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1 EINLEITUNG

1 Einleitung

Die vielseitigen Anwendungsmöglichkeiten von den verschiedenen selbstorganisiert gewach-
senen Quantenpunktsystemen löste ein groÿes Interesse an den fundamentalen Eigenschaf-
ten dieser Halbleiter-Nanostrukturen aus. Die stetig gröÿer werdende Bedeutung in der
Anwendung liegt in den Möglichkeiten, ihre Eigenschaften in sehr kleinen und kosten-
günstigen Bauelementen auszunutzen. So �ndet man sie unter anderem in Halbleiterlasern
und -dioden [Bimberg98, Bimberg99], optischen Verstärkern [Bimberg03] oder als Möglich-
keit zur Realisierung der Quantenkryptographie [Michler01] in Form von Einzelphotonene-
mittern [Bennett05, Lochmann06]. Quantenpunkte haben gewisse Vorteile gegenüber dem
Bulk-Material. Zum Beispiel besitzen sie eine gröÿere Temperaturstabilität[Arakawa82],
einen niedrigeren Schwellstrom [Asada86] oder verbesserte Rauscheigenschaften[Arakawa86].
Der physikalische Ursprung dieser erwünschenswerten Eigenschaften liegt hauptsächlich in
der elektronischen Zustandsdichte der Quantenpunkte. Diese δ-funktionsartige Zustands-
dichte wird aufgrund des starken Quantum-Con�nement-Potentials hervorgerufen. Die Re-
laxationsmechanismen angeregter Ladungsträger werden allerdings stark von dieser Dis-
kretisierung beein�usst.

Wachstumsbedingungen und deren Folgen - wie zum Beispiel Defekteinbau, Quanten-
punktgröÿe, -komposition oder -dichte - oder Anregungskonditionen haben erheblichen
Ein�uss auf die in Experimenten beobachtbaren verschiedenen Relaxationsmechanismen,
Transferprozesse und Wechselwirkungen sowie deren dynamischen Eigenschaften. Für die
Entwicklung von optischen Bauelementen benötigt man natürlich Kenntnisse über mögli-
che Dephasierungs- und Transferprozesse in den als aktives Medium verwendeten Quan-
tenpunkten. Auch die Dynamik von Relaxationmechanismen ist von groÿem Interesse, da
in der Anwendung beispielsweise eine optimale Modulationsfrequenz wünschenswert ist.
So stellen sich dann unteranderem auch Fragen nach Kohärenze�ekten oder die Beein�uss-
barkeit von Lebenszeiten der angeregten Prozesse. Ziel dieser Arbeit soll die Untersuchung
einiger dieser zahlreichen Mechanismen und deren Dynamik sein.

Im Fokus dieser Arbeit stehen drei Themengebiete: Zunächst werden die dynami-
schen Eigenschaften kohärenter und inkohärenter vibronischer Prozesse in InAs/GaAs-
Quantenpunktensembles betrachtet, also der Ein�uss von Phononen sowie deren Wechsel-
wirkung mit Exzitonen. Danach wird die Folge einer gröÿeren Quantenpunktdichte unter-
sucht. Dazu wird das Submonolagen-Wachstum betrachtet. Insbesonders soll die Kopplung
der Submonolagenquantenpunkte an einer Schicht Stranski-Krastanov-Quantenpunkte im
Zentrum dieses Kapitels stehen. Im letzten Teil dieser Arbeit werden dann die optischen Ei-
genschaften und die Dynamik einzelner Quantenpunkte besprochen. In diesem Fall werden
erste experimentelle Resultate an InGaN-Quantenpunkten präsentiert.

Exziton-Phonon-Wechselwirkung

Das erste Themengebiet dieser Arbeit ist die Wechselwirkung von optisch angeregten Ex-
zitonen mit Phononen in Quantenpunkten. Aufgrund ihrer Diskretisierung können die
elektronischen Zustände der Quantenpunkte nicht so e�zient an Phononen koppeln wie
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1 EINLEITUNG

es beim Bulk-Material der Fall ist. Exziton-Phonon-Wechselwirkungen in selbstorgani-
sierten Halbleiterquantenpunkten sind infolgedessen Gegenstand einer groÿen Anzahl an
Untersuchungen[Bimberg99]. Unter anderem beein�usst diese Wechselwirkung auch die
Relaxation freier Ladungsträger oder die Rekombination und Dephasierungsdynamik ein-
geschränkter Exzitonen. Wegen der räumlichen Lokalisation ist der Überlapp zwischen
der elektronischen und der exzitonischen Wellenfunktion ziemlich groÿ, was die Elektron-
Phonon-Wechselwirkung erheblich verstärkt. Auÿerdem führt die resultierende starke Kopp-
lung zwischen Phononen mit Elektronen[Hameau99, Hameau02] beziehungsweise Exzito-
nen [Heitz99, Bissiri00, Verzelen04] zur Bildung eines exzitonischen Polarons[Ferreira02,
Heitz00].

Bisher beschäftigten sich Verö�entlichungen zu Wechselwirkungen von Exzitonen mit
Phononen gröÿtenteils mit polaren CdSe-Quantenpunkten[Klimov00, Cooney07]. In die-
sem Materialsystem ist eine Phononenkopplung viel stärker im Vergleich zu beispielsweise
den nichtpolaren In(Ga)As-Quantenpunkten, die jedoch wiederum in der Anwendung in
Bauelementen erheblich erfolgreicher waren. Deswegen soll sich der erste Teil dieser Ar-
beit mit der Exziton-Phonon-Wechselwirkung im InAs-System beschäftigen. Bisher wurden
gröÿtenteils Phononen-Seitenbanden als phononen-assistierte Exzitonrekombinationen wie
der �Heiÿen Elektronen-Relaxation� zugeschrieben[Heitz99]. Diese Form der Lumineszenz
kann dann beobachtet werden, wenn andere Mechanismen mit der Exzitonrelaxation kon-
kurrieren und diese unter gewissen Umständen sogar unterdrücken. In der Literatur �nden
sich bereits Arbeiten, die eine Exziton-Phonon-Wechselwirkung unter resonanter Anre-
gung diskutieren. Es konnte experimentell gezeigt werden, dass unter resonanter Anregung
auch Raman-Streuprozesse möglich sind[Heitz00]. So wurden zum Beispiel transversal-
optische (TO), longitudinal-optische (LO) oder auch Interface-Phononenmoden in InAs-
Quantenpunkten beobachtet. Weitgehend fehlt jedoch eine ausführliche Untersuchung der
dynamischen Eigenschaften von Exziton-Phonon-Wechselwirkungen in Quantenpunkten.

Die unterschiedlichen phononen-gekoppelten Relaxationskanäle, die unter resonanter
Anregung beobachtbar sind, werden in der vorliegenden Dissertationsarbeit untersucht. Um
dies zu erreichen, wurden Proben ausgesucht, die besonders bezüglich dieser Mechanismen
geeignet sind. Dabei sollen folgende Fragen geklärt werden:

• Phononische Wechselwirkungen wie Raman-Streuung oder phononen-assistierte Lu-
mineszenz sollen mithilfe resonanter Photolumineszentspektroskopie in Abhängigkeit
von der Anregungsenergie untersucht werden, um Informationen über deren Reso-
nanzeigenschaften zu erhalten. So kann man erfahren, unter welchen Bedingungen
bestimmte Kanäle besonders gut oder schlecht anregbar sind. Auÿerdem müÿten pho-
nonische Emissionen mit der Anregung mitschieben. Zusätzlich stellt sich die Frage,
ob Mehrphononenprozesse möglich oder sogar wahrscheinlicher sind.

• Mittels zeitaufgelöster Photolumineszenz soll geklärt werden, ob Raman-Streuung
und der phononen-assistierte Lumineszenzprozess aufgrund ihrer Lebensdauern von
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1 EINLEITUNG

einander unterscheidbar sind. Es ist zu erwarten, dass Raman-Streuung kohärent zum
anregenden Laserpuls abläuft, während phononen-assistierte Lumineszenz durch die
Kohärenzzeit des resonanten Zustandes, mit dessen Energie angeregt wird oder mit
dem sie verknüpft ist, bestimmt wird. Treten beide Prozesse simultan auf, so wird es
für diese Arbeit von Bedeutung sein, wie groÿ die Anteile der verschiedenen Prozesse
zum gesamten Messsignal sind.

• Eine wichtige Fragestellung wird die Temperaturabhängigkeit und die damit verbun-
dene Intensitätsveränderung der phononen-gekoppelten Wechselwirkungen sein. Die
Anregbarkeit der Phononenprozesse sollte sich mit der Temperatur stark verändern.
Informationen über die Dynamik der Phononen unter variierenden Temperaturen
sollen zeigen, ob die verschiedenen Kanäle unterschiedlich beein�ussbar sind.

• Und schlieÿlich sollen Hinweise auf die Exzistenz des Phononen-Bottleneck-E�ektes
gefunden werden. Zum Beispiel müÿte sich für erhöhte Temperaturen eine Intensitäts-
zunahme der Quantenpunktgrundzustandslumineszenz verzeichnen lassen. Auch hier
können zeitaufgelöste Messungen hilfreich sein. Eine Frage wird dabei unteranderem
sein, ob die phononen-gekoppelten Mechanismen aufgrund des Phononen-Bottleneck-
E�ektes bevorzugt werden oder ob sie einen rein polaronischen Ursprung haben.

InAs-Submonolagen-Quantenpunkte

Das Wachstum von InAs-Submonolagen-Quantenpunkte (SML-QPs) stellt eine Alternati-
ve zum herkömmlichen Stranski-Krastanov-Wachstum (SK-QPe) dar. Sie werden bei einer
abwechselnden Abscheidung von weniger als einer Monolage InAs und wenigen Mono-
lagen GaAs gewachsen. Eine Monolage ist eine Schicht, die genau eine Atomlage dick
ist. An InAs-Monolagen wurden an der TU Berlin bereits verschiedene Untersuchungen
durchgeführt. So wurden hier beispielsweise Messungen bezüglich der Lasing-[Goni98] oder
Polarisationseigenschaften[Goni00] sowie Raman-Streuexperimente[Reich99] an solchen Mo-
nolagenschichten von InAs, die in GaAs eingebettet sind, durchgeführt.

Eine Submonolage von Atomen bedeckt entsprechend nicht vollständig eine Ober�äche.
Es bilden sich kleine Akkumulationen von Atomen. Diese Inseln können als Quantenpunkte
bezeichnet werden. Solche Submonolagen-Quantenpunkte besitzen einige Vorteile gegen-
über den SK-Quantenpunkten. Zum einen wäre da ihre hohe laterale Dichte, die beim SK-
Wachstum nicht erreicht werden kann. Eine hohe QP-Dichte ist zum Beispiel für bestimmte
optoelektronische Bauelemente ideal[Ledentsov07]. Zusätzlich besitzen SML-QPs keine Be-
netzungsschicht (wetting layer), über die bei nichtresonanter Anregung Transferprozesse
ablaufen müssten oder könnten. Dies geht immer mit einer gewisser Zeitverzögerung einher.
Damit sind SML-Quantenpunkte ohne Benetzungsschicht insbesondere in der Verwendung
in Höchstgeschwindigkeitsbauelementen interessant[Mutig09], weil die Ladungsträger di-
rekt in die Quantenpunkte relaxieren können.

Die für diese Arbeit zur Verfügung stehenden SML-Proben wurden zusätzlich mit ei-
ner Schicht von Stranksi-Krastanov-Quantenpunkten gewachsen, die als Keimschicht für
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1 EINLEITUNG

die darüber liegenden Submonolagenschichten dient und aufgrund der infolgedessen ver-
tikalen Stapelung zur Formation von kolumnaren Quantenpunkten führt. Natürlich ha-
ben diese SK-Quantenpunkte auch einen Ein�uss auf die optischen Eigenschaften. Eine
zentrale Fragestellung dieses Kapitels wird der Ein�uss der SK-Quantenpunkte auf die
optischen und dynamischen Eigenschaften der SML-Quantenpunkte sein. Auÿerdem wur-
den verschiedene Wachstumsparameter variiert (Spacerdicke, verschiedene Wachstumsun-
terbrechungen). Bezüglich der optischen Eigenschaften und insbesondere hinsichtlich un-
terschiedlicher Transferprozesse sollen die Submonolagen-Quantenpunkte charakterisiert
werden.

• Zunächst muss geklärt werden, wie sich verschiedene Wachstumsparameter auf die
optischen Eigenschaften der Submonolagen-Quantenpunktensembles auswirken. Da-
zu werden zum Beispiel (i) der Ein�uss der Spacerschichtdicke zwischen den SML-
Quantenpunkten oder (ii) einer Schicht von Stranski-Krastanov-Quantenpunkten
unterhalb der Submonolagenschichten sowie (iii) die Folgen von verschiedentlichen
Wachstumsunterbrechungen thematisiert.

• Unterschiedliche Anregungsbedingungen (zum Beispiel Anregungsleistung, -wellen-
länge oder Pulsbreite) und deren Ein�uss auf die Lumineszenzeigenschaften und
die Dynamik werden untersucht. Lassen sich limitierende Faktoren hinsichtlich ei-
ner schnellen Dynamik identi�zieren?

• Anregungsphotolumineszenzspektroskopie soll die verschiedenen, möglichen Anre-
gungskanäle aufdecken. Auch der Ein�uss der Temperatur wird in den PLE-Messungen
angesprochen. Welche Transferprozesse spielen dabei eine Rolle?

• Lassen sich Hinweise auf eine Wechselwirkung mit Phononen �nden?

• Die Temperaturabhängigkeit der Submonolagenlumineszenz (insbesondere hinsicht-
lich der dynamischen Eigenschaften) wird analysiert.

• Die Polarisationseigenschaften verschiedener Submonolagen-Quantenpunktproben sol-
len in Photolumineszenzmessungen in Kantengeometrie untersucht und untereinan-
der verglichen werden. Lassen sich Aussagen über eine vertikale Kopplung zwischen
den Quantenpunktschichten tre�en? Es soll geprüft werden, ob korrelierte bzw. an-
tikorrelierte Kon�guration in gestapelten SML-QP-Schichten auftritt. Beein�ussen
dabei die SK-Quantenpunkte aufgrund ihrer Kopplung die SML-Quantenpunkte?

Optische Eigenschaften und Dynamik einzelner Quantenpunkte

Um das Potential von Quantenpunkten vollständig ausnutzen zu können, so müssen indivi-
duelle Quantenpunkte untersucht und deren Transferprozesse verstanden und kontrolliert
werden können. Um Quantenpunkte zum Beispiel in der Quanten-Informationsverarbeitung
als Quelle eines einzelnen, kontrollierten Photons anzuwenden, muss es möglich sein, den
individuellen Quantenpunkt addressierbar zu machen. Dies bedeutet in der Anwendung,

10



1 EINLEITUNG

dass lediglich ein einzelner Quantenpunkt gezielt zur Lumineszenz angeregt werden kann.

In diesem Kapitel wird also das Interesse weg vom Quantenpunktenensemble hin zum
einzelnen Quantenpunkt gelenkt. Für diese Arbeit stand jedoch leider keine geeignete
Arsenid-Quantenpunktprobe zur Verfügung (hauptsächlich bezüglich einer genügend ge-
ringen Quantenpunktdichte). Auÿerdem ist der für diese Messungen genutzte Mikrophoto-
lumineszenzaufbau für den für Nitride typischen Wellenlängenbereich optimiert gewesen.
Folglich wurde eine Nitrid-basierte Quantenpunktprobe ausgewählt. Nitrid-basierte Quan-
tenpunkte sind zum Beispiel vielversprechende Kandidaten für nicht-klassische Lichtquel-
len bei Zimmertemperatur. Bei den hier untersuchten Quantenpunkten handelt es sich
InGaN. Sie wurden an der TU Berlin in einem MOCVD-Reaktor gewachsen. Genauge-
nommen handelt es sich bei diesen Quantenpunkten um Indium-reiche Bereiche innerhalb
eines InGaN-Quanten�lmes, der sich in einer GaN/InGaN/GaN-Heterostruktur be�ndet.

Allgemein �uktuieren innerhalb eines Quantenpunktensembles die einzelnen Quanten-
punkte bezüglich ihrer Gröÿe und Komposition. Dies führt zu einer inhomogenen Verbreite-
rung in den Photolumineszenzspektren. Das PL-Spektrum eines einzelnen Quantenpunktes
weist scharfe Emissionslinien auf, wie es ein einziges Atom ebenfalls tut. Die optische Un-
tersuchung einzelner InGaN-Quantenpunkte ist jedoch auch deshalb nicht einfach, weil
ihre Emssionslinien signi�kant verbreitert sind. Die Emissionsenergie der Wurtzit-InGaN-
Quantenpunkte wird stark von �uktuierenden elektrischen Feldern beein�usst, was zu einer
Linienverbreiterung in den Spektren führt.

In dem entsprechenden Kapitel werden räumlich sowie zeitlich aufgelöste Photolumi-
neszenzmessungen einzelner oder weniger InGaN/GaN-Quantenpunkte präsentiert. Dazu
wurde ein neu aufgebauter Mikrophotolumineszenzmessplatz genutzt. Folgende Fragenstel-
lungen und Ziele wurden adressiert, um das Verhalten verschiedener exzitonischer Kom-
plexe und ihrer Rekombinationsdynamik zu untersuchen:

• Zunächst muss geklärt werden, ob sich die gewählte Probe dafür eignet, optische
Untersuchungen an vereinzelten Quantenpunkten durchzuführen. Deshalb stellt sich
die Frage, ob sich Stellen auf der Probenober�äche �nden lassen, die nur sehr wenige
Emissionslinien in den entsprechenden Photolumineszenzspektren aufweisen.

• Es soll grundlegend die Möglichkeit untersucht werden, ob die Photolumineszenzspek-
troskopie eine geeignete Methode zur Einzelpunktuntersuchung darstellt und damit
eine Alternative zur Kathodolumineszenz bieten kann.

• Lassen sich Aussagen über die spektrale Di�usion der beobachtbaren Emissionslinien
einzelner Quantenpunkte mittels Photolumineszenzspektroskopie machen?

• Leistungsabhängige Photolumineszenzuntersuchungen einzelner Quantenpunkte sol-
len helfen, den Ursprung der verschiedenen, beobachteten Linien zu klären. Dabei
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können aufgrund von Sättigungsverhalten beziehungsweise eines superlinearen Inten-
sitätsanstieges exzitonischen von biexitonischen Emssionen unterschieden werden.

• Polarisationsabhängige Photolumineszenzmessungen sollen zeigen, ob verschiedene
Linien ein unterschiedliches Polarisationsverhalten aufweisen, und damit von unter-
schiedlichen Quantenpunkten hervorgerufen werden.

• Zeitaufgelöste Photolumineszenzuntersuchungen werden durchgeführt, um zusätzli-
che Informationen über den Ursprung der beobachtbaren Emissionslinien zu geben.

• Ergänzend werden die beobachteten Dynamikeigenschaften einzelner Quantenpunkte
mit theoretischen Vorhersagen per Achtband-k·p-Modell verglichen.
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2 Experimentelle Methoden

Im Folgenden sollen die verschiedenen Messmethoden erläutert werden, die zur Erstellung
dieser Doktorarbeit verwendet wurden. Zu den verwendeten spektroskopischen Methoden
im Rahmen dieser Arbeit zählen die zeitintegrierte und zeitaufgelöste Photolumineszenz,
die Photolumineszenzanregungsspektroskopie sowie Mikro-Photoluminezenzspektoskopie.

Da die meisten Messungen bei tiefen Temperaturen durchgeführt werden mussten, wur-
den die zu untersuchenden Proben in Kryostaten gebracht. Je nach Zielsetzung der jewei-
ligen Untersuchung standen zwei unterschiedliche Arten von Kryostaten zur Verfügung.
Für Messungen bei möglichst tiefen Temperaturen wurde ein Helium-Badkryostat genutzt,
bei dem die Probe komplett in �üssiges Helium eingetaucht wird. Das abdampfende Heli-
um wird aus zwei Gründen aus der Probenkammer abgepumpt. Zum einen geschieht dies,
um die Bildung von Heliumgasbläschen in der Probenkammer zu unterbinden, die Photo-
lumineszenzmessungen behindern können. Zum anderen kann so das �üssige Helium den
Zustand der Supra�uidität einnehmen, das heiÿt jegliche innere Reibung wird verhindert.
Auf diesem Wege konnten Temperaturen um 2K erreicht werden. Will man jedoch tempe-
raturabhängige PL-Serien aufnehmen, also Photolumineszenzmessungen bei verschiedenen
Temperaturen, so kann ein Helium-Durch�usskryostat verwendet werden. Über die Regu-
lierung der Durch�ussmenge des Heliums mittels eines Ventils und einer internen Heizung
ist es möglich, jegliche gewünschte Probentemperatur einzustellen. Da die Proben nicht di-
rekt mit dem Helium in Kontakt treten, sondern lediglich das durch�ieÿende Helium einen
Kühl�nger, auf den die Probe aufgebracht wird, abkühlt, ist die tiefstmögliche Temperatur
in dieser Art von Kryostat natürlich höher als bei Badkryostaten. Die niedrigste Tempe-
ratur, die an der Temperaturkontrolleinheit eingestellt werden kann, liegt bei Durch�uss-
kryostaten um etwa 5K, allerdings ist die tatsächliche Probentemperatur sicherlich noch
etwas höher.

Die zu untersuchenden Quantenpunktproben wurden für sämtliche zeitintegrierten und
zeitaufgelösten Photolumineszenzmessungen mit Hilfe des Titan-Saphir-Lasersystems �Mill-
ennia XS� (Ti:Sa) von Spectra Physics angeregt. Ein Ti:Sa-Kristall wird mit einem et-
wa 7,5W-starken Neodym-Vanadat-cw-Laser mit einer Wellenlänge von 532 nm gepumpt.
Für den Laserbetrieb von Ti:Sa sind Ti3+-Ionen verantwortlich, welche im Saphir-Kristall
(Al2O3) Al3+-Ionen ersetzen. Obwohl sich die Emissionsbänder zwischen Wellenlängen von
600 bis über 1000 nm erstrecken, ist ein Lasing erst ab 670 nm möglich, da für kleine-
re Wellenlängen das Absorptionsband das Emissionsband überlappt. Der durchstimmbare
Bereich wird zusätzlich noch eingeschränkt, da ein schwaches Ti4+-Ionen-Absoptionsband
beobachtbar ist. Und schlieÿlich ist der abdeckbare Wellenlängenbereich von technischen
Faktoren abhängig. Beispielsweise sind Spiegelbeschichtungen, Verluste durch optischen
Elementen zum Durchstimmen der Emissionswellenlänge (Lyot-Filter), die zur Verfügung
stehende Pumpleistung und die Modenqualität zu beachten. Mittels des innerhalb der
Ti:Sa-Kavität verwendeten Spiegelsatzes konnte für diese Arbeit die Laserwellenlänge kon-
tinuierlich zwischen 730 nm und 870 nm durchgestimmt werden.
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2.0.1 Erzeugung von ps-Laserpulsen

Im Laser schwingen alle Moden im Allgemeinen unabhängig von einander und ohne feste
Phasenbeziehung. Deshalb interferieren manche Moden destruktiv, während andere zum
gleichen Zeitpunkt konstruktiv interferieren. Da aber beide Möglichkeiten in etwa gleich
häu�g auftreten, schwankt die Laserleistung nur gering um einen Mittelwert und es liegt ein
kontinuierlicher Betrieb (Continious-Wave-Betrieb, cw) vor. Durch Modulation der Licht-
leistung im Resonator mittels einer Frequenz, die der Umlaufzeit des Lichts im Resonator
entspricht, bilden sich Seitenbänder aus, die den Resonatormoden entsprechen und zuein-
ander in Phase schwingen. Durch die konstruktive Interferenz der Einzelmoden bilden sich
kurze Pulse aus. Eine solche Modulation erfolgt in diesem Fall durch einen akusto-optischer
Modulator (AOM), der ein 80MHz-Mode-Locking garantiert. Zusätzlich erlaubt ein AOM
dem System, für längere Dauer ohne Aussetzer oder Abschaltungen zu operieren, wie das
häu�g für passive Modenkopplungssysteme der Fall ist.

Die Pulsbreite eines Titan:Saphir-Lasers wird von zwei Faktoren beein�usst: die dem
Ti:Sa-Kristall anhaftenden sowie den von der Kavität bestimmten. Das Material selbst kann
natürlich wenig beein�usst werden, allerdings kann die Netto-Gruppengeschwindigkeits-
dispersion (Group Velocity Dispersion, GVD) modi�ziert werden. Die optischen Kompo-
nenten in der Laserkavität bewirken eine positive GVD und rufen somit eine Pulsverbrei-
terung hervor. Weitere Pulsverbreiterung wird durch Selbstphasenmodulation im Ti:Sa-
Kristall verursacht, welche aus der Wechselwirkung des kurzen optischen Impulses mit
dem nichtlinearen Brechungsindex resultiert. Um stabile, kurze Ausgangspulse zu errei-
chen, müssen solche E�ekte durch eine negative GVD kompensiert werden. Im Falle des für
diese Arbeit verwendeten Ti:Sa-Lasers in ps-Kon�guration wurde ein GTI (Gires-Tournois-
Interferomter) im Mode-Locking-Design verwendet. Dieses Bauteil funktioniert ähnlich wie
ein Fabry-Perot-Interferometer (mit dem Unterschied, dass der erste Spiegel nicht hochre-
�ektierend sondern lediglich teilre�ektierend ist). Das GTI ruft eine groÿe negative GVD
hervor, ist allerdings stark wellenlängenabhängig und muss dementsprechend angepasst
werden, wenn eine neue Wellenlänge ausgewählt wird.

Die mittels Ti:Sa-Laser erzeugten Anregungspulse besitzen eine Pulsbreite von etwa
1,4 ps bei einer Repetitionsrate von 80MHz.

2.0.2 Optisch-parametrischer Oszillator

Für die resonant angeregten Photolumineszenzmessungen werden im Falle der InAs-Quan-
tenpunkte jedoch gröÿere Wellenlängen benötigt. Die hier untersuchten InAs-Quantenpunkte
haben bei tiefen Temperaturen eine Grundzustandsenergie von etwa 1,5 eV. Dies entspricht
in etwa einer Wellenlänge von 1200 nm. Um solche Anregungswellenlängen zu erreichen,
wurde ein Optisch-parametrischer Oszillator (OPO) von Spectra Physics verwendet. Dieser
OPO wird durch den Ti:Sa-Laser gepumpt. Der Pumppuls wird dabei von einem nichtli-
nearen Kristall in zwei Teilstrahlen gröÿerer Wellenlänge zerlegt. Die Summe der Quanten-
energien dieser Teilstrahlen entspricht dabei der Quantenenergie der Anregung. Für den
in dieser Arbeit benötigten Teilstrahl (Signal-Strahlung) kann beim verwendeten Ti:Sa-
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Laserbereich die Wellenlänge zwischen 1060 nm und 1220 nm eingestellt werden. Es könnte
auch der sogenannte Idler-Teilstrahl des OPO verwendet werden. Aufgrund der viel zu
hohen Wellenlänge des Idler-Strahls (um 1600 nm) ist dieser für die Untersuchung der in
dieser Arbeit untersuchten InAs-QP-Proben allerdings ungeeignet. Der Ti:Sa-Puls und der
mittels OPO erzeugte Anregungspuls besitzen die gleiche Pulsbreite. Der OPO hat also
keinerlei Ein�uss auf die Pulsbreite, der für die zeitaufgelösten Messungen verwendeten
Anregungspulse.

2.0.3 Frequenzverdopplung

Für die Untersuchung der InGaN-Quantenpunkte in Kapitel 5 wurde eine Anregung im
UV-Bereich benötigt, die ein Ti:Sa-Laser nicht emittieren kann. Zu diesem Zweck läÿt sich
eine Strahlungsquelle realisieren, die auf der Mischung optischer Frequenzen in optisch
nichtlinearen Kristallen basiert[Demtröder00].

Eine elektromagnetische Welle, die auf ein dielektrisches Medium fällt, induziert in den
dortigen Atomen durch Ladungsverschiebung elektrische Dipolmomente, also eine dielek-
trische Polarisation P(E):

P (E) = ε0(χ(1)E + χ(2)E2 + ...),

wobei χ(n) die Suszeptibilität n-ter Ordnung ist. Sie ist nichtlinear und hängt vom Medium
ab. Unter dem Ein�uÿ der einfallenden Welle E(ω) oszillieren die induzierten Dipolmo-
mente und wirken somit als Quelle neuer elektromagnetischer Wellen. Deren Frequenzen
werden durch P(E) bestimmt. Diese sogenannten Oberschwingungen können dann zur Fre-
quenzvervielfachung verwendet werden.

Die Intensität der von den oszillierenden induzierten Dipolen emittierten Oberwellen
ist proportional zum Quadrat ihrer Schwingungsamplitude. Deshalb werden zur optischen
Frequenzverdopplung meistens gepulste Laser mit hohen Spitzenleistungen verwendet. Die
von den induzierten atomaren Dipolen abgestrahlten Wellen laufen mit der Phasenge-
schwindigkeit

nuPh =
ω

k
=

c0

n(ω)

durch das nichtlineare Medium. Die von unterschiedlichen Atomen ausgehenden Wellen
addieren sich nur dann zu einer makroskopischen Welle, wenn alle mikrokopischen Antei-
le in Phase sind, also die erzeugende Welle dieselbe Phasengeschwindigkeit hat wie die
induzierten Oberwellen. Dies ist der Fall, wenn die Phasenanpassungsbedingung (Phase
Matching) erfüllt ist:

k(ω1 ± ω2) = k(ω1)± k(ω2).

Für die optische Frequenzverdopplung ist es wichtig, daÿ das nichtlineare Medium ein
optisch einachsiger Kristall ist (z.B. KDP oder BBO) und für eine bestimmte Richtung
θ und Wellenlänge der auÿerordentliche Brechungsindex na(2ω) für die Oberwelle gleich
dem ordentlichen Brechungsindex n0(ω) für die Grundwelle ist. Wird also eine Grundwelle
in diese bestimmte Richtung eingestrahlt, so wird für die Frequenzverdopplung das Phase
Matching erfüllt. Es kann sich dann eine makroskopische Welle der Frequenz 2ω aufbauen.
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2.1 Photolumineszenzspektroskopie (PL)

Innerhalb dieser Arbeit ist die PhotoLumineszenzspektroskopie eine der häu�gst verwen-
deten Messmethoden. Bei nicht-resonanter Photolumineszenzspektroskopie an Quanten-
punkten wird oberhalb der Bandkante des Matrixmaterials, das die Quantenpunkte um-
gibt, eingestrahlt. Die auf diesem Wege erzeugten Ladungsträger können daraufhin in die
Quantenpunktniveaus relaxieren. Das Emissionspektrum der strahlenden Rekombinations-
prozesse kann gemessen werden, indem die Detektionswellenlänge durchgefahren wird. Es
können jedoch auch nichtstrahlende Relaxationsprozesse auftreten. Da strahlungslose Re-
laxation auf kürzeren Zeitskalen abläuft, ist bei geringer Anregungsintensität gröÿtenteils
eine strahlende Rekombination aus dem Grundzustand der Quantenpunkte beobachtbar,
wohin die Ladungsträger relaxieren bevor sie rekombinieren. Bei hohen Anregungsintensi-
täten werden allerdings mehr Exzitonen generiert als über die Quantenpunktgrundzustän-
de strahlend rekombinieren können. Bei Hochanregung werden die QP-Niveaus von unten
nach oben aufgefüllt, und mit zunehmender Anregungsintensität steigt zwangsläu�g die
Luminszenz aus angeregten Zuständen im Vergleich zum Grundzustand an.

2.2 Photolumineszenzanregungsspektroskopie (PLE)

Im Gegensatz zur Photolumineszenzspektroskopie wird bei der Photolumiszenzanregungs-
spektroskopie (PhotoLuminescence Excitation Spectroscopy) die Detektionswellenlänge
festgehalten, während das Photolumiszenzverhalten der zu untersuchenden Übergangs-
energie in Abhängigkeit von der Anregungswellenlänge aufgenommen wird. Die anregende
Wellenlänge kann zum Beispiel über einen durchstimmbaren Laser erfolgen. Es ist aber
auch denkbar, eine starke Lampe zu verwenden, deren Licht mittels eines Monochroma-
tors ausgewählt werden kann. Über das Durchfahren der Monochromatorwellenlänge wird
somit das Anregungsverhalten der Probe ermittelt. Die für diese Arbeit durchgeführten
PLE-Messungen wurden mit Hilfe einer Lampe durchgeführt.

Wenn für die anregende Wellenlänge ein Zustand existiert, der das Licht absorbieren
kann, ist die Erzeugung eines Exzitons möglich. Dieses Exziton kann dann in den für die
Messung entsprechend interessanten Zustand (z.B. der QP-Grundzustand) relaxieren, von
wo es dann strahlend rekombiniert. Natürlich ist eine Absorption nicht für jede Anregungs-
wellenlänge gleich e�ektiv oder gar möglich. Ein PLE-Spektrum kann dementsprechend
Auskunft darüber erteilen, unter welchen Wellenlängen das zu untersuchende System bes-
ser oder schlechter absorbiert. Auf diesem Wege kann mittels PLE die Anregbarkeit des
Grundzustandes zum Beispiel über höhere Niveaus der Quantenpunkte beziehungsweise
anderer Zustände ermittelt werden.

Bei der Photolumineszenzanregungsspektroskopie erfolgt die Detektion in einem ein-
geschränkten Wellenlängenintervall, das spektral erheblich schmaler ist im Vergleich zur
inhomogenen Verbreiterung der QP-Ensembleluminszenz. Infolgedessen wird also ledig-
lich das Absorptionsverhalten eines Quantenpunkt-Subensembles untersucht, deren Exzi-
tongrundzustandsenergie der gewählten Nachweisenergie entspricht. Interessiert man sich
insbesondere für angeregte Zustände, ist deren Au�ösung hinsichtlich der inhomogenen
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Verbreiterung erheblich verbessert.

2.3 Mikrophotoluminezenzspektroskopie (µPL)

Die optische Spektroskopie einzelner Quantenpunkte bietet die Möglichkeit, individuelle
Quantenpunkte gezielt anzuregen und so das Verständnis von Transferprozessen in Halb-
leiterquantenpunkten erheblich zu verbessern. Optische Einzelpunktspektroskopie wird ty-
pischerweise mit einem Mikrophotolumineszenzaufbau realisiert.

Die Mikrophotolumineszenzspektroskopie (µPL) kombiniert die Photolumineszenz mit
der ortsaufgelösten Mikroskopie. Der Anregungslaser wird mit einem Strahlteiler in den
afokalen Strahlengang eines Mikroskops eingekoppelt. Dabei wird die zu untersuchende
Probe über den mittels Mikroskop-Objektivlinse fokussierten Laser zur Photolumineszenz
angeregt. Die Detektion erfolgt über dieselbe Objektivlinse. Das Objektiv sammelt die PL
ein. Durch eine Lochblende wird der Teil des Abbildes, der zur Detektion beiträgt, räumlich
begrenzt und anschlieÿend auf den Eintrittsspalt eines Monochromators abgebildet.

Das optische Aufösungsvermögen wird durch zwei E�ekte begrenzt: Abbildungsfehler
(Aberrationen) und Beugung. Bei hochwertigen Mikroskop-Objektiven sind die Aberratio-
nen soweit korrigiert, dass die Beugungse�ekte erheblich stärker ins Gewicht fallen. Selbst
die beste Linse wirkt als beugende Ö�nung, da sie durch ihren Rand bzw. ihre Fassung
begrenzt wird. Da nicht einmal von einem genügend weit entfernten Punkt ein scharfer
Bildpunkt entworfen wird, kann auch eine einfallende ebene Welle nicht in einem Punkt
fokussiert werden. Der minimal kleinste Laser�eck eines fokussierten Laserstrahles wird
vom Rayleigh-Kriterium bestimmt:

a =
1, 22λ

2nsinΘ
,

wobei λ die Wellenlänge des Lichtes, n der Brechungkoe�zient des Mediums und Θ der
halbe Winkel abhängig von der Fokussierlinse sind. Der Ausdruck nsinΘ wird auch als
numerische Apertur NA bezeichnet. In der Praxis wird a durch λ begrent. Bei resonanter
Anregung von InAs-Quantenpunkten liegt beispielsweise das Au�ösungsvermögen also in
der Gröÿenordnung von etwa 1µm.

Für die µPL-Messungen wird die Probe in einen Durch�usskryostaten eingebracht,
der fest montiert wird. Im Gegensatz dazu kann die Objektivlinse mit Hilfe einer Piezo-
Ansteuerung in alle Richtungen präzise verschoben werden. Auf diese Weise kann die Lu-
mineszenz gezielt an verschiedenen Positionen auf der Probe gemessen werden.

2.3.1 Herausforderungen der Mikrophotolumineszenz an einzelnen QPs

Zur optischen Spektroskopie einzelner Quantenpunkte ist eine sehr hohe räumliche Auf-
lösung experimentell nötig, da für die meisten Materialsysteme die Quantenpunktdichte
viel zu hoch ist. Auch wenn über die Wahl geeigneter Wachstumsparameter die Dichte
der Quantenpunkte verringert werden kann, so sind bestenfalls Abstände von mehreren
100 nm zwischen benachbarten Quantenpunkten erreichbar. Mittels räumlich aufgelöster
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Mikrophotolumineszenzspektroskopie kann typischerweise eine Au�ösung von 1µm erreicht
werden. Dies reicht selbst bei idealen QP-Proben nicht aus, um isolierte Quantenpunkte
zu untersuchen. Also sind weitere Anstregengungen von Nöten. Nur die Kombination einer
niedrigen Quantenpunktdichte mit Mikrophotolumineszenzspektroskopie und zusätzlicher
Probenpräparation machen das experimentelle Untersuchen optischer Eigenschaften ein-
zelner Quantenpunkte möglich.

Die technologische Isolierung von Quantenpunkten kann unter Verwendung kleiner
Mesastrukturen[Marzin94] oder von metallenen Schattenmasken mit sehr kleinen Apertu-
ren[Park98] realisiert werden. Ein einfacher Weg, um einzelne Quantenpunkte vom Ensem-
ble zu entkoppeln, wäre zum Beispiel einen Hauptteil der Probe zu entfernen - beispiels-
weise durch Ätzen. Für auf diese Weise erzeugte Mesastrukturen ist die Einsammele�zienz
des vom Quantenpunkt emittierten Lumineszenzlichtes höher. Mesastrukturen haben aller-
dings auch Nachteile. Zum Beispiel können Ladungsträgeransammlungen in Ober�ächen-
zuständen der geätzten Mesakante problematisch werden, wenn sich der Quantenpunkt zu
nah an dieser Kante be�ndet. Es kann dann zu einer Coulombwechselwirkung dieser La-
dungen mit Ladungsträgern im Quantenpunkt kommen, was eine Linienverbreiterung oder
eine spektrale Di�usion[Seufert00] zur Folge hat. Ist es jedoch möglich, die Quantenpunkte
resonant anzuregen, so kann diese Problematik umgangen werden. Ein weiteres Problem
bei Mesastrukturen stellt die spektrale Verschiebung von Emissionslinien als Funktion der
Anregungsleistung um bis zu mehrere 10meV dar. Eine weitere, schlichtere Möglichkeit
zur Isolierung einzelner Quantenpunkte bietet das Abdecken der gesamten Probenober�ä-
che mit einem lichtundurchlässigen Material, wobei vereinzelte Löcher ausgespart bleiben.
Da Schattenmasken keine geätzten Halbleiterober�ächen in der Nähe des Quantenpunktes
besitzen, sind keine Wechselwirkungen mit Ladungsträgern aus Ober�ächenzuständen zu
erwarten. Nicht nur aus diesem Grund sind Schattenmasken von Vorteil. Im Gegensatz
zu Mesastrukturen ist eine elektrische Kontaktierung für elektrisch getriebene Quanten-
punkte erheblich leichter zu realisieren. Demzufolge ist eine experimentelle Untersuchung
mittels sowohl Photo- als auch Elektrolumineszenz an ein und demselben Quantenpunkt
ohne Probleme möglich, wenn die Schattenmaskentechnik angewandt wird. Die Apertu-
ren werden durch kleine Polystyrol-Kügelchen erzeugt, die vor der Bedampfung mit Platin
(Titan dient dabei als Haftvermittler) auf die Ober�äche gebracht werden und hinterher
einfach im Ultraschallbad abgeschüttelt werden können. Zurück bleiben Ö�nungen in der
Metallmaske mit Durchmessern von 10µm, 200 nm oder 100 nm.

Im Falle der Schattenmasken regt das optische Nahfeld der Laseranregung lediglich
die Quantenpunkte unterhalb der Aperturen der Maskierung an. Die Au�ösung wird also
hauptsächlich von dem Durchmesser der Aperturen bestimmt. Im Falle der für diese Ar-
beit verwendeten Schattenmaskenaperturen beträgt der kleinstmögliche Durchmesser etwa
100 nm. Kleinere Ö�nungen sind nicht mehr sinnvoll, da der Betrag des Lichtes, dass durch
die Schattenmaske transmittiert wird, stark mit kleiner werdenden Aperturdurchmessern
abnehmen. Auÿerdem sollten die zu untersuchenden Quantenpunkte nah an der Ober�äche
sein, da die Eindringtiefe unter Schattenmaskenaperturen stark beschränkt ist. In optischen
Experimenten wie der Photolumineszenz ist nicht nur Anregung durch eine Schattenmaske
hindurch beein�usst durch die Apertur. Auch das vom Quantenpunkt emittierte Lumi-
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neszenzlicht wird räumlich durch die Schattenmaske ge�ltert. Im allgemeinen begrenzt die
Di�usionslänge optisch angeregter Exzitonen das räumliche Au�ösungsvermögen. Im Falle
von Quantenpunkten ist jedoch bei tiefen Temperaturen die Exzitondi�usion auf Grund
des starken Con�nements von Exzitonen in den Quantenpunkten genügend unterdrückt.

2.4 Zeitaufgelöste Photolumineszenzspektroskopie (TRPL)

Die Untersuchung der dynamischen Eigenschaften von Transferprozessen in Quantenpunk-
ten wurde für diese Arbeit mittels zeitaufgelöster Photolumineszenzspektroskopie (Time-
ResolvedPhotoLuminescence) durchgeführt. Die mittels Ti:Sa-Laser erzeugten Anregungs-
pulse besitzen eine Pulsbreite von etwa 1,4 ps bei einer Repetitionsrate von 80MHz. Der
zeitliche Abstand zwischen zwei Laserpulsen wird durch die Länge des Laserresonators be-
stimmt. Für das verwendete Lasersystem beträgt dieser Abstand etwa 12,5 ns. Nach diesem
Zeitintervall erfolgt also der nächste Laserpuls. Damit ist man allerdings nach oben be-
schränkt, was die möglichen zu untersuchenden Lebensdauern betri�t. Ist ein Prozess nach
12,5 ns noch nicht vollständig abgeklungen, so wird die gemessene Lebensdauer auch immer
vom nachfolgenden Laserpuls beein�usst und entspricht somit nicht mehr der tatsächlichen
Abklingzeit. Auch nach unten ist die Zeitau�ösung beschränkt. Zum einen natürlich durch
die Pulsbreite selbst, aber auch durch das verwendete Detektionssystem. Die verwendete
Photokathode MCP-S1 von Hamamatsu besitzt eine Zeitau�ösung von ungefähr 30 ps. Al-
so sind kurzlebigere Prozesse nicht mehr au�ösbar und die gemessene Transiente wird der
Systemantwortsfunktion entsprechen.

Zur Messung der Transienten wurde das Single-Photon-Counting-Prinzip verwendet,
bei dem einzelne Photonen in Abhängigkeit von ihrem zeitlichen Auftre�en im Detektor
registriert werden. Diese einzelnen Photonen werden dabei als Verzögerung zwischen einem
Referenzsignal und einem tatsächlichen Zeitpunkt der Registrierung im Detektor als ent-
sprechendes Zeitintervall aufgenommen. Das Referenzsignal wird vom anregenden Laser-
puls mittels eines Strahlteilers abgespalten und mit einer Photodiode registriert. Dieses Re-
ferenzsignal dient allerdings nicht als Startpuls. Da bei zeitaufgelösten PL-Untersuchungen
von Quantenpunkten der Wirkungsquerschnitt verhältnismäÿig klein ist, wird nicht für
jeden anregenden Puls ein Signal von der Probe detektiert. Also invertiert man die Zähl-
kette. Erreicht ein Photon den Detektor, so wird eine Sägezahnspannung ausgelöst, die erst
in dem Moment gestoppt wird, in dem der nächste Referenzpuls auf der entsprechenden
Photodiode auftri�t. Also bildet das tatsächliche Signal den Startpunkt und der nächste
Referenzpuls den Stop einer Zeitmessung. Zum Auslösen der Messung wird ein Constant
Fraction Discriminator (CFD) verwendet. Weil die Pulshöhe des zu messenden Signals
unter gewissen Umständen sehr unterschiedlich sein kann, wird keine festgesetzte Puls-
höhe als Auslöser genutzt. Mittels des CFD genügt bereits ein bestimmter Bruchteil der
höchstmöglichen Pulshöhe, um als Triggerpuls die Messung auszulösen. Allerdings ist die
Transientmessung sehr sensitiv auf die Einstellung des CFD und kann durch eine falsche
Einstellung stark verfälscht werden, wenn man nicht genau arbeitet. Auf diese Weise kann
jedoch immer nur ein Photon im Detektor detektiert und einem Zeitintervall zugeordnet
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werden. Tri�t ein zweites Signalphoton auf bevor der nächste Laserpuls die Zeitmessung
stoppt, so kann es nicht registriert werden und geht der Gesamtmessung verloren. Eine
Verfälschung der Ergebnisse auf Grund dieser Tatsache kann jedoch vernachlässigt wer-
den, da bei verhältnismäÿig niedrigen Signalintensitäten gearbeitet wird (circa 104s−1).
Das schlieÿlich gemesse Zeitintervall wird über einen Time-to-Amplitude-Konverter (TAC)
in eine Spannungamplitude konvertiert, die wiederum von einem Analog-Digital-Konverter
(ADC) zu einer Kanalnummer umgewandelt wird, die dem tatsächlich gemessenen Zeitin-
tervall zugeordnet wird. Schlieÿlich erhöht jedes folgende registrierte Photon die Zählrate
des entsprechenden Kanalzählers um jeweils eins. Summiert man nun über einen länge-
ren Zeitraum viele weitere Ereignisse auf, so erhält man schlieÿlich die typischen TRPL-
Transienten.
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3 Dynamische Eigenschaften kohärenter und inkohären-

ter vibronischer Prozesse in InAs-Quantenpunkten

Das Quasiteilchen Phonon hilft, Gitterschwingungen in einem Kristall quantenmechanisch
zu beschreiben. Diese Gitterschwingungen, die quantisierte Energien besitzen, können un-
terschiedlicher Natur sein. Schallwellen, die sich durch das Kristallgitter fortp�anzen, wer-
den Schallquanten oder akustische Phononen genannt. Neben akustischen Phononen gib es
noch optische Phononen. Hierbei handelt es sich eine gegenphasige Bewegung aller Atome
einer Einheitszelle. Im Gegensatz dazu schwingen bei akustischen Phononen alle Atome in
Phase. Auÿerdem unterscheidet man noch zwischen longitudinal beziehungsweise transver-
sal schwingenden Phononen.

In polaren Kristallen wie Indiumarsenid (InAs) oder Galliumarsenid (GaAs) tritt ein
elektrisches Dipolfeld auf. Die sogenannte Fröhlich-Wechselwirkung[Cardona82] beschreibt
den Ein�uss dieses elektrischen Dipolfeldes auf Elektronen und damit auch auf Exzitonen.
Aus Symmetriegründen bevorzugt die Fröhlich-Wechselwirkung longitudinal-optische Pho-
nonen (LO). 1950 stellten Huang und Rhys ein Modell auf[Huang50], das die Kopplung von
Exzitonen mit LO-Phononen berechnet. Mit dem sogenannten Huang-Rhys-Faktor S kann
die Wahrscheinlichkeit beschrieben werden, mit der während eines Elektronenüberganges
ein optisches Phonon zusätzlich emittiert beziehungsweise absorbiert werden kann.

a) b) c)0
0

0

1 1
1

hν hν - 1 hν + 1
hν -1 hν

Abbildung 1: Schematische Darstellung der verschiedenen Streuprozesse: (a) Elasti-
sche Rayleigh-Streuung. (b) Inelastische Raman-Streuung (Stokes und Anti-Stokes). (c)
Phononen-assistierter Photolumineszenzprozess für ausgehende (links) und eingehende
(rechts) Resonanz.

Es sind verschiedene Arten von Streuprozessen an Quantenpunkten denkbar (siehe
Abb.1). Zunächst gibt es natürlich die elastische Rayleigh-Streuung (a). Bei dieser wird
das Licht an einem virtuellen Zustand gestreut und verliert dabei jedoch keinerlei Energie.
Da hier keine Phononen involviert sind, soll die Rayleigh-Streuung für diese Arbeit nicht
weiter interessieren. Viel relevanter werden jedoch die Möglichkeiten der Raman-Streuung
(b) und der phononen-assistierten Lumineszenz (c) sein. Natürlich sind noch weitere pho-
nonische Prozesse denkbar, wie zum Beispiel die Phononenseitenbande, die der Relaxation
über einen exzitonischen Zustand unter Aufnahme- bzw. Abgabe eines Phonons entspricht.
Phononen-assistierten Lumineszenz ist allerdings ein Prozess, der über reelle, exzitonische
Zustände der Quantenpunkte verknüpft ist, und energetisch um Vielfache von Phononen-
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energien vom anregenden Laser entfernt beobachtbar ist.

Als mögliches Hilfsmittel zur optischen Untersuchung von Phononen kann beispielsweise
die Raman-Streuung genutzt werden. Die über virtuelle Zustände ablaufende, inelastische
Streuung von Lichtphotonen benötigt zunächst die Existenz eines Exzitons, da keine direk-
te Photon-Phonon-Wechselwirkung statt�ndet. Photonen regen also in den Quantenpunk-
ten Exzitonen an, an denen Phononen gestreut werden. Dabei werden entweder Energie-
quanten an das Gitter abgegeben (Stokes-Prozess) beziehungsweise davon aufgenommen
(Anti-Stokes-Prozess), vergleiche dazu Abb.1. Die Energie des abgestrahlten Lichtes ist
dann entweder um Vielfache der entsprechenden Phononenergie reduziert oder erhöht. In
Quantenpunktsystemen ist aufgrund der geringen aktiven Materialdichte (typische Wer-
te sind 3∗1010 Quantenpunkte pro cm3) der Raman-Wirkungsquerschnitt allerdings sehr
niedrig, was zum Beispiel zu einem sehr schwachen Raman-Signal in Photolumineszenz-
spektren führt. Der Raman-Wirkungsquerschnitt kann jedoch verbessert werden, wenn die
Energie des anregenden Lichtes etwa der eines tatsächlichen, exzitonischen Überganges ent-
spricht. Man spricht in diesem Fall von eingehender Resonanz (incoming resonance). Es
gibt aber auch noch die Möglichkeit, dass sich das gestreute Licht in Resonanz zum exzitoni-
schen Energieniveau be�ndet (ausgehende Resonanz bzw. outgoing resonance). Resonante
Raman-Spektroskopie kann die Streue�zienz um bis zu drei Gröÿenordnungen erhöhen,
und erleichtert eine experimentelle Untersuchung erheblich.

Bei InAs-Quantenpunkten konnten drei verschiedene Phononenenergien beobachtet wer-
den [Paarmann05], deren Zuordnung allerdings schwierig und möglichweise nicht absolut
geklärt ist. Im Moment geht man jedoch von folgender Zuordnung aus:

≈31meV transversal-optische Phononen (TO)
≈33meV longutidunal-optische Phononen (LO)
≈36meV Quantenpunkt-Interface-Phononen (IF)

3.1 Der Stand der Dinge und eigene Vorarbeiten

3.1.1 Phononenwechselwirkung in Quantenpunkten in der Literatur

Ladungsträgerrelaxationsmechanismen in Quantenpunkten, die Phononen mit einschlie-
ÿen, wurden bereits mehrfach experimentell als auch theoretisch beschrieben (zum Bei-
spiel in [Verzelen02]). Auch ein resonantes Koppeln an LO-Phononen in einzelnen InGaAs-
Quantenpunkten konnte bewiesen werden[Lemaitre01, Oulton03].

Zeitaufgelöste Untersuchungen von Ladungsträgertransfers in InGaAs/GaAs-Quanten-
punkten mit unterschiedlichen Übergangsenergien zeigten, dass eine e�ziente Elektronen-
relaxation über LO-Phononen für Proben bei denen die Energieniveauseparation mit der
LO-Phononenergie vergleichbar ist, beobachtbar sind[Marcinkevicius01].
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Besonders von Interesse für diese Arbeit sind jedoch vor allen Dingen Arbeiten zum
sogenannten Phononen-Bottleneck-E�ekt[Mukai96, Heitz01, Sanguinetti08]. Unterdrückte
Ladungsträgerrelaxation über exzitonische Zustände konnte von Heitz et.al. an InGaAs-
Quantenpunkten demonstriert werden. Der Phononen-Bottleneck-E�ekt hat eine starke
Erhöhung der Relaxationszeit auf das bis zu 15-fache der strahlenden Lebenszeit τrad zur
Folge, was einen Ladungsträgerabbau über �Hot Luminescence� via ersten angeregten Zu-
stand wahrscheinlicher macht als über den Grundzustand des Exzitons. Bei 120K konnte
beobachtet werden, dass strahlende Lebenszeit und Relaxationszeit gleich sind, was den
Übergang von Relaxations- zur rekombinationslimitierenden Exzitonendynamik darstellt.
Die Temperaturabhängigkeit der Relaxationszeit kann schlieÿlich inelastische Phononen-
streuung zum dominanten Relaxationsmechanismus machen. Eine solche rekombinations-
limitierenden Exzitonendynamik wird von Heitz et.al. mittels der unterdrückenden, po-
laren Exziton-LO-Phonon-Kopplung erklärt. Achtband-k·p-Berechnungen deuten darauf
hin, dass, abhängig von der Quantenpunktform und damit von der polaren Exziton-LO-
Phonon-Kopplungsstärke, entweder die Bildung eines exzitonischen Polaritons oder ein
Phonon-Bottleneck die jeweils limitierende Dynamik zur Folge haben. Der Ein�uÿ von
Temperatur und QP-Form auf die Relaxationsdynamik untermauert dabei eine phononen-
assistierte Relaxation für stark lokalisierte Exzitonzustände.

Einen Beweis für die Existenz eines exzitonischen Polarons in InAs-Quantenpunkten lie-
ferten Preisler et.al.[Preisler06]. Es wurden PLE-Messungen von Interbandübergängen in
InAs-QP-Ensembles unter starken Magnetfeldern von bis zu 28T aufgenommen, in denen
wohlde�nierte Resonanzen beobachtbar waren. Die Magnetfeldabhängigkeit der Resonanz-
energien erlaubt eine eindeutige Zuordnung der Interbandübergänge einschlieÿlich diskreter
QP-Zustände und Benetzungsschichtzustände. Es konnte jedoch ein starkes Anticrossing
zwischen zwei Zuständen in allen Proben beobachtet werden, dass nicht mit einem rein
exzitonischen Modell erklärt werden kann. Mittels Fröhlich-Hamiltongleichung wurde eine
Kopplung zwischen gemischten Exziton-LO-Zuständen berechnet, mit dessen Hilfe exzi-
tonische Polaritonenergien sowie die Oszillatorstärke von Interbandübergängen bestimmt
werden konnte. Dabei konnte die Vorhersage gemacht werden, dass, wenn zwei Exziton-
LO-Zustände energetisch dicht genug beieinanderliegen (mit Phononenbesetzungen, die
sich um 1 unterscheiden), es zu dem experimentell beobachteten Anti-Crossing kommen
müsste.

3.1.2 Eigene Vorarbeiten an In(Ga)As/GaAs-Quantenpunkten

Bereits im Rahmen der Diplomarbeit konnten zwei verschiedene Exziton-Phonon-Wech-
selwirkungen an Quantenpunkten beobachtet werden[Werner08]. Dazu wurden zwei an
der TU Berlin mittels MOCVD-Verfahren gewachsene Proben aus dem In(Ga)As/GaAs-
Materialsystem ausgewählt, die sich bezüglich ihrer optischen Eigenschaften als geeignet
erwiesen. Der erste untersuchte E�ekt ist die Resonante Ramanstreuung. Bei der entspre-
chenden Probe konnten energetisch scharfe Strukturen, die um eine Phononenenergie vom
anregenden Laser verschoben sind, in den Photolumineszenzspektren beobachtet werden.
Zeitaufgelöste Messungen zeigten, dass dieser Prozess kohärent zum anregenden Laserpuls
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Abbildung 2: Photolumineszenzspektren bei 2K von In(Ga)As-Quantenpunkten für unter-
schiedliche Anregungsenergien.

statt�ndet. Der zweite phononen-assistierte Prozess ist ein über den Quantenpunktgrund-
zustand gekoppelter inkohärenter Lumineszenzprozess. Die entsprechende Probe weist sehr
intensive, stark homogen verbreiterte Lumineszenzstrukturen unter resonanter Anregung
auf, die um das Mehrfache von Phononenenergien verschoben messbar sind.

Resonanter Ramane�ekt

In Abb.2 sind Photolumineszenzspektren für unterschiedliche Anregungsenergien in der
Nähe der Resonanz zur Grundzustandsenergie eines In(Ga)As/GaAs-Quantenpunkten-
sembles dargestellt. In den Spektren sind verschiedene Emissionsstrukturen zu sehen, de-
ren Ursprung nicht vollständig geklärt werden konnte. Die Spektren verändern sich stark,
wenn die Anregung verschoben wird. Fast sämtliche Emissionen schieben mit der Anre-
gung. Lediglich eine konstant bei etwa 0,99 eV beobachtbare, allerdings vergleichsweise
schwach leuchtende Schulter auf der niederenergetischen Flanke der Lumineszenzen konnte
als Grundzustand der Quantenpunkte identi�ziert werden. Unterhalb dieser Flanke, tre-
ten keine weiteren Emissionen auf. Von besonderem Interesse soll aber hier eine in allen
PL-Spektren beobachtbare Doppelstruktur sein (hervorgehoben in Abb.2 durch die roten
Kreise). Sie be�ndet sich für sämtliche Anregungsenergien jeweils in einem konstanten
Energieabstand von ungefähr 34,0meV beziehungsweise 36,5meV zum anregenden Laser.
Bei den gemessenen Linien werden also Photonen detektiert, deren Energie um die eines
Phonons reduziert ist. Dies geschieht durch Raman-Streuung. Die beobachteten Energi-
en stimmen in etwa mit Quantenpunkt-LO- (≈33meV) beziehungsweise Interface-Moden
(≈36meV) überein. Diese Raman-Doppelstruktur setzt sich aus spektral sehr scharfen Li-
nien zusammen, die allerdings von der Anregungsenergie nahezu unabhängige Intensitäten
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Abbildung 3: Abstände der Raman-Doppelstruktur zur Laseranregung als Funktion der
Anregungsenergie.

zeigen. Sie addieren sich lediglich konstant zum Lumineszenzsignal dazu und schieben par-
allel mit der Anregungsenergie (siehe Abb.3). Die Raman-Linien sind jedoch nur unter
Resonanzbedingungen zum Quantenpunktsystem detektierbar; bei höherenergetischer La-
seranregung können sie nicht beobachtet werden.

Betrachtet man die Temperaturabhängigkeit der Raman-Linien (siehe Abb.4), so kann
festgestellt werden, dass sie bis zu einer Temperatur von ungefähr 100K eine gleichbleibend
starke Intensität besitzen. Doch schon bei etwa 130K sind sie fast vollständig verschwun-
den. Ihre energetische Position hält die Raman-Doppelstruktur jedoch für jede Temperatur
bei.

Bei zeitaufgelösten Photolumineszenzuntersuchungen an der Quantenpunkt-LO-Mode
(∆E≈34meV) zeigte sich, dass sich die Emission der entsprechenden Energie aus zwei ver-
schieden schnell ablaufenden Prozessen zusammensetzt (siehe Abb.5). Zum einen gibt es
einen inkohärenten Lumineszenzuntergrund mit einer Anklingzeit von τr=270 ps und einer
Abklingkonstante von τd=650 ps. Dazu läÿt sich allerdings eine sehr kurzlebige Kompo-
nente (τ ≤30 ps) messen, die in der Transiente als kleine Spitze kurz nach der Anregung
erkennbar ist. Dieser Beitrag ist als kohärenter Prozess der Raman-Streuung zuzuordnen.
Der Raman-Prozess ist lediglich auf einen spektral sehr scharfen Bereich detektierbar. Misst
man die Dynamik für eine Emissionsenergie, die leicht von der LO-Mode abweicht, so wird
ausschlieÿlich ein langlebiges, inkohärentes Lumineszenzsignal aufgenommen. Zieht man
die leicht verschoben gemessene Transiente von der an der LO-Mode detektierten ab, so
bleibt als Di�erenz der kohärente, Raman-gestreute Anteil übrig (siehe 6). In diesem Fall
wurde für die zweite Transiente eine etwas geringere Detektionsenergie gewählt, um einen
Ein�uss durch die um 2,5meV höherenergetische Interface-Mode ausschlieÿen zu können.
In Abb.6 wird klar, da man den Raman-Anteil mit der instrumentellen Antwort auf den
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Abbildung 4: Temperaturabhängigkeit der Raman-Moden (rot hervorgehoben) unter einer
Anregung von 1,154 eV.

Abbildung 5: Transiente der LO-Phononenmode bei 2K unter einer Anregung von 1,127 eV.
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anregenden Laserpuls vergleicht, dass die Zeitau�ösung des Aufbaus nicht ausreichend ist,
um eine präzise Aussage über die Dynamikeigenschaften des Raman-Prozesses zu machen.
Es kann lediglich eine Obergrenze von etwa 30 ps angegeben werden.

Abbildung 6: Transiente der LO-Mode: Der Raman-Anteil ohne Lumineszenzuntergrund
unter einer Anregung von 1,127 eV. (schwarz). Zum Vergleich ist zusätzlich die instrumen-
telle Antwort auf die Laseranregung aufgetragen (rot).

Phononen-assistierter Lumineszenzprozess

Auch für diese Messungen wurden In(Ga)As/GaAs-Quantenpunkte untersucht, die mittels
MOCVD in der TU Berlin gewachsen wurden. Die Grundzustandsenergie dieses Quanten-
punktensembles be�ndet sich je nach Anregungsenergie bei etwa 1,005 eV. Unter nahezu
resonanter Anregung sind auch bei dieser Probe zusätzliche Lumineszenzstrukturen zu be-
obachten (siehe Abb.7), die mit Phononen verknüpft sind. In Abb.7 sind PL-Spektren in
einem Anregungsintervall zwischen 1,153 eV und 1,081 eV aufgetragen. Die energetischen
Abstände sind mittels der Pfeile eingetragen. Die mit Phononen assoziierten Strukturen
sind hier allerdings spektral verbreitert (21meV) und bezüglich ihrer Intensität erheblich
stärker - im deutlichen Gegensatz zu dem zuvor untersuchten Raman-Streuprozess. So
�ndet sich zum Beispiel bei einer Anregungsenergie von 1,153 eV (oberstes Spektrum in
Abb.7) unter anderem eine starke Lumineszenzlinie, die um 67,5meV von der Grundzu-
standslumineszenz (beziehungsweise um 76,1meV vom anregenenden Laser) entfernt ist.
Dieser Energieabstand deutet wiederum auf einen 2LO-Prozess hin.

Die hier beobachtbare phononen-assistierte Lumineszenz ist ein dominierender Rela-
xationsprozess, der mit der Exzitonenrelaxation verknüpft ist, jedoch mit ihr konkurriert.
Tatsächlich nimmt bei einer Verschiebung in Richtung des Quantenpunktgrundzustandes
die Stärke eben dieser Grundzustandslumineszenz ab während gleichzeitig die phononen-
assistierte Lumineszenz an Intensität gewinnt. Also kann man sagen, dass dieser Prozess
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Abbildung 7: Photolumineszenzspektren bei 5K von In(Ga)As-Quantenpunkten für unter-
schiedliche Anregungsenergien.

28



3 DYNAMISCHE EIGENSCHAFTEN KOHÄRENTER UND INKOHÄRENTER
VIBRONISCHER PROZESSE IN INAS-QUANTENPUNKTEN

dem herkömmlichen Ralaxationsprozess an Intensität entzieht. Die Halbwertsbreite von
21meV des phononen-assistierten Lumineszenzprozesses ist mit der Tatsache erklärbar,
dass ein Quantenpunktensemble angeregt wird und die inhomogene Verbreiterung des
Grundzustandes aufgrund der variierenden Gröÿe oder Komposition der einzelnen Quan-
tenpunkte sich auf die phononen-assistierte Lumineszenz überträgt.

Bei fortschreitender Verringerung der Anregungsenergie verschieben sich diese Struk-
turen ebenfalls mit der Anregung hin zu kleineren Energien (siehe dazu Abb.8). Die 2LO-
Lumineszenz schiebt schlieÿlich in den Grundzustand hinein. Bei einer Anregungsenergie
von ungefähr 1,08 eV (siehe unterstes Spektrum aus Abb.7) sind Phononen und Grundzu-
stand spektral nicht mehr zu unterscheiden. Bei weiterer Verringerung der Anregungsener-
gie gewinnt die Grundzustandslumineszenz zunächst wieder an Intensität, nur um sie bald
wieder an einen 1LO-assistierten Lumineszenzprozess gleichen Ursprungs zu verlieren.

Abbildung 8: Abstände der Lumineszenzen zur Laseranregung als Funktion der Anregungs-
energie.

Es wird an dieser Stelle auf zwei Fakten hingewiesen, die nicht verschwiegen werden
sollten. Zum einen schieben die Phononenlumineszenzlinien nicht absolut parallel mit der
Anregung mit wie es die Raman-Moden tuen. Die Di�erenz zwischen Lumineszenz- und
Anregungsenergie wird mit kleinerer Anregung unvernachlässigbar kleiner. Bei einer Anre-
gungsenergie von 1,153 eV beträgt diese Di�erenz 76,1meV während bei 1,081 eV der Ab-
stand sich auf 67,5meV verringert hat. Auch der 1LO-Abstand schrumpft von circa 35meV
auf 31,5meV (bei einer Anregung von 1,042 eV). Zum anderen sind neben den 2LO- bzw.
1LO-phononen-assistierten Lumineszenzen noch weitere Lumineszenzstrukturen beobacht-
bar, die mit der Anregung durchschieben, aber zu keinen Phononenenergie passen, die mit
In(Ga)As, InAs oder GaAs in Verbindung gebracht werden können. Zum Beispiel �ndet
sich bei einer Anregungsenergie von 1,153 eV (oberstes Spektrum in Abb.7) eine Struktur
im Abstand von etwa 103meV zum Anregungslaser oder bei 1,081 eV (unterstes Spektrum
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aus Abb.7) eine zusätzliche Linie bei etwa 45meV unterhalb der Anregungsenergie. Diese
Linien, die in Abb.8 als gelbe Sterne markiert und etwas schwächer als die anderen Lumi-
neszenzen emittieren, schieben allerdings o�ensichtlich ebenso mit der Anregung mit wie
es die zuvor diskutierten phononen-assistierten Lumineszenzen tun.

Abbildung 9: Anregungsabhängigkeit der 1LO- bzw. 2LO-Lumineszenzen: Stark ausgepräg-
te Überhöhung unter eingehenden Resonanzbedingungen für beide Prozesse.

In Abb.9 sind die Intensitäten der 1LO- bzw. 2LO-Lumineszenzen als Funktion der An-
regungsenergie aufgetragen. Diese Resonanzpro�le der 1LO- bzw. 2LO-Intensitäten zeigen
mit kleiner werdenden Anregungsenergien eine Intensitätszunahme der 1LO- und 2LO-
Moden auf. Dies geschieht bis das Maximum bei einer Anregung von 1,089 eV erreicht wird
und fällt darunter wieder stark ab. Dieser Wert entspricht etwa der Energie von einem LO-
Phononen zusätzlich zum Quantenpunktgrundzustand. Es ist insbesondere hervorzuheben,
dass dieses starke Resonanzverhalten ausschlieÿlich im Fall der �Outgoing�-Resonanz be-
obachtbar ist (EAnr = EGZ +E1LO), während keine Resonanz im �Incoming�-Fall (EAnr =
EGZ) feststellbar ist. Ein vergleichbares Verhalten kann auch für die 2LO-Mode beobachtet
werden. Das entsprechende Resonanzmaximum tritt hier auf, wenn die Anregungsenergie
um 2LO-Phononenenergien zum Grundzustand entfernt ist. Die im Vergleich zur 1LO-
Mode höhere Maximalintensität der 2LO-Mode kommt aufgrund der Phononenwellenvek-
torabhängigkeit (~q) der Elektron-Phonon-Fröhlich-Wechselwirkung[Cardona82] zustande.
Im Resonanzfall wird diese Wechselwirkung erheblich verstärkt, was zu einem maximalen
Streuquerschnitt für Phononen führt, die folgende Bedingung erfüllen:

|~q|aB ≈ 2,

wobei aB der Bohrradius des Exzitons ist. Folglich wird die Elektron-Phonon-Fröhlich-
Wechselwirkung für den 2LO-Prozess stärker sein im Vergleich zum 1LO.
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Die Lebensdauern dieser phononen-assistierten Lumineszenzen ist natürlich von zen-
tralem Interesse für diese Arbeit. Zu diesem Zweck wurden die verschiedenen Lumines-
zenzlinien mittels zeitaufgelöster Photolumineszenzmessungen bei unterschiedlichen Anre-
gungsenergien untersucht. Dabei zeigte sich, dass sämtliche Strukturen ähnliche An- und
Abklingkonstanten aufweisen. Sowohl Grundzustandslumineszenz als auch die 1LO- oder
2-LO-Linien haben ein vergleichsweise langes Anklingen zwischen 500 und 580 ps. Dabei
hat der Grundzustand für die meisten Anregungsenergien eine leicht höhere Zeitkonstan-
te im Vergleich zu den phononen-gekoppelten Prozessen. Das Abklingen dauert für alle
Strukturen je nach Anregungswellenlänge zwischen 720 und 840 ps. Die Abklingkonstanten
schwanken allerdings in Abhängigkeit von der Anregungsenergie und sind für eine fes-
te Anregung tatsächlich nahezu gleich. Abschlieÿend ist festzuhalten, dass die phononen-
assistierten Lumineszenzen - im Gegensatz zum Raman-Streuprozess - mit den Lebensdau-
ern des Quantenpunktgrundzustandes korreliert sind und nur mithilfe dessen überhaupt
statt�nden können.

Abbildung 10: PL-Spektren bei steigenden Temperaturen: Abnahme der phononischen In-
tensität und leichte Erhöhung der Grundzustandslumineszenz.

Von entscheidender Relevanz ist noch das Temperaturverhalten der phononen-assistierten
Lumineszenz. Mit steigender Temperatur verändern sich die PL-Spektren stark, wie Abb.10
illustriert. Zum einen nehmen die 1LO- bzw. 2LO-Linien ab einer Temperatur von ungefähr
130K dramatisch an Intensität ab, bleiben jedoch energetisch an der gleichen Position. Zum
anderen ist zu beobachten, dass der Grundzustand neben seiner typischen Rotverschiebung
zusätzlich für einen gewissen Temperaturbereich eine Erhöhung der Intensität zeigt. Die-
se Entwicklung spricht dafür, dass bei tiefen Temperaturen die angeregten Ladungsträger
bevorzugt über den phononen-assistierten Lumineszenzprozess abgebaut werden und der
eigentliche Grundzustand etwas unterdrückt wird. Man spricht in diesem Fall vom soge-
nannten Phononen-Bottleneck-E�ekt.
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3.1.3 Theoretische Berechnungen zur Dynamik von Phononenprozessen

Ergänzend zu den experimentellen Ergebnissen, die im Mittelpunkt dieser Arbeit ste-
hen, wurden in Zusammenarbeit mit Julia Kabuÿ (Arbeitsgruppe von Prof. Dr. Andre-
as Knorr am Institut für Theoretiosche Physik, Nichtlineare Optik und Quantenelek-
tronik, Technische Universität Berlin) theoretische Berechnungen zu zeitaufgelöster Lu-
mineszenz und Raman-Streuung an Halbleiterquantenpunkten durchgeführt[Kabuss10].
Dabei wurden die zeitaufgelösten, optischen Eigenschaften eines gekoppelten Phononen-
Quantenpunkt-Systems untersucht.

In einem resonant angeregten Streuexperiment sind neben elektronischen Quanten-
punktübergängen auch verschiedene, phononische Streuanteile beobachtbar: direkte, elas-
tische Streuung (Rayleigh) und inelastische Streuung (Raman). Die Streufrequenz ωs der
Rayleigh- sowie der Raman-Streuung ist mit der Frequenz des anregenden Lasers ωl ver-
knüpft, während die spektrale Position der QP-Lumineszenz von der Bandlücke des elek-
tronischen QP-Systemes abhängt: ωcv. Die Streuanteile liegen unterschiedlichen Prozessen
zugrunde. Dies wird mit unterschiedlichen Elementen der Dichtematrix über gewisse Le-
benszeitkonstanten beschrieben. Demzufolge können diese Streuprozesse auch über ihre
spezi�schen, dynamischen Eigenschaften voneinander unterschieden werden. Neben expe-
rimentellen Untersuchungen wurden auch theoretische Betrachtungen zum zeitlichen Emis-
sionsverhalten aufgestellt[Mukamel95, Rho01, Richter09]. Einer der möglichen Ansätze zu
diesem Problem ist der Dichtematrixformalismus im Liouville-Raum, welcher Response-
Funktionen dritten Grades[Sue86, Mukamel95] benützt. Dies führt allerdings zunächst nur
zu stationären Raman- und Lumineszenzspektren.

Wird für die Beschreibung der Quantenpunktemission ein Störungsrechnungansatz zur
Dichtematrix gewählt, so ermöglicht dies die simultane Beschreibung von frequenz- und
zeitaufgelöster Lumineszenzemission sowie Raman-Streuung. Dabei geht die Elektron-Pho-
non-Wechselwirkung mikroskopisch in die Rechnung ein. Basierend auf der Bewegungs-
gleichung von Heisenberg wurde mittels Korrelationsexpansionsmethode[Richter07] ein ge-
schlossener Satz von Gleichungen abgeleitet, welche anschlieÿend numerische gelöst werden.
Damit erhält man letztendlich das Emissionsspektrum sowohl im Frequenz- als auch im
Zeitbereich. Die Methode der Korrelationsexpansion wurde hier erstmals angewandt, um
die Zeitau�ösung der Raman-Streuung sowie der Lumineszenz eines Zweiniveau-Halbleiter-
quantenpunktes zu erhalten.

Hamilton-Gleichung
Die Hamilton-Gleichung H = H0 + He−l + Hel−pt + Hel−pn des Quantenpunktes, der mit
einem äuÿeren, elektromagnetischen Feld und einem thermischen Phononenbad wechsel-
wirkt, besteht aus dem freien Anteil H0 und der Hamilton-Gleichung der Wechselwirkung.
H0 = Hpt+Hpn+Hel steht für die freie Energie der Photonen, der Bulk-LO-Phononen und
der quasi-freien elektronischen Bewegung. In Rotating-Wave-Näherung (RAW)[Louisell73]
sieht die Hamilton-Gleichung wie folgt aus[Ahn05]:
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H0 =
∑
λ

ελa
†
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k
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†
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εqb
†
qbqq, (1)

Hel−pt =
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†
cavck +Dk∗

cv a
†
vacc

†
k}, (2)

Hel−pn =
∑
q

{gqa†cacbqq + gq∗a†cacb
†
q}, (3)

He−l = dcv · E(t)a†vac + dcv · E(t)a†cav. (4)

Dabei sind die fermionischen a(+) und die bosonischen Operatoren b(+), c(+) die Erzeu-
gung- bzw. Vernichtungsoperatoren der Elektronen, Phononen und Photonen. εi = ~ωi
sind die freien Energien der damit verbundenen Quantenfeldern. Der Quantenpunkt wird
hier als ein Zweiniveausystem behandelt, wobei v and c die elektronischen Valenz- und Lei-
tungsbandzustände des Quantenpunktes repräsentieren. Die optische Anregung des Quan-
tenpunktes wird mit der semiklassischen Elektronenfeld-Hamilton-GleichungHe−l beschrie-
ben, während das quantenoptische Photonenfeld, das mit dem elektronischen System wech-
selwirkt, von der quantisierten Hamilton-Gleichung Hel−pt (mit den Kopplungmatrixele-
mente Dk

cv) beschrieben wird. Die Elektron-Phonon-Wechselwirkung Hel−ph (mit den Fröh-
lich-Kopplungsmatrixelementen gq) wird für diese Arbeit auf die LO-Phononmode be-
schränkt. Die Methode kann aber durchaus auch ohne Probleme auf Wechselwirkungen
mit anderen Phononmoden erweitert werden.

Die Observablen
Bei einem stationären, äuÿeren Lichtfeld wird die Emissionsintensität der Mode ks mit

S(ωks) = ∂tnks , (5)

beschrieben, wobei ns = 〈c†kscks〉 die durchschnittliche Photonanzahl der Mode ks ist.
Zur Berechnung des zeitaufgelöste Spektrums muss der spezi�sche Messaufbau berück-

sichtigt werden (vergleiche Abb.11): Das System wird mit einem Laserpuls angeregt und
emittiert Licht Eks(r, t) quantenoptisch. Das Lichtfeld passiert einen spektralen Filter, was
durch die Filterfunktion Fks(t) (mit dem mittleren Frequenzwert ωks) beschrieben wird.
Die ge�lterte Intensität S(r, ωks , t) = 〈E(−)

D (r, t)E
(+)
D (r, t)〉 wird abschlieÿend von einem

zeit- und frequenzau�ösenden Detektor aufgenommen. S(r, ωks , t) ist gegeben durch die
Intensität des Detektor an der Position r:

S(r, ωks , t) =

∫ ∞
−∞

dt1

∫ ∞
−∞

dt2F
∗
ks(t− t1)Fks(t− t2)

× 〈E(−)(r, t1)E(+)(r, t2)〉e−iωks t1eiωks t2 . (6)

Für die folgenden Berechnungen wird die Filterfunktion Fks(t) als eine Gaussform an-
genommen Fks(t) = exp(−( τ√

2∆
)2). E(±) bezeichnet jeweils die positiven und negativen

Frequenzkomponenten des emittierten elektrischen Feldes. Benutzt man Fks(t) und die
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E(t) ED(t)Puls

Abbildung 11: Messaufbau, der für die Berechnung der zeitaufgelösten Spektren verwendet
wird.

freie E-Feld-Ausbreitung zwischen Probe und Detektor zum Beispiel in Richtung r = zez
und setzt E±(r, t) = E±(z − ct) =

∑
k

√
(~ωk/2ε0V )e±ik·zc†k(t)), so erhält man:
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〈c†k1

ck2〉e−i(k1−k2)z

× e
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2

)2

e
−(

k2−ωs)∆√
2

)2

. (7)

Im Falle einer stationären Anregung (also vergleichsweise langen optischen Pulsen),
kann die Zeitau�ösung des Detektors als sehr lang gewählt werden (∆ → ∞). Als Folge
gilt S(ωks , t) =

~ωks

2ε0c2
nks ≈ t[Kira99]. Die Gleichung ist nur für stationäre Anregungspulse

gültig. Im quasi-stationären Grenzfall, können die Emissiondynamiken als langsam gegen-
über dem Detektor angenommen werden und Gleichung (5) kann für die Berechnung der
Spektren verwendet werden.

Bewegungsgleichungen
Das Emissionsspektrum wird für gepulste Anregung berechnet. Damit ist das äuÿere Licht-
feld gegeben durch:

El(r, t) = El(t)e
ikl·r−iωlt + E∗l (t)e

−ikl·r+iωlt, (8)

mit der zeitlichen Einhüllenden El(t). Unter Verwendung der Heisenbergschen Bewegungs-
gleichung, einer Faktorisierung der Erwartungswerte mit einer Bornnäherung höherer Ord-
nung und der Annahme eines Phononenfeldbades erhält man schlieÿlich einen Satz von
Di�erentialgleichungen. Für eine ausführliche Motivation dieses Ansatzes und einer Dis-
kussion einiger dafür relevanter Gleichungen siehe Referenz [Kabuss10]. An dieser Stelle
soll lediglich eine grobe Übersicht erfolgen.

Um zeitaufgelöste Emssionsspektren zu berechnen, muss die Photonkohärenz 〈c†k1ck2〉
bekannt sein, die durch eine photonenassistierte Polarisation 〈a†iajc

(†)
kn〉 bestimmt wird, wel-

che wiederum an Vielteilchenkorrelationen gekoppelt sind. Dieses Hierarchieproblem wird
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mittels Faktorisierung der Elektronen-, Photonen- und Phononenoperatoren unter Verwen-
dung einer Bornnäherung zweiter Ordnung aufgelöst. Um andere Vielteilchenwechselwir-
kungen zu berücksichtigen, wird die Konstante γ (Pure Dephasing) phänomenologisch in
die Gleichung für die Polarisation hinzugefügt. Neben dem anregenden externen Laserfeld
sowie phononen-assistierten Gröÿen, muÿ die Dichte fc im Leitungsband in die Rechnung
miteinbezogen werden, da während des Lumineszenzprozesses eine Besetzung des höheren
QP-Zustandes aufgebaut wird. Zusätzlich können die Vielteilchenoperatorkombinationen
klären, ob ein Operator einem (phononen-assistiertem) Streuprozess beziehungsweise ei-
nem Lumineszenzprozess zuzuordnen ist. Also kann mithilfe des entwickelten Bewegungs-
gleichungssatzes der Urpsrung einer Emission ermittelt werden (resonante Lumineszenz,
phononen-assistierte Lumineszenz, Rayleigh- sowie Raman-Streuung). Zusätzlich können
diese Bewegungsgleichungen auch auf andere Halbleiternanostrkturen ausgeweitet werden.

Numerische Ergebnisse
Die Lumineszenz ist verbunden mit einer tatsächlichen Besetzung des Leitungsbandes,
welche über spontane Emission zurückfällt. Dabei wird die Dynamik durch die Lebenszeit
des höheren Energieniveaus bestimmt. Rayleigh- und Raman-Streuung sollten eng mit der
Dynamik und den spektralen Eigenschaften des anregenden Laserfelden verknüpft sein.

Um die Emissionsdynamik der verschiedenen Streubeiträge zu untersuchen, werden für
die numerischen Berechnungen Gauss-förmige Anregungspulse mit einer Halbwertsbreite
von 2 ps angenommen, und die Zeitau�ösung der Gauss'schen Filterfunktion Fks(t) wird
klein im Verhältnis zur Anregung gewählt (∆t =400 fs). Auf diese Weise können selbst die
vergleichsweise schnellen Rayleigh- und Raman-Emissionen aufgelöst werden. Eine genü-
gend gute Frequenzau�ösung ist gewährleistet, weil die Zeitau�ösung des Detektors auf
4 ps gesetzt wird.

Abb.12 zeigt mit Gleichung (5) berechnete Emissionsspektren im Frequenzraum für
verschiedene Zeitpunkte nach der gepulsten Laseranregung (zwischen 5,5 und 15 ps). Die
hauptsächliche Lumineszenzemission wurde auf 0meV gesetzt. Die kohärenten Streuanteile
von Rayleigh (1,51 eV) und Raman (in einem Abstand von 36,4meV zum Anregungslaser)
sind im Vergleich zu den Lumineszenzanteilen spektral viel schärfer (aufgrund der groÿen
Breite des stationären Anregungspulses) und besitzen ein erheblich schnelleres An- und
Abklingen. Dies verdeutlicht Abb.13, in der die zeitliche Entwicklung der verschiedenen
Emissionen mithilfe von Gleichung (7) berechnet wurde. Die kohärenten Streuanteile wei-
sen als Folge der schnellen Dynamik der Anregung und der mikroskopischen Polarisation
ein Gauss-förmiges An- und Abklingverhalten (sowohl im Zeit- als auch im Frequenzbe-
reich) auf. Zum Zeitpunkt von 9 ps wird das Spektrum von den kohärenten Raman- und
Rayleight-Streuanteilen dominiert. Nach 12 ps, wenn neben des Anregungspulses auch die
kohärenten Streuprozesse abgeklungen sind, wird das Spektrum vollständig von der Lu-
mineszenz sowie der phononen-assistierten Lumineszenz bestimmt. Da quantisierte Emis-
sionen berechnet wurden, gehen die Gröÿen, die die Emissionsdynamik bestimmen, in die
Gleichungen über eine Kopplung an die quantenoptische Mode ein. Damit kann also das
zeitliche Verhalten über die Auswertung der Bewegungsgleichungen abgeschätzt werden.
Dies kann zu bestimmten Emissionsprozessen zugeordnet werden, wenn der Ein�uÿ der
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Abbildung 12: Emissionspektren eines Quantenpunktes (Lumineszenzemission wurde auf
0meV gesetzt) zwischen 5,5 und 15 ps. Die Spektren wurden für kohärenter Anregung mit
einem 2ps Puls bei eine Temperatur von 77K und einer Zeitau�ösung von 400 fs berechnet.
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Abbildung 13: Zeitentwicklung von Lumineszenz (schwarze Linie), phononen-assistierte
Lumineszenz (blaue Transiente) und Raman-Streubeitrag (rote Linie) unter Anregung mit
einem 2ps Laserpuls.
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Abbildung 14: Zeitliche Entwicklung der Leitungsbanddichte (durchgezogene Linie) und
des Anregungspulses (gestrichelte Linie).

entsprechenden Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren gedeutet wird.
Die Terme, die für die Lumineszenzemission relevant sind, hängen von der Besetzung der

Leitungsbandniveaus ab. Die Leitungsbanddichte klingt mit einer strahlenden Dephasie-
rungsrate von γ̃ = 1

500 ps
aufgrund von spontaner Emission ab. Dies bestimmt das zeitliche

Verhalten der Emissionen. Also besitzen die Lumineszenzprozesse ein Abklingverhalten, das
vergleichbar mit der Dynamik der Leitungsbanddichte ist (vergleiche dazu Abb.14). Die
kohärenten Anteile werden nicht von der Zeitentwicklung der Besetzungsdichte bestimmt.
Hier geschieht dies natürlich jeweils über das zeitliche Verhalten des Anregungspulses und
der mikroskopischen Polarisation. Ihre Linienform ist allerdings sowohl mit der Leitungs-
banddichte als auch der Anregungspulsbreite verknüpft.

Zusammenfassend zu den theoretischen Berechnungen kann gesagt werden, dass der
Korrelationsexpansionsansatz zur Dichtematrix genutzt werden kann, um die Dynamik von
Lumineszenzprozessen und Raman-Streuprozessen eines Zweiniveau-Halbleiterquantenpunk-
tes (der an LO-Phononen gekoppelt ist) zu beschreiben. Die Emissionsdynamik ermöglicht
eine Diskriminierung der verschiedenen Lumineszenz- und Streuanteile über das zeitliche
An- und Abklingverhalten.
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3.2 Die InAs/GaAs-Quantenpunktprobe

Um den Ein�uss der Elektron-Phonon-Kopplung auf Rekombinationsprozesse optisch an-
geregter, elektronischer Zustände experimentell zu untersuchen, wurde eine InAs/GaAs-
Quantenpunktprobe ausgewählt, bei der der erste angeregte Zustand energetisch um et-
wa drei LO-Phononenenergien von der Grundzustandsenergie entfernt ist (vergleiche dazu
Abb.16). Von Marcinkevicius et.al. konnte gezeigt werden, dass für Proben, bei denen
die elektronischen Energienieveaus um LO-Phononenenergien separiert sind, eine e�zien-
tere Elektronenrelaxation über LO-Phononen beobachtbar ist[Marcinkevicius01]. Die hier
untersuchte Probe wurde mittels Molekularstrahlepitaxie (MBE) auf einem GaAs(100)-
Substrat gewachsen. Die Wachstumssequenz war dabei wie folgt:

GaAs-Substrat
300 nm GaAs
100 nm Al0.3Ga0.7As
0,7 nm InAs-Quantenpunkte (2,3 Monolagen)
0,6 nm AlAs-Cap-Schicht (2,0 Monolagen)
4 nm In0.25Al0.75As
970 nm GaAs
100 nm Al0.3Ga0.7As
10 nm GaAs

0 2 5 5 0 7 5 1 0 0 1 2 5 1 5 0
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Abbildung 15: Photolumineszenzanregungsspektrum (PLE) bei 10K von InAs-
Quantenpunkten.

In Abb.15 ist ein typisches Photolumineszenzanregungsspektrum (PLE) der InAs-Quan-
tenpunkte bei einer Temperatur von 10K dargestellt. Dabei entspricht die x-Achse der An-
regungsenergie als Di�erenz ∆E zur festen Detektionsenergie (in diesem Fall bei 1,07 eV,
während als y-Achse die Intensität der Grundzustandslumineszenz als Funktion von ∆E
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aufgetragen ist. Die Lumineszenz des Grundzustandes dieser InAs-Quantenpunkte ist of-
fenbar besonders gut über Phononen anregbar, was sich in den Anregungsmaxima bei etwa
33meV bzw. 68meV im PLE-Spektrum widerspiegelt. Die Interpretation des Anregungs-
maximums in einem Abstand von 115meV zur Detektionsenergie ist zunächst schwierig.
Es könnte sich um den ersten angeregten Zustand der Quantenpunkte handeln, jedoch ist
der energetische Abstand dafür verhältnismäÿig groÿ. Auch die Interpretation als Drei-
phononenanregungskanal ist aus demselben Grund schwierig. Das Anregbarkeitsverhalten
dieser Probe ist vergleichbar mit der Beobachtung von Heitz et.al.[Heitz00]. Es ist zu er-
warten, dass sowohl die optischen als auch ganz besonders die dynamischen Eigenschaften
der InAs-Quantenpunkte dadurch maÿgeblich beein�usst werden sollten.

3.3 Zeitintegrierte PL unter nicht-resonanter und resonanter An-
regung
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Abbildung 16: Vergleich nicht-reonant (schwarz) bzw. resonant angeregter (rot) Photolumi-
neszenzspektren von InAs-Quantenpunkten bei 2K. Der Pfeil deutet den Energieabstand
zwischen Grundzustand und erstem angeregten Zustand der Quantenpunkte an.

Typische Photolumineszenzspektren für nicht-resonante (1,6 eV) und resonante An-
regung (1,158 eV) des InAs-Quantenpunktensembles bei einer Temperatur von 2K sind
in Abb.16 gezeigt. Das schwarze Spektrum entspricht dabei dem nicht-resonanten Fall
(1,6 eV). Hier erfolgt die Anregung mit einer höheren Energie als der der GaAs-Bandlücke
(EGaAs ≈1,52 eV). Auf diese Weise erhält man ein Übersichtspektrum der Probe. Es zeigt
sich, dass das Maximum der Grundzustandsemission (GZ) um etwa 1,055 eV zentriert ist,
während der dazugehörige, erste angeregte Zustand (1.AZ) bei einer Energie von 1,15 eV
zu beobachten ist. Auÿerdem kann eine Halbwertsbreite von etwa 50meV für den Grund-
zustand beobachtet werden, was die breite Gröÿenverteilung des Quantenpunktensembles
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widerspiegelt. Das rote Spektrum in Abb.16 ist ein repräsentatives PL-Spektrum unter re-
sonanter Anregung (an diesem Falle mit einer Anregungsenergie von 1,158 eV). Unter diesen
Umständen verändert sich das Lumineszenzspektrum im Vergleich zum nicht-resonanten
Fall enorm. Die scharfe Linie auf der höherenergetischen Seite des Spektrums entspricht
der Laserlinie (Rayleigh-Komponente). Man erkennt, dass in diesem Falle die Anregung re-
sonant zum ersten angeregten Zustand der InAs-Quantenpunkte ist. Es sei noch erwähnt,
dass die Anregung resonant zu einer geringeren Anzahl von vergleichsweise kleineren Quan-
tenpunkten erfolgt, deren Grundzustand nicht notwendigerweise bei 1,055 eV, sondern bei
leicht verschobenen Energien liegt. Die Emission bei 1,05 eV unter resonanter Anregung
weist eine Halbwertsbreite von 25meV auf, was nur noch etwa der Hälfte im Vergleich zum
nicht-resonanten Fall entspricht. Eine Abnahme der Grundzustandslumineszenzhalbwerts-
breite ist mit dem Flourescence-Line-Narrowing-E�ekt zu erklären[Bissiri01]. Dadurch,
dass unter resonanter Anregung jetzt nur noch ein gewisses Subensemble an Quanten-
punkten angeregt wird, ist die spektrale Verbreiterung der Lumineszenz durch die gerin-
gere Gröÿenverteilung folglich auch weniger stark ausgeprägt. Die Halbwertsbreite sollte
dann zwangsläu�g abnehmen. Trotzdem ist die Zuordnung der Lumineszenz um 1,05 eV
als reine Grundzustandsemission mittels lediglich eines PL-Spektrums nicht so eindeutig,
wie sie vielleicht zunächst erscheinen mag. Mehrere andere Möglichkeiten sollte zusätzlich
auch in Betracht gezogen werden:

(i) Ein 3LO-phononenassistierter Rekombinationsprozess des ersten angeregten Zustan-
des eines gewissen Subensembles von Quantenpunkten. Dieser angeregte Zustand ist
wie erwähnt resonant zur Laseranregung.

(ii) Ein 3LO-phononenassistierter Prozess des Grundzustandes von vergleichsweise sehr
kleinen Quantenpunkten, dessen energetische Position mit der Laseranregung
zusammenfällt.

(iii) Ein 3LO-Prozess unter Outgoing-Resonance-Bedingungen, bei welchem die aktiven
elektronischen Zustände zu jedem Zeitpunkt der Grundzustand eines gewissen
Subensembles von Quantenpunkten sind.

Die Zuordnung des Prozesses zu einem der denkbaren Kandidaten ist zum Teil deshalb so
schwierig, weil die energetische Separation zwischen Grundzustand und erstem angeregtem
Zustand eben genau der Energie eines 3LO-Phonons entspricht. Auf diese Problematik
wird im Verlauf des nächsten Unterkapitels noch genauer eingegangen. Doch zunächst muÿ
noch auf einen wichtigen Unterschied zwischen den nicht-resonanten und den resonanten
Spektren eingegangen werden.

Zusätzlich zur Halbwertsbreitenverringerung der Grundzustandslumineszenz tritt ein
zusätzlicher E�ekt auf. Mehrere zusätzliche Emissionslinie sind im resonanten Fall beob-
achtbar (siehe wieder Abb.16). Es gibt eine Doppelstruktur bei 1,129 eV bzw. 1,125 eV
(entsprechend um 31,1meV bzw. 34,6meV unterhalb der Anregungsenergie). Die 31,1 nm-
Linie wird üblicherweise der InAs-Quantenpunkt-LO-Phononenmode zugeordnet, während
die 34,6meV-Linie möglicherweise von einer vibronischen Interface-Mode der Quanten-
punkte stammt[Heitz96]. Neben dieser ersten Doppelstruktur ist noch eine weitere bei
1,091 eV bzw. 1,082 eV beobachtbar, also in einem energetischen Abstand von 68,9meV bzw.
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77,8meV zum anregenden Laser. Diese Emissionsenergien entsprechen den 2LO-Prozessen
der bereits diskutierten Übergänge. Die Interpretation all dieser Linien als Prozesse, bei
denen Phononen involviert sind, ist naheliegend, da aus PLE-Spektren eine starke Wechsel-
wirkung mit Phononen in dieser QP-Probe aufgezeigt werden konnte (siehe dazu Abb.15).
Zusätzlich treten noch sehr schwache Linien bei etwa 40meV unterhalb der Anregungsener-
gie auf, die mit sehr hoher Wahrscheinlichkeit als 1LO-Moden aus der AlAs-Schicht (Deck-
schicht oberhalb der InAs-Quantenpunkte) identi�ziert werden können. Da aber lediglich
Phononen, die von den InAs-Quantenpunkten stammen, mit den elektronischen Zuständen
dieser Quantenpunkte in Verbindung stehen, soll der weitere Fokus auf den 1LO-Moden
bei 31,1meV und 34,6meV sowie deren 2LO-Mode um 68,9meV liegen. Da auch bei diesen
phononenassistierten Prozessen die involvierten, elektronischen Zustände nicht eindeutig
aus den PL-Spektren abgeleitet werden können, sind folglich auch die bereits zuvor disku-
tierten verschiedenen möglichen Ursprünge (i), (ii) und (iii) zunächst ebenfalls denkbar.
Um dieses Problem näher zu beleuchten, wurden weitere PL-Spektren mit variierenden
Anregungsenergien aufgenommen. Dies soll das Thema des folgenden Unterkapitels sein.

3.3.1 Ein�uÿ der Anregungswellenlänge auf die Lumineszenz

In Abb.17 sind Photolumineszenzspektren bei 2K mit unterschiedlichen Anregungsener-
gien - das heiÿt dementsprechend unter variierenden Resonanzbedingungen - dargestellt,
wobei das Spektrum in Abb.17(a) dem Spektrum mit der Anregungsenergie von 1,158 eV
aus Abb.16 entspricht. Eindeutig erkennbar ist, dass sich mit abnehmender Anregungs-
energie, die 1LO- bzw. 2LO-Emissionen nahezu parallel mit dem anregenden Laser zu
kleineren Energie hin verschieben. Dies ist in Abb.18 unzweifelhaft ersichtlich, in welcher
die energetischen Positionen der maximalen Emissionsintensiät der verschiedenen Linien
als Funktion der Anregungsenergie aufgetragen sind. Lediglich die Grundzustandsemission
verhält sich davon abweichend. Sie weist zwar ebenfalls eine Verschiebung zu kleineren
Energie auf, jedoch ist diese Verschiebung weniger stark und insbesondere eindeutig nicht
parallel zur Anregung. Dieses Ergebnis ist ein direkter Beleg für die Tatsache, dass es sich
bei den 1LO- bzw. 2LO-Emissionen tatsächlich um Phononenmoden handeln, während
es zusätzlich einen Hinweis darauf liefert, dass die als Grundzustand bezeichnete Linie
hauptsächlich von den InAs-Quantenpunktgrundzuständen hervorgerufen wird und höchs-
tens lediglich ein kleinerer Beitrag von einem möglichen 3LO-Prozess herrührt. Von einer
reinen Grundzustandsemission müÿte man eigentlich erwarten, dass die Linie energetisch
unabhängig von der Anregung bleibt. In Abb.18 müÿte dann also die GZ-Linie parallel
zur x-Achse verlaufen. Da jedoch die Laserenergie resonant zum elektronischen System
der Quantenpunkte ist, werden sicherlich bestimmte Subensembles von Quantenpunkten
besonders stark angeregt. Bei Veränderung der Anregungsenergie variienden dann auch
diese Subensembles in Hinblick auf Gröÿe, Form oder chemischer Komposition. Als Folge
verschiebt sich dann auch die Grundzustandslumineszenz. Dies wäre dann eine denkbare
Erklärung für das in Abb.18 beobachtbare GZ-Verhalten.
Es ist jedoch nicht nur von Interesse, die energetische Position der unterschiedlichen Emis-
sionen zu betrachten. Genauso wichtig ist es ebenso, das Resonanzverhalten der phono-
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Abbildung 17: Photolumineszenzspektren bei 2K von InAs-Quantenpunkten für unter-
schiedliche, resonante Anregungsenergien von (a)1,158 eV, (b)1,136 eV, (c)1,089 eV sowie
(d)1,051 eV. Die Pfeile veranschaulichen den energetischen Abstand optischer Phono-
nen ersten (1LO, blau) und zweiter (2LO, lila) Ordnung bzw. des QP-Grundzustandes
(rot). Das PL-Spektrum mit gestrichelter Linie entspricht dem nicht-resonanten Fall
(Eexc=1,6 eV).
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nischen Linien genauer zu untersuchen. In Abb.19 sind die Resonanzpro�le der 1LO-
bzw. 2LO-Intensitäten als Funktion der Anregungsenergie aufgetragen. Mit steigender
Energie, mit der die Quantenpunkte angeregt werden, nimmt die Intensität der 1LO-
Mode (schwarze Rechtecke) zu. Dies geschieht bis das Maximum bei einer Anregung von
1,089 eV erreicht wird. Dieser Wert entspricht etwa der Energie von einem LO-Phononen
zusätzlich zum Quantenpunktgrundzustand. Es ist inbesondere hervorzuheben, dass dieses
starke Resonanzverhalten ausschlieÿlich im Fall der �Outgoing�-Resonanz beobachtbar ist
(EAnr = EGZ +E1LO), während keine Resonanz im �Incoming�-Fall (EAnr = EGZ) feststell-
bar ist. Dieses Verhalten wurde zuvor auch schon bei den phononen-assistierten Lumines-
zenzprozessen an In(Ga)As-Quantenpunkten beobachtet und tri�t auch für die 2LO-Mode
zu. Das entsprechende Resonanzmaximum tritt im 2LO-Fall auf, wenn die Anregunsener-
gie um 2LO-Phononenenergien zum Grundzustand entfernt ist. Die im Vergleich zur 1LO-
Mode höhere Maximalintensität der 2LO-Mode kommt aufgrund der Phononenwellenvek-
torabhängigkeit (~q) der Elektron-Phonon-Fröhlich-Wechselwirkung[Cardona82] zustande.
Im Resonanzfall wird diese Wechselwirkung erheblich verstärkt, was zu einem maximalen
Streuquerschnitt für Phononen führt, die folgende Bedingung erfüllen:
|~q|aB ≈ 2,
wobei aB der Bohrradius des Exzitons ist. Folglich wird die Elektron-Phonon-Fröhlich-
Wechselwirkung für den 2LO-Prozess stärker sein im Vergleich zum 1LO.
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Abbildung 18: Energetische Position der maximalen Emissionsintensität der verschiedenen
Linien als Funktion der Anregungsenergie.
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Abbildung 19: Anregungsabhängigkeit der 1LO- (schwarze Rechtecke) bzw. 2LO-Mode
(rote Punkte); normalisiert auf die maximale Intensität der 2LO-Mode.

3.3.2 Temperaturabhängigkeit

Die Temperaturabhängigkeit der zuvor beobachteten Übergänge wurde für unterschiedli-
che Anregungsenergien untersucht. In Abb. 20 ist eine Temperaturserie zwischen 5 und
300K1 für eine Laseranregung mit 1,136 eV zu sehen. Dies entspricht dem Spektrum (b)
aus Abb.17. In diesem repräsentativen Beispiel kann sowohl die Lumineszenz des Quan-
tenpunktgrundzustandes als auch die Emission der 1LO- bzw. 2LO-Linien als Funktion
der Temperatur besonders gut untersucht werden, da in diesem Falle diese Linien optimal
beobachtbar sind in Hinsicht auf Emissionsintensität und spaktraler Separiertheit.

Betrachtet man nun die Veränderung der Spektren mit steigender Temperatur, so sind
fundamentale Unterschiede zwischen der Grundzustandlumineszenz und der 1LO- bzw.
2LO-Emissionen o�ensichtlicht. Der erste Unterschied betri�t die Emissionsintensität. Die
Intensität des Grundzustandes steigt an bis ein Maximum bei einer Temperatur von etwa
130K erreicht ist. Für höhere Temperaturen sinkt die Intensität dann wieder. Die 1LO-
bzw. 2LO-Linien zeigen ein anderes Verhalten. Während die Intensität der phononischen
Linien bis ca. 50K in etwa konstant bleibt (eine Temperatur bei der der Grundzustand
bereits einen erheblichen Anstieg aufweist), nimmt sie für steigende Temperaturen ober-
halb von 50K monoton ab. Auf dieses Verhalten wird in Abb.21 veranschaulicht. Die
Intensitätszunahme des Grundzustandes kann erklärt werden, wenn man das Auftreten
eines sogenannten Phononen-Bottleneck-E�ektes für niedrige Temperaturen in die Über-
legungen mit einbezieht. Wenn resonant in den ersten angeregten Zustand eingestrahlt
wird, kann hierbei die Ladungsträgerrelaxation zum Grundzustand bei tiefen Temperatu-

1Angegeben ist an dieser Stelle lediglich die Temperatur, die vom Temperaturcontroller abgelesen wer-

den kann. Die tatsächliche Probentemperatur ist sicherlich etwas höher, da die Laseranregung die Probe

lokal erwärmt.
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Abbildung 20: Photolumineszenzspektren unter resonanter Angeregung (Eexc=1,136 eV)
bei unterschiedlichen Temperaturen.
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Abbildung 21: Die maximalen Intensiäten von LO, 2LO und Grundzustand als Funktion
der Temperatur unter resonanter Anregung (Eexc=1,136 eV).
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Abbildung 22: Emissionsenergie des QP-Grundzustandes als Funktion der Temperatur. Die
Verschiebung folgt einem Varshni-Verhalten.

ren durch eine bevorzugte Emission von Phononen teilweise (oder in manchen Fällen sogar
stark) unterdrückt werden. Wird nun die Temperatur erhöht, so wird dieses Unterdrücken
aufgehoben und die angeregten Elektronen können erfolgreich in den Quantenpunktgrund-
zustand gelangen, was in der Folge zu einer Zunahme der Lumineszenzintensität führt. Es
ist noch wichtig zu erwähnen, dass die hier untersuchten Quantenpunkte selbst bei ho-
hen Temperaturen noch eine ungewöhnlich starke Grundzustandslumineszenz ausweisen:
Selbst bei Zimmertemperatur entspricht die absolute Intensität aufgrund des aufgehobenen
Phonon-Bottleneck-E�ektes noch dem Wert, der bei 5K gemessen wurde.

Der zweite fundamentale Unterschied zwischen Quantenpunktgrundzustands- und 1LO-
/2LO-Moden �ndet sich im temperaturabhängigen Verschieben der Grundzustandslumi-
neszenz zu kleineren Energien hin. Diese Verschiebung ist in Abb.22 als Funktion der
Temperatur aufgetragen und folgt einem Varshni-Verhalten[Varshni67]. Die phononischen
Emssionen weisen dieses Verhalten nicht auf und die energetische Position der 1LO- bzw.
2LO-Linien bleibt nahezu unverändert.

In Abb.23 ist noch ein weiteres Beispiel für das temperaturabhängige Verhalten der
für diese Arbeit untersuchten InAs-Quantenpunkte dargstellt. In diesem Falle beträgt die
Anregungsenergie 1,052 eV, was in etwa dem Spektrum (d) aus Abb.17 entspricht. Es ist
deshalb von besonderem Interesse, da hier resonant in das Intensitätsmaximum des Grund-
zustandes eingestrahlt wird und bei tiefen Temperaturen lediglich die 1LO-Emission be-
obachtbar ist. Für steigende Temperaturen tritt jedoch eine Emission bei etwa 1,022 eV
auf, die mit erhöhter Zunahme der Temperatur zu kleineren Energien verschiebt. Dieses
Verhalten deutet auf eine exzitonische Lumineszenz hin. Diese Lumineszenz dürfte dem
Grundzustand eines Subensembles von besonders groÿen Quantenpunkten zu zuordnen
sein, die bei der hier gewählten Anregungsenergie o�enbar durchaus noch anregbar sind.
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Abbildung 23: Photolumineszenzspektren unter resonanter Anregung (Eexc=1,052 eV) bei
unterschiedlichen Temperaturen.

Die Grundzustandslumineszenz dieses Subensembles wird o�ensichtlich bei tiefen Tempe-
raturen nahezu vollständig zugunsten einer 1LO-Emission unterdrückt und wird erst dann
vorherrschend, sobald eine gewisse Temperatur überschritten wird. In dem magentafar-
benen Spektrum (aufgenommen bei einer Temperatur von 120K) ist die 1LO-Linie um
1,02 eV nur noch schwach erkennbar, während die Lumineszenz um 1,022 eV vergleichswie-
se stark ausgeprägt ist. Für diese Temperatur ist die temperaturbedingte Verschiebung der
exzitonischen Lumineszenz noch relativ gering; eine Tatsache, die diese Aussage überhaupt
erst ermöglicht.
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3.4 Dynamische Eigenschaften der InAs-Quantenpunkte

In diesem Unterkapitel soll das dynamische Verhalten der im vorhergehenden Abschnitt
dieser Arbeit beobachteten Übergänge und Emissionen untersucht werden. Wie sich her-
ausstellen wird, tragen die Erkenntnisse über die Dynamik der Übergänge wesentlich zum
Verständnis des Ursprunges der Exziton-Phonon-Wechselwirkung in dem hier untersuchten
InAs-Quantenpunktsystem bei. Der Fokus liegt auch in diesem Kapitel auf der resonanten
Anregung, da die Resonanzbedingung für die Vielzahl an optischen Emissionen (siehe da-
zu noch einmal Abb.17) verantwortlich ist. Wenn Quantenpunkte nicht resonant angeregt
werden, so laufen Rekombinations- und Relaxationsprozesse generell schneller ab, weil in
virtuelle Niveaus angeregt wird. Unter resonanter Anregung laufen Relaxationmechanis-
men jedoch in der Kohärenzzeit des resonanten Zustandes ab.
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Abbildung 24: Zeitintegriertes PL-Spektrum unter resonanter Anregung (Eexc=1,158 eV)
und die gemessene Dynamik von (a) dem Grundzustand und/oder der 3LO-Energie sowie
(b) der 1LO-Mode (34,6meV).

In Abb.24 ist das zeitintegrierte PL-Spektrum bei 2K unter Resonanz (Eexc=1,158 eV)
zum Maximum der Gröÿenverteilung des ersten angeregten Zustandes, welche ungefähr
proportional zur Intensität aus dem PL-Spektrum unter nicht-resonanter Anregung ist
(siehe dazu das gestrichelte Spektrum in Abb.24). Wie schon bereits zuvor diskutiert wurde,
ist dies eine ausgesprochen besondere Anregungsbedingung. Die Energiedi�erenz zwischen
erstem angeregten Zustand und dem Grundzustand entspricht in diesem Fall in etwa der
Energie eines 3LO-Prozesses. Deshalb können die zunächst angeregten Ladungsträger auf
des Energieniveau des Grundzustandes gestreut werden - über die Emission von drei LO-
Phononen. Das reonante PL-Spektrum in Abb.24 wird hauptsächlich von drei Übergängen
bestimmt, die sich bei 1,25 eV (1LO), 1,09 eV (2LO) und 1,05 eV (GS+3LO) be�nden.

48



3 DYNAMISCHE EIGENSCHAFTEN KOHÄRENTER UND INKOHÄRENTER
VIBRONISCHER PROZESSE IN INAS-QUANTENPUNKTEN

Abb.24(a) zeigt die Dynamik der Grundzustandslumineszenz (gemessen bei 1,05 eV),
während in Abb.24(b) eine Transiente der 1LO-Emission zu sehen ist (gemessen bei 1,25 eV).
Dabei ist es zunächst ersichtlich, dass sich die 1LO-Transiente aus zwei verschiedenen Pro-
zessen zusammen setzt: einer vergleichsweisen schnellen und einer langsamen Komponente.
Eine vergleichbare Beobachtung konnte bereits (wie zuvor in Kapitel 3.1.2 erläutert) für
In(Ga)As/GaAs-Quantenpunkten gemacht werden[Werner08].

Alle gemessenen Transienten wurde mit einem multiexponentiellen Dekonvolutionver-
fahren mittels der ebenfalls gemessenen Systemantwortcharakteristik ge�ttet. Für die Grund-
zustandstransiente wurden zwei exponentielle Fitparameter gewählt, die jeweils für die
beobachteten Ankling- (rise τr) bzw. Abklingzeiten (decay τd1) stehen. Das Fitverfahren
resultierte für die Grundzustandslumineszenz in einer Anklingzeit τr=270 ps bzw. einer Ab-
klingkonstante τd1=1ns. Im Falle der 1LO-Emission wurde ein zusätzlicher exponentieller
Parameter in das Fitmodell einbezogen, der die beobachtete kurze Abklingkonstante (τd2)
berücksichtigt. Das Ergebnis sind folgende Konstanten: τr=300 ps, τd1=1ns und τd2 ≤30 ps.
Was die relativ kurze Abklingkonstante betri�t, kann lediglich eine Obergrenze angegeben
werden, da sich der tatsächliche Wert unterhalb der Zeitau�ösung des experimentellen
Aufbaus (ungefähr 30 ps) be�nden dürfte. Da τd1 gleich groÿ ist wie das Abklingen der
Grundzustandslumineszenz liegt die Vermutung nahe, dass dieser Prozess über die Rekom-
bination des Grundzustandes verknüpft ist. Dies wird durch das Resonanzverhalten der
Intensität der 1LO-Phononen-Mode ebenfalls unterstützt, die unter ausgehender Resonanz
zum Grundzustand am intensivsten ist (siehe dazu erneut Abb.19).

Der augenscheinliche Hauptunterschied zwischen den beiden Transienten in Abb.24 ist
natürlich das Auftreten einer zusätzlichen, schnellen Abklingkonstante τd2, die ausschlieÿ-
lich bei der 1LO-Linie beobachtet wird. Tatsächlich kann diese kurze Komponente jedoch
nur in einem spektral sehr scharfen Bereich um etwa 34,4meV von der anregenden Laser-
energie entfernt gemessen werden. Misst man eine Transiente bei einer leicht verschobenen
Detektionsenergie, so ist lediglich die langsame Abklingkonstante τd1 beobachtbar.

Eine Zuordnung dieser vergleichsweise kurzlebigen Komponente zu einem kohärenten
Raman-Streuprozess ist naheliegend. Dieser Streuprozess rührt von der gesamten Quan-
tenpunktverteilung her, wobei es allerdings sehr wahrscheinlich ist, dass er von Quanten-
punkten dominiert wird, die die Outgoing-Resonanzbedingung erfüllen, da unter diesen
Umständen der Raman-Wirkungsquerschnitt erheblich erhöht wird.

Um die Zuordnung des Raman-Streuprozesses noch weiter zu unterstützen wurden
theoretische Berechnungen gemacht, bei denen eine mikroskopische Bewegungsgleichung
als Ansatz gewählt wurde, wobei der Dichte-Matrix-Formalismus gewählt wurde innerhalb
einer Born-Näherung höherer Ordnung für Quantenemissionen, die durch Phononenpro-
zesse assistiert werden. Ergebnisse dieser Rechnungen sind in Kapitel 3.1.3 dieser Arbeit
zu �nden.

In Abb.26 wird eine um 34,6meV vom Laser entfernt gemessene PL-Transiente (ro-
te Punkte) der 1LO-Emission bei einer Temperatur von 75K für eine Anregungsenergie
von Eexc=1,136 eV mit den theoretischen Berechnungen (blaue Linie) verglichen. Die Über-
einstimmung zwischen dem theoretischen und dem experimentellen Verhalten ist durchaus
zufriedenstellend. Der kohärente Raman-Streuprozess (τd2) und der inkohärente Phononen-
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Abbildung 25: Transiente der LO-Mode (2K, Eexc=1,158 eV): gesamt (schwarz) bzw. nur
der Raman-Streuanteil (rot).
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Abbildung 26: Vergleich der gemessenen Transiente der LO-Mode (rote Punkte mit theo-
retischen Berechnungen aus Kapitel 3.1.3 (blaue Linie) unter Laseranregung mit 1,136 eV
und bei einer Temperatur von 75K.
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assistierte Lumineszenzprozess (τd1) können aufgrund ihres dynamischen Verhaltens gut
voneinander unterschieden werden.

3.4.1 Anregungsabhängigkeit der LO-Moden-Dynamik

Abbildung 27: Transienten der LO-Phononenmode für verschiedene Anregungsenergien bei
2K.

Der Ursprung der langen Abklingkomponente τd1 kann aufgeklärt werden, wenn die
Anregungsabhängigkeit der Lebenszeiten des 1LO-Signals untersucht wird. Abb.27 zeigt
exemplarisch vier Transienten der 1LO-Phononenmode. In Tabelle 1 sind die daraus er-
mittelten Werte für τd1 und τd2 für verschiedene Anregungsenergien als Ergebnis eines
Fitverfahrens aufgelistet. Zusätzlich ist in der Tabelle auch das Intensitätsverhältnis zwi-
schen τd1 und τd2 zu �nden, was sich mittels der jeweiligen Fitamplituden abschätzen lässt.
Betrachtet man nun die Anregungsabhängigkeit der langsameren Abklingkonstante τd1, so
stellt man fest, dass die Anregungsenergie lediglich einen vergleichsweise kleinen Ein�uss
auf τd1 hat. Also muss man annehmen, dass dieser Prozess, der mit der Rekombination des
Quantenpunktgrundzustandes verknüpft ist, zunächst weniger vom Anregungsmechanis-
mus abhängt. Erst wenn die Laserenergie auf den niedrigsten Wert von 1,059 eV eingestellt
wird, so wird eine längere Lebensdauer von τd1=1,3 ns gemessen. Bei dieser Laserener-
gie kann ausschlieÿlich über den Grundzustand der Quantenpunkte angeregt werden. Die
Verlängerung der Lebensdauer kann verstanden werden, wenn man beachtet, dass für klei-
nere Anregungsenergien Subensembles von gröÿeren Quantenpunkten selektiert werden.
In gröÿeren Quantenpunkten besitzen Elektron- und Lochwellenfunktion einen kleineren
Überlapp, was zu einer kleineren Oszillatorstärke und damit zu längeren Lebenszeiten
für Elektron-Loch-Rekombinationen führt. Zusätzlich kommt hinzu, dass der Ein�uss des
ersten angeregten Zustandes (der typischerweise kürzere Abklingkonstanten als der Grund-
zustand aufweist) für kleinere Anregungsenergien abnimmt. Unabhängig von der jeweiligen
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Laseranregung hat die lange Komponente τd1 ≈1 ns ihren Ursprung im Grundzustand des
elektronischen Systems der InAs-Quantenpunkte, die die Outgoing-Resonanzbedingung zur
Laseranregungsenergie erfüllen.
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Abbildung 28: Anregungsabhängigkeit des inkohärenten Anteils der 1LO-Mode (schwarze
Rechtecke) sowie des Anteils des 1LO-Signals, der der Raman-Streuung zugeordnet wird
(blaue Dreiecke); normalisiert auf die maximale Intensität.

In Abb.28 sind die Intensitätsresonanzpro�le der verschiedenen Abklingkomponenten
der 1LO- bzw. 2LO-Moden als Funktion der Anregungsenergie aufgetragen. Es sei hier
nochmals erwähnt, dass die Entfaltung der Intensitätsbeiträge von τd1 und τd2 nur durch
die Zeitselektivität der zwei Beiträge innerhalb der zeitaufgelösten Transienten erreichbar
ist. Dies wäre absolut unmöglich, wenn man lediglich auf energiedispersive Spektrosko-
pieverfahren zurückgreifen könnte, da die zwei Prozesse energetisch entartet sind. Nimmt
die Anregungsenergie zu, so nimmt die 1LO-Intensität zu bis das Maximum bei einer
Anregung von 1,089 eV erreicht wird, was der Energie des um ein LO-Phonon erhöhten
Grundzustandes entspricht. Es sei nochmals betont, dass das starke Resonanzverhalten
sowohl der 1LO- als auch der 2LO-Mode (Resonanzmaximum bei einer Anregungsener-

Tabelle 1: Lebenszeiten und Intensitäten der Abklingkomponenten der 1LO-Mode bei
34,4meV als Funktion der Anregungsenergie.

Anr. (eV) τd1 (ns) → Intensität1 τd2 (ps)→ Intensität2

1.160 1 30% ≤30 70%
1.136 1 55% ≤30 45%
1.110 1.1 70% ≤30 30%
1.089 1.1 85% ≤30 15%
1.059 1.3 55% ≤30 45%
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gie von 2LO-Phononen oberhalb der Grundzustandsemission) ausschlieÿlich im Fall der
Outgoing-Resonanz (Eexc=EGZ+E1LO) auftritt, während keine Resonanz im eingehenden
Fall (Eexc=EGZ) beobachtet wird. Interessanterweise weist die Energieabhängigkeit der
relativen Intensität des kohärenten Raman-Streuprozesses keinerlei Resonanzüberhöhung
über den gesamten untersuchten Bereich auf, solange die Anregung resonant zum Quan-
tenpunktsystem erfolgt. Es kann kein Raman-Beitrag gemessen werden, wenn die Reso-
nanzbedingung komplett aufgehoben ist. Diese Beobachtung unterstützt die bereits zuvor
aufgestellte Annahme, dass die 1LO-Raman-Komponente hauptsächlich von Quantenpunk-
ten hervorgerufen wird, die die Outgoing-Resonanzbedingung erfüllen.

Die Resonanzüberhöhung der 1LO-Linie stammt also nicht vom Raman-Streuprozess,
sondern wird in erster Linie von dem mit dem Grundzustand über Phononen verknüpfen
inkohärenten Abklingprozess τd1 hervorgerufen. Es ist anzunehmen, dass dies auch für
die 2LO-Mode zutri�t. Für diese konnte jedoch kein Raman-Beitrag gemessen werden;
wahrscheinlich weil die inkohärente Komponente der 2LO-Emission noch dominanter ist.

3.4.2 Temperaturabhängigkeit der LO-Moden-Dynamik
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Abbildung 29: Temperaturabhängigkeit der LO-Moden-Dynamik unter einer Anregung von
Eexc=1,136 eV.

Die Temperaturabhängigkeit der phononen-assistierten Relaxationsmechanismen wurde
für die 1LO-Emission unter einer Anregung von 1,136 eV (also resonant zum ersten ange-
regten Quantenpunktzustand) durchgeführt. In Abb.29 sind drei repräsentative, normierte
Transienten für 5, 75 bzw. 200K verglichen. Zusätzlich sind in Tabelle 2 sowohl die resultie-
renden Zeitkonstanten als auch die Intensitätsverhältnisse zwischen der inkohärente (τd1)
und der kohärenten Komponente (τd2) aufgelistet. Das Intensitätsverhältnis I(τd2)/I(τd1)
nimmt mit zunehmender Temperatur zuungunsten des kohärenten Prozesses ab: Der inko-
härente Anteil am LO-Signal nimmt stark zu und dominiert die Abklingdynamik bei 130K
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vollständig. Für noch höhere Temperaturen kann der schnellere Raman-Anteil nicht mehr
aufgelöst werden und die Transiente wird durch die langsame inkohärente Rekombination
bestimmt. Ob die kohärente Komponente für hohe Temperaturen verschwindet, kann aller-
dings nicht beantwortet werden, da die Anklingkonstante τr des inkohärenten Prozesses für
höhere Temperaturen abnimmt. Bei 200K gilt τr=100 ps. Damit sind die beiden Kompo-
nenten nicht mehr zeitlich separierbar. Die Temperaturabhängigkeit der Anklingzeit liefert
einen direkten Beweis für den angenommenen Phononen-Bottleneck-E�ekt. τr bleibt bis
zu einer Temperatur von ungefähr 130K nahezu konstant (≈300 ps), während für höhere
Temperaturen deutlich kürze Zeiten (≈100 ps) gemessen werden. Dieses Temperaturver-
halten ähnelt dem der Grundzustandsintensität aus den Abb.20 bzw. 21, die bis zu einem
Maximum bei etwa 130K zunimmt. Folglich könnte die vergleichsweise lange Anklingzeit,
die für niedrige Temperaturen beobachtet wird, im Phononen-Bottleneck-E�ekt begründet
sein, das dann für steigende Temperaturen an Ein�uss verliert und die Anklingzeit ver-
kürzt. Auÿerdem ist damit das schwache Phononen-Bottleneck dafür verantwortlich, dass
die kohärente τd2-Komponente beobachtet werden kann. Für Temperaturen unterhalb von
130K kann diese Komponente eindeutig beobachtet werden. Wie an MOCVD-gewachsenen
In(Ga)As/GaAs-Quantenpunkten gezeigt wurde, verlieren die Raman-Moden ab 130K er-
heblich an Intensität (siehe dazu Abb.4 in Kapitel 3.1.2). Für höhere Temperaturen können
sie allerdings sowieso nicht mehr aufgelöst werden, da durch das kürzer werdende Anklin-
gen des inkohärenten Beitrages der Raman-Streuprozess in den Transienten überdeckt wird.
Die teilweise Unterdrückung der Rekombination über den Grundzustand unter Outgoing-
Resonanz erlaubt es den 1LO-Phononen kohärent zu streuen. Dies bedeutet möglicherwei-
se, dass das Phononen-Bottleneck die die kohärente Raman-Streuung erst aktiviert oder
möglich macht.

Betrachtet man den Ein�uss der Temperatur auf die Lebenszeiten selbst, so fällt auf,
dass τd2 innerhalb der experimentellen zeitlichen Au�ösung unabhängig von der Tempera-
tur bleibt (≤30 ps), während τd1 mit einem Faktor von 2 zunimmt. Die Lebenszeit erhöht
sich von 1 ns bei 5K auf über 2 ns ab einer Temperatur von etwa 130K, ein E�ekt, der
direkt mit einer vergleichbaren Lebenszeitveränderung der Grundzustandslumineszenz ein-
hergeht. Dies ist damit wiederum ein Beleg dafür, dass der Inkohärenzprozess direkt über
die Wechselwirkung mittels Phononen mit dem Quantenpunktgrundzustand verknüpft ist.

Tabelle 2: Temperaturabhängige zeitaufgelöste Photolumineszenz der 1LO-Mode bei
34,6meV für 1,136 eV-Laseranregung. τd1: Lange Komponente (inkohärent). τd2 Kurze
Komponente (kohärent). Intensitätsverhältnis zwischen τd1 and τd2. τr: Anklingen.

T (K) τd1 (ns) τd2 (ps) Intensität 1:2 τr (ps)
5 1 ≤30 50:50 300
25 1 ≤30 50:50 300
75 1,3 ≤30 67:33 330
130 2,2 ≤30 85:15 290
200 2 � � 100
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Die Zunahme von τd1 wird verständlich, wenn man mit in Betracht zieht, dass bei ei-
ner Temperaturerhöhung die Anteile nichtstrahlender Mechanismen wie zum Beispiel die
Auger-Streuung oder eine Wechselwirkung mit Defekten oder Störstellen ebenfalls verstärkt
auftreten können. Gemessene Lebenszeiten sind immer eine Kombination strahlender und
nichtstrahlender Mechanismen: 1/τi=1/τrad+1/τnrad. Ein gröÿerer Ein�uss nichtstrahlen-
der Prozesse kann also die gemessenen, e�ektiven Lebenszeiten erheblich erhöhen. Eine
Verlängerung der Abklingkonstanten kann nicht nur für die Grundzustandslumineszenz
sowie die 1LO-Emission beobachtet werden, sondern ebenfalls für die 2LO-Mode. Dies
spiegelt die Tatsache wider, dass bei den beiden Phononenmoden derselbe elektronische
Zustand, also in diesem Fall der Quantenpunktgrundzustand, involviert ist.
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3.5 Zusammenfassung des Kapitels

Im Kapitel �Dynamische Eigenschaften kohärenter und inkohärenter vibronischer Prozes-
se in InAs/GaAs-Quantenpunkten� wurden zeitaufgelöste Untersuchungen zur Exziton-
Phonon-Wechselwirkung in InGa/GaAs-Quantenpunktensembles präsentiert. Dabei wur-
den zwei verschiedene Streu- beziehungsweise Lumineszenzprozesse, die zu solchen Wech-
selwirkungen zu zählen sind, sowohl zeitintegriert als auch zeitaufgelöst spektroskopiert.
Eine zentrale Rolle spielte dabei die resonante Anregung in das elektronische System der
InAs-Quantenpunkte. Aufgrund der charakteristischen Abklingzeiten der verschiedenen
Transfer-, Streu- oder Rekombinationsprozesse ist es möglich, einen resonanten Raman-
Streuprozess von phononen-assistierter Lumineszenz zu unterscheiden, obwohl sie in Pho-
tolumineszenzspektren nicht zu trennen sind, da sie bei derselben Energie auftreten. Es
konnten diese Übergänge bei Emissionsenergien beobachtet werden, die um ein, bezie-
hungsweise zwei LO-Phononen von der Laseranregungsenergie entfernt sind. Diese zwei
Prozesse können gleichzeitig auftreten und miteinander konkurrieren. Während für die
kohärente Ramanstreuung Lebenszeiten von weniger als 30 ps beobachtet wurden, läuft
die phononen-unterstützte Rekombination inkohärent ab. Sie weist Lebenszeiten auf, die
über den involvierten Übergang innerhalb des elektronischen Systems der Quantenpunk-
te verknüpft sind. Typischerweise beträgt diese Dauer bei den hier untersuchten InAs-
Quantenpunkten nahezu unabhängig von der Anregungsenergie bei tiefen Temperaturen
etwa 1 ns. Diese Unterscheidbarkeit wird durch theoretische Berechnungen unterstützt, bei
denen der Dichtematrixformalismus verwendet wurde. Die phononen-assistierte Lumines-
zenz zeigt ein stark ausgeprägtes Resonanzverhalten unter ausgehenden Resonanzbedin-
gungen. Dieser Prozess ist besonders intensiv, wenn die Anregung um ein Vielfaches eines
LO-Phonons (insbesondere gilt dies für den 2LO-Prozess) oberhalb der Quantenpunkt-
grundzustandenergie beträgt, und verschwindet vollkommen sobald eben diese Energie in
der Anregung unterschritten wird. Selbst für die eingehende Resonanz - also die resonante
Anregung in den Übergang selbst - ist keine Resonanzüberhöhung feststellbar.

Durch die Kombination von temperaturabhängiger sowie zeitaufgelöster Photolumi-
neszenz konnte gezeigt werden, dass ein schwacher Phononen-Bottleneck-E�ekt für tiefe
Temperaturen unterhalb von 130K auftritt, der die angeregten Ladungsträger bevorzugt
über den phononen-assistierten Lumineszenzprozess abbaut. Oberhalb dieser Temperatur,
verschwindet dieser E�ekt und die herkömmliche Grundzustandslumineszenz wird wieder
dominanter. Da die Energieseparation zwischen Grundzustand und erstem angeregten Zu-
stand in etwa drei LO-Phononenenergien entspricht, können die erzeugten Ladungsträger
jedoch auch bei tiefen Temperaturen genügend erfolgreich in den Quantenpunktgrundzu-
stand transferiert werden, um in den PL-Spektren beobachtet werden zu können. Die An-
nahme eines Phononen-Bottleneck-E�ektes wird noch durch die Beobachtung unterstützt,
dass die Lumineszenz für Temperturen oberhalb von 130K erheblich schneller anklingt - al-
so e�zienter angeregt werden kann. Die teilweise Unterdrückung der Rekombination über
den Grundzustand unter ausgehender Resonanz erlaubt es den 1LO-Phononen kohärent
zu streuen. Dies bedeutet möglicherweise, dass das Phononen-Bottleneck die kohärente
Raman-Streuung erst aktiviert oder möglich macht.
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4 INAS-SUBMONOLAGEN-QUANTENPUNKTE

4 InAs-Submonolagen-Quantenpunkte

Neben der Verwendung von Quanten�lmen oder Stranski-Krastanov-Quantenpunkte als
aktives Material in verschiedenen Bauelementen bieten auch monolagige Filme[Goni98,
Reich99, Goni00] und Submonolagen von InAs in einer Bulk-artigen GaAs-Matrix Vorteile
und Anwendungspotentiale. Quantenpunkte, die mittels Submonolagenmethode gewach-
sen werden, können aufgrund günstiger Eigenschaften als Gewinnmedium genutzt werden.
Beispiele können unter anderem kanten- und ober�ächenemittierende Laser oder optische
Verstärker sein. Die optimalen Wachstumsparameter müssen jedoch zunächst bestimmt
werden, um SML-Quantenpunkte mit geeigneten Eigenschaften gezielt für spezielle An-
wendungen nutzen zu können. Dafür bedarf es einer ausführlichen Charakterisierung von
Proben aus verschiedenen Wachstumsserien. Ziel des folgenden Kapitels soll es sein, Trans-
ferprozesse in SML-Quantenpunktproben zu bestimmen und den Ein�uss von Änderungen
im Wachstumsprozess auf diese Transferprozesse zu untersuchen. Im Zentrum der hier
präsentierten Untersuchungen soll insbesondere die Koppung der Submonolagen an ei-
ner Schicht von Stranski-Krastanov-Quantepunkte stehen. Diese Quantenpunkte haben
natürlich einen nicht zu vernachlässigen Ein�uss auf die Polarisationseigenschaften oder
das dynamische Verhalten der SML-Quantenpunkte. Eine unpolarisierte QP-Emission der
SML-Quantenpunkte wäre zum Beispiel in optischen Verstärkern wünschenswert. Entspre-
chend werden optimale Wachstumsparameter gesucht, um dieses Ziel zu erreichen. Die
Dynamik sowie potentielle limitierende Faktoren werden untersucht, um das Potential für
ultraschnelle SML-Quantenpunkt-Emittern mit entsprechend hohen Modulationsfrequen-
zen bewerten zu können.

Submonolagen-Quantenpunkte

Eine Submonolagenabscheidung von gitterfehlangepassten Materialien auf einer Kristal-
lober�äche führt zur spontanen Ausbildung von zweidimensionalen Inseln. Diese Inseln
besitzen Ausdehnungen im Nanometerbereich und können eine dichte laterale Verteilung
haben. Die Bildung einer dichten Anordnung von SML-Inseln wurde sowohl theoretisch als
auch experimentell ausführlich untersucht (siehe dazu einen Überblick in [Shchukin99]). Ge-
ordnete �Parquet�-Strukturen werden gebildet, wenn auf der Kristallober�äche zwei Phasen
verschiedener intrinsischer Ober�ächenverspannungen τij auftreten. Gründe für verschie-
dene Ober�ächenverspannungen können heteroepitaktische Abscheidung, Ausbildung von
Ober�ächenrekonstruktionen oder Adsorbatzustände sein. Treten also zwei verschiedene
Phasen auf, so wird die Ausbildung von Grenz�ächen schlieÿlich in einer elastischen Ener-
gierelaxation der Grenz�ächen zwischen den Domänen enden. Dies verhindert dann eine
Reifung (ripening, also einer Umverteilung zu gröÿeren Akkumulationen) der Domänen,
weil es energetisch unvorteilhafter wäre. Also exzistiert auch eine optimale Gröÿe solcher
Inseln.

Während die Lokalisierungsenergie von Submonolagen-Quantenpunkten verhältnismä-
ÿig klein ist, spielt eine Stapelung (stacking) über mehrere SML-Schichten eine groÿe Rolle.
Über vertikal korreliertes Wachstum können beispielsweise die Polarisationseigenschaften
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der Quantenpunktemissionen beein�usst werden.

4.1 Die verschiedenen Proben

Sämtliche Proben wurden auf einem GaAs(001)-Substrat mittels MOCVD (Metalorganic
Chemical Vapor Deposition) in einem Aixtron-200/4-Reaktor gewachsen. Die Submonola-
genabscheidung fand bei einer Temperatur von 500◦C statt. Als Precurser für die InAs-
Abscheidung wurden Trimethylindium, Trimethylgallium sowie Tertiarybutylarsin verwen-
det. Vor und nach jedem InAs-Durchlauf folgte zunächst eine Wachstumsunterbrechung
von 1 s, um sich das Arsen stabilisieren zu lassen. Somit kann eine Ober�ächenglättung
erzielt werden und das InAs kann in lateraler Richtung ausbreiten. Für weiterführende
Wachstumsvariationen wurden verschiedene Dauern solcher Wachstumsunterbrechungen
getestet. Das Verhältnis während des InAs-Wachstums betrug 1:9 bei einer Wachstumsra-
te von 0,25ML/s. Bei einer Serie von SML-Proben wurde die GaAs-Zwischenschichtdicke
variiert. Insgesamt wurde ein Zehnfachstapel der InAs-SML-Schichten (0,5ML) innerhalb
einer 300 nm dicken GaAs-Matrix gewachsen. Zusätzlich wurden AlGaAs-Barrieren hinzu-
gefügt, um einen Ladungsträgerverlust während der PL-Experimenten zu verhindern.

Das Submonolagen-Quantenpunktwachstum ist noch nicht vollständig verstanden. Da
beim Abscheidungsprozess nominell weniger als eine Monolage Atome auf eine Ober�äche
aufgebracht werden, könnte man InAs-Inseln erwarten, die lediglich eine Monolage hoch
sind und anschlieÿend mit GaAs bedeckt werden. Allerdings wurde von einem Segrega-
tionsprozess berichtet[Lenz10], der während des Bedeckens der InAs-Submonolagen mit
GaAs statt�ndet. Dies führt zu einer in Wachstumsrichtung verlängerten Ausdehnung der
InAs-Ansammlungen.

Die atomare Struktur von den für diese Arbeit untersuchten Submonolagenabscheidun-
gen von InAs wurde bereits detailliert mittels XSTM (Cross-sectional Scanning Tunnelig
Microscopy) an für diese Zwecke speziell leicht modi�zierten Proben untersucht[Lenz11].
Die mikroskopischen Aufnahmen wiesen InAs-reiche Ansammlungen mit Durchmessern von
ungefähr 5 nm und Höhen von bis zu 8 Monolagen auf. Die laterale Dichte der InAs-Inseln
liegt in der Gröÿenordnung von 1012 cm−2. Im Falle von sehr dünnen GaAs-Zwischenschichten
wurden sogar vertikal über mehrere Schichten zusammenhängende InAs-Agglomerationen
beobachtet.

Für bestimmte Anwendungen ist es von Vorteil, wenn die Submonolagen-Quantenpunkte
in korrelierter Kon�guration innerhalb von Mehrfachstapeln auftreten. Eine Möglichkeit
der positionierten Nukleation innerhalb der untersten SML-Schicht könnte zum Beispiel die
Verwendung einer Schicht von Stranski-Krastanov-Quantenpunken darstellen. SK-Quan-
tenpunkte sollten aufgrund einer positionierten tensilen Verspannung des Matrixmaterials
(GaAs) Nukleationskeime in den SML-Schichten hervorrufen. Nachteil dieser Methode ist
allerdings die Reduktion der Quantenpunktdichte und eine potentielle Überlagerung der
Emission aus den SML-Quantenpunkten mit einer SK-Abstrahlung sowie eine starke Beein-
�ussung der Polarisations- sowie der dynamischen Eigenschaften aufgrund einer Kopplung
der Quantenpunktsysteme.
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4.1.1 Ein�uss der Spacerdicke

In einer Wachstumsserie von SML-Quantenpunktproben wurde die Zwischenschichtdicke
(spacer) variiert. Auf diese Weise ist es möglich, die SML-Quantenpunkte zu einer korrelier-
ten (bei dünnen Spacern) beziehungsweise antikorrelierten (bei dickeren Spacern) Wachs-
tumskon�guration zu bringen. Der Ein�uss auf die Polarisationseigenschaften sowie auf die
Anregbarkeit mittels Photolumineszenzanregungsspektroskopie wird untersucht werden.

4.1.2 Ein�uss unterschiedlicher Wachstumsunterbrechungen

In Abb.30 sind Photolumineszenzspektren von fünf SML-Proben mit unterschiedlichen
Wachstumsunterbrechungen während des Probenwachstums dargestellt. Der Ein�uss der
verschiedenen Wachstumsunterbrechungen auf die Emissionswellenlänge soll anhand die-
ser Spektren illustriert werden. Das blaue Spektrum entspricht der Lumineszenz einer
SML-Quantenpunktprobe mit einer Stranski-Krastanov-Quantenpunktschicht als Nuklea-
tionskeime. Hier wurde keine Wachstumsunterbrechung vorgenommen. Die Submonola-
genquantenpunkte lumineszieren bei 1017 nm. Dominiert wird das Spektrum jedoch von
der SK-Quantenpunktlumineszenz, die um 1160 nm zentriert ist und eine Halbwertsbrei-
te von nahezu 100 nm besitzt. Wird eine Wachstumsunterbrechung von 120 s bei den
Stranksi-Krastanov-Quantenpunkten vorgenommen (bevor die GaAs-Abdeckschicht au-
gewachsen wird), so schieben beide Lumineszenzen; jedoch in unterschiedliche Richtun-
gen. Die SK-Lumineszenz ist nun rotverschoben (um 1222 nm zentriert) und die SML-
Quantenpunkte leuchten bei leicht blauverschobenen Wellenlängen (999 nm). Die Rotver-
schiebung der Stranski-Krastanov-Lumineszenz erklärt sich über Ostwald-artige Reifung
der Quantenpunkte. Mit zunehmender Dauer der Wachstumsunterbrechung, schiebt die-
se Lumineszenz zu höheren Wellenlängen, weil sich das durchschnittliche Quantenpunkt-
volumen mit zunehmender Zeit erhöht und als Folge dessen die Quantisierungsenergie
abnimmt[Heinrichsdor�97]. Zusätzlich ist eine Intensitätserhöhung der SK-Lumineszenz
für die Probe mit SK-Wachstumsunterbrechung beobachtbar.

Eine Wachstumsunterbrechung direkt nach Abscheidung der einzelnen Submonolagen-
schichten führt zu zwei E�ekten. Zum einen verschiebt sich die SK-Quantenpunktlumines-
zenz zu kleineren Wellenlängen. Während bei der Probe ohne Wachstumsunterbrechung
(blaues Spektrum) der Abstand zwischen SML- und SK-Lumineszenz 150 nm, verringert
sich dieser mit zunehmender Dauer der Wachstumsunterbrechung, die direkt nach der
Abscheidung der jeweiligen Submonolagenschichten erfolgt. Bei einer Unterbrechung von
10 s (magentafarbenes Spektrum) beträgt der Abstand nur noch 83 nm. Eine Unterbre-
chung von 50 s (grünes Spektrum) verringert diesen Abstand sogar auf nur noch 53 nm.
Bei der Kombination beider Wachstumsunterbrechungstypen (in diesem Falle: 120 s SK-
WU und 50 s SML-WU, orangenes Spektrum) beträgt der Abstand zwischen den zwei
verschiedenen Lumineszenzen 58 nm. Während die SK-Wachstumsunterbrechung zu einer
Rotverschiebung der SK-Lumineszenz führt, hat die SML-Wachstumsunterbrechung ei-
ne Blauverschiebung zur Folge. Die Emissionswellenlänge der Submonolagen-Lumineszenz
bleibt von den Wachstumsunterbrechungen nahezu unbeein�usst. Diese beträgt in fast
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Abbildung 30: PL-Spektren bei 300K der verschiedenen SML-Proben mit unterschiedlichen
Wachstumsunterbrechungen während des Probenwachstums. Die hier präsentierten PL-
Spektren wurden von Jan-Hindrik Schulze mit einem 532 nm-Laser gemessen.

sämtlichen Proben 1017 nm. Lediglich die Probe mit der 120 s-Unterbrechung nach dem
SK-Quantenpunktwachstum weist eine leichte Verschiebung der SML-Lumineszenz auf:
Sie emittiert hier bei ungefähr 999 nm.

Der zweite E�ekt, den eine Submonolagen-Wachstumsunterbrechung bewirkt, betri�t
die Emissionsintensität der Submonolagen-Lumineszenz. Bei einer SK-Wachstumsunter-
brechung bleibt die tatsächliche SML-Intensität unverändert, auch wenn im blauen Spek-
trum diese erhöht erscheint, weil die SK-Lumineszenz auf der höherenergetischen Flanke
eine starke Asymmetrie aufweist. Bei einer SML-Unterbrechung nimmt jedoch die Inten-
sität der Submonolagen-Quantenpunkte etwa zu. Bei der Probe mit 10 s-Unterbrechung
sind beide Lumineszenzen ungefähr gleich stark, während bei den zwei Proben mit 50 s-
Unterbrechung die SML-Lumineszenz deutlich stärker die Spektren bestimmt. Allerdings
bleibt natürlich zu beachten, dass sich die SK-Lumineszenz unter die SML-Emission schiebt.
Die höherenegetische Flanke bei etwa 950 nm in den Spektren mit SML-Wachstumsunter-
brechung läÿt sich ebenfalls mit der SK-Lumineszenzverschiebung erklären, wenn man die
Halbwertsbreite dieser Emission betrachtet. Diese bleibt für sämtliche Spektren etwa kon-
stant.

4.2 Anregungsphotolumineszenzspektroskopie

Der erste Schritt bei der Untersuchung der verschiedenen Submonolagen-Quantenpunkt-
Proben ist die Anregbarkeitsstudie. Zu diesem Zwecke ist die Methode der Anregungs-
photolumineszenzspektroskopie (PLE) gewählt worden. Dabei soll insbesondere auch die
Temperaturabhängigkeit näher betrachtet werden.

Für den Zweck der Anregungsphotolumineszenzspektroskopie wurde die Probe mit einer
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Lampe angeregt, die mittels eines Vormonochromator wellenlängenselektiv auf die Probe
eingestrahlt wird. Diese Art der Probenanregung ist natürlich erheblich leistungsschwächer
im Vergleich zu einem Laser.

Abbildung 31: Vergleich von PL mit PLE am Beispiel einer Probe ohne Wachstumsunter-
brechungen mit einem 5nm dicken Spacer. Beide Spektren wurden bei einer Temperatur
von 4K aufgenommen. Als PLE-Detektionswellenlänge wurde hier das Maximum der Lu-
mineszenz gewählt.

Abb.31 zeigt exemplarisch am Beispiel einer Probe ohne Wachstumsunterbrechungen
mit einem Spacerschicht, die 5 nm dick ist, ein PL-Spektrum und das dazugehörige PLE-
Spektrum, wo bei als PLE-Detektionswellenlänge das Maximum der SK-Quantenpunkt-
lumineszenz gewählt wurde. Beide Spektren wurden bei einer Temperatur von 4K aufge-
nommen. Bei diesen tiefen Temperaturen sind bei sämtlichen Proben egal welcher Spacer-
dicke oder mit welchen Wachstumsunterbrechungen - im Gegensatz zu den Messungen
bei Zimmertemperatur - lediglich die SK-Quantenpunktlumineszenz (hier bei 1,2 eV bzw.
1034 nm) sowie die des GaAs-Matrixmaterials (um 1,5 eV bzw. 825 nm) detektierbar. Die
Tatsache, dass SML-Lumineszenz bei tiefen Temperaturen lediglich unter Laseranregung
detektiert werden konnte, zeigt, dass bei niedrigen Anregungsleistungen zunächst die nur
die Stranski-Krastanov-Quantenpunkte e�ektiv mit Ladungsträgern versorgt werden. Erst
wenn die SK-Quantenpunktzustände unter einer erhöhten Laseranregungsleistung gesättigt
werden, lassen sich auch SML-Emissionen beobachten.

In den PLE-Spektren unter geringer Anregungsleistung sind jedoch für alle Proben
mehrere bevorzugte Anregungskanäle beobachtbar. Zunächst gibt es eine vergleichsweise
scharfe Struktur. Im Falle der Probe aus Abb.31 liegt diese bei 1,34 eV bzw. 926 nm. Da-
neben be�ndet sich noch eine etwa breitere Struktur (1,42 eV bzw. 874,nm). Ebenfalls für
alle Proben beobachtbar ist, dass die PLE-Spektren bei der GaAs-Energie ein stark ausge-
prägtes Minimum aufweisen. Die Probenlumineszenz ist dementsprechend nur sehr schlecht
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anregbar, wenn direkt resonant in das GaAs-Matrixmaterial eingestrahlt wird. Für leicht
höhere Energien sind die Proben hingegen wieder gut anregbar.

Da die 300K-Messungen eine SML-Lumineszenz energetisch zwischen der SK- und der
GaAs-Lumineszenz zeigten, ist es naheliegend zu vermuten, dass einer der beiden Anreg-
barkeitskanäle mit den Submonolagen-Quantenpunkten erklärbar sein sollte. Eine andere
Möglichkeit könnten angeregte Zustände sein, die allerdings bisher nicht an diesen Proben
beobachtet werden konnten. Eine eingehendere Diskussion dieser Problematik folgt bald,
doch zunächst soll auf die Abhängigkeit von der Detektionsenergie eingegangen werden.
Zu diesem Zwecke wurden PLE-Spektren der gleichen Probe bei einer Temperatur von 4K
für verschiedene Detektionsenergien aufgenommen und in Abb.32 zusammen aufgetragen.

1 , 2 5 1 , 3 0 1 , 3 5 1 , 4 0 1 , 4 5 1 , 5 0 1 , 5 5 1 , 6 0 1 , 6 5

 1 , 2 7 7 e V     1 , 2 1 5 e V
 1 , 2 6 4 e V     1 , 2 0 3 e V
 1 , 2 5 1 e V     1 , 1 8 0 e V
 1 , 2 3 9 e V     1 , 1 5 8 e V
 1 , 2 2 7 e V     1 , 1 3 7 e V
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Abbildung 32: PLE-Spektren der 5 -nm-Spacer-Probe für verschiedene Detektionsenergien
bei 4K. Im Inset-Bild ist das dazugehörige PL-Spektrum zu sehen. Die Pfeile entsprechen
dabei den verschiedenen Detektionsenergien.

In dem eingefügten PL-Bild in Abb.32 sind farblich kodiert die verschiedenen Detekti-
onsenergien mit Pfeilen markiert. Die entsprechenden PLE-Spektren zeigen keine nennens-
werten Verschiebungen der Anregungskanäle bzw. des GaAs-Minimums. Das bedeutet, dass
die Lumineszenz für jede Energie über die selben Kanäle anregt wird. Einzig eine schwä-
chere Struktur unterhalb des schärferen Anregungskanal bei 1,34 eV zeigt eine eindeutige
Abhängigkeit von der Detektionswellenlänge. Da die Anregungsmaxima dieser Kanäle mit
der Detektionsenergie mitschieben, liegt die Vermutung eines phononischen Ursprungs die-
ser Struktur nahe. Um diese Vermutung weiter zu unterstützen wurde diese Messung für
eine weitere Probe durchgeführt.

Auch bei der Probe mit einer 120 s langen Wachstumsunterbrechung nach der Stranski-
Kranstanov-Quantenpunkt-Abscheidung zeigt sich eine von der Detektionsenergie abhängi-
ge Struktur, wie in Abb.33 innerhalb der roten Umrahmung zu sehen ist. Für Abb.34 wurde
die energetische Position des Anregbarkeitsmaximums dieser Struktur als Funktion der De-
tektionsenergie aufgetragen. Wie deutlich erkennbar ist, schiebt dieses Maximum parallel
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Abbildung 33: PLE-Spektren der
Probe mit einer 120 s langen SK-
Wachstumsunterbrechung für verschiedene
Detektionsenergien bei 4K.

Abbildung 34: Verschiebung der pho-
nonischen Linie in den PLE-Spektren
der SML-Probe mit der 120 s-SK-
Wachstumsunterbrechung als Funktion
der Detektionsenergie.

in einem nahezu konstanten Abstand von 95 bis 99meV mit der Detektionsenergie mit, also
mit der SK-Quantenpunktlumineszenz. Dies wurde innerhalb dieser Arbeits bereits an den
InAs-SK-Quantenpunkten aus Kapitel 3 beobachtet. Bei entsprechenden PLE-Messungen
(siehe Abb.15) wurden allerdings phononische Resonanzen bei Energien von 33 bzw. 68meV
oberhalb der Detektionsenergie festgestellt, was dem 1LO bzw. 2LO zugeordnet werden
konnte. Bei der nun untersuchten Probe beträgt dieser Abstand jedoch ziemlich genau dem
Dreifachen der 1LO-Phononenergie. Möglicherweise lassen sich in manchen PLE-Spektren
auch schwache 1LO- bzw. 2LO-Resonanzen erahnen (wie zum Beispiel in Abb.31), jedoch
wirklich starkt ausgeprägt läÿt sich hier nur die 3LO-Linie in den PLE-Spektren beobach-
ten. Allerdings sind diese phononischen Anregungskanäle nur bei Proben nachweisbar, die
einen gröÿeren energetischen Abstand zwischen der SK- und der SML-Energie besitzen. In
den PLE-Spektren der Proben, bei denen die SML-Wachstumsunterbrechung dazu führte,
dass sich die beiden Emissionsenergien nah beieinander be�nden (siehe Kapitel 4.1.2), kann
eine Anregbarkeit über Phononen nicht festgestellt werden. In den Photolumineszenzmes-
sungen konnte bisher jedoch bei keiner der für diese Arbeit untersuchten SML-Proben ein
weiterer Hinweis auf eine Phononenwechselwirkung festgestellt werden.

4.2.1 Temperaturabhängigkeit

Der nächste Schritt in der Untersuchung der Transferprozesse in den Submonolagen-Quan-
tenpunktproben ist eine Studie zum Ein�uss der Temperatur auf die Photolumineszenz-
bzw. Anregbarkeitseigenschaften. Da sich in den Tieftemperatur-PL-Messungen keine di-
rekten Submonolagenemissionen detektieren lassen, wie es allerdings für Zimmertempera-
tur der Fall ist, liegt es nahe, dass die Temperatur die optischen Eigenschaftlich erheblichen
beein�usst. Es gibt also zwei Faktoren, die die SML-Lumineszenz limitieren: Die Bevorzu-
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gung der Ladungsträger in die SK-Quantenpunkte bei geringen Anregungsleistungen sowie
die Temperatur.

Abbildung 35: PL-Spektren der Probe mit 120 s SK-Wachstumsunterbrechung und 50 s
SML-Wachstumsunterbrechung in Abhängigkeit von der Temperatur.

In Abb.35 ist beispielhaft das Temperaturverhalten der Probe mit 120 s SK- und 50 s
SML-Wachstumsunterbrechung dargestellt. Die Temperatur wurde für diese Messung zwi-
schen 13 und 300K variiert und die Probe wurde mittels der Lampe angeregt, die für
die PLE-Spektroskopie benötigt wird. Die Stranski-Krastanov-Quantenpunktlumineszenz
zeigt die typischen Rotverschiebung mit zunehmender Temperatur. Dabei gewinnt sie zu-
nächst an Intensität, was sich aber für weiter steigende Temperaturen wieder umkehrt. Ab
dem grünen PL-Spektrum, das bei einer Temperatur von 150K aufgenommen wurde, ist
eine Zunahme der SML-PL-Intensität feststellbar. Bei weiterer Erhöhung der Temperatur
weist auch die SML-Lumineszenz eine Rotverschiebung auf. Diese ist jedoch stärker ausge-
rägt im Verhältnis zur SK-Emission. Während sich die SK-Lumineszenz zwischen 150 und
300K um etwa 34,5meV verschiebt, sinkt die Emissionsenergie der SML-Lumineszenz für
den selben Temperaturbereich um 45meV. Das Maximum der SML-Intensität konnte bei
240K beobachtet werden. Für noch höhere Temperaturen sinkt die Intensität dann wieder.
Die Beobachtung, dass unter niedriger Anregungsleistung eine SML-Lumineszenz erst ab
einer gewissen Temperatur detektierbar ist, spricht dafür, dass erzeugte Ladungsträger bei
erhöhter Temperatur e�zienter in die Submonolagenquantenpunkte gelangen, wo sie dann
rekombinieren können.

Nun stellt sich die Frage, inwiefern sich die PLE-Spektren bei höheren Temperaturen
detektiert bei den jeweilige Energien der SK- bzw. SML-Lumineszenzen unterscheiden. Da-
zu werden in Abb.36 die PLE-Spektren der beiden Emissionen bei einer Temperatur von
300K miteinander verglichen. Zusätzlich ist als gestrichelte, graue Linie das PL-Spektrum
der Probe aufgetragen. Es wurde mit einer Wellenlänge von 750 nm (1,66 eV) angeregt. Das
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Abbildung 36: PLE-Spektren der SK- und der SML-Lumineszenz bei 300K. Das dazuge-
hörige PL-Spektrum ist als gestrichelte Linie dargestellt.

PLE-Spektrum der SK-Quantenpunkte wurde bei 1,12 eV detektiert (schwarzes Spektrum).
Darin lassen sich die zwei typischen Anregungskanäle beobachten (hier bei 1,225 bzw.
1,305 eV). Es ist dabei o�ensichtlich, dass der niederenergetische Kanal mit der Emission-
energie der Submonolagen-Quantenpunkte zusammenfällt. Damit ist der Ursprung dieses
Anregungsmaximums geklärt. Demzufolge werden die SK-Quantenpunkte bei hochener-
getischer Einstrahlung unter anderem verstärkt über die SML-Strukturen angeregt. Da
dieser Anregungskanal nun den Submonolagen-Quantenpunkten zugeordnet werden konn-
te, ist mithilfe der PLE-Spektren auf für tiefe Temperaturen die Submonolagen-Energie
zugänglich, obwohl die SML-Quantenpunkte in den Tieftemperatur-PL-Spektren nicht be-
obachtbar sind.

Betrachtet man nun in Abb.36 das PLE-Spektrum, das bei der Emissionsenergie der
SML-Quantenpunkte aufgenommen wurde, so fällt auf, dass unterhalb des GaAs-Mini-
mums nur noch einen Anregungskanal exzistiert. Dieser Kanal be�ndet sich allerdings bei
der gleichen Energie wie der höherenergetische Anregungskanal der SK-Quantenpunkte; in
diesem Fall bei einer Energie von 1,305 eV, was einer Wellenlänge von 950 nm entspricht.
Da dieser Kanal sowohl die SK- als auch die SML-Quantenpunkte e�zient anregt, sollte
es sich bei dieser Struktur nicht um einen angeregten Zustand der Stranski-Krastanov-
Quantenpunkte handeln. In einem solchen Fall ist eine Anregbarkeit der oberhalb der SK-
Quantenpunkt be�ndlichen Submonolagenschichten nicht zu erwarten. Damit ist jedoch
noch nicht der Ursprung dieser Struktur geklärt und auch wenn die SK-Quantenpunkte
als mögliche Kandidaten unwahrscheinlicher erscheinen, können sie nicht ausgeschlossen
werden.
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Abbildung 37: Energetische Position der Anregungskanäle als Funktion der Spacerdicke.

4.2.2 Wachstumsein�uss auf die Anregungskanäle

In Abb.37 sind die energetischen Positionen der zwei verschiedenen Anregungskanäle als
Funktion der Spacerdicke bei tiefen Temperaturen aufgetragen. Dabei standen drei ver-
schiedene Proben ohne jegliche Wachstumsunterbrechung zur Verfügung, deren Zwischen-
schichten zwischen 5 und 0,75 nm variierten. Es ist deutlich erkennbar, dass beide Kanäle
ein identisches Verhalten bezüglich der Reaktion auf eine Spacervariation besitzen. Zwi-
schen der Probe mit einer Spacerschicht von 5 nm und der Probe mit 1,5 nm gibt es kaum
Veränderung. Lediglich eine leichte Verringerung ist hier feststellbar. Erst die Probe mit
der 0,75 nm dicken Zwischenschicht weist eine erhebliche Absenkung der Energie auf. Of-
fensichtlich ist für solch dünne Zwischenschichten der Ein�uÿ der anderen SML- Schichten
in vertikaler Wachstumsrichtung stärker. Eine solche vertikale Korrelation führt zu einer
kleineren Submonolagen-Emissionsenergie. Dies spricht für eine Segregation von Indium
über mehrere Stapelschichten hinweg, da eine Absenkung der Emissionsenergie auf gröÿere
Quantenpunkte hindeutet.

Abb.38 fasst die Ergebnisse der PLE-Messungen bei tiefen Temperaturen an den ver-
schiedenen Proben bezüglich der zwei Anregungskanäle zusammen, die in diesem Fall in
Wellenlängeneinheiten aufgetragen sind. Zusätzlich zu den drei Proben ohne Wachstums-
unterbrechung (aus Abb.37) sind die Werte für drei Proben mit verschiedenen Wachstums-
unterbrechungen aufgetragen. Die Spacerdicke dieser drei Proben beträgt 0,75 nm, was
der ersten Probe ohne Wachstumsunterbrechung entspricht. Eine Unterbrechung von 120 s
nach dem Stranksi-Krastanov-Quantenpunktwachstum führt zu keiner nennenswerten Ver-
änderung der SML-Wellenlänge (die roten Punkte): Diese beträgt für beide Proben etwa
925 nm. Der höherenergetische Anregungskanal (schwarze Punkte) verschiebt sich jedoch
zu kleineren Energien (Erhöhung der Wellenlänge von 875 auf 883 nm). Dass dieser Kanal
sensitiver auf eine SK-Wachstumsunterbrechung reagiert (welche zu einer Vergröÿerung
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Abbildung 38: Vergleich der Anregungskanäle der sechs verschiedenen SML-Proben.

der SK-Quantenpunkte führt) als es die SML-Quantenpunkte tun, spricht widerum für
einen Ursprung dieses Kanales, der zumindest indirekt über die SK-Quantenpunktgröÿe
gekoppelt ist.

EineWachstumsunterbrechung nach der Abscheidung der Submonolagen-Quantenpunkt-
schichten hat, ebenfalls wie die Verringerung der Spacerdicke, eine Erhöhung der Emissi-
onswellenlänge der SML-Quantenpunkte zur Folge. Dabei wird bereits bei einer Unter-
brechung von 10 s ein Wert erreicht, der mit der 5 nm-dicken Spacerschichtprobe ohne
Wachstumsunterbrechung vergleichbar ist (947 nm). Auch die letzte Probe, bei der beide
Wachstumsunterbrechungsvarianten durchgeführt wurden, weist für die SML-Emission eine
ähnliche Wellenlänge auf (ebenfalls 947 nm). Da sich der höherenergetische Anregegungs-
kanal bei der Probe mit 10 s SML-Wachstumsunterbrechung ebenfalls wie der SML-Kanal
stark verschiebt und erheblich stärker darauf reagiert im Vergleich zur SK-Unterbrechung,
zeigt, dass dieser Kanal eher mit den Submonolagen-Quantenpunkten verknüpft ist. Mög-
licherweise handelt es sich hierbei tatsächlich um einen angeregten Zustand der SML-
Quantenpunkte.

4.3 Dynamik der Submonolagen-Quantenpunkte

Ein groÿer Vorteil der Submonolagen-Quantenpunkte liegt in dem Anwendungspotential
für ultraschnelle SML-Quantenpunkt-Emittern mit entsprechend hohen Modulationsfre-
quenzen. Dies begründet sich mit der Tatsache, dass SML-Quantenpunkte keine Benet-
zungsschicht besitzen, wie es typischerweise bei Stranski-Krastanov-Quantenpunkten der
Fall ist. Eine solche Benetzungsschicht führt bei einer Überbandanregung zu einer Ver-
längerung der Transferdynamik, da die Ladungsträger zunächst über diese Schicht in die
Quantenpunkte gelangen müssen. Da jedoch SML-Quantenpunkte keine solche Benetzungs-
schicht besitzen, können die Ladungsträger direkt in die Quantenpunkte relaxieren, zum
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Beispiel über Phononen.
Für SK-Quantenpunkte gilt, dass kleinere Quantenpunkte eine kleinere Emissionswel-

lenlänge besitzen und die Lebenszeit sich verlängert. Im Falle der SML-Quantenpunkte
formieren sich die kleinsten Quantenpunkte als zweidimensionale InAs-Inseln[Shchukin99].
Perfekt vertikal korrelierte SML-Inseln können dabei die geringsten Gröÿen erreichen und
besitzen den höchsten Indium-Anteil, wohingegen kleine Abweichungen von der vertikalen
Korrelation zu gröÿeren Quantenpunkten mit niederigeren Indium-Gehalt führen[Zhukov99].
Da die Höhe der SML-Quantenpunkte in etwa gleich bleibt, schlägt sich die QP-Vergröÿerung
in einer Ausdehnung in lateraler Richtung nieder. Gröÿere Quantenpunkte besitzen eine
kleinere Emissionswellenlänge. Es wurde experimentell an InGaAs-SML-Quantenpunkten
beobachtet, dass gröÿere SML-Quantenpunkte ein kürzeres Abklingverhalten besitzen[Xu06],
möglicherweise aufgrund eines erhöhten Überlapps der Elektron-Loch-Wellenfunktionen.
Eine andere Erklärung könnte in der Fortsetzung der Exzitonwellenfunktion liegen, und
damit ist eine Kopplung an Quanten�lmzustände mögliche, was zu einer Verringerung der
Quantenpunktemissionswellenlänge führt und damit zu kürzeren Lebensdauern.

Inwiefern sich nun die für diese Arbeit zur Verfügung stehenden SML-Quantenpunkt-
proben für eine Anwendung als hochfrequente Emitter eignen, soll im Folgenden mit Hilfe
von zeitaufgelösten Photolumineszenzmessungen untersucht werden.

4.3.1 Die SK-Quantenpunktdynamik

Da sich bei den hier untersuchten Proben Stranski-Krastanov-Quantenpunkte unterhalb
der SML-Schichten be�nden, soll zunächst auch auf diese bezüglich ihrer Dynamik näher
eingegangen werden. Dabei wird inbesondere die Temperaturabhängigkeit betrachtet wer-
den. Für diese Zwecke wurde eine Probe ohne Wachstumsunterbrechungen ausgesucht. In
dem eingefügten, kleinen Bild in Abb.39 sind PL-Spektren dieser Probe mit den entspre-
chenden Temperaturen, bei denen sie aufgenommen worden sind, dargestellt. Sämtliche
Spektren wurde mit einer Wellenlänge von 800 nm angeregt, also energetisch oberhalb
des GaAs-Matrixmaterials. Dabei hatte der gepulste Ti:Sa-Laser eine Quasi-Leistung von
500mW. Bei einer Temperatur von 4K emittieren die Quantenpunkte bei einer Wellenlän-
ge von 960 nm (1,35 eV). Die für Quantenpunkte typische Rotverschiebung wurde schon
zuvor an anderer Stelle beschrieben und kann selbstverständlich auch hier beobachtet wer-
den. Zusätzlich ist mit steigender Temperatur eine Abnahme der Lumineszenzintensität zu
verzeichnen und eine Verstärkung der Asymmetrie auf der höherenergetischen Flanke der
Lumineszenz feststellbar.

Für steigende Temperaturen wurde im Maximum der Lumineszenz eine entsprechen-
de zeitaufgelöste PL-Messung durchgeführt. Dabei kann zunächst festgestellt werden, dass
für jede Temperatur in den aufgenommenen Transienten ein monoexponentiell an�tba-
res Abklingverhalten beobachtet werden kann. Mit steigender Temperatur wird dann eine
erhebliche Zunahme der Lebensdauer verzeichnet. Während sie bei den hier gewählten
Anregungsbedingungen bei 4K noch 800 ps beträgt, steigt die Abklingkonstante auf das
nahezu Zehnfache bei 230K an (6,5 ns). Doch nicht nur das Abklingen kann von Interesse
sein, auch die Anklingkonstante zeigt ein erwähnenswertes Verhalten. Für tiefe Temperatu-
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Abbildung 39: Temperaturabhängigkeit der An- (schwarz) und Abklingkonstanten (rot)
der SK-Quantenpunktlumineszenz bei einer Anregung von 800 nm (500mW). Im eingefüg-
ten Bild oben sind die entsprechenden PL-Spektren mit den dazugehörigen Temperaturen
dargestellt.

ren unterhalb eines gewissen Wertes (ungefähr 40K) besitzen die Transienten ein längeres
Anklingen. Bei 30K zum Beispiel beträgt die Anklingdauer 300 ps. Oberhalb der Grenz-
temperatur verringert sich diese Dauer auf 100 ps. Sämtliche Transiensten zwischen 75 und
150K besitzen eine solche Anklingkonstante. Selbst bei 230K beträgt das Anklingen we-
niger als 200 ps. Für sehr tiefe Temperaturen existiert also ein Prozess, der die Besetzung
der Quantenpunkte verlangsamt. Erst oberhalb von 40K kann dieser Prozess umgangen
werden und die Ladungsträger gelangen schneller in die Quantenpunkte.

4.3.2 InAs-Submonolagen-Quantenpunkte

Für die Anwendung in hochfrequenten Emittern sind SK-Quantenpunkte aufgrund ihrer
Benetzungsschicht jedoch zu langsam. Vielmehr sollten die Submonolagen-Quantenpunkte
als geeignete Kandidaten in Frage kommen. Zeitaufgelöse PL-Untersuchungen an den zur
Verfügung stehenden SML-Proben sollen dies nun veri�zieren. Dafür wurde sowohl ei-
ne Probe ausgesucht als auch entsprechende Anregungsbedingungen gewählt, die es er-
möglichen, bei tiefen Temperaturen zeitaufgelöste Messungen sowohl an den Stranski-
Krastanov- als auch Submonolagen-Quantenpunktlumineszenz durchzuführen. Es zeigte
sich, dass die Probe mit der 120 s andauernden Wachstumsunterbrechung nach dem SK-
Quantenpunktwachstum diesbezüglich am geeignesten ist.

Bei dieser Probe ist selbst auch bei tiefstmöglichen Temperaturen eine SML-Quanten-
punktlumineszenz messbar. Diese Probe besitzt die gröÿte, energetische Separation zwi-
schen den SK- und den SML-Lumineszenzemissionen auf. Ein entsprechendes PL-Spektrum
ist in Abb.40 dargestellt (rotes Spektrum). Es wurde bei 5K mit einer Laserwellenlänge von
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Abbildung 40: PL-Spektrum (rot) mit Lebensdauern der jeweiligen Emissionen (schwarze
Punkte) an der SML-Probe mit 120 s-Wachstumsunterbrechung der Stranski-Krastanov-
Quantenpunktschicht.

750 nm angeregt. Die SK-Quantenpunkte lumineszieren bei einer Wellenlänge um 1128 nm,
während die SML-Emission bei 936 nm detektierbar ist. Es besteht also 192 nm Di�erenz
zwischen beiden Emissionen bei einer Temperatur von 5K. Vergleicht man die bei tiefen
Temperaturen aufgenommenen Werte mit denen aus den Zimmertemperaturmessungen
(siehe Abb.30), so läÿt sich auch bei dieser Probe eine stärkere Rotverschiebung der SK-
Quantenpunkte beobachten, die um 94 nm schieben (von 1128 nm auf 1222 nm), wenn die
Temperatur auf 300K erhöht wird. Die SML-Quantenpunkte schieben jedoch nur um 63 nm
(von 936 nm auf 999 nm). Dieses unterschiedliche Temperaturverhalten konnte bereits an
der Probe mit beiden Wachstumsunterbrechungen (120 s SK-WU und 50 s SML-WU, ver-
gleiche dazu mit Abb.35) beobachtet werden.

Zeitaufgelöste Photolumineszenzmessungen an der Probe mit 120 s SK-Wachstumsun-
terbrechung sind in Abb.41 dargestellt. Sie wurden bei 5K unter einer 750 nm-Anregung
aufgenommen. Abgebildet sind jeweils eine Transiente der Stranski-Krastanov-Quanten-
punktlumineszenz (detektiert bei 1120 nm, blau), der Submonolagen-QP-Emission (936 nm,
rot) sowie der Lumineszenz des GaAs-Materials (826 nm, schwarz). Alle drei Transienten
zeigen ein monoexponentielles Abklingen. Die GaAs-Lumineszenz besitzt eine vergleichs-
weise lange Abklingkonstante von etwa 1,2 ns und die SK-Quantenpunkte klingen mit un-
gefähr 830 ps ab. Deutlich schneller hingegen sind die Submonolagen-Quantenpunkte. De-
ren Emission besitzt eine Zeitkonstante von 225 ps. Dies ist vergleichsweise niedrig, aber
sicherlich nicht das Optimum. In der Literatur �nden sich bei InGaAs-Submonolagen-
Quantenpunkten strahlende Lebensdauern von um die 90 ps[Xu08].

Auch im Anklingverhalten unterscheiden sich SML- und SK-Quantenpunklumineszenz.
Während die Anklingkonstante der SK-Quantenpunkte relativ hoch ist (fast 400 ps), zeigt
die SML-Emission ein Anklingen von unter 100 ps. Die gemessenen Anklingzeiten entspre-
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chen häuÿtsächlich dem Einfangprozess in die Quantenpunkte.

Abbildung 41: Zeitaufgelöste PL an der SML-Probe mit 120 s-Wachstumsunterbrechung
der Stranski-Krastanov-Quantenpunktschicht.

Zusätzlich zu den Transienten, die in Abb.41 zu sehen sind und jeweils im Intensitäts-
maximum der entsprechenden Lumineszenz gemessen wurden, sind noch Transienten an
verschiedenen Punkten der jeweiligen Emissionen aufgenommen worden. Die entsprechen-
den ermittelten Lebensdauern sind in Abb.40 als schwarze Punkte in Abhängigkeit von
ihrer Detektionswellenlänge aufgetragen. Auch bezüglich der Wellenlängenabhängigkeiten
unterscheiden sich SK- und SML-Quantenpunktlumineszenz. Für die SK-Quantenpunkte
läÿt sich eine starke Wellenlängenabhängigkeit beobachtet. Die höherwellenlängige Flan-
ke der Lumineszenz besitzt erheblich kürze Lebensdauern als bei kürzeren Wellenlängen.
Die gemessenen Abklingkonstanten variieren zwischen 775 ps (bei 1165 nm) und 950 ps (bis
(1070 nm). Dies passt zu der Aussage, dass ein niedrigere Emissionswellenlänge für kleine-
re Quantenpunkte sprechen, deren Lebenszeit sich verlängert. Im Gegensatz dazu zeigen
die SML-Quantenpunkte kaum eine Wellenlängenabhängigkeit. Im Rahmen der gegebenen
Genauigkeit läÿt nur lediglich eine minimale Verkürzung der Lebensdauer bei kleineren
Emissionswellenlängen erahnen. Der kleinste gemesse Wert beträgt 200 ps bei einer Detek-
tionswellenlänge von 920 nm.

Für steigende Temperaturen nimmt auch die Lebensdauer der SML-Lumineszenz zu.
Dies verhält sich analog zum Temperaturverhalten der Zeitkonstanten der unterliegenden
Stranski-Krastanov-Quantenpunkte.

4.3.3 Ein�uss der Anregungsbedingungen auf die Dynamik

Wenn mit einer Wellenlänge angeregt wird, die gröÿer als das GaAs-Material (825 nm) ist,
also mit niedrigerer Energie, so läÿt sich das Anklingen selbst bei tiefsten Temperaturen
(4K) erheblich verringern. In Abb.42 sind zwei SML-Transienten miteinerander verglichen,
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Abbildung 42: Transienten der SML-Quantenpunktlumineszenz bei 4K, deren Anregungs-
wellenlängen verschieden sind. Eine o�ensichtliche Verringerung der Anklingkonstante kann
erreicht werden, wenn mit gröÿerer Wellenlänge im Vergleich zum GaAs-Matrixmaterial
angeregt wird.

deren Anregungswellenlänge entweder kleiner (800 nm, schwarze Transiente) bzw. gröÿer
(830 nm, rote Transiente) als das GaAs ist. Bei einer Anregung mit 830 nm (rote Tran-
siente) ist das Anklingen mit 66 ps o�ensichtlich wesentlich kürzer. Die Abklingdynamik
bleibt von der Anregungswellenlänge allerdings vergleichsweise unbeein�uÿt. Das Abklin-
gen ist unter beiden Anregungsbedingungen im Rahmen der gegebenen Genauigkeit in
etwa identisch. Auch lassen sich beide Transienten mit einer monoexponentiellen Funkti-
on an�tten. Die Verlängerung der Anklingkonstanten bei Anregungsenergien oberhalb des
GaAs-Matrixmaterials belegt die Limitierung der Anregbarkeit über das GaAs, wie es auch
schon die PLE-Spektren belegen (vergleiche dazu zum Beispiel Abb.31).

Die Lebensdauern der SML-Quantenpunktlumineszenzen zeigten sich als stark abhängig
von den Anregungsbedingungen. Insbesondere die Laserleistung (bzw. Pulsleistung, Puls-
länge oder Repetitionrate) sowie die Temperatur sind maÿgebende Faktoren, aber auch
die Anregungswellenlänge kann einen nicht zu vernachlässigenden Ein�uss haben, da ein
Au�üllen der SML-Zustände über das GaAs sehr eingeschränkt abläuft. Im Folgenden soll
auf die Lebensdauerabhängigkeit von der Pulsleistung näher eingegangen werden.

Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben wurden mit drei verschiedenen La-
sersystemen und unter unterschiedlichen Anregungsbedingungen zeitaufgelöst untersucht.
Die in den vorangegangenen Kapiteln beschriebenen Messungen wurden dabei unter Ver-
wendung eines ps-Ti:Sa-Lasers (1,4 ps Pulslänge bei einer Repetitionsrate von 82MHz)
mit einer Durchschnittsleistung (Quasi-CW-Leistung) von 500mW imWellenlängenbereich
zwischen 750 und 840 nm durchgeführt. Damit haben die Anregungspulse eine Peakpower
(Leistungsspitze, also die maximale optische Leistung eines Pulses) von ungefähr 4,1 kW
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und eine Pulsenergie (gesamte optische Energie eines Pulses) von etwa 6,1 nJ2.
Parallel dazu wurden von Jan-Hindrik Schulze (Arbeitsgruppe von Professor Bimberg,

TU Berlin) und Thomas Switaiski (Arbeitsgruppe von Professor Woggon, TU Berlin) mit-
hilfe zweier dazu verschiedener Anregungslasersysteme zeitaufgelöste Photolumineszenz-
messungen an den Submonolagen-Quantenpunktproben durchgeführt. Jan-Hindrik Schulze
verwendete dabei ein 532 nm-System, das eine gröÿere Pulsbreite von 90 ps (bei einer Wie-
derholrate von 76MHz) und eine geringe durchschnittliche Leistung von 20mW besitzt.
Die Peakpower beträgt hier lediglich 2,75W - also nahezu um das 1500-stel schwächer im
Vergleich zum ps-Ti:Sa-Laser. Die Pulsenergie ist hier 0,26 nJ.

Der von Thomas Switaiski benützte Ti:Sa-Laser wurde im fs-Modus betrieben, dass
heiÿt die Pulslänge ist mit 150 fs erheblich kürzer. Die Repetitionrate beträgt hier eben-
falls 76MHz. Bei einer Quasi-CW-Leistung von 100mW ist die Peakpower 8,2 kW groÿ,
während die Pulsenergie 1,32 nJ beträgt. Verringert man die Durchschnittsleistung um eine
Gröÿenordnung, so nehmen auch Peakpower und Pulsenergie um eine Gröÿenordnung ab.

Die gesamten, hier erwähnten Daten sind zusammen mit den entsprechenden, gemes-
senen Lebenszeiten (bei ungefähr vergleichbaren Temperaturen) in Tabelle 3 aufgelistet.
Es ist allerdings schwierig, die Ergebnisse direkt miteinander zu vergleichen, auch wenn
man sich die Peakpower-Werte als Basis zu Rate zieht, da beispielsweise die Anregungs-
wellenlänge einen nicht zu vernachlässigbaren Ein�uss besitzt. Trotzdem sind Tendenzen
erkennbar. So kann zum Beispiel gesagt werden, dass bei einer 1,4 ps-Anregung mit ei-
ner Wellenlänge von 750 nm bei einer Temperatur von 4K die kürzesten Abklingzeiten
beobachtet werden konnten.

Tabelle 3: Abklingzeiten der Submonolagen-Quantenpunktlumineszenz bei unterschiedli-
chen Anregungsbedingungen. Die entsprechenden Anregungsbedingungen sind ebenfalls
aufgelistet.

532 nm 750 nm 770 nm
Pulslänge 90 ps 1,4 ps 150 fs
Repetitionsrate 76MHz 82MHz 76MHz
Durchschnittsleistung 20mW 500mW 1 - 10 - 100mW
Peakpower 2,75W 4,1 kW 0,082 - 0,82 - 8,2 kW
Pulsenergie 0,26 nJ 6,1 nJ 0,013 - 0,13 - 1,32 nJ
Lebensdauer 400 ps 225 ps 400 - 600 - 1000 ps

(10K) (4K) (5K)

Eine entscheidende Frage ist allerdings noch, welchen Ein�uss die Anregungsleistung
auf die Lumineszenzabklingdauer der Submonolagen-Quantenpunkte hat. Um dies näher
zu untersuchen, wurde die Anregungsleistung varriiert. Abb.43 zeigt das dynamische Ver-
halten der SML-Quantenpunkte für verschiedene Anregungsleistungen bei tiefen Tempe-

2Für die Berechnung der Peakpower und der Pulsenergie wurde die Wellenlänge miteinbezogen und

eine Gauss-Pulsform angenommen.
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Abbildung 43: Ein�uss der Anregungsleistung: Sättigung der SML-Lumineszenz für hohe
Leistungen. Die hier präsentierten Transienten wurden von Thomas Switaiski mit einem
150 fs-Laser und einer Anregungswellenlänge von 770 nm gemessen.

raturen von 5K. Bei verhältnismäÿig geringen Anregungsleistungen von 1mW (schwar-
ze Transiente) besitzen die hier untersuchten SML-Quantenpunkte eine Abklingkonstante
von etwa 400 ps. Erhöht man nun jedoch die Anregungsleistung, so kommt es zu Verän-
derungen. In den Transienten sind zwei E�ekte zu beobachten. Zum einen kommt es zur
Ausbildung eines Plateaus, zum anderen verlängern sich die Abklingzeiten. Diese Plateau-
bildung spricht für eine Sättigung des entsprechenden Lumineszenzprozesses, dass heiÿt die
Submonolagen-Quantenpunkte können nur bis zu einem gewissen Wert angeregt werden
bei dem sämtliche SML-Zustände der entsprechenden Übergangsenergie besetzt sind. Dass
heiÿt: Darüber hinaus sättigt dieser Übergang. Aufgrund von Nachfütterungsprozessen
aus höherenergetischen Zuständen beziehungsweise Übergängen oder über Transferprozes-
se von anderen Strukturen in der Probe kann sich je nach Anregungsleistung diesen Pla-
teau über mehrere Nanosekunden hinstrecken, bis alle Nachfütterungsprozesse abgeklungen
sind. Erst dann können sich auch die Submonolagen-Zustände vollständig abbauen. In den
Transienten ist jedoch zusätzlich beobachtbar, dass sich je höher die Anregungsleistung
ist auch die Abklingkonstante verlängert. In der schwarzen Transiente ohne Plateau konn-
te eine Lebenszeit von circa 400 ps festgestellt werden. Bei einer Anregungsleistung von
10mW (rote Transiente) beträgt die Lebensdauer ungefähr 600 ps, während die 100mW-
Transiente (blau) ein Abklingen von beinahe 1 ns aufweist. Die Erhöhung der Abklingdauer
könnte zum einen auf die entsprechende Zeitkonstante des Nachfüllprozesses hinweisen. Ein
denkbarer Transferprozess aus den entsprechenden Ladungsträgerreservoirs in die nun nach
und nach rekombinierenden SML-Quantenpunktzustände scheint eine längere Zeitkonstan-
te besitzen als die SML-Rekombination. Die beobachtete Lebensdauerverlängerung könnte
allerdings auch (oder zumindest teilweise) auf einen Wärmee�ekt zurückgeführt werden.
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Der fs-Laser besitzt hohe Pulsenergien und erwärmt die Probe kurzfristig lokal. Wie be-
reits zuvor erwähnt wurde, verlängert sich die Lebensdauer der Submonolagen-Lumineszenz
mit steigender Temperatur. Egal, welchen Ursprung die beobachtbare Lebensdauersteige-
rung mit höheren Anregunsleistungen nun tatsächlich besitzt, so ist es doch eine Tatsache,
dass bei zu hohen Laserleistungsspitzen die SML-Lumineszenz zu einem erheblich späte-
ren Zeitpunkt vollständig abgeklungen ist, da es zu dem zuvor beschriebenen Sättigungs-
und Nachfüllprozess kommt. Für die 150 fs-Anregung (770 nm) liegt der Grenzwert der
durchschnittlichen Anregungsleistung scheinbar im einstelligen mW-Bereich, bei der eine
Peakpower von lediglich wenigen hundert Watt zu verzeichnet ist. Allerdings konnte bei
einer ps-Anregung (750 nm) mit Leistungspitzen von mehr als 4 kW kein entsprechendes
Sättigungsverhalten beobachtet werden.

4.4 Polarisationseigenschaften

4.4.1 Motivation: CdSe-Submonolagen-Quantenpunkte

Für eine Verwendung von Submonolagenquantenpunkten in kantenemittierenden Lasern
ist auch eine Kontrolle der Polarisationseigenschaften nötig. Und für eine Integration als
Gewinnmedium in optischen Verstärkern wäre beispielsweise eine unpolarisierte Emission
vorteilhaft. Bei Einzelquantenpunkten kann zum Beispiel durch die wachstumsgesteuerte
Beein�ussung des Aspektverhältnisses der SML-Quantenpunkte die gewünschen Polari-
sationeigenschaften eingestellt werden. Bei Mehrfachstapeln von Quantenpunktschichten
gibt es allerdings noch eine weitere Möglichkeit. Einen starken Ein�uss auf die Polari-
sation kann zum Beispiel die Kopplung von Quantenpunkten in vertikaler Richtung bei
solchen Mehrfachstapeln haben. Unpolarisierte Emission kann über eine gezielte Formung
der Elektronen- und Lochwellenfunktion in vertikal gekoppelten SML-Quantenpunkten er-
reicht werden. Eine solche vertikale Kopplung kann über den Abstand der einzelnen SML-
Schichten eingestellt werden. Werden die SML-Quantenpunkte in Mehrfachstapeln mit ge-
nügend kleiner Spacer-Dicke gewachsen, so sind sie überwiegend in ihrer Position korreliert.
Eine korrelierte bzw. antikorrelierte Abhängigkeit könnte es ermöglichen, die Polarisation
der Emission über die Zwischenschichtdicke gezielt einzustellen, da es möglich sein sollte,
bei vertikaler Korrelation und einer bestimmten Dicke der Zwischenschichten einen Über-
gang von TE- zu TM-Polarisation zu erreichen.

Die Bedingungen, unter denen kleine Inseln vertikal koppeln, sind von Shchukin und
Bimberg zusammengefasst worden[Shchukin99]. Dabei konnte vorhergesagt werden, dass es
mit kleiner werdendem Abstand der 2D-Inseln zu einem Übergang von Antikorrelation zu
vertikaler Korrelation kommen sollte. Die Spacerschicht in Bezug auf die laterale Periode
der SML-Struktur spielt dabei eine entscheidende Rolle. Der Übergang von Antikorrelation
zu gekoppeltem Wachstum kann erzielt werden, wenn die Spacerdicke auf ungefähr ein
Drittel der lateralen Periode reduziert wird. Im Falle von CdSe-SML-Schichten beträgt die
kritische Schichtdicke dabei etwa 3 nm. Dies konnte im Folgenden dann auch zum Beispiel
an CdSe/ZnSe-Quantenpunkte experimentell gezeigt werden[Krestnikov99, Litvinov01].
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Abbildung 44: Polarisationeigenschaften der Kantenemission von CdSe-Submonolagen in
Abhängigkeit von der Spacerdicke. Die Abbildung wurde der Referenz [Krestnikov99] ent-
nommen.

Bei CdSe-Submonolagen-Strukturen[Krestnikov99] konnte dann auch bezüglich der Po-
larisationseigenschaften beobachtet werden, dass bei starker vertikaler Kopplung die Emis-
sionen hauptsächlich TM-polarisiert (transversal-magnetisch) sind, während bei ungekop-
pelte SML-Quantenpunkten vorwiegend eine TE-Polarisation (transversal-elektrisch) be-
obachtbar ist (siehe dazu Abb.44, welche aus [Krestnikov99] entnommen wurde). Bei An-
tikorrelation entspricht die Emssionsenergie dem Schwerlochexziton. Für kleiner werdende
Abstände entwickelt sich eine niederenergetische Lumineszenz, die dem korrelierten Zu-
stand zugeordnet werden kann und andere Polarisationseigenschaften aufweist. Die Kan-
tenemission von un- bzw. antikorrelierten Quantenpunkten ist bevorzugt TE-polarisiert,
weil aufgrund der 2D-Form der Inseln eine erheblich verstärkte Schwerloch-k-Quantisierung
in Wachstumsrichtung auftritt (verglichen mit der lateralen Richtung). Auf diese Wei-
se ist die Schwerloch-Exzitonemission überwiegend TE-polarisiert (zwischen 50 und 60
Prozent). Eine laterale Quantisierung kann jedoch auch TM-artige Emission hervorrufen.
Während in Quanten�lmen eine Schwerloch-Exzitonemission ausschlieÿlich TE-polarisiert
ist (siehe dazu Abb.45), kann also bei SML-Quantenpunkten eine solche Depolarisation
ermöglicht werden. Für sphärische oder kubische Quantenpunkte ist allerdings keine be-
vorzugte Polarisation der Exzitonlumineszenz zu erwarten. Da eine vertikale Kopplung
eine Ausdehnung der Schwerlochwellenfunktion in Wachstumsrichtung zur Folge hat, wird
die k-Quantisierung reduziert. Damit haben korrelierten bzw. antikorrelierten Zustände
unterschiedliche Polarisationseigenschaften.
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Abbildung 45: Zum Vergleich: Polarisationsabhängigkeit einer reinen Quanten�lmlumines-
zenz.

4.4.2 InAs-Submonolagen-Quantenpunkte

Über die Spacerdicke kann also die Polarisation der Emission bein�usst werden. Auÿer-
dem haben Untersuchungen an InAs-Monolagenschichten gezeigt, dass für die jeweilige
Emissionspolarisation entsprechend die strahlende Rekombination von entweder Schwer-
bezeihungsweise Leichtloch-Exziton zugrunde liegen, welches an die Monolage gebunden
ist[Goni00].

Im Folgenden sollen InAs-Submonolagen-Quantenpunktenproben aus der Wachstums-
unterbrechungsserie bezüglich ihrer Polarisationseigenschaften untersucht werden. Zur Po-
larisationsuntersuchung dieser Proben muss die Lumineszenz in Kantengeometrie auf-
genommen werden. Die hier präsentierten polarisationsabhängigen PL-Spektren wurden
mit einem Argon-Ionen-Laser der Wellenlänge von 488 nm angeregt. Sämtliche Messun-
gen wurden bei Zimmertemperatur und mit einer cw-Anregungsleistung von etwa 400mW
durchgeführt. Die Proben dieser Serie haben alle eine Spacerdicke von 5 nm. Sie sollten
damit eher antikorreliert sein und überwiegend TE-polarisiert sein. Im Falle von etwas
dünneren GaAs-Zwischenschichten wurden allerdings mittels XSTM auch an diesen SML-
Quantenpunktproben vertikal über mehrere Schichten zusammenhängende InAs-Agglome-
rationen beobachtet[Lenz11].

Zunächst stellt sich dann erst einmal die Frage, ob die Lumineszenz unter Kantengeo-
metrie unverändern im Vergleich zu den Messungen in Re�exion unter 532-nm-Anregung
aus Abb.30 bleibt. Die gleichen fünf Proben wurden nun in Kantengeometrie untersucht
und die resultierenden Spektren sind in Abb.46 zusammengefasst. Im Groÿen und Ganzen
weisen alle Proben vergleichbare Spektren auf. Sämtliche Lumineszenzen sind (wenn auch
teilweise mit leichten Abweichungen bei der energetischen Position) vorhanden.

Zwei Proben fallen jedoch etwas auf. Zum einen veränderte sich bei dem magentafarbe-
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Abbildung 46: PL-Spektren bei 300K der verschiedenen SML-Proben mit unterschiedlichen
Wachstumsunterbrechungen (detektiert aus der Kante der Proben). Vergleiche dazu die
Spektren gemessen in Re�exion unter 532 nm-Anregung aus Abb.30.

nen Spektrum (Probe mit der 10 s-SML-Wachstumsunterbrechung) das Intensitätsverhält-
nis der zwei dominaten Lumineszenzen. Während im Spektren in Abb.30 beide Emissionen
etwa gleich stark sind, so ist in Kantengeometrie die Lumineszenz um 1025 nm fast doppelt
so stark im Vergleich zur 1100 nm-Emission. Zum anderen hat sich die Lumineszenz bei hö-
heren Wellenlänge etwas rotverschoben. Unter Re�exion separierten sich beide Linien um
etwa 95 nm. In Kantengeometrie beträgt der Abstand allerdings nur noch ungefähr 60 nm.
Warum es zu diesen Unterschieden bei genau dieser Probe kommt, muss hier ungeklärt
bleiben.

Was die Lumineszenz der Probe mit beiden Unterbrechungsvariaten betri�t (orangenes
PL-Spektrum), so zeigt die Kantenemission deutlicher, dass die Schulter der kurzwellige-
ren Flanke der SML-Quantenpunktlumineszenz nicht ausschlieÿlich mit der Asymmetrie
der SK-Lumineszenz erklärt werden kann. Vielmehr wird eine andere Erklärung dieser
Schulter immer wahrscheinlicher. Wenn man sich die energetische Position (971 nm ent-
spricht 1,278 eV) dieser Emission genauer betrachtet, so fällt auf, dass sie um etwa 79meV
zur SML-Lumineszenz verschoben ist (1035 nm entspricht 1,199 eV). Dieser Abstand deckt
sich mit dem energetischen Abstand zwischen den zwei Anregungskanälen der entspre-
chenden Probe, die mithilfe der PLE-Spektroskopie in Kapitel 4.2 ermittelt wurden. In
Abb.36 kann ein Abstand von 80meV abgelesen werden. Analog lässt sich die Emissions-
energie der SML-Schulter der zwei Proben mit SML-Wachstumsunterbrechung (magenta
und grün) ebenfalls mit dem höherenergetischen Anregungskanal aus den entsprechenden
PLE-Messungen übereinstimmend feststellen. Da bereits zuvor geklärt wurde, dass die-
ser Anregungskanal höchstwahrscheinlich den SML-Quantenpunkten entspringt, liegt es
nahe, eine Zuordnung als angeregter Zustand der Submonolagen-Quantenpunkte vorzu-
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nehmen. Für die Probe mit beiden Unterbrechungen (orange) ist möglichweise sogar ein
zweiter angeregter Zustand beobachtbar, der bei 888 nm luminesziert - was einem energeti-
schen Abstand von fast 200meV zur SML-Lumineszenz entspricht. In den entsprechenden
PLE-Spektren konnte in einem solchen Abstand zum SML-Anregungskanal allerdings keine
Resonanz beobachtet werden.
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Abbildung 47: PL-Spektren der Probe mit der
10 s-SML-Wachstumsunterbrechung in Ab-
hängigkeit vom Polarisationswinkel.

Abbildung 48: Polarisationsgrad von TE-
bzw. TM-Polarisation der Probe mit der 10 s-
SML-Wachstumsunterbrechung.

In Abb.47 sind Photolumineszenzspektren der Probe mit der 10 s-SML-Wachstums-
unterbrechung bei einer Temperatur von 300K in Abhängigkeit vom Polarisationswinkel
des detektionsseitigen Polarisators aufgetragen (in 15◦-Schritten). Es ist deutlich erkenn-
bar, dass die Intensität zwar von dem Winkel des Polarisators vorm Detektor abhängt,
dies jedoch nicht besonders stark ausgeprägt ist. Insbesondere bei der (für ein Spektrum
dieser Probe typischen) intensivsten SML-Quantenpunktlumineszenz ist eine deutliche li-
neare Polarisations beobachtbar. Vergleicht man jedoch einmal direkt die Spektren unter
den jeweiligen Winkeleinstellungen des Polarisators, die entweder TE- (schwarzes Spek-
trum) beziehungsweise TM-polarisiertes Licht (rotes Spektrum) passieren lassen, so ist
deutlich erkennbar, dass sich die Spektrum kaum unterscheiden (siehe dazu Abb.48). Im
Rahmen der Genauigkeit ist jedoch ausschlieÿlich eine etwas stärkere Intensität für TM-
polarisiertes Licht feststellbar. Dies tri�t sowohl für die SML- als auch auf die Stranski-
Krastanov-Quantenpunktlumineszenz zu, was auf eine Kopplung zwischen beiden Lumi-
neszenzen hinweist.

Das beobachtete Verhalten spricht bei dieser Probe mit der 10 s-SML-Wachstumsunter-
brechung für eine wachstumsbedingten Situation, die zu einer nahezu unpolarisierten Emis-
sion führte. Die leicht stärkere TM-Polarisation (Zunahme um 6,5 Prozent im Vergleich
zur TE-Polarisation) deutet auf eine eher korrelierte Quantenpunktkon�guration hin - wie
sie in XSTM-Untersuchungen für Proben mit etwas dünneren Spacerschichten stark aus-
geprägt beobachtet werden konnten[Lenz11].

Die Spektren sind natürlich bezüglich des Ein�usses vom detektorseitigen Monochro-

79



4.4 Polarisationseigenschaften 4 INAS-SUBMONOLAGEN-QUANTENPUNKTE

mator auf die Polarisationseigenschaften korrigiert worden. Dazu wurde eine Lampe vor
den Monochromatoreintrittsspalt gestellt und die entsprechende Veränderung der tatsäch-
lich konstanten und unpolarisierten Abstrahlinstensität in Abhängigkeit von dem Pola-
risatorwinkel aufgenommen. Die auf diese Weise feststellbare Intensitätsveränderung ist
o�ensichtlich lediglich von den verwendeten Messplatzelementen wie dem Monochroma-
tor hervorgerufen worden und musste für sämtliche Messungen berücksichtigt werden. Im
Folgenden werden für die restlichen SML-Quantenpunkt-Proben lediglich die TE- bzw.
TM-polarisierten Spektren miteinander vergleichen.

Abbildung 49: Zum Vergleich: Polarisations-
abhängigkeit der Probe ohne Wachstumsun-
terbrechung.

Abbildung 50: Polarisationsabhängigkeit
der Probe mit der 120 s-SK-
Wachstumsunterbrechung.

Eine wichtige Frage bezüglich der Polarisationseigenschaften stellt sich hinsichtlich
der verschiedenen Wachstumsunterbrechungen. Zunächst soll die Wachstumsunterbrechung
nach der Abscheidung der Stranski-Krastanov-Quantenpunkte betrachtet werden. Die SML-
Probe ohne jegliche Wachstumsunterbrechung zeigt absolut keine Abhängigkeit vom Pola-
risatorwinkel. Sowohl SML- als auch SK-Lumineszenz sind für beide Winkeleinstellungen
gleich stark (vergleiche Abb.49). Betrachtet man nun jedoch die Probe mit der 120 s an-
dauernden SK-Wachstumsunterbrechung (siehe Abb.50), so wird deutlich sichtbar, dass
die SML-Polarisation von dieser Wachstumsunterbrechung gänzlich unberührt bleibt. Bei-
de Spektren sind diesbezüglich nahezu identisch. Das kleine Bild innerhalb Abb.50 zeigt
eine Wiederholung der Messung speziell optimiert für den Wellenlängenbereich der SML-
Lumineszenz. Dies bestätigt die soeben getro�ene Aussage, dass die SML-Emissionpolari-
sation auch mit einer SK-Wachstumsunterbrechung unpolarisiert verbleibt. Die Lumines-
zenz der SK-Quantenpunkte ist im Gegensatz dazu jedoch stärker TM-polarisiert. Die
Intensität des TM-polarisierten Lichtes ist fast 12 Prozent stärker im Vergleich zur TE-
polarisierten Emission. Für diese Probe sind also SML- und SK-Lumineszenz im Polarisa-
tionsverhalten unterschiedlich - anders als es die Proben mit der 10 s-SML-Unterbrechung
(Abb.48) beziehungsweise ohne Wachstumsunterbrechung (Abb.49) zeigten. Eine Begrün-
dung für die Andersartigkeit speziell der Probe mit der 120 s-SK-Unterbrechung könnte in
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stärkeren Separation der SML- und SK-Quantenpunktzustände liegen. Die Verschiebung
der SK-Lumineszenz hin zu gröÿeren Wellenlängen könnte zusätzlich die Aufhebung einer
möglichen Kopplung der beiden Emissionen zur Folge haben.

Abbildung 51: Polarisationsabhängigkeit
der Probe mit der 50 s SML-
Wachstumsunterbrechung.

Abbildung 52: Polarisationsabhängigkeit der
Probe mit der 120 s SK- und 50 s SML-
Wachstumsunterbrechung.

Auch der Ein�uss einer Wachstumsunterbrechung nach der SML-Quantenpunkt-Depo-
sition wurde untersucht. Vergleicht man dazu die Probe ohne Wachstumsunterbrechung
(Abb.49) mit der Probe mit 50 s SML-Unterbrechung (Abb.51), so deutet sich im Ge-
gensatz zur 10-sekündigen Unterbrechung eher ein schwacher Trend zur TE-Polarisation
hin an. Die TE-polarisierte SML-Emission ist dabei etwa 5 Prozent stärker als dessen TM-
polarisiertes Licht. Die SK-Quantenpunktlumineszenz weist ebenfalls dieses Verhalten auf -
wenn auch etwas schwächer ausgeprägt (lediglich 3,5 Prozent Unterschied). Trotzdem kann
behauptet werden, dass eine SML-Quantenpunkt-Wachstumsunterbrechung kaum Ein�uss
auf die Polarisationseigenschaften hat.

Verglichen mit allen anderen Proben zeigt allerdings die Probe mit sowohl einer SK-
(120 s) also auch einer SML-Wachstumsunterbrechung (50 s) ein erheblichen Unterschied
zwischen der TE- und der TM-polarisatierten Emission. Warum allerdings gerade diese
Probe einen solch starke Polarisationsabhängigkeit aufweist, muss hier ungeklärt bleiben.
Die entsprechenden Messungen wurde mehrmals wiederholt, nur um zum identischen Er-
gebnis zu führen. Wie Abb.52 allerdings eindrucksvoll aufzeigt, ist für diese Probe eine
TE-Polarisation deutlich bevorzugt. Die SK-Quantenpunkte emittieren um fast das 1,5-
fache stärker, wenn der Polarisator auf TE-Polarisation eingestellt ist. Auch die SML-
Quantenpunkte sind für TE-Polarisation um ebenfalls nahezu 150 Prozent stärker. In den
Spektren in Abb.52 sind einmal zusätzlich die angeregten Kanäle markiert und eingehen-
der betrachtet worden. Der erste angeregte Kanal bei 971 nm zeigt eine Intensitätszunahme
auf das Dreifache, wenn ausschlieÿlich TE-polarisiertes Licht detektiert wird. Für den ver-
muteten zweiten angeregten Zustand bei 888 nm ist es sogar noch deutlicher. Er kann
unter TM-Polarisation überhaupt nicht beobachtet werden. Dieser Zustand emittiert also
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ausschlieÿlich TE-polarisiert. Die an dieser Stelle als angeregten Submonolagen-Zustände
interpretierten Emissionen weisen also je nach Ordnung eine stärkere Polarisationsabhän-
gigkeit auf.
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4.5 Zusammenfassung des Kapitels

Im Kapitel �InAs-Submonolagen-Quatenpunkte� wurden verschiedene Proben mittels An-
regungsphotolumineszenzspektroskopie (PLE) sowie zeitintegrierter als auch zeitaufgelös-
ter Photolumineszenzspektroskopie (PL) chrakterisiert. Ziel dieses Kapitels war es, den
Ein�uss von unterschiedlichen wachstumsbedingten Änderungen sowie einer Schicht von
Stranski-Krastanov-Quantenpunkte auf zu beobachtende Transferprozesse sowie deren Dy-
namik zu untersuchen. Die in dieser Arbeit betrachteten Wachstumsbedingungen betra-
fen die Zwischenschichtdicke sowie diverse Wachstumsunterbrechungen. Auf diesem We-
ge sollen die optischen und dyanamischen Eigenschaften optimiert werden. Da unter-
halb der InAs-Submonolagen, die in Zehnfachstapeln gewachsen worden sind, Stranski-
Krastanov-Quantenpunkte als Keimquellen für ein vertikal korreliertes SML-Wachstum
eingebracht worden sind, sind auch von diesen Quantenpunkten Emissionen beobacht-
bar. Auch deren Eigenschaften sowie deren Ein�uss auf die Emissionscharakteristika der
SML-Quantenpunkte wurden näher untersucht, um die Vor- und Nachteile einer solchen
Kopplung zu erforschen.

PLE-Messungen führten zu mehreren Erkenntnissen bezüglich der Transferprozesse.
Die SK-Lumineszenz ist für sämtliche Proben über zwei bevorzugte Kanäle anregbar,
die sich als die Submonolagen-Quantenpunkte sowie deren erster angeregter Zustand er-
klären lassen. Die SK-Quantenpunkte können also über Transferprozesse, die die SML-
Quantenpunkte miteinschliesst, ideal mit Ladungsträgern angeregt werden. Ein weiterer
Anregungskanal können Phononen sein - insbesondere bei Proben mit starker SML-SK-
Separation. Jedoch sind weder die SK-, noch die SML-Quantenpunkte anregbar, wenn
mit einer Energie, die dem GaAs-Matrixmaterial entspricht, eingestrahlt wird. Die PLE-
Spektren weisen für diese Anregungsenergie ein stark ausgeprägtes Minimum auf. Die SML-
Quantenpunkte sind jedoch nur unter idealen Bedingungen e�zient anregbar. Bei geringen
Anregungsleistungen, zu hohen Anregungsenergien oder niedrigen Temperaturen werden
bevorzugt zunächst die SK-Quantenpunktzustände besetzt. Erst bei höheren Leistungen
oder Temperaturen rekombinieren Ladungsträger auch über SML-Quantenpunktzustände.
Licht, dass vom SML-Grundzustand kommt, kann bei manchen Proben nur unter bestimm-
ten Anregungsbedingungen wie insbesondere der Temperatur detektiert werden. Erst ab
einer gewissen Temperatur sind SML-Emissionen beobachtbar.

Die Polarisationseigenschaften der untersuchten Proben zeigen, dass trotz der ver-
gleichsweisen dicken Zwischenschicht eine vertikal korrelierte SML-Quantenpunktanordnung
vorliegt. Dass wird aus dem verhältnismäÿig geringen Polarisationsgrad der SML-Lumines-
zenz geschlossen, die bei den meisten Proben kaum einen Unterschied zwischen TE- und
TM-polarisiertem Licht aufweist. Der Grund dafür dürfte in der Präsenz der Stranksi-
Krastanov-Quantenpunkte liegen, die sich unterhalb der SML-Schichten be�nden.

Proben, deren SK- und SML-Energien nah beieinander liegen, zeigen eine stärkere
Kopplung zwischen deren Eigenschaften sowie eine ausgeprägtere Submonolagen-Lumines-
zenz. Es konnten auch nur an einigen Proben direkte SML-Emissionen des angeregten Zu-
standes gefunden werden. Bei einer Probe ist möglicherweise sogar ein zweiter angeregter
Zustand der Submonolagen-Quantenpunkte beobachtet worden. Die angeregte Zuständen
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zeigen allerdings einen stärkeren Polarisationsgrad als es die Grundzustandslumineszenz
tut.

Die Dynamik der Submonolagen-Quantenpunkte zeigte sich als sehr sensitiv auf An-
regungsbedingungen. So haben zum Beispiel die Laserwellenlänge, die Pulsbreite und die
Intensität des anregenden Laserpulses sowie die Temperatur einen erheblichen Ein�uss auf
die dynamischen Eigenschaften. Bei tiefen Temperaturen besitzen die SML-Quantenpunkte
unter günstigen Anregungsbedingungen eine Abklingkonstante von etwa 200 ps; für höhere
Temperaturen nimmt (analog zur SK-QP-Lumineszenz) die Lebenszeit zu. Auch in dieser
Hinsicht zeigten sich die Proben mit gröÿerem Energieabstand zwischen SML- und SK-
Emission als vorteilhaft, auch wenn die Lumineszenzintensität der SML-Strukturen bei
diesen schwächer ist. Bei hohen Anregungsintensitäten erfährt die SML-Lumineszenz ein
Sättigungsverhalten, das auf Nachfüllprozesse zurückzuführen ist. Wenn die Laserleistung
zu hoch gewählt wird, so ist die SML-Emission zu einem erst erheblich späteren Zeitpunkt
vollständig abgeklungen. Dieses Sättigungsverhalten ist allerdings nur bei fs-Anregung (al-
so unter Hochanregungsbedingungen) beziehungsweise tiefen Temperaturen beobachtbar.
Besonders die SK-Lumineszenz besitzt für Temperaturen unterhalb von 40K eine erhöhte
Anklingzeit. Es existiert also bei tiefen Temperaturen ein limitierender Prozess, der das
Nachfüllen der SML- und SK-Zustände verlangsamt. Auch das GaAs scheint einen limi-
tierenden Faktor darzustellen. Transienten belegen, dass das Lumineszenzanklingen stark
verlängert wird, wenn mit höheren Energien als des GaAs angeregt wird.
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5 Einzelne Quantenpunkte - Mikrophotolumineszenzmes-

sungen an InGaN-Quantenpunkten

Von ersten experimentellen Untersuchungen spektral schmaler Emissionslinien einzelner
Quantenpunkte wurde 1994 berichtet. Einige Gruppen demonstrierten schmale Emissionen
von Quantenpunkten in GaAs/AlAs-Quantenwellstrukturen mittels konfokaler Spektrosko-
pie[Zrenner94, Brunner94] beziehungsweise mit Hilfe von Rasternahfeldspektroskopie (Scan-
ning Near-�eld Optical Microscopy, SNOM[Hess94]). Zur selben Zeit wurden auch spektral
schmale Emissionen von selbstorganisiert gewachsenen InAs/GaAs-Quantenpunkten in ge-
ätzten Mesastrukturen beobachtet[Marzin94].

Zunächst wurde versucht, Beweise für den Ursprung dieser mit einzelnen Quanten-
punkten in Verbindung gebrachten Emissionslinien zu �nden. Es wurde angenommen, dass
die optische Linienbreite dieser Linien bei einer null-dimensionalen Zustandsdichte von
der Temperatur unabhängig sein müÿte[Grundmann95]. Allerdings wurde eine schwache
Verbreiterung beobachtet, was sich jedoch durch die Wechselwirkung mit akustischen Pho-
nonen erklären liess[Gammon96]. Es wurden Linienbreiten bei Raumtemperatur von bis zu
20meV[Splithoven99] gemessen.

Bereits 1994 wurden auch schon erste Belege für Mehrteilchenprozesse in einzelnen
Quantenpunkten gefunden. Mittels anregungsleistungsabhängiger Photolumineszenzspek-
troskopie sowie resonanter Zweiphotonenabsorptionsexperimenten konnten eindeutige Ei-
genschaften von biexzitonischen Zuständen nachgewiesen werden[Brunner94]. Auch die Be-
setzung eines Quantenpunktes mit mehreren Exzitonen wurde experimentell bewiesen. Es
konnten bis zu sechs Exzitonen in einem einzigen Quantenpunkt beobachtet werden[Bayer00].

Von zentralem Interesse für diese Arbeit soll die Untersuchung der optischen Eigenschaf-
ten und der zeitaufgelösten Dynamik individueller Quantenpunkte sein. Das Verständnis
grundlegender optischer Eigenschaften zum Beispiel zum Verhalten der verschiedenen ex-
zitonischen Komplexe oder zur Rekombinationsdynamik sind notwendig für unterschied-
lichste optoelektronische Anwendungen.

5.1 Die Probe

Da für diese Arbeit keine geeignete Arsenid-basierte Quantenpunktprobe zur Verfügung
stand (bezüglich einer geringen Quantenpunktdichte) und der Mikrophotolumineszenz zu-
nächst für das Nitrid-Materialsystem optimiert war, wurde eine InGaN-Quantenpunktprobe
ausgewählt.

Die hier untersuchte InGaN-Quantenpunkt-Probe wurde in einem MOCVD-Niedrig-
druck-Reaktor an der TU Berlin auf einem Si(111)-Substrat gewachsen. Zunächst wurde
eine 40 nm dicke AlN-Bu�erschicht aufgewachsen. Darauf folgen 400 nm Al0,05Ga0,95N. Dar-
über be�ndet sich eine GaN/InGaN/GaN-Heterostruktur. Die erste GaN-Schicht ist dabei
600 nm dick. Die InGaN-Schicht hat lediglich eine Dicke von 2 nm. Für das Wachstum
des InGaN wurden TMIn, TMGa und Ammoniak als Precurser bei einer Wachstumstem-
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Abbildung 53: µPL-Spektrum, gemessen an einer ungeeigneten Position auf der Probeno-
ber�äche. Die Quantenpunktdichte ist hier viel zu hoch und das Spektrum ähnelt eher der
Ensemble-Photolumineszenz.

peratur von 1100K und einem Reaktordruck von 400mbar verwendet. Die abschlieÿende
GaN-Schicht beträgt 30 nm. Für die Zwecke der Mikrophotolumineszenz wurde später eine
70 nm-Metallmaskierung aufgedampft.

Eine mittels DALI-Verfahren (Digital Analysis of Lattice Images [Hawes99]) analysier-
te HRTEM-Aufnahme (hochaufgelöste Transmissions-Elektronen-Mikroskopie) gemessen
im Querpro�l der InGaN-Quanten�lmschicht wies eine eindeutige Quantenpunktbildung
auf[Seguin04]. Mithilfe der Proportionalität zwischen den beobachteten lokalen Gitterkon-
stanten und der Indiumkonzentration konnten Rückschlüsse auf den lokalen Indiumgehalt
gemacht werden. Das Ergebnis weist o�ensichtliche Schwankungen des Indiumgehaltes in-
nerhalb der InGaN-Schicht auf. Bereiche mit erhöhtem Indiumgehalt haben Durchmesser
in lateraler Richtung zwischen 2 und 7 nm und können damit als Quantenpunkte bezeich-
net werden, da sie sich somit als Lokalisierungszentren von Ladungsträgern eignen. Die in
der InGaN-Schicht gefundenen Quantenpunkte schwanken nicht nur bezüglich ihrer Gröÿe,
sondern auch hinsichtlich ihres Indiumgehaltes.

Die Quantenpunktdichte dieser Probe liegt bei etwa 1011 pro cm2, also etwa 1000 Quan-
tenpunkte unter einem µm2 groÿen Laser�eck für rein optisch fokussierte Mikrophoto-
lumineszenzanregung. Mittels Metallmaskierung be�nden sich allerdings Aperturen mit
Durchmessern von 10µm, 200 nm bzw. 100 nm. Lediglich die 100 nm-Löcher eignen sich
für Einzelquantenpunktuntersuchungen, da sich hier die Anzahl der darunter be�ndlichen
Quantenpunkte genügent reduzieren läÿt. Selbst unter den 200 nm groÿen Ö�nungen lie-
gen im Schnitt über 30 Quantenpunkte. In Abb.53 ist ein entsprechendes Spektren, das an
einer solchen 200 nm-Apertur gemessen wurde, dargestellt. Das Spektren enthält so viele
Linien, dass diese überhaupt nicht voneinander trennbar sind und das Spektrem eher dem
eines Quantenpunktensembles ähnelt.
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Abbildung 54: µPL-Spektrum weniger Quantenpunkte. Wenige scharfe Linien sind hier
beobachtbar. Positionen auf der Probenober�äche wie diese eignen sich gut, um hier wei-
terführende Untersuchungen durchzuführen.

Selbst bei den 100 nm groÿen Ö�nungen ist es für die für diese Arbeit zur Verfügung ste-
hende Probe eher selten, eine für eine weitergehende Untersuchung geeignete Position auf
der Probenober�äche zu �nden. Im Idealfall enthält ein Spektrum nur sehr wenige Linien,
so wie es Abb.54 exemplarisch zeigt. Sämtliche Spektren wurden mit einem frequenzver-
doppelten Titan:Saphir-Laser angeregt (λexc=3,15 eV). Diese vereinzelten, scharfen Emis-
sionslinien können über einem breiten Energiebereich beobachtet werden (zwischen 2,75
und 3,15 eV). Der gesamt Bereich der Ensemblelumineszenz ist damit abgedeckt, deren
Maximum sich bei etwa 3,05 eV be�ndet und eine Halbwertsbreite von ungefähr 75meV
besitzt.

Generell gilt im Gegensatz zu Atomen oder Molekülen bei der optischen Spektro-
skopie von individuellen Halbleiterquantenpunkten, dass eine inhomogene Verbreiterung
der Emssionslinien unvermeidbar ist. Die optische Spektroskopie von hexagonalen Nitrid-
Quantenpunkten ist jedoch aufgrund des Faktes zusätzlich erschwert, dass die Emissions-
linien erheblich homogen verbreitert sind im Vergleich zu Arsenid-Quantenpunkten (nur
wenige µeV). Im Falle der für diese Arbeit untersuchten Probe liegen die Halbwertsbreiten
der Emissionslinien zwischen 5 und 10meV (siehe Abb.54). Diese Werte sind etwa um drei
Gröÿenordnungen gröÿer als zum Beispiel typische Werte für InAs-Quantenpunkte (einige
µeV). In früheren Publikationen wurden auch Halbwertsbreiten um einige hundert µeV für
InGaN-Quantenpunktemissionen gemessen (z.B. schmaler als 700µeV[Oliver03]). Als Ursa-
che für diese spektrale Verbreiterung kann eine Dephasierung mittels Phononen vernachläs-
sigt werden, da sie bei tiefen Temperaturen kaum eine Rolle spielen. Vielmehr läÿt sich die
homogene Verbreiterung bei Nitrid-Quantenpunkten mit Ladungsträger�uktuationen er-
klären. Es gibt es starkes, inneres elektrisches Feld in Wurtzid-Nitridheterostrukturen. Be-
reits eine kleine Änderung des lokalen, elektrischen Feldes ruft eine messbare Verschiebung
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der spektralen Lage hervor. Dies wurde bereits mithilfe von theoretischen Berechnungen
für z.B. GaN/AlN-Quantenpunkte gezeigt[Andreev00].

5.2 Spektrale Di�usion

5.2.1 Kathodolumineszenz

Da in den von dieser Probe gemessenen Spektren die Dichte der zu beobachtenden Emissi-
onslinien noch ziemlich groÿ ist, wird eine Methode benötigt, die Aufschluss darüber geben
kann, welche Linien von ein und denselben Quantenpunkten stammen. In der Kathodolu-
mineszenz (CL) existiert eine solche Methode. Die CL ist eine Variante der Lumineszenz-
spektroskopie, bei der ein Elektronenstrahl die Quantenpunkte zur Emission anregt. Bei
mehrmaliger Messung von CL-Spektren, konnte beobachtet werden, dass die individuellen
Linien in ihrer energetischen Position und Intensität schwanken. Dieses Phänomen spielt
sich häu�g auf einer Zeitskala von mehreren 100ms ab, kann aber auch bis zu Sekunden
variieren. Dieses Schwanken wird als Jitter oder spektrale Di�usion bezeichnet und wird
durch Änderungen des lokalen elektrischen Feldes des jeweiligen Quantenpunktes hervorge-
rufen. Deshalb besitzen alle Linie, die vom selben Quantenpunkt stammen, ein identisches
Jitter-Muster[Seguin04].

Abbildung 55: Kathodolumineszenzspektren: Emissionslinien vereinzelter Quantenpunkte.
Zwei Gruppen von Linien besitzen ein identisches Jitter-Verhalten. Diese Abbildung wurde
der Referenz [Winkelnkemper07] entnommen.
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Eine solche Zuordnungsmöglichkeit zeigte sich nicht nur bei den Nitriden, sondern konn-
te auch bei CdSn/ZnSe-[Türck00] oder InAs/GaAs-Quantenpunkten[Rodt05] erfolgreich
angewandt werden.

Ein Beispiel für eine solche Quantenpunktzuordnung mithilfe des Jitters bei CL-Messun-
gen ist für die in dieser Arbeit untersuchten Probe in Abb.55 dargestellt. Diese Abbildung
wurde der Referenz[Winkelnkemper07] entnommen und zeigt die zeitliche Entwicklung
eines InGaN-Quantenpunktspektrums. Zu diesem Zweck wurde eine Serie von 160 CL-
Spektren mit einer Integrationszeit von 300ms aufgenommen. Es konnten zwei Gruppen
von Emissionslinien beobachtet werden, die das gleiche Schwankungsverhalten besitzen. In
den markierten Bereichen sind besonders charakteristische Fluktuationen zu sehen. Diese
Messungen zeigen, dass allein von einem einzigen Quantenpunkt bis zu fünf Linien stam-
men können, die sich typischerweise über einen Energiebereich von weniger als 20meV
erstrecken. Dies gibt einen Hinweis darauf, dass diese Linien unterschiedlichen exzitoni-
schen Komplexen des gleichen Quantenpunktes entsprechen.

5.2.2 Photolumineszenz

Die InGaN-Quantenpunktprobe wurde im Rahmen dieser Arbeit bezüglich der spektra-
len Di�usion mittels der Photolumineszenzmethode untersucht. Das Ziel war, zu erfah-
ren, ob auch charakrteristische Jitter in PL-Messungen zur Zuordnung der Emissionslinien
beitragen kann. Dazu wurde eine geeignete Apertur mit möglichst wenig Emissionslinien
ausgesucht. Von dieser Stelle wurden jeweils 120 Spektren mit fester Integrationszeit hin-
tereinander aufgenommen. Um mögliche Fluktuationen auf unterschiedlichen Zeitskalen
zu berücksichtigen, wurden dafür zwei verschiedene Integrationszeiten ausgewählt (siehe
Abb.56 bzw. 57).

Bezüglich der gewählten Zeitskalen konnte allerdings bei sämtlichen Messungen kei-
ne spektrale Di�usion festgestellt werden. Zum einen könnte dies am spektralen Au�ö-
sungsvermögen des verwendeten Monochromators liegen. Verhältnismäÿig kleine Energie-
verschiebungen sind dann nicht au�ösbar. Zum anderen ist auch eine zu geringe Anregungs-
leistung als Erklärung denkbar. Ist die Anzahl der generierten Ladungsträger zu klein, kann
der Ein�uss auf das elektrische Feld zu gering ausfallen, um sichtbare Fluktuationen zu
erzeugen. Denkbar ist jedoch auch, dass die Fluktuationen auf einer anderen Zeitskala
ablaufen, als es die Integrationszeit, die gewählt wurde, nachweisen könnte. Kürzere Inte-
grationszeiten sind allerdings mit dem zur Verfügung stehenden Aufbau schwierig, da die
Signalintensität sonst zu schwach wird. Möglicherweise erklärt sich damit auch die selbst
für InGaN-Quantenpunkte relativ groÿe Linienbreite von mehreren meV.

Da mittels Photolumineszenz keine spektrale Di�usion beobachtbar war, wie es für die
gleiche Probe mit der Kathodolumineszenz der Fall war, ist es allerdings sehr wahrschein-
lich, dass die gewählte Anregungart viel entscheidender ist. Bei der Kathodolumineszenz
werden mittels Elektronenstrahl die Quantenpunkte angeregt. Dabei ist es beispielswei-
se denkbar, dass Ober�ächene�ekte eine entscheidende Rolle spielen, die zur spektralen
Di�usion führen.
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Abbildung 56: Emissionslinien vereinzelter Quantenpunkte. 120 Spektren mit jeweils
500ms Integrationszeit.
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Abbildung 57: Emissionslinien vereinzelter Quantenpunkte. 120 Spektren mit jeweils
100ms Integrationszeit.
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5.3 Leistungsabhängigkeit einzelner QPs

Bisher wurden ausschlieÿlich PL-Spektren präsentiert, die bei einer festen Anregungsleis-
tung gemessen wurden. Im Folgenden sollen Spektren verglichen werden, die mit unter-
schiedlichen Laserleistungen angeregt wurden. Dies soll die Zuordnung einiger Emissions-
linien ermöglichen.

Selbst in den PL-Spektren, die nur noch wenige Emissionslinien aufweisen, können diese
jedoch verschiedene Ursprünge habe. Zum einen liegt die Vermutung natürlich nahe, dass
sie von mehreren unterschiedlichen Quantenpunkten herrühren. Eine weitere Möglichkeit
könnten jedoch auch verschiedene exzitonische Komplexe (wie Biexziton, Trion usw.) oder
angeregte Zustände sein.

Abbildung 58: Emissionslinien vereinzelter Quantenpunkte für variierende Anregungsleis-
tungen.

Abb.58 zeigt ein Beispiel für leistungsabhängige Photolumineszenz. Die Spektren wer-
den dabei in einem festen Spektralbereich (hier zwischen 2,8 und 3,1 eV) gemessen und bei
gleichbleibender Anregungsenergie (λexc=3,15 eV) mithilfe eines stufenlosverstellbaren Fil-
terrades zunehmend abgeschwächt. In der Abbildung wird diese Abschwächung in Form der
optischen Dichte (OD) aufgetragen. Eine optische Dichte von 0 bedeutet dabei, dass kei-
nerlei Abschwächung (Pexc=500mW) vorgenommen wurde, während OD=1 einer Verringe-
rung der Anregungsleistung um eine Gröÿenordnung entspricht. Für die hier präsentierten
Messungen wurde die optische Dichte zwischen 0 und 3 gewählt. Höhere Anregungsleistun-
gen waren nicht geeignet, da dann sämtliche Spektren von einer starken Untergrundlumi-
neszenz überlagert wurden. Kleinere Anregungsleistungen als OD=3 waren aus zweierlei
Gründen nicht möglich. Zum einen war das verwendete Filterrad nicht weiter geeignet
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für stärkere Abschwächungen. Dieses Problem hätte jedoch durch eine Abschwächung der
Ti:Sa-Leistung umgangen werden können. Zum anderen nimmt natürlich die Emissions-
intensität der Quantenpunkte mit sinkender Anregungsintensität ebenfalls kontinuierlich
ab. Dies muÿ beachtet werden, daÿ heiÿt es muÿ die Akkumulationsdauer während der
Messung angepaÿt werden, um die Spektren vergleichbar zu machen. Ab einem gewissen
Punkt ist die Emissionsintensität jedoch so gering, dass keine sinnnvollen PL-Spektren
mehr gemessen werden konnten.

Die meisten Linien in Abb.58 zeigen für den zur Verfügung stehenden Anregungsleis-
tungsbereich (zwischen 500 und 0,5mW) keine nennenswerten Veränderungen. Es gibt
jedoch zwei Linien, die eindeutig eine Leistungsabhängigkeit aufweisen. Sie sind in der Ab-
bildung mit Pfeilen markiert. Zum einen gibt es bei 2,95 eV eine Emission, die ausschlieÿlich
für optische Dichten kleiner als 1,66 gemessen werden kann. Dass bedeutet, dass sie bei ho-
her Anregungsleistung sättigt und damit sehr wahrscheinlich exzitonischer Natur ist. Zum
anderen gibt es bei 2,851 eV eine Linie, die unterhalb einer optischen Dichte von ungefähr
2 nicht mehr beobachtbar ist. Dieses superlineare Intensitätsverhalten deutet entweder auf
einen multiexzitonischen Ursprung hin oder ist mit einem angeregten Zustand erklärbar.
Die Vermutung, ob diese Linien, die sich in einem energetischen Abstand von 49meV zu-
einander be�nden, von ein und demselben Quantenpunkt stammen, kann jedoch zu diesem
Zeitpunkt nicht zweifelsfrei geklärt werden. Es ist allerdings sehr unwahrscheinlich, da die
Bindungsenergien im InGaN deutlich geringer als 49meV sein sollten.

5.4 Polarisationsabhängigkeit einzelner QPs

5.4.1 Kathodolumineszenz

CL-Untersuchungen an diesen InGaN-Quantenpunkten zeigten, dass alle Emissionslinien
eine ausgeprägte lineare Polarisation besitzen[Winkelnkemper07]. Dabei sind insbesondere
die Linien, die vom gleichen Quantenpunkt stammen, in orthogonalen Richtungen polari-
siert.

Für andere Materialsysteme wurden polarisierte Emissionslinien der Feinstrukturauf-
spaltung von Exzitonen[Seguin05] und geladenen Biexzitonen[Seguin06] zugeordnet. Der
Grund für die Polarisation liegt in der anisotropen Austauschwechselwirkung zwischen
eingeschränkten Elektronen und Löchern. Diese Polarisationsmuster wurden für Nitrid-
Quantenpunkte jedoch nicht beobachtet. Da die Quantenpunkte gröÿere Gitterkonstanten
als das Umgebungsmaterial besitzen, sind kompressive, hydrostatische Verspannung und
kompressive, biaxiale Verspannung in der Wachstumsebene die hauptsächlichen Verspan-
nungskomponenten. Bei Zinkblende-InAs-Quantenpunkte führt die biaxiale Verspannung
zu einer Aufspaltung der zwei höchsten Valenzbänder (Schwer- und Leichtloch) und damit
zu einer deutlichen Trennung aller drei Valenzbänder (Schwer- und Leichtloch sowie Split-
o�-Band). In Wurtzit-Nitrid-Quantenpunkten gibt es jedoch bereits eine Aufspaltung der
obersten zwei Valenzbänder: das A- und das B-Band. Diese Aufspaltung wird durch die
biaxiale Verspannung jedoch nicht maÿgeblich beein�usst, weshalb die eingeschränkten A-
und B-artigen Lochzustände in InGaN-Quantenpunkten energetisch sehr nah beieinander
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liegen. Es konnte beispielsweise auch gezeigt werden, dass eingeschränkte Lochgrundzu-
stände gröÿtenteils A-artig (hA) und erste angeregte Lochzustände hauptsächlich B-artig
(hB) sind[Winkelnkemper06].

5.4.2 Photolumineszenz

Die Frage ist nun, ob sich solche Erkenntnisse auch auf Photolumineszenzexperimente
übertragen lassen. Aus diesem Grund sind polarisationsabhängige PL-Messungen an den
InGaN-Quantenpunkten durchgeführt worden.

Abb.59 zeigt an einer geeigenten Position auf der InGaN-Quantenpunktprobe beispiel-
haft die Polarisationsabhängigkeit der beobachtbaren Linien, die in den Photolumines-
zenzspektren an dieser Stelle gemessen werden. Für diese Untersuchung wurde das von der
Probe emittierte Licht mittels eines Polarisatorrades in Abhängigkeit vom stufenlos ver-
stellbaren Winkel aufgenommen. Die Null wurde dabei willkürlich gewählt. In den Spektren
sind zwar mehrere, aber jedoch spektral separierte Emissionslinien zu sehen. Beinahe sämt-
liche Linien haben bei einem kompletten Umlauf des Polarisators zwei Maxima in einem
festen Abstand von 180◦, während bei dazu senkrechter Winkeleinstellung die Emission
nahezu komplett verschwindet. Um dies genauer zu betrachten sind in Abb.60 beispielhaft
zwei Spektren mit zueinander senkrechter Polarisation dargestellt. Die mit 1 markierte
Linie ist im roten Spektrum so gut wie verschwunden. Im schwarzen Spektrum ist sie sehr
gut beobachtbar. Gleiches gilt für Linie 3. Genau umgekehrt verhält sich hier Emission 2;
sie ist im schwarzen Spektrum nahezu ausgelöscht. Bei Linie 4 ist für die beide hier gewähl-
ten Polarisationen eine Emission deutlich erkennbar, obwohl sie im roten Spektrum etwas
stärker ausgeprägt ist. Allerdings zeigt auch diese Linie zwei klare Maxima, wie in Abb.59
deutlich sichtbar ist. Die Linie, die direkt oberhalb von Emission 4 bei 2,940 eV liegt, be-
sitzt zwar zwei zueinander um 180◦ verschobene Maxima, verschwindet jedoch niemals
vollständig. Trotzdem hat diese Linie, genauso wie fast alle anderen ein klares Polarisa-
tionsverhalten, eben nur mit einem kleineren Polarisationsgrad. All diese Emissionslinien
sind systematisch linear polarisiert. Dies ist in Übereinstimmung mit den Beobachtungen
aus CL-Untersuchungen[Winkelnkemper07]. Einzige Ausnahme bildet dabei die Emissions-
linie bei 2,953 eV, die mit 5 bezeichnet wurde. Sie zeigt so gut wie keine Abhängigkeit von
dem Polarisationswinkel.

Die PL-Spektren aus Abb.59 zeigen, dass die an der entsprechenden Probenstelle ge-
messenen Emissionslinien sehr nah beieinander liegen (in einem Energiebereich von etwa
20meV), während auÿerhalb dieses Bereiches so gut wie keine Lumineszenzen beobachtbar
sind. Dies spricht entweder dafür, dass sämtliche angeregte Quantenpunkte vergleichba-
re Gröÿen- und Kompositionsverteilungen besitzen, oder dass die Linien nur von wenigen
Quantenpunkten erzeugt werden und multiexitonische Komplexe dieser Quantenpunkte
sind. Da jedoch die leistungsabhängigen Messungen eine solche Aussäge nicht unterstützen,
ist dies eher unwahrscheinlich. Zusätzlich zeigt Abb.60, dass ein leichter Lumineszenzun-
tergrund existiert. Möglicherweise stammt dieser von einer asymmetrischen, niederenerge-
tischen Flanke der Linie 5, die von akustischen Phononen hervorgerufen wird.

93



5.4 Polarisationsabhängigkeit einzelner QPs
5 EINZELNE QUANTENPUNKTE - MIKROPHOTOLUMINESZENZMESSUNGEN

AN INGAN-QUANTENPUNKTEN

0

4 5

9 0

1 3 5

1 8 0

2 2 5

2 7 0

3 1 5

3 6 0
2 . 8 0 2 . 8 5 2 . 9 0 2 . 9 5 3 . 0 0

5

3 41 2

�

��

�


	��
�	�

���
��

�
�
���

 

E n e r g y  ( e V )

Abbildung 59: Beispiel für polarisierte Spektren: Polarisationseigenschaften von Emissions-
linien vereinzelter Quantenpunkte.
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Abbildung 60: Emissionslinien vereinzelter Quantenpunkte unter zwei verschiedenen Pola-
risationswinkeln.
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Tabelle 4: Winkeleinstellung der maximalen Intensität von liniear polarisierten Emissions-
linien einzelner Quantenpunkte.

Linie Emissionsenergie Maximum 1 Maximum 2
1 2,813 eV 35◦ 215◦

2,845 eV 135◦ 315◦

2,857 eV 35◦ 215◦

2 2,880 eV 113◦ 293◦

3 2,907 eV 157◦ 330◦

4 2,928 eV 130◦ 305◦

2,940 eV 125◦ 300◦

5 2,953 eV keine Maxima
2,978 eV 110◦ 290◦

In Tabelle 4 sind für die neun ausgeprägtesten Emissionslinien dieser hier beispielhaft
untersuchten Probenposition die Winkel der maximalen Emissionsintensitäten aufgelistet.
Bis auf Linie 5 weisen sämtliche Emissionen eine ausgeprägte, lineare Polarisation, da die
jeweiligen Intensitätsmaxima etwa um 180◦ voneinander versetzt auftreten.

Ein vergleichbares Verhalten konnte - wie bereits zuvor beschrieben - an diesen InGaN-
Quantenpunkten auch in Einzelquantenpunkt-Kathodolumineszenzuntersuchungen beob-
achtet werden[Winkelnkemper07]. Realistische Achtband-k·p-Berechnungen o�enbarten ei-
ne Erklärungsmöglichkeit für die beobachteten Polarisationen[Winkelnkemper08a]. Die Po-
larisation wird dort theoretisch mit Übergängen erklärt, die entweder mit A- oder B-Band-
Lochzuständen und einer leichten Ausdehnung der Quantenpunkte in Zusammenhang ste-
hen. Wenn ein Quantenpunkt etwas elongiert ist, so sind Übergänge, bei denen A-Band-
Lochzustände hA involviert sind, parallel zur Ausdehnungsrichtung polarisiert, während
Übergänge, die B-Band-Lochzustände hB beinhalten, senkrecht dazu polarisiert. Also ist
die Polarisation von optischen Übergängen in Wurtzit-Quantenpunkten über die Lochzu-
stände kontrollierbar, da sie sensibel auf die Quantenpunktform reagieren. Bereits eine
minimale Asymmetrie bewirkt einen starken Polarisationsgrad. Und beinahe komplette li-
neare Polarisation tritt bei Ausdehnungsverhältnis von 1,25:1 auf[Winkelnkemper07].

Damit erklärt sich, dass Linie 5 aus Abb.59 quasi keine Polarisationsabhängigkeit be-
sitzt. Diese Linie wird demzufolge von einem stark symmetrischen Quantenpunkt emittiert.
Die Linie bei 2,940 eV stammt von einem lediglich leicht asymmetrischen Quantenpunkt,
da der Polarisationsgrad nicht so hoch ist wie bei allen anderen Emissionen in Abb.59.
Diese müssen damit von verhältnismäÿig stark elongierten Quantenpunkten hervorgerufen
werden. Als Schluÿfolgerung kann noch die Aussage getro�en werden, dass die meisten der
für diese Arbeit untersuchten Einzelquantenpunkte verhältnismäÿig stark asymmetrisch
sein müssen und nur einige wenige ein Ausdehnungsverhältnis von 1 besitzen.

Was bei den linear polarisierten Emissionslinien in Abb.59 jedoch noch au�ällt, ist,
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dass sie abweichende Polarisationswinkeln haben (unter denen die Linie ihre maximale In-
tensität besitzen). Manche Linien zeigen eine nahezu gleiche Abhängigkeit, bei anderen ist
sie nahezu senkrecht dazu ausgeprägt, und bei wiederum anderen liegt der Polarisations-
winkel irgendwo dazwischen. Es stellt sich die Frage, ob diese Linien von verschiedenen
Quantenpunkten stammen oder verschiedene exzitonische Komplexe eines oder weniger
Quantenpunktes sind. Klar ist jedenfalls, dass Emissionen von Übergänge eines Quanten-
punktes - je nachdem, ob sie hA oder hB involvieren - senkrecht zu einander polarisiert
sein müÿten. Es ist also durchaus möglich, dass Linie 1 und die Emission bei 2,940 eV
vom gleichen Quantenpunkt stammen, da sie genau um 90◦ verschoben sind (siehe Ta-
belle 4). Eine Zuordnung des entsprechenden exzitonischen Komplexes ist allerdings lei-
der noch nicht möglich. Da eine groÿe Anzahl von Ein�ussfaktoren (wie Kristallfeld und
Spin-Orbit-Aufspaltung, Form und Gröÿe der jeweiligen Quantenpunkte, Besetzungswahr-
scheinlichkeiten der unterschiedlichen Zustände sowie eingebaute elektrische Felder) die
genaue Übergangsenergie der verschiedenen Komplexe bestimmen, kann an dieser Stelle
leider keine weitere Aussage getro�en werden.

5.5 Lebenszeiten einzelner Quantenpunkte

5.5.1 Numerisches Modell: Vorhersagen

Im Gegensatz zu GaN/AlN-Quantenpunkten[Kako06] sind InGaN-Quantenpunkte keine
freistehenden, dreidimensionalen Objekte, die im Stranski-Krastanov-Modus gewachsen
werden. Sie sind Indium-reiche Inseln, die von einem InGaN-Quanten�lm mit niedrigerer
Indiumkonzentration umgeben sind. Diese Indium-reiche Inseln besitzen keine eindeutig
de�nierte Form. Theoretisch beein�ussen kleine Fluktuationen der Gröÿe, Form oder che-
mischer Komposition der Quantenpunkte sehr stark die Abklingzeiten localisierter, exzito-
nischer Übergänge.

Achtband-k·p-Berechnungen zeigten, dass interne piezo- and pyroelektrische Felder in-
nerhalb der Quantenpunkte eine sehr sensible Abhängigkeit der strahlenden Lebenszeiten
von der genauen Quantenpunktgeometrie und -komposition besitzen[Winkelnkemper08b].
Zum Beispiel haben Quantenpunkte mit gröÿerer Höhe oder lateraler Durchmesser eine
deutlich verlängerte strahlende Lebenszeit. Aber auch die chemische Zusammensetzung
des den Quantenpunkt umgebenden Materials kann die strahlende Lebensdauer beein�us-
sen. Insgesamt ist also eine groÿe Verteilung der exzitonischen Lebenszeiten zu erwarten.
Als direkte Folge davon erklärt sich auch das multiexponentielle Abklingverhalten der
Ensemble-Photolumineszenz. Einzelne Quantenpunkte sollten jedoch ein eindeutig mono-
exponentielles Abklingen aufweisen.

5.5.2 Erste experimentelle Ergebnisse

In zeitaufgelösten Ensemble-Makro-PL-Untersuchungen an der für diese Arbeit zur Verfü-
gung stehenden InGaN/GaN-Quantenpunktprobe wiesen sämtliche für alle Detektionsner-
gien gemessenen Transienten einen multiexponentiellen Zerfall auf. Eine mögliche Erklä-
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rung für dieses Verhalten liegt in der Beobachtung, dass die Transienten einzelner Quanten-
punkte einen monoexponentiellen Zerfall haben[Bartel04, Robinson03], unabhängig davon
ob die Linien exzitonischen oder biexzitonischen Ursprung besitzen[Rice05]. Allerdings un-
terscheiden sich die Lebensdauern. Die strahlende Rekombinationsdauer eines Biexzitons
ist dabei erheblich länger im Vergleich zum Exziton. Es wurde gezeigt, dass Exzitonzu-
stände wieder aufgefüllt werden während das Biexziton strahlenden zerfällt. Dies hat zur
Folge, dass das Abklingen der Exzitontransienten allerdings von diesem Wiederau�üllen
beein�uÿt und schluÿendlich verlängert wird. Da Ensemble-PL-Transienten allerdings keine
Leistungsabhängigkeit zeigten[Bartel04], ist anzunehmen, dass der Ein�uss von Biexzito-
nen in dieser Probe kaum vorhanden ist. Eine andere Erklärung für das multiexponentielle
Abklingen könnte in einer breiten Verteilung der Lebenszeiten einzelner Quantenpunkte
liegen, die in Gröÿe, Form und Indiumgehalt variieren.
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Abbildung 61: Transiente A einer Emission
eines einzelnen Quantenpunktes.
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Abbildung 62: Transiente B einer Emission
eines zweiten einzelnen Quantenpunktes.

Um eine Gröÿenordnung für die Abklingdauer der Ensemble-Photolumineszenz zu er-
halten, wurde versucht, die Transienten als monoexponentielles Abklingen bestmöglichst
anzu�tten. Die so ermittelte Zeit von ungefähr 1,2 ns entspricht natürlich nicht einem reel-
len Übergangsprozess sondern ist quasi eine Mittelung der Lebenszeiten der verschiedensten
Quantenpunkte dieser Probe, also aller Gröÿen, Formen und Zusammensetzungen. Wech-
selt man nun von Makro- auf Mikrophotolumineszenz, so können bei geeigneten Positionen
einzelne separierte Quantenpunktemissionslinien zeitaufgelöst untersucht werden. Dabei
konnte - wie durch die theoretischen Vorhersagen zu erwarten war - eine groÿe Streuung der
zu beobachteten Abklingzeiten festgestellt werden. Die strahlende Lebensdauer schwankte
für die hier gemessenen Transienten zwischen wenigen hundert Picosekunden und fast zwei
Nanosekunden. Zwei Beispiele für solche Einzelpunkttransienten sind in den Abbildun-
gen 61 und 62 dargestellt. Diese zeitaufgelösten Messungen wurden an zwei verschiedenen
Einzelquantenpunktemissionslinien aus der selben Ö�nung in der Metallmaskierung durch-
geführt. Während Linie A (aus Abb.61) ein verhältnismäÿig schnelles Abklingen von 400 ps
besitzt, zeigt Linie B eine deutlich längere Lebenszeit von 1,06 ns. Da diese Transienten
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an derselben Ö�nung aufgenommen wurden, kann nicht ausgeschlossen werden, dass sie
vom selben Quantenpunkt stammen. Möglicherweise handelt es sich dabei um verschiede-
ne exzitonische Komplexe des gleichen Quantenpunktes. Schlieÿlich ist zu erwarten, dass
die strahlende Rekombinationsdauer eines Biexzitons zum Beispiel erheblich länger sein
sollte im Vergleich zum Exziton. Da aber keine spektrale Di�usion an diesen Linien be-
obachtet werden kann, ist auch nicht möglich, solche Vermutungen zu belegen. Würde ein
Quantenpunkt mehrere Emissionen besitzen, so sollten diese das gleiche spektrale Di�usi-
onsverhalten aufweisen.

Abbildung 63: Gemessene Lebenszeiten von Einzelquantenpunktemissionen in Abhängig-
keit von ihrer Emissionsenergie.

Eine weitere Beobachtung, die hier allerdings gemacht werden konnte, betri�t den Zu-
sammenhang zwischen Emissionsenergie und Lebensdauer. Auch wenn für eine wirklich
aussagekräftige Feststellung möglichweise nicht genügend viele Einzelquantenpunkttransi-
enten aufgenommen wurden, so ist doch ein Trend erkennbar, wenn man die ausgewerte-
ten Lebenszeiten als Funktion der Emissionsenergie aufträgt (siehe Abb.63): Linien mit
gröÿerer Emissionsenergie besitzen kürzere Lebenszeiten. Das ist auch verständlich. Das
Exzitoncon�nement ist direkt über die laterale Gröÿe der Quantenpunkte gekoppelt. Je
kleiner ein Quantenpunkt wird, desto stärker überlappen sich die Wellenfunktionen von
Elektron und Loch, und umso stärker wird die Oszillatorstärke. Als Folge dessen nimmt
die Rekombinationszeit mit zunehmender Quantenpunktemissionsenergie ab, weil kleinere
Quantenpunkte bei gröÿeren Energien emittieren.

Da aber die meisten für diese Arbeit gemessenen Transienten diesem Trend folgen, kann
der Rückschluss gezogen werden, dass die Mehrzahl der Linien einem gleichen exzitonischen
Komplex zuzuordnen sind. Würde die Anzahl der Biexzitonen in etwa der der Exzitonen
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gleichen, so würde es eine stärkere Streuung in Abb.63 geben. Bei der Leistungsabhän-
gigkeit einzelner Quantenpunkte (Kapitel 5.3) konnten nur sehr wenige Linien beobachtet
werden, die ein superlineares Intensitätsverhalten besitzen, welches widerum für eines mul-
tiexzitonischen Ursprung sprechen würde. Es ist also sehr wahrscheinlich, dass die meisten
Linien, die in den PL-Spektren beobachtet werden, exzitonisch sind und von verschiedenen
Quantenpunkten emittiert werden.
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5.6 Zusammenfassung des Kapitels

Im Kapitel �Einzelne Quantenpunkte - Mikrophotolumineszenzmessungen an InGaN-Quan-
tenpunkten� wurden räumlich sowie zeitlich aufgelöste Photolumineszenzuntersuchungen
einzelner InGaN/GaN-Quantenpunkte präsentiert. Es konnten Positionen auf der Probeno-
ber�äche gefunden werden (unterstützt durch die Methode der Mikrophotolumineszenz-
spektroskopie in Verbindung mit einer Metallmaskierung), in denen nur wenige scharfe
Emissionslinien beobachtet werden konnten, die den Quantenpunktcharakter der zur Ver-
fügung stehenden Probe belegen. Über den genauen Ursprung dieser Linien lassen sich
zunächst nur wenige Aussagen tre�en, da in der Mikrophotolumineszenz keine spektrale
Di�usion beobachtbar war, mittels derer eine Zuordnung zu verschiedenen Quantenpunk-
ten ermöglicht werden könnte (wie es bei der Kathodolumineszenzmethode der Fall ist).
Allerdings konnte über leistungsabhängige Photolumineszenzuntersuchungen gezeigt wer-
den, dass so gut wie keine Emissionslinien ein superlineares Intensitätsverhalten besitzen.
Es wurden also nur wenige multiexzitonische Komplexe beobachtet. Durch polarisations-
abhängige Photolumineszenzmessungen konnte gezeigt werden, dass verschiedene Linien
ein unterschiedliches Polarisationsverhalten aufweisen, und damit von unterschiedlichen
Quantenpunkten hervorgerufen werden. Da fast sämtliche Einzelquantenpunktemissionen
ausgeprägt linear polarisiert sind, kann geschlussfolgert werden, dass die meisten der für
diese Arbeit untersuchten Einzelquantenpunkte eine verhältnismäÿig stark asymmetrische
Form haben, während nur einige wenige Quantenpunkte lateral nicht elongiert sind. Zeitauf-
gelöste Photolumineszenzuntersuchungen an einzelnen Quantenpunkten zeigten, dass eine
groÿe Verteilung der Lebenszeiten innerhalb der InGaN-Quantenpunkte messbar ist. Die
Abklingdauer schwankte zwischen wenigen hundert Picosekunden und fast zwei Nanose-
kunden. Diese Beobachtung passt sehr gut zu theoretischen Vorhersagen mittels Achtband-
k·p-Berechnungen, die eine sehr sensible Abhängigkeit der strahlenden Lebenszeiten von
der genauen Quantenpunktgeometrie und -komposition prognostizieren. Es konnte zusätz-
lich beobachtet werden, dass Linien mit gröÿerer Emissionsenergie kürzere Lebenszeiten
besitzen.
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6 Zusammenfassung

Die optischen und dynamischen Eigenschaften verschiedener Transferprozesse, Relaxations-
mechanismen und Wechselwirkungen in unterschiedlichen Quantenpunktsystemen wurden
in dieser Arbeit untersucht. Dabei wurde insbesondere auf den Ein�uss von Wachstumsbe-
dingungen oder -methoden, aber auch von Anregungskonditionen eingegangen. Die Wahl
der Wachstumsmethode führt zu nicht unerheblichen Unterschieden bezüglich der optischen
Eigenschaften, der gewachsenen Quantenpunktsysteme. Das Submonolagen-Quantenpunkt-
wachstum beispielsweise hat eine gröÿere Quantenpunktdichte zur Folge, während ein
Wachstum im Stranksi-Krastanov-Modus eine Ausbildung einer Benetzungsschicht hervor-
ruft. Diese Unterschiede beein�ussen schlieÿlich auch die dynamischen Eigenschaften. Eine
Benetzungsschicht bewirkt zum Beispiel eine Verlängerung der Lebenszeiten von exzito-
nischen Quantenpunktzuständen. Aber auch Quantenpunktgröÿe oder -komposition sowie
möglicher Defekteinbau führen zu Veränderungen in den optischen und dynamischen Ei-
genschaften. Und schlieÿlich spielt die Quantenpunktdichte eine nicht zu vernachlässigende
Rolle. Quantenpunktensembles haben neben der typischen inhomogenen Verbreiterung, die
durch eine Unkonformität der gewachsenen Quantenpunkte hervorgerufen wird, auch be-
züglich der Dynamik gewisse Nachteile. Die Untersuchung einzelner Quantenpunkte ermög-
licht es, gezielt Quantenpunkte einer bestimmte Gröÿe und damit mit gezielten optischen
Eigenschaften zu adressieren. Eine solche Adressierbarkeit macht auch die nähere Erkun-
dung neuer Fragestellungen möglich, die durch Ensemble-Untersuchungen nicht erreichbar
sind.

Innerhalb dieser Arbeit wurden drei Themengebiete diskutiert. Zunächst wurde die
Wechselwirkung von Exzitonen mit Phononen in InAs/GaAs-Quantenpunktensembles be-
trachtet. Die Untersuchung der Dynamik brachte ein tieferes Verständnis verschiedener sol-
cher Wechselwirkungen. Danach wurde der Ein�uss einer erhöhten InAs-Quantenpunktdich-
te - hervorgerufen durch die Submonolagenwachstumsmethode - untersucht. Dabei konnte
die Folge verschiedener Wachstumsbedingungen beleuchtet werden. Im letzten Teil dieser
Arbeit wurden dann erste experimentelle Ergebnisse von einzelnen InGaN-Quantenpunkten
vorgestellt.

Bei nichtpolaren InAs-Quantenpunkten ist eine Phononenkopplung an Exzitonen vergleichs-
weise schwach. In PLE-Spektren sowohl der Stranski-Krastanov- als auch der Submonola-
gen-Quantenpunkte des InAs-Quantenpunktsystems sind jedoch Transferprozesse mittels
Phononen als Anregungskanäle beobachtet worden. Unter resonanten Anregungsbedin-
gungen bei PL-Untersuchungen konnte schlieÿlich eine Verstärkung von Exziton-Phonon-
Wechselwirkungen beobachtet werden. Infolgedessen wurden zwei verschiedene Streu- be-
ziehungsweise Lumineszenzprozesse, die zu solchen Wechselwirkungen zu zählen sind, so-
wohl zeitintegriert als auch zeitaufgelöst untersucht. Es konnten solche Prozesse bei Emis-
sionsenergien beobachtet werden, die um ein beziehungsweise zwei LO-Phononen von der
Laseranregungsenergie entfernt auftreten. Diese zwei Prozesse können gleichzeitig auftre-
ten und miteinander konkurrieren. Aufgrund der charakteristischen Abklingzeiten der ver-
schiedenen Transfer-, Streu- oder Rekombinationsprozesse war es möglich, einen resonanten
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Raman-Streuprozess von phononen-assistierter Lumineszenz zu unterscheiden, obwohl sie
in Photolumineszenzspektren wegen identischer Emissionsenergien nicht zu trennen sind.
Diese Unterscheidbarkeit wird durch theoretische Berechnungen unterstützt, bei denen der
Dichtematrixformalismus verwendet wurde. In den experimentellen Messungen konnten
für die kohärente Ramanstreuung Lebenszeiten von weniger als 30 ps beobachtet werden,
während die phononen-unterstützte Rekombination inkohärent abläuft. Diese weist Lebens-
zeiten auf, die über den involvierten Übergang innerhalb des elektronischen Systems der
Quantenpunkte verknüpft sind. Typischerweise beträgt die Abklingzeit bei den in dieser Ar-
beit untersuchten InAs-Quantenpunkten nahezu unabhängig von der Anregungsenergie bei
tiefen Temperaturen etwa 1 ns. Die phononen-assistierte Lumineszenz zeigt ein stark aus-
geprägtes Resonanzverhalten unter ausgehenden Resonanzbedingungen. Dieser Prozess ist
besonders intensiv, wenn die Anregung um ein Vielfaches eines LO-Phonons (insbesondere
gilt dies für den 2LO-Prozess) oberhalb der Quantenpunktgrundzustandsenergie beträgt,
und verschwindet vollkommen sobald eben diese Energie in der Anregung unterschritten
wird. Selbst bei resonanter Anregung in den Übergang selbst ist keine Resonanzüberhöhung
feststellbar. Durch die Kombination von temperaturabhängigen sowie zeitaufgelösten PL-
Messungen konnte gezeigt werden, dass ein schwacher Phononen-Bottleneck-E�ekt für tiefe
Temperaturen unterhalb von 130K auftritt, der die angeregten Ladungsträger bevorzugt
über den phononen-assistierten Lumineszenzprozess abbaut. Oberhalb dieser Temperatur,
verschwindet dieser E�ekt und die herkömmliche Grundzustandslumineszenz wird wieder
dominanter. Da die Energieseparation zwischen Grundzustand und erstem angeregten Zu-
stand in etwa drei LO-Phononenenergien entspricht, können die erzeugten Ladungsträger
jedoch auch bei tiefen Temperaturen genügend erfolgreich in den Quantenpunktgrundzu-
stand transferiert werden, um in den PL-Spektren beobachtet werden zu können. Die An-
nahme eines Phononen-Bottleneck-E�ektes wird noch durch die Beobachtung unterstützt,
dass die Lumineszenz für Temperturen oberhalb von 130K erheblich schneller anklingt - al-
so e�zienter angeregt werden kann. Die teilweise Unterdrückung der Rekombination über
den Grundzustand unter ausgehender Resonanz erlaubt es den 1LO-Phononen kohärent
zu streuen. Dies bedeutet möglicherweise, dass das Phononen-Bottleneck die kohärente
Raman-Streuung erst aktiviert oder überhaupt möglich macht.

Der Ein�uss von unterschiedlichen wachstumsbedingten Änderungen (Variation der Zwi-
schenschichtdicke sowie diverse Wachstumsunterbrechungen) auf zu beobachtende Emis-
sionen von InAs-Quantenpunkt-Zehnfachstapeln, die im Submonolagen-Modus gewach-
sen wurden, sowie deren Dynamik wurde mittels Anregungsphotolumineszenzspektrosko-
pie sowie zeitintegrierter als auch zeitaufgelöster Photolumineszenzspektroskopie unter-
sucht. Insbesondere eine Schicht von Stranski-Krastanov-Quantenpunkten, die als Keim-
quellen für ein vertikal korreliertes SML-Wachstum eingebracht worden sind, sowie deren
Ein�uss auf die optischen und dynamischen Eigenschaften der SML-Emission stand da-
bei im Mittelpunkt des Interesses. Die Polarisationseigenschaften der untersuchten Pro-
ben zeigen, dass trotz der vergleichsweisen dicken Zwischenschicht eine vertikal korrelierte
SML-Quantenpunktanordnung vorliegt. Bei den meisten Proben war kaum einen Unter-
schied zwischen TE- und TM-polarisierter Emission feststellbar. Der Grund dafür dürf-
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te in der Präsenz der Stranksi-Krastanov-Quantenpunkte liegen, die sich unterhalb der
SML-Schichten be�nden. Aufgrund des verhältnismäÿig geringen Polarisationsgrades der
SML-Lumineszenz kann geschlossen, dass die Submonolagenquantenpunkte stark an die
SK-Quantenpunkte koppeln. Die SK-Quantenpunktlumineszenz selber ist über zwei bevor-
zugte Kanäle anregbar, die sich als die Submonolagen-Quantenpunkte sowie deren erster
angeregter Zustand erklären lassen. Die SK-Quantenpunkte können also über Transfer-
prozesse, die die SML-Quantenpunkte miteinschliesst, ideal mit Ladungsträgern angeregt
werden. Bei Proben mit groÿem, energetischen Abstand zwischen der SML- und der SK-
Quantenpunktemission können auch verstärkt Phononen in Transferprozessen involviert
sein. Die Lumineszenz der SML-Quanten-punkte ist nur sehr schlecht anregbar, wenn mit
einer Energie, die dem GaAs-Matrixmaterial entspricht, eingestrahlt wird. PLE-Spektren
weisen für diese Anregungsenergie ein stark ausgeprägtes Minimum auf. Die Dynamik
der SML-Lumineszenz spricht für die Annahme, dass das GaAs ein e�zientes Au�üllen
der SML-Zustände limitiert. Bei Anregungsenergien unterhalb des GaAs-Materials, ver-
kürzt sich die Anklingkonstante der SML-Emission. Licht, dass vom SML-Grundzustand
kommt, kann bei manchen Proben nur unter bestimmten Anregungsbedingungen wie ins-
besondere der Temperatur detektiert werden. Erst ab einer gewissen Temperatur sind
SML-Emissionen beobachtbar. Proben, deren SK- und SML-Energien nah beieinander lie-
gen, zeigen eine stärkere Kopplung zwischen deren Eigenschaften sowie eine ausgepräg-
tere Submonolagen-Lumineszenz. Es konnten auch nur an einigen Proben direkte SML-
Emissionen des angeregten Zustandes gefunden werden. Bei einer Probe ist möglicher-
weise sogar ein zweiter angeregter Zustand der Submonolagen-Quantenpunkte beobachtet
worden. Die angeregten Zuständen zeigen allerdings einen stärkeren Polarisationsgrad als
es die Grundzustandslumineszenz tut. Die Dynamik der Submonolagen-Quantenpunkte
zeigte sich als sehr sensitiv auf Anregungsbedingungen. So haben zum Beispiel die La-
serwellenlänge, die Pulsbreite und die Intensität des anregenden Laserpulses sowie die
Temperatur einen erheblichen Ein�uss auf die dynamischen Eigenschaften. Bei tiefen Tem-
peraturen besitzen die SML-Quantenpunkte unter günstigen Anregungsbedingungen ei-
ne Abklingkonstante von etwa 200 ps; für höhere Temperaturen nimmt (analog zur SK-
Quantenpunktlumineszenz) die Lebenszeit zu. Auch in dieser Hinsicht zeigten sich die
Proben mit stärkerer SML-SK-Separation als vorteilhaft, auch wenn die Lumineszenzin-
tensität der SML-Strukturen bei diesen schwächer ist. Bei hohen Anregungsintensitäten
erfährt die SML-Lumineszenz ein Sättigungsverhalten, das auf Nachfüllprozesse zurück-
zuführen ist. Wenn die Laserleistung zu hoch gewählt wird, so ist die SML-Emission zu
einem erst erheblich späteren Zeitpunkt vollständig abgeklungen. Dieses Sättigungsverhal-
ten scheint allerdings nur bei fs-Anregung beziehungsweise tiefen Temperaturen beobacht-
bar zu sein. Besonders die SK-Lumineszenz besitzt für Temperaturen unterhalb von 40K
eine erhöhte Anklingzeit. Es existiert also bei tiefen Temperaturen ein limitierender Pro-
zess, der das Nachfüllen der SML- und der SK-Zustände verlangsamt. Es gibt also mehrere
Faktoren, die eine schnelle und e�ziente Rekombination über die SML-Quantenpunkte
beeinträchtigen. Neben der Temperatur und der Tatsache, dass zunächst die Stranski-
Krastanov-Quantenpunkte bevorzugt mit Ladungsträgern versorgt werden, ist auch das
GaAs-Matrixmaterial ein limitierender Faktor. Transienten belegen, dass das Lumines-
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zenzanklingen stark verlängert wird, wenn mit höheren Energien als des GaAs angeregt
wird, die Ladungsträger also über das GaAs in die SML-Quantenpunkte gelangen müssen.

Für bestimmte Anwendungen, wie zum Beispiel bei Einzelphotonenquellen, sind Kenntnisse
über Eigenschaften vereinzelter Quantenpunkte nötig. Zu diesem Zweck wurden räumlich
sowie zeitlich aufgelöste Photolumineszenzuntersuchungen mittels der Methode der Mikro-
PL-Spektroskopie (in Verbindung mit einer Metallmaskierung) von einzelnen InGaN/GaN-
Quantenpunkte präsentiert. Die in dieser Arbeit präsentierten ersten experimentellen Er-
gebnisse bilden lediglich den Grundstein für weiterführende Untersuchungen. Es konnte
gezeigt werden, dass auch mittels der Photolumineszenzmethode die Charakterisierung
vereinzelter Quantenpunkte möglich ist. Auch wenn die Kathodolumineszenzmethode in
bestimmter Hinsicht Vorteile bietet, so kann jedoch die PL ebenfalls ihren Teil zur Erkennt-
nis der grundlegenden physikalischen Prozesse in einzelnen Quantenpunkten beitragen. Es
konnte gezeigt werden, dass mithilfe der Polarisationseigenschaften beziehungsweise des
Anregungsintensitätsverhaltens der Ursprung der zu beobachtenden Emissionslinien zuzu-
ordnen ist. Auch die Messung der dynamischen Eigenschaften einzelner Quantenpunkte
konnte gezeigt werden.

An geeigneten Stellen auf der Probenober�äche konnten in PL-Spektren wenige schar-
fe Emissionslinien beobachtet werden. Damit konnte der Quantenpunktcharakter der zur
Verfügung stehenden Probe belegt werden. Da in der Mikrophotolumineszenz keine spek-
trale Di�usion beobachtet werde konnte, war zunächst eine Zuordnung dieser Linien zu
verschiedenen Quantenpunkten nicht möglich (wie es zum Beispiel bei der Kathodolumi-
neszenzmethode der Fall ist). Es wurden allerdings nur wenige multiexzitonische Komplexe
beobachtet. Mithilfe von leistungsabhängigen Photolumineszenzuntersuchungen konnte ge-
zeigt werden, dass so gut wie keine Emissionslinien ein superlineares Intensitätsverhalten
besitzen und damit als Exzitonen bestimmt werden. Innerhalb eines PL-Spektrum zeigten
verschiedene Linien zusätzlich ein unterschiedliches Polarisationsverhalten. Aufgrunddes-
sen konnte geschlossen werden, dass diese Emissionen von unterschiedlichen Quantenpunk-
ten hervorgerufen werden. Da fast sämtliche Einzelquantenpunktemissionen ausgeprägt li-
near polarisiert sind (analog zu Kathodolumineszenzmessungen an dieser Probe), kann
abgeleitet werden, dass die meisten der für diese Arbeit untersuchten Einzelquantenpunkte
eine verhältnismäÿig stark asymmetrische Form haben, während nur einige wenige Quan-
tenpunkte lateral nicht elongiert sind. Theoretischen Vorhersagen mittels Achtband-k·p-
Berechnungen sagten voraus, dass InGaN-Quantenpunkte eine sehr sensible Abhängigkeit
der strahlenden Lebenszeiten von der genauen Quantenpunktgeometrie und -komposition
besitzen. Zeitaufgelöste Photolumineszenzuntersuchungen an einzelnen Quantenpunkten
zeigten, dass eine groÿe Verteilung der Lebenszeiten für die InGaN-Quantenpunkte tat-
sächlich messbar ist. Die Abklingdauer schwankte zwischen wenigen hundert Picosekunden
und fast zwei Nanosekunden. Es konnte zusätzlich beobachtet werden, dass Linien mit
gröÿerer Emissionsenergie kürzere Lebenszeiten besitzen.
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