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Zusammenfassung

Fir die Quantenkryptografie liber lange Strecken werden einzelne Photonen im
Wellenldngenbereich der Telekommunikationsglasfasern bendtigt. Passende
Einzelphotonquellen im Wellenldngenbereich um 1,5 um konnen mit InAs-
Quantenpunkten auf einem InP-Substrat realisiert werden. In dieser Arbeit werden
einzelne Quantenpunkte in Photolumineszenzmessungen und Photostrommessungen
bei der Temperatur des fliissigen Heliums untersucht. Die Quantenpunkte sind dabei
in die intrinsische Schicht einer Diode eingebettet, damit die Photostromdetektion
moglich wird und die Ubergangsenergie der Quantenpunktzustinde iiber den
Quantum-Confined-Stark-Effekt abgestimmt werden kann. Neutrale und geladene
Mehrteilchenzustinde in InAs/GaAs-Quantenpunkten werden durch Variation der
Diodenspannung  gezielt  hergestellt ~und  mittels  leistungsabhédngiger
Photolumineszenzmessungen untersucht. In hochauflosenden und
polarisationsabhingigen Photostrommessungen an InAs/InP-Quantenpunkten bei
1,5 um konnen die Feinstrukturaufspaltung und die Linienbreite des neutralen
Exzitons zu 85 peV und 8 peV bestimmt werden. Mit der daraus resultierenden
Dephasierungszeit von 164 ps kann ferner die kohidrente Kontrolle des neutralen
Exzitons mit Pikosekunden-Laserpulsen demonstriert werden. In
Photostrommessungen wird dabei eine Inversionswahrscheinlichkeit von iiber 90 %
nachgewiesen. Rabi-Oszillationen kdnnen bis zu einer Pulsfliche von 3,5 © beobachtet
werden. Dies erdffnet eine realistische Perspektive zur deterministischen Anregung

von Einzelphotonquellen im Telekommunikationsband mittels n-Puls Priparation.






Abstract

For long distance quantum cryptography, single photons in the wavelength band of
optical fibers are necessary. Suitable single photon sources can be realized with InAs
quantum dots grown on InP substrate in the wavelength regime of 1.5 um. In this
dissertation, single InAs quantum dots were investigated by photoluminescence
measurements and photocurrent measurements at liquid helium temperature. The
quantum dots were embedded in the intrinsic region of a diode so that photocurrent
detection was possible and the transition energy of the states of the quantum dots can
be tuned by the quantum confined Stark effect. Neutral and charged multi particle
states of InAs/GaAs quantum dots were prepared by variation of the voltage of the
diode and were investigated by power dependent photoluminescence measurements.
By high resolution and polarization dependent photocurrent measurements of InAs/InP
quantum dots at 1.5 um, the fine structure splitting and the linewidth of the neutral
exciton were determined to be 85 pueV and 8 peV respectively. The resulting
dephasing time of 164 ps allows to demonstrate the coherent control of the neutral
exciton by picosecond laser pulses. In the photocurrent measurements, an inversion
probability of more than 90 % was demonstrated. The Rabi oscillations were observed
up to a pulse area of 3.5 n. This opens a realistic perspective for the deterministic
excitation of single photon source in the wavelength band of optical fibers by m pulse

preparation.
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1 Einleitung und Motivation

Die Funktionsweise vieler moderner Gerédte und Bauteile, zum Beispiel eines Lasers
oder eines Halbleiterchips, kann mit der Quantenphysik verstanden werden. Die
physikalischen Effekte werden nahezu perfekt durch die Quantentheorie beschrieben.
Eine vollstindige theoretische Modellierung wird nur durch die gro3e Anzahl der
beteiligten Teilchen beschrinkt. Kohédrente Quantenzustinde sind fiir die
Funktionswiese dieser Gerdte jedoch nicht von Bedeutung. Theoretische Konzepte
und erste Demonstrationsversuche versprechen Gerite mit vollig neuen Eigenschaften,
wenn die Funktionsweise auf kohdrenten Quantenzustinden beruht. Zum Beispiel
wire es mit diesen Gerdten im Bereich der Informationstechnologie mdglich,
Nachrichten beweisbar sicher zu iibertragen [1] oder mit einem Quantencomputer [2
bis 4] lieBen sich manche Aufgaben mit exponentiell weniger Rechenschritten 16sen
als mit einem klassischen Computer. Sicherlich wiirden diese Gerdte auch unser

intuitives Verstdndnis der manchmal unanschaulichen Quantenphysik férdern.

Bereits heute werden kohédrente Quantenzustinde zum Beispiel in der Supraleitung [5,
6] oder in Atomuhren [7] ausgenutzt. Mit den zurzeit zur Verfiigung stehenden
Technologien ist es jedoch bis jetzt nicht gelungen, komplexe Gerite, wie einen
Quantencomputer von praktischem Nutzen, zu bauen. Es besteht noch nicht einmal
Einigkeit dariiber, welcher Ansatz der erfolgversprechendste ist. Sehr aktiv wird im
Moment auf dem Forschungsgebiet der Quantenkryptografie gearbeitet. So fordert das
Bundesministerium fiir Bildung wund Forschung auf dem Gebiet der
Quantenkryptografie in den letzten Jahren Projekte mit mehr als 20 Mio. € [8, 9]. In
dem Verbundprojekt ,,Quanten-Repeater-Plattform mit Methoden der Quantenoptik
und auf Basis von Halbleitern (Q.com)“ sollen Teilsysteme fiir die
quantenkryptografisch gesicherte Informationsiibertragung mittels Quantenrepeatern

entwickelt werden.

Ein groBer Teil dieser Arbeit wurde im Zusammenhang mit dem Teilprojekt
,»Q.com-H: Quanten-Repeater-Plattformen auf der Basis von Halbleitern* bearbeitet.

Als aktive Halbleitermaterialen kommen hierbei Quantenpunkte zum Einsatz.

Das Fernziel, die Quantenkryptografie, wird im néchsten Abschnitt vorgestellt. Die
konkrete Zielsetzung dieser Arbeit wird im Abschnitt 1.2 beschrieben. Im letzten
Abschnitt dieses Kapitels wird der Aufbau der weiteren Arbeit skizziert.
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1.1 Fernziel Quantenkryptografie

In der Quantenkryptografie werden Informationen unter Verwendung der Gesetze der
Quantenphysik gesichert. Bei dem Verfahren des Quantenschliisselaustauschs! wird
iiber einen Quantenkanal im ersten Schritt eine zufillige Bitfolge an die beiden
Kommunikationspartner verteilt, ohne dass eine dritte Partei Wissen iiber diese
Bitfolge erhélt. Mit der geheimen Bitfolge wird im zweiten Schritt eine beliebige
Nachricht verschliisselt. Zur Verschliisselung kann zum Beispiel das One-Time-Pad
[10] eingesetzt werden, welches informationstheoretisch sicher ist. Die verschliisselte
Nachricht wird schlieBlich im dritten Schritt {iber einen beliebigen klassischen Kanal
tibertragen. Die Sicherheit des Quantenschliisselaustauschs wird nicht durch einen
mathematischen Algorithmus gewdhrleistet, sondern durch die Verteilung einer
zufdlligen geheimen Bitfolge nach den Regeln der Quantenphysik und beruht daher
auf deren Giiltigkeit.

Im Jahr 1984 veroffentlichten Charles Bennett und Gilles Brassard das Protokoll BB84
[1] zur Implementierung des Quantenschliisselaustauschs. Es basiert auf den
Grundideen, dass nichtorthogonale Zustinde nicht gleichzeitig gemessen werden
konnen und dass unbekannte Quantenzustinde nicht kopiert werden konnen. Die
Funktionsweise des BB84-Protokolls ist in Tabelle 1.1 dargestellt. Um zwischen den
beiden Parteien A und B eine geheime und zufillige Bitfolge zu erzeugen, prépariert
und versendet A einzelne Photonen zufillig in einer der vier Polarisationsrichtungen
horizontal <, vertikal I, rechtsdiagonal /* oder linksdiagonal . B misst die
empfangenen Photonen zufdllig in der Horizontalvertikalbasis €@ oder in der
Diagonalbasis @. A und B tauschen sich offentlich iiber die verwendeten Basen aus
und verwerfen alle Ergebnisse in denen die Basen nicht iibereinstimmen. Die
Messungen mit gleicher Basis werden als Bitfolge interpretiert, indem horizontal- und
rechtsdiagonal-polarisierten Photonen der Wert 0 zugeordnet wird und vertikal- und
linksdiagonal-polarisierten Photonen der Wert 1 zugeordnet wird. Ein Teil dieses
Rohschliissels wird offentlich verglichen, um die Fehlerrate der Ubertragung
abzuschétzen. Da als Informationstriger einzelne Photonen verwendet werden und die
gewihlten Basen unbekannt sind, kann ein Dritter die Polarisation der Photonen nicht
bestimmen oder die Photonen kopieren ohne sie zu verdndern. Dies wiirden A und B
an einer erhohten Fehlerrate feststellen und die Kommunikation an dieser Stelle
abbrechen. Liegt die Fehlerrate unter einer festgelegten Schwelle, werden mogliche
Fehler im Rohschliissel durch klassische Fehlerkorrekturverfahren entfernt. Mogliches

Wissen, das ein Lauscher bis jetzt iiber den Schliissel gewonnen hat, wird mit dem im

!'im Englischen: ,,quantum key distribution®; abgekiirzt mit ,,QKD*; im Deutschen auch als
Quantenschliisselverteilung bezeichnet
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Englischen privacy amplification® genannten Verfahren unter einen gewiinschten
Wert reduziert.

Tabelle 1.1: Beispielsequenz des BB84-Protokolls
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Polarisation

S2)
o
gleiche Basis v
0

o
N
N
4
7

U NI e N o d

o D
o D
S
< D

Ve
N
Lo B e
N
N 7R
7

Ubertragene Bitfolge
(Rohschlissel)

o ININBN

Reale Komponenten beschrinken nicht nur die erreichbare Schliisselrate iiber eine
gegebene Entfernung, sondern auch die maximale Distanz, iiber die eine sichere
Verbindung aufgebaut werden kann. Weist die verwendete Strecke eine Transmission
von 20 % auf, so erwartet der Empfanger B in 20 % der Fille mindestens ein Photon.
Hierbei wird ein idealer Photondetektor angenommen, der jedoch nicht die Anzahl der
Photonen auflésen kann. Die verwendete Einzelphotonquelle soll mit einer
Wahrscheinlichkeit von 90 % ein einzelnes Photon emittieren und mit einer
Wahrscheinlichkeit von 10 % mehr als ein Photon emittieren. Wird die Strecke
verldngert, so dass die Transmission nur noch 10 % betrdgt, dann kann ein Lauscher
mit folgendem Vorgehen das Sicherheitskonzept umgehen: Er block alle Pulse, die nur
ein Photon enthalten. Die Multiphotonpulse teilt er auf. Ein Photon speichert er, die
iibrigen Photonen sendet er liber einen idealen Quantenkanal an den Empfanger B, der
— wie erwartet — in 10 % der Fille ein Photon registriert. Nachdem sich die beiden
Parteien A und B offentlich iiber die verwendeten Basen ausgetauscht haben, holt der
Lauscher die gleichen Messungen an den gespeicherten Photonen nach und hat
dadurch den gleichen Informationsstand wie B. Die maximale Léinge der
Ubertragungsstrecke wird durch diesen Photonen-Anzahlteilungs-Angriff> [11] auf
den Wert beschrénkt, bei dem die Transmission der Strecke gleich der Multiphotonrate
der Quelle ist. Dieser Angriff kann durch das absichtliche Einfligen von sogenannten
Kéder-Pulsen® [12] entdeckt werden. In Abbildung 1.1 a) ist der notwendige Aufbau
zur Implementierung eines Decoy-State-BB84-Protokolls dargestellt. Wie in der
urspriinglichen Version des BB84-Protokolls werden Lichtpulse mit zufillig
ausgewdhlter Polarisationsrichtungen versendet und beim Empfanger wird die
Polarisationsrichtung der Lichtpulse in einer der beiden Polarisationsbasen gemessen,

wobei die Basis zufillig {iber einen Strahlteiler gewdhlt wird. Zusitzlich variiert der

2 im Deutschen kénnte diese Verfahren mit ,,VergroBerung der Privatsphiire” oder ,,Verstirkung der
Heimlichkeit* iibersetzt werden

3 im Englischen: ,,photon-number-splitting (PSN) attack*

* im Englischen: ,,decoy-pulses*
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Sender in diesem Protokoll die Amplitude der Lichtpulse zufdllig zwischen den
Werten fiir Signal- und Kéderpulse. Nach Abschluss der Messungen werden die Basis
und die Amplitude der Lichtpulse vom Sender bekannt gegeben. Durch Vergleichen
des Anteils der detektierten Signalpulse mit dem Anteil der detektierten Koderpulse
kann ein moglicher Lauscher erkannt werden. Die erreichbare Schliisselrate tiber die
Dampfung der Strecke wird in Abbildung 1.1 b) fiir das Decoy-State-BB84-Protokoll,
fiir das BB84-Protokoll mit abgeschwichten Laserpulsen und das BB84-Protokoll mit
einer Einzelphotonenquelle gezeigt. Mit Hilfe des Decoy-State-BB84-Protokolls kann
eine sichere Verbindung iiber eine deutlich groBere Strecke als mit dem BB84-
Protokoll unter Verwendung von abgeschwichten Laserpulsen hergestellt werden. Die
Schliisselrate des Decoy-State-BB84-Protokolls skaliert linear mit der Transmission
der Strecke genauso wie die Schliisselrate des BB84-Protokolls mit einer

Einzelphotonenquelle. Im Gegensatz dazu skaliert die Schliisselrate des BB84-

Protokolls mit abgeschwichten Laserpulsen nur quadratisch mit der Transmission der
Strecke.

== BBR4u=pgpy

Channel 102 ) S - =~ Single Photons
! v <+ | PBS 10° . ~ o

HWP R 10% A >
JNAVIVN /\ E\ES , N AN

Eve

10 20 30 40 50 60
7 indB

Abbildung 1.1:  a) Schematische Darstellung des Decoy-State-BB84-Protokolls. Fiir jede der vier
Polarisationsrichtungen wird ein Laser verwendet. Die Koder-Pulse werden mit einem
Amplitudenmodulator (AM) erzeugt. Auf Bobs Seite wird ein 50:50 Strahlteiler (BS)
verwendet, um die Basis zufdllig zu wihlen. QRNG: Quantenzufallszahlengenerator;, PM:
Phasenmodulator; F: optischer Filter, I: optischer Isolator, HWP: Halbwellenplittchen;
PBS: polarisierender Strahlteiler. [13] b) Sichere Schliisselrate R aufgetragen gegen die
Transmission n der Strecke. Beim BB84-Protokoll mit abgeschwdchten Laserpulsen wird die
mittlere Photonenanzahl u an die Transmission angepasst, beim Decoy-State-BB84-
Protokoll ist die mittlere Photonenzahl u = 0,3 und beim BBS&84-Protokoll mit einzelnen
Photonen entspricht die Photonenrate u = 0,3. [14]

Die maximal iibertragbare sichere Schliisselrate wurde in der Literatur fiir den
allgemeinen Fall berechnet [15], dabei ist zum Beispiel auch ein nicht optimaler
Detektor beriicksichtigt. Ferner wurde die sichere Komposition °> des
Quantenschliisselaustauschs bewiesen [16, 17], diese Eigenschaft stellt sicher, dass bei
der Kombination mehrerer Protokolle zu komplexen Verschliisselungssystemen keine
Sicherheitsliicken entstehen. Neben dem genannten Decoy-State-BB84-Protokoll gibt
es viele Modifikationen des diskreten Quantenschliisselaustauschs. Zum Beispiel

werden andere orthogonale Zustinde wie die Phase [18], Zeitschlitze [19] oder die

5 im Englischen: ,,universal composability*
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Frequenz verwendet. Andere Protokolle benutzen verschrinkte Photonenpaare [20]
oder kontinuierliche Variablen [21]. Die Protokolle mit kontinuierlichen Variablen
konnen sowohl mit gequetschten als auch mit kohdrenten [22] Zustinden realisiert

werden.

Wie bereits in Abbildung 1.1 b) angedeutet, zeigt sich, dass eine Einzelphotonenquelle
verwendet werden muss, wenn bei einem diskreten Protokoll der Quantenschliissel
iiber eine moglichst lange Strecke ausgetauscht werden soll. Dariiber hinaus kann die
Strecke mit einem Quantenrelay [23, 24] oder einem Quantenrepeater [25] verldngert
werde. Ein Quantenrelay nutzt die Technik des Verschrinkungsaustausches® und der
Quantenteleportation, um mit Hilfe von Bell-Messungen und verschriankten Photonen-
Paaren die maximale Reichweite zu erhohen. Die Schliisselrate wird mit einem
Quantenrelay jedoch nicht erhoht. Die exponentielle Skalierung der Absorption und
des Rauschens kann durch einen Quantenrepeater mit polynomisch skalierenden
Ressourcen iiberwunden werden. Dazu werden Verschrinkungsaustausch,

Quantenspeicher und Verschrinkungsdestillation’ eingesetzt.

Der erste Quantenschliisselaustausch wurde im Jahr 1992 iiber eine Strecke von 32 cm
demonstriert [26]. Seitdem wurden die Freiraumiibertragung und die
Glasfaseriibertragung weiter optimiert. Auf einer Freiraumiibertragungstrecke konnte
inzwischen mit einem Decoy-State-BB84-Protokoll eine sichere Schliisselrate von
12,8 bit/s iiber 144 km erreicht werden [14]. Zwischen einem Satelliten in 500 km
Ho6he und der Bodenstation wurde eine sichere Schliisselrate in der GroBBenordnung
von 1 kbit/s realisiert [27]. Pro Uberflug ist die Verbindung zwischen Satellit und
Bodenstation fiir ungefdhr 5 min verfiigbar. Durch eine Glasfaser erfolgte eine
Ubertragung iiber eine Strecke von 307 km mit einer Schliisselrate von 3,2 bit/s [28].
Als Codierungsbasis dienten in diesem Fall Zeitschlitze, da die Polarisation in

konventionellen Glasfasern nicht erhalten bleibt.

Neben diesen Demonstrationsversuchen gibt es bereits Produkte, mit denen der
Quantenschliisselaustausch zwischen zwei — bis zu 140 km voneinander entfernten —
Teilnehmern realisiert werden kann. Der fasergebundene Quantenschliisselaustausch
der Firmen ID Quantique [29] und MagiQ Technologies [30] basiert auf einem
modifizierten BB84-Protokoll, wobei abgeschwichte Laserpulse in verschiedenen
Zeitschlitzen als Basis verwendet werden. Die Firma Sequrenet [31] implementiert ein
Protokoll mit kontinuierlichen Variablen. Dies hat den Vorteil, dass Standardbauteile

aus der Faserkommunikation, wie zum Beispiel Homodyndetektoren, eingesetzt

¢ im Englischen: ,,entanglement swaping*

7 im Englischen: ,,entangelment purification®
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werden konnen. Mit dem erzeugten Schliissel wird eine konventionelle
Netzwerkverbindung gesichert. Diese Verbindung wird aufgrund der niedrigen
sicheren Schliisselrate jedoch nicht mit dem One-Time-Pad abgesichert, sondern es
wird das Verschliisselungsverfahren Advanced-Encryption-Standard® [32] eingesetzt.
Im Einsatz befinden sich diese Produkte unter anderem in Netzwerken in Boston [33],
in Wien [34], in Genf [35], in Hefei (China) [36], in Tokio [37] und in Columbus
(Ohio) [38]. In Planung befindet sich der Aufbau eines landesweiten Netzes in den
USA [39]. In China ist ein Netz zwischen Beijing und Shanghai geplant [40]. Die
Sicherheit dieser Netze wird durch sichere Verbindungsknoten zwischen den
einzelnen Strecken gewihrleistet. In den Knoten wird der Schliissel klassisch zwischen
den Streckensegmenten umgesetzt und die beste Route durch das weitere Netz wird
bestimmt. Die Sicherheit dieser Netze wird somit nicht nur durch die
Quantenmechanik bestimmt, sondern auch durch die Sicherheit der Knoten und des

Advanced-Encryption-Standards.

1.2 Zielsetzung dieser Arbeit

In dieser Arbeit sollen die kohdrenten FEigenschaften von einzelnen InAs-
Quantenpunkten auf InP im Telekommunikationsband untersucht werden. Dazu
werden Methoden der Photolumineszenz- und der Photostromspektroskopie
angewendet.  Wie im  vorhergehenden  Abschnitt  dargestellt,  sind
Einzelphotonenquellen fiir das Verfahren des Quantenschliisselaustauschs ein
entscheidendes Bauteil. In der Vergangenheit konnten Einzelphotonenquellen mit
guten Eigenschaften realisiert werden, indem einzelne Quantenpunkte mit n-Pulsen
kohdrent angeregt wurden. Die emittierten Photonen wiesen eine hohe
Ununterscheidbarkeit auf [41]. Auch war es auf dhnliche Weise moglich, sowohl
polarisations- [42] als auch zeitschlitzverschrinkte [43] Photonen zu erzeugt. Da die
Wellenlidnge der erzeugten Photonen im Bereich um 900 nm liegt, sind diese Photonen
nicht fir die Glasfaserkommunikation geeignet. Der Absorptionskoeffizient der
Telekommunikationsglasfasern bei 900 nm ist um eine Gréf3enordnung hoher als der
Absorptionskoeffizient bei 1550 nm. Um Photonen im Telekom-O-Band um 1,3 pm
zu erzeugen, wurden auf GaAs-basierende Quantenpunkte mit speziellen Techniken,
wie spannungsreduzierenden Schichten, gewachsen [44]. Fiir diese Quantenpunkte
konnte die kohédrente Kontrolle [45] und die Einzelphotonenemission [46, 47] gezeigt
werden. Um die Telekom-C- und -L-Bénder von 1,53 um bis 1,625 um zu erreichen,
wurden Quantenpunkte auf Basis von InAs/InP hergestellt. Einzelphotonenquellen

wurden bereits umgesetzt, indem die Quantenpunkte nichtresonant optisch [48, 49]

8 abgekiirzt mit: ,,AES*
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oder elektrisch [50] gepumpt wurden. Die Untersuchung der kohirenten Eigenschaften
der InAs/InP-Quantenpunkte in dieser Arbeit soll dazu beitragen, in Zukunft
Einzelphotonenquellen bei 1,5 um mit fortgeschrittenen Anregungsschemata
umzusetzen. Hierzu muss die kohérente Priparation des Systems nachgewiesen
werden. Dariiber hinaus wiére es hilfreich, wenn weitere Eigenschaften der
Quantenpunkte genauer bestimmt wiirden, wie die Dephasierungszeit, die
Feinstrukturaufspaltung und die Polarisationseigenschaften. Wiinschenswert wire es
auch, neutrale und geladene Mehrteilchenzustinde gezielt herzustellen und mit

Ergebnissen an InAs/GaAs-Quantenpunkten zu vergleichen.

1.3 Aufbau der Arbeit

Diese Arbeit ist in sechs Kapitel gegliedert:

Dieses Kapitel — Kapitel 1 — dient als Einleitung. In ihm wird das Thema der Arbeit
motiviert, die Quantenkryptografie wird als Fernziel vorgestellt und die Zielsetzung

sowie der Aufbau dieser Arbeit werden beschrieben.

Im Kapitel 2 werden die physikalischen Grundlagen vorgestellt, soweit sie fiir das
weitere Verstindnis dieser Arbeit notwendig sind. Die verschiedenen Quantenpunkte
und deren Herstellungsverfahren sowie die neutralen und geladenen
Mehrteilchenzustiande einschlieBlich ihrer Wechselwirkung mit dem Lichtfeld werden
beschrieben. Ausgesuchte Eigenschaften der eingesetzten Materialien werden
aufgelistet. Die Licht-Materie-Wechselwirkung am Zweiniveausystem wird erldutert.
Der fiir diese Arbeit bedeutende Quantum-Confined-Stark-Effekt wird eingefiihrt. Die

Methoden der Photostrom- und der Photolumineszenzmessung werden vorgestellt.

Im Kapitel 3 werden das Design und der Herstellungsprozess der untersuchten Proben
genauer beschrieben. Die Prozessschritte vom InAs/InP-Wafer zur fertigen Probe, wie
Atzen der Mesastrukturen, Herstellung der Metallpads, Herstellung der
Nahfeldaperturen sowie Bonden und Loten der Probe, werden erklirt und der Aufbau
der InAs/GaAs-Probe wird vorgestellt.

In Kapitel 4 wird der Versuchsautbau beschrieben, mit dem die Messergebnisse
ermittelt wurden. Der elektrische Aufbau inklusive der Spannungsquelle und dem
Amperemeter wird ndher betrachtet. Details zu den kohérenten Lichtquellen — den
Laserdioden, dem gitterstabilisierten Diodenlaser und dem optischen parametrischen
Oszillator — werden angegeben. Das Spektrometer zur Detektion des

Photolumineszenzsignals wird vorgestellt und das Signal-Rausch-Verhiltnis der
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Detektoren diskutiert. Der Aufbau des Probenstabs und die Justage des

Versuchsaufbaus werden erlautert.

In Kapitel 5 werden die Ergebnisse dargestellt und interpretiert. Die Eigenschaften der
Diode werden anhand der elektrischen Vorcharakterisierung ermittelt. Neutrale und
geladene ~ Mehrteilchenzustinde  werden  durch  die  leistungs-  und
spannungsabhéngigen Photolumineszenzmessungen zugeordnet. Die
Feinstrukturaufspaltung und die Linienbreite werden durch hochaufgeloste
Photostromspektroskopie bestimmt und der Effekt der spektralen Diffusion wird
analysiert. Die kohdrenten Eigenschaften werden aus Photostrommessungen bei

gepulster Anregung bestimmt.

In Kapitel 6 wird ein Fazit gezogen und ein Ausblick auf mogliche zukiinftige

Entwicklungen gegeben.

Im Anhang befinden sich weitere Messergebnisse, der Eingabe-Code zur Berechnung
des Bandkantenverlaufs mit dem Programm nextnano, der detaillierte Prozessplan zur

Erstellung der InAs/InP-Probe und das Symbol- und Abkiirzungsverzeichnis.
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In diesem Kapitel werden die wichtigsten Begriffe und Zusammenhénge, die fiir das
Verstindnis der Arbeit notwendig sind, kurz vorgestellt. Fiir eine ausfiihrlichere
Erklarung oder eine Herleitung muss jedoch auf weiterfiihrende Literatur verwiesen
werden. Ein guter Uberblick iiber die Halbleiterepitaxie ist hier [51] dargestellt. Die
unterschiedlichen Quantenpunkte und einfache analytische Modelle werden in [52, 53]
beschrieben. Detailliertere Informationen zu selbstorganisierten Quantenpunkten auf
verspannten Schichten konnen in [54] gefunden werden. Kolloidale Quantenpunkte
werden hauptsdchlich in [55] behandelt. Ein Lehrbuch zur Einfiihrung in die
Quantenoptik ist zum Beispiel [56]. Vertiefende Themen zur Quantenoptik werden in
[57] beschrieben. Ausfiihrliche Informationen zur optischen Wechselwirkung des
Zweiniveausystems bietet Referenz [58]. Referenz [59] beschéftigt sich mit der
kohédrenten Optik der Halbleiter. Auch in den bisherigen Dissertationen [60 bis 62] aus

der Arbeitsgruppe Zrenner werden die wichtigen Informationen dargestellt.

2.1 Quantenpunkte — Herstellungsverfahren

Aus den Grundlagen der Festkorperphysik ist bekannt, dass ein System diskrete
Energieniveaus ausbildet, wenn die Beweglichkeit der Ladungstriger in alle drei
Raumrichtungen begrenzt wird. Diese 0-dimensionalen Nanostrukturen werden
spatestens seit dem Jahr 1988 [63] mit dem Begriff Quantenpunkt beschrieben. Mit
ihrer 0-formigen Zustandsdichte weisen sie dhnliche Eigenschaften wie Atome auf.
Daher werden sie auch als kiinstliche Atome oder Superatome [64] bezeichnet. Sie
haben gegeniiber ,,natiirlichen Atomen‘ den Vorteil, dass ihre Eigenschaften bei der

Herstellung beeinflusst werden konnen.

Wihrend der vergangenen dreiflig Jahre wurden Quantenpunkte mit unterschiedlichen
Verfahren hergestellt. Mit dem Top-down-Verfahren werden Quantenpunkte durch
das Uberwachsen der Spaltflichen von Heterostrukturen [65], durch das Atzen
lithographisch bestimmter Strukturen [66, 67] oder mit lithographisch hergestellten
Gate-Elektroden [68, 69] definiert. Im Bottom-up-Verfahren werden Nanokristalle in
einer Glas-Matrix [70], Monolagenfluktuationen in Quantenfilmen [71, 72], kolloidale
Nanokristalle aus einem LoOsungsmittel [73] oder selbstorganisierte Inseln auf
verspannten epitaktischen Schichten [74, 75] hergestellt, die als Quantenpunkte

dienen.



10 2 Grundlagen

Kolloidale Quantenpunkte werden in der Biologie [76], in Bildschirmen [77] und in
der Beleuchtung [78] eingesetzt. An Quantenpunkten, die durch Gate-Elektroden {iber
einem zweidimensionalen Elektronengas definiert sind, werden
Quantentransportmessungen [79] durchgefiihrt, wobei die Anzahl der Elektronen im
Quantenpunkt und der Spin der Elektronen kontrolliert werden konnen [80]. In dieser
Arbeit werden selbstorganisierte Quantenpunkte auf verspannten Schichten
untersucht. Diese Quantenpunkte werden derzeit in Laserdioden eingesetzt [81]. Es
gibt Uberlegungen, diese Quantenpunkte als mdgliche Bausteine eines
Quantencomputers zu verwenden, da sie sowohl elektrisch als auch optisch
manipulierbar sind und im Vergleich zu anderen Quantenpunkten eine héhere optische
Qualitédt haben.

Selbstorganisierte Quantenpunkte auf verspannten epitaktischen Schichten wurden in
verschiedenen Materialsystemen realisiert [82]: In(Ga)As auf GaAs, InAs auf InP,
SiGe auf Si, InP auf GaAs, CdSe auf ZnSe und GaN auf SiC. Es konnten auch
Quantenpunkte aus ErAs, ErSb und PbSe hergestellt werden. Fiir einen Teil der
Materialsysteme werden bessere Ergebnisse erzielt, wenn zundchst eine
gitterangepasste Pufferschicht eines anderen Materials aufgewachsen wird. So wurde
ein Grofiteil der Ergebnisse in dieser Arbeit an InAs-Quantenpunkten auf InP
gemessen. Hierbei wurde ein InP-Wafer verwendet, auf welchem gitterangepasstes
InAlGaAs gewachsen ist. Ein Teil der Messungen wurde an InAs-Quantenpunkten auf
GaAs durchgefiihrt.

Zur Herstellung selbstorganisierter Quantenpunkte auf verspannten Schichten ist es
notwendig, einzelne Monolagen epitaktisch kontrolliert aufzuwachsen. Dies wurde fiir
die Proben in dieser Arbeit mittels Molekularstrahlepitaxie realisiert. In
Modellrechnungen ldsst sich zeigen, wie die unterschiedlichen Parameter, zum
Beispiel = Probentemperatur, Druck, Fluss der Molekularstrahlen und
Zusammensetzung der Molekularstrahlen, das Wachstum der Quantenpunkte
beeinflussen [54]. Die Ergebnisse der Modellrechnungen konnen jedoch nicht direkt
auf das Experiment iibertragen werden, sondern die Wachstumsbedingungen miissen

fiir jede Molekularstrahlepitaxieanlage einzeln optimiert werden.

Dartiber hinausgehend kann das Wachstum epitaktischer Schichten in die drei
Wachstumsmodi Frank-van-der-Merwe, Volmer-Weber und Stranski-Krastanov
eingeteilt werden [83], wie sie in Abbildung 2.1 dargestellt sind. Beim Frank-van-der-
Merwe-Wachstum ist die Summe aus der freien Oberflichenenergie des aufgetragenen
Materials und der Grenzflachenenergie kleiner als die freie Oberfldchenenergie des
Substrates. Dies fiihrt zu einem lagenweisen Aufwachsen der Schichten. Dagegen tritt

Volmer-Weber-Wachstum auf, wenn die Summe aus der freien Oberflaichenenergie
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des aufgetragenen Materials und der Grenzflichenenergie grofer als die freie
Oberflachenenergie des Substrates ist. Dies resultiert im Wachstum dreidimensionaler
Inseln. Im Fall des Stranski-Krastanov-Wachstums ist zunidchst die Bedingung des
Frank-van-der-Merwe-Wachstums erfiillt. Die unterschiedlichen Gitterkonstanten
zwischen dem Substrat und dem aufgetragenen Material fithren in diesem Fall jedoch
zu einer Verspannungsenergie, die beim Erreichen der kritischen Schichtdicke so grof3
ist, dass das Inselwachstum energetisch bevorzugt wird. Das Resultat ist die Benetzung
des Substrats mit einigen Monolagen', die als Benetzungsschicht? bezeichnet werden.
Die dreidimensionalen Inseln auf dieser werden als selbstorganisierte Quantenpunkte
bezeichnet.

(a) (b)

Abbildung 2.1:  Die drei Wachstumsmodi a) Frank-van-der-Merwe, b) Volmer-Weber und c) Stranski-
Krastanov auf einem Substrat mit einer geringeren Gitterkonstante. [84]

In den folgenden Absdtzen werden die aus der Literatur bekannten Eigenschaften der
in dieser Arbeit untersuchten Quantenpunkte beschrieben. Uber die seit spitestens
1993 [75] untersuchten InAs/GaAs-Quantenpunkte gibt es Studien zu vielen
Aspekten. Die InAs/InAlGaAs/InP-Quantenpunkte sind bisher nicht so ausfiihrlich
untersucht, so dass die in dieser Arbeit erzielten Ergebnisse zum Teil mit Ergebnissen
verglichen werden, die an InAs/GaAs-Quantenpunkten ermittelt wurden. Zunichst

werden die Geometrie der Quantenpunkte und deren Ursache genauer beschrieben.

InAs/GaAs-Quantenpunkte

Wird InAs mit einer Gitterkonstante von 6,058 A [85] auf die (001) -GaAs-
Oberfliche mit einer Gitterkonstante von 5,653 A [86] gewachsen, so bilden sich
aufgrund der Gitterfehlanpassung von 7,2 % bei einer kritischen Schichtdicke von

! abgekiirzt mit: ,,ML*

2 im Englischen; ,,wetting layer*
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1, 7ML bis 3 ML [87] Quantenpunkte. Die Geometrie der nichtiiberwachsenen
Quantenpunkte wird groBtenteils als pyramidenformig [88, 89] beschrieben, wie sie in
Abbildung 2.2 a) dargestellt ist; in einigen Féllen wird dagegen von einer
linsenformigen Geometrie [90, 91] ausgegangen. Andere Autoren sehen die
linsenférmige Geometrie nur in speziellen Kristallrichtungen [89]. Uberwachsene
Quantenpunkte werden als Pyramidenstiimpfe [92, 93] beschrieben, wie sie Abbildung
2.2 b) zeigt. Hierbei fiihrte das Aufdampfen des liberwachsenden Materials zur
Abtragung der Pyramidenspitze und einer Umlagerung dieses Materials an die Seiten
[93]. Die laterale Ausdehnung der Quantenpunkte kann zwischen 10 nm und 35 nm
variieren, wobei ihre Hohe zwischen 2 nm und 5 nm liegt [75, 92, 94]. Wie aus dem
einfachen Bild des Stranski-Krastanov-Wachstums zu erwarten ist, nimmt die
Gitterkonstante zur Spitze des Quantenpunktes zu [92]. Mit Modellrechnungen wurde

eine lineare Zunahme des In-Gehalts in Wachstumsrichtung festgestellt [92].

.......

7
;’f i {£Ld L

Abbildung 2.2:  Rastertunnelmikrokopieaufnahmen a) eines einzelnen InAs/GaAs-Quantenpunktes
auf der Oberfldche [95] b) eines iiberwachsenen InAs/GaAs-Quantenpunktes im Querschnitt

[92].

InAs/InP-Quantenpunkte
Wird InAs mit der Gitterkonstante von 6,058 A [85] auf die (001)-InP-Oberfliche

mit einer Gitterkonstante von 5,868 A [96] gewachsen, so bilden sich aufgrund der
Gitterfehlanpassung von 3,2 % ebenfalls selbstorganisierte Strukturen. Bei einer
kritischen Schichtdicke von 2,5 ML geht fiir diese Materialkombination das
zweidimensionale in das dreidimensionale Wachstum tiiber [97]. Die Form der

selbstorganisierten Strukturen variiert abhingig von den Herstellungsbedingungen
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zwischen Quantenpunkten, Quantenstrichen® und Quantendrihten®, siche Abbildung
2.3.

InAs/InP-Quantenpunkte werden in der Literatur sowohl durch eine Linsenform [98],
als auch durch einen Pyramidenstumpf [99] beschrieben. In den verschiedenen Studien
variiert die Hohe der Quantenpunkte zwischen 1,6 nm [100] und 12 nm [101] und der
Durchmesser zwischen 26 nm [100] und 100 nm [102]. Die Quantenpunktdichte liegt
zwischen 5,0 - 108cm™2 [102] und 4,5 - 10*%cm™2 [98].

Unter Quantenstrichen werden ldngliche Strukturen verstanden, deren laterale
Ausdehnung gegeniiber Quantenpunkten eine starke Elliptizitdt aufweist. Wie
Abbildung 2.3 b) zeigt, konnen sie sogar eine unregelméfige Form besitzen. Wobei
jedoch weiterhin gilt, dass die Ausdehnung in die eine Richtung erheblich grofler ist
als die Ausdehnung in die zweite Richtung. Auf der (001)-InP-Oberflache sind die
Quantenstriche entlang der [110]-Richtung orientiert [103]. Sie sind zwischen 70 nm
[104] und 160 nm [103] lang und zwischen 14 nm und 22 nm [104] breit. Hierbei
haben sie eine Hohe von 0,9 nm bis 2,4 nm [104]. Die Quantenstrichdichte liegt im
Bereich von 3 - 10°cm™2 [103] bis 6 - 10%cm™2 [104].

Noch ldangere Strukturen werden als Quantendridhte bezeichnet. Sie konnen liber 1 pm
lang sein [100]. Ihre Breite variiert zwischen 14 nm [99] und 35 nm [105] und sie sind
zwischen 0,6 nm [100] und 5 nm [105] hoch. Es befinden sich 30 [105] bis 50 [99]
Quantendrdhte nebeneinander auf 1 um. Abbildung 2.3 c) zeigt beispielhaft die
Rasterkraftmikroskopaufnahmen einer Quantendrahtprobe. Bei der gleichen Menge
abgeschiedenen InAs bilden sich Quantenpunkte, wie sie in Abbildung 2.3 a) gezeigt

sind, wenn ein anderes Wachstumsverfahren gewahlt wird.

Abbildung 2.3: a) Rasterkraftmikroskopaufnahme von InAs/InP-Quantenpunkten [100]; b)
Rasterelektronenmikroskopaufnahme ~ von  InAs/InP-Quantenstrichen  [106];  ¢)
Rasterkraftmikroskopaufnahme von InAs/InP-Quantendrdihten [100].

Das komplexe Wachstumsverhalten von InAs auf InP mit der Ausbildung

unterschiedlicher Strukturen wurde ausfiihrlich untersucht und verschiedene Effekte

3 im Englischen: ,,quantum dash* oder ,,quantum stick*

4 im Englischen: ,,quantum wire®
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werden als Erkldrung vorgeschlagen: Bei den iiblichen Wachstumsparametern liegt
die (001)-InP-Oberfldche in einer (2 X 4)-Rekonstruktion vor [107]. Hierbei bilden
sich Dimere, deren Doppelbindung entlang der [110]-Richtung ausgerichtet ist. In
[110] -Richtung folgen auf zwei Dimerreihen zwei fehlende Dimerreihen. Diese
Anisotropie lisst eine hohere Diffusion entlang der [110]-Richtung erwarten und
unterstiitzt somit die Bildung von Quantenstrichen und -drdhten [108]. Auch die
Verspannung liefert einen Erklarungsansatz. In situ Spannungsmessungen zeigen eine
stdrkere Verspannung der aufgewachsenen InAs-Schichten in [110]-Richtung als in
[110] -Richtung [109]. Abbildung 2.4 verdeutlich dies durch die Anzahl der
spannungserzeugenden Verbindungen, die gestrichelt gezeichnet sind. Im Fall von
InAs auf GaAs — in der Abbildung rechts — liegen in beiden Richtungen vier
spannungserzeugende Verbindungen vor. Fiir InAs auf InP — in der Abbildung links —
sind es vier Verbindungen in der [110]-Richtung und nur zwei in der [110]-Richtung.
Daher wird der kritische Spannungswert zuerst in der [110]-Richtung {iberschritten.
Der Abbau der Verspannung fordert die Bildung der Quantenstriche entlang der
[110] -Richtung. Zusitzlich muss der Effekt des As/P-Austausches beriicksichtig
werden. Auf einer InP-Oberfldche bilden sich eine InAs-Schicht und schlieBlich InAs-
Quantenstriche, wenn die Oberfldche einem As-Fluss ausgesetzt ist [99]. Hierzu muss
kein zusétzliches Indium zur Verfiigung gestellt werden, es geniigt der chemische

Austausch von Phosphor durch Arsen in den obersten Monolagen [109].

As/ P (001)

As [001]

As w— [110]

In [001]

0" "D as — [170]

Ga

Abbildung 2.4:  Darstellung des InAs/InP und des InAs/GaAs Ubergangs; die Bindungen, die zur
Verspannung beitragen, sind gestrichelt gezeichnet. [109]

Besonders im Fall der geringen Gitterfehlanpassung von 3,2 % des InAs auf InP muss
daher beim Stranski-Krastanov-Wachstum neben der Oberflachenbeschaffenheit und
der Verspannungsenergie somit auch das chemische Potential beriicksichtigt werden.

Wiéhrend der Herstellung werden diese Eigenschaften unter anderem durch die
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Temperatur beim Wachstum [98], das nachtrigliche Annealing [102, 103], die
Wachstumsrate [110], die Wachstumsart [100] und die Dotierung des Substrats [111]
beeinflusst. Ein weiterer Freiheitsgrad ergibt sich, wenn eine gitterangepasste
Pufferschicht zwischen dem InP-Substrat und dem InAs gewachsen wird. Eine
Pufferschicht, wie InGaAs, verhindert den As/P-Austausch, wodurch die InAs-Menge
besser gesteuert werden kann [98]. Im direkten Vergleich der Pfuffermaterialien
InGaAs, InAlAs und InAlGaAs, bildeten sich Quantenstriche, wenn InGaAs oder
InAsAs verwendet wurde und Quantenpunkte wenn InAlGaAs verwendet wurde
[112].

2.2 Quantenpunkte — Elektronische und optische
Eigenschaften

Fir die optoelektronischen Untersuchungen, die in dieser Arbeit an den
Quantenpunkten durchgefiihrt wurden, ist insbesondere die elektronische Struktur
wichtig. Aufgrund der beschriebenen komplexen und nicht bis ins Detail bekannten
Geometrie ist es jedoch nicht moglich, die genaue elektronische Struktur
vorauszuberechnen. Anhand der bekannten Materialeigenschaften, wie sie im
nichsten Abschnitt dargestellt sind, konnen dennoch einige Aussagen iiber die
elektronische Struktur getroffen werden. Die beiden Heterotibergéinge InAs/GaAs und
InAs/InP weisen beide eine Type-I-Bandkantenverschiebung® auf, so dass die im
vorherigen Abschnitt beschriebenen Geometrien ein Einschlusspotential bilden,
dessen raumliche Ausdehnung bereits bei Raumtemperatur in der GréBenordnung der
De-Broglie-Wellenlénge der Ladungstriger liegt. Die Wellenldnge Age proglie €ines
Elektrons im InAs mit der effektiven Masse m* = 0,026 m, hat bei Raumtemperatur

T = 300 K beispielsweise einen Wert von ungeféhr:

~ 50 nm, (2.1)

h
Ade Broglie = ————
de Broglie Zm*kBT

wobei m,, die Masse des freien Elektrons, h das plancksche Wirkungsquantum und kg
die Boltzmannkonstante sind. Wird eine ideale Pyramidenform angenommen, so
zeigen k.p-Storungsrechnungen, dass die Grundzustandswellenfunktion der
Elektronen s-artig und die Grundzustandswellenfunktion der Locher p-artig ist [113],
wie es fiir einen direkten Halbleiter mit einer Zinkblendestruktur zu erwarten ist. Die

3 im Deutschen auch: ,,normale Bandkantenverschiebung*
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leichten Locher werden hier vernachldssigt, da sie wegen ihrer geringen effektiven

Masse und der kompressiven Verspannung nur schwach gebunden sind.

Im Einteilchenbild ergeben sich die vier in Abbildung 2.5 dargestellten
Grundzustinde. Ein Elektron mit Spin m, = —1/2 wird durch | symbolisiert ein
Elektron mit Spin m, = +1/2 durch T. Die schweren Locher haben einen
Gesamtdrehimpuls von /] = 3/2, wobei die Projektion des Gesamtdrehimpulses fiir
schwere Locher nur die Werte m, = +3/2 annehmen kann. Die Projektion wird, wie
in der Atomphysik {iblich, im Folgenden als magnetische Quantenzahl bezeichnet. Ein
schweres Loch mit der magnetischen Quantenzahl m, = —3/2 wird durch U
symbolisiert, wiahrend ! ein schweres Loch mit der magnetischen Quantenzahl m, =
+3/2 symbolisiert. Analog zur Atomphysik kann die elektrische Struktur eines
Quantenpunktes auch durch eine Schalenstruktur beschrieben werden. Die
Grundzustdnde werden als s-Schale bezeichnet. Die ndchst hohere Schale als p-Schale.
Elektronen bzw. Locher in der p-Schale werden spéter durch fette Symbole T; {; f; U
dargestellt. Die Dipolauswahlregeln erlauben die Ubergiinge, welche in der Abbildung
2.5 als durchgehende Pfeile dargestellt sind, mit rechtszirkular ot bzw. linkszirkular

o~ polarisiertem Licht anzuregen.

-1/2 —‘ TI]’: :’[:T |f 1/2

+ ¥ -

o H o

3/2 J A A L—s/z

Abbildung 2.5:  Die moglichen Spin-Konfigurationen der s-Schale im Einteilchenbild. Optisch erlaubt
sind nur die durchgehend eingezeichneten Ubergiinge. [114]

Neutrale Exzitonen

Sobald sich mehr als ein Teilchen im Quantenpunkt befindet, ist die Beschreibung der
Zustinde im Einteilchenbild nicht mehr giiltig, sondern sie miissen im
Mehrteilchenbild beschrieben werden. In diesem fiihrt die Berilicksichtigung der
Wechselwirkungen zwischen den Teilchen zu einer Renormalisierung der Energien.
Befinden sich ein Loch und ein Elektron im Quantenpunkt, so bilden diese aufgrund
der Coulomb-Anziehung ein Elektronen-Loch-Paar, welches als einfaches neutrales
Exziton X° bezeichnet wird. Im Mehrteilchenbild werden die Exzitonen anhand ihrer
magnetischen Quantenzahl in helle Exzitonen, Zustand |[{1) und |TU), mit einem Wert

von m, = +1 und dunkle Exzitonen, Zustand |T1) und [{U), mit einem Wert der
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magnetischen Quantenzahl von m, = 42 unterteilt. Dem leeren Quantenpunkt 0°
ohne Ladungstrager wird der Zustand |0) zugewiesen. Zirkularpolarisiertes Licht hat
den Spin +1 und kann somit nur mit den hellen Exzitonen wechselwirken. Die Energie
des Exzitons ist gegeniiber der Summe der Energien der einzelnen Teilchen aufgrund
der Coulomb-Wechselwirkung verringert. Wie in Abbildung 2.6 a) gezeigt, sind die
vier moglichen Zustdnde energetisch entartet. Da die Ladungstrager auf einen kleinen
Raum lokalisiert sind, wird in einem einfachen analytischen Modell neben der
Coulomb-Wechselwirkung auch die Austauschwechselwirkung beriicksichtig [115].
Hierdurch wird die Entartung zwischen dunklen und hellen Exzitonen aufgehoben und
die beiden dunklen Exzitonenzustinde mischen (Hybridisierung) in die energetisch
aufgespaltenen Zustande [{U) — [T) und [IU) + |TN); vergleiche Abbildung 2.6 (b).
Im Experiment wird oft auch eine Feinstrukturaufspaltung der hellen Exzitonen
beobachtet [116]. Diese kann durch die Beriicksichtigung der Geometrie des
Quantenpunktes erkldren werden. Bis jetzt wurden Quantenpunkte angenommen, die
rotationssymmetrisch ( D,4 -Gruppe) zur Wachstumsrichtung sind. Wird diese
Symmetrie aufgehoben, so dass eine C;,,-Gruppe oder eine C,-Gruppe vorliegt, so
mischen auch die beiden hellen Exzitonen in die Zustinde |TU) — [I1) und |TU) +
[{1), welche durch die Feinstrukturaufspaltung Epgs energetisch voneinander getrennt
sind. Die gemischten Zustinde koppeln an das linear polarisierte Lichtfeld m, ,, und
werden mit |X) und |Y) bezeichnet. Die lineare Polarisation ist parallel zu der [110]-
Richtung bzw. zu der [110]-Richtung des Kristalls ausgerichtet. In InAs/GaAs-
Quantenpunkten zeigt das Exziton eine Feinstrukturaufspaltung von 0 peV bis 80 peV
[117]. Fiir InAs/InAlGaAs/InP-Quantenpunkte wurden Feinstrukturaufspaltungen um
20 peV [48] gemessen.

Weitere Effekte, deren Erklarung iiber das einfache analytische Modell hinausgeht,
sind die schwache Kopplung eines dunklen Exzitons in Wachstumsrichtung an das
Lichtfeld und die Mischung aller vier Zustdnde [118]. Diese tritt auf, wenn die
Symmetrie des Quantenpunktes komplett aufgehoben ist. Die Unterscheidung
zwischen hellen und dunklen Exzitonen ist dann nicht mehr relevant, da das Lichtfeld
an alle Zustdnde koppelt, wie es in Abbildung 2.6 d) angedeutet ist. In diesem Fall sind

bis zu vier Linien im optischen Spektrum sichtbar.
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Abbildung 2.6:  optische Uberginge zwischen leerem Quantenpunk 0° und Exziton X° a) ohne
Beriicksichtigung der Austauschwechselwirkung, rechts-zirkular 6~ und links-zirkular o*
polarisierte Uberginge b) mit Beriicksichtigung der Austauschwechselwirkung bei einem
rotationssymmetrischen (D,4-Gruppe) Quantenpunkt c) Aufhebung der Rotationssymmetrie
(Co-Gruppe); Feinstrukturaufspaltung Egss der horizontal T, und vertikal T, polarisierten

Ubergcinge (d) vier optische Uberginge; unsymmetrischer Quantenpunkt.

Wie in Abbildung 2.5 bereits angedeutet, kann ein Quantenpunkt mit mehr als einen
Exziton beladen werden. Befindet sich neben dem Exziton ein weiteres Elektron im
Quantenpunkt, so wird von einem einfach negativ geladenen Exziton X~ gesprochen,
bei einem weiteren Loch von einem einfach positiv geladenen Exziton X*. n-fach
positiv bzw. negativ geladene Exzitonen werden analog bezeichnet X+ bzw. X ™.
Zwei Elektronen und zwei Locher im Quantenpunkt werden Biexziton 2X°
bezeichnet. Auch diese konnen durch einen zusdtzlichen Ladungstriager geladen sein
2X~ bzw. 2X*,

Neutrales Biexziton

In Abbildung 2.7 sind die moglichen optischen Ubergéinge zwischen neutralem
Biexziton 2X° und neutralem Exziton X°, sowie zwischen Exziton und leerem
Quantenpunkt 0° dargestellt. Der Quantenpunkt ist nicht rotationssymmetrisch. Daher
liegt eine Feinstrukturaufspaltung zwischen den beiden Zustinde |X) und |Y) vor.
Vergleiche auch Abbildung 2.6 c¢). Die Zustinde koppeln mit dem horizontal &, und
vertikal 77, linear polarisiertem Licht. Ist die Ubergangsenergie zwischen neutralem
Biexziton 2X° und neutralem Exziton X° kleiner als die Ubergangsenergie zwischen
Exziton und leerem Quantenpunkt, so wird von einem bindenden Zustand des

Biexzitons gesprochen, ansonsten von einem antibindenden. Diese Uberginge sind
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ebenfalls horizontal 7, und vertikal 7, linear polarisiert und haben die gleiche
Feinstrukturaufspaltung Epgs wie das neutrale Exziton, da der Biexzitonzustand
[LTUM) keine Aufspaltung hat. Biexzitonen in InAs/GaAs-Quantenpunkten haben
beispielweise eine Bindungsenergie von etwa 2,7 meV [119]. An InAs/InAlGaAs/InP-
Quantenpunkten wurde eine Bindungsenergie zwischen 3,5 meV und 4 meV
gemessen [48].

g 2X° [T U) Y c
T, us
- X)=|{M)—|10) >y
= X° IEFSS
[Y)=|{M)+|10) L
mw| T,
g 0 \ 4 A\ 4
0
= 0 |0)

Abbildung 2.7:  Optische Ubergiinge zwischen leerem Quantenpunkt 0°, Exziton X° und Biexziton
2X° horizontal m, und vertikal T,  polarisierte Ubergiinge durch  die
Feinstrukturaufspaltung Egss getrennt.

Negativ geladene Exzitonen

Befindet sich ein zusétzliches Elektron im Quantenpunkt, so ergeben sich weitere
Zustinde und Ubergiinge, wie sie in Abbildung 2.8 dargestellt sind. Das negativ
geladene Exziton X~ , auch negatives Trion genannt, hinterlisst nach der
Rekombination einen Quantenpunkt mit einem einzelnen Elektron 0~ . Dieser
Ubergang zeigt keine Feinstrukturaufspaltung, da sowohl der Ausgangszustand als
auch der Endzustand keine Aufspaltung aufgrund der Austauschwechselwirkung
erfahren. Im Ausgangszustand |TIM) gibt es keine Austauschwechselwirkung, weil
sich die beiden Elektronen in einem Singulettzustand mit Spin 0 befinden. Bei dem
einzelnen Elektron |T) im Endzustand muss die Austauschwechselwirkung ebenfalls
nicht beriicksichtig werden. Die Ubergangsenergie ist fiir In(Ga)As/GaAs-
Quantenpunkte beispielsweise um 2 meV [120] bis 9 meV [121] kleiner als die
Ubergangsenergie des neutralen Exzitons.
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Das negativ geladene Biexziton 2X~ rekombiniert zu einem angeregten negativ
geladenen Exziton X™*. Im Gegensatz zum negativ geladenen Exziton X~ befindet
sich hier eines der beiden Elektronen in der p-Schale, so dass die beiden Elektronen
entweder ein Singulett oder ein Triplett bilden. Die Ubergangenergie zum Singulett
X;< ist um 4 meV [122] bis 10 meV [120] geringer als die Ubergansenergie zum
Triplett X7 *. Die magnetischen Quantenzahlen m, = +1/2 und m, = +3/2 konnen
zu einer weiteren Aufspaltung der beiden Triplettzustinde [TTU) und [(Td + 1 T) U)
von 0,4 meV [122] fiihren. Der Triplettzustand |TTM) wechselwirkt wegen seiner
magnetischen Quantenzahl m, = +5/2 in dieser Konstellation nicht mit dem
Lichtfeld.

Bei den nun besetzten angeregten negativ geladenen Exzitonen konkurriert der
Relaxationsprozess mit der optischen Rekombinationen. Das Singulett X, relaxiert
vor allem nicht-strahlend in das negativ geladene Exziton X ~*. Der Triplettzustand
|TTU) zeigt eine stirkere optische Rekombination als der Triplettzustand |(T{
+ | T) U). Der Endzustand der optischen Rekombination ist ein Elektron 0" in der p-
Schale. Dieses Elektron relaxiert schlielich in den Grundzustand 0.
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Abbildung 2.8:  Optische Ubergiinge zwischen einem Elektron 0~, einem negativen Exziton X~ und
einem negativen Biexziton 2X~ . Die angeregten Zustinde sind mit einem Sternchen
gekennzeichnet. Relaxationsprozesse sind gestrichelt eingezeichnet. Es ist jeweils nur eine
Spinkonfiguration angegeben. [115, 122, 123]
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Positiv geladene Exzitonen

Ist der Quantenpunkt anstatt mit einem zusétzlichen Elektron mit einem zusitzlichen
Loch beladen, so ergibt sich ein analoges Energieschema, das in Abbildung 2.9
dargestellt ist. Auch in diesem Fall zeigt der Ubergang zwischen einfach positiv
geladenem Exziton Xt und einzelnem Loch 0% im Quantenpunkt keine
Feinstrukturaufspaltung. In InAs/GaAs-Quantenpunkten ist die entsprechende
Ubergangsenergie um 1 meV bis 14 meV [121] groBer als die Ubergangsenergie zum
neutralen Exziton. Es wurden aber auch einfach positiv geladene Exzitonen

vermessen, deren Ubergangsenergie um 1 meV [120] kleiner war.

Das positiv geladene Biexziton 2X™* rekombiniert optisch in ein angeregtes positiv
geladenes Exziton, dessen Locher einen Singulettzustand |T (M — UT)) oder einen
der beiden Triplettzustinde |T (M + UM)); [INM) bilden. Diese drei Zustéinde liegen
in einem Energiebereich von 5 meV [124]. Dem Zustand [T11) mit Spin m, = +7/2
kann keine optische Rekombination zugeordnet werden. Die optische Rekombinaiton
zu einem Loch 0%* in der p-Schale erfolgt vor allem aus dem Zustand [{N1),
wohingegen die beiden anderen Zustinde in das einfach positiv geladene Exziton X*

relaxieren.
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Abbildung 2.9:  Optische Uberginge zwischen einem Loch 0%, einem positiven Exziton X* und einem
positiven Biexziton 2X*. Die angeregten Zustinde sind mit einem Sternchen gekennzeichnet.
Relaxationsprozesse sind gestrichelt eingezeichnet. Es ist jeweils nur eine Spinkonfiguration
angegeben. [115, 124]
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Doppelt negativ geladenes Exziton

Abbildung 2.10 zeigt das Energieschema des doppelt negativ geladenen Exzitons X 2.
Mit den beiden Ausgangszustinden [{TIM) und [{TlU) . Nach der optischen
Rekombination befindet sich ein Elektron im Grundzustand und das zweite Elektron
befindet sich in der p-Schale. War der Ausgangszustand [{TlU), so miissen die
Elektronen im Endzustand ein Triplett [{) bilden. War der Ausgangszustand [{T41),
so kann im Endzustand sowohl ein Triplett (|Td) + |[1T)), als auch ein Singulett
(N) = [4T))  vorliegen. In  In(Ga)As/GaAs-Quantenpunkten  liegt  die
Ubergangsenergie zum Singulettzustand beispielweise 4 meV [125] oder 10 meV
[120] unterhalb der Ubergangsenergie zum Tripplettzustand. Aufgrund der moglichen
Rekombinationspfade zeigt der Ubergang zum Tripplet ein stirkeres Signal im
Photolumineszensspektrum. Da der Anfangszustand ein ungepaartes Elektron und ein
ungepaartes Loch aufweist, ergibt sich eine Feinstrukturaufspaltung, die in der
Argumentation nicht weiter beriicksichtigt wurde. Im Anschluss an die optische
Rekombination erfolgt eine Relaxation des Elektrons aus der p-Schale in den

energetisch giinstigsten Grundzustand.
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Abbildung 2.10: Optische Ubergiinge zwischen zwei Elektronen 0%~ und einem doppelt negativ
geladenen Exziton X?~. Die angeregten Zustinde sind mit einem Sternchen gekennzeichnet.
Relaxationsprozesse sind gestrichelt eingezeichnet. Es ist jeweils nur eine Spinkonfiguration
angegeben. [122, 126]

Doppelt positiv geladenes Exziton

Das Energieschema eines doppelt positiv geladenen Exzitons X2* ist in Abbildung
2.11 dargestellt. Im Unterschied zu dem Energieschema des doppelt negativ geladenen
Exzitons X2~ sind die drei Endzustinde (|TU)—[U1)), (|18) + [UN)) und [NT)
deutlich aufgespalten, da sie sich in threm Gesamtdrehimpuls /] = 0,] = 2und ] = 3
unterscheiden. Optisch erlaubt sind die Uberginge vom Anfangszustand |[TUfU) in
den Singulettzustand (|TJ) — |UM)) und in den Trippletzustand (|14) + [Uf)) und
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vom Anfangszustand |TUNf') in den Trippletzustand |N1!). Die Aufspaltung zwischen
Singulettzustand  (|MU) — |[UM)) und Trippletzustand (|TMU) + |[UM)) betrigt
beispielsweise 2,7 meV, die Aufspaltung zwischen den beiden Trippletzustinden
(In8) + |UM)) und |MM) 1 meV [126]. Auch in dieser Beschreibung wurde die
Feinstrukturaufspaltung des Anfangszustandes nicht weiter beriicksichtigt. Eine
Relaxation des Loches aus der p-Schale in den Grundzustand |ftU) folgt auf die

optischen Rekombinationen.
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Abbildung 2.11: Optische Uberginge zwischen zwei Léchern 0%% und einem doppelt positiv geladenen
Exziton X?* . Die angeregten Zustinde sind mit einem Sternchen gekennzeichnet.
Relaxationsprozesse sind gestrichelt eingezeichnet. Es ist jeweils nur eine Spinkonfiguration
angegeben. [126]

Poisson-Verteilung

Die unterschiedlichen Zustdnde eines Quantenpunktes konnen nicht nur anhand der
energetischen Lage der optischen Ubergiinge charakterisiert werden, sondern auch
durch die Anzahl an Exzitonen, die an ihnen beteiligt sind. Wird der Quantenpunkt mit
einer festen Rate mit Ladungstrigern gefiillt, die zu einer mittleren Exzitonenanzahl P
fiihrt, so wird die Wahrscheinlichkeit A fiir eine Konfiguration mit n Exzitonen im

Quantenpunkt durch die Poisson-Verteilung

n

A(P,n) = % e P (2.2)

beschrieben. Hierbei wird angenommen, dass die Ladungstriger unabhingig
voneinander erzeugt werden und die Exzitionen unabhdngig voneinander

rekombinieren.

In Abbildung 2.12 b) sind beispielhaft die Wahrscheinlichkeiten der unterschiedlichen

Konfigurationen fiir eine mittlere Exzitonenanzahl von 1,5 Exzitionen im
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Quantenpunkt dargestellt. Das einfache Exziton liegt mit einer Wahrscheinlichkeit von
33 % am héufigsten vor. Die Wahrscheinlichkeiten fiir ein Biexziton oder einen leeren
Quantenpunkt sind mit 25 % und 22 % fast gleich groB. Eine Konfiguration aus 3
Exzitonen tritt mit einer Wahrscheinlichkeit von 13 % auf. Die Wahrscheinlichkeit

einer Konfiguration aus 4 oder mehr Exzitonen liegt bei 7 %.

Abbildung 2.12 a) zeigt, wie sich die Wahrscheinlichkeiten der unterschiedlichen
Konfigurationen in Abhédngigkeit der mittleren Exzitonenanzahl dndern. In einem
Photolumineszenzexperiment kann aus diesem Zusammenhang die zugehorige
Exzitonenzahl der einzelnen Photolumineszenzsignale bestimmte werden. Dazu wird
die mittlere Exzitonenanzahl im Quantenpunkt mit der Leistung des Anregungslasers
verdndert. Im Bereich kleiner mittlerer Exzitonenanzahl ist es ausreichend, den Grad

des Polynoms zu ermitteln, da die Poisson-Verteilung um P = 0 durch die Funktion

n

P
AP,n) =— (2.3)

n!
approximiert werden kann. Hieraus folgt: Das Photolumineszensignal einer
Konfiguration mit einem einfachen Exziton zeigt ein lineares Verhalten in
Abhéngigkeit der Leistung des Anregungslasers, wihrend eine Konfiguration mit

einem Biexziton ein quadratisches Verhalten zeigt.
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Abbildung 2.12: a) Wahrscheinlichkeit fiir eine Konfiguration mit n Exzitonen. Die mittlere
Exzitonenanzahl kann beispielweise durch die Leistung des Anregungslasers variiert werden.
b) Histogramm mit den Wahrscheinlichkeiten der verschieden Konfigurationen.



2.2 Quantenpunkte — Elektronische und optische Eigenschaften 25

Spektrale Diffusion

Manche Quantenpunkte zeigen sich dndernde elektronische und optische
Eigenschaften, selbst wenn die duBBeren Parameter im Experiment konstant gehalten
werden. In der Literatur wird dieses Verhalten als Blinken und spektrale Diffusion
bezeichnet. Der Effekt des Blinkens wurde 1996 das erstmals an CdSe-Nanokristall-
Quantenpunkten nachgewiesen [127]. Danach wurde er auch an verschiedenen
epitaktisch gewachsenen Quantenpunkten gemessen, unteranderem an InP-
Quantenpunkten auf GalnP [128], an InGaAs-Quantenpunkten auf GaAs [129] und an
InAs-Quantenpunkten auf GaAs [130]. Bei diesen Untersuchungen wird die
Photolumineszenzintensitit zeitabhingig gemessen. Die Intensitdt wechselt abrupt
zwischen mindestens einem An- und einem Aus-Zustand, daher wird dieses Verhalten
auch als Telegraphenrauschen® bezeichnet. Die spektrale Diffusion zeichnet sich
durch eine abrupte Anderung der spektralen Lage der einzelnen Emissionslinien aus,
dieser Effekt wurde an InAlAs-Quantenpunkten [131], an CdSe-Quantenpunkten
[132] und an GaAs-Quantenpunkten [133] beobachtet. Die Linien im
Photolumineszenzsignal verschoben sich um bis zu 1 meV [132]. Beide Effekte
wurden auf einer Zeitskala von wenigen Nanosekunden [133] bis zu einigen Minuten
[131] nachgewiesen. Quantenpunkte, die einen der beiden Effekte zeigen, wurden

vermehrt in der Ndhe von kleineren Méngeln oder Kratzern gefunden [134].

Als Ursache fiir die spektrale Diffusion und das Blinken werden fluktuierende
elektrische Felder angenommen, die durch Ladungstriger in tiefen Storstellen
verursacht werden [132, 135]. Beide Effekte wurden mit unterschiedlichen Methoden

untersucht, um Details zu kldren:

Mit Hilfe der Untersuchung des Zusammenhanges zwischen der Lebensdauer und der
Intensitit der Fluoreszenz’ konnten zwei Arten von Storstellen unterschieden werden,
die zum Blinken fiihren [136]. Uber die erste Art der Storstellen rekombinieren die
angeregten Ladungstrager aullerhalb des Quantenpunktes sehr schnell nichtstrahlend
im Aus-Zustand. Uber die zweite Art der Storstellen rekombinieren die Ladungstriiger
im Quantenpunkt nichtstrahlend im Aus-Zustand. Im An-Zustand sind die Storstellen
mit einem ungepaarten Ladungstriger besetzt, wodurch die Storstellen nicht als
nichtstrahlende Rekombinationszentren zur Verfiigung stehen und der Quantenpunkt

eine hohe Lumineszenzintensitit zeigt.

Neben der Lebensdauer und der Intensitét der Fluoreszenz wird auch die Haufigkeit,

mit der sich der Quantenpunkt fiir eine bestimmte Zeit im An- bzw. Aus-Zustand

¢ im Englischen: ,,random telegraph noise*

7 im Englischen: ,,fluorescence lifetime-intensity distribution‘; abgekiirzt mit ,,FLID*
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befindet, benutzt, um diesen zu charakterisieren [137]. Hierbei deutet ein Verhalten
nach einem inversen Potenzgesetz auf eine exponentielle Verteilung der Tiefe oder des
Abstandes der Storstellen hin.

Mit Resonanzfluoreszenzmessungen an Quantenpunkten, die in einer n-i-Schottky-
Diode eingebettet sind, konnte nachgewiesen werden, dass ein zusdtzliches Loch an
einer fixen Position in einer Entfernung von 30 nm zu einer diskreten Verschiebung
der Ubergangsenergie des Quantenpunktes um 20 peV fiihrt [138]. Eine fluktuierende
2-dimensionale Ladungsverteilung flihrte dagegen vor allem zu einer Verbreiterung

der Linie.

An der Statistik der Energieverschiebung kann abgelesen werden, ob die Ursache der
spektralen Diffusion eher auf diskrete einzelne Ladungen zuriickzufiihren ist oder auf
eine fluktuierende Ladungsverteilung [139]. Dazu wird ermittelt, um welchen
Energiebetrag die Linie zwischen zwei Spektren gesprungen ist, die direkt
hintereinander aufgenommen wurden. Zeigt das entsprechende Histogramm eine
GauB3-Verteilung, so liegt eher eine kontinuierliche Ladungsverschiebung vor,

wihrend eine Lorentz-Verteilung eher fiir diskrete Ladungen spricht.

Zusammenfassung

Im Vergleich mit ,natiirlichen Atomen® weisen die Quantenpunkte &hnliche
Eigenschaften auf, wie diskrete optische Uberginge und eine Schalenstruktur. Es gibt
jedoch auch einige Unterschiede zwischen ,natiirlichen Atomen* und
Quantenpunkten: So werden bei der Beschreibung eines Quantenpunktes zum Beispiel
Locher und Elektronen beriicksichtigt. In Bezug auf die Anwendung ist der
bedeutendste Unterschied jedoch die Moglichkeit, die Eigenschaften der
Quantenpunkte im Herstellungsprozess gezielt zu beeinflussen. Dies ist gleichzeitig
auch  eine  Herausforderung, @ weil  unvermeidbare  Variationen  der
Herstellungsparameter zu einer Variation der Quantenpunkteigenschaften fithren. Eine
detaillierte Berechnung der Eigenschaften ist aufgrund der Komplexitit der
Quantenpunkte nicht moglich. Selbst die energetische Abfolge der Zustinde kann
zwischen verschiedenen Quantenpunkten variieren [140]. Zur genauen
Charakterisierung der Quantenpunkteigenschaften sind daher spannungsabhéngige
Photolumineszenzmessungen und Photostrommessungen notwendig, wie sie in
Abschnitt 2.6 beschrieben werden.
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2.3 Verwendete Materialsysteme

In dieser Arbeit werden die Halbleitermaterialien InP, Ings3Alo24Gao23As®, InAs,
GaAs und AlAs verwendet. In Tabelle 2.1 sind wichtige Eigenschaften der Materialien
zusammengetragen: Die direkte Bandliicke bei tiefen Temperaturen (4 K) in den
Einheiten eV und nm wird aufgelistet. Die Materialien kristallisieren alle in
Zinkblendestruktur, daher wird die direckte Bandliicke am I'-Punkt zwischen
Leitungsband und dem Valenzband der schweren und leichten Locher angegeben.
Aufgelistet ist auch die Halbleiterart, die Gitterkonstante der Materialien bei
Raumtemperatur, der Brechungsindex bei der im Experiment relevanten Wellenlénge,
die effektive Elektronenmasse am I'-Punkt als Vielfaches der Masse m, des freien
Elektrons, sowie die Masse der schweren und leichten Locher am I'-Punkt. Liegt in
der Literatur die Masse der Locher fiir die verschieden Kristallrichtungen vor, so ist

die sphédrisch gemittelte Masse angegeben.

Tabelle 2.1: FEigenschaften der verwendeten Halbleitermaterialien

Material InP Ino,53Al0,24Gao,23As InAs GaAs AlAs

Eigenschaft
Direkte Bandliicke in 1,42 1,18 0,42 1,52 3,13
eV [141] [142] [143] [144] [145]
Direkte Bandliicke in 873 1050 2950 816 396
nm
Halbleiterart direkt direkt direkt direkt indirekt
Gitterkonstante in A 5,868 Nominell 5,868 6,058 5,653 5,660

[96] siehe InP [85] [86] [146]
Brechungsindex 3,2 3,4 3,5 3,5 2,9

[147] [142] [148] [149] [150]
Effektive Elektronen- 0,08 0,06 0,026 0,067 0,15
masse in my [151] [142] [152] [153] [154]
Masse des schweren | 0,65 0,5 0,57 0,50 0,75
Lochs in m, [155] [156] [157] [158] [154]
Masse des leichten 0,12 0,07 0,025 0,08 0,16
Lochs in m, [155] [156] [157] [158] [154]

Der quaternédre Mischkristall Inos3Alo,24Gao23As ist gitterangepasst an das InP. In der
Literatur wird der Mischkristall als Kombination (In0’52A10’48)Z(In0,53 Ga0'47) 1 A8
der beiden gitterangepassten terndren Mischkristalle Ings>Alo4sAs und Ing53Gaga7As
beschrieben. Die Eigenschaften des Mischkristalls Ings3Alo24Gao23As werden durch

Interpolation, in diesem Fall fiir z = 0,5, bestimmt.

Die Lage der Valenz- und Leitungsbandkanten der unverspannten
Halbleitermaterialien ist in Abbildung 2.13 auf einer absoluten Skala dargestellt. Es

wird die entartete Valenzbandkante des schweren und leichten Lochs gezeigt. Die

8 wird in der Literatur auch als Aly24Gag3Ing s3As oder Ing s3Gag23Alo24As bezeichnet



28 2 Grundlagen

Valenzbandkante des abgespaltenen Lochs wurde nicht mit beriicksichtigt. Der
Heterotlibergang zwischen dem InP und dem Ings3Alo24Gaoz3As hat bei einem
Aluminiumgehalt von 24 % eine versetzte Bandliicke’ [159].

Im Experiment ist insbesondere das InAs verspannt. Der Einfluss der Verspannung auf
die Bandliicke wird in der Abbildung nicht beriicksichtigt. InAs hat im Vergleich zum
InP und GaAs eine groBere Gitterkonstante. Hieraus folgen eine negative Verspannung
und eine VergroBerung der Bandliicke.
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Abbildung 2.13: Lage der Valenz- und Leitungsbandkante. Es wird die entartete Valenzbandkante der
leichten und schweren Locher gezeigt. Die indirekte Bandliicke des AlAs ist gestrichelt
eingezeichnet. Daten der vier Verbindungshalbleiter aus [160].

2.4 Optik am Zweiniveausystem

Zur einfacheren Beschreibung der resonanten und kohdrenten Wechselwirkung
zwischen Licht und Quantenpunkt wird der Quantenpunkt in diesem Abschnitt durch
ein Zweiniveausystem angendhert. Damit diese Nédherung mit dem Experiment
iibereinstimmt, wird ein spektral schmalbandiger und linear polarisierter Laser
verwendet. Schmalbandig bedeutet hier, die spektrale Breite des Lasers muss geringer
sein als der Abstand zwischen zwei gleichartig polarisierten Ubergingen. Wie in
Abschnitt 2.2 erldutert, kann mit horizontal linear polarisiertem Licht r,, zum Beispiel

das Zweiniveausystem bestchend aus dem Grundzustand |0) des leeren

% im Englischen: ,,type-II band alignment*
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Quantenpunkts und dem Zustand |X) des feinstrukturaufgespaltenen Exzitons
pripariert werden. Prinzipiell gelten die folgenden Uberlegungen jedoch fiir jedes
Zweiniveausystem, dessen starkster Kopplungsmechanismus die

Dipolwechselwirkung ist.

Dichtematrix

Jeder Zustand des Zweiniveausystems ldsst sich durch die Dichtematrix

~ (Poo POX)

- Pxo Pxx (24)

beschreiben. Dabei ist py, die Besetzungsdichte des Zustandes |0) und pyy die
Besetzungsdichte des Zustandes |X) . Die AuBerdiagonalelemente pyy und pyq
werden als Kohidrenz zwischen den Zustinden |0) und |X) bezeichnet. Fiir die

Besetzungsdichte gilt der Erhaltungssatz:

Poo + pxx =1. (2.5)

Fiir die AuBlerdiagonalelemente gilt:

pox = (Pxo)” - (2.6)

Die Dynamik der Dichtematrix kann iiber die Von-Neumann-Gleichung

| &

[p, H] (2.7)

;‘!‘IN.

p=

QU

t

bestimmt werden. Der Hamilton-Operator H des Zweiniveausystems setzt sich
zusammen aus einem Anteil H,;, der das reine Zweiniveausystem beschreibt, und
einem Anteil ﬁel,ucht , der die Wechselwirkung zwischen Lichtfeld und
Zweiniveausystem beschreibt. Der Zustand |0) mit der Energie Aw, liege im
Folgenden energetisch unter dem Zustand |X) mit der Energie hiwy und der Hamilton-

Operator H,; habe die Form:

H,, = 10)hwy(0] + |X)Awx(X] . (2.8)

Mit diesem Hamilton-Operator zeigt das Zweiniveausystem kein dynamisches
Verhalten. Als Losung der Von-Neumann-Gleichung ergibt sich eine zeitunabhiangige

Dichtematrix p.
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Dipolwechselwirkung

Ein dynamisches Verhalten zeigt sich erst, wenn eine Wechselwirkung zwischen den
beiden Niveaus zugelassen wird. In dieser Arbeit wird die Dipolwechselwirkung
betrachtet. Klassisch berechnet sich die Energie Eg;, eines Dipolmoments p im
elektrischen Feld F zu

Eyp=—-F B, (2.9)
wobei das Dipolmoment iiber den Abstand 7 zwischen den Ladungen g definiert ist:

p=qr. (2.10)

In der Quantenmechanik hat der entsprechende semiklassische Hamilton-Operator

Hgy 1icne die Form:

—

Heyicnt = _ﬁ(f; t) - P. (2.11)

Das elektrische Feld F wird in diesem Hamilton-Operator als klassische Grofe
behandelt, die im Allgemeinen sowohl vom Ort X, als auch von der Zeit 7 abhéngt. Der
Polarisationsoperator P ldsst sich in einem Zweiniveausystem folgendermafen

ausdriicken:

B = fiox [0XXI + (ox) 1X)0] . (2.12)

Die Stirke der Kopplung zwischen den beiden Zustinden wird hier durch das
Dipolmatrixelement fiyy angegeben. Als physikalisch beobachtbare GroBe gilt fiir das

Dipolmatrixelement:

fiox = (fox)" (2.13)

Sind die beiden Zustdnden |0) und |X) bekannt, so kann das Dipolmatrixelement iiber

die Gleichung

fiox = (0]q7|x) (2.14)
berechnet werden.

Zur Vereinfachung wird der Hamilton-Operator ﬁel’Licht in dieser Arbeit wie folgt
angepasst: Es wird die Dipolndherung angewandt. Als rdumliche Ausdehnung des

Zweiniveausystems kann mit 50 nm ungefihr die Grofe des Quantenpunktes
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angegeben werden. Da sich das elektrische Feld bei einer Wellenldnge von 1500 nm
auf der Skala des Zweiniveausystems kaum é#ndert, wird die Abhéngigkeit des
elektrischen Feldes vom Ort in der Dipolndherung vernachléssigt. Die vektoriellen
GroBen, Dipolmatrixelement und Polarisation des Lichtes, werden durch skalare
GroBen ersetzt, da in den meisten Experimenten in dieser Arbeit ein fester
Zusammenhang zwischen beiden GroBen gegeben ist. Das elektrische Feld wird
aufgespalten in einen Teil, der mit der Laserfrequenz w; oszilliert und einen Teil
Fy(t), der die Einhiillende des elektrischen Feldes beschreibt:

F(t) = Fy(t) cos(a)Lt + <p(t)) , (2.15)

der im Allgemeinen notwendige Phasenfaktor ¢ (t) muss in dieser Arbeit nicht weiter

beachtete werden. Die Rabi-Frequenz

Q) = o

wird eingefiihrt, sie gibt an, wie stark das Zweiniveausystem getrieben wird.

Bloch-Gleichungen

Wird neben dem Hamilton-Operator H,;, der das reine Zweiniveausystem beschreibt,
nun auch der Hamilton-Operator ﬁel,Licht , der die Wechselwirkung zwischen
Lichtfeld und Zweiniveausystem beschreibt, beriicksichtigt, so ergeben sich iiber die

von-Neumann-Gleichung (2.7) die optischen Bloch-Gleichungen:

d
ihapOX = _(h(l)x - ha)o)pox + F(t)MOX(]‘ - ZpXX)

(2.17)

d
ihEPXX = —F(uoxpox + F (O prox(pox)” -

Das zeitliche Verhalten der hier nicht explizit aufgefiihrten Grofen pyy und pxo kann
mit Hilfe der Gleichungen (2.5) und (2.6) berechnet werden.

Die spontane Emission oder ein anderer Zerfallsprozess werden durch Gleichung
(2.17) allerdings nicht beschrieben. Zur Beschreibung der spontanen Emission miisste
im Hamilton-Operator ﬁel’ucht (2.11) das klassische elektrische Feld durch eine

quantisierte Beschreibung des elektromagnetischen Feldes ersetz werden.

In dieser Arbeit wird die Verringerung der Besetzungsdichte pyy durch die spontane

Emission und weitere Zerfallsprozesse hingegen iiber die phidnomenologische
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Zerfallszeit T; beschrieben. Die Abnahme der Kohidrenz pgy wird iiber die
Dephasierungszeit T, beschrieben. Ein Zerfall der Besetzungsdichte des
Zweiniveausystems hat immer auch eine Verringerung der Kohidrenz des
Zweiniveausystems zur Folge. Dariiber hinaus wird die Kohdrenz durch reine

Dephasierungsprozesse'? abgebaut. Fiir die Dephasierungszeit T, gilt allgemein:

1—1+1 2.18
T, 2T, T, (2.18)

Wegen der Phononenstreuung wird in Festkorpern bei Raumtemperatur der
Dephasierungsprozess durch die reine Dephasierungszeit T, bestimmt. Sie ist viel
kiirze als die Zerfallszeit (T; < T;). Dagegen konnen reine Dephasierungsprozesse
bei einer Temperatur von unter 10 K an Quantenpunkte vernachldssig werden, wie
sowohl theoretische [161] als auch experimentelle [162, 163] Arbeiten zeigen. Da die
Messungen in dieser Arbeit bei einer Temperatur von ungefdhr 4 K durchgefiihrt
wurden, wird die reine Dephasierungszeit T, im Folgenden nicht weiter
beriicksichtigt. Wie auf Seite 36 diskutiert, gilt diese Argumentation nicht, wahrend
der Anregung mit hohen Pulsflichen. Deshalb wird auf Seite 36 ein weiterer
Déampfungsterm beschrieben, der proportional zum Quadrat der Rabi-Frequenz ist,
hier jedoch vorldaufig nicht beriicksichtigt wird. Mit den phdnomenologischen

Zeitkonstanten haben die geddmpften optischen Bloch-Gleichungen die Form:

. d P
lhapox = —(hwy — hwo)pox + RA(L) cos(w,) (1 — 2pxx) — 1hTLX
2

2.19
Pxx ( )

d
ihapxx = —hQ(t) cos(wy) (pox — (Pox)™) — ihT ,
1

wobei der insbesondere zur Beschreibung von Mehrfachpulsexperimenten notwendige

Phasenfaktor hier weggelassen wurde.

Regime schwacher Kopplung

Zur Losung der Bloch-Gleichungen werden nun zwei Regime betrachtet: Im Regime
schwacher Kopplung ist die Rabi-Frequenz viel kleiner als die Rate der
Zerfallsprozesse: () < 1/T;. Die Besetzungsdichte wird kaum veridndert, es gilt in
guter Ndherung: poo = 1 und pyy = 0. Die Wechselwirkung zwischen Licht und

Zweiniveausystem kann iiber Ratengleichungen mit Hilfe der Einstein-Koeffizienten

19im Englischen: ,,pure dephasing process*
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beschrieben werden. Der Einstein-Koeffizient der spontanen Emission Ay ergibt sich

Zu:

(2.20)

und die Einstein-Koeffizienten der Absorption Byy und der induzierten Emission By,

ergeben sich zu:

s
Box = Bxo = WH(Z)X- (2.21)

Die exponentielle Lebensdauer T, des oberen Zustandes eines Zweiniveausystems im

Vakuum wird somit durch den Wert

1

T, =— 2.22
1= (2.22)

limitiert. Fiir das spektrale Linienprofil g(w) des Ubergangs folgt aus der exponentiell
geddmpften Schwingung nach Fourier-Transformation eine Lorentzlinie:

Y
2T

(CU — (wy —wo))z +YT2 '

g(w) = (2.23)

mit der Halbwertsbreite y. Entspricht die Kreisfrequenz w der Ubergangsfrequenz
wy — W, des Zweiniveausystems, so nimmt das Profil sein Maximum von 2/(mry) an.

Die Fldche des Linienprofils ist normiert: [ g(w)dw = 1.

Die geringste Halbwertsbreite

= Ayo (2.24)

wird als natiirliche Linienbreite bezeichnet. Reine Dephasierungsprozesse oder
weitere Zerfallsprozesse sind in diesem Fall nicht vorhanden. Wie im Abschnitt 2.6
genauer beschrieben, ist in dieser Arbeit das Tunneln der Ladungstriger aus dem
Quantenpunkt der bedeutendste nichtstrahlende Zerfallsprozess. Die homogene

Linienbreite
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1
Yhom = 7~ = Axo + (2.25)

Tl Ttunnel
ist um die Tunnelrate 1/T,pne Verbreitert.

Im Experiment muss immer auch die Sattigungsverbreiterung berticksichtigt werden.
Im Regime schwacher Kopplung fiihrt eine Erh6hung der Anregungsleistung zu einer
Sattigung der Besetzungsdichte. Dieser Effekt tritt zuerst im Zentrum des Linienprofils
auf, wohingegen die Besetzungsdichte in den Flanken des Linienprofils zunichst
weiter steigt. Insgesamt resultiert hieraus ein lorentzférmiges Linienprofil, dessen
Halbwertsbreite von der Anregungsleistung abhéngig ist. Im Experiment sollte daher
zur Bestimmung der Linienbreite eine mdglichst geringe Anregungsleistung
verwendet werden. Wie die gemessene Linienbreite durch die Auflésung der

verwendeten Gerite beeinflusst wird, ist im Abschnitt 2.6 beschrieben.

Regime starker Kopplung: Rabi-Oszillationen

Im Regime starker Kopplung ist die Rabi-Frequenz viel groBBer als die Rate der
Zerfallsprozesse: (0 << 1/T;. In diesem Regime ist die Losung der Bloch-Gleichungen
nicht stationir, sondern die Besetzungsdichte oszilliert zwischen dem unteren und
oberen Zustand des Zweiniveausystems. Abbildung 2.14 zeigt das zeitliche Verhalten
der Besetzungsdichte pyy des oberen Niveaus. Die Anregung erfolgt aus dem
Grundzustand (pyo = 1 und pxy = 0) mit einem konstanten elektrischen Feld, das
resonant zum Ubergang des Zweiniveausystems ist. Handelt es sich um ein System
ohne Zerfallsprozesse (schwarze Kurve), so hat die konstante Rabi-Frequenz () das
System nach der Zeit t = m /() invertiert (pgo = 0 und pyxx = 1) und nach der Zeit t =
21 /Q zuriick in den Grundzustand abgeregt. Bei einem System mit der Zerfallsrate
1/T; = 0,1Q (rote Kurve) sind die Rabi-Oszillationen deutlich geddmpft und es stellt
sich bei weiterer Anregung mit einer konstanten Rabi-Frequenz eine Besetzungsdichte
von pyy = 0,5 ein. Noch stirker geddmpfte Systeme (griine und blaue Kurve) zeigen
keine Rabi-Oszillationen und kénnen auch durch die Ratengleichungen des Regimes

schwacher Kopplung beschrieben werden.
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Abbildung 2.14: Rabi-Oszillationen des oberen Niveaus bei verschieden Zerfallsraten. Das elektrische
Feld wird zum Zeitpunkt 0 eingeschaltet. Die Zeit ist proportional zur Pulsfliche 8 = 0t.

Das elektrische Feld wird im Experiment durch kurze Laserpulse erzeugt. Hierdurch
ist es moglich, die Rabi-Frequenz soweit zu erhohen, dass das Regime starker
Kopplung erreicht wird und Rabi-Oszillationen beobachtet werden koénnen. Ein
Laserpuls hat jedoch keine konstante Rabi-Frequenz. Um die Wechselwirkung mit

dem System dennoch einfach beschreiben zu konnen, wird die Pulsflache

t

o(t) = fﬂ(t’)dt’ (2.26)

—00

eingefithrt. Ein Laserpuls mit der Fliche m invertiert das System, wéhrend ein
Laserpuls mit der Flache 2m das System zurlick in den Ausgangszustand iiberfiihrt.

Rabi-Oszillationen im Experiment

Im Gegensatz zu der Darstellung in Abbildung 2.14 wird im Experiment nicht der
zeitliche Verlauf der Besetzungsdichte vermessen, sondern der Endzustand der
Besetzungsdichte nach Anregung durch einen Laserpuls wird in Abhingigkeit der
Pulsfldche gemessen. Nur in einem System ohne Zerfallsprozesse ergibt sich fiir beide
Methoden das gleiche Ergebnis. In einen System mit Zerfallsprozessen hingt das
Ergebnis vom zeitlichen Abstand zwischen dem Laserpuls und der Messung der
Besetzungsdichte ab. In einem um Phononen erweiterten Modell konnten sogar
Szenarien gefunden werden, in denen die Besetzungsdichte zunédchst mit zunehmender
Pulsfliche geringer wird, anschlieBend bei noch hoéheren Pulsflichen steigt die

Besetzungsdichte wieder an [164].
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In verschiedenen Experimenten wurden Rabi-Oszillationen an Quantenpunkten
beobachtet, beispielsweise an einem Quantenpunktensemble [165], an einzelnen
Quantenpunkten, die durch Monolagenfluktuationen in Quantenfilmen definiert sind
[166], an einzelnen selbstorganisierten Quantenpunkten [167], bei einer Wellenlédnge
um 740 nm [168], bei einer Wellenldnge um 950 nm [169], bei einer Wellenlinge um
1300 nm [170], in Photolumineszenzmessungen [171] und in Photostrommessungen
[172].

Die experimentellen Ergebnisse zeigen eine zunehmende Didmpfung der Rabi-
Oszillationen zu hoheren Pulsflachen, diese Dampfung ist in der bisherigen Theorie
des Zweiniveausystems nicht enthalten. Als moglicher Erkldrungsansatz fiir die
leistungsabhéngige Dampfung wurde die Wechselwirkung mit dem Biexziton [173]
vorgeschlagen. Die Wechselwirkung mit dem Biexziton kann im Gegensatz zur
leistungsabhingigen Ddmpfung durch eine geeignete Wahl der Polarisation des Lasers
effektiv unterdriickt werden, dies macht die Betrachtung weiterer Erkladrungsansétze
notwendig. Als weitere Erkldrungsansitze der Ddmpfung wurde die Bildung indirekter
Exzitonen zwischen Quantenpunkt und Benetzungsschicht und zwischen
Quantenpunkt und GaAs vorgeschlagen [173, 174]. Bereits zu Beginn der Diskussion
wurde auch die Wechselwirkung mit Phononen als Erkldrung in Betracht gezogen
[175, 176]. Es wurde gezeigt, dass die experimentell beobachtete leistungsabhingige
Déampfung gut durch eine Wechselwirkung zwischen dem Zweiniveausystem und
einem allgemeinen nicht-markowschen Reservoir beschrieben werden kann [177]. In
temperaturabhéngigen Experimenten wurde dieses Reservoir mit dem Phononenbad
identifiziert [178 bis 180].

Um die Wechselwirkung zwischen Zweiniveausystem und Phononenbad wihrend der
optischen Anregung zu berechnen, finden sich in der Literatur verschiedene Ansétze:
Eine exakte Losung wurde fiir ultrakurze Laserpulse gefunden [175]; bei Laserpulsen,
endlicher Lange, kann eine Berechnung iiber die Dichtematrixtheorie erfolgen, wobei
die Elektron-Phonon-Wechselwirkung bis zur Korrelationserweiterung mindestens
zweiter Ordnung beriicksichtigt wird [176]; weiterhin kann die Berechnung iiber die
numerisch exakte Pfadintegralmethode erfolgen [181]; oder zur Berechnung wird eine
Mastergleichung benutzt, die auf einer schwachen Kopplung an das Phononenbad
[182] oder auf einem Polaronansatz [183] beruht. Detaillierter sind die Berechnungen
in diesem Ubersichtsartikel [184] beschrieben.

Bis zu einer Temperatur von 30 K liefert ein Mastergleichungsansatz, in dem eine
schwache Kopplung zwischen dem Zweiniveausystem und dem Phononenbad
angenommen wird, gute Resultate. In den optischen Bloch-Gleichungen (2.19) ergibt

sich durch diesen Ansatz fiir die Kohdrenz pyy ein weiterer Dadmpfungsterm, der
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proportional zum Quadrat der Rabi-Frequenz Q2(t) ist [178]. Zum Vergleich
zwischen Theorie und experimentellen Messwerten wiirde das Gleichungssystem
idealerweise in jedem Fitschritt numerisch gelost, wobei die Parameter beispielsweise
tiber einen differentiellen evolutiondren Algorithmus bestimmt wiirden. In dieser
Arbeit wird eine weniger rechenintensive Fitfunktion benutzt. Fir die

leistungsabhéngigen Rabi-Oszillationen wird die analytische Gleichung

1 1 3
— 4 g e —K6 2.27
pxx(6) 2+251n<9+2n>e (2.27)
verwendet, in der die exponentielle Ddmpfung mit der GroB3e k beschrieben wird. Der
Zusammenhang zwischen der Besetzungsdichte pyy und dem gemessenen
Photostrom, sowie zwischen der Pulsfliche 8 und der gemessenen Laserleistung wird
in den Abschnitten 2.6 und 5.6 detaillierter beschrieben.

Einfluss der Pulsform

Wird das Zweiniveausystem mit Laserpulsen angeregt, so ist die Annahme, die
spektrale Breite des Laserpulses sei deutlich geringer als die spektrale Breite des
Zweiniveausystems, meistens nicht mehr giiltig und die Resultate sind von der
spektralen Form der Laserpulse abhéngig. In Abbildung 2.15 ist die Besetzungsdichte
pxx des oberen Niveaus in Abhédngigkeit der Pulsfliche des Anregungslasers und in
Abhingigkeit der Verstimmung zwischen der Zentralwellenlédnge des Laserpulses und
dem Zweiniveausystem dargestellt. Die gezeigte Besetzungsdichte bleibt nach dem
Laserpuls zeitlich konstant, da es in dem System keinen Zerfallsprozess gibt. In der
linken Diagrammhélfte ist die Anregung mit einem Gauf3-Puls dargestellt, in der
rechten Diagrammbhilfte mit einem sech-Puls. Die Pulsbreiten sind so gewéhlt, dass
die Messung der Pulsbreite mit einem Autokorrelator den gleichen Wert ergeben
wiirde. Ist der Laser resonant zum Zweiniveausystem, so ergibt sich kein Unterschied
in der Besetzungsdichte. Das Verhalten ist identisch zu dem in Abbildung 2.14. Bei
einer Verstimmung zwischen Laser und Zweiniveausystem verringert sich die
maximal erreichbare Besetzungsdichte des oberen Niveaus symmetrisch fiir negative
wie auch positive Verstimmungen. Im Fall des GauB3-Pulses verschiebt sich die Lage
des Maximums der Besetzungsdichte mit zunehmender Verstimmung zu kleineren
Pulsflachen, im Fall des sech-Pulses bleibt die Lage des Maximum dagegen konstant

bei einer Pulsflache, die einem ungeraden m-fachen entspricht.
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Abbildung 2.15: Endzustand der Besetzungsdichte des oberen Niveaus nach Anregung durch einen
Laserpuls; das Zweiniveausystem wurde ohne Zerfallsprozesse simuliert; in der linken Hdlfte
Anregung mit einem Gauf3-Puls, in der rechten Hdlfe Anregung mit einem sech-Puls; gleiche
Autokorrelationsbreite der Pulse.

Zum Abschluss dieses Abschnitts sei kurz auf weiterfiilhrende Themen hingewiesen,
die bei der Licht-Materie-Wechselwirkung am Zwei-Niveau-System relevant sind,
hier jedoch nicht ausfiihrlich behandelt werden, da in dieser Arbeit keine
phasensensitiven Experimente durchgefiihrt werden. Der Zustand des Zwei-Niveau-
Systems wird hdufig auf der Bloch-Kugel visualisiert, insbesondere um mehrere
kohérente Manipulationen zu veranschaulichen. Berechnungen koénnen mit der
Drehwellenniiherung ' vereinfacht werden. Hierbei werden Beitrige, die mit der
doppelten Laserfrequenz schwingen, vernachlissigt. Die Gro3en werden dann oft in
einem drehenden Bezugssystem!'? dargestellt. Eine resonante Anregung verursacht in
diesem Fall keine Rotation um die z-Achse der Bloch-Kugel. Zur Bestimmung der
Zerfalls- und Dephasierungszeiten eignet sich die Ramsey-Interferenzmethode. In ihr
wird das Zwei-Niveau-System zundchst mit einem 7/2 -Puls in eine kohérente
Uberlagerung gebracht, nach einer Verzégerungszeit wird die Phasenlage mit einem
zweiten 1 /2-Puls ermittelt [185, 186]. Details zu den oben beschriebenen Themen

finden sich zum Beispiel in diesen Lehrbiichern [56, 58, 187].

' im Englischen: ,rotating wave approximation‘; abgekiirzt mit ,,RWA*

12 im Englischen: ,rotating frame*



2.5 Quantum-Confined-Stark-Effekt 39

2.5 Quantum-Confined-Stark-Effekt

Uber den Quantum-Confined-Stark-Effekt wird in dieser Arbeit die Ubergangsenergie
zwischen den einzelnen Zustinden im Quantenpunkt mit geringem experimentellen
Aufwand prizise abgestimmt [188, 189]. Wie beim Stark-Effekt verschiebt beim
Quantum-Confined-Stark-Effekt ein elektrisches Feld die Ubergangsenergie. Durch
die Beschrinkung der Ladungstriger auf einen Raumbereich ist eine groBere
Verstimmung der Ubergangsenergie ohne eine Ionisierung der Ladungstriger
moglich.

Der Quantum-Confined-Stark-Effekt wurde 1982 an Quantenfilmen [190], 1997 an
Quantendrdhten [191] und 1998 an Quantenpunkten [192] gemessen. In dieser Arbeit
wird das elektrische Feld parallel zur Wachstumsrichtung der Quantenpunkte
angelegt. Eine laterale Wirkung des elektrischen Feld wird nicht weiter berticksichtigt,
hierdurch kann der Quantum-Confined-Stark-Effekt am Quantenpunkt analog zum
eindimensionalen Fall am Quantenfilm behandelt werden und sowohl das elektrische
Feld F als auch das statische Dipolmoment py des Exzitons kénnen mit skalaren
GroBen beschrieben werden. Die Richtung der GroBen wird in Abbildung 2.16
definiert. Neben dem statischen Dipolmoment py induziert das elektrische Feld ein
Dipolmoment pr, dessen Stirke von der Polarisierbarkeit ay des Exzitons abhdngt:
pr = axF . Fir die Energie Eyx des Exzitons gilt somit in Abhéngigkeit des
elektrischen Feldes F:

Das statische Dipolmoment py ist proportional zum Abstand ry zwischen dem

Ladungsschwerpunkt des Elektrons und dem Ladungsschwerpunkt des Lochs, es gilt:

px =ery, (2.29)

mit der Elementarladung e, es gilt e = |e|. Ist der Abstand positiv, so befindet sich der
Ladungsschwerpunkt des Lochs ndher an der Spitze des Quantenpunktes als der
Ladungsschwerpunkt des Elektrons. Ist der Abstand negativ, so befindet sich das
Elektron ndher an der Spitze als das Loch. Die Polarisierbarkeit wird entscheidend
durch die Hohe zqp des Quantenpunktes und die effektive Masse der Ladungstrager

m* beeinflusst: ay~m*zqp*. [193]

Schematisch wird der Quanten-Confined-Stark-Effekt anhand der feldinduzierten
Bandverkippung in Abbildung 2.16 erkldrt. Neben der Energieverstimmung, die in
Gleichung (2.28) beschrieben wird, konnen durch die Abbildung noch folgende
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Punkte veranschaulicht werden: Elektron und Loch werden durch das elektrische Feld
rdumlich stirker getrennt, das Dipolmatrixelement wird wegen der reduzierten
Uberlappung der Wellenfunktionen geringer, die strahlende Lebensdauer wird groBer
[194] und die Tunnelrate der Ladungstrager nimmt zu. Das induzierte Dipolmoment
pr wird durch die Abmessungen des Quantenpunktes begrenzt, sodass der letzte Term
der Gleichung (2.28) bei hohen elektrischen Feldern einen linearen Beitrag liefert.
Durch die groBere Entfernung zwischen den Ladungstrigern wird die
Coulombwechselwirkung geringer. In der Gleichung wird deren Einfluss auf die

Energieverschiebung ebenfalls vernachlassigt [195].

F>0 CB

l‘nl
I
o

Abbildung 2.16: Veranschaulichung des Quantum-Confined-Stark-Effekts; Definition der Richtungen

des elektrischen Feldes F, des statischen Dipolmoments Py und der Wachstumsrichtung Z;
Verringerung der Ubergangsenergie durch die Bandverkippung bei einem elektrischen Feld
F > 0 um die Energien AE, und AE,.

2.6 Verwendete Messmethoden

Die Eigenschaften des Quantenpunktes werden in dieser Arbeit {iber
Photolumineszenzmessungen und  Photostrommessungen bestimmt. Wobei
Photolumineszenzmessungen besonders gut zur Bestimmung der Zustinde im
Quantenpunkt geeignet sind, insbesondere wenn die Messungen spannungs- oder
leistungsabhingig durchgefiihrt werden [114]. Der Vorteil der Photostrommessung ist
die hohe spektrale Auflosung, die einfache experimentelle Realisierung und die direkte

quantitative Auswertbarkeit [196].

Photolumineszenzmessung

Bei der Photolumineszenzmessung werden mit einem Laser die Ladungstrager vom

Valenzband in das Leitungsband angeregt. Dabei wird die Wellenldnge des Laser so
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kurz gewihlt, dass die Energie groBer als die Bandliicke des Halbleitermaterials ist.
Die angeregten Ladungstriger relaxieren aus den energetisch hdheren Zustinden zur
Bandkante, in die Benetzungsschicht und in die Zustinde des Quantenpunktes. Ein
Elektron und ein Loch rekombinieren strahlend aus diesen Zustinden in ein Photon,

dessen Energie der Energiedifferenz der beiden Zusténde entspricht.

Die Photonenraten aus den verschiedenen Zustinden sind von der Intensitét des
Lasers, den Relaxationsraten und den strahlenden wund nichtstrahlenden
Rekombinationsraten abhéngig. Im Experiment miissen die emittierten Photonen zur
Vermessung vom Laser getrennt werden konnen. Haufig wird die Energie und die Rate
der Photonen mit einem Spektrometer vermessen, wobei die gemessenen
Photonenraten von vielen experimentellen Details, wie zum Beispiel der numerischen
Apertur der Sammeloptik direkt iiber der Probe und der Effizienz des Detekors
abhédngen.

Prinzipiell kann iiber Photolumineszenzmessungen mit einem Spektrometer auch das
Linienprofil der Zustdnde bestimmt werden. Héaufig ist das Auflosungsvermdgen des
Spektrometers jedoch viel geringer als die Linienbreite der Zustdnde. In diesem Fall
ergibt sich durch das Spektrometer ein Linienprofil, das in guter Ndherung mit einer
GauB-Verteilung beschrieben werden kann.
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Abbildung 2.17: a) Schematische Darstellung der Photolumineszenzmessung: Uberbandanregung der
Ladungstrdger, Relaxation in den Quantenpunkt, optische Rekombinaiton. b) Verschiebung
der Zustinde iiber die Fermi-Energie Er durch die Spannung U,; Zustand des neutralen
Exzitons. c) Verschiebung des niedrigsten Elektronenzustandes durch die Spannung U, unter
die Fermi-Energie; Tunneln eines Elektrons aus dem n*-Kontakt in den Quantenpunkt,
Zustand des negativen Exzitons. Die Spannungen sind negativ, es gilt: Uy < U;.

Ist das Halbleitermaterial elektrisch kontaktiert, so kdnnen die Ubergangsenergien der

Zustinde mit Hilfe des Quanten-Confined-Stark-Effekts verschoben werden, wie im
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vorherigen Abschnitt beschrieben. Befindet sich in der Ndhe des Quantenpunktes eine
dotierte Zone, die als Ladungstrigerreservoir dient, so kann durch die Bandverkippung
die Energie der Zustinde im Quantenpunkt relativ zur Fermi-Energie verschoben
werden und es konnen unterschiedlich geladene Zustdnde im Quantenpunkt erzeugt
werden. Wie in Abbildung 2.17 b) und ¢) dargestellt. In Teil b) liegt der niedrigste
Elektronenzustand {iber dem Fermi-Niveau, so dass in der Photolumineszenzmessung
ein neutrales Exziton X° nachgewiesen wird. In Teil c) liegt das Fermi-Niveau
aufgrund der angelegten Spannung oberhalb des niedrigsten Elektronenzustandes, so
dass ein Elektronen aus dem n'-dotierten Kontakt in den Quantenpunkt tunnelt und in
der Photolumineszenzmessung das negativ geladene Exziton X~ nachgewiesen wird.
Das Hineintunneln eines weiteren Elektrons wird durch die Coulomb-Blockade
verhindert. Um die doppelt negativ geladenen Zustdnde zu beobachten, miisste die
Spannung weiter erhoht werden. Die in den Photolumineszenzmessungen

beobachtbaren optisch erlaubten Zustdnde werden in Abschnitt 2.2 vorgestellt.

Photostrommessung

Bei der Photostommessung werden mit einem Laser, der resonant zur
Ubergangsenergie des Zustandes ist, die Ladungstriger direkt im Quantenpunkt
angeregt, siche Abbildung 2.18. AnschlieBend tunneln die Ladungstriger aus dem
Quantenpunkt und werden elektrisch nachgewiesen. Dazu muss sich der
Quantenpunkt in der intrinsischen Schicht einer Diode befinden und die
Bandverkippung muss so grof3 sein, dass die Tunnelrate der Ladungstréger durch die

Dreiecksbarriere verglichen mit der Rekombinationsrate signifikant ist.
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Abbildung 2.18: Schematische Darstellung der Photostrommessung: resonante Anregung der
Ladungstrdger im Quantenpunkt, Tunneln der Ladungstrdger durch die Dreiecksbarrieren
mit den Einschlussenergien E...;, Messung der Ladungstrdger als Photostrom.
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Die Tunnelrate 1/Tynne durch die Dreiecksbarriere kann nach Fowler-Nordheim tiber
den Ausdruck

3
1 h AN2MPE, 2 1
2P\ " 3en F

= 2.30
Ttunnel 8‘m'*ZQD ( )

abgeschitzt werden. Experimentell sind die Hohe des Quantenpunktes z,,, die
Einschlussenergien E. ¢ und effektiven Massen m* der Ladungstrager jedoch nur

schwer zuganglich.

Bei der Photostromspektroskopie wird ein schmalbandiger Laser mit fester
Wellenlinge verwendet und die Ubergangsenergie der Zustinde wird iiber die
angelegte Spannung mit Hilfe des Quantum-Confined-Stark-Effekts abgestimmt,
wihrend der Photostrom detektiert wird. Da die spektrale Breite des Lasers mehr als
zwei Groflenordnungen geringer als die spektrale Breite der Quantenpunktzusténde ist,
wird die Auflosung der Messungen vor allem durch die Auflésung und das Rauschen
der Spannungsquelle und Strommessung begrenzt. Flieft durch die Diode nur ein
geringer Dunkelstrom, so kann die Messung quantitativ ausgewertet werden, indem
der gemessene Photostrom in die Anzahl der getunnelten Ladungstrager umgerechnet

wird.

Soll durch die Photostrommessung die Besetzung eines Quantenpunktzustandes
bestimmt werden, so werden kurze kohidrente Laserpulsen verwendet. Durch die
Eigenschaften dieser Laserpulse, zum Beispiel die Polarisation, muss sichergestellt
werden, dass nur der gewiinschte Zustand angeregt wird. Zusdtzlich miissen die
Wiederholrate f der Laserpulse und die Spannung so gewéhlt werden, dass die
Ladungstrdager mit Sicherheit aus dem Quantenpunkt getunnelt sind, bevor der nachste
Laserpuls eintrifft. Dann ist die Besetzung des Zustandes proportional zum Strom ;.
Wird durch die Laserpulse eine vollstindige Besetzung des Zustandes erzeugt, so

ergibt sich der maximale Strom zu:

I,=—fe, 2.31)

mit der Elementarladung e. Da die Diode in Riickwirtsrichtung betrieben wird, wird
ein negativer Strom gemessen. Im Experiment kann der Strom durch weitere Effekte

beeinflusst werden, die in Abschnitt 5.6 genauer beschrieben werden.

Sollen mit der Photostrommessung auch Zustinde untersucht werden, die sich aus
mehr als zwei Ladungstriager zusammensetzen, so ist zu beriicksichtigen, dass mehr

als ein Ladungstragerpaar resonant nur durch einen Prozess hoherer Ordnung angeregt
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werden kann oder dass sich weitere Ladungstriger bereits im Quantenpunkt befinden

miissen.



3 Design und Herstellung der Proben

In diesem Kapitel werden das Design und die Herstellung der InAs/InP-Probe und der
InAs/GaAs-Probe beschrieben. Die InAs/InP-Probe wurde in einer Kooperation mit
Herrn Matusala Yacob hergestellt. Der Teil des Herstellungsprozesses, der an der
Universitdt Paderborn stattfand, wird hier detaillierter beschrieben, als der Teil, der an
der Universitdt Kassel durchgefiihrt wurde. Die InAs/GaAs-Probe wurde in enger
Zusammenarbeit mit Herrn Ashish Rai hergestellt. Die Herstellung ist detailliert in
seiner Dissertation [87] beschrieben. In dieser Arbeit wird der Aufbau der InAs/GaAs-
Probe im Abschnitt 3.2 vorgestellt.

3.1 InAs/InP-Probe

Wie im ersten Kapitel erldutert, sollte die Wellenlinge des Photoneninterface im
Telekom-Band liegen, des Weiteren ist eine einfache Untersuchungsmethode das Ziel.
Es werden InAs/InP-Quantenpunkte verwendet, da sie eine Ubergangsenergie um
hc/1,55um  haben. Die  experimentell einfache = Messmethode  der
Photostromspektroskopie kann angewendet werden, wenn die Quantenpunkte in eine
Diodenstruktur eingebettet sind. InP-Schottky-Dioden weisen wegen der geringen
Schottky-Barrierenhohe von 0,33 eV bis 0,55 eV [197] einen zu hohen Dunkelstrom
auf. Als Alternative bietet sich eine aufwendigere Prozessierung der Schottky-Dioden
[198] oder die Verwendung von p-i-n-Dioden an. In dieser Arbeit befinden sich die
Quantenpunkte in der intrinsischen Schicht einer p-i-n-Diode. Zur besseren Kontrolle
des Wachstums werden die Quantenpunkte nicht direkt auf InP, sondern auf eine
gitterangepasste Inos3Alo24Gao23As-Pufferschicht gewachsen. Die resultierende
Schichtfolge ist in Abbildung 3.1 a) dargestellt. Die bendtigten Schichtdicken wurden
anhand einer Simulation mit dem kommerziellen Programm ,,nextnano‘ abgeschétzt.
Werden die Poisson-, Strom- und Schrodingergleichung numerisch gelost, so ergibt
sich der in Abbildung 3.1 b) gezeigte Verlauf der Bandkanten mit den
Aufenthaltswahrscheinlichkeiten der Einteilchenzustinde im Quantenpunkt. Um den
Rechenaufwand gering zu halten, wurde die Simulation nur in einer Dimension
durchgefiihrt. In diesem Fall wird der Quantenpunkt durch einen InAs-Quantenfilm in
Quantisierungsrichtung beschrieben. Die Breite des Quantenfilms wurde so angepasst,
dass die Energiedifferenz zwischen dem untersten gebundenen Zustand der Elektronen
und dem obersten gebundenen Zustand der schweren Locher ungefidhr der
Ubergangsenergie der Quantenpunkte entspricht. Bei einer Quantenfilmbreite von

2,6 nm betrdgt die Energiedifferenz 0,785 eV. Die kommentierte Eingabedatei zur
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Berechnung der Abbildung 3.1 b) findet sich im Anhang A.2. Sowohl fiir den untersten
Zustand der Elektronen im Quantenpunkt als auch fiir den obersten Zustand der Locher
bildet das Ing s53Alo24Gao23As mit der groBBeren Bandliicke eine Potentialbarriere. Der
nichsthohere Zustand der Elektronen liegt bei der gegebenen Quantenfilmbreite
bereits deutlich iiber dieser Potentialbarriere. Der nichsttiefere Zustand der Locher
liegt auf der Hohe der Potentialbarriere. Beim Vergleich mit dem Experiment ist zu
beachten, Renormalisierungsenergien aufgrund der Mehrteilcheneffekte werden in
diesem einfachen Modell nicht beriicksichtigt. Fiir die Schichtdicke des intrinsischen
Ino,53Al024Gao23As vor und hinter dem Quantenfilm wurde eine Breite von 150 nm
ausgewahlt. Dadurch konnen bei einer Spannung von 0 V mit ausreichender Sicherheit

keine Ladungstriager aus dem n- oder p-Kontakt in den Quantenpunkt tunneln.
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Abbildung 3.1:  a) Durch Molekularstrahlepitaxie gewachsene Schichtfolge der p-i-n-Diode mit den
InAs-Quantenpunkten. b) Berechneter Bandkantenverlauf fiir die gewachsene Schichtfolge
am I'-Punkt des Leitungsbandes und des Valenzbandes der schweren Lécher,; eingezeichnet
sind: Die Fermi-Energie, die Aufenthaltswahrscheinlichkeiten und die Energien der
Einteilchenzustinde; der Ubergang vom InAlGaAs zum p-InP wurde zusdtzlich mit einem
Gradienten auf 10 nm gerechnet, der Eingabecode zur Berechnung befindet sich im Anhang
6A4.24.2.

Da die Diode bei 4 K vermessen wird, muss die Dotierung so hoch gewdhlt werden,
dass der Halbleiter dhnlich einem Metall leitet. Die notwendigen Dotierdichten
variieren, abhidngig davon, ob die Beschreibung durch ein Storstellenband oder iiber
den mottschen Metall-Isolator-Ubergang erfolgt und in Abhiingigkeit der verwendeten
Néherungen. Die errechneten Werte liegen jeweils im Bereich folgender
GroBenordnungen: Fiir die p-Leitung ist eine Akzeptordichte von mindestens
10'8cm™3 notwendig und fiir die n-Leitung ist eine Donatordichte von mindestens
1017cm™3 notwendig. Fiir diese Schitzungen wurden die effektiven Massen aus
Abschnitt 2.3 und die Diclektrizitdtskonstante €, = 12,5 von InP [199] verwendet.

Durch Herrn Matusala Yacob aus der Arbeitsgruppe Reithmaier an der Universitét
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Kassel wurde die in Abbildung 3.1 a) dargestellte Schichtfolge mittels
Molekularstrahlepitaxie auf einem (001) -InP-Substrat gewachsen. Details zum
Molekularstrahlepitaxie-Prozesses sind in diesen beiden Artikeln [48, 200]
beschrieben.

Mesastruktur Laser-
+ Nahfeldapertur fokus
+ Metallpad

Abbildung 3.2:  Schematische Darstellung der prozessierten Quantenpunktphotodioden mit den
gedtzten Mesastrukturen, den Metallpads zur Verbindung der Bonddrdihte und den
Nahfeldaperturen.

Atzen der Mesastrukturen

An der Universitdt Paderborn wird das in Kassel gewachsene Wafermaterial zu Dioden
weiterverarbeitet, wie sie in Abbildung 3.2 skizziert sind. Damit der Dunkelstrom der
p-i-n-Dioden mdglichst gering ist und um den Einfluss lokaler Defekte zu verringern,
werden aus dem Wafermaterial mehrere Dioden erstellt. Hierzu muss mindestens die
p-Schicht in Mesastrukturen unterteilt werden. Zunéchst wurde versucht, hierfiir einen
nasschemischen Atzprozess zu entwickeln. Die Ergebnisse dieser Versuchsreihe sind
in der Tabelle A.1 im Anhang zusammengefasst. Fiir die Materialkombination InP-
Ing s3Alo24Gao23As wurde jedoch kein stabiler nasschemischer Atzprozess gefunden.
Die Atzraten variierten zwischen 30 nm/min und 160 nm/min fiir verschiedene Orte
auf dem gleichen Probenstiick. Mit einem trockenchemischen Atzverfahren konnten
hingegen gute Ergebnisse erzielt werden. Zum Atzen wurde die Anlage ,,Plasmalab
100 ICP 65 der Firma ,,Oxford Instruments* in der Arbeitsgruppe von Cedrik Meier
verwendet. Das reaktive Ioneniitzen' erfolgt mit einem Ar-Strom von 4,5 sccm und

einem SiCly-Strom von ebenfalls 4,5 sccm. Bei einem Druck von 2 mTorr, einer

! im Englischen: ,reactive ion etching®; abgekiirzt mit ,,RIE*
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Hochfrequenzleistung von 23 W an der Substratelektrode und einer induktiv

eingekoppelten® Leistung von 60 W ergibt sich eine Atzrate von 30 nm/min.

Der vereinfachte Prozessablauf ist in Tabelle 3.1 dargestellt. Im ersten Prozessschritt
wird die Probe gereinigt, um den Schutzlack und weitere Verunreinigungen zu
entfernen. Im zweiten Schritt wird die Probe fiir den Atzprozess vorbereitet, indem der
Fotolack AZ6624 aufgebracht und mit der zu dtzenden Struktur ohne Maske belichtet
wird. Die Belichtung erfolgt mit dem umgebauten Projektor LV-X1 der Firma Canon.
Dieser kann auf der Probe ein Feld von 492 pm x 374 pm mit einer Auflosung von
1024 x 768 Pixeln belichten. Danach wird die Struktur mit dem Entwickler AZ 726
MIF entwickelt. Im dritten Schritt wird das Material durch Atzen abgetragen. Um die
Probe nicht zu sehr zu erhitzen, wird 4 min lang gedtzt und danach 2 min gewartet.
Zum Abschluss wird der Fotolack im PG Remover entfernt. Der ausfiihrliche
Prozessablauf zur Herstellung der Dioden kann der Tabelle A.2 im Anhang
entnommen werden. Dort sind in Tabelle A.3 auch die genauen Bezeichnungen der

verwendeten Chemikalien zu finden.

Tabelle 3.1: Vereinfachter Prozessablauf zum Atzen der Mesastrukturen.

Laufende Prozessschritt Parameter Dauer Chemikalien
Nummer
1 Grundreinigung der Probe
2 Vorbereitung fiir Plasmaatzen
2.1 Belackung 45-24 4500 1/min 60 s AZ 6624
2.3 Belichten: Atzstruktur | - 9sbis11s -
2.4 Entwickeln - 60 s AZ 726 MIF
3 Plasmaatzen
) 2 mTorr Atzen 4 min Ar 4.5 scem
3.1 Atzen RF 23 W Pause 2 min SiCI; 4.5 scem
ICP 60 W Loop 8x ’
3.3 Lack ablésen 60 °C bis 70 °C Ca. 1 hbis2h | Remover PG

Zur Integration der hergestellten p-i-n-Diode in einen elektrischen Stromkreis miissen
die p- und n-Schicht mit einem Metall kontaktiert werden. Dazu werden auf das
Halbleitermaterial die notwendigen Metalle aufgedampft und einlegiert. Uber einen
Bonddraht werden die Metallpads weiter mit dem Chip-Carrier verbunden. Die
Kontaktierungen des Halbleitermaterials miissen folgende Bedingungen erfiillen: Sie
sollen gut haften, sich gut bonden lassen, einen geringen Widerstand haben und
ohmsches Verhalten aufweisen.

2 im Englischen: ,,inductive coupled plasma“; abgekiirzt mit ,,JCP*
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Optimieren der Kontaktwiderstande mit der Transferlangen-Methode

Die Kontaktierung wurde zunichst an Testproben iiber die Transferlingen-Methode®
[201 bis 203] optimiert. Mit dieser Methode wird der Kontaktwiderstand zwischen
Halbleitermaterial und Metallpad bestimmt, dazu werden die Strom-Spannungs-
Kennlinien zwischen den Metallpads gemessen. Die Geometrie der Metallpads ist in
Abbildung 3.3 a) dargestellt. Wird der Widerstand, der durch die Strom-Spannungs-
Messung zwischen benachbarten Metallpads ermittelt wurde, gegen den Abstand
zwischen den Metallpads aufgetragen, so ergibt sich eine Gerade, deren Schnittpunkt
mit der Ordinate dem doppelten Kontaktwiderstand entspricht. Der in Abbildung 3.3
b) gezeigte lineare Zusammenhang gilt jedoch nur, wenn die Hohe der Metallpads
grofer als der Abstand zwischen den Metallpads ist, so dass der Anteil des Stroms
vernachldssigt werden kann, der nicht durch das Halbleitermaterial flie3t, welches sich
direkt zwischen den beiden Metallpads befindet. Ein zu grof8er Abstand zwischen den
Metallpads fiihrt im Vergleich zur Vorhersage zu einem zu geringen Widerstand. Uber
die Ausgleichsgerade ergibt sich schlieBlich ein zu groBer Kontaktwiderstand. In
dieser Arbeit sind die Metallpads 144 um hoch und 48,5 pm breit. Der Abstand
zwischen den Metallpads betrdgt 23,5 um, 47,5 um, 95,5 um und 140,5 pum. Die
Strom-Spannungs-Kennlinien wurden am Spitzenmessplatz der Arbeitsgruppe Reuter
mit dem Halbleiterbauteile-Analysator 4156C der Firma Hewlett-Packard

aufgenommen.
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Abbildung 3.3: a) Metallpads fiir die Transferlingen-Methode mit angedeuteten elektrischen
Feldlinien; die Abstinde zwischen den Metallpads sind mit 1, bis l, bezeichnet. b) Zur
Auswertung werden die gemessenen Widerstinde gegen den Abstand aufgetragen, um den
Kontaktwiderstand R zu ermitteln. [203]

3 im Englischen: , transmission line model* oder auch ,transmission line methode*: ,,TLM*
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Zur Kontaktierung der n-Schicht werden in der Literatur [204] hdufig Metallschichten
mit dem Element Sn vorgeschlagen. Diese konnten in dieser Arbeit jedoch nicht
realisiert werden, da Sn die Aufdampfanlage und den Legierofen verunreinigt hétte.
Stattdessen werden Schichten aus den ebenfalls vorgeschlagenen [204 bis 206]
Metallen Ge, Au und CrNi verwendet. In der Tabelle 3.2 sind die beiden untersuchten
Schichtfolgen aufgefiihrt. Die Schichtfolge Ge/Au/CrNi/Au wird in der Arbeitsgruppe
Zrenner zur Kontaktierung der n-GaAs-Schichten verwendet. Die Schichtfolge
CrNi/Ge/Au/CrNi/Au wird in der Arbeitsgruppe Reithmaier zur Kontaktierung der n-
InP-Schichten verwendet. Die Haftung beider Schichtfolgen auf dem Wafer B0386 ist
gut. Auf Grund des hohen Widerstandes des semiisolierenden Wafers konnen die
ermittelten Kontaktwiderstandwerte nur als Anhaltspunkte angesehen werden. Da der
Kontaktwiderstand der Schichtfolge CrNi/Ge/Au/CrNi/Au geringer ist, wurde die
Schichtfolge auf dem Wafer B0O782 mit einer hoch dotierten n-Schicht erneut
tberpriift. Es wurde ein ohmsches Verhalten mit einem spezifischen

Kontaktwiderstand von 2 - 10~% Qcm? ermittelt.

Tabelle 3.2: Vergleich der Metallisierungen zu Kontaktierung der n-Schicht

Wafer B0386 B0386 B0782
Waferstiick Al+ A2+ A+
Dotierung n- n- n*
Metallschichten in nm Au 200 |Au 200
Au 200 | CrNi 5 | CrNi 5
CrNi 15 |Au 5 [Au 5
Au 5 | Ge 5 [Ge 5
Ge 15 | CrNi 5 | CrNi 5
Zeitin's 60 60 30 +120
Temperatur in °C 420 390 390 und 400
ohmsches Verhalten v
Haftung v v v
Quelle UPB GaAs | Uni Kassel Uni Kassel
spezifischer Kontaktwiderstand in Q cm? 4-10* 2-10* 2107

Die geringsten Kontaktwiderstdnde zwischen p-Schicht und Metallpad wurden in der
Literatur [207 bis 209] unter Verwendung der Metalle Zn, Mg, Pb, Be oder Sb
gefunden. Diese Metalle konnten in dieser Arbeit nicht eingesetzt werden, da sie die
Aufdampfanlage und den Legierofen verunreinigt hétten. In Tabelle 3.3 sind die in der
Literatur gefundenen Schichtfolgen aufgefiihrt, die mit den verfligbaren Metallen
hergestellt werden konnen. Alle Metallpads haften gut auf dem Wafer. Die
Kontaktierungen mit den Schichtfolgen Cr/Au und Ti/Au weisen kein ohmsches
Verhalten auf und sind daher nicht geeignet. Von den verbleibenden drei Schichtfolgen
hat die Schichtfolge Ge40/Au40/Ge40/Au40 den geringsten spezifischen
Kontaktwiderstand mit einem Wert von 2 - 10™3 Qicm? und wird daher im Folgenden

verwendet.
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Tabelle 3.3: Vergleich der Metallisierungen zu Kontaktierung der p-Schicht

Wafer B0386 | BO386 | B0386 | BO386 | BO386
Waferstiick A4+ A5+ AB+ A7+ A8+
Dotierung p p p p p

Metallschichten in nm Au 120 Au 40

Ge 10|Ge 40
Au 20|Au 40|Au 180|Au 300
Ge 10|Ge 40|(Cr 80|Ti 50|Au 200

Zeitins 120 120 600 600 180
Temperaturin °C 400 400 400 400 430
ohmsches Verhalten v v X X v
Haftung v v v v v
Quelle [204] [204] [204] [210] [204]

spezifischer Kontaktwiderstand in Q cm? [ 0,004 | 0,002 0,08 0,01 0,003

Herstellung der Metallpads

In Tabelle 3.4 ist der Prozessablauf zur Herstellung der Metallpads verkiirzt
dargestellt. Die Lacke LOR und AZ6612 bilden nach dem Belichten und dem
Entwickeln mit dem Entwickler AZ 726 MIF eine Maske fiir die Metallpads, die als
n-Kontakt dient. Durch die Verwendung des LOR-Lacks hat die Maske ein stark
unterschnittenes Profil, das den spdteren Lift-off-Prozess vereinfacht. In der
Aufdampfanlage werden mittels Widerstandsheizung nacheinander die Metalle CrNi,
Ge, Au, CrNi und Au aufgebracht. Die Schichtdicken werden mit einem Schwingquarz
kontrolliert. Nachdem in einem Lift-off-Schritt die Maske mit dem {iberschiissigen
Metall entfernt wurde, werden im Legierofen die Metallpads bei 390 °C fiir 30's
einlegiert. Da die p-Kontakte spéter ebenfalls einlegiert werden, wurde hier gegeniiber
dem Wert in Tabelle 3.2 eine kiirze Legierzeit gewéhlt. Die Metallpads der p-Kontakte
dienen gleichzeitig als Maske und Orientierungshilfe fiir die optischen Messungen,
daher weisen die Pads neben der Fliche zum Bonden auch einen mit Lochern stark
strukturierten Bereich auf. Zur Lithographie wird der Umkehrlack TI 35 ES
aufgetragen. Dieser ermdglicht ein unterschnittenes Lackprofil bei kleinen
StrukturgroBen. Nach der Belichtung wird die Struktur durch einen Umkehrbackschritt
und eine Flutbelichtung invertiert und anschlieBend mit dem Entwickler AZ400
entwickelt. Im néchsten Schritt werden die Metalle Ge, Au, Ge und Au aufgedampft.
SchlieBlich wird die Probe nach dem Lift-off-Schritt im PG-Remover fiir 120 s bei
400 °C legiert.
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Tabelle 3.4: Vereinfachter Prozessablauf zur Herstellung der Metallpads.

Lau-

fende Prozessschritt Parameter Dauer Chemikalien
Nummer

4 n-Kontakte

4.2 Belackung LOR 4000 1/min | 60 s LOR

44 Belackung 45-12 4500 1/min | 60 s AZ6612

4.6 Belichten: n-Kontakt | - 12s -

4.7 Entwickeln - 60 s AZ 726 MIF

4.10 Aufdampfen CrNi 50 | 5 nm - CrNi 50:50

4.11 Audampfen Ge 50 5nm - Ge

412 Aufdampfen Au 50 5nm - Au

4.13 Aufdampfen CrNi 50 | 5 nm - CrNi 50:50

4.14 Aufdampfen Au 2000 | 200 nm - Au

4.17 Liftoff 60 °C 30 min PG Remover

4.22 Legieren 390 °C 30s Vakuum-Annealing
5 p-Kontakte

5.2 Belackung TI35 ES | 4500 1/min | 45s TI35ES

54 Belichten: p-Kontakte | - 36s—-38s -

5.6 Reverse bake 125 °C 2 min -

5.7 Floodexposure - 10 min bis 12 min | -

5.8 Entwickeln AZ 400 - 60 s bis 90 s AZ400:HO-1:4
5.12 Aufdampfen Ge 400 | 40 nm - Ge

5.13 Aufdampfen Au 400 | 40 nm (10 bis 30) Hz/s Au

5.14 Aufdampfen Ge 400 | 40 nm - Ge

5.15 Aufdampfen Au 800 | 80 nm (100 bis 305) Hz/s | Au

5.18 Liftoff 50 °C 30 min PG Remover

5.23 Legieren 400 °C 120 s Vakuum-Annealing

Herstellung der Nahfeldaperturen

Um die Wahrscheinlichkeit zu erhéhen, nur einen einzelnen Quantenpunkt optisch
anzuregen, werden neben den gréBeren Lochern im p-Kontakt zusétzlich
Nahfeldaperturen mittels Elektronenstrahl-Lithographie erstellt. Wie in Tabelle 3.5
aufgelistet, werden dazu durch optische Lithographie zunichst Al-Felder auf die p-
Schicht aufgebracht, indem die mit AZ6612 belackte Probe belichtet, die Struktur mit
AZ 726 MIF entwickelt, das Metall Al aufgedampft und der Lift-off-Prozess in Aceton
durchgefiithrt wird. Danach wird die Probe mit PMMA 950A belackt. Die
Nahfeldaperturen werden per Elektronenstrahl in den Lack geschrieben und die
Struktur wird mit MIBK und Isopropanol entwickelt. Das in den Lochern freiliegende
Al wird mit KOH weggeitzt, wodurch die Nahfeldaperturen entstehen. Im letzten

Schritt wird der Lack von der Probe entfernt.

Tabelle 3.5: Vereinfachter Prozessablauf zur Herstellung der Aluminiumnahfeldaperturen.

II:laufende Prozessschritt Parameter Dauer Chemikalien
ummer

6 Al-Pads

6.2 Belackung 50-12 5000 1/min 60 s AZ6612

6.3 Belichten: Al-Pads - 9s -

6.5 Entwickeln - 60 s AZ 726 MIF

6.6 Aufdampfen Al 400 40 nm - Al

6.7 Liftoff 60 °C; 20% 20 min | Aceton
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Laufende Prozessschritt Parameter Dauer Chemikalien
Nummer

7 Al-Schattenmasken

7.2 Belacken 5000 1/min 60 s PMMA 950A4
7.4 E-beam belichten - - -

7.5 Entwickeln - 30s MIBK + IPA

7.6 Atzen - 20's 1% KOH

7.7 Lack entfernen - - Aceton

Bonden und Loten der Probe

Eine Lichtmikroskopaufnahme des bereits gebondeten, fertig prozessierten
Waferstiicks zeigt Abbildung 3.4 a). Die zwolf Mesastrukturen sind gut an ihrer
kontrastreichen Flanke zu erkennen. Die p-Kontakte haben Richtung Auflenkante ein
Bondpad mit einer GroBe von ungefdhr 95 pum x 95 um. Richtung Probenmitte
befindet sich in den p-Kontakten eine Aussparung mit den Al-Nahfeldaperturen
gefolgt von einer Fliche mit fiinf mal fiinf gréBeren Aperturen. Die vier 350 pm %
260 pm grofen n-Kontakte befinden sich an den vier Kanten der Mesastrukturen. Dazu
wurden die p-und i-Schicht auf einem Gebiet von 2 mm x 1,5 mm Grofle um die
Mesastrukturen weggeétzt. Vor dem Bonden wurde das prozessierte Waferstiick auf
eine GroBe von unter 4 mm X 4 mm gespalten und mit Silberleitlack auf dem
Chipcarrier befestigt. Die elektrische Verbindung der Dioden erfolgt durch
Bonddrihte auf den Chipcarrier und weiter durch angeldtete Kupferlackdrihte zum

Stecker. Die komplett fertig prozessierte Probe kann so, wie sie auf Abbildung 3.4 b)

dargestellt ist, in den Probenstab eingebaut werden.

Abbildung 3.4:  a) Lichtmikroskopaufnahme der gebondeten Probe B0782 F1 mit den Bezeichnungen
der Dioden, die Aperturen werden iiber das angedeutete Koordinatensystem zu geordnet,
dessen Ausrichtung ist auf der gesamten Probe gleich. b) Foto der Probe auf dem
Chipcarrier mit angelotetem Stecker
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3.2 InAs/GaAs-Probe

In den InAs/GaAs-Proben sollen gezielt neutrale und geladene Mehrteilchenzustinde
hergestellt werden. Dazu miissen die InAs/GaAs-Quantenpunkte in die intrinsische
Schicht einer Diode eingebettet werden und sich in der N&he eines
Ladungstragerreservoirs befinden. Dann kdnnen durch eine angelegte Spannung die
Zustinde im Quantenpunkt gegen das Fermi-Niveau verschoben werden und eine
kontrollierte Anzahl Ladungstrdager in den Quantenpunkt tunneln. Die Zuordnung der
verschieden Zustinde kann durch eine diinne Tunnelbarriere zwischen dem
Ladungstrigerreservoir und dem Quantenpunkt fiir die eine Ladungstrigerart und
durch eine hohe Barriere fiir die andere Ladungstrégerart vereinfacht werden, da sich
somit schneller das Gleichgewicht einstellt. Aulerdem sollte sich nur ein einzelner
Quantenpunkt in der Diodenstruktur befinde, damit keine Verwechselungen mit den

Zusténden eines weiteren Quantenpunktes auftreten.

Eine Lichtmikroskopaufnahme der untersuchten InAs/GaAs-Probe ist auf Abbildung
3.5 a) zu sehen. Um die Wahrscheinlichkeit eines einzelnen Quantenpunkts in der
Diodenstruktur zu erhéhen, wird eine aktive Didoenstruktur von 10 pum mal 10 pm
prozessiert. Dazu wird durch Implantation von O"-Ionen ein 10 pm breiter n-Kanal
erzeugt. Den Schottky-Kontakt bildet ein 8 nm dicker und 10 pm breiter Goldstreifen,
der rechtwinkelig zu dem n-Kanal platziert wird. Der relevante Teil der Schichtfolge
der Diodenstruktur ist in Abbildung 3.5 b) dargestellt. Auf die hochdotierte n-Schicht
mit einer Donatordichte von 2 - 108cm™3 folgt eine 17 nm diinne GaAs-Schicht, die
als Tunnelbarriere zwischen dem Elektronenreservoir und den Quantenpunkten dient.
Auf diese wurde die Benetzungsschicht mit den InAs-Quantenpunkten gewachsen, die
mit einer 2 nm dicken GaAs-Schicht bedeckt sind. Im Weiteren folgt ein Ubergitter,
das aus jeweils 3 nm AlAs gefolgt von 1 nm GaAs besteht. Das 116 nm starke
Ubergitter dient als Ladungstriigerbarriere. Zum Abschluss wurden 10 nm GaAs auf
die Oberfliche gewachsen. Auf diese wurde als Schottkykontakt die Goldschicht
aufgedampft. Die InAs-Quantenpunkte wurden mit der In-flush-Technik* [211, 212]
erstellt. Bei dieser werden die Quantenpunkte mit einer GaAs-Schicht teilweise
iiberwachsen und die Spitze der Quantenpunkte wird durch thermische Desorbtion
abgetragen. Durch die Verwendung eines In-Gradienten [90, 213] wurde eine
Variation der Quantenpunktdichte iiber den Wafer erreicht. Der geometrische
Hebelarm® I;: (I; + ;) [214] dieser Heterostruktur betriigt 1: 8.

4 im Deutschen: ,,Indium-Spiilungs-Technik*

5 im Englischen: ,,geometrical lever arm*
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(a) (b) (c)
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Abbildung 3.5:  a) Lichtmikroskopaufnahme der Probenstruktur mit der kreuzformigen Mesastruktur
mit vier Metallpads, von denen zwei mit einem Bonddraht verbunden sind; der vergrabene
n-Kanal ist auf der Aufnahme nicht zu erkennen. b) Schematische Darstellung der
Schichtfolge mit den GaAs-Quantenpunkten, der Tunnelbarriere (TB) und dem Ubergitter
(UG); der geometrische Hebelarm l;: (I, + 1,) hat einen Wert von 1:8. c) Berechneter
Bandkantenverlauf fiir die gewachsene Schichtfolge am I'-Punkt des Leitungsbandes (CB)
und des Valenzbandes (VB) der schweren Lécher; Der ortlich direkte Ubergang im
Quantenpunkt, der értlich indirekte Ubergang zwischen den Elektronen im n-Kontakt und
dem Loch im Quantenpunkt und die zugehorige Ubergangsenergie Ewpqp sind
eingezeichnet.






4 Versuchsaufbau

In diesem Kapitel wird der zur Vermessung der Probe verwendete Versuchsaufbau
vorgestellt. Der Versuchsautbau besteht aus dem elektrischen Aufbau zur
Bereitstellung der Vorspannung an der Diode und zur Messung des Photostroms, aus
den kohidrenten Lichtquellen zur optischen Anregung, aus dem Spektrometer zur
Detektion der Photolumineszenz und aus dem Probenstab, der sowohl den optischen
und elektrischen Zugang zur Probe als auch eine kontrollierte Positionierung der Probe
in alle drei Raumrichtungen ermdglichen muss. Zur Kiihlung der Probe auf unter 10 K
wird fliissiges Helium verwendet. Eine Ubersicht der wichtigsten Komponenten des

Aufbaus zeigt Abbildung 4.1. Der gesamte Aufbau ist schwingungsgedampft gelagert.

Spektrometer @I '
‘ ©)
1 1

x@ . .,@ .

optischer
parametrischer
Oszillator

Pumplaser

Ti:Saphir-Laser

Abbildung 4.1:  Schematische Darstellung des Versuchsaufbaus A) Probe, B) Probenstabkopf, C)
Laserdiode D)  gitterstabilisierter =~ Diodenlaser ~ E)  Leistungsregelung  F)
Polarisationsteuerung G) Autokorrelator H) Lambdameter
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4.1 Elektrischer Aufbau

Der elektrische Aufbau muss die Vorspannung zwischen —10 V und +10V zur
Abstimmung der Quantenpunkte bereitstellen. Die Auflosung der Spannungsquelle
beeinflusst ~ iiber den  Quantum-Confined-Stark-Effekt  das  spektrale
Auflosungsvermogen. Um eine spektrale Auflésung von 0,1 peV zu erreichen, muss
bei den untersuchten Proben das Spannungsinkrement kleiner als 1,6 mV sein.
Zusitzlich muss durch den elektrischen Aufbau der Photostrom in der GréBenordnung

weniger pA gemessen werden.

In der Arbeitsgruppe Zrenner werden beide Funktionen durch ein selbst entwickeltes
Messgerit realisiert. Die Spannungsquelle ist in diesem Gerét mit Hilfe des Digital-
analog-Umsetzers LTC1655 [215] und des Instrumentenverstidrkers AD620 [216]
aufgebaut. Bei einer Auflésung von 16 bit und einem Spannungsbereich von £10 V
ergibt sich ein Spannungsinkrement von 0,3 mV. Die Strommessung basiert auf einem
Transimpedanzverstirker. Der mit einem Riickkoppelwiderstand beschaltete
Operationsverstirker AD549 wandelt den Strom in eine proportionale Spannung.
Diese Spannung wird durch den Analog-digital-Umsetzer MAX132 [217] mit £18 bit
digitalisiert. Bei einem Messbereich von £1 nA betrdgt die rechnerische Auflosung
3,8 fA. Der Analog-digital-Umsetzer liefert alle 64 ms einen neuen Messwert. In
dieser Zeit wird die Spannung 20 ms lang aufintegriert, um mogliche Stérungen durch
die Netzfrequenz von 50 Hz zu reduzieren. In der iibrigen Zeit wird das Signal
digitalisiert. Das Messgerédt kann in einem quasikontinuierlichen Modus betrieben
werden, in dem die Spannung durchgefahren und parallel der Strom gemessen wird.
Dieser Modus eignet sich besonders gut zur Messung des Verschiebungsstroms und
zur Bestimmung der Kapazitét. Zur besonders préizisen Strommessung ist der diskrete
Modus besser geeignet. In diesem Modus wird die Spannung nur wéhrend der
Digitalisierungsphase gedndert, wodurch die Anzahl der Spannungsidnderungen
wihrend der Integrationsphase nicht schwankt und das Rauschen geringer ist. Der
Verschiebungsstrom wird nicht registriert. Das Rauschen im Experiment ist von
weiteren Faktoren abhingig, so wird der Operationsverstiarker gesondert geschirmt,
die Energieversorgung sowie die Datenleitung sind galvanisch getrennt und es werden

Koaxialkabel eingesetzt.

Um Stoérungen durch den triboelektrischen Effekt zu verringern, wurden fiinf
rauscharme Koaxialkabel und ein Standardkoaxialkabel verglichen. Wie Abbildung
4.2 zeigt, wurde der Strom {iber eine Zeit von ungefihr 50 s ohne absichtliche
Bewegung des Koaxialkabels aufgenommen. In der folgenden Zeitspanne wird das
Koaxialkabel manuell bewegt. Die Bewegung beeinflusst iiber den triboelektrischen

Effekt den gemessenen Strom deutlich. Dabei ist das Rauschen erheblich groer, wenn
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das doppeltgeschirmte Standardkoaxialkabel RG 316D anstatt der rauscharmen
Koaxialkabeln eingesetzt wird. Aus der Gruppe der rauscharmen Kabel wirkt sich die
Bewegung des Kabels LN 5002 am deutlichsten auf die Messung aus. Die Messung
mit dem Koaxialkabel LN 5001 [218] der Firma elspec rauscht am wenigsten, daher
wird dieses Kabel im folgendem verwendet.

—— LN 5001 RGL196
—— MXR 0,45L/11,4 ——LN 5002 '
RGL316 RG 316D
S -50 1 ]
£ .
E -
S w’m
a |
-55 - i
— - 1 - r 71 1 1 Tt
0 200 400 600 800 1000
Zeitins

Abbildung 4.2:  FEinfluss des triboelektrischen Effekts auf die Strommessung. Es werden die
Koaxialkabel LN 5001 [218], MXR 0,45L/1,4 [219], RGL316 [220], RGL196 [220],
LN 5002 [221] und RG 316D verglichen

4.2 Koharente Lichtquellen

Zur Durchfiihrung der Photolumineszenz- und Photostrommessungen sind drei
verschiedene Lichtquellen notwendig, an die unterschiedliche Anforderungen gestellt
werden: Die Lichtquelle, welche bei den Photolumineszenzmessungen eingesetzt
wird, muss eine kurze Wellenlinge haben, damit die Ladungstriger iiber die
Bandliicke angeregt werden. Die Lichtquelle, welche zur Photostrommessung
verwendet wird, muss sich auf die Ubergangsenergien der Quantenpunktzustinde
abstimmen lassen und eine schmale Linienbreite haben. Die Lichtquelle, welche zur
kohédrenten Photostrommessung eingesetzt wird, muss kurze kohérente Pulse

bereitstellen und sich auf die Ubergangsenergien abstimmen lassen.

Photolumineszenzlichtquelle

Fiir die Photolumineszenzmessungen stehen zwei einfach handhabbare Laser zur
Verfiigung: ein Vertical-Cavity-Surface-Emitting-Laser' mit einer Wellenlinge von

670 nm und maximal 1 mW Leistung und eine Laserdiode mit einer Wellenldnge von

! abgekiirzt mit: ,,VCSEL*
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980 nm und 50 mW Leistung. Durch die Laserdiode konnen im Ings3Alo24Gao23As
mit einer Bandliicke von 1,18 eV Ladungstriger angeregt werden. Mit dem Vertical-
Cavity-Surface-Emitting-Laser konnen dariiber hinaus auch im InP und im GaAs

Ladungstriger angeregt werden.

Gitterstabilisierter Diodenlaser

Zur hochauflésenden Photostrommessung wird der gitterstabilisierte Diodenlaser?
DL 100 pro der Firma Toptica eingesetzt. Der Laser ist nach der in Abbildung 4.3 a)
gezeigten Littrow-Anordnung aufgebaut. Die Emissionswellenldnge wird durch die
vier in Abbildung 4.3 b) dargestellten Prozesse selektiert. Aus dem breiten
Emissionsspektrum der Laserdiode wird ein schmaler Anteil herausgefiltert, indem die
—1. Ordnung der Gitterbeugung in die Laserdiode zuriickreflektiert wird. Die internen
Moden bilden sich durch Reflexion an der Vorder- und Riickseite der Laserdiode. Den
kleinsten Modenabstand und die geringste spektrale Breite haben die externen Moden
zwischen der Riickseite der Laserdiode und dem Gitter. Damit der Laser im Ein-
Moden-Betrieb arbeitet, konnen die verschiedenen Moden durch folgende Parameter
variiert werden: Die Grobposition des Gitters wird iiber einen Schrittmotor gesteuert;
die Feinposition des Gitters und die Lage der externen Moden werden iiber einen
Piezoaktuator gesteuert; die Lage der internen und der externen Moden wird iiber ein
Peltier-Element geregelten, das iiber eine Temperaturdnderung die Lédnge der
Resonatoren beeinflusst; die Lage der internen Moden wird ebenfalls iiber den
Diodenstrom gesteuert, der die Temperatur und damit auch die Lange der Laserdiode

andert.

2 im Englischen oft bezeichnet mit: ,,external cavity diode laser*; abgekiirzt mit: ,,ECDL*
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Abbildung 4.3: a) Gitterstabilisierter Diodenlaser in der Littrow-Anordnung bestehend aus der
Diode, der Linse zur Strahlkollimierung, dem Gitter zur Wellenlingenselektion und dem
Umlenkspiegel zur Richtungsstabilisierung. b) Prozess der Modenselektion.

Mit dem Schrittmotor kann die Wellenldnge des Lasers zwischen 1508 nm und
1630 nm bei einer maximalen Laserleitung von 50 mW verstellt werden. Im Ein-
Moden-Betrieb ist die Linienbreite kleiner als 1 MHz beziehungsweise 0,004 peV und
somit deutlich schmaler als die Linien der Quantenpunkte mit einer Breite von 1ueV.
Werden die Parameter hidndisch optimiert, so ist es moglich, die Wellenldnge iiber
einen Bereich von 0,25 nm oder 30 GHz ohne Modenspriinge zu verdndern. Die
Wellenlinge wurde im Experiment mit dem Fizeau-Lambdameter® WS6-600 der
Firma HighFinesse gemessen. Die Modenstruktur wurde mit dem konfokalen,
durchstimmbaren Fabry-Pérot-Interferrometer SA210-12B der Firma Thorlabs
iiberpriift.

Zur effizienten Charakterisierung der Quantenpunkte im Photostrom ist ein
automatisches Durchfahren der Wellenldnge notwendig. Prinzipiell ist dies mit Hilfe
des Schrittmotors mdglich, wegen der oben beschriebenen Prozesse gelingt es jedoch
nicht, den Laser kontrolliert in den Ein-Moden-Betrieb zuriickzufiihren. Daher wurde
der Schrittmotor so lange verfahren, bis sich der Ein-Moden-Betrieb wieder
selbstidndig einstellt. Um zu tliberpriifen, ob der Laser im Ein-Moden-Betrieb arbeitet,
wurde das Messprinzip des Fizeau-Lambdameters [222] ausgenutzt. In einem Fizeau-
Lambdameter interferiert das kollimierte Laserlicht an einer keilférmigen Platte. Aus
den Positionen der Interferenzstreifen wird die Wellenlédnge berechnet. Dazu werden
die Positionen der hellen und dunklen Streifen des Interferenzmusters iiber einen
Filteralgorithmus [223] bestimmt und iiber einen Fit an eine Gerade wird der Abstand

und die Verschiebung der hellen und dunklen Streifen geschitzt. Mit den

3 im Englischen: ,,wavemeter
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entsprechenden Kalibrierungswerten wird aus dem Abstand und der Verschiebung die
Wellenldnge berechnet. Zur Erhohung der Genauigkeit hat das Fizeau-Lambdameter
WS6-600 vier keilformige Platten. Die Entscheidung, ob der Laser im Ein-Moden-
Betrieb arbeitet, wurde anhand des Kontrastes der Interferenzmuster, der Qualitit der
Fits und der Abweichung zwischen den Wellenldngen getroffen, die fiir die vier
keilformigen Platten berechnet wurden. Der Kontrast ist eine gute Entscheidungshilfe,

da tiber ihn auch die Linienbreite berechnet werden kann [224].

optischer parametrischer Oszillator

Um kohérente Photostrommessungen durchzufiihren, wird der optische parametrische
Oszillator* PP Automatic der Firma APE Angewandte Physik & Elektronik eingesetzt.
Durch einen kollinearen, quasi-phasenangepassten Prozess in einem periodisch
gepolten Kristall kdnnen mit diesem unter anderem optische Pikosekundenpulse im
Spektralbereich zwischen 1100 nm und 1600 nm bei einer Wiederholfrequenz von
80 MHz erzeugt werden. Die Wellenlinge wird durch eine Lingendnderung des
Resonators gewdhlt. Durch diese wird auf Grund der dispersiven Elemente im
Resonator die Umlaufzeit fiir Pulse einer bestimmten Wellenldnge mit der
Wiederholfrequenz des Pumplasers synchronisiert. Der optische parametrische
Oszillator wird durch den modengekoppelten Ti:Saphir-Laser Mira Optima 900-D der
Firma Coherent gepumpt, der selbst wiederum durch den diodengepumpten,
frequenzverdoppelten Nd:Yttrium-Vanadat-Laser Verdi V-10 bei einer Wellenlidnge
von 532 nm mit einer Leistung von 10 W gepumpt wird. Das Spektrum der optischen
Pulse wird mit dem Spektrometer WaveScan der Firma APE Angewandte Physik &
Elektronik mit einer Genauigkeit von £0,1 nm im Bereich von 500 nm bis 1600 nm
gemessen. Die ermittelte Zentralwellenldnge der Pulse kann {iber einen Piezoaktuator,
der die Linge des Resonators dndert, computergesteuert geregelt werden. Eine
Pulsbreite zwischen 50 fs und 12 ps kann mit dem Autokorrelator PulseCheck
bestimmt werden. Fiir die kohdrenten Photostrommessungen wurde der optische
parametrische Oszillator beispielsweise mit Pikosekundenpulsen mit einer
Zentralwellenldnge von 835,5 nm gepumpt. Die mittlere optische Leistung der Pulse
betrug 1,6 W. Die Pulse hatten eine Halbwertsbreite von 0,43 nm und eine
Autokorrelationsldnge von 2,8 ps. Wurde als Zentralwellenldnge der Ausgangspulse
ein Wert von 1562,2 nm vorgegeben, so ergaben sich eine mittlere optische Leistung
von 240 mW und eine Halbwertsbreite von 3,6 nm. Die Pulse hatte eine
Autokorrelationslange von 1,6 ps. Thr Pulsldngen-Bandbreite-Produkt liegt mit 0,5

tiber dem minimalen Pulsldngen-Bandbreite-Produkt von 0,44 fiir gauB3férmige Pulse.

4 abgekiirzt mit: ,,OPO*
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Leistungsregelung

In allen Experimenten ist neben der Wellenldnge der Laserstrahlung die optische
Leistung eine entscheidende Grofe. Die optische Leistung wird manuell durch
absorbierende und reflektierende Neutraldichtefilter und Strahlteiler auf die passende
GroBenordnung abgeschwicht. Insbesondere durch fresnelsche Reflexion an
Keilplatten kann auch gepulste Laserstrahlung mit einer Intensitit von 200 W/cm?
abgeschwicht werden, wobei zu beriicksichtigen ist, wie die Polarisation durch die

Reflexion beeinflusst wird.

Eine kontinuierliche Leistungsregelung erfolgt auf Basis des malusschen Gesetztes.
Zwei Diinnschichtpolarisationsstrahteiler mit einem Ausléschungsverhiltniss besser
als 10.000:1 werden gekreuzt in den Strahlengang gebracht. Zwischen die beiden
Polarisatoren wird ein Halbwellenpldttchen positioniert, welches mit einem
Schrittmotor gedreht werden kann. Nach dem zweiten Polarisator wird die Leistung
mit Hilfe eines Strahlteilers und einer Photodiode gemessen. Um die mit der
Photodiode gemessene Leistung auf den Sollwert zu regeln, wird die
Polarisationsrichtung vor dem zweiten Polarisator mit dem Halbwellenplittchen
gedreht. Hierdurch dndert sich der Anteil des Laserstrahls, der durch den Polarisator
transmittiert wird, und die Ist-Leistung ndhert sich dem Sollwert. Im Experiment ist
eine Regelung der Leistung iiber 4 GroBenordnungen moglich. Das durch die
Polarisatoren aus dem Strahlengang reflektierte Licht wird in Strahlfallen absorbiert.
Uber die Ausrichtung des ersten Polarisators wird festgelegt, welcher Anteil der
Leistung fiir die Regelung zur Verfiigung steht. Um das beste Ausloschungsverhiltniss
zu erreichen, sollten die beiden Polarisatoren zunédchst ohne das Halbwellenpléttchen
ausgerichtet werden. Dann kann die maximale Unterdriickung erreicht werden, ohne
dass die Polarisationsrichtung durch das Halbwellenpléttchen gedreht werden muss.
Dies hitte anderenfalls immer einen geringen elliptischen Polarisationanteil zur Folge,
der durch den zweiten Polarisator nicht komplett unterdriickt werden konnte. In dieser
Arbeit wurden zwei Leistungsregelungen eingesetzt. Die Optiken der ersten sind fiir
den Wellenlidngenbereich von 450 nm bis 1050 nm optimiert, die Optiken der zweiten

fiir den Wellenlédngenbereich von 1100 nm bis 1700 nm.

4.3 Spektrometer

In den Photolumineszenzmessungen wird das von der Probe emittierte Licht
analysiert. Das optimale Gerit dazu hitte eine Empfindlichkeit mit der man einzelne
Photonen nachweisen konnte und ein Auflosungsvermdgen von 0,1 peV iber einen
Wellenldngenbereich von 800 nm bis 1700 nm.
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Zur Analyse der Photolumineszenz wird in dieser Arbeit ein Spektrometer eingesetzt.
Dieses ist zusammengesetzt aus dem Gitterspektrografen Acton SP-2558 der Firma
Princeton Instruments und einem angeflanschten Detektor. Folgende drei Detektoren
standen zur Verfiigung: Die Si-CCD-Kamera > Spec-10:400BR/LN der Firma
Princeton Instruments, der InGaAs-Zeilendetektor G8161-5128S der Firma Hamamatsu
Photonics und der InGaAs-Zeilendetektor iDus DU490A-1.7 der Firma Andor
Technology. Der Spektrograf ist in der Czerny-Turner-Anordnung aufgebaut. Uber
interne Klappspiegel kann zwischen zwei Eingéngen und zwei Ausgingen gewéhlt
werden. Bei einer Brennweite von 500 mm hat der Spektrograf eine Blendenzahl von
6,5, die einer numerischen Apertur von 0,077 entspricht. Auf einem Turm sind die drei
Gitter mit der Strichzahl 1200/mm und einem Blaze-Winkel fiir 750 nm, mit der
Strichzahl 600/mm und einem Blaze-Winkel fiir 1,6 pm und mit der Strichzahl 150/nm
und einem Blaze-Winkel fiir 1,2 um montiert. Die Zentralwellenlinge des
Spektrografen und das verwendete Gitter konnen mit einem Schrittmotor eingestellt
werden. Die Si-CCD-Kamera hat im Wellenldngenbereich von 450 nm bis 950 nm
eine Quanteneffizienz von lber 50 %. Bei einer Wellenldnge von 800 nm ist die
Quanteneffizienz mit liber 95 % maximal. Zur Verringerung des Dunkelstroms kann
der CCD-Chip mit fliissigem Stickstoff und einem Heizer auf Temperaturen zwischen
=70 °C und —120 °C geregelt werden. Der CCD-Chip ist 1340 Pixel breit und 400
Pixel hoch. Die quadratischen Pixel haben eine Kantenldnge von 20 um. Bei ldngeren
Wellenldnge wird Si transparent, so dass die InGaAs-Detektoren zum FEinsatz
kommen. Der InGaAs-Detektor der Firma Hamamatsu hat in dem
Wellenldngenbereich zwischen 1,0 pm und 1,6 um eine Quanteneffizienz von iiber
75 %. Mit einem einstufigen Peltier-Element kann der InGaAs-Chip auf —10 °C
heruntergekiihlt werden. Die 512 Pixel sind 25 um breit und 250 pum hoch. Als
Alternative konnte zeitweise der InGaAs-Detektor i1Dus490A-1.7, der der
Arbeitsgruppe Reuter gehort, verwendet werden. Dieser hat fiir Wellenldngen
zwischen 950 nm und 1,6 pum eine Quanteneffizienz die groBer als 80 % ist. Dieser
InGaAs-Chip kann mit einem Peltier-Element und zusétzlichem Kiihlwasser auf bis
zu —90 °C abgekiihlt werden. Er hat ebenfalls 512 Pixel, die jedoch 25 pm breit und
500 um hoch sind.

Das Auflésungsvermogen des Spektrometers wird mitbestimmt durch das Gitter, die
Zentralwellenldnge, die Pixelbreite des Detektors und die Breite des Eingangsspalts.
In den meisten Experimenten in dieser Arbeit wurde statt des Eingangsspalts direkt die
Endfliche einer Glasfaser verwendet, hierdurch konnten zusitzliche Optiken
vermieden werden. Das Auflésungsvermogen wird dann durch den Kerndurchmesser

der Glasfaser bestimmt. Zur Vermessung der InAs/InP-Quantenpunkte mit einer

5 Abkiirzung fiir englisch: ,,charge-coupled device*
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Emissionswellenldnge von 1,55 pum wurde das Gitter mit der Strichzahl 600/mm
verwendet, weil bei dieser Wellenlinge der Einfallswinkel des Gitters mit der
Strichzahl 1200/mm zu gro3 ist. Werden eine Monomodefaser mit einem
Kerndurchmesser von 8 pum und der Detektor mit der Pixelbreite von 25 pm
verwendet, so betrdgt das rechnerische Auflosungsvermdgen 55 peV. Bei der
Vermessung der InAs/GaAs-Quantenpunkte mit einer Emissionswellenlinge vom
950 nm ergibt sich ein rechnerisches Auflosungsvermdégen von 80 peV, wenn das
Gitter mit der Strichzahl 1200/nm, die Si-CCD-Kamera mit 20 pm Pixelbreite und
eine Glasfaser mit 50 pm Kerndurchmesser benutzt werden. Mit diesem
Auflosungsvermogen wird es nicht moglich sein, die Linienform und -breite der
Quantenpunktzustinde zu vermessen, es sollte jedoch hoch genug sein, um die

Ladezustinde zu unterscheiden.

Neben der Quanteneftizienz ist das Signal-Rausch-Verhiltnis entscheidend, um eine
Photolumineszenzmessung  erfolgreich  durchzufithren. Das  Signal-Rausch-

Verhaltnis®

n R h At
SNR = — : (4.1)
JNZy + Ip At + 1 Rpy, At

fiir die Messung der Photonenrate Rp, mit der Integrationszeit At ist von der
Quanteneffizienz 1, dem Dunkelstrom I, und dem Ausleserauschen Npy des
Detektors abhidngig. Wird klassisches Licht vermessen, so tritt unweigerlich das
Photonenrauschen \/m auf. Dominiert dieser Term das Rauschen, so spricht
man vom Schrotrauschlimit. Da im folgendem die Messung sehr schwacher
Lichtsignale behandelt wird, wird dieser Term nicht weiter beachtet. Als
Ausleserauschen werden hier alle Rauscheffekte zusammengefasst, die bei jedem
Auslesevorgang einmal auftreten. Hierzu zdhlen zum Beispiel das Rauschen des
Vorverstarkers und des Analog-digital-Umsetzers oder das Rauschen, welches durch
die Gatespannungspulse in einem CCD-Chip erzeugt wird. Das Ausleserauschen l4sst
sich durch eine sorgfiltige Wahl der elektrischen Betriebsparameter verringern. Das
Signal-Rausch-Verhéltnis wird durch den Mittelwert des Dunkelstroms nicht
beeinflusst, weil dieser vom Signal subtrahiert werden kann. Da der Dunkelstrom
durch die Poisson-Statistik beschrieben wird, folgt aus einem gréeren Dunkelstrom
jedoch auch ein stirkeres Rauschen. Eine der Hauptursachen des Dunkelstroms sind
thermisch generierte Ladungstriger, diese konnen durch eine Kiihlung des Chips

verringert werden. In CCD-Chips kann der Dunkelstrom soweit verringert werden,

¢ im Englischen: ,,signal to noise ratio*; abgekiirzt mit: ,,SNR*
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dass dieser durch Ladungstriger begrenzt ist, die durch kosmische Strahlung erzeugt

werden.

Das Signal-Rausch-Verhiltnis der Si-CCD-Kamera und des InGaAs-Detektors der
Firma Hamamatsu wurde bei einer Wellenldnge von 950 nm verglichen. Beide
Detektoren haben bei dieser Wellenlédnge eine Quanteneffizienz von ungefahr 50 %.
Das Signal-Rausch-Verhéltnis der Si-CCD-Kamera ist bei einer Integrationszeit von
250 ms um mehr als zwei GroBenordnungen besser als das des InGaAs-Detektors der
Firma Hamamatsu. Der Vergleich zwischen den beiden InGaAs-Detektoren ist in
Abbildung 4.4 dargestellt. Die doppellogarithmische Auftragung des Signal-Rausch-
Verhéltnisses gegen die Integrationszeit ist gut geeignet, um die optimale
Integrationszeit abzuschitzen und die beiden Detektoren zu vergleichen. Das Signal-
Rausch-Verhiltnis ist in willkiirlichen Einheiten angegeben, es wurde so skaliert, dass
der InGaAs-Detektor der Firma Andor bei der Integrationszeit 1 s das Signal-Rausch-
Verhiltnis 1 hat. Bei kleinen Integrationszeiten ist das Signal-Rausch-Verhiltnis des
Detektors der Firma Andor ungefdhr eine GroBenordnung besser als das Signal-
Rausch-Verhiltnis des Detektors der Firma Hamamatsu. Bei lidngeren
Integrationszeiten wird der Unterschied zwischen den Detektoren groBer. Wird die
Integrationszeit durch die Mittelung mehrerer kurzer Messungen erhdht, so verbessert
sich das Signal-Rausch-Verhéltnis mit der Potenz 0,5. Bei einer Erhohung der
Integrationszeit verbessert sich das Signal-Rausch-Verhéltnis dagegen linear, wenn
der Dunkelstrom vernachlissigbar ist. Somit ist eine lange Messung im Allgemeinen
besser als mehrere kurze Messungen. Der Dunkelstrom des Detektors der Firma Andor
ist bei der Temperatur von —80°C bis zu einer Integrationszeit von 5s
vernachléssigbar. Fiir diesen Detektor sollte die Integrationszeit nicht langer als 25 s
gewihlt. Der Dunkelstrom des Detektors der Firma Hamamatsu hat bereits ab einer
Integrationszeit von 0,5 s einen Einfluss auf das Signal-Rausch-Verhiltnis. Die
Integrationszeit sollte hier nicht ldnger als 10 s gewihlt werden. Sind ldngere
Integrationszeiten notwendig, so ist die Mittelwertbildung vorzuziehen. Das Signal-
Rausch-Verhiltnis des Detektors der Firma Hamamatsu wird bei einer Integrationszeit

von 40 s wieder besser, da die maximale Ladungskapazitét der Pixel erreicht wird.
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Abbildung 4.4: Vergleich der Signal-Rausch-Verhdltnisse zwischen den InGaAs-Detektoren,
angegeben sind die Potenzen der Funktionen.

Zur Optimierung des Signal-Rausch-Verhiltnisses sollte aulerdem beachtet werden:
Die Quanteneffizienz nimmt mit sinkender Temperatur im Bereich der lingeren
Wellenldingen des Chips ab, das Rauschen nimmt bei hdheren
Auslesegeschwindigkeiten zu und das Rauschen wird vom Verstirkungsfaktor

beeinflusst.

4.4 Probenstab und Justage

Der Probenstab muss die Probe aufnehmen. Diese muss sowohl fiir die
Photolumineszenzmessung als auch fiir die Photostrommessungen unter die
Temperatur von 10 K gekiihlt werden und in alle drei Raumrichtungen kontrolliert
positioniert werden konnen. Die Auflosung der Positionierung sollte deutlich unter
dem Durchmesser des Laserfokus liegen. Der Laserstrahl muss mdglichst unverdndert
auf eine kleine Fldche der Probe fokussiert werden. Das von der Probe emittierte Licht
sollte idealerweise komplett und unverdndert zur weiteren Analyse gesammelt werden.
Die elektrischen Signale miissen rauscharm zwischen dem Stecker an der Probe und

den Messgeréten iibertragen werden.
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Die Probe wird in fliissigem Helium mit einem Siedepunkt von 4,2 K gekiihlt. Dazu
wird sie mit dem Probenstab in die superisolierte Weithalskanne Stratos 100SL der
Firma Cryoptherm gebracht. Die Kanne hat ein Fassungsvermdgen von 100 1. Die
Fiillhohe betrdgt ungefdhr 35 cm. Ohne zusdtzlichen Wirmeeintrag, zum Beispiel

durch Heizen der Probe, sind Messzeiten von bis zu 4 Wochen méoglich.

Der verwendete Probenstab besteht aus dem Probenstabkopf mit der optischen
Montageplatte und dem Vakuumtopf und aus der Fiihrungskonstruktion, die sich in
einem Edelstahliiberrohr mit 40 mm Durchmesser befindet. Am unteren Ende der
Fihrungskonstruktion sind das Objektivmodul und die Verstellereinheit mit der Probe
befestigt. Die Optiken auBerhalb der Heliumkanne nimmt die optische Montageplatte
auf. Im Vakuumtopf befinden sich Offnungen fiir das optische Fenster, die
elektrischen Stecker, die Berstscheibe und die Ventile. Vor dem Abkiihlen werden der
Vakuumtopf und das Edelstahliiberrohr evakuiert und mit einer geringen Menge
Helium befiillt. Dieses dient als Warmeaustauschgas zwischen der Probe und dem
Edelstahliiberrohr.

Die Verstellereinheit besteht aus drei Nanopositionierern, die in einem Kéfig zu einer
XYZ-Kombination aufgebaut sind. Mit dem piezoelektrischen Tragheitsantrieb
werden abhdngig von der Spannung Schrittweiten zwischen 20 nm und 100 nm
erreicht. Wie in Abbildung 4.5 a) dargestellt, werden durch den Kéfig die elektrischen

Verbindungen zur Probe und den Nanopositionierern hergestellt.

Uber der Verstellereinheit befindet sich das auf Abbildung 4.5 b) gezeigte
Objektivmodul mit der Asphire 83-632 des Lieferanten Edmund Optics. Das Licht
wird durch diese mit einer numerischen Apertur von 0,6 auf die Probe fokussiert. Die
Asphire hat eine Brennweite fop,; von 2,97 mm. Der Arbeitsabstand betrégt 1,56 mm.
Die Antireflexionsbeschichtung ist fiir den Wellenldngenbereich von 1050 nm bis
1600 nm optimiert. Wird eine Wellenldnge von 1,5 pm angenommen, so betrdgt die

minimale Ortsauflosung d ,;, ungefahr 1,5 pm.

Die elektrischen Signale werden vom Objektivmodul zu den Steckern im Vakuumtopf
durch Kabel in den diinnen Edelstahlrohren der 96 cm langen Fiihrungskonstruktion
iibertragen. Um eine moglichst rauscharme Ubertragung zu gewihrleisten, werden die
Signale der Nanopositionierer, des Heizers und der Probenkontakte durch
unterschiedliche Edelstahlrohre gefiihrt. Fiir die Signale der Photostrommessung
werden zusitzlich diinne Koaxialleitungen eingesetzt. Das Licht wird zwischen der
Asphdre und dem Fenster im Vakuumtopf freistrahl gefiihrt. Das 5 mm dicke
Quarzglasfenster ~ hat einen = Durchmesser von 25mm und eine

Antireflexionsbeschichtung fiir den Wellenldngenbereich von 1050 nm bis 1700 nm.
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(b)

Abbildung 4.5:  a) Verstellereinheit mit einer Probe. b) Unteres Ende der Fiihrungskonstruktion mit
angeschraubtem Objektivmodul. Um die Verstellereinheit zu befestigen, miissten an einem
der beiden Teile die Stecker entfernt werden.

Die Position der Probe und des Laserfokus wird mit einem Kamerabild bestimmt. Um
den Infrarotlaser im Kamerabild zu sehen, wird die InGaAs-USB-Kamera IK1112 der
Firma EHD imaging verwendet. Diese hat ihre hochste Empfindlichkeit im
Spektralbereich zwischen 950 nm und 1700 nm. Der Chip ist aus 320 mal 256
quadratischen Pixeln mit einer Kantenlinge dpiye von 30 um aufgebaut. Um das
Auflosungsvermogen der Asphire auszunutzen, sollte der Abstand der minimalen
Ortsauflosung — das Objekt O — nach dem Abtasttheorem auf mindestens 2 Pixel — das
Bild B — abgebildet werden. Uber die Gleichung fiir den AbbildungsmaBstab eines
Mikroskops mit Unendlich-Strahlengang

E — 2dPixel — @ (4 2)
0 dmin fObj .

wird die Brennweite der Tubuslinse fr,, zu 117 mm berechnet. Die Brennweite des
als Tubuslinse eingesetzten Archromaten AC254-150-C des Lieferanten Thorlabs ist
mit 150 mm etwas ldnger. Der Durchmesser des Objektfeldes wird durch das Fenster
im Vakuumtopf beschriankt. Mit Hilfe des Strahlensatzes lisst sich der Durchmesser
des Objektfeldes zu 60 um abschétzen. Dies entspricht einem Sehfelddurchmesser auf
dem Kamerachip von ungefédhr 3 mm, beziehungsweise es wird weniger als ein Viertel
der Pixel verwendet. Um gleichzeitig die Oberfldche der Probe und den Laserfokus
scharf abzubilden, wird zur Beleuchtung eine LED mit einer Zentralwellenldnge von
1550 nm und einer Leistung von 1 mW eingesetzt. Eine strikte Umsetzung der
kohlerschen Beleuchtung ist wegen des groen Abstandes zwischen der Aphére und
der Tubuslinse nicht moglich. Damit die Struktur der LED nicht das Kamerabild
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iberlagert, wird die LED mit einer Linse in die hintere Brennebene der Asphére

abgebildet. Die Anordnung der Komponenten auf der optischen Montageplatte wird

InGaAs-K.
©

Abbildung 4.6:  Probenstab mit verkiirzter Fiihrungskonstruktion A) Probe auf einem XYZ-Versteller
B) Asphdire C) Fiihrungskonstruktion D) optisches Fenster E) Klapp-Strahlteiler F)
dichroitischer Langpassfilter G) Langpassfilter H) Asphdre 1) Monomodefaser mit XYZ-
Feinverstellung J) Strahlteiler K) Tubuslinse L) InGaAs-USB-Kamera M) Linse N) 1550 nm-
LED O) Halbleiterleistungsmesskopf.

in Abbildung 4.6 gezeigt. Um die Messungen nicht zu beeinflussen, kann der
Strahlteiler, der das Kamerabild und den Laser iiberlagert, motorisiert aus dem

Strahlengang geklappt werden.

Bei den Photostrommessungen wird der resonante Laser durch den nicht
polarisierenden 50:50 Strahlteilerwiirfel 47-236 des Lieferanten Edmund Optics zur
Probe durch das optische Fenster und die Asphére reflektiert. Die Leistung des durch
den Strahlteiler transmittierten Anteils wird mit Hilfe des
Halbleiterleistungsmesskopfes LM-2 IR und des Leistungsmessgerites FieldMaster
GS der Firma Coherent vermessen. Die Leistungsregelung und die
Polarisationsteuerung, sowie die Messung der Wellenldnge finden auf dem optischen
Tisch statt. Der Laserfokus wird zundchst grob mit dem Kamerabild auf die
Markierungen des Quantenpunktes positioniert. AnschlieBend wird die Position mit

Hilfe des Photostromsignals optimiert.

Bei den Photolumineszenzmessungen sollte ein moglichst groBer Anteil des von dem

Quantenpunkt emittierten Lichtes auf den Chip der InGaAs-Detektoren fallen, um ein
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gutes Signal-Rausch-Verhdltnis zu erreichen. Dazu wird das Licht des
Anregungslasers und das emittierte Licht durch den dichroitischen Langpassfilter
87-043 des Lieferanten Edmund Optics mit der Grenzwellenldnge 1150 nm getrennt.
Der Anregungslaser wird vom dichroitischen Langpassfilter durch das optische
Fenster und die Asphére auf die Probe reflektiert, das emittierte Licht wird umgekehrt
von der Probe durch die Asphére, das optische Fenster und den dichroitischen
Langpassfilter mit einer weiteren Asphire in eine Glasfaser eingekoppelt. Um durch
die geringe numerische Apertur von 0,077 des Spektrografen wenig Licht zu verlieren,
wird die Monomodefaser P1-SMF28EAR-2 des Lieferanten Thorlabs verwendet.
Diese hat eine numerische Apertur von 0,14 und ist zur Verbesserung der
Einkoppeleffizienz mit einer Antireflexionsbeschichtung versehen. Die Asphére des
Objektivmoduls iiber der Probe hat eine freie Apertur von 3,6 mm. Die freie Apertur
der Asphidre vor der Monomodefaser sollte mindestens genauso grof3 sein. Die
Brennweite der Asphére sollte langer als 12,9 mm sein, um die numerische Apertur
der Monomodefaser nicht zu iiberschreiten. Zur Einkopplung wird die Aspdhre
C560TME-C des Lieferanten Thorlabs verwendet. Zeitweise wurde vor der Asphire
zur weiteren Unterdriickung des Anregungslasers der Langpassfilter FEL1200 des
Lieferanten Thorlabs mit einer Grenzwellenldinge von 1200 nm eingesetzt. Die
Leistung des Anregungslasers wird in Transmission hinter dem dichroitischen
Langpassfilter gemessen. Der ermittelte Wert wird mit dem Unterdriickungsverhéltnis
des dichroitischen Langpassfilters korrigiert. Da das Signal-Rausch-Verhiltnis der
InGaAs-Detektoren bei kurzen Integrationszeiten zu schlecht ist, um die Position der
Probe in situ auf einen Quantenpunkt zu optimieren, wird die Position zunidchst mit
einer Photostrommessung optimiert. Dazu wird der resonante Laser ,,riickwirts* in die
Monomodefaser eingekoppelt und mit dem Anregungslaser auf der Probenoberfliche
iiberlagert. Nach der Optimierung der Position mit Hilfe des Photostromsignals wird
die Monomodefaser mit dem Spektrografen verbunden und mit dem Anregungslaser

die Photolumineszenzmessung durchgefiihrt.

Zur Vermessung der InAs/GaAs-Quantenpunkte bei einer Ubergangsenergie um
hc/950 nm stehen in der Arbeitsgruppe Zrenner zwei dhnlich aufgebaute Probenstibe
zur Verfliigung, deren Optiken fiir diesen Wellenldngenbereich optimiert sind. Die

Probenstibe werden in diesen beiden Arbeiten [62, 225] genauer beschrieben.






5 Ergebnisse

Die Ergebnisse in diesem Kapitel wurden an InAs/InP- und InAs/GaAs-Proben
gemessen. Alle Messungen wurden bei einer Probentemperatur von ungefiahr 4 K
durchgefiihrt.

Die InAs/InP-Probe B0782 wurde in Kassel gewachsen. In Paderborn wurden mehrere
Probenstiicke prozessiert, das Probenstiick mit der Bezeichnung F1 wird hier
weiteruntersucht. Von den zwolf Dioden auf dem Probenstiick wurde die Diode 5 als
geeignetste ausgewdhlt. Die Diode hat 25 grofere Aperturen durch die eine Position
auf der Diode reproduzierbar angefahren werden kann. Unter jeder Apertur wurden
mehrere Quantenpunkte beobachtet. An den unterschiedlichen Quantenpunkten
konnten die verschieden Aspekte unterschiedlich gut gemessen werden. Daher werden
hier Ergebnisse der Quantenpunkte vorgestellt, die unter den Aperturen 1d, le, 3d und
4b liegen. Die Aperturen sind auf der Lichtmikroskopaufnahme, Abbildung 3.4 a),
beschriftet.

Die InAs/GaAs-Probe 13852 wurde in Bochum gewachsen. Dort wurden die
Probenstiicke auch prozessiert. Die optischen Messungen zur Bestimmung der
Quantenpunktdichte und die Suche eines geeigneten Quantenpunktes wurden in
Paderborn  durchgefiihrt. In diesem Kapitel werden die Ergebnisse der
spannungsabhéngigen = Photolumineszenzmessungen an  einem  einzelnen

Quantenpunkt vorgestellt.

Im Abschnitt 5.1 wird die Diode B0782 F1+5 durch elektrische Messungen
vorcharakterisiert. Im Abschnitt 5.2 werden die Quantenpunktzustinde mit
leistungsabhéngigen Photolumineszenzmessungen untersucht und neutrale und
geladene Mehrteilchenzustinde werden durch Variation der Diodenspannung
hergestellt. Zur Interpretation werden die Ergebnisse der InAs/GaAs-Probe 13852 mit
den Ergebnissen der InAs/InP-Probe B0782 verglichen. Im Abschnitt 5.3 werden die
Linienbreite und die Feinstrukturaufspaltung des neutralen Exzitons mit Hilfe der
resonanten Photostrommessungen bestimmt. Die Untersuchung der spektralen
Diffusion wird im Abschnitt 5.4 vorgestellt. Im Abschnitt 5.5 werden die Ergebnisse

1

der cw-Messungen zusammengefasst. Die Ergebnisse der kohidrenten

Photostrommessungen werden im Abschnitt 5.6 présentiert.

! Abkiirzung fiir englisch: ,,continuos wave®, im Deutschen: ,,dauerstrich*
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5.1 Vorcharakterisierung

Zur Charakterisierung der Quantenpunkdichte der Probe B0782 wurden nochmals
Quantenpunkte auf die oberste Probenschicht gewachsen. Diese konnen mit Hilfe
eines Atom-Kraft-Mikrokops vermessen werden. Entsprechende Abbildungen
befinden sich zum Beispiel in diesem Artikel [200]. Fiir die Probe B0782 wurde mit

dieser Methode eine Quantenpunktdichte von 10 cm™2 = 100 pm™~2 bestimmt.

Um Photostrommessungen durchfiihren zu koénnen, ist es wichtig, dass die Diode eine
gute Kennlinie aufweist. ,,Gut* bedeutet in diesem Zusammenhang, dass sie einen
moglichst geringen Dunkelstrom — unter 1 pA — in Riickwértsrichtung und eine
geringe Sperrspannung von weniger als —4,5 V aufweist. In Abbildung 5.1 a) ist die
gemessene Diodenkennlinie bei der Temperatur von fliissigem Helium dargestellt. In
Vorwirtsrichtung beginnt sie ab einer Schwellspannung von 1,2 V zu leiten. Fiir die
Photostrommessungen ist der Spannungsbereich von =5V bis =1V relevant. In
diesem Spannungsbereich betrigt der Sperrstrom 0 pA, wenn der Offset der
Strommessung und der Verschiebestrom beriicksichtigt werden, wobei sich eine

Standardabweichung zwischen 0,1 pA und 0,2 pA erreichen lésst.
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Abbildung 5.1:  a) IV-Kennlinie der Diode B0782 F1+5 bei 4 K. b) Bestimmung der Kapazitdt iiber
den Verschiebestrom, die Spannungsdnderung betrdgt 0,1 V/s.

Insbesondere wenn die Diode in einem Hochfrequenznetzwerk verwendet werden soll,
ist es wichtig, die Kapazitit der Diode zu kennen. Eine einfache Abschitzung der

Diodenkapazitit kann iiber die Formel fiir die Kapazitét C eines Plattenkondensators

A
C = greoFC (5.1)
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mit & der Dielektrizititskonstante des Vakuums, ¢, der relativen
Dielektrizitdtskonstante, A, der Plattenfliche und d dem Plattenabstand des
Kondensators erreicht werden. Die Geometrie der Diode wird im Abschnitt 3.1
genauer beschrieben. Fiir die relative Dielektrizitdtskonstante des InAlGaAs wurde ein
Wert von 13 verwendet, als Plattenfliche wurde die Grofle der Mesastruktur A, =
125 pm X 325 pum verwendet und als Plattenabstand wurde die Stirke der
intrinsischen Schicht d = 300 nm verwendet. Damit ergibt sich eine Kapazitit von
15 pF.

Zusétzlich wurde die Kapazitit der Diode experimentell iiber den Verschiebestrom /
bestimmt. Wie in Abbildung 5.1 b) gezeigt, fiihrt eine konstante Spannungsrate U =
0,1 V/s zu einem Verschiebestrom von 2,3 pA. Die Kapazitit der Diode einschliefSlich

der elektrischen Zuleitungen kann hieraus nach:

UC=Q=>(U'C)=Q=>CU=1:>C=LU (5.2)

zu 23 pF bestimmt werden.

5.2 Photolumineszenzmessungen

Bei der Photolumineszenzmessung werden mit Hilfe von Licht Elektronen-Lochpaare
im Material erzeugt und die bei der nachfolgenden strahlenden Rekombination
entstechenden Photonen werden detektiert. Details zur Messmethode werden im
Abschnitt 2.6 erldutert. Der Versuchsaufbau der Photolumineszenzmessung ist in

Kapitel 4 beschrieben.

Hier werden zunéchst die Messergebnisse an den InAs/InP-Proben vorgestellt. Die
Wellenlédnge des Anregungslasers hat einen Wert von 980 nm, bzw. eine Energie von
1,27 eV. Hierdurch kénnen Ladungstriger im InAlGaAs mit einer Bandliicke von
0,98 eV anregt werden. Nicht angeregt werden hingegen Ladungstriger im InP mit
einer Bandliicke von 1,42eV. Nominell wird erwartet, dass bei einer

Quantenpunktdichte von 100 pm™?2

und einer numerischen Apertur von 0,6 der
Objektivlinse mehr als 200 Quantenpunkte zum Photolumineszenzsignal beitragen.

Bei den folgenden Messungen blieb die p-i-n-Diode unkontaktiert.
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Abbildung 5.2:  Ubersichts-Photolumineszenzmessung an der offenen Diode unter der Apertur 4b bei
einer Anregungsenergie von 1270 meV bzw. einer Wellenldnge von 980 nm; das Spektrum
ist aus einzelnen Aufnahmen zusammengesetzt.

Aus Abbildung 5.2 kann entnommen werden, dass durch die Apertur 4b ein
Quantenpunktensemble vermessen wurde, bei dem einzelne Linien noch erkannt
werden konnen. Wird eine gauBBsche Verteilung angenommen, so liegt das Maximum
der Verteilung bei einer Wellenldnge von 1470 nm, bzw. 844 meV, und die Verteilung
hat eine Halbwertsbreite von 90 nm, bzw. 50 meV. Auffillig ist, dass im Gegensatz zu
InAs/GaAs-Quantenpunkten kein Photolumineszenzsignal der Benetzungsschicht
registriert wurde. Dies ist konsistent zu Beobachtungen in der Literatur [226], in der
die Benetzungsschicht bei 1300nm bzw. 953 meV optisch nur in
Photoreflexionsmessungen detektiert wurde, jedoch kein Photolumineszenzsignal
lieferte. Das fehlende Signal wird dort dadurch erklért, dass es nur einen gebundenen
Elektronenzustand in der Benetzungsschicht gibt, der auch noch nah an der Bandkante
liegt. Die Elektronen konnten somit die Benetzungsschicht verlassen bevor sie
strahlend rekombinieren. Sie gelangen aufgrund der schnellen Relaxationsprozesse der
Ladungstrager in die Quantenpunkte.

Leistungsabhangige Photolumineszenzmessungen

Um einen einzelnen Quantenpunkt gezielt vermessen zu konnen, ist die Dichte im
Zentrum der Verteilung zu grof3. Daher wird im Weiteren ein Quantenpunkt am Rand
der Verteilung genauer untersucht. Wird ein Quantenpunkt am niederenergetischen
Ende der Verteilung gewihlt, so hat dies den Vorteil, dass Tunnelprozesse in andere

Quantenpunkte recht unwahrscheinlich sind. Die Linie bei 1570 nm bzw. 789 meV
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weist auf einen aussichtsreichen Kandidaten fiir weitere Experimente hin. Im

Folgenden wird dieser Spektralbereich genauer untersucht.

Wellenlange in nm
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Abbildung 5.3:  Photolumineszenzspektrum an der offenen Diode unter der Apertur 4b bei
unterschiedlichen Anregungsleistungen; gemessen mit dem Detektor der Firma Andor bei
einer Integrationszeit von 21 min.

Abbildung 5.3 =zeigt ein hoher aufgeldstes Photolumineszenzspektrum des
interessanten Spektralbereichs bei einer Anregungsleistung von 10 uW und von
255 pW. Bei einer Anregungsleistung von 10 uW sind insgesamt vier Linien zu
erkennen, diese befinden sich bei 790,6 meV, 790,9 meV, 794,6 meV und 795,3 meV.
Es handelt sich um zwei Linienpaare, die 4 meV voneinander getrennt sind, dies l4sst
vermuten, dass die Linien zu zwei verschiedenen Quantenpunkten gehéren. Diese
Interpretation wird auflerdem dadurch gestiitzt, dass die relative Starke der Linien mit
der Position auf der Probe variiert. Eine Linie konnte dem neutralen und die zweite
einem geladenen Grundzustand zugeordnet werden. Bei einer Anregungsleistung von
255 uW ist die Situation erheblich komplexer. Neben den vier bereits erwdhnten
Linien treten viele weitere Linien auf, deren Zuordnung nicht trivial ist. Zur genaueren
Analyse wurden weitere Photolumineszenzspektren systematisch in Abhéngigkeit der

Leistung des Anregungslasers aufgenommen.
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Abbildung 5.4:  Leistungsabhdngige Photolumineszenzmesussung an der offenen Diode unter der
Apertur 4b; die Zahlen entsprechen dem Exponenten, der durch Fitten ermittelt wurde, vgl.
Abbildung 5.5; gemessen mit dem Detektor der Firma Andor bei einer Integrationszeit von
21 min pro Spektrum.

Abbildung 5.4 zeigt ein entsprechendes Falschfarbendiagramm. Auf der Abszisse ist
die Leistung des Anregungslasers aufgetragen. Auf der Ordinate ist die Wellenlédnge
aufgetragen, bei der die Zadhlrate aufgenommen wurden, welche farblich kodiert im
Diagramm dargestellt sind. Die Positionen der beiden Spektren aus Abbildung 5.3 sind
in diesem Diagramm durch eine schwarze bzw. rote gestrichelte Linie angedeutet. Die
vier bereits erwéhnten Linien der zwei Quantenpunkte sind auch in dieser Darstellung
klar zu erkennen. Weitere Linien lassen sich erst bei einer hoheren Anregungsleistung
deutlich vom Untergrund unterscheiden, ihre Intensitdt nimmt dann jedoch stirker zu.
Wie in den Grundlagen in Abschnitt 2.2 beschrieben, kann anhand des
Leistungsverhaltens der Linien bestimmt werden, ob es sich um Zustinde mit einem
oder zwei Exzitonen handelt. Daher wurde an die Intensititsverteilung Ip; der

stiarksten Linien eine Gaul3-Verteilung

_ Ay 53
IPL(/D_U\/EE’Z ()

gegen die Wellenldnge A angefittet. Der Fit erfolgte in einem Bereich um die zentrale
Wellenldnge A, und wurde fiir jede gemessene Leistung wiederholt. Die Linienbreite

wird durch den Parameter o beschrieben. Die ermittelten Amplituden A, wurden
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gegen die Anregungsleistung aufgetragen. Die Resultate werden in der Abbildung 5.5
in einer doppellogarithmischen Auftragung gezeigt. In dieser Auftragung entspricht
die Steigung dem Exponenten und somit der Anzahl der Exzitonen im Quantenpunkt.
Die beiden stérksten Linien bei einer Energie von 790,9 meV und 790,6 meV deuten
mit einer Steigung von 0,9 und 0,8 klar auf ein einzelnes Exziton hin. Es konnte sich
hierbei zum Beispiel um einen X°- und X*-Zustand handeln. Von den drei Linien bei
789,0 meV, 788.8 meV und 788,1 meV weisen die beiden bei 789,0 meV und
788,8 meV mit einer Steigung von 1,9 und 2,0 auf einen Zustand mit zwei Exzitonen
hin, es kénnte sich hierbei zum Beispiel um die Biexzitonen 2X° und 2X* der beiden
Linien bei 790,9 meV und 790,6 meV handeln. Die dritte Linie bei 788,1 meV hat eine
Steigung von 1,0 und sollte somit einem einzelnen Exziton zugeordnet werden,

wahrscheinlich ist die Linie auf den X ~-Zustand zurickzufiihren.
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Abbildung 5.5: Doppellogarithmische Auftragung der Amplituden der Gauf3-Verteilungen, die an die
stirksten Linien in Abbildung 5.4 angefittet wurden; gewdihite Zuordnung: 790,9 meV: X°;
790,6 meV: X*: 789,0 meV: 2X°: 788,8 meV: 2X* und 788,1 meV: X~.

Wie zu erwarten, nimmt die Amplitude der Linien ab einer gewissen Leistung wieder
ab. Dies ist beim Fit etwas problematisch, da héndisch entschieden werden muss, ab
wann dies der Fall ist. Wird die Anregungsleistung weiter erhoht, so wie in Abbildung
5.6 fir einen Quantenpunk unter der Apertur 3d dargestellt, so kann das
Leistungsverhalten mit einer Poisson-Funktion beschrieben werden. Abbildung 5.4
und Abbildung 5.6 unterscheiden sich durch den verwendeten InGaAs-Detektor. Wie
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in dem Abschnitt 4.3 beschrieben, standen zwei verschieden Detektoren zur
Verfiigung. Fiir die Abbildung 5.4 wurde der Detektor der Firma Andor bei einer
Temperatur von —80 °C verwendet. Pro Spektrum wurde insgesamt 21 min integriert,
dabei wurde in dieser Reihenfolge gearbeitet: Aufnhahme eines Dunkelspektrums iiber
25 s, dann 51-mal die Aufnahme eines Spektrum fiir jeweils 25 s. Die Daten weisen
ein deutlich besseres Signal-zu-Rausch-Verhéltnis auf als die Daten in der Abbildung
5.6. Diese wurden mit dem Detektor der Firma Hamamatsu bei einer Chiptemperatur
von —10 °C aufgenommen. Bei dieser Aufnahme wurde insgesamt iiber 17 min
integriert. 10 s lang wurde ein Dunkelspektrum aufgenommen und anschlieend fiir
10 s das Photolumineszenzsignal aufintegriert, dieser Vorgang wurde insgesamt 101-
mal wiederholt.
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Abbildung 5.6:  Leistungsabhdngige Photolumineszenzmessung an der offenen Diode unter der
Apertur 3d; gemessen mit dem Detektor der Firma Hamamatsu bei einer Integrationszeit von
17 min pro Spektrum.

Die Anordnung der Linien des Quantenpunktes in Abbildung 5.6 weicht von der
Anordnung der Linien des Quantenpunktes in Abbildung 5.4 ab. Zur detaillierten
Analyse werden auch in diesem Fall GauB3-Verteilungen nach Gleichung (5.3) an die
einzelnen Linien angefittet und anschlieBend wird das Verhalten der Amplitude in
Abhingigkeit der Anregungsleistung untersucht. Die entsprechenden Ergebnisse sind
in Abbildung 5.7 dargestellt. Um das erwartete Poisson-Verhalten, wie in den

Grundlagen erldutert, zu bestitigen, wird die angepasste Poisson-Funktion
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Ao(P,n) = Ap

(P/ I?)n eP/Ps (5.4)

n

angefittet, die die beiden Skalierungsparameter Ap und P; enthdlt. Fiir den

Ordnungsparameter n wird der Wert 1 oder 2 gewihlt.

Das Verhalten der drei Linien bei 780,7 meV, 781,0 meV und 781,3 meV wird bei
unterschiedlicher Anregungsleistung in Abbildung 5.7 a) gezeigt. Die drei Kurven
lassen sich gut durch eine Poisson-Funktion erster Ordnung beschreiben. Demnach
handelt es sich bei der stirksten Linie bei 781,3 meV um das Exziton X°, wihrend die
beiden anderen Linien den geladenen Exzitonen zuzuordnen sind. Wahrscheinlicher
ist, dass die Linie bei 781,0 meV zum X~ gehort, wihrend die stirkere Linie bei
780,7 meV dem X* zuzuordnen ist. In Teil b) der Abbildung 5.7 wird neben der Exzi-

Leistung in pW Leistung in yW
0 100 200 300 400 0 100 200 300 400 500
40 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 40
_ 35
L >
-30 o
- ©
-2 ¢
- 20 ©
L 2
- 15 5
L S
L 10 <
-5
-0
i C -
35 _( ) < 783,0meV 780,7 meV - 35
S 1 m 781,3meV v 779,3meV - 3
g 30 - o 781,0meV 779,1 meV - 30 g
£ 257 (d) - 25 ¢
S 20 [ 20 8
© 20 - - g
£ 45 i - 15 &
L S
< 10 - - 10 <
5 - - -5
0 : -0
L DL L L L B L L L ALY LA LI B
0 100 200 300 400 0 100 200 300 400 500
Leistung in pyW Leistung in pW

Abbildung 5.7:  Auftragung der Amplituden der Gauf3-Verteilungen gegen die Anregungsleistung; die
Gaufs-Verteilungen wurden an die stirksten Linien in Abbildung 5.6 angefittet; gewdhlite
Zuordnung: 781,3 meV: X0 780,7 meV: X*: 781,0 meV: X~; 779,3 meV: 2X°; 783,0 meV:
X%t und 779,1 meV: 2X*.
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tonlinie die stirkste Linie mit einem Verhalten, das gut durch eine Poisson-Funktion
zweiter Ordnung beschrieben werden kann, dargestellt. Diese Linie bei 779,3 meV ist
dem Verlauf der beiden Grafen nach dem ungeladenen Biexziton 2X° zuzuordnen. In
Teil c) der Abbildung 5.7 wird das Verhalten der Linie bei 783,0 meV genauer
untersucht. Es wurde ein Poisson-Verhalten erster Ordnung angefittet, da hierdurch
der Verlauf etwas besser beschrieben werden kann, aber auch eine Beschreibung durch
ein Poisson-Verhalten zweiter Art ist nicht vollig auszuschlieBen. Die Linie kdnnte zu
dem doppelt positiv geladenen Exziton X2* gehoren. In Teil d) wird das Verhalten der
Linien bei 780,7 meV zusammen mit der Linie bei 779,1 meV dargestellt, die dem

Verlauf nach einem geladenen Biexziton 2X™ entspricht.

Spannungsabhangige Photolumineszenzmessungen

Im Folgenden werden neutrale und geladene Mehrteilchenzustinde durch die
Variation der Diodenspannung hergestellt. Diese Messungen wurden sowohl an der
InAs/InP-Probe, als auch an der InAs/GaAs-Probe durchgefiihrt. Dies hat den Vorteil,
dass die Ergebnisse [227] der spannungsabhingigen Photolumineszenzmessung an
den etablierten InAs/GaAs-Quantenpunkten mit den Ergebnissen an den

InAs/InAlGaAs/InP-Quantenpunkten verglichen werden kdnnen.

Die Ergebnisse der InAs/GaAs-Quantenpunkte lassen sich einfacher interpretieren, da
die Si-CCD-Kamera ein besseres Signal-Rausch-Verhéltnis hat und die Struktur der
InAs/GaAs-Probe fiir diese Messung optimiert wurde, indem eine diinne GaAs-
Tunnelbarriere zur n-Schicht fiir die Elektronen und eine hohe Barriere fiir die Locher
gewidhlt wurde. Aulerdem wurden die Diodenfliche und die Quantenpunktdichte

verringert, so dass sich nur ein einzelner Quantenpunkt im aktiven Bereich befindet.

Die folgenden Photolumineszenzmessungen an der InAs/GaAs-Probe erfolgen mit
Hilfe des Aufbaus, der im Kapitel 4 genauer beschrieben ist. Die Probe wird mit dem
Vertical-Cavity-Surface-Emitting-Laser mit einer Wellenldnge von 670 nm angeregt.
Das emittierte Licht wird mit der Si-CCD-Kamera detektiert. Es wurde der fiir eine

Wellenldnge von 950 nm optimierte Probenstab verwendet.

In Abbildung 5.8 sind die Ergebnisse der spannungsabhingigen
Photolumineszenzmessung dargestellt. Das Photolumineszenzsignal wurde zwischen
835nm bzw. 1,49 eV und 1006 nm bzw. 1,23 eV aufgenommen. Die angelegte
Spannung wurde in 3,3 mV Schritten von —0,5 V bis 0,866 V veridndert. Bei der
Energie von 1,485 eV konnen die Ausliufer des Signals des direkten Ubergangs im
GaAs erahnt werden. Das Photolumineszenzsignal der Benetzungsschicht ist zwischen
1,45eV und 1,3eV sichtbar. Die verschiedenen Linien eines einzelnen

Quantenpunktes werden um 1,3 eV detektiert.
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Bei der Spannung von 0,8 V kann ein Ubergang der Benetzungsschicht bei einer
Energie von 1,445 eV beobachtet werden. Wegen der geringen Energieverschiebung
durch den Quantum-Confined-Stark-Effekt und wegen der hohen Intensitdt handelt es
hierbei um einen 6rtlich direkten Ubergang. Wird die Spannung kleiner als 0,65 V, so
verschwindet dieser Ubergang und ein breiterer und schwiicherer Ubergang kann
beobachtet werden. Dieser wird stirker durch den Quanten-Confined-Stark-Effekt
beeinflusst. Wird die Spannung von 0,6 V auf —0,2 V veridndert, so resultiert hieraus
eine Energieverschiebung des Ubergangs um —0,1eV. Der Wert der
Energieverschiebung entspricht mit 0,125 eVV~! dem erwarteten Wert, wenn der
durch die Struktur vorgegebene Hebelarm und der Ubergang zwischen einem Loch in
der Besetzungsschicht und einem Elektron in der n-Schicht angenommen werden, wie
es in Abbildung 3.5 c) angedeutet ist. Ein &rtlich direkter Ubergang zwischen einem
Loch und einem Elektron in der Besetzungssicht ist bei Spannungen kleiner als 0,6 V
unwahrscheinlich, da ab dieser Spannung die Elektronenzustinde in der
Besetzungsschicht iiber dem Fermi-Level liegen. Optisch generierte Elektronen driften
direkt zur n-Schicht oder konnen durch die diinne Barriere aus der Besetzungsschicht
in die n-Schicht tunneln. Die optisch generierten Locher sammeln sich dagegen in der
Benetzungsschicht, da das Tunneln der Locher durch die hohe Barriere des Ubergitters

effektiv unterdrickt wird.
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Abbildung 5.8: Spannungsabhdingige Photolumineszenzmessung an einer Schottky-Diode mit einem
einzelnen InAs/GaAs-Quantenpunkt; Beobachtung ortlich direkter wie ortlich indirekter
Ubergiinge sowohl fiir den Quantenpunkt als auch fiir die Benetzungsschicht.
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Das Signal des einzelnen Quantenpunktes bei einer Energie um 1,3 eV kann zwischen
0,6 V und —0,2 V beobachtet werden, wenn die Probe passend im Fokus positioniert
ist. Bei hoheren Spannungen verschwindet das Signal des Quantenpunktes, da die
ortlich direkte Rekombination der Besetzungsschicht iiberwiegt. Bei negativeren
Spannungen dominiert der Tunnelprozess liber den optischen Rekombinationsprozess.
Die unterschiedlichen Linien konnen den in den Grundlagen beschriebenen
Ladezustinden vom doppelt negativ geladenen Exziton bis zum doppelt positiv
geladenen Exziton des Quantenpunktes zugeordnet werden. Die zwei Zustinde des
doppelt negativ geladenen Exzitons werden bei einer Spannung um 0,5 V beobachtet,

der Zustand des doppelt positiv geladenen Exzitons bei einer Spannung um —0,15 V.

Fir Abbildung 5.9 wurde das Photolumineszenzsignal des Quantenpunktes im
Spannungsbereich von 0,3 V bis —0,3 V mit einer hoheren Auflosung aufgenommen.
Es kann ein abrupter Wechsel von einem Ladezustand zum néchsten Ladezustand
beobachtet werden, wenn die Spannung veridndert wird. Die abrupten Wechsel konnen
mit der diinnen Tunnelbarriere erklirt werden. Ein Ladezustand der nicht dem
Gleichgewicht entspricht, kann durch das Hinein- oder Heraustunneln eines Elektrons
ausgeglichen werden, bevor eine optische Rekombination stattfindet. Zu negativeren
Spannungen miissen sich immer mehr Locher im Quantenpunkt angesammelt haben,
bis der unterste Elektronenzustand im Quantenpunkt unter dem Fermi-Level liegt, so
dass ein Elektron hineintunneln kann.

Der Zustand des einfach negativ geladenen Exzitons dominiert im Spannungsbereich
zwischen 0,45 V und 0,2 V. Das neutrale Exziton liegt im Spannungsbereich zwischen
0,2 Vund 0,5 V vor. Die Linie bei einer 3,5 meV geringeren Ubergangsenergie kann
dem neutralen Biexziton zugeordnet werden. Im Spannungsbereich von 0,05 V bis
—0,1 V wird das einfach positiv geladene Exziton erzeugt. Bei einer 4 meV geringeren
Ubergangsenergie tritt eine Linie auf, die vom einfach positiv geladenen Biexziton
verursacht wird. Das doppelt positiv geladene Exziton dominiert im Spannungsbereich
von —0,1 V bis —0,2 V. In den Grundlagen sind dem doppelt positiv geladenen Exziton
drei Uberginge zugeordnet. Ob die beiden schwiicheren Linien bei einer 3,8 meV
geringeren und 6,5 meV geringeren Energie auch dem doppelt negativ geladenen
Exziton zuzuordnen sind, kann auf Grund dieser Daten nicht eindeutig entschieden

werden. Hoher geladene Exzitonen treten bei Spannungen unter —0,2 V auf.

Auf Grund der 17 nm diinnen Tunnelbarriere treten auch 6rtlich indirekte Uberginge
zwischen einem Loch im Quantenpunkt und einem Elektron in der n-Schicht auf. Die
zugehdrigen Linien konnen in Abbildung 5.9 an der groBeren Energieverschiebung
erkannt werden. Sie beginnen am niederenergetischen Ende der direkten Linien des

neutralen Exzitons und der positiv geladenen Exzitonen. Vom negativ geladenen Exzi-
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Abbildung 5.9: Spannungsabhdingige Photolumineszenzmessung an einem einzelnen InAs/GaAs-
Quantenpunkt; die ortlich direkten Uberginge vom X'~ bis zum X3% kénnen iiber die
Spannung gezielt hergestellt werden; die ortlich indirekten Uberginge X'y, XiF und
XP zwischen einem Loch im Quantenpunkt und einem Elektron in der n-Schicht kénnen
anhand der grofieren Energieverschiebung durch den Quantum-Confined-Stark-Effekt
identifiziert werden.

ton geht keine Ortlich indirekte Linie aus, da bei diesem ein Loch im Quantenpunkt
sofort mit dem vorhandenen Elektron rekombiniert. Der Quantum-Confined-Stark-
Effekt hat bei den indirekten Linien eine Energieverschiebung zwischen 0,138 eVV ™!
und 0,147 eVV~! zur Folge. Diese Werte weichen leicht von der erwarteten
Energieverschiebung von 0,125 eVV ™! ab. Die Abweichung resultiert wahrscheinlich
aus der spannungsabhingigen Breite der Raumladungszone der n-Schicht. Hierdurch
kann auch die VergroBerung der Abweichung zu negativeren Spannungen erklért

werden.

Die spannungsabhidngige Photolumineszenzmessung der InAs/InAlGaAs/InP-
Quantenpunkte muss wieder mit dem InGaAs-Detektor anstatt der Si-CCD-Kamera
erfolgen. Zur Anregung wird der Laser mit einer Wellenldnge von 980 nm benutzt.
Gegeniiber den Photolumineszenzmessungen an der offenen Diode ist das Signal der
spannungsabhéngigen Photolumineszenzmessung erheblich schwicher, deshalb
musste filir jedes einzelne Spektrum {iber eine Zeitspanne von 60 min integriert
werden. Im Detail wurde mit dem Detektor der Firma Andor bei einer Temperatur von

—80 °C fiir 25 s ein Dunkelspektrum aufgenommen, danach folgten 5 Spektren mit
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einer Integrationszeit von 25s und dieser Vorgang wurde insgesamt 29-mal
wiederholt. In Abbildung 5.10 sind fiir die Apertur 4b die ermittelten Spektren von
1553 nm bis 1587 nm gegen den Spannungsbereich von —2,0 V bis 0,6 V aufgetragen.
Der Spannungsbereich kann in drei Teile unterteilt werden: Ist die Spannung kleiner
als —1,9V, so befindet man sich im Photostromregime, es ist kein
Photolumineszenzsignal zu beobachten. Im Spannungsbereich zwischen —1,9 V und
0,6 V liegt das Photolumineszenzregime vor, ab einer Spannung von 0,6 V beginnt das
Regime  der  elektrisch  generierten = Ladungstrdger, das  detektierte

Photolumineszenzsignal nimmt zu.
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Abbildung 5.10: Spannungsabhdngige Photolumineszenzmessung an einem einzelnen

InAs/InAlGaAs/InP-Quantenpunkt unter der Apertur 4b; gemessen mit dem InGaAs-Detektor
der Firma Andor bei einer Integrationszeit von 60 min pro Spektrum und einer
Detektortemperatur von —80 °C; die stirkste Linie wird dem neutralen Exziton X,
zugeordnet.

Die stirkste Linie im Photolumineszenzregime zwischen —1,9 V und —0,9 V wird dem
neutralen Exziton X° zugeordnet. Aufgrund des Quantum-Confined-Stark-Effekts
findet eine Rotverschiebung von 1,5 meV statt, wenn die Spannung von —0,9 V auf
—1,9 V variiert wird. Die Energie verschiebt sich von 790,5 meV auf 789,0 meV. Die
Zuordnung der weiteren Linien ist nicht so eindeutig. Daher wird das Ergebnis dieser
Messung mit den Ergebnissen der InAs/GaAs-Quantenpunkte verglichen. Dort treten
die positiv geladenen Exzitonen bei negativeren Spannungen auf und die negativ

geladenen Exzitonen bei positiveren Spannungen. Die schwache Linie im
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Spannungsbereich von —1,9 V bis —1,5 V liegt bei etwas geringerer Energie. Sie weist
die gleiche Quantum-Confined-Stark-Verschiebung auf und verschiebt von
789,1 meV zu 788,6 meV, wenn die Spannung verringert wird. Es kdnnte sich hierbei
also um das einfach positiv geladene Exziton handeln. Bei der Spannung von —0,9 V
ist der Wechsel zu einem anderen Ladeszenario zu erkennen. Es findet eine
Rotverschiebung der Linie um 1,4 meV von 790,5 meV zu 789,1 meV statt. Diese
Linie zeigt einen etwas schwécheren Quantum-Confined-Stark-Effekt und schiebt von
789,1 meV bei —0,9 V zu 789,5 meV bei —0,2 V. Es konnte sich hierbei um das negativ
geladene Exziton handeln. Bei der Spannung von —0,2 V findet eine weitere
Umladung des Quantenpunktes statt. Im Spannungsbereich von —0,2 V bis 0,4 V treten
zwei ungefihr gleich starke Linien auf, die sich jedoch nur leicht vom Untergrund
abheben. Hierbei konnte es sich um das zweifach negativ geladene Exziton X2~
handeln. Ab einer Spannung von 0,4 V werden die Linien so breit, dass weitere

Zuordnungen reine Spekulation wiren.

5.3 Photostromspektroskopie

Aufgrund der langen Integrationszeiten die bei der Photolumineszenzspektroskopie
der InAs/InP-Proben notwendig sind, wurde in dieser Arbeit bevorzugt die Methode
der cw-Photostromspektroskopie zur Untersuchung und Charakterisierung der Proben
eingesetzt. Wie in den Grundlagen in Abschnitt 2.6 genauer erklért, wird dazu die
Probe dazu mit einem cw-Laser mit einer geringen Halbwertsbreite angeregt. Die
Energie des Quantenpunktes wird iiber den Quantum-Confined-Stark-Effekt mit Hilfe
der Spannung abgestimmt und hierdurch in Resonanz mit dem Laser gebracht. Diese
kann anschlieBend im Photostrom nachgewiesen werden. Zur Charakterisierung und
zum Finden passender Quantenpunkte wurde von jeder Apertur ein
Photostromspektrum aufgenommen, wie es beispielhaft fiir die Apertur 1d in
Abbildung 5.11 gezeigt ist. Bei der Messung wurde die Wellenldnge des Lasers
schrittweise von 1620 nm bis 1505 nm veréndert. Die durchschnittliche Schrittweite
betrug 0,3 nm. Um sicherzustellen, dass der Laser monomodig ist, und zur
Leistungsstabilisierung wurden beim automatischen Durchfahren der Wellenlénge die

Methoden aus dem Abschnitt 4.2 angewendet.

In Ubereinstimmung mit den spannungsabhingigen Photolumineszenzspektren zeigt
sich, dass ein signifikanter Photostrom nur bei einer Spannung, die kleiner als —1,9 V
ist, zu beobachten ist. Die Liniendichte nimmt von 765 meV nach 825 meV zu. Fiir
die Dichte der Quantenpunkte ergibt sich ein vergleichbares Bild wie in Abbildung
5.2, wobei jedoch beachtet werden muss, dass es sich nicht um dieselbe Apertur

handelt. Alle Linien weisen eine deutliche Rotverschiebung auf, wenn die Spannung
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Abbildung 5.11: Photostromspektrum an der Apertur 1d gemessen, die Wellenlinge des Lasers wurde
schrittweise verstellt und es wurde jeweils die Spannung durchgefahren; Aussetzer iiber den
gesamten Spannungsbereich werden durch Probleme mit der Lasersteuerung verursacht.

verringert wird. Fiir das Rauschen und die Aussetzer gibt es zwei Erklarungsansitze:
Zum einem treten Probleme bei der Lasersteuerung auf, zum anderem gibt es den
Effekt der spektralen Diffusion, wie er im Abschnitt 5.4 genauer erklart wird.
Aussetzer, die iiber den gesamten Spannungsbereich bei einer Energie auftreten, sind

eindeutig auf ein Problem der Lasersteuerung zuriickzufiihren.

In den folgenden Untersuchungen wird der Quantenpunkt mit einer Energie von
775 meV nidher untersucht. Das Photostromsignal ist hier im Vergleich zu den anderen
Quantenpunkten kleiner. Dafiir ist der Quantenpunkt spektral aber {iber 10 meV weit
von den anderen Quantenpunkten getrennt. In Abbildung 5.12 werden die
entsprechenden Photostromspektren fiir Wellenldngen zwischen 1592,8 nm und

1604,0 nm gezeigt.

Eine Doppellinie ist eindeutig erkennbar. Bei hohen Spannungen zwischen —1,7 V und
—2,3 V ist die Amplitude geringer, da der Tunnelprozess, der zum Photostrom fiihrt,
noch stark mit dem Photolumineszenzprozess konkurriert. Mit abnehmender
Spannung werden die Linien aufgrund kiirzerer Tunnelzeiten breiter, so dass die
beiden Linien bei Spannungen, die kleiner als —3,7 V sind, nur noch schwierig getrennt

werden konnen.



5.3 Photostromspektroskopie 89

AV N O XA OO

0 ] L v

<
s A0 A
£
£ -5 i
o
4@ ]
g -10- _
e
o i

-15 - |

-20 .

r——7Trrr—rrr T T
_415 _450 '3,5 '3,0 '2,5 '2,0

Spannung in V

Abbildung 5.12: Hochaufgeloste Photostromspektren bei verschiedenen Anregungslaserwellenlingen
des Quantenpunktes unter der Apertur 1d; vollstindig aufgeldste Feinstrukturaufspaltung;
Linienverbreiterung zu negativeren Spannungen aufgrund der héheren Tunnelrate.

Um die hohe Auflosung der Photostromspektroskopie zu nutzen, wird die
Energieskala mit Hilfe des Quantum-Confined-Stark-Effekts kalibriert. Mit der
kalibrierten Skala konnen quantitative Aussagen iiber die Linienbreite und die
Feinstruktursaufspaltung getroffen werden. Dazu wurden an die aufgenommenen

Spektren in Abbildung 5.12 jeweils Doppel-Lorentz-Verteilungen der Form

Y1 Y2
IU) =Ap, 2 ” + AL, 21 » + Iy (5.5)
(U - Ucl)2 + Tl (U - UCZ)Z + Tz

angefittet, um die Spannungen U, der Peaks zu ermitteln.

In Abbildung 5.13 ist die Wellenlidnge des Anregungslasers gegen die Spannung U.q
des linken Peaks aufgetragen. Wie aus den Grundlagen hervorgeht, ldsst sich der

Verlauf gut durch eine quadratische Funktion beschreiben.
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Abbildung 5.13: Kalibrierung der Energieskala fiir den Quantenpunkt bei 1600 nm unter der Apertur
1d, aus den Daten, die in Abbildung 5.12 gezeigt werden.

Die empirisch ermittelte Funktion zur Bestimmung der Energie in Abhingigkeit der

Spannung fiir den Quantenpunkt unter der Apertur 1d lautet:

meV meV
E(U) = 780,7meV + 0’74TU - O,ZBWUZ. (5.6)
Hieraus wird das statische Dipolmoment und die Polarisierbarkeit des Exzitons
berechnet, indem zum Vergleich mit der Gleichung (2.28) die angelegte Spannung U

in das elektrische Feld

—U + Ug

y (5.7)

F(U) =
umgerechnet wird, wobei die durch die Dotierung eingebaute Spannung? Ug; zu
berticksichtigen ist. Fiir diesen Quantenpunkt ergibt sich das statische Dipolmoment
px = 0,9 -1072% Cm und die Polarisierbarkeit ay = 3,3 - 1073 Cm?V~1. Aus dem
statischen Dipolmoment folgt, dass sich der Ladungsschwerpunkt des Lochs des
Exzitons 0,06 nm ndher an der Spitze des Quantenpunktes befindet als der

Ladungsschwerpunkt des Elektrons.

2 im Englischen: ,,build-in voltage*
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Mit Hilfe der Beziehung (5.6) wird die Energieskala kalibriert und die Linienbreite
und die Feinstrukturaufspaltung konnen ermittelt werden. In Abbildung 5.14 ist das
Photostromsignal fiir unterschiedliche Polarisationen des Anregungslasers gegen die
Energieskala dargestellt. Der Anregungslaser hat bei der Messung dieser Daten eine
feste Wellenldnge von 1595,0 nm. Man erkennt, wie in den Grundlagen beschrieben,
die beiden Zustinde eines neutralen Exzitons, die an das horizontal und vertikal
polarisierte Lichtfeld koppeln. Die Linienform kann durch eine Lorentz-Verteilung
beschrieben werden. Uber die Polarisation des Lasers kann ausgewihlt werden,
welches Niveau angeregt werden soll. Die Polarisationen sind parallel zur [110]-
Richtung bzw. zur [110]-Richtung. Mit einer linearen 45°-Polarisation kann eine

Uberlagerung beider Zustinde angeregt werden.

Spannung in V
-2,55 -2,50 -2,45 -2,40

Photostrom in pA

777,2 7773 7774 777,5
Energie in meV

Abbildung 5.14: Polarisationsabhdingige  Untersuchung  der  Feinstrukturaufspaltung  des
Quantenpunktes unter der Apertur 1d bei einer Laserwellenlinge von 1595,0 nm; an die
Messdaten wurden Lorentz-Verteilungen angefittet.

Der Quantenpunkt hat eine Feinstrukturaufspaltung von 85 peV. In der Abbildung
5.14 wurde die Spannung im Bereich von —2,35V bis —2,55V variiert. Die
Linienbreite betrdgt bei diesen Spannungen ungefédhr 20 peV. Wie aus Abschnitt 2.4
der Grundlagen hervorgeht, wird die Linienbreite unter anderem von der Tunnelzeit
der Ladungstriager beeinflusst. Diese ist wiederum spannungsabhéngig. In Abbildung
5.15 a) wird die Linienbreite im Bereich von —4,5 V bis —2,0 V dargestellt. Bei

negativen Spannungen ist der Bandverlauf stark verkippt. Hieraus resultieren eine



92 5 Ergebnisse

schmale Tunnelbarriere und eine kurze Tunnelzeit. Es wurde eine Linienbreite von
250 peV ermittelt. Bei hohen Spannungen ist die Tunnelzeit erheblich langer, und die
Linienbreite nimmt bis auf 10 ueV ab. Die entsprechenden Dephasierungszeiten
lassen sich hieraus nach den Gleichungen (2.18) und (2.25) zu Werten zwischen 5 ps

und 120 ps berechnen.
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Abbildung 5.15: a) Spannungsabhdiingige Linienbreiten der Lorentz-Linien, die in Abbildung 5.12
gezeigt werden; b) entsprechende Dephasierungszeiten.

Fiir die Abbildung 5.16 wurde die angelegte Spannung {iber die Probengeometrie in
das elektrische Feld umgerechnet. Wird Gleichung (2.25) mit der Fowler-Nordheim-
Gleichung (2.30) kombiniert, so ergibt sich ein Ausdruck fiir die homogene
Linienbreite in Abhédngigkeit des elektrischen Feldes F:

1
Yhom = Vnat T @ e™" F, (5-8)
mit den beiden Fitkonstanten a und b. Aus dem Fit der exponentiellen Abnahme in
Abbildung 5.16 ergibt sich eine natiirliche Linienbreite von 8 ueV, die einer

Dephasierungszeit von 164 ps entspricht.
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Abbildung 5.16: Verdnderung der Linienbreite der Lorentz-Linien, die in Abbildung 5.12 gezeigt
werden, aufgrund der unterschiedlichen Tunnelzeiten durch die Dreiecksbarriere; nach der
Fowler-Nordheim-Gleichung Beschreibung der Linienbreiten durch eine exponentielle
Abnahme in Abhdngigkeit des reziproken elektrischen Feldes.

5.4 Spektrale Diffusion

Die hochaufgeldsten Photostromspektren der Abbildung 5.12 zeigen neben den beiden
Hauptpeaks teilweise einen Nebenpeak, der vermutlich durch spektrale Diffusion
verursacht wird. Der Effekt der spektralen Diffusion wird in Abbildung 5.17 genauer
untersucht. Diese Messung ist die kontinuierliche Fortsetzung der Untersuchung der
Polarisationsabhéingigkeit der Feinstrukturaufspaltung, wie sie in Abbildung 5.14

dargestellt ist.

In Teil a) der Abbildung 5.17 sind die Photostromspektren im Bereich von —4,5 V bis
—2,0 V in Abhingigkeit der Polarisation des Anregungslasers mit einer Wellenldnge
von 1595nm an der Apertur 1d dargestellt. Die lineare Polarisation des
Anregungslasers wurde von —45° bis 1125° variiert. Dabei wurde Photostrom im
Bereich von —23 pA bis —1,5pA gemessen. Dieser ist in der Abbildung
falschfarbencodiert, wobei auf die logarithmische Skalierung zu achten ist. Das Signal
des Quantenpunktes bei einer Energie von 780 meV und dessen
Feinstrukturaufspaltung sind gut zu erkennen, daneben ist noch ein schwécheres

Signal eines Quantenpunktes bei 782,5meV zu beobachten. Die
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Feinstrukturaufspaltung beider Signale zeigt eine Periode von 180°. Bei einer linearen
Polarisation von 0° wird nur der Ubergang bei der negativeren Spannung — in
Abbildung 5.14 mit m, bezeichnet — angeregt. Bei einer linearen Polarisation, die 90°
dazu verdreht ist, wird der Ubergang bei der positiveren Spannung — mit Ty, bezeichnet

— angeregt.

Mit der Messung soll hier die spektrale Diffusion untersucht werden. Das Signal bei
—3,6 V zeigt eine ausgeprigte spektrale Diffusion, es springt um bis zu 200 mV bzw.
485 peV. Das Signal bei —2,5 V zeigt eine schwichere spektrale Diffusion von 50 mV
bzw. 95 peV. Zwischen den Spriingen der beiden Signale kann keine Korrelation
festgestellt werden. Hieraus folgt, dass die beiden Linienpaare zu unterschiedlichen
Quantenpunkten gehoren. Die Ursache der spektralen Diffusion konnte im Rahmen
dieser Arbeit nicht abschlieBend geklart werden, es ist jedoch unwahrscheinlich, dass
ein technologisches Problem, wie eine nicht optimale Bondverbindung oder eine
andere Storung des experimentellen Aufbaus die Ursache ist, da hiervon beide
Quantenpunkte in gleicher Weise betroffen sein miissten. Wahrscheinlicher ist, in
Ubereinstimmung mit der Literatur, dass Ladungstriiger in tiefen Storstellen in der

Umgebung des Quantenpunktes umgeladen werden.

Um ein Gefiihl fiir die Groenordnungen zu bekommen, wird im folgendem berechnet,
in welchem Abstand ein einzelner Ladungstriger mit der elementar Ladung q
hinzugefiigt werden muss, damit sich eine Anderung des elektrischen Feldes um 6,6 :;{_:1
ergibt, welches zu einer spektralen Diffusion von 200 mV fiihrt, wie sie bei der Linie
bei —3,6 V auftritt. Fiir das elektrische Feld F gilt:

F(z) = Sy (5.9)

Uber die Wirkung des elektrischen Feldes auf die Wellenfunktion kann jedoch nur
eine Aussage gemacht werden, wenn dieses in Wachstumsrichtung z anliegt, in
diesem Fall kann mit dem Quantum-Confined-Stark-Effekt eine Anderung des
elektrischen Feldes in eine Energieverschiebung umgerechnet werden. Wird fiir die
relative Dielektrizitdtskonstante &, ein Wert von 13 angenommen, dann folgt nach
Gleichung (5.9), dass sich die einzelne Ladung in einem Abstand von 12 nm befinden
muss, um eine spektrale Diffusion von 200 mV hervorzurufen. Fiir eine spektrale
Diffusion von 25 mV, wie sie fiir die den Quantenpunkt bei —2,5 V auftritt, muss sich
der Ladungstriger in einer Entfernung von 36 nm befinden. Es kann weitestgehend
ausgeschlossen werden, dass sich der zusitzliche Ladungstrager direkt im
Quantenpunkt befindet, da dies zu einer Anderung des Zustandes fiihren sollte, der im

Photostromspektrum detektiert werden konnte.
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In den Teilen b) und c) der Abbildung 5.17 wird ein Histogramm der spektralen
Diffusion fiir die beiden Feinstrukturzustinde des Quantenpunktes bei —2,5 V gezeigt.
Dies wurde berechnet, indem an jedes Spektrum eine Doppel-Lorentz-Verteilung der
Form (5.5) angefittet wurde. Anschlieend wurde daraus der Unterschied zwischen
den zentralen Spannungen U, fiir zwei aufeinanderfolgende Spektren berechnet. In
Teil b) der Abbildung ist ein Histogramm fiir den Peak 7, der Feinstrukturaufspaltung
bei = 2,459V gezeigt, in Teil c) ist das Histogramm fiir den Peak m, der
Feinstrukturaufspaltung bei ~ —2,451 V gezeigt. An beide Histogramme wurde sowohl
eine Gaul3-Verteilung als auch eine Lorentz-Verteilung gefittet. Der Verlauf beider
Histogramme ldsst sich deutlich besser mit einer Gaul3- Verteilung beschreiben. Die
Halbwertsbreite liegt in beiden Fillen bei ungefahr 33 mV bzw. 53 peV. Wie in Ab-
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Abbildung 5.17: a) Polarisationsabhdngige Photostromspektren von zwei Quantenpunkten unter der
Apertur 1d bei einer Laserwellenlinge von 1595 nm; Ubergangsenergie des Quantenpunktes
bei —2,5V: 780 meV; logarithmisch skalierte falschfarben Skala. b) Anderung der
Linienpositionen aufeinander folgender Spektren fiir den horizontal polarisierten Ubergang
bei = —2,459 V: Halbwertsbreite des Gauf3-Fits 34 mV, Halbwertsbreite des Lorentz-Fits
28 mV ¢) Anderung der Linienpositionen aufeinander folgender Spektren fiir den vertikal
polarisierten Ubergang bei =~ —2,451V: Halbwertsbreite des Gauf-Fits 33 mV,
Halbwertsbreite des Lorentz-Fits 24 mV.
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schnitt 2.2 dargestellt, ist eine Statistik, die mit einer GauB3-Verteilung beschrieben
werden kann, ein Hinweis auf eine kontinuierliche Ladungsverschiebung. Diese

konnte vielleicht am Ubergang zwischen InAlGaAs und p-InP stattfinden.

5.5 Zusammenfassung der cw-Messungen

Die Ergebnisse der Abschnitt 5.2, 53 und 5.4 sind in Abbildung 5.18
zusammengefasst dargestellt. Das Photostromsignal und das Photolumineszenzsignal
sind im Bereich von —4,5V bis 1,0V gegen die Spannung aufgetragen. Das
beobachtete Verhalten des Quantenpunktes ldsst sich mit den in den Grundlagen
beschriebenen Eigenschaften erkldren. Drei Regime konnen eindeutig zugeordnet
werden: Ist die Spannung kleiner als —1,9 V, so kann der Ubergang des neutralen
Exzitons im Photostrom gemessen werden. Im Spannungsbereich von—1,9 V bis 0,6 V
kénnen  die neutralen  und  geladenen = Mehrteilchenzustéinde im
Photolumineszenzsignal beobachtet werden; die Zuordnung der Linien ist im
Abschnitt 5.2 beschrieben. Im Spannungsbereich {iber 0,6 V. nimmt das
Photolumineszenzsignal wegen der zusitzlichen Ladungstriger stark zu, das

Photolumineszenzsignal wird durch die gewihlte Skalierung begrenzt.

Die spektrale Diffusion wird in den Teilen a) und b) der Abbildung anhand von
Ausschnitten der Photostromspektren gezeigt. Im Teil a) springt die Peakposition im
Photostrom um mehr als 0,4 V, obwohl sich die Peakpostion nur um 0,03 V veridndern
sollte, wenn die Spanungsverschiebung iiber den Quanten-Confined-Stark-Effekt bei
einer Anderung der Laserwellenlinge um —0,15 nm berechnet wird. In Teil b) zeigt
das orange Photostromspektrum die Feinstrukturaufspaltung des neutralen Exzitons.
Im griinen Photostromspektrum wird durch die spektrale Diffusion neben den beiden

Ubergingen des Exzitons eine weitere Linie gemessen.

Mit Hilfe der spektralen Diffusion kann relativ einfach bestimmt werden, welche
Linien zu dem gleichen Quantenpunkt gehoren. Wenn die spektralen Spriinge zweier
Linien nicht korrelieren, so gehoren die Linien zu unterschiedlichen Quantenpunkten.
In Teil d) gehort die schwichere Linie bei groleren Wellenldngen daher zu einem
andern Quantenpunkt.
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Abbildung 5.18: Zusammenfassung der Photostrom- und Photolumineszenzmessung an der Apetur 4b.
a) Anderung der Linienposition im Photostrom um mehr als 0,4 V auf Grund der spektralen
Diffusion. b) Durch die spektrale Diffusion wird neben den beiden Ubergingen des Exzitons
eine weitere Linie gemessen. c) Spannungsabhdingige Photolumineszenzmessung; ab 0,6 V
Erhéhung des Photolumineszenzsignals durch elektrisch generierte Ladungstriger;
Begrenzung der Intensitdt durch die gewdhlte Skalierung, die Zuordnung der stirksten Linie
zum neutralen Exziton X, wird durch die Photostrommessung bestdtigt. d)
Photostromspektrum des neutralen Exztions; die Linie bei grofieren Wellenldngen gehort zu
einem anderen Quantenpunkt, da die spektralen Spriinge nicht korrelieren.

Durch den Vergleich der Photolumineszenzmessung in Teil c¢) mit der
Photostrommessung in Teil d) kann die Zuordnung des neutralen Exzitons tliberpriift
werden. Die Linie im Photostrom kann aufgrund der Feinstrukturaufspaltung eindeutig
dem neutralen Exziton zugeordnet werden. Diese Linie geht in die stdrkste Linie des
spannungsabhéngigen Photolumineszenzspektrums iiber, welche somit auch eindeutig

dem neutralen Exziton zugeordnet werden kann.

In der Tabelle 5.1 sind die Ergebnisse der leistungsabhingigen
Photolumineszenzmessungen zusammengefasst. Die Zuordnung der Linien ist nicht
immer eindeutig. Aufgrund der spannungsabhingigen Photolumineszenzmessung ist
die Zuordnung des neutralen Exzitons im Fall der Apertur 4b unstrittig und die
Zuordnung des einfach positiv geladenen Exzitons sehr wahrscheinlich. Fiir alle
Aperturen gilt: Die Linien des neutralen Exzitons und des einfach positiv geladenen
Exzitons sind nicht weiter als 0,6 meV voneinander entfernt und die Bindungsenergie

des Biexzitons betrdgt ungefihr 2 meV.
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Tabelle 5.1: Ubersicht iiber die in den leistungsabhdingigen Photolumineszenzmessungen
zugeordneten Quantenpunktzustinde, mit Ey der Energie des neutralen Exzitons in meV und AE der
Energiedifferenz zum neutralen Exziton in meV, n ist der verwendete Ordnungsparameter der Poisson-
Funktion oder der ermittelte Exponent, zu der Apertur 1d liegen keine Daten vor.

z Abbildung X, X+ x- 2%, Syt o
g
- Ex, n |AE n |AE_n |AE_n |AE_n | AE_n
1d
Abbildung A.1
e | AbbildungA2| 7798 1] 02 1]-08 1]-20 2
Abbildung 5.6
3d | Abbildung5.7| 7813 1]06 1]-03 120 2/-22 2/ 17 1
Abbildung 5.4
4b | Apbildung 5.5| 7909 09|03 08]-28 10/-19 20| -21 19

In Tabelle 5.2 sind die Ergebnisse der Photostromspektroskopie zusammengefasst.
Uber den Quantum-Confined-Stark-Effekt konnten ein Dipolmoment in der
GroBenordnung von 102 Cm und eine Polarisierbarkeit von ungefihr 4 -
10736 Cm?V~! bestimmt werden. Fiir die Position des Ladungsschwerpunktes von
Loch und Elektron ergibt sich kein eindeutiger Wert. Sie liegen nicht weiter als
0,25 nm voneinander entfernt. Die Richtung des statischen Dipolmoments variiert aber
zwischen den Quantenpunkten. Die Feinstrukturaufspaltung ist zwischen 85 peV und
150 peV groB3. Als minimale Linienbreite konnten Werte zwischen 8 peV und 25 peV
bestimmt werden. Es konnen noch schmalere Linienbreiten gemessen werden, wenn
die Anregungsleistung weiter verringert wird. Den gemessenen Linienbreiten
entsprechen Dephasierungszeiten zwischen 53 ps und 146 ps, die eine kohérente

Kontrolle des Exzitons erlauben sollten.

Tabelle 5.2: Ubersicht iiber die in den Photostrommessungen ermittelten Eigenschaften der
Exzitonen, mit Ex(0) der Energie des neutralen Exzitons ohne elektrischem Feld, py dem statischen
Dipolmoment, ay der Polarisierbarkeit, vy dem Abstand zwischen dem Ladungsschwerpunkt des
Elektrons und des Lochs (bei positivem Abstand befindet sich das Loch néher an der Spitze des
Quantenpunktes), Epps der Feinstrukturaufspaltung, Vnom der homogenen Linienbreite und T, der
Dephasierungszeit, die der homogenen Linienbreite entspricht.

£ Abbildung Ex(0) Px ax Tx Erss  Yhom T2

g in in in in in in in

B meV 107°Cm 100 Cm?V™"' nm ueV  ueV  ps
Abbildung 5.12

1d Abbildung 5.14 781,3 0,9 3,3 0,06 85 8 146
Abbildung A.3 _ _

1e Abbildung A.4 780,4 1,4 3,7 0,09 130 25 53

3d Abbildung A.5 7827 -4.0 45 -0,25 150 20 66

4p AbbildungAB o914 4 g 4.4 ~012 100 25 53

Abbildung A.7




5.6 Kohdrente Messungen 99

5.6 Koharente Messungen

Bis hierhin wurden die resonanten Eigenschaften der Quantenpunkte untersucht, in
diesem Kapitel werden nun die kohdrenten Messungen vorgestellt. Dazu werden die
Quantenpunkte mit Laserpulsen angeregt, die kiirzer als die Dephasierungszeit der
Zusténde sind, und das Photostromsignal wird detektiert. Die Laserpulse werden wie

im Versuchsaufbau genauer beschrieben mit einem OPO erzeugt.

Die Laserpulse sind kiirzer als 2 ps. Somit ist die spektrale Breite der Laserpulse mit
2,5nm deutlich grofer als die spektrale Breite der Quantenpunktzustdnde. In
Abbildung 5.19 wird das Photostromspektrum zwischen der Anregung mit einem
Dauerstrichlaser und gepulster Anregung verglichen. Im Photostromspektrum des
Dauerstrichlasers ist die Feinstrukturaufspaltung deutlich zu erkennen. Das
Photostromspektrum der gepulsten Anregung wird dagegen von der Form der
Laserpulse dominiert. Auf Grund des hoheren elektrischen Feldes der Laserpulse
ergibt sich ein groBBeres Rauschen und ein hoherer Untergrundstrom. Einige Einbriiche

im Photostromsignal werden vermutlich durch die spektrale Diffusion verursacht.

Energiedifferenz in meV
4 3 2 1 0 -1 -2

Photostrom in pA
o
I

Dauerstrich
Gepulst

T | T | T | T | T | T | T
-45 40 35 -30 -25 -20 -15

Spannung inV

N
[=)

Abbildung 5.19: Vergleich zwischen dem Photostromspektrum bei der Anregung mit einem dauerstrich
Laser und mit einem gepulsten Laser des Quantenpunktes unter der Apertur 1d bei
781,3 meV.

Ein Merkmal der kohdrenten Wechselwirkung zwischen dem Quantenpunkzustand
und dem Lichtfeld ist das Auftreten von Rabi-Oszillationen. Um sie zu messen, muss

die Besetzungsdichte in Abhidngigkeit der Pulsfliche aufgenommen werden. Eine
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direkte zeitliche Messung der Verdnderung der Besetzungsdichte wihrend der 2 ps
langen Laserpulse ist aus experimentellen Griinden nicht mdglich. In dieser Arbeit
wird daher die Besetzungsdichte nach dem Laserpuls in Abhéngigkeit der Pulsfldche
aufgenommen. Die Messung wird vorzugsweise bei der Resonanzspannung
durchgefiihrt, die durch eine Photosromspektroskopiemessung, vergleichbar mit der in
Abbildung 5.19, bestimmt wird. Die Zentralwellenldnge der Laserpulse sollte so
gewihlt werden, dass die Resonanzspannung zwischen —2,0 V und —3,0 V liegt, damit
die Dephasierungszeit nicht zu kurz ist, aber dennoch die meisten Ladungstrager zum
Photostrom beitragen. Die Messung in Abbildung 5.20 a) erfolgte bei einer
Zentralwellenldnge von 1594 nm und einer Resonanzspannung von —3,0 V. Bei dieser
Spannung wird der Photostrom gegen die Leistung des OPOs aufgenommen. Das
Photostromminimum von —13 pA bei 2,5 uW Leistung und das Photostrommaximum
von —10 pA bei 7 uW Leistung weisen deutlich auf Rabi-Oszillationen hin. Dariiber
hinaus ist ein zunehmendes Untergrundsignal zu beobachten. Zur Beschreibung der
leistungsabhingigen Rabi-Oszillationen wird in den Grundlagen Gleichung (2.27)
angegeben. Um mit dieser Gleichung die Messwerte zu beschrieben, muss
beriicksichtig werden, dass der Zusammenhang zwischen der Pulsflache 8 und der

optischer Leistung P durch

6 = AP (5.10)

Gegeben ist, mit der Kreisfrequenz A als Proportionalititsfaktor. Die Amplitude des
kohdrenten Photostromsignals I, hat bei einer Laserwiederholfrequenz von f =

80 MHz einen minimalen Wert von

I, = —fe=—12,82pA (5.11)

und das Photostromsignal, das aus dem inkohdrenten Untergrund resultiert, ist

proportional zur Laserleistung, wie es bei einer Photodiode zu erwarten ist.

Fiir die Fitfunktion folgt somit

I, 1 3
I(P) = 5“+5“sin (A\/F+§n)e-'€@+ﬁp. (5.12)
In Abbildung 2.18 b) sind die gemessenen Photostromwerte mit Hilfe des Fits ohne
den Untergrund gegen die Pulsfliche aufgetragen. Die Rabi-Oszillationen wurden bis
zu einer Pulsflache von 3m gemessen. Als Amplitude der Photostrommessung ergibt
sich ein Wert von [, = —11,6 pA. Der Abklingkoeffizient hat pro Pulsfliche einen

Wert von k = 0,17%. Griin ist eine ungeddmpfte Rabi-Oszillation mit der vollen
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Amplitude eingezeichnet, in Blau ist der Untergrund eingezeichnet, der eine

quadratische Funktion ist, wenn er gegen die Pulsfldche aufgetragen wird.

gemessene Datenpunkte
—— Rabioszillationen mit Dephasierung und Untergrund
lineares inkoharentes Untergrundsignal
Rabioszillationen ohne Dephasierung
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Abbildung 5.20: Rabi-Oszillationen bei einer Spannung von —3,0 V und einer OPO-Wellenlinge von
1594 nm an der Apertur le. a) Im Photostrom gemessene Rabi-Oszillationen als Funktion
der Anregungsleistung mit linearem inkohdrentem Untergrund. b) Selbe Rabi-Oszillationen
gegen die Pulsfliche aufgetragen, der lineare Untergrund (blaue Linie) wurde subtrahiert.

1
Fiir die Kreisfrequenz A wurde der Wert 2140 W™ 2 ermittelt. Dieser ist proportional
zum Dipolmatrixelement pyyx. Wird in die Definition der Pulsfliche 6 (2.16) die
Definition der Rabi-Frequenz (2.26) eingesetzt, so ergibt sich der folgende

Zusammenhang zwischen der Pulsfliche 8 und dem Dipolmatrixelement pg:

0 = Loy f FofEt) dt. (5.13)

Die Pulsform des Anregungslasers wird mit der Einhiillenden des elektrischen Feldes

F, beschrieben:

Fo(t,T) = FAe_(%)Ze_(WLo)Z. (5.14)

Der Wert des Integrals in Gleichung (5.13) am Ort des Quantenpunktes kann dann
tiber die gemessene Leistung P, die gemessene Autokorrelationsbreite 74, und den

Radius wy der Strahltaille hinter der Asphére abgeschitzt werden. Wird eine Pulsfolge
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mit der Wiederholfrequenz f angenommen, so gilt fiir die auf dem Leistungsmessgerit

angezeigte Leistung

o o0 2T
P=f ffflcso(F(t,r))z d dr dt
a2 (5.15)

3/2

=57 ceofTwé F2.

Die Pulsbreite T ergibt sich aus der gemessenen Autokorrelationsbreite 7, nach

7 = —AC (5.16)
2vVIn2’ '
Fiir den Radius der Strahltaille im Fokus der Asphire gilt
24y
= . 5.17
Wo Dt (5.17)

Mit diesen drei Beziehungen folgt fiir den Wert des Integrals in Gleichung (5.13) im

Zentrum des Strahls mitr = 0

0 ”3/4\/ TacDa
X 2V hJces S,

(5.18)

Durch Vergleich mit Gleichung (5.10) ergibt sich der Zusammenhang zwischen der

ermittelten Kreisfrequenz A und dem Dipolmatrixelement pyx zu

_ @In2)Y*n[ce, fAf, A
Hox = 23/4 F_TACDA .

Fiir die in Abbildung 5.20 gezeigte Messung ergibt sich ein Dipolmatrixelement von

(5.19)

Uox = 5-1072°Cm bei einer Autokorrelationsbreite von 7,c = 1,73ps. Nach den
Gleichungen (2.20) und (2.22) folgt hieraus eine Lebensdauer T; von 1,5 ns. Der Wert
des Dipolmatrixelements wurde so wahrscheinlich leicht unterschétzt, da das
elektrische Feld am Ort des Quantenpunktes vermutlich geringer ist als angenommen.
Zum Beispiel wurden die Reflexionen an den optischen Oberflichen und das nicht
komplette Ausfiillen oder Uberfiillen der Apertur der Asphire nicht beriicksichtigt.

In Abbildung 5.21 wurden Rabi-Oszillationen an dem Quantenpunkt unter der Apertur
4b bis zu einer hoheren Pulsfliche gemessen. Die Wellenldnge des OPO betrug
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1570 nm, an der Diode war eine Spannung von —2.4 V angelegt. In Teil a) der
Abbildung wird deutlich, dass mit zunehmender Anregungsleistung der
Photostromuntergrund nicht nur linear ansteigt, sondern dass er mit der Leistung
tiberproportional zunimmt. Die nicht linearen Effekte konnten zum Beispiel auf Zwei-
Photonen-Absorption zuriickzufiihren sein, oder das Biexziton wird mit angeregt. Um
diesen Effekt bei der Auswertung zu berticksichtigen, wird Gleichung (5.12) um einen

quadratischen Term erweitert:

I(P) = %“ + %asin (A\/ﬁ + ;n) e VP 4+ B, P+ B,P?. (5.20)
In Teil b) der Abbildung 5.21 sind in blau die gemessenen Werte und die angefittete
Funktion ohne Untergrund zu den Messwerten des Teils a) dargestellt. Die Rabi-
Oszillationen konnten bei der Anregung mit einem vertikal polarisierten Laser bis zu
einer Pulsfliche von 3,5t gemessen werden. Als kohdrente Photostromamplitude
ergibt sich ein Wert von I, = —11,8 pA. Der Abklingkoeffizient hat pro Pulsfliche
einen Wert von k = 0,432, Fiir das Dipolmatrixelement wurden 2,5 - 1072°Cm
ermittelt. Dies entspricht einer Lebensdauer T; von 5,6 ns. Neben den physikalischen

Griinden konnte eine schlechte Positionierung des Lasers eine Ursache fiir das im Ver-

Mit inkoh&rentem Untegrundr, Ohne inkoharentem Untergrunc
gemessene Datenpunkte B Fit m,
Fit ©om, —Fit m,
(a) 0 -‘\g&:;:". T T T T (b) : T T T
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Abbildung 5.21: Rabi-Oszillationen bei einer Spannung von —2,4 V und einer OPO-Wellenlinge von
1570 nm an der Apertur 4b. a) Im Photostrom gemessene Rabi-Oszillationen als Funktion
der Anregungsleistung mit linearem und quadratischem inkohdrentem Untergrund. b)
Polarisationsabhdingige Rabi-Oszillationen gegen die Pulsflidche aufgetragen; die
Pulsfliche der vertikal polarisierten Anregung dient als Referenz,; der Untergrund wurde
subtrahiert.
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gleich zur vorherigen Messung kleinere Dipolmatrixelement sein oder der
Quantenpunkt liegt nicht so zentral unter der Apertur. Die Rabi-Oszillationen des
horizontal polarisierten Exzitongrundzustandes sind in Rot in Teil b) der Abbildung
dargestellt. Zur besseren Unterscheidung wurden die Werte um 12 pA verschoben.
Das Dipolmatrixelement unterschiedet sich mit 1,9 - 10729Cm auffillig vom Wert des
vertikal polarisierten Exzitiongrundzustandes. Bei der gleichen Anregungsleistung
wurde daher nur bis zu einer Pulsfliche von weniger als 31 gemessen. Die Abszisse
des Diagrammes ist flir die vertikale Polarisation skaliert. Es wurde eine
Photostromamplitude von —11,2 pA ermittelt. Der Abklingkoeffizient pro Pulsfliche

ist im Vergleich zur vertikalen Polarisation mit 0,26 % geringer.

In Abbildung 5.22 sind Rabi-Oszillationen fiir unterschiedliche Verstimmungen
zwischen dem Zweiniveausystem und dem OPO dargestellt. Die Zentralwellenlédnge
der OPO-Pulse betrug fiir die Messserie 1570 nm. Die an die Diode angelegte
Spannung wurde zwischen —1,6 V und —3,4 V variiert. Der Quantenpunktzustand war
bei der Spannung von —2,4 V resonant zum OPO. Diese Messung wurde bereits in
Abbildung 5.21 dargestellt. Die Variation der Spannung hat eine Verstimmung
zwischen OPO und Quantenpunktzustand von 1,3 meV bis —2,1 meV zur Folge. Die
aufgenommenen Messreihen sind jeweils um 12 pA versetzt dargestellt. Die Periode
der Rabi-Oszillationen variiert mit der Verstimmung. Auf der Abszisse ist die
Pulsflache bei resonanter Anregung aufgetragen. In diesem Fall konnten die Rabi-
Oszillationen bis zu einer Pulsfliche von 3,51 gemessen werden. Wie zu erwarten,
nimmt die Photostromamplitude zu einer gréBeren Verstimmung hin ab. Die
Messwerte wurden wieder mit der Gleichung (5.20) angefittet. Besonders bei grof3er
Verstimmung wird deutlich, dass der Fitprozess instabil wird. Dies zeigt sich zum
Beispiel in den positiven Photostromwerten. Damit die Ausrei3er den Fit nicht zu sehr
beeinflussen, wurde ein robuster Algorithmus eingesetzt. In diesem werden die
Messpunkte unterschiedlich stark gewichtet. Die Gewichtung ist quadratisch abhidngig

vom standardisierten Residual der einzelnen Messpunkte.
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Abbildung 5.22: Rabi-Oszillationen bei verschiedenen Spannungen und einer OPO-Wellenldnge von
1570 nm an der Apertur 4b; Verstimmung der Ubergangsenergie des Zweiniveausystems
gegeniiber der zentralen Wellenldnge des OPOs durch die Spannung; Darstellung mit 12 pA
Versatz; angefittete Funktionen in grau.

In Abbildung 5.23 sind die Parameter, kohdrente Photostromamplitude,
Ubergangsmatrixelement und Abklingkoeffizient der Fits aus Abbildung 5.22, gegen
die Spannung aufgetragen. Die Photostromamplitude im oberen Drittel der Abbildung
gibt die spektrale Form der Laserpulse des OPOs wieder. Die spektrale Breite der Pulse
wurde durch einen Fit mit einer GauB3-Verteilung zu einer Autokorrelationsbreite von
Tac = 1,73ps ermittelt. Im mittleren Teil der Abbildung sind die aus den Messdaten
iiber den Fit der Rabi-Oszillationen ermittelten Ubergangsmatrixelemente abgebildet.
Um die Ubergangsmatrixelemente vergleichen zu kdnnen, ist zu beriicksichtigen, dass
sich die Periode der Rabi-Oszillationen in Abhdngigkeit der Verstimmung zwischen
Zweiniveausystem und Laser bei Gaul3-Pulsen, wie es in der Abbildung 2.15 in den
Grundlagen dargestellt ist, verdndert. Um diesen Effekt herauszurechnen, wurde die
Wechselwirkung des Zweiniveausystems mit einem Gaul3-Puls der ermittelten Breite

simuliert. Die gewonnenen Daten wurden nach einem dhnlichen Vorgehen ermittelt,
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nach dem auch die Parameter aus den Messdaten gewonnen wurden. In der Abbildung
5.23 sind die durch die Simulation gewonnenen Daten blau eingezeichnet. Die
Photostromamplitude der Simulation entspricht der gemessenen
Photostromamplitude. Das Ubergangsmatrixelement scheint, wie erwartet, auf Grund
der Pulsform grofer zu werden. Als offene Kreise sind die mit der Simulation
korrigierten Werte fiir das Ubergangsmatrixelement eingezeichnet. Wider Erwarten
wird das Ubergangsmatrixelement zu negativeren Spannungen groBer. Bei der
Interpretation der Daten ist jedoch darauf zu achten, dass der Fitalgorithmus mit
zunehmender Verstimmung instabiler wird. Dies ist auch im unteren Teil der
Abbildung 5.23 zu erkennen. Hier sind die aus dem Fit ermittelten

Abklingkoeffizienten dargestellt. Die Rabi-Oszillationen werden zu positiveren Span-
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Abbildung 5.23: Kohdrente Photostromamplitude 1,, Dipolmatrixelement pyx und Abklingkoeffizient
Kk gegen die Verstimmung zwischen Ubergangsenergie des Zweiniveausystems und der
zentralen Wellenlinge des OPOs aufgetragen, Bestimmung der Parameter tiber die Fits in
Abbildung 5.22; durch die Simulation wird der scheinbare Einfluss der Pulsform auf das
Dipolmatrixelement beriicksichtigt; offene Quadrate weisen auf eine Beschrinkung des
Parameters durch eine vorgegebene Schranke hin.
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nungen stirker gedampft. Offene Quadrate zeigen an, dass der Fitparameter durch eine
vorgegebene Schranke begrenzt wird. Bei den Spannungswerten —3,2 V und — 3,0 V
hat die Fitfunktion (5.20) auf Grund der geringen Photostromamplitude zu viele freie

Parameter.

In Tabelle 5.3 sind die Ergebnisse der kohdrenten Messungen zusammengefasst. Die
kohérente Photostromamplitude I, von durchschnittlich —11,5 pA zeigt, dass das
Exziton mit einer Wahrscheinlichkeit von 90 % invertiert werden kann. Bei dieser
Berechnung wurde der Wert von —13,4 pA nicht beriicksichtigt, da er kleiner als die
minimale Photostromamplitude von —12,8 pA ist. Bei der Bestimmung des Wertes
wurde der Fitalgorithmus wahrscheinlich durch ein hohes Untergrundsignal
beeinflusst. Fiir das Dipolmatirxelement pyx wurden Werte in der Gré3enordnung von
107%° Cm bestimmt. Die ermittelten Werte fiir das Dipolmatrixelement sollten als
untere Schranke angesehen werden, da die nicht beriicksichtigten Effekte, wie eine
nicht optimale Justage oder Reflexionen an Oberflachen zu einer Erhohung fiihren.
Das Dipolmatrixelement wurde {iber den Einstein-Koeffizient der spontanen Emission
in die entsprechende natiirliche Lebensdauer T; umgerechnet. Wenn keine reinen
Dephasierungsprozesse auftreten, dann sollte nach Gleichung (2.18) gelten, dass die
natiirliche Lebensdauer T; der halben Dephasierungszeit T, entspricht. Die
gemessenen Werte, vergleiche Tabelle 5.2, weichen um mehr als eine Grof3enordnung
von dieser Beziehung ab. Mdgliche Ursachen fiir diese Abweichung konnten eine
Verbreiterung der Linien durch reine Dephasierungsprozesse oder eine
Sattigungsverbreiterung sein. Sicherlich wurden die Werte fiir die natiirliche
Lebensdauer T; iiberschétzt, da sie sich invers zum Quadrat des Dipolmatrixelements

verhalt.

Tabelle 5.3: Ubersicht iiber die kohirenten Messungen an den verschieden Aperturen bei den
Spannungen U und den angegebenen Polarisationen; tabelliert sind die durch die Rabi-Oszillationen
ermittelten Parameter: die Amplitude des kohdrenten Photostroms 1,, das Dipolmatrixelement Uy, der
Abklingkoeffizient x und die aus dem Dipolmatrixelement berechnete natiirliche Lebensdauer Ty; zu
der Apertur 1d liegen keine Daten vor.

£ Abbildung U Polarisation I, Hox K T,

g in in in in in

B \Y pA 107°Cm 1 ns

1d

1e  Abbildung 5.20 -3,0 -11,6 5,0 0,17 1,5

3d  Abbildung A8  -27 -13,4 2,6 039 53
Ty -11,2 1,9 0,26 9,7

4b  Abbildung5.21 24 11’8 2’5 043 56







6 Fazit und Ausblick

In dieser Arbeit wurden die Eigenschaften von InAs-Quantenpunkten auf InP als
mogliche Einzelphotonenquellen im Telekommunikationsband untersucht. Das
neutrale Exziton konnte in Photostrom- und Photolumineszenzmessungen zugeordnet
werden und seine Eigenschaften wie die Feinstrukturaufspaltung und die Linienbreite
wurden vermessen. Bei kohdrenter Anregung wurden Rabi-Oszillationen bis zu einer
Pulsfldche von 3,5 m nachgewiesen. Die gelungene kohérente Préparation des Exzitons
ist ein Schritt Richtung verbesserter Einzelphotonenquellen bei 1,5 um. In Zukunft
sollte es moglich sein, Einzelphotonenquellen mit einer deterministischen Anregung

durch n-Pulse auf der Basis von InAs/InP-Quantenpunkten umzusetzen.

Neutrale und geladene Mehrteilchenzustinde wurden sowohl in InAs/GaAs-
Quantenpunkten als auch in InAs/InP-Quantenpunkten gezielt hergestellt. Durch den
Vergleich der Ergebnisse an den etablierten InAs/GaAs-Quantenpunkten mit den
Ergebnissen an den InAs/InP-Quantenpunkten wurde die Interpretation der

spannungsabhéngigen Photolumineszenzmessungen erleichtert.

Problematisch ist das Auftreten der spektralen Diffusion, da diese ein
deterministisches Vorgehen erheblich erschwert. Ein Ziel zukiinftiger Studien sollte
daher sein, Proben herzustellen, die keine spektrale Diffusion zeigen. Hierzu miisste
es durch weitere Messungen gelingen, die Ursachen der spektralen Diffusion zu kldren
und anschlieend gezielt abzuschalten. Als alternative Vorgehensweise kann eine
groflere Anzahl Proben hergestellt werden, die sich zum Beispiel in der Bandstruktur
und/oder der Kontaktierung unterscheiden. Die Hoffnung wiére, unter den Proben

mindestens eine zu finden, die keine spektrale Diffusion zeigt.

Des Weiteren ist es vielversprechend, folgende Untersuchungen an den InAs/InP-
Quantenpunkten durchzufiihren: In phasensensitiven Doppelpulsexperimenten konnte
die Dephasierungszeit gemessen werden. Die Diodenfldche sollte verkleinert werden,
um den Dunkelstrom zu verringern, so dass Rabi-Oszillationen bei hohen Pulsflachen
gemessen werden konnen. Uber Zwei-Photonen-Anregungen des Biexzitons konnten
verschrinkte = Photonen  erzeugt werden.  Mit  polarisationsabhingigen
Photolumineszenzmessungen  konnten  die  geladenen und  ungeladenen
Quantenpunktzustidnde detaillierter untersucht werden. Diese Messungen wiirden
durch einen empfindlicheren Detektor vereinfacht, der es erlaubt mit kiirzeren
Integrationszeiten zu arbeiten, wodurch eine bessere Justage des Aufbaus moglich

wird. Soll die Photonenstatistik zur Bestimmung von Korrelationen gemessen werden,
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so wiren Einzelphotonendetektoren fiir den Wellenldngenbereich um 1,5 um

notwendig.

Eine Einzelphotonenquelle mit einer hohen Photonenrate ist fiir den effizienten
Quantenschliisselaustausch wichtig. Bei der Umsetzung iiber lange Strecken, muss
hierzu ein Quantenrepeater eingesetzt werden, dessen Konzept die Speicherung der
Quantenzustédnde vorsieht. Fiir beide Probleme gibt es noch keine optimale Losung.
Es kann noch nicht beantwortet werden, mit welcher Technologie und welchen

Systemen eine alltagstaugliche Losung realisiert werden wird.

Fiir die InAs/InP-Quantenpunkte erscheint es sinnvoll, zunichst die bereits erfolgreich
mit InAs/GaAs-Quantenpunkten umgesetzten Verfahren zu etablieren. Hier konnte die
Photonenrate erhoht werden, indem die Quantenpunkte an einen Resonator gekoppelt
wurden. Zur Speicherung der Quantenzustinde wurden die Eigenschaften von
Lichtpulsen auf den Spin eines Lochs oder eines Elektrons iibertragen, wodurch eine

Speicherung der Quantenzustinde iiber langere Zeiten moglich ist.
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A Anhang

A.1 Weitere Messergebnisse der Quantenpunkte

In dem Kapitel 5 — Ergebnisse — ist jeweils nur das Messergebnisse dargestellt, an dem
sich der untersuchte Effekt am besten zeigt. In diesem Abschnitt werden die

Messergebnisse, soweit sie zu den anderen Quantenpunkten vorliegen, gezeigt.
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Abbildung A.1: Leistungsabhdngige Photolumineszenzmessung an der offenen Diode unter der
Apertur le; gemessen mit dem Detektor der Firma Hamamatsu bei einer Integrationszeit von
13 min pro Spektrum.
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Abbildung A.2:  Auftragung der Amplituden der Gauf3-Verteilungen gegen die Anregungsleistung; die
Gauf3-Verteilungen wurden an die stirksten Linien in Abbildung A.1 angefittet; gewdhlite
Zuordnung: 779,8 meV: X°; 780,0 meV: X*; 779,0 meV: X~ und 777,8 meV: 2X°.
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Abbildung A.3: Hochaufgeldste Photostromspektren bei verschiedenen Anregungslaserwellenlingen
des Quantenpunktes unter der Apertur le; Linienverbreiterung zu negativeren Spannungen
aufgrund der hoheren Tunnelrate; erhéhtes Rauschen durch spektrale Diffusion;
Nebendiagramm: Kalibrierung der Energieskala iiber den Quantum-Confined-Stark-Effekt.
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Abbildung A.4: Polarisationsabhdngige  Untersuchung  der  Feinstrukturaufspaltung  des
Quantenpunktes unter der Apertur le bei einer Laserwellenldinge von 1595 nm; an die
Messdaten wurden Lorentz-Verteilungen angefittet.
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Abbildung A.5: Hochaufgeldste Photostromspektren bei verschiedenen Anregungslaserwellenlingen
des Quantenpunktes unter der Apertur 3d; vollstindig aufgeloste Feinstrukturaufspaltung;
Linienverbreiterung zu negativeren Spannungen aufgrund der hoheren Tunnelrate;
Nebendiagramm: Kalibrierung der Energieskala iiber den Quantum-Confined-Stark-Effekt.
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Abbildung A.6: Hochaufgeldste Photostromspektren bei verschiedenen Anregungslaserwellenlingen
des Quantenpunktes unter der Apertur 4b; vollstindig aufgeloste Feinstrukturaufspaltung;
Linienverbreiterung zu negativeren Spannungen aufgrund der hoheren Tunnelrate;
Rauschen durch spektrale Diffusion; Nebendiagramm: Kalibrierung der Energieskala iiber
den Quantum-Confined-Stark-Effekt.
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Abbildung A.7: Polarisationsabhdiingige  Untersuchung  der  Feinstrukturaufspaltung  des
Quantenpunktes unter der Apertur 4b bei einer Laserwellenldnge von 1573 nm; an die
Messdaten wurden Lorentz-Verteilungen angefittet.
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gemessene Datenpunkte
Rabioszillationen mit Dephasierung und Untergrund
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Abbildung A.8:  Rabi-Oszillationen bei einer Spannung von —2,7 V und einer OPO-Wellenldinge von
1589 nm an der Apertur 3d. a) Im Photostrom gemessene Rabi-Oszillationen als Funktion
der Anregungsleistung mit linearem und quadratischem inkohdrentem Untergrund. b) Selbe
Rabi-Oszillationen gegen die Pulsfliche aufgetragen, der Untergrund (blaue Linie) wurde

subtrahiert.
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A.2 Eingabe-Code fiir nextnano

Eingabedatei zur Berechnung des Bandverlaufs in Abbildung 3.1 b):

#Berechnung der InAs/InP-Proben aus Kassel. Hier Probe: Ka-B0782_

global{
simulatelD{}

crystal_zb{
x_hkl = [1, o, 0]
y_hkl = [0, 1, 0]
}

substrate{ name = "InP" }

temperature = 4EQ
}<>

grid{
xgrid{
line{
pos = -0.0-0.1-500.0
spacing = 0.1
}
line{
pos = 300.0+0.1+500.0
spacing =0.1
}
}

periodic{ x = no }
}<>

structure{
output_region_index{ boxes

output_material_index{ boxes

#Simulation in nur einer Dimension

#Zinkblende-Struktur
#Festlegung der Kristallrichtungen

#Als Substrat wird InP verwendet

#Temperatur in Kelvin

#Simulation entlang einer Linie

#von 500,1 nm
#mit einer Auflosung von 0,1 nm

#bis 800,1 nm
#mit einer Auflosung von 0,1 nm

#tkeine periodische Struktur

no }

no }

output_alloy_ composition{ boxes = no }

output_impurities{ boxes =
region{
everywhere{}
binary{ name = "InP" }
}
region{
line{ x = [-500.0, 0.0] }
doping{
constant{
name = "n-Si-in-InP"
conc = 4.0e18
}
}
}
region{

no }

#wenn kein Material definiert ist,
#wird InP verwendet

#Bereich der n-Schicht

#Dotierungskonzentration

line{ x = [300.0 , 300.0+500.0] } #Bereich der p-Schicht

doping{
constant{
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name = "p-Be-in-InP"
conc = 2.5el8 #Dotierungskonzentration
}
}
}
region{
line{ x = [@E@, 150EQ] } #Bereich des InAlGaAs
quaternary_constant{
name = "Al(x)Ga(y)In(1-x-y)As"
alloy x = 0.24E0
alloy y = 0.23E0@
}
}
region{
line{ x = [150E@, 153E@] } #Der Quantenpunkt wird durch einen
binary{ name = "InAs" } #3 nm breiten InAs-Film simuliert,
} #so folgt eine Ubergangsenergie von
#0,7481 eV.
region{
line{ x = [153EQ, 300EQ] } #Bereich des InAlGaAs
quaternary_constant{
name = "Al(x)Ga(y)In(1-x-y)As"
alloy_x = 0.238E0
alloy y = 0.234E0
}
}
region{
line{ x = [-0.1-500.0, -500.0]} #Position des linken Kontakts
contact{ name = "leftgate" }
}
region{
line{ x = [300.0+500.0, 300.1+500.0]} #Position des rechten Kontakts
contact{ name = "rightgate"}
}
<>
contacts{ #Definition der Kontakteigenschaften
ohmic{
name = "leftgate"
bias = 0.0 #o Vv
}
ohmic{
name = "rightgate”
bias=0.0 #o Vv
}
}<>
impurities{ #Definition der Dotierungseigenschaften
donor{
name = "n-Si-in-InP"
energy = -1000 #Um die Storstellenleitung zu simulieren,
degeneracy = 2 #wird eine negative Ionisierungsenergie
} ftangegeben.
acceptor{

name = "p-Be-in-InP"
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energy = -1000 #Um die Storstellenleitung zu simulieren,
degeneracy = 42 #wird eine negative Ionisierungsenergie
} #angegeben.
}<>
classical{ #Bander die Berechnet werden sollen
Gamma{}
HH{}
LH{}
So{}
output_bandedges{ averaged = no }
}<>
strain{ #Definition der Verspannung
pseudomorphic_strain{}
}<>
poisson{ #Ausgabedaten des Poisson-Losers

output_potential{}
output_electric_field{}

}<>
currents{ #Ausgabedaten des Strom-Losers
output_fermi_levels{}
}<>
quantum {
region{
name = "Quantum_Region_Quantenpunkt”
x = [141.5E0, 161.5E0] #tder Simulationsbereich muss klein
no_density = no #tgewahlt werden, sonst werden die
#Zustande auBerhalb des Quantenpunktes
#tberechnet.
boundary{ x = dirichlet } #am Rand muss die Amplitude der
#Wellenfunktion © sein.
Gamma{ num_ev = 5 } #Anzahl der Wellenfunktionen
HH{ num_ev = 5 } #Anzahl der Wellenfunktionen
output_wavefunctions{
max_num = 9999
all k_points = yes
amplitudes = no
probabilities = yes
scale = 0.4
}
}
}<>
output{ #Ausgabeverzeichnis
directory =

"../InP_1DQuantumConfinedStarkEffectMitKontakten_nnp/CP_QuSe.4"
}<>

run{ #Losungsverfahren die Benutzt werden
solve_strain{}
solve_current_poisson{}
solve_quantum{}

}<>
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A.3 Details zur Technologie

Ubersicht iiber die nasschemischen Atzreihen

Tabelle A.1:
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Tabelle A.2: Kompletter Prozessplan der InAs/InP-Probe
Laufende Prozessschritt Parameter Dauer Chemikalien Bemerkungen
Nummer zum Prozess
1 Grundreinigung
der Probe
o]
1.1 US-Reinigung Ac ;gooé’ / 60 s Aceton
1.2 Spilen Ac - - Aceton
Oberflache der
1.3 Spulen IPA - - IPA Probe darf
nicht trocknen
o]
14 US-Reinigung IPA ;gooc/; / 60's IPA
1.5 Spilen IPA - - IPA
1.6 Trocknen N2 - - N2
> Vorbereitung fir
Plasmaatzen
2.0 Dehydrieren 130 °C 10 min Auf Heizplatte
2.1 Belackung 45-25 4500 1/min | 60 s AZ 6624
2.2 Prebake120-60 105 °C 60 s Auf Heizplatte
23 Belichten: ) 9 s bis
' Atzstruktur 11s
24 Entwickeln - 60 s AZ 726 MIF
2.5 Spilen H20 - 2 min H20
2.6 Trocknen N2 - - N2
2.7 Postexposurebake | 120 °C 60 s Auf Heizplatte
3 Plasmaatzen
Atzen
2 mTorr 4 min Ar 4,5 sccm
3.1 Atzen RF 23 W Pause SiCls
ICP 60 W 2 min 4,5 sccm
Loop 8x
.. 60 °C bis Ca.1h Remover Auf Heizplatte,
3.2 Lack ablosen 70 °C bis2h | PG abdecken!
33 Lackreste ) Ca 60's Remover US-Bad
entfernen PG
3.4 Spulen IPA - Ca.60s | IPA US-Bad
3.5 Spulen H20 - - H20
3.6 Trocknen N2 - - N2
4 n-Kontakte
aufdampfen und
legieren
4.1 Dehydrieren 130 °C 10 min Auf Heizplatte
4.2 Belackung LOR 4000 1/min | 60 s LOR 2 s ramp up
4.3 Prebake LOR 150 °C 2 min - Auf Heizplatte
4.4 Belackung 45-12 4500 1/min | 60 s AZ 6612 Kein ramp up
4.5 Prebake 105-60 105 °C 60 s - Auf Heizplatte
4.6 Belichten: n- - 12s
Kontakt
4.7 Entwickeln - 60 s AZ 726 MIF
4.8 Neutralisation - 180 s H20 Spulen
48b Trocknen N2 - - N2
4.9 Auf Objekttrager 120 °C <30s Aceton- Auf Heizplatte
kleben I6slicher
HeilRkleber
4.10 Aufdampfen CrNi 5nm - CrNi 50:50
50
4.11 Audampfen Ge 50 | 5 nm - Ge
4.12 Aufdampfen Au50 | 5 nm - Au
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I':laufende Prozessschritt Parameter Dauer Chemikalien Bemerkungen
ummer zum Prozess
413 Aufdampfen CrNi 5nm - CrNi 50:50
50
414 Aufdampfen Au 200 nm - Au
2000
4.15 Probe von 135 °C <20s - Auf Heizplatte
Obijekttrager l6sen
4.16 HeilRkleber - - Aceton Mit Filterpapier
entfernen
417 Liftoff 60 °C 30 min PG
Remover
418 Spllen PG - - PG Lackreste
Remover vollst.
Entfernen im
Bgl.
4.19 Spiilen IPA - - IPA
4.20 Spilen H20 - - H20
4.21 Trocknen N2 - - N2
4.22 Legieren 390 °C 30s Vakuum-
Annealing
5 p-Kontakte
5.1 Dehydrieren 130 °C 10 min Auf Heizplatte
5.2 Belackung TI 35 4500 1/min | 45s TI35ES 10 s ramp up
ES
5.3 Prebake T1 35 ES 105 °C 2 min - Auf Heizplatte
54 Belichtung: p- - 36s— -
Kontakte 38s
55 Delay - >30min | -
5.6 Reverse bake 125 °C 2 min Auf Heizplatte
5.7 Floodexposure - 10 min Flutbelichter
bis
12 min
5.8 Entwickeln AZ 400 60 sbis | AZ400:
90s HO-1:4
5.9 Neutralisation - 90s H20 Spilen
5.10 Trocknen N2 - - N2
5.1 Auf Objekttrager 120 °C <30s Aceton- Auf Heizplatte
kleben |6slicher
HeilRkleber
5.12 Aufdampfen Ge 40 nm - Ge
400
5.13 Aufdampfen Au 40 nm 10 Hz/s | Au
400 bis
30 Hz/s
5.14 Aufdampfen Ge 40 nm - Ge
400
5.15 Aufdampfen Au 80 nm 100 Hz/s | Au
800 bis
305 Hz/s
5.16 Probe von 135°C <20s - Auf Heizplatte
Obijekttrager l6sen
5.17 HeilRkleber - - Aceton Mit Filterpapier
entfernen
5.18 Liftoff 50 °C 30 min PG
Remover
5.19 Spllen PG - - PG Lackreste
Remover vollst.

Entfernen im
Bgl.
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I':laufende Prozessschritt Parameter Dauer Chemikalien Bemerkungen
ummer zum Prozess
5.20 Spilen IPA - - IPA
5.21 Spilen H20 - - H20
5.22 Trocknen N2 - - N2
5.23 Legieren 400 °C 120 s Vakuum-
Annealing
6 Al-Pads
6.1 Reinigung Ac - - Aceton Auf Spinner
6.1b Reinigung IPA - - IPA Auf Spinner
6.2 Belackung 50-12 5000 1/min | 60 s AZ 6612 Kein ramp up
6.3 Prebake 105-60 105 °C 60 s - Auf Heizplatte
6.4 Belichten: Al-Pads | - 9s -
6.5 Entwickeln - 60 s AZ 726 MIF
6.6 Aufdampfen Al 400 | 40 nm Al
6.7 Liftoff 60 °C; 20 min Aceton US-Bad
20%
7 Al-
Nahfeldaperturen
7.1 Reinigung Ac - - Aceton Auf Spinner
71b Reinigung 2-Pr - - IPA Auf Spinner
7.2 Belacken 50- 5000 1/min | 60 s 950PMMA A
PMMA
7.3 Prebake 180-90 180 °C 90 s - Auf Heizplatte
7.4 E-beam belichten - - -
7.5 Entwickeln - 30s MIBK + IPA
7.6 Atzen 20s 1% KOH
7.7 Lackentfernen Aceton Auf Spinner
Tabelle A.3: Ubersicht iiber die verwendeten Chemikalien
g:;Zeichnung Bezeichnung Hersteller Verwendung
. . Reinigung;
Aceton Aceton MicroChemicals Lsemittel
. . . Reinigung;
IPA 2-Propanol; Isopropanol MicroChemicals Losemittel
AZ 6624 AZ 6624 MicroChemicals | Fotolack
AZ 726 MIF AZ 726 MIF MicroChemicals | Entwickler
Remover PG E;\I{Irlz)ii;;)hr/]lethyl-Z- MicroChemicals Ié%?r?g:]t:%"
LOR LORA MicroChem Fotolack
AZ 6612 AZ 6612 MicroChemicals | Fotolack
TI35ES TI35ES MicroChemicals | Umkehrlack
AZ 400 AZ 400 MicroChemicals | Entwickler
950PMMA A 950PMMA A MicroChem Fotolack
MIBK Methylisobutylketon MicroChemicals IF_{o§e_m|tteI,
einigung
KOH Kaliumhydroxid MicroChemicals | Atzen
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A.4 Symbol- und Abkirzungsverzeichnis

In diesem Abschnitt werden die Symbole und Abkiirzungen aufgelistet, die in dieser
Arbeit verwendet wurden. Es war nicht immer mdglich fiir jede physikalische Grofle
ein eigenes Symbol zu verwenden. Aus dem Zusammenhang sollte jedoch deutlich

werden, welche Bedeutung gemeint ist. Symbole mit dhnlichen Bedeutungen, zum

Beispiel unterschiedlichen Indizes, werden durch ein Komma getrennt.

Teilchenkonfigurationen im Quantenpunkt

0° leerer Quantenpunkt

0t Loch im Quantenpunkt

0** Loch in der p-Schale des Quantenpunktes

0%, 021+ zwei Locher in einer Triplettkonfiguration

0%+ zwel Locher in einer Singulettkonfiguration

0~ Elektron im Quantenpunkt

0~ Elektron in der p-Schale des Quantenpunktes

027:* zwel Elektronen in einer Triplettkonfiguration

035" zwei Elektronen in einer Singulettkonfiguration

X0 neutrales Exziton

Xt einfach positiv geladenes Exziton

X+ angeregtes einfach positiv geladenes Exziton

X, X, X3 einfach positiv geladenes Exziton, Triplettkonfiguration
XS einfach positiv geladenes Exziton, Singulettkonfiguration
X2t doppelt positiv geladenes Exziton

X3t dreifach positiv geladenes Exziton

X~ einfach negativ geladenes Exziton

X angeregtes einfach negativ geladenes Exziton

X7*, Xir, X1, X537 einfach negativ geladenes Exziton, Triplettkonfiguration
Xis einfach negativ geladenes Exziton, Singulettkonfiguration
X2 doppelt negativ geladenes Exziton

2X° neutrales Biexziton

2X* einfach positiv geladenes Biexziton

2X~ einfach negativ geladenes Biexziton

Quantenmechanische Zustiande im Quantenpunkt

|0) Grundzustand

|X) Exziton, das an das horizontal polarisierte Lichtfeld koppelt
|Y) Exziton, das an das vertikal polarisierte Lichtfeld koppelt
[1) Elektron mit Spin —1/2

[T) Elektron mit Spin 1/2

[U) Schweres Loch mit magnetischer Quantenzahl —3/2



A.4 Symbol- und Abkiirzungsverzeichnis

)

Schweres Loch mit magnetischer Quantenzahl 3/2

Physikalische GroRen

A
Ao
Ac

5
c
o

L)
—

y oy S S o Q

Hel,Licht

Wabhrscheinlichkeit der Possion-Verteilung
Amplitude der GauB3-Verteilung

Flache des Plattenkondensators

Amplituden der Lorentz-Verteilungen
Einstein-Koeffizient der spontanen Emission
Bild

Einstein-Koeffizient der Absorption
Einstein-Koeffizient der induzierten Emission
Kapazitit

Lichtgeschwindigkeit

einfache Drehsymmetrie des Quantenpunktes und des Gitters

Spiegelsymmetrie des Quantenpunktes und des Gitters
Plattenabstand des Plattenkondensators

Durchmesser der Asphére

Rotationssymmetrie des Quantenpunktes und des Gitters
Minimale Ortsauflosung

Kantenlédnge der Kamerapixel

Exponentialfunktion des Wertes x

Elementarladung

Energie

Energie Differenz

Einschlusspotential der Ladungstriager im Quantenpunkt
Energie eines Dipols

Energie der Feinstrukturaufspaltung

Energie des Exzitons

elektrische Feld

Widerholfrequenz

Einhiillende des elektrischen Feldes

Amplitude des elektrischen Feldes

Brennweite des Objektivs, der Asphire

Brennweite der Tubuslinse

Form des Linienprofils

Hamilton-Operator des Zweiniveausystems
planksches Wirkungsquantum

reduziertes plancksches Wirkungsquantum

Hamilton-Operator des reinen Zwei-Niveausystems

Hamilton-Operator der Wechselwirkung zwischen Licht und

Zwei-Niveausystem
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I Strom
[ imagindre Einheit
Iy Offsetstrom
I, Amplitude des kohdrenten Photostromsignals
Ip Dunkelstrom
Ipy, Photolumineszenz Intensitét
] Gesamtdrehimpuls
kg Bolzmann-Konstante
L, L, Hebelarm der Probenstruktur
m* effektive Masse
mg Masse des freien Elektrons
m, Projektion des Gesamtdrehimpulses, magnetische Quantenzahl
n Ordnung der Poisson-Verteilung
0 Objekt
P optische Leistung
13’ Operator der Polarisation
P klassisches Dipolmoment
Px, Px statisches Dipolmoment des Exzitons
, q Ladung
r,T Abstand
R. Kontaktwiderstand
Rpp, Photonenrate
Ty, Tx Abstand zwischen den Ladungsschwerpunkten des Exzitons
SNR Signal-Rausch-Verhéltnis
T Temperatur
t Zeit
At Integrationszeit
T Lebensdauer
T, Dephasierungszeit
T, reine Dephasierungszeit
U, U,, U, Spannung
Ug Eingebaute Spannung
U, U:,U, Peakposition der Lorentz-Verteilung
Wy Radius der Strahltaille
X, X Ort
Z,Z Richtung, Wachstumsrichtung
Zop Hohe des Quantenpunktes
ay Polarisierbarkeit des Exzitons
B, B1i, B2 Proportionalitdtsfaktoren des inkohdrenten Photostroms
Y, V1, V2 Halbwertsbreiten der Linienprofile

Homogene Linienbreite
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Vnat

Ttunnel

P
Q

w
Wo, Wx

wy,

Natiirliche Linienbreite
Dielektrizititskonstante des Vakuums
relative Dielektrizitatskonstante
Quanteneffizienz

Pulsflache

Abklingkoeffizient der leistungsabhingigen Ddmpfung
Proportionalititskonstante

Wellenldnge

Zentralwellenlidnge

Dipolmatrixelement

horizontal polarisiertes Licht

vertikal polarisiertes Licht

Dichtematrix

Komponenten der Dichtematrix
Standardabweichung der GauB3-Verteilung
rechts zirkular polarisiertes Licht

links zirkular polarisiertes Licht

Breite der Laserpulse
Autokorrelationsbreite

inverse Tunnelrate

Phasenfaktor des Laserfeldes
Rabi-Frequenz

Kreisfrequenz

Kreisfrequenz der Zustidnde des Exzitons
Kreisfrequenz des Lasers

Chemische Verbindungen

Al

Ar
As
Au
AlAs
Be
CdSe
CrNi
ErAs
ErSb
Ge
GaAs
GaN
GalnP
In

Aluminium

Argon

Arsen

Gold
Aluminiumarsenid
Beryllium
Cadmiumselenid
Chrom-Nickel
Erbiumarsenid
Erbiumantimonid
Germanium
Galliumarsenid
Galliumnitrid
Galiumindiumphosphid
Indium
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InAs
InP
InAlAs
InGaAs
InAlGaAs
KOH
Mg

Nd

0)

P

Pb
PbSe
Si

Sn

SiC
SiCl4
SiGe
Ti

/n
ZnSe

Abkiirzungen

arb. u.
CB
CCD
cW
ML
OPO
VB

Indiumarsenid
Indiumphosphid
Indiumaluminiumarsenid
Indiumgalliumarsenid
Indiumaluminiumgaliumarsenid
Kalilauge

Magnesium

Neodym

Sauerstoff

Phosphor

Blei

Bleiselenid

Silizium

Zinn

Siliziumcarbid
Siliziumtetrachlorid
Siliziumgermanium
Titan

Zink

Zinkselenid

willkiirliche Einheiten

Leitungsband

Charge-coupled device

continuos wave, im Deutschen: dauerstrich
Monolage

optischer parametrischer Oszillator
Valenzband
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