zeitspektren gewonnenen Zer-
fallszeiten fiir X und BiX {iiber der Temperatur auf, erhélt man zwei horizontale
Geraden die man in Abbildung 5.10 sehen kann. Das konstante Temperaturverhal-
ten erwartet man auch aus der Theorie fiir nulldimensionale Systeme (siche Kapitel
2.7). Eher wie ein zweidimensionales Exziton verhalten sich hingegen die Typ B-
Quantenpunktensembles [37]: die Rekombinationszeit steigt linear mit der Tempe-
ratur an, um ab einem Wert von ca. 160 K wiederum abzunehmen.

Die wesentlich kiirzeren Zerfallszeiten des Biexzitons erkléren sich durch die zwei
moglichen strahlenden Rekombinationskanéle [10].

Aufterdem liefert Abbildung 5.10 den Beleg fiir die Zuordnung von Exziton und
Biexziton durch deren Zeitverhalten, denn es gilt, wie in Kapitel 2.6 auf Seite 17
beschrieben: 7p;x = %°, wobei 7p;x die Lebensdauer des Biexzitons und 7x die des
Exzitons ist.

So deutlich wie bei der Messung zuvor siecht man bei dem Typ A-Quantenpunkt
aus Abbildung 5.11 das konstante Zeitverhalten der nulldimensionalen Exzitonen
nicht. Zu hoheren Temperaturen ergibt sich ein @hnliches Bild wie bei den grofen
QP. Im Gegensatz zu deren Messung wurden aber bei den kleinen QP mehr Zwi-
schenschritte bei niedrigeren Temperaturen aufgenommen. Es ist also mdglich, dafs
sich hier nur die Streuung durch schlechte Parameterwahl beim Anpassen bemerkbar
macht.
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Abbildung 5.11: Typ A
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Zum Verhalten des Typ A-Ensembles besteht trotzdem keine Ahnlichkeit. Dort
kann man einen konstanten Verlauf der Kurve bis 40 K, beobachten, gefolgt von
einem linearen Anstieg und anschliefendem Abfall.

Dariiber hinaus fallen die - wie bei den vorangehenden Messungen bereits festge-
stellt -, im Vergleich zu den Typ B-Quantenpunkten, kiirzeren Rekombinationszeiten
auf. Ein quantitatives Anpassen der Anstiegszeiten erbrachte keine neuen Erkennt-
nisse, liefs aber den Trend zu langeren Relaxationszeiten erkennen.

Arrangiert man die Ubersichtsspektren zu den einzelnen Temperaturen zu einem
Konturplot (Abb. 5.12), wird deutlich, warum die meisten Messungen an den Typ A-
Quanteninseln bei einer Badtemperatur von 20 K vorgenommen wurden.

Ein Grund ist sicher die steigende Effektivitit des Ladungstrégereinfangs mit
wachsender Verfiigharkeit von Phononen. Zudem lafst sich aufgrund des abrupten
Lumineszenzbeginns bei 16 K ein thermischer Aktivierungsprozef (Ey, = 1,4meV)
vermuten. Denkbar ist ein flacher Defektzustand oder ein anderer nichtstrahlender
Rekombinationskanal, der mit Aufbringung dieser Energie thermisch “entvolkert”
wird.
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1,745 Abbildung 5.12:
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Wenn bei etwa 25 K die Lumineszenz der hoheren Zusténde erneut und endgiil-
tig zusammenbricht, ist die Hauptursache im thermischen Verlust (thermal escape)
in die Barriere bzw. in die wetting layer zu suchen. Es stehen weniger Ladungs-
trager zur Rekombination zur Verfiigung. Durch effektive Relaxationsprozesse, wie
Auger-'? und phononische Relaxation, gelangen die im Quantenpunkt verbleibenden
Ladungstréager schnell in den Grundzustand bei circa 1,700eV und rekombinieren
dort.

1%9im Moment des Laserpulses herrschen, wie bereits dargelegt, extrem hohe Ladungstrigerdich-

ten



Kapitel 6

Ausblick

Hélt man sich das urspriingliche Interesse an den SQDs vor Augen, namlich die
gezielte Erzeugung eines und nur eines Photons, wird ein Hauptaugenmerk der wei-
teren Untersuchungen sicher auf dem Phénomen des blinkings liegen. Die willkiirliche
Steuerung der Emission eines Quantenpunktes ist der erste Schritt auf dem Weg zur
Quanteninformationsverarbeitung (quantum information processing).

Dazu sind genaue Untersuchungen der Art und Reichweite der die Lumineszenz
beeinflussenden Faktoren notig. Das Verfahren konnte wie folgt aussehen: Zunéchst
wird eine unbeeinflufste Quantenpunktensembleprobe mittels p-PL charakterisiert.
Der Vorteil dieser Spektroskopiemethode liegt in der Ortsauflésung.

Im néchsten Schritt bringt man Defekte durch Implantation etwa in der Art
von Abbildung 6.1 in die Probe ein. Die folgenden u-PL-Messungen werden durch
Feststellen der Orte reduzierter bzw. ausbleibender Lumineszenz den Radius des
Einflufsbereiches offenbaren.

66 6’ 606008600060 o0c o0 cosooc0eos oo e 0o

Abbildung 6.1: Probenaufbau zur Untersuchung der Reichweite und des
Einflusses von elektrischen Feldern auf die Lumineszenz von Quantenpunk-
ten. Man sieht eine denkbare Maske zur Implantation von Defekten sowie
die gedachten Auswirkungsdurchmesser.

Variiert man zusétzlich die energetische Tiefe des Defektes durch geschickte Wahl
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des Implantationsmaterials, 1t sich noch eine Vielzahl mehr an Abhéngigkeiten
untersuchen.

Diese Idee ist im Prinzip nur eine Weiterfiihrung der ersten Ansétze in [13]. Dort
(bzw. in [12]) wurde der Gedanke entwickelt, auf die Quantenpunktprobe beidseitig
eine diinne Goldschicht aufzudampfen. Diinn heifit in diesem Fall etwa 20 nm, denn
so ist es noch moglich die Lumineszenz durch diese Schicht hindurch zu beobachten.
Zwischen den beiden Goldschichten, also in der Probe, kann nun durch Anlegen einer
definierten Spannung ein Feld erzeugt werden, dessen Auswirkung die PL quenchen
sollte.

Mit diesem Aufbau kann man auch durch Anlegen einer definierten Spannung das
“Wandern” der Biexzitonenlinie von der Hochenergieseite hin zur Niederenergieseite
des Exzitons beobachten, wie es in [18] beschrieben ist.

In der vorliegenden Diplomarbeit konnten aus zeitlichen Griinden nur die Ei-
genschaften eines Materialsystems - InP/GalnP - untersucht werden. Bei Verwen-
dung eines anderen Materials, beispielsweise um einen anderen Wellenldngenbereich
nutzen zu konnen, miissen dhnliche Untersuchungen wie die hier durchgefiihrten
vorgenommen werden.

Zudem konnen Verbesserungen am Aufbau, wie Durchfiithrung einer p-PL oder
Untersuchungen mittels SNOM neue detailliertere Erkenntnisse durch weniger Si-
gnalverlust von der Probe zum Detektor bewirken. Eine Ortsauflosung ist damit
auch moglich.



Kapitel 7

Zusammenfassung

Im Rahmen der Vorbereitungen und bestdndig wahrend der Diplomarbeit wurde
etabliertes Wissen aus Lehrbiichern und aktuelle Theorien aus wissenschaftlichen
Abhandlungen gesammelt, ausgewertet, bewertet und in eigene Modelle aufgenom-
men.

Das Theorie-Kapitel 2 sollte in seiner Konzeption und in seinem Aufbau ein
schnelles und effektives Einarbeiten in die Grundlagen der Spektroskopie an Quan-
tenpunkten ermoglichen. Auf weiterfithrende, detailliertere Literaturquellen wird je-
weils im Zusammenhang verwiesen.

Grundlage dieser Arbeit sind die Ergebnisse aus zwei verschiedenen Mefimetho-
den. Zum einen wurde mit Dauerstrichanregung gemessen und zum anderen in einem
modifizierten Aufbau (siehe Kapitel 3.2) mit gepulster Anregung.

Mittels der Dauerstrich-Anregungs-Messungen wurde zunéchst der Ubergang
vom Quantenpunktensemble hin zu einzelnen Quantenpunkten untersucht und ver-
sucht die theoretischen Vorhersagen zu bestéatigen. Zu diesem Zwecke wurden Pro-
ben unterschiedlicher Quantenpunktgréfsen mikrostrukturiert: Mesen unterschied-
lichen Durchmessers wurden mittels Elektronenstrahllithographie geschrieben und
anschliefsend geéitzt. Die dadurch erreichte sukzessive Reduzierung der in einer Me-
sa enthaltenen Quanteninseln schuf die probentechnischen Grundlagen, um einen
Ubergang vom Ensemble zum Einzelpunkt beobachten zu kénnen.

Entgegen der theoretischen Vorhersagen konnte eine sukzessive Ausdiinnung des
Spektrums bzw. ein klarer Ubergang von den gaufformigen Photolumineszenzlinien
des Ensembles hin zu einzelnen, ausgepriagt scharfen Linien fiir Einzelpunkte mit
Linienbreiten deutlich kleiner als 1 meV nicht beobachtet werden. Grund dafiir waren
hauptséachlich homogene Linienverbreiterungsmechanismen wie das Einfangen eines
Ladungstrégers in einen Defektzustand mit dem dadurch erfolgten quench des PL-
Signals und die Auswirkungen des elektrischen Feldes der Ladungstriager auf die im
Quantenpunkt lokalisierten Ladungstriger. Ebenso spielen Mechanismen wie das
blinking und das Vorhandensein von geladenen Quantenpunkten eine wichtige Rolle
als homogener Linienverbreiterungsmechanismus, die zudem fiir eine "Verrauschung’
des Lumineszenzsignals sorgen.
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Das Ziel der durchgefiihrten Leistungsserien war es, Ladungstrigerkanéle aufzu-
decken und das Aulffiillen der atomé&hnlichen Zusténde und somit die elektronische
Struktur des Quantenpunktes zu beobachten. Aufgrund der Ergebnisse anderer Ar-
beitsgruppen wurde erwartet, aufer Exzitonen auch “exotischere” Teilchen wie Bi-
und Multiexzitonen sowie geladene Exzitonen zu beobachten.

Neben der Feststellung, daf bei Einzelquantenpunkten die Linienbreite stark an-
regungsleistungsabhéngig ist, wurden Biexzitonen identifiziert und deren Bindungs-
energie bestimmt. Hierbei konnten die Untersuchungen von Persson et al [18] zur
Lage des Biexzitons relativ zum Exziton in Abhéangigkeit von der Quantenpunkt-
grofe bestétigt werden. Das Auftreten von geladenen Exzitonen wurde schon in den
Messungen zuvor nachgewiesen. Die Signale von Multiexzitonen wurden ebenfalls
in den aufgenommenen Spektren gefunden, konnten jedoch nicht ndher aufgelost
werden.

Die anschliefsend vorgenommenen Temperaturserien bei festgehaltener Leistung
gaben einen tieferen und quantitativeren Einblick in die Struktur und Art der La-
dungstragerkanéle.

Die Beobachtung der thermischen Besetzung von Defektzustianden sowie das
Feststellen der Art und Weise, wie das elektronische System an das phononische
koppelt, sind die wichtigsten Ergebnisse dieses Teils der Arbeit.

Es konnte das Auftreten eines phononischen Relaxationsflaschenhalses (phonon
bottleneck) bei den Typ A-Quantenpunkten beobachtet werden. Dieser duferte sich
aber nicht, wie bei anderen Gruppen und Materialsystemen, im vollstandigen Erlo-
schen jeglicher Photolumineszenz bei tiefen (7" ~ 5K) Temperaturen. Die Begriin-
dung dafiir findet man in der Vielzahl (siche Kapitel 2.5) der Wege zu rekombinieren
und hier vor allem an der Effizienz der Augerrelaxation. Selbst bei geringen La-
dungstrigerdichten kénnen die angeregten Zustéinde noch schwach wahrgenommen
werden, obwohl die phononischen Relaxationskanile weggefallen sind.

Die Messungen mit gepulster Anregung ergaben im Vergleich der verschiedenen
Mesengrofen untereinander keine verwendbaren Erkenntnisse. Der Zeitaufwand fiir
eine statistisch sinnvolle Untersuchung war fiir diese Diplomarbeit zu grof und kann
vielleicht Teil einer weiteren Arbeit sein.

Jedoch konnte ein dynamisches Modell zur statistischen Besetzung und Rekom-
bination (RIO; siehe Kapitel 2.8) von Mukai und Sugawara [30,31] erfolgreich an
Einzel-Quantenpunkten angewendet werden. Die folgenden Ergebnisse beruhen auf
der Auswertung anhand dieses Modells.

Bei der Untersuchung der Abhéngigkeit der Zerfallszeiten von der Ladungstréger-
dichte bestétigte sich die wichtige Rolle des Auger-Prozesses als Relaxationsmecha-
nismus bei Quantenpunkten. Es war jedoch mit dem verwendeten Versuchsaufbau
bzw. Apparatur nicht moglich die Anregungsleistung so weit herabzusenken, dafs
man einen ausgepragten Relaxationsflaschenhals hétte beobachten kénnen.

Anhand der Rekombinationszeiten wird ersichtlich, dafs ein zu hohes Maf an
umgebenden Ladungstriagern in der Form hinderlich ist, als dafs unter Umsténden der
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Wellenfunktionsiiberlapp durch Stoérungen verkleinert und damit die Zerfallszeiten
angehoben werden kann.

Viele der zuvor aufgestellten Theorien fanden durch die Transientenmessungen
ihre Bestéatigung. Dazu gehoren unter anderem auch der Einfluf der Ladungstréiger-
dichte auf die Linienverbreiterung.

Bei den Typ A-QP konnten iiber einen qualitativen und quantitativen Vergleich
mit den Typ B-QP hinaus das Modell von Pryor et al [20] bestétigt werden, das die
Existenz zweier unterschiedlicher, raumlich getrennter Lochzustdnde vorhersagt, die
keinen effektiven Relaxationskanal zueinander aufweisen.

In der Lumineszenz der Typ A-QP-Probe konnte zudem ein Relaxationsflaschen-
hals beobachtet werden.

Bei den temperaturvarianten zeitaufgelosten Messungen konnten sowohl Exzi-
ton als auch Biexziton in ihrem Temperaturverhalten beobachtet werden. Die in
der Theorie nulldimensionaler Systeme vorhergesagten iiber die Temperatur kon-
stanten Zerfallszeiten wurden bestatigt. Damit ergibt sich ein weiterer eklatanter
Unterschied zu den Quantenpunktensembles.






Anhang A

Elektronische Struktur InP,
Ga 5pln 50P

’ Kurzzeichen ‘ Bedeutung
Eyal,aver Valenzbandmittel
JAY) Spin-Orbit Splitting
E, Energieliicke (bulk-Wert)
QBarriere Gitterkonstante des Barrierenmaterials (7" = 300 K)
agp Gitterkonstante des Quantenpunktmaterials (7" = 300 K)
ay hydrostatisches Deformationspotential fiir das Valenzband
ac hydrostatisches Deformationspotential fiir das Leitungsband
c11 Elastizitatskonstante
C12 Elastizitatskonstante
b Scherdeformationspotential
AESh, verspannungsabhéngige Verschiebung (schwere Locher)
AESh, verspannungsabhéngige Verschiebung (leichte Locher)
AE‘}}y Verschiebung durch hydrostatische Verspannung (Valenzband)
AEgy Verschiebung durch hydrostatische Verspannung (Leitungsband)
Eeo absolute Lage des Leitungsbandkante
Evun absolute Lage Valenzbandkante (schwere Locher)
Eyin absolute Lage Valenzbandkante (leichte Locher)
E, v daraus resultierende Bandliicke (schwere Locher)
Eqiu daraus resultierende Bandliicke (leichte Locher)
Ey (unkorr.) | unkorrigierter Wert Valenzbandkante
E¢ (unkorr.) | unkorrigierter Wert Leitungsbandkante

Tabelle A.I: Aufschliisselung der Bedeutungen der Kurzzeichen in der
nachfolgenden Tabelle A.II.

Einige der Materialwerte fiir Ga s9ln 50P in Tabelle A.IT muftten nach dem auch
von Krijn [12] vorgeschlagenen Naherungsverfahren nach Vegard ( Vegard’s law) ab-
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90 Anhang A. Elektronische Struktur InP, Ga s5oIn 5P
‘ Einheit ‘ InP ‘ Ga soln 50P ‘
Eyalaver | €V -7,04 -7,22
Ay | eV 0,11 0,103
E, | eV 1,42305 1,875575
ABarriere | NN 0,566035 | 0,566035
agp | nm 0,58697 0,58697
ay | eV 1,27 1,485
ac | eV -5,04 -6,09
cip | 101242 1 102 1,215
cip | 101222 1 0,576 0,6
b|eV -2,02 -1,55
AE | meV 153,42 109,88
AESh | meV 86,34 48,99
AEY | meV -39,43 -53,62
AEY | meV 156,49 219,89
Ec | meV -5.423,79 | -5.090,20
Ey g | meV -6.889,35 | -7.129,40
Ey g | meV -6.956,43 | -7.190,29
E, yp | meV 1.465,56 | 2.039,20
E, g | meV 1.532,64 | 2.100,09
Ey (unkorr.) | meV -7.185,67
E¢ (unkorr.) | meV -5.310,09

Tabelle A.Il: Die Materialdaten fiir InP und GalnP aus |
eingesetzt in das Formelwerk |12,
tur.

Y ) Y Y ]

| zur Berechnung der neuen Bandstruk-

geschitzt werden. Werte die durch die genannte Literatur genauer bekannt waren,
stimmten mit diesen gendherten Daten gut iiberein.



Anhang B

Zeitaufgeloste Spektroskopie: Daten

| | D1 D2 ZW D3 SD WL B2 Bl
Energie (eV) [ 1,639 1,652 1,682 1,721 1,792 1820 1,866 1,912
Anstieg 255 179 201 275 65 124 147 151
Zerfall 1356 1046 564 279 668 1257 2149 2426

in Pikosekunden.

| | DI D2 D3 D4 D5 DG |
Energie (eV) [ 1,621 1,628 1,639 1,644 1,659 1,674
Anstieg 130 233 400 470 512 447
Zerfall 1300 1705 1640 1225 711 448
| | D7 D8 SD WL B2 |
Energie (V) [ 1,683 1,702 1,763 1,822 1,869
Anstieg 398 320 57 147 153
Zerfall 401 323 1046 1631 2264

Tabelle B.I: Anstiegs- und Zerfallszeiten einer 1000 nm-Mesa des Typs B;

Tabelle B.II: Anstiegs- und Zerfallszeiten einer 500 nm-Mesa des Typs B;
in Pikosekunden.

| D1 D2 D3 D4 D5 D6 D7 WL B2 |
Energie (¢V) [ 1,624 1,635 1,641 1,654 1,683 1,695 1,707 1,822 1,867
Anstieg 65 47 233 263 74 52 74 120 176
Zerfall 121 2222 1077 831 618 268 186 1733 2136
Zerfall 2 1559

Tabelle B.III: Die aus dem Spektrum gewonnenen Anstiegs- und Zerfalls-

zeiten einer zufallig ausgewiahlten 200 nm-Typ B-Mesa sind in Pikosekunden
angegeben.
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| | L DI D21 D22 D23 D31 D32 D33 |
Energie (eV) [ 1,567 1,617 1,6387 1,6431 1,6455 1,6564 1,6593 1,6642

Anstieg 105 90 63 112 113 80 87 91
Zerfall 105 92 120 114 113 86 86 89
Zerfall 2 970 1440 1341 1506 911 967

| | D4 D5 D6 D7 WL B2 Bl |
Energie (eV) | 1,678 1,695 1,707 1,724 1813 1,866 1,908

Anstieg 92 88 78 7 88 156 196
Zerfall 93 90 84 79 85 2063 2767
Zerfall 2 1242 1567 1951 2630 4562

Tabelle B.IV: Die aus dem Spektrum 5.3 gewonnenen Anstiegs- und Zer-
fallszeiten einer 100-Typ B-Mesa sind in Pikosekunden angegeben.
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