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Zusammenfassung

Mit steigender Leistung moderner Rechner und der möglichen Entwicklung verbesserter Algorith-
men sowie neuer Technologien wie dem Quantencomputer sind herkömmliche Kryptographiever-
fahren langfristig nicht mehr sicher. Abhilfe könnte die Quantenkommunikation schaffen, die phy-
sikalisch nachweisbar mathematisch sichere Schlüssel übertragen kann. Um nachweislich abhörsi-
cher und mit hoher Effizienz Quantenschlüssel zu übertragen, sind jedoch idealerweise Einzelphoto-
nenquellen erforderlich. Eine Möglichkeit diese zu realisieren sind einzelne Quantenpunkte (quan-
tum dots, QDs). Bisher wurden hierfür geeignete QDs mit guten optischen Eigenschaften vor allem
selbstorganisiert gewachsen, die damit einhergehende zufällige Positionierung erschwert jedoch die
verlässliche Fertigung von Bauelementen und begrenzt stark die Fertigungsausbeuten. Bisher vor-
gestellte Positionierungsansätze erfordern Werkzeuge und Strukturierungstechniken mit Nanome-
ter-Präzision, außerdem verursachen sie oft Defekte auf der Wachstumsoberfläche, die sich nega-
tiv auf die optische Qualität der QDs auswirken. Ein neuer Positionierungsansatz, der buried stres-
sor approach, verwendet herkömmliche Lithographie- und Prozessierungsmethoden mit Mikrome-
ter-Genauigkeit, kann jedoch über einen erzeugten verborgenen Stressor sehr zuverlässig einzelne
Quantenpunkte positionieren. Mit diesem Ansatz wurden bereits erfolgreich Einzelphotonenquellen
hergestellt.
Ziel dieser Arbeit ist nun die genaue Untersuchung der Lumineszenz eines so positionierten QDs,
sowohl hinsichtlich seiner Eignung als Einzelphotonenquelle, als auch um über Anregungsverhal-
ten und Wechselwirkung mit Phononen Rückschlüsse auf seine elektronische Struktur ziehen zu
können. Mittels Mikrophotolumineszenz-Spektroskopie (µPL) wird die Lumineszenz eines einzel-
nen QDs bei resonanter und nicht-resonanter Anregung in Abhängigkeit von der Anregungsleis-
tung untersucht. Hierbei werden mehrere Lumineszenzlinien beobachtet und dem Exziton (X) sowie
Multiexzitonen (2X, 3X, 4X) und anderen Zuständen zugeordnet. Bei Hochanregung treten ange-
regte Zustände auf, unter anderem aus der p-Schalen-Lumineszenz. Bei resonanter Anregung wird
Wechselwirkung mit Phononen beobachtet, die auch zeitaufgelöst untersucht wird. Dies erlaubt wei-
tere Rückschlüsse für die Zuordnung der Lumineszenzlinien und die Unterscheidung von resonan-
ter Ramanstreuung und phononenassistierter Fluoreszenz. Zudem kann die Rolle von Phononen für
die Dephasierungszeiten im resonanten und nicht-resonanten Fall untersucht werden. Bei resonan-
ter Raman-Anregung in angeregte Zustände kann eine Tripel-Resonanz beobachtet und durch die
Relaxation über Multiphononen-Prozesse mit optischen sowie lokalisierten akustischen Phononen
erklärt werden. An dieser Multiphononen-Relaxation sind jeweils ein longitudinal optisches (LO)
Phonon sowie ein oder mehrere longitudinal akustische (LA) und transversal akustische (TA) Phono-
nen beteiligt. Durch Autokorrelationsmessungen an X kann Einzelphotonenemission nachgewiesen
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werden. Ein Transferprozess von angeregten Zuständen hin zu einer phononen-assistierten Lumines-
zenzlinie auf niederenergetischer Seite von X wird durch Kreuzkorrelationsmessungen nachgewie-
sen.
Mikrophotolumineszenz-Anregungsspektroskopie (µPLE) erlaubt die Untersuchung von Anregungs-
kanälen. Dabei treten bei bestimmten relativen und absoluten Anregungsenergien gemeinsame Inten-
sitätsmaxima bei mehreren Lumineszenzlinien auf. Solche Resonanzen bei der gleichen relativen An-
regungsenergie lassen auf Wechselwirkung mit materialspezifischen Phononen schließen, die auch
zuvor schon in Tip-Enhanced-Raman-Spectroscopy (TERS)-Messungen nachgewiesen wurden. Ins-
besondere LO und transversal optische (TO) Phononen von InAs und GaAs lassen sich nachweisen,
es gibt auch noch Hinweise auf Phononen von AlAs sowie von tertiären Verbindungen dieser Halb-
leiter. Resonanzen bei gleichen absoluten Energien deuten auf angeregte Zustände hin. Diese werden
identifiziert und mit Hilfe der Literatur interpretiert. Ein Termschema der angeregten Zustände und
der beteiligten Übergänge wird aufgestellt und die Abstände zwischen den Elektronen- und Lochni-
veaus werden berechnet. Durch die Wechselwirkung mit Phononen treten bei den hier untersuchten
positionierten Quantenpunkten hochangeregte Zustände auf, die bisher nur bei Zweiphotonenanre-
gung nachgewiesen wurden.
Insgesamt zeigen die Ergebnisse, dass sich positionierte QDs nicht nur als Einzelphotonenquellen
eignen, sondern auch die Untersuchung von Hochanregungseffekten und der Wechselwirkung mit
Phononen erlauben. Insbesondere kann bei resonanter Ramananregung Tripel-Resonanz mit Relaxa-
tion über Multiphononenprozesse beobachtet werden.



Abstract

With increasing performance of modern computers and the possible development of improved algo-
rithms and new technologies such as quantum computers, conventional cryptographic methods are
no longer safe in the long term. Data transmitted today is vulnerable, as it could be recorded by an
attacker and decrypted with future, more powerful technologies. One possible solution is quantum
communication, which can transmit cryptographics keys secured by the laws of quantum mechanics.
Ideally, single-photon sources are required to transmit quantum keys in securely and with high ef-
ficiency. One option to realize these are single quantum dots (QDs). Until now, suitable QDs with
good optical properties have been grown self-organized, but the associated random positioning ma-
kes it difficult to reliably manufacture components and limits production yields. Most positioning
approaches presented to date require nanometer-precision tools and patterning techniques, and they
often cause defects on the growth surface that adversely affect the optical quality of the QDs. A new
positioning approach, the buried stressor approach, uses conventional micron-precision lithography
and processing techniques. It can reliably position individual quantum dots utilizing the strain indu-
ced in the growth surface due to the buried stressor. With this approach, single photon sources have
been successfully produced.
The aim of this work is the detailed investigation of the luminescence of such a positioned QD, both
in terms of its suitability as a single photon source, as well as to understand its electronic structure
via excitation behavior and interaction with phonons. Using microphotoluminescence spectroscopy
(µPL), the luminescence of a single QD is investigated under resonant and non-resonant excitation
as a function of the excitation power. Several luminescent lines are observed and assigned to the
exciton (X) as well as to multiple excitons (2X, 3X, 4X) and other states. Upon high excitation,
excited states are observed, including p-shell luminescence. On resonant excitation, interaction with
phonons is observed, which is also investigated with time-resolved µPL measurements. This allows
further conclusions for the assignment of the luminescence lines and the distinction of resonant Ra-
man scattering processes and phonon-assisted fluorescence. In addition, the role of phonons for the
dephasing times in the resonant and non-resonant case can be investigated. Upon resonant Raman
excitation into excited states, a triple resonance can be observed and is explained by relaxation via
multi-phonon processes with optical as well as localized acoustic phonons. In each case, a longitu-
dinal optical (LO) phonon and one or more longitudinal acoustic (LA) and transversal acoustic (TA)
phonons are involved in the multi-phonon relaxation processes. Autocorrelation measurements of X
prove single photon emission. Phonon-assisted transfer from excited states to an emission line on the
lower energy side of X is indicated by cross-correlation measurements.
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Microphotoluminescence excitation spectroscopy (µPLE) allows the investigation of excitation chan-
nels. At certain relative and absolute excitation energies, common intensity maxima occur at several
luminescence lines. Such resonances at the same relative excitation energy suggest interaction with
material-specific phonons, which have previously been demonstrated in tip-enhanced Raman spec-
troscopy (TERS) measurements. In particular, LO and transversal optical (TO) phonons of InAs and
GaAs can be detected, and there are also indications of phonons of AlAs as well as of tertiary com-
pounds of these semiconductors. Resonances at the same absolute energies indicate excited states.
These are identified and interpreted in comparison with similar spectra described in literature. A term
scheme of the excited states and the involved transitions is set up and the distances between the elec-
tron and hole levels are calculated. Due to the interaction with phonons, highly excited states occur in
the investigated positioned QDs, which have before only been detected by two-photon excitation.
Overall, the results show that positioned QDs are not only useful as single-photon sources, but also
allow the study of high-excitation effects and interaction with phonons. In particular upon resonant
Raman excitation a triple resonance can be observed with relaxation via multi-phonon processes.
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1 Gliederung der Arbeit

1.1 Anmerkungen zu Form und Sprache

Diese Arbeit ist in Deutsch verfasst, jedoch werden die viele Fachbegriffe und Abkürzungen aus dem
Englischen verwendet, da diese geläufiger sind als die deutschen Übersetzungen. Dies soll gerade im
Vergleich mit englischsprachigen Fachpublikationen das Verständnis erleichtern. Aus dem selben
Grund werden in den Abbildungen durchgehend englischsprachige Beschriftungen verwendet. Ich
bitte, diese sprachliche Durchmischung zu entschuldigen.

1.2 Gliederung dieser Arbeit

Diese Arbeit gliedert sich in folgende Teile:

Einleitung und Grundlagen

In Kapitel 2 Einleitung ab Seite 5 wird kurz dargestellt, welche Schwächen heutige Kryptogra-
phiemethoden haben und wie diese mit Hilfe von Quantenkryptographie umgangen werden können.
Anschließend wird in Grundzügen erklärt, wie Quantenschlüsselverteilung funktioniert und welche
Quellen einzelner Photonen dafür zur Verfügung stehen.
In Kapitel 3 Theorie ab Seite 11 werden die grundlegenden Begriffe erklärt, die notwendig sind, um
Energiezustände einzelner Quantenpunkte (quantum dots, kurz QDs) und die Lumineszenz strahlen-
der Übergänge zwischen diesen zu verstehen.
In Kapitel 4 Untersuchungsmethoden ab Seite 23 werden die verwendeten Untersuchungsmetho-
den kurz vorgestellt. Außerdem werden die Versuchsaufbauten inklusive relevanter technischer De-
tails sowie die Probenherstellung erläutert.

Ergebnisse

In Kapitel 5 Motivation ab Seite 39 werden Einzelphotonenquellen (single photon sources, kurz
SPS) auf Quantenpunktbasis vorgestellt und es wird erläutert, worin der Vorteil von positionierten
QDs liegt. Die Positionierung von einzelnen QDs mittels eines verborgenen Stressors wird erklärt
und eine erfolgreich realisierte SPS mit diesem Ansatz präsentiert. Um mehr über die mit diesem An-
satz gewachsenen QDs zu erfahren, werden optische Messungen vorgenommen. Eine ausgewählte
Mesa wird mittels ortsaufgelöster Mikrophotolumineszenz ( µPL) vermessen und die Lumineszenz
mehrerer QDs gefunden. Ein durch die Stressor-induzierte Verspannung in der Mesamitte positio-
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2 1. Gliederung der Arbeit

nierter QD mit scharfer Lumineszenz wird im Folgenden weiter mittels µPL untersucht. Dabei wer-
den Unterschiede abhängig von der Anregungsenergie festgestellt: Bei nicht-resonanter Anregung
oberhalb des Wetting Layers oder sogar oberhalb der GaAs Bandlücke treten andere Lumineszenz-
linien auf als bei resonanter Anregung. In Autokorrelationsmessungen wird durch ein Antibunching
beoabchtet und dadurch Einzelphotonenemission nachgewiesen. Dieses Antibunching ist jedoch bei
resonanter Anregung deutlich ausgeprägter als unter nicht-resonanter.
In Kapitel 6 Vorcharakterisierung ab Seite 47 wird zunächst eine optische Übersichtscharakterisie-
rung der untersuchten Probe vorgenommen. Dafür wird die Lumineszenz einer Vielzahl von Mesen
auf der Probe untersucht. Je nach Größe der Mesa unterscheidet sich die Form des verborgenen
Stressors und damit auch die Position der leuchtenden QDs. Die gefundenen QD-Lumineszenzlini-
en werden, geordnet nach Position auf ihrer Mesa, hinsichtlich Linienbreite und Emissionsenergie
statistisch ausgewertet und die Ergebnisse mit anderen Positionierungsverfahren aus der Literatur
verglichen. Die Untersuchungen zeigen, dass die positionierten QDs in ihren optischen Eigenschaf-
ten zufällig gewachsenen QDs sehr ähneln. Repräsentativ für die Vielzahl von Mesen wird eine
Mesa mit punktförmigem Stressor ausgesucht, auf dem die QD-Lumineszenz im Folgenden genau
untersucht wird. Außerdem werden lokale Phononenmoden hochgradig ortsaufgelöst mittels Tip-En-
hanced-Raman-Spectroscopy (TERS) untersucht. Dabei können sowohl materialspezifische GaAs
Phononenmoden als auch lokale QD Moden nachgewiesen werden.
In Kapitel 7 Optische Charakterisierung der exzitonischen Struktur ab Seite 51 wird die Lu-
mineszenz des in der Mesamitte positionierten QDs näher untersucht. Seine spektrale Position wird
durch µPL-Übersichtsspektren eingeordnet. Hochaufgelöste µPL-Spektren bei unterschiedlichen An-
regungsenergien zeigen deutliche Unterscheide bei resonanter und nicht-resonanter Anregung mit
einer Vielzahl von Lumineszenzlinien, die durch weitere Messungen identifiziert werden sollen. Es
werden Autokorrelationsmessungen an der dominierenden Linie L1 des Spektrums durchgeführt, um
Einzelphotonenemission nachzuweisen. Durch Kreuzkorrelationsmessungen der Linie L1 mit zweit-
stärksten Linie des Spektrums L7 werden beide Linien einem einzelnen QD zugeordnet. Gleichzeitig
wird gezeigt, dass es sich nicht um Exziton (X) und Biexziton (XX) handelt, da bei diesen ein klarer
Kaskadenprozess erkennbar wäre. Zur Identifikation der Lumineszenzlinien werden µPL-Messungen
in Abhängigkeit von der Polarisation und der Anregungsintensität durchgeführt. Dabei können das
Exziton L1 (X) und Multiexzitonen L6 (2X), L8 (3X) und L9 (4X) identifiziert werden. Weitere bei
Hochanregung auftretende Linien L2-3 und L5 werden mittels diskreter spektraler Diffusion erklärt.
Die Zuordnung der Linien L0, L4 und L7 wird im Vergleich mit der Literatur diskutiert. Die Linien
L0 und L7 treten nur bei resonanter Anregung und dann auch stets mit einer intensiven Lumineszenz
von L1 auf. Daraus wird geschlossen, dass es sich um Rekombinationskanäle eines gemeinsamen
Zustands handelt, vermutlich eines angeregten Exzitons oder Trions oder um die Rekombination ei-
gentlich verbotener Übergänge. Aufgrund der größeren energetischen Halbwertsbreite dieser Linien
wird eine Beteiligung von Phononen am Rekombinationsprozess vermutet.
In Kapitel 8 Elektronische und phononische Resonanzen ab Seite 73 wird die QD-Lumineszenz
in Abhängigkeit der Anregungsenergie untersucht. Anhand von Mikrophotolumineszenzanregungs-
spektroskopie (µPLE)-Messungen werden Anregungskanäle identifiziert. Durch den Vergleich von
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relativer und absoluter Anregungsenergie bei verschiedenen Lumineszenzlinien lassen sich phono-
nische und elektronische Anregungskanäle unterscheiden. Bekannte materialspezifische Phononen-
energien werden mit Hilfe der Literatur zugeordnet. Ebenfalls im Vergleich mit der Literatur werden
elektronische Resonanzen interpretiert und Übergänge bestimmten Energieniveaus zugeordnet. So
kann ein Termschema zur Erklärung der meisten Übergänge aufgestellt werden.
In Kapitel 9 Dynamik: Unterscheidung von Raman Streuung und Fluoreszenz ab Seite 91 wer-
den die Anstiegs- und Zerfallszeiten der QD-Lumineszenz in Abhängigkeit von Anregungsenergie
und -intensität untersucht. Dies erlaubt weitere Rückschlüsse für die Zuordnung von L0 und L7.
Die Überlagerung von resonanter Ramanstreuung und Fluoreszenz wird mittels zeitaufgelöster Mes-
sungen untersucht, die Ergebnisse werden mit Rechnungen aus der Theorie verglichen. Die Kopp-
lungsstärke der Phononen wird bestimmt. In temperaturabhängigen Messungen werden Phononen-
und Fluoreszenzlebenszeiten gemessen. Anhand der Ergebnisse wird die Rolle der Phononen bei der
Dephasierung der exzitonischen Zustände diskutiert.
In Kapitel 10 Zusammenfassung der Ergebnisse ab Seite 119 werden die gesamten Ergebnisse
abschließend zusammengefasst und diskutiert.





2 Einleitung

2.1 Warum brauchen wir Quantenkryptographie?

2.1.1 Herkömmliche Kryptographie

Sichere Datenübertragung erfordert Verschlüsselung, damit die übertragenen Daten nicht von Dritten
abgehört werden können. Ein Großteil der heute z.B. im Internet verwendeten Verschlüsselungsme-
thoden setzt auf asymmetrische Verschlüsselung, bei der die Daten mit einem öffentlich zugänglichen
Public Key verschlüsselt werden und nur mit dem geheimen Private Key entschlüsselt werden kön-
nen. Die Verschlüsselung basiert dabei auf Einwegfunktionen, die also in eine Richtung einfach zu
berechnen, aber schwer umzukehren sind. Ein Beispiel für eine Einwegfunktion ist die Multiplikati-
on zweier Primzahlen, eine einfache Rechenoperation, während die Umkehrung, die Primfaktorzer-
legung, schwierig ist.
Wenn jedoch neue leistungsfähigere Algorithmen oder Computer entwickelt werden, kann es passie-
ren, dass bisher als sicher angenommene Verschlüsselungen in vergleichsweise kurzer Zeit geknackt
werden können und damit unsicher werden. Auch heute übermittelte Daten sind gefährdet, da sie
von einem Angreifer aufgezeichnet und mit zukünftigen leistungsfähigeren Technologien entschlüs-
selt werden könnten. Eine besondere Gefahr stellt dabei die Entwicklung des Quantencomputers
(QC) dar, der auf Basis quantenmechanischer Zustände funktioniert und sich Prinzipien wie Super-
position und Verschränkung zunutze macht und mit sogenannten Qubits rechnet. Ein solcher QC
könnte die im obigen Beispiel erforderliche Produktzerlegung großer Zahlen mit Hilfe des Shor-Al-
gorithmus [Sho97] sehr viel effizienter lösen als ein herkömmliche Computer. Bisher ist der QC
überwiegend ein theoretisches Konzept, das in Laborversuchen erprobt wird. So wurde etwa bereits
2014 die Zahl 56153 faktorisiert mit einem QC, der 4 Qubit bei Raumtemperatur nutzt [Dat14]. Ers-
te kommerzielle Implementationen, wie etwa der von Google und der NASA 2015 vorgestellte QC
von D-Wave Systems mit mehr als 1000 Qubits, können Optimierungsprobleme sehr viel schneller
bearbeiten als herkömmliche Computer, beherrschen aber beispielsweise nicht den Shor-Algorith-
mus [D-W15]. Sie stellen daher noch keine direkte Gefährdung der asymmetrischen Verschlüsselung
dar. Es gibt jedoch Anzeichen, dass Geheimdienste wie etwa die NSA bereits an der Entwicklung
eines kryptologisch nützlichen QCs arbeiten [Ric14].
Auch in Europa ist die Entwicklung von Quantentechnologien wie Quantencomputern und Quanten-
kryptographie ein aktuelles Thema: In den nächsten zehn Jahren soll im Rahmen des EU FET Flag-
ship on Quantum Technologies und zahlreicher nationaler Forschungsprogramme eine Milliarde Eu-
ro Fördergelder für Forschung an Quantentechnologien ausgegeben werden, um Europa an die Spit-
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ze der sogenannten zweiten Quantenrevolution zu bringen [Gib16,Man16,Rie17]. Die Aufbauphase
hierzu ist mit einem ersten Förderaufruf 2018 mit 141 eingereichten Projekten gestartet [Cal18]

2.1.2 Quantenkryptographie

Die Gefährdung durch leistungsfähigere Algorithmen oder QC lässt sich durch eine Rückkehr zur
symmetrischen Verschlüsselung umgehen. Dabei wird derselbe Schlüssel zur Verschlüsselung wie
zur Entschlüsselung einer Nachricht verwendet. Es ist mathematisch erwiesen, dass ein solches Ver-
fahren sicher ist, wenn der verwendete Schlüssel gleichverteilt zufällig aufgebaut ist, mindestens
genauso lang ist wie die verschlüsselte Nachricht und nur ein einziges Mal verwendet wird. Dies
ist ein sogenanntes One Time Pad, welches bereits seit der ersten Hälfte des 20. Jahrhunderts von
Regierungen, Militärs und Geheimdiensten benutzt wurde.
Das Problem bei diesem Verfahren stellt die sichere Übertragung des Schlüssels dar. Dies geschieht
traditionell durch den Austausch von Codebüchern oder Datenträgern, was jedoch sichere, verläss-
liche Kuriere voraussetzt. Die Methoden der Quantenkryptographie (QK) beziehungsweise genau-
er des Quantenschlüsselaustausch (Quantum key distribution, kurz QKD) machen sich wiederum
die Gesetze der Quantenmechanik für die sichere Schlüsselübertragung zunutze: Es ist physikalisch
nicht möglich, einen quantenmechanischen Zustand perfekt zu kopieren, dies wird als No-Cloning-
Theorem bezeichnet. Daher ist es auch nicht möglich die in der QKD genutzten Qubits abzufangen
und unbemerkt weiterzuversenden, ein Abhören einer quantenkryptographischen Leitung würde also
stets bemerkt. Es existieren verschiedene Verfahren zum QKD, die für die Informationsübertragung
entweder einzelne Photononen (wie z.B. das BB84-Protokoll [Ben14]) oder verschränkte Zustände
nutzen (wie z.B: das E91-Protokoll [Eke91]).
In beiden Fällen existieren zwei komplementäre Basen aus je zwei orthogonalen Zuständen zur Über-
tragung von Informationen. Im BB84-Protokoll wird dies über die Polarisation einzelner Photonen
realisiert: Eine Basis besteht in horizontaler (-) und vertikaler (|) Polarisation (0◦ und 90◦), die andere
in rechts- (/) und linksdiagonaler (\) Polarisation (45◦ und 135◦). Die Absenderin Alice versendet
Photonen mit einer von ihr gewählten Polarisation (-,|,/, \). Der Empfänger Bob misst diese Photonen
mit einem Polarisationsfilter, entweder in gerader Orientierung (+) oder um 45◦ gedreht (x). Wenn
Bob in gerader Orientierung (+) misst, kann er die Photonen in - und | Orientierung zweifelsfrei
messen, für die / und \ Photonen erhält er ein zufälliges Ergebnis. Bei gedrehter Orientierung (x)
verhält es sich umgekehrt, Bob kann / und \ eindeutig messen, aber erhält für - und | ein zufälliges
Ergebnis.
Zur Erzeugung eines Quantenschlüssels schickt Alice Photonen mit von ihr zufällig gewählter Basis
über einen Quantenkanal (z.B. eine Glasfaserleitung) zu Bob, er misst diese mit ebenfalls zufällig
gewählter Basis, beide merken sich die gewählten Basen. Nach der Übertragung tauschen sich Alice
und Bob auf einem öffentlichen Kanal über die gewählten Basen aus und verwerfen alle Messergeb-
nisse, bei denen sie unterschiedliche Basen gewählt haben. Von den verbleibenden Messergebnissen
vergleichen sie einen Teil um festzustellen, ob diese im Wesentlichen übereinstimmen oder ob sie
eine erhöhte Fehlerrate haben, die auf einen Abhörer hinweist. Natürlich müssen sich Alice und
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Bob über den öffentlichen Kanal sicher authentifizieren können, damit ein Angreifer sich dort nicht
als Man-in-the-middle einschleusen kann. Hierfür gibt es verschiedene Ansätze, auf die hier jedoch
nicht näher eingegangen wird.
Hört nämlich eine Angreiferin Eve die Verschlüsselung ab, kann sie die Photonen auch nur mit einer
zufälligen Basis messen und weiterversenden. In der Hälfte der Fälle wird sie zufällig in der gleichen
Basis wie Alice messen und das Photon weiterversenden, hier wird das Abhören nicht bemerkt. Misst
sie jedoch in der anderen Basis, wird sie in der Hälfte dieser Fälle ein falsches Qubit weiterversenden,
so dass statistisch gesehen Bob in einem Viertel aller Fälle ein anderes Qubit empfängt als von
Alice versendet. Dieser Fehlerrate fällt beim Vergleich der Messungen auf: Ist sie zu hoch (25 %),
wurde die Leitung wahrscheinlich abgehört und der übertragene Schlüssel wird nicht verwendet. Ist
die Fehlerrate so gering, dass sie nur auf zufällige Fehler in Übertragung und der Messapparatur
zurückzuführen ist, können die übrigen übertragenen Qubits für die Erzeugung eines One Time Pads
genutzt werden. Bei vorhandenen geringen Fehlerraten werden ggf. noch Fehlerkorrekturverfahren
und Hash-Funktionen zur Verbesserung des Schlüssels angewandt (Information reconciliation und
Privacy amplification).
Das E91-Protokoll funktioniert ähnlich: Hier werden verschränkte Photonenpaare von einer Quelle
erzeugt und je ein Photon an Alice und Bob verschickt. Diese werden von beiden in zufällig gewähl-
ten Basen gemessen. Die Photonen sind korreliert, so dass die Messung eines Photons den Zustand
des anderen bestimmt. Diese Korrelation kann statistisch überprüft werden und eine Abweichung
von der erwarteten Statistik entlarvt einen möglichen Angreifer.

2.1.3 Erzeugung einzelner Photonen

2.1.3.1 Abgeschwächte Laserpulse

Für den QKD nach BB84 oder ähnlichen Protokollen wird eine Quelle einzelner Photonen benö-
tigt. Dafür gibt es verschiedene Ansätze: Der einfachste und in kommerziellen Systemen jetzt schon
genutzte Ansatz besteht in stark abgeschwächten Laserpulsen [Gis02,Lou05]. Bei einer durchschnitt-
lichen Photonenzahl µ pro Puls folgt die tatsächliche Anzahl n von Photonen pro Puls der Poisson-
Statistik:

P(n,µ) =
µn

n!
e−µ (2.1)

Durch eine kleine Photonenzahl µ kann die Anzahl der Pulse, die mehr als ein Photon enthalten, sehr
gering gehalten werden, sie beträgt ungefähr P(n > 1,µ)≈ µ

2 . Allerdings sind dann auch die meisten
Pulse leer: P(n= 0,µ)≈ 1−µ, was die nutzbare Bitrate erheblich verringert. Zwar könnte die Pulsra-
te des Lasers bis in den Gigahertz Bereich erhöht werden, jedoch ist die Detektionsrate des Detektors
durch das Verhältnis von Signal zu Dunkelstrom begrenzt. Das Rauschen des Detektors nimmt zu,
wenn er zu häufig geöffnet wird, um einen Puls zu empfangen, daher beschränkt sich die Detekti-
onsrate meist auf wenige Megahertz. Aus diesem Grund wird meist eine mittlere Photonenzahl von
µ=0,1 gewählt, was immerhin 5% Pulse mit mehr als einem Photon zur Folge hat, ein potentieller
Angriffspunkt für einen Lauscher.
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2.1.3.2 Photonenpaare aus parametrischer Fluoreszenz

Bei der parametrischen Fluoreszenz (spontaneous parametric down-conversion, kurz SPDC) wird
in einem nichtlinearen optischen Kristall ein Primärphoton in zwei Sekundärphotonen umgewandelt,
wobei die Summe der Frequenzen der Sekundärphotonen der Frequenz des Primärphotons entspricht.
Dies ist gewissermaßen die Umkehrung der bekannten Frequenzverdopplung. Diese Erzeugung von
Photonenpaaren ist sehr ineffizient, es werden etwa 1010 Photonen benötigt, um ein Photonenpaar
zu erzeugen. Ein Photon des erzeugten Paares kann als Trigger für das zweite genutzt werden, so
dass der zweite Detektor nur geöffnet wird, wenn ein Photon erwartet wird. Dadurch tritt bei diesem
ein geringeres Rauschen auf. Mit gepulster Anregung und Detektion können Photonenzahlen von
bis zu µ=2/3 erreicht werden bei nur 1% Pulse mit mehr als einem Photon [Rib01]. Auf parame-
trischer Fluoreszenz basierende Quellen von verschränkten Photonenpaaren können relativ kompakt
gebaut werden, wie die in [Tit98] verwendete Box von 40 x 45 x15 cm3 Volumen, die ohne weitere
Kühlvorrichtungen zum Test der Bell’schen Ungleichung über 10 km verwendet wurde.

2.1.3.3 Echte Einzelphotonenquellen

Eine ideale Einzelphotonenquelle [Lou05] erzeugt genau ein Photon auf Knopfdruck, sie wird daher
auch als photon gun bezeichnet. Dies lässt sich durch ein quantenmechanisches Zweiniveausystem
realisieren, wofür es verschiedene Ansätze gibt:

• Einzelne Atome oder Ionen werden in einer optischen oder magnetischen Falle gefangen
[Phi98,DPG00,Pey12,Far16], was jedoch technisch aufwändig ist und sich daher bisher nicht
wesentlich miniaturisieren lässt.

• Farbstoffmoleküle in Lösungsmitteln [Kit98] oder Feststoffen [Bru99, Fle00] sind einfacher
zu handhaben, sind aber nur begrenzt stabil bei Raumtemperatur.

• Fehlstellen in Diamant setzten optische Anregung voraus, was Schwierigkeiten bei der Ein-
kopplung der erzeugten Photonen in eine Glasfaser mit sich bringen kann. Die Stickstofffehl-
stelle in Diamant wurde bereits vielfach genutzt [Bro00, Kur00], ist jedoch mit 12 ns Zer-
fallszeit recht langsam. Ein neuerer Ansatz ist die Nutzung von Silizium-Fehlstellen-Farbzen-
tren in Diamant-Mikrostrukturen, die integrierte Quantennetzwerke auf einem Chip ermögli-
chen [Bec16].

• Einzelne Elektronen an mesoskopischen p-n-Übergängen zeigen bei sehr tiefen Temperaturen
unter 50 mK Antibunching und könnten einzelne Photonen erzeugen, allerdings nur mit sehr
geringer Effizienz [Ima94, Kim99].

• Halbleiter Quantenpunkte (quantum dots, kurz QDs) emittieren einzelne Photonen bei Rekom-
bination von Elektronen-Loch-Paaren (Exzitonen). Wenn mehrere Exzitonen im QD vorhan-
den sind, rekombinieren sie nacheinander und emittieren Photonen unterschiedlicher Frequen-
zen. Durch spektrale Filterung erhält man eine Einzelphotonenquelle [Gér99, Mic00, San01].
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QDs können in Mikrokavitäten integriert werden um die Auskoppeleffizienz zu erhöhen [Gér98]
und können sowohl optisch als auch elektrisch gepumpt werden.

In den folgenden Kapiteln wird es um Einzelphotonenquellen auf Basis einzelner QDs gehen.
Aktuelle Implementierungen dieses Ansatzes werden in Kapitel 5 Motivation ab Seite 39
vorgestellt und die zugrunde liegenden QDs anschließend näher untersucht.

2.2 Physikalische Fragestellungen an einzelne Quantenpunkte

Einzelne QDs sind nicht nur als Einzelphotonenquellen interessant, sondern auch um grundlegende
physikalische Fragestellungen an ihnen zu untersuchen. Insbesondere die angeregten Zustände von
QDs sowie die Wechselwirkung mit Phononen sind seit langem Untersuchungsgegenstand: Schon
vor über 20 Jahren wurden an der TU Berlin anhand von Ensembles von InGaAs QDs charak-
teristische Phononenmoden sowie Anregungsprozesse auch mittels zeitaufgelöster Messungen un-
tersucht [Hei96, Hei97, Hei99, Hei00a, Hei01, Wer11]. Auch Unterschiede an QDs je nach Größe,
Zusammensetzung, Form und Herstellungsverfahren sowie der Einfluss von Verspannung und elek-
trischen Feldern wurden unter anderem mittel Photolumineszenzanregungsspektroskopie analysiert
[Hei00b, Guf01, Guf03, Hei05]. Die Dephasierungszeiten exzitonischer Zustände wurde vor allem
mittels Vierwellenmischung an Ensembles von QDs ermittelt [Bor99, Bor01, Bor03, Lan04, Bor06].
All diese Arbeiten wurden an Ensembles von QDs durchgeführt, da mit den damaligen experi-
mentellen Techniken keine einzelnen QDs untersucht werden konnten. Spätere Arbeiten untersuch-
ten einzelne QDs mit Hilfe von Schattenmasken, also aufgedampften Metallschichten mit kleinen
Löchern, was jedoch Schwierigkeiten beim Wiederfinden der untersuchten QDs mit sich brach-
te [War09b, Sie09]. Erst die Strukturierung von Proben mit Hilfe von Mesen ermöglichte ein zu-
verlässiges Wiederfinden der untersuchten QDs und auch die Fertigung von Bauelementen wie Ein-
zelphotonendioden. Da jedoch nicht auf jeder Mesa QDs vorhanden waren, mussten die Mesen re-
lativ aufwändig abgesucht werden und die Fertigung von Bauelementen aus diesen so strukturierten
Proben hatte nur eine sehr geringe Ausbeute [Sto11b]. Um eine höhere Ausbeute an Bauelementen
zu erzielen und eine systematischere Charakterisierung der QDs zu ermöglichen, wurden Lösungen
für die Positionierung von QDs gesucht. Diese werden in Abschnitt 5.1.2 auf Seite 40 vorgestellt. In
dieser Arbeit wird die Physik einzelner QDs insbesondere hinsichtlich ihrer exzitonischen Struktur
und der Wechselwirkung mit Phononen am Beispiel eines ausgewählten QDs untersucht.





3 Theorie

3.1 Elektronische Struktur von Quantenpunkten

3.1.1 Niedrigdimensionale Halbleiterstrukturen

Wenn die Bewegung von Ladungsträgern in einer oder mehreren Raumrichtungen eingeschränkt
wird, etwa in einer Halbleiter-Nanostruktur, kommt es zu einer Änderung der elektronischen Struk-
tur. Sind die Abmessungen in einer Nanostruktur kleiner als die DeBroglie-Wellenlänge λ = h/p
der Ladungsträger, kommt es zu einer Quantisierung der Energiezustände, die dann nicht mehr kon-
tinuierlich verteilt sind. Bei einer Einschränkung in einer Dimension (1D confinement) erhält man
eine konstante Zustandsdichte D(E), man bezeichnet dies als einen Quantenfilm (quantum well). Bei
einer Einschränkung in zwei Raumrichtungen (2D confinement) erhält man eine 1/

√
E förmige Zu-

standsdichte, man spricht von einem Quantendraht (quantum wire). Sind alle drei Raumrichtungen
eingeschränkt, erhält man eine deltafunktionsförmige Zustandsdichte D(E)∼ δ(E−Edet) , man be-
zeichnet dies als einen Quantenpunkt (englisch quantum dot, QD). Diese Zustandsdichteverteilung
resultiert in diskreten elektronischen Energieniveaus, weshalb QDs gelegentlich auch als künstliche
Atome beschrieben werden.

a b

Abbildung 3.1 a) Elektronische Zustandsdichte für niederdimensionale Halbleiterstrukturen vom Volumen-
kristall bis hin zum Quantenpunkt b) Einfaches Termschema eines Quantenpunkts als eindimensionales Kas-
tenpotential (aus [Seg08])

3.1.2 Epitaktische Halbleiter Quantenpunkte

Eine solche räumliche Einschränkung der Beweglichkeit der Ladungsträger lässt sich beispielsweise
durch Halbleiter-Heterostrukturen realisieren: Umschließt ein Halbleitermaterial mit einer größeren

11
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Bandlücke Eg1 (Matrixmaterial) einen anderen Halbleiter mit der kleineren Bandlücke Eg2, so kommt
es zu Diskontinuitäten im Valenzband (VB) und Leitungsband (englisch conduction band, CB), die
sowohl für die Elektronen im CB als auch für die Löcher (Defektelektronen) im VB eine Potenzial-
barriere darstellen, siehe Abb. 3.1 b. Im Falle der hier untersuchten Quantenpunkte handelt es sich
um InAs QDs (Eg2=0,42 eV bei T=4K) in GaAs als Matrixmaterial (Eg1=1,52 eV bei T=4K).
Das Wachstum der QDs erfolgt in diesem Fall durch metallorganische Gasphasenepitaxie (MOCVD),
welche die Monolagen-genaue Abscheidung von Halbleiterschichten ermöglicht. Da die einzelnen
Halbleiter-Monolagen sich an der Kristallstruktur der darunter liegenden Schichten ausrichten, kommt
es zu Verspannungen, wenn Halbleiterschichten mit unterschiedlichen Gitterkonstanten aufeinander
gewachsen werden. Bis zu einer gewissen Schichtdicke können diese Verspannungen zum Wachs-
tum nanoskaliger Inseln führen, den QDs. Die Ausdehnung dieser QDs beträgt üblicherweise einige
zehn Nanometer in lateraler Ebene und nur wenige Nanometer in Wachstumsrichtung. Da es sich
um einen selbstorganisierten Prozess handelt, unterliegen Form, Größe und genaue Materialzusam-
mensetzung der QDs statistischen Schwankungen, die sich jedoch durch die Wachstumsparameter
beeinflussen lassen.
Form, Größe und Materialzusammensetzung haben jedoch einen Einfluss auf die elektronischen Ei-
genschaften und damit auch auf die Energien der optischen Übergänge der QDs. Daher sind auch
diese gewissen statistischen Schwankungen unterworfen, auch die lokale Verspannung am Ort des
QD hat Einfluss auf seine elektronische Struktur. Wird ein Ensemble von QDs betrachtet, überla-
gern sich die vielen unterschiedlichen Einzelspektren zu einem breiten Lumineszenzpeak. Es ist in
diesem Fall kaum möglich, Rückschlüsse auf die genaue elektronische Struktur der einzelnen QDs
zu ziehen. Hierfür müssen die Spektren einzelner QDs betrachtet werden, etwa durch Abdeckung
einer Probe mit einer metallenen Schattenmaske mit wenigen hundert Nanometer kleinen Löchern
oder durch Untersuchung einer Probe mit QDs sehr geringer Dichte. In diesen beiden Fällen müss-
ten die einzelnen QDs jedoch erst auf der Probe gefunden werden, eine genaue Positionierung der
QDs ist nicht möglich. Bei der in dieser Arbeit untersuchten Probe hingegen wurden die QDs mit
dem später beschriebenen „buried stressor approach“ positioniert und sind relativ zuverlässig in der
Mitte der auf die Probe strukturierten Mesen zu finden. Weitere Informationen zum Wachstum der
Probe finden sich in Abschnitt 4.3 Probenherstellung ab Seite 37. Im Folgenden soll nur auf ei-
nige wenige, zum Verständnis dieser Arbeit wichtige Eigenschaften von QDs eingegangen werden.
Ausführlichere Informationen zur Herstellung und zu den Eigenschaften von QDs finden sich etwa
in [Mic04, Bim08, Gru10].

3.1.3 Elektronische Struktur einzelner Quantenpunkte

Bei den hier untersuchten Quantenpunkten liegen sowohl Leitungs- als auch Valenzband der In-
As-QDs innerhalb der Energielücke der GaAs-Matrix. Es liegt daher ein attraktives Potential für
Elektronen und Löcher vor, dies bezeichnet man als QD vom Typ I. Die räumliche Ausdehnung
des durch den QD gebildeten Potentialtopfes ist kleiner als die de-Broglie-Wellenlänge, was eine
Lokalisierung der Ladungsträger und eine diskrete Zustandsdichte für Elektronen und Löcher zur
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Folge hat. Die diskreten Energieniveaus des QDs können aufgrund der Spinentartung jeweils mit
zwei Ladungsträgern besetzt werden. Das jeweils energetisch niedrigste Niveau wird als Elektron-
bzw. Loch-Grundzustand bezeichnet, (e0, bzw. h0), die energetisch darüber liegenden Niveaus als
angeregte Zustände, siehe Abb. 3.1 auf Seite 11. Die Energieniveaus eines Ladungsträgers im QD
sind Eigenzustände eines Hamiltonoperators, in dem als Potential sowohl die Bulk-Bandkanten als
auch die Größe des QDs sowie seine exakte Form, Symmetrie und Materialkomposition eingehen.
Sie haben folgenden Einfluss auf die elektronische Struktur des QDs:
Je kleiner ein QD und damit auch je tiefer der Potentialtopf ist, desto stärker sind die Quantisierungs-
effekte, daher nehmen die Energie des Grundzustands und der Abstand zwischen den elektronischen
Niveaus zu.
Die Form des Quantenpunktes bestimmt den Überlapp zwischen den Wellenfunktionen der Ladungs-
träger und damit sowohl die Stärke der Wechselwirkung zwischen diesen als auch die Oszillatorstär-
ke optischer Übergänge. Von der Symmetrie des Quantenpunktes hängen zum einen die Symmetrie
der Wellenfunktionen der elektronischen Zustände und zum anderen auch die optischen Auswahlre-
geln ab. Außerdem hängen Entartung, Aufspaltung und Durchmischung der elektronischen Niveaus
entscheidend von der Symmetrie des Systems ab.
Durch die Materialkomposition werden die Bandkanten der Halbleiter und somit die Tiefe des Ein-
schlusspotentials bestimmt. Bei stärkerer Durchmischung eines In(Ga)As/GaAs QDs mit Gallium
steigt die Grundzustandsenergie an, die Höhe des einschließenden Potentialtopfes nimmt hingegen
ab, wodurch die Quantisierungsenergie und damit der Abstand zwischen Grund- und angeregtem
Zustand ebenfalls abnimmt [Hei00b].
Dies ist eine einfache Näherung, bei der etwa Einflüsse durch Verspannungen, piezoelektrische Fel-
der oder durch die Benetzungsschicht (englisch wetting layer, WL) nicht berücksichtigt werden.

3.1.4 Energie von Mehrteilchenzuständen

Wenn sich in einem QD mehrere Ladungsträger befinden, so besteht zwischen ihnen eine Coulomb-
wechselwirkung. Ein Elektron und ein Loch im gleichen Quantenpunkt bilden ein Exziton (X), des-
sen Rekombinationsenergie um die Exzitonbindungsenergie erniedrigt ist gegenüber der Differenz
der beteiligten Elektronen- und Lochenergien. Da die Wellenfunktionen der Ladungsträger aufgrund
der Lokalisierung stark überlappen, existieren keine freien Elektron-Loch-Paare in QDs. Daher ist
die Exzitonbindungsenergie nicht direkt experimentell zugänglich. Nach Modellierungen liegt sie
für InAs/GaAs QDs zwischen 11 und 26meV [Sti99], ist also um ein Vielfaches größer als im GaAs
Volumenmaterial mit 4,2meV [Stu62].
Wenn ein QD mit mehr als einem Elektron und Loch besetzt ist, bilden sich Mehrteilchenkomplexe:
Ein Exziton (X) mit einem zusätzlichen Elektron oder Loch wird als Trion (X- oder X+) bezeichnet,
zwei Elektronen und zwei Löcher als Biexziton (XX bzw. 2X). Existieren noch weitere ungepaarte
Ladungsträger, spricht man von einem geladenen Biexziton (XX- oder XX+), auch mehrfach gela-
dene Komplexe sind möglich. Bei mehr als zwei Elektronen-Loch-Paaren spricht man allgemein von
Multiexzitonen oder speziell von Triexzitonen, Quadexzitonen usw. (3X, 4X, ...).
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Bei der Rekombination eines Elektron-Loch-Paares kommt es zur Lumineszenz, die bei höheren
exzitonischen Komplexen häufig in Kaskaden stattfindet. Wenn etwa ein Biexziton rekombiniert, so
bleibt ein Exziton zurück, das ebenfalls rekombinieren kann. Aufgrund der Coulombwechselwirkung
ist die Rekombinationsenergie für jeden dieser Komplexe unterschiedlich. Die Übergangsenergien
der höheren exzitonischen Komplexe werden oft als Bindungsenergien relativ zu der Übergangs-
energie des Exziton angegeben, da dieses der einfachste in optischen Experimenten beobachtbare
Zustand ist, wobei die später beschriebene Feinstruktur des Exzitons meist vernachlässigt und als
Übergangsenergie der Mittelwert der beiden Exzitonen bright-Zustände genutzt wird.
Die direkte Coulombwechselwirkung Ci, j zwischen zwei Ladungsträgern mit den Ladungen qi, j und
den Wellenfunktionen Ψi, j in einem Quantenpunkt ist gegeben durch:

Ci, j =
∫ ∫ qiq j

4πεε0

|Ψi(r1)|2|Ψ j(r2)|2

|r1− r2|
dr1dr2 (3.1)

Die Energie des Exzitons E(X) ergibt sich aus der Summe der Einteilchenenergien für Elektron E(e0)

und Loch E(h0) im Grundzustand und der Coulombwechselwirkung Ceh zwischen den beiden:

E(X) = E(e0)+E(h0)+Ceh (3.2)

Wird im Falle eines Trions X- das System mit einem weiteren Elektron besetzt, so müssen zwei
weitere Coulombterme berücksichtigt werden:

E(X−) = 2E(e0)+E(h0)+2Ceh +Cee (3.3)

Die Bindungsenergie des negativ geladenen Trions ist also die Differenz zur Energie des Exzitons
und des Elektrons:

E(X−
bind) = E(X−)− (E(X)+E(e0)) =Ceh +Cee (3.4)

Die Trionbindungsenergie besteht also aus zwei Coulombtermen, von denen Ceh anziehend und Cee

abstoßend wirkt. Der Überlapp der Wellenfunktionen der beteiligten Ladungsträger bestimmt, wel-
cher Term im Betrag größer ist und damit das Vorzeichen der Bindungsenergie. Im InAs/GaAs Sys-
tem sind die Löcher im Grundzustand überwiegend durch Schwerlöcher gegeben und haben damit
eine deutlich größere effektive Masse als die Elektronen. Dadurch sind die Löcher im Quantenpunkt
stärker lokalisiert als die Elektronen. Daher überwiegt beim negativen Trion die Elektron-Loch-An-
ziehung, die Bindungsenergie ist positiv, die des negativen Trions ist hingegen aufgrund der dominie-
renden Loch-Loch-Abstoßung negativ. Aufgrund des äußeren Confinement im Quantenpunkt sind im
Gegensatz zum Volumenmaterial jedoch auch exzitonische Komplexe mit negativer Bindungsenergie
stabil [Rod05]. Die Bindungsenergie für andere Komplexe kann analog berechnet werden.
Dies ist eine einfache Näherung zur Abschätzung der Bindungsenergie exzitonischer Komplexe, die
unter anderem nicht die Korrelationswechselwirkung berücksichtigt. Diese bewirkt, dass sich die
Wellenfunktionen der Ladungsträger anpassen, wenn man einen weiteren hinzufügt, wodurch eine
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weitere Energieerniedrigung stattfindet. Ebenfalls noch nicht berücksichtigt wurde die Austausch-
wechselwirkung: Wenn man die Symmetrie des Systems und die Spinkonfiguration der ununter-
scheidbaren Ladungsträger in Betracht zieht, können Zustände, die ohne diese Berücksichtigung
entartet sind, weiter aufspalten. Dies führt zur Feinstrukturaufspaltung, die sich in der Lumineszenz
des Exzitons als Dublettstruktur zeigt. Der Hamiltonoperator, der den Austausch bestimmt, lässt sich
aus Symmetrieüberlegungen gewinnen und wird im folgenden nur kurz hergeleitet. Eine ausführliche
Herleitung der Austauschwechselwirkung findet sich etwa in [Seg08, War09a, Bay02b].

Abbildung 3.2 a) Die vier einfachsten Mehrteilchenkomplexe in QDs sind Exziton (X), Biexziton (XX) und
positiv bzw. negativ geladenes Trion (X+ bzw. X-). b) Die Coulombwechselwirkung besteht aus anziehenden
(Ceh) und abstoßenden (Chh und Cee) Anteilen. c) Aufgrund der größeren effektiven Masse sind bei den un-
tersuchten QDs die Löcher stärker lokalisiert als die Elektronen, dies führt zu der dargestellten räumlichen
Verteilung der Wellenfunktionen und hat Spektren für Mehrteilchenkomplexe zufolge wie in d) dargestellt.
Abbildung aus [War09a]

3.1.5 Austauschwechselwirkung und Spins

Gemäß dem Pauli-Prinzip dürfen zwei Elektronen in einem Atom nicht in allen Quantenzahlen
übereinstimmen oder, etwas abstrakter ausgedrückt, die Wellenfunktion eines Quantensystems muss
bezüglich der Vertauschung von identischen Fermionen antisymmetrisch sein. Die Gesamtwellen-
funktion Ψ12

ges zweier wechselwirkender Fermionen im Quantenzustand a,b = n, l,m (mit Haupt-
quantenzahl n, Drehimpulsquantenzahl l und magnetischer Quantenzahl m) am Ort r1,2 mit den
Spins s1,2 = 1/2 und der Projektion des Spins auf die z-Achse (i. A. Wachstumsrichtung des QDs)
sz1,2 = ±1/2 =↑,↓ und Gesamtspin S = s1 + s2 sowie Sz = sz1 + sz2 kann durch das Produkt von
Ortswellenfunktion ψ12

ab und Spinwellenfunktion χ12 beschrieben werden:

Ψ
12
ges = ψ

12
ab(r1,r1) ·χ12(S,Sz) (3.5)
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Die Ladungsverteilung im System darf sich durch das Vertauschen der beiden Fermionen nicht än-
dern, also gilt:

|ψ12
ab|2 = |ψ21

ab|2⇔ ψ
12
ab =±ψ

21
ab (3.6)

Dies wird von der symmetrischen Ortsfunktion ψS
ab =+ψS

ba erfüllt sowie von der antisymmetrischen
ψA

ab = −ψA
ba. Zwei Fermionen am gleichen Ort im gleichen Quantenzustand a werden durch die

symmetrische Ortsfunktion ψS
aa 6= 0 beschrieben, die antisymmetrische Ortsfunktion ist ψA

aa = 0. Die
beiden Fermionen unterscheiden sich in diesem Zustand nur noch durch die antiparallelen Spins.
Bei der Gesamtwellenfunktion muss im Produkt aus Orts- und Spinwellenfunktion jeweils eine der
beiden Funktionen symmetrisch, die andere antisymmetrisch sein:

Ψges =

ψS
ab ·χA

ψA
ab ·χS

(3.7)

Die antisymmetrische Spinwellenfunktion mit Gesamtspin S = 0 beschreibt den sogenannten Singu-
lett Zustand, die symmetrischen Spinfunktionen mit S = 1 die drei Triplett Zustände:

χ
A =

1√
2
(χ1(↑)χ2(↓)−χ1(↓)χ2(↑)) |S,Sz〉= |0,0〉 (3.8)

χ
S =


1√
2
(χ1(↑)χ2(↓)+χ1(↓)χ2(↑)) |S,Sz〉= |1,0〉

χ1(↑)χ2(↑) |S,Sz〉= |1,+1〉

χ1(↓)χ2(↓) |S,Sz〉= |1,−1〉

(3.9)

Der Grundzustand n = 0 eines Systems aus zwei Fermionen wird infolge des Pauli-Prinzips durch
einen Singulett-Zustand gebildet, angeregte Zustände mit n ≥ 1 spalten in einen Singulett und drei
Triplett-Zustände auf. Hierbei liegt der Singulett-Zustand bei höheren Energien, da die Triplett-Zu-
stände durch eine antisymmetrische Ortsfunktion beschrieben werden und die beiden Teilchen mit
parallelem Spin einen größeren mittleren Abstand und somit eine geringere Coulomb-Energie ha-
ben.
Da die Gesamtwellenfunktion antisymmetrisch sein muss, ergibt sich unter Berücksichtigung der
Spinwechselwirkung folgender Term zur Beschreibung der Austauschwechselwirkung (AWW) im
Erwartungswert des Hamiltonoperators für die Coulombwechselwirkung zwischen zwei Fermio-
nen:

〈ψ1
aψ

2
b|HAWW |ψ2

aψ
1
b〉 (3.10)

Durch Austauschwechselwirkung kommt es zum Aufspalten von Zuständen, die ohne Berücksichti-
gung der Spinkonfiguration entartet sind. Der Hamiltonoperator muss gegenüber allen Symmetrie-
operationen invariant sein, unter denen das System invariant ist. Aus gruppentheoretischen Überle-
gungen erhält man für ein System der Symmetriepunktgruppe C2v folgenden Austauschhamiltonope-
rator:
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HAWW = 2∆0JzSz︸ ︷︷ ︸
HAWW

0

+∆1(JxSx− JySy)︸ ︷︷ ︸
HAWW

1

+∆2(JxSx + JySy)︸ ︷︷ ︸
HAWW

2

(3.11)

Hierbei stellen die Terme HAWW
0 und HAWW

2 die isotrope AWW dar, die für Symmetrien kleiner oder
gleich C4v oder D2d ungleich null sind, der Term HAWW

1 beschreibt die anisoptrope AWW und ist
nur für Symmetrien kleiner oder gleich C2v ungleich null. Die Parameter ∆0, ∆1 und ∆2 beschreiben
die Stärke der Aufspaltung, S = (Sx,Sy,Sz) ist der Operator für den Gesamtspin der Elektronen und
J = (Jx,Jy,Jz) für den der Löcher. Im Quantenpunkt werden nicht nur die Elektronen im Leitungs-
band, sondern auch die Löcher im Valenzband betrachtet und die AWW zwischen ihnen. Ausgehend
von der Bandkonfiguration von InAs und GaAs Volumenhalbleitern gibt es zwei Bänder für die Elek-
tronen mit der Spinkonfiguration |s,sz〉= | 12 ,±

1
2 ,〉 und sechs für die Löcher mit | j, jz〉= |32 ,±

3
2 ,〉 für

die Schwerlöcher, | j, jz〉= |32 ,±
1
2 ,〉 für die Leichtlöcher und | j, jz〉= |12 ,±

1
2 ,〉 für die Split-Off Lö-

cher. Die Löcher im QD haben überwiegend Schwerloch-Charakter, da die Leichtlöcher aufgrund der
Spin-Bahn-Wechselwirkung und der biaxialen Verspannung im QD um bis zu 200 meV abgespalten
sind [Sti99].

3.1.6 Feinstruktur des Exzitons

Das Exziton (X) besteht aus einem Elektron (Spin ± 1
2 ) und einem (Schwer-)Loch (Spin ± 3

2 ). Die
vier möglichen Spinkonfigurationen des Gesamtspins F = s+ j in der Projektion auf die z-Achse
|Fz〉 = |sz + jz〉 sind |− 1〉, |+ 1〉, |− 2〉 und |+ 2〉. Ohne AWW ist der Grundzustand des Exzitons
vierfach entartet, mit AWW wird diese Entartung teilweise aufgehoben. Die |±1〉 Zustände können
unter Absorption oder Emission eines Photons mit Spin ±1 an das elektrische Feld koppeln, sie
werden daher als bright-Zustände bezeichnet. Die Zustände mit Spin |±2〉 können dies aufgrund der
Drehimpulserhaltung nicht, sie werden daher als dark-Zustände bezeichnet. Erst in einem externen
magnetischen Feld senkrecht zur Wachstumsrichtung kommt es zu einer Durchmischung der bright-
und dark-Zustände, die eine spektroskopische Untersuchung der dark-Zustände zulässt. Mit einer
Extrapolation für den Fall B=0 kann die Aufspaltung ∆2 bestimmt werden [Bay02b].
Die Aufspaltung ∆0 zwischen bright- und dark-Zuständen wird durch den Term HAWW

0 der isotro-
pen AWW beschrieben, die Aufspaltung ∆2 der beiden dark-Zustände durch den Term HAWW

2 . Die
bright-Zustände werden nur bei C2v Symmetrie oder geringer um den Wert ∆1 durch den Term der
anisotropen AWW HAWW

1 aufgespalten. Die Aufspaltung ∆1,2 kann durch Mischung von Leicht- und
Schwerloch Zuständen beeinflusst werden [Aki05]. In einer C2v Symmetrie sind die reinen Spin-
zustände | ± 1〉 keine Eigenzustände von HAWW (X) mehr, diese werden durch Linearkombinatio-
nen der Zustände |+1〉 und |−1〉 gebildet. Der energetische Abstand der bright-Zustände, also die
Aufspaltung ∆1 zwischen |− 1〉− |+ 1〉 und |− 1〉+ |+ 1〉, wird als Feinstrukturaufspaltung (FSS)
bezeichnet.
Zustände mit einem Gesamtspin von ±1 würden unter Aussendung eines zirkular polarisierten Pho-
tons strahlend rekombinieren, durch die Superposition der | ± 1〉 Zustände bei der Rekombination
eines Exzitons im bright-Zustand (|+ 1〉± |− 1〉) kommt es jedoch zur Emission linear polarisier-
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Abbildung 3.3 a) Ohne Austauschwechselwirkung (AWW) ist der Grundzustand des Exzitons vierfach ent-
artet. b) Unter isotroper AWW bei Systemen in D2d oder C4v-Symmetrie kommt es sowohl zur Aufspaltung
zwischen bright- und dark-Zuständen, als auch zur Aufspaltung innerhalb der dark-Zustände. c) Bei einer wei-
teren Symmetriereduktion auf C2v spalten außerdem die beiden bright-Zustände durch anisotrope-AWW auf.
Abbildung aus [War09a]

ter Photonen π+− mit Polarisationsachse parallel bzw. senkrecht zur Anisotropieachse, also hier der
[110] Kristallachse des Substrats. Die FSS lässt sich also als energetischer Abstand der beiden li-
near polarisierten Emissionslinien des Exzitons messen. Ist der QD mit zwei Elektronen und zwei
Löchern besetzt, so spricht man von einem Biexziton (2X bzw. XX). Im Grundzustand des Biex-
zitons sind alle beteiligten Energieniveaus voll besetzt, daher existiert nur eine Spinkonfiguration
und keine Aufspaltung. Der Zerfalls des Biexzitons ist ein Kaskadenprozess: Eines der beiden Elek-
tronen-Loch-Paare im QD rekombiniert unter Emission eines linear polarisierten Photons, der QD
befindet sich nun in einem der beiden exzitonischen bright-Zustände, dieser rekombiniert, falls kein
Umklappprozess stattfindet, unter Emission eines weiteren genauso polarisierten Photons. Daher ist
die FSS des Exzitons in der Lumineszenz des Biexzitons zu messen, die energetische Aufspaltung
zeigt sich im Spektrum mit gleichem Betrag, aber umgekehrter Richtung. Dies ermöglichst eine
Identifikation von Exziton und Biexziton im Spektrum eines QDs anhand polarisationsabhängiger
Messungen.

3.1.7 Erzeugung verschränkter Photonen

Liegt jedoch eine Symmetrie von C3v oder höher vor, so ist ∆1 = 0 und das Exziton zeigt keine
FSS. Der bright-Zustand des Exzitons ist zweifach entartet, seine Eigenzustände sind reine | ± 1〉
Zustände und die emittierten Photonen bei Rekombination von Biexziton und Exziton sind zirkular
polarisiert σ+−. Die Polarisation des Exzitons ist umgekehrt wie die des Biexzitons, anders als bei
einer FFS6=0 ist die Polarisation des Photons jedoch nicht durch die Emissionsenergie vorgegeben:
Die Polarisation des X Photons ist nicht definiert, hängt aber von der des XX Photons ab, die beiden
Zustände sind quantenmechanisch verschränkt und stellen einen Bell-Zustand dar [Ben00]:
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Abbildung 3.4 Obwohl nur der Exzitonen Grundzustand eine Feinstrukturaufspaltung (FSS) zeigt, tritt diese
bei der Zerfallskaskade XX→X→0 (a) Besetzungsbild und b) Termschema) im Spektrum (c) gleich zweimal
auf, bei den linear polarisierten Emissionslinien von Exziton (X) und Biexziton (XX). Liegt hingegen eine
Symmetrie von C3v oder größer vor, ist der Exzitonen-bright-Zustand nicht aufgespalten, bei der Zerfallskas-
kade wird zirkular polarisiertes Licht emittiert, dessen Polarisation nichts darüber aussagt, ob es von X oder
XX stammt und daher verschränkte Photonen ermöglicht. Abbildung aus [War09a] angepasst.

Ψ =
1√
2
(|σ+

XX〉|σ
−
X 〉)+(|σ−XX〉|σ

+
X 〉) (3.12)

Diese Art der Erzeugung verschränkter Photonen aus einzelnen selbstorganisierten QDs wurde 2006
unabhängig von den Gruppen von D. Gershoni [Ako06] und A. Shields [Ste06] demonstriert und
wurde intensiv diskutiert [Lin06, Gil07, Ste07]. Einige Jahre später wurden verschränkte Photo-
nen aus elektrisch gepumpten QDs demonstriert [Sal10]. Verschränkte Photonen können sowohl
für bestimmte Protokolle der Quantenkryptographie als auch für einen Quantenrepeater genutzt wer-
den [Gis02]. Ein anderer Ansatz zur Erzeugung verschränkter Photonen ist die Erzeugung von Ex-
zitonen und Biexzitonen bei derselben Energie mit einer polarisationsabhängigen zeitlichen Unord-
nung zur Eliminierung der Welcher-Weg-Information [Avr08, Rei08, Tro08]. Die Emissionsenergie
von Exziton und Biexziton ist eine Funktion der QD Größe [Rod05,Sch07b,Sch09a], zudem kann sie
durch extern erzeugte Verspannung und elektrische Felder beeinflusst werden [Din10,Ras12,Tro12a,
Tro12b] wodurch erfolgreich verschränkte Photonen erzeugt wurden [Tro14].

3.2 Gitterschwingungen und Streuprozesse

3.2.1 Phononen

Gitterschwingungen in einem Kristall werden quantenmechanisch mit Hilfe der Quasiteilchen Pho-
nonen beschrieben. Diese besitzen quantisierte Energien und werden nach ihrer Schwingungsrich-
tung in unterschiedliche Typen unterschieden: Schallwellen, die sich als gleichphasige Schwin-
gungsbewegung aller Atome einer Einheitszelle durch das Kristallgitter bewegen, werden als akus-
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tische Phononen bezeichnet. Bei mehreren Atomen je Einheitszelle kann es auch zu gegenphasigen
Schwingungen kommen, die man als optische Phononen bezeichnet, da ihre Schwingungsfrequen-
zen meist im Bereich des infraroten Lichts liegen. Zusätzlich wird noch zwischen longitudinal und
transversal schwingenden Phononen unterschieden: In einem dreidimensionalen Kristall mit N Ato-
men in der Einheitszelle gibt es für jeden durch die Kristallsymmetrie zulässigen Wellenvektor 3N
mögliche Schwingungsmoden, nämlich 3 akustische (eine longitudinal und zwei transversal) und
(3N-3) optische. In polaren oder ionischen Kristallen wie Indiumarsenid (InAs) oder Galliumarse-
nid (GaAs) tritt ein elektrisches Dipolfeld auf, welches eine Wechselwirkung der optischen Phono-
nen mit Photonen ermöglicht. Der Einfluss dieses Dipolfeldes vor allem durch longitudinal-optische
(LO) Phononen auf Elektronen und damit auch auf Exzitonen wird durch die Fröhlich-Wechselwir-
kung beschrieben [Car82]. Die Stärke der Kopplung von Exzitonen mit LO-Phononen wird durch
den Huang-Rhys-Faktor S beschrieben [Hua50], der die Wahrscheinlichkeit angibt, dass während
eines Elektronenüberganges ein optisches Phonon zusätzlich emittiert beziehungsweise absorbiert
wird.

3.2.2 Streuprozesse

Es gibt verschiedene Streuprozesse zwischen Photonen und Phononen: Bei der elastischen Ray-
leigh-Streuung verliert ein gestreutes Photon keine Energie. Der Streuprozess ist kohärent, es sind
keine Phononen beteiligt. Die Raman-Streuung hingegen ist eine inelastische Streuung von Licht.
Dabei regt ein Photon im Festkörper oder auch im QD ein Exziton an, meist in einen virtuellen
Zustand, wobei zusätzlich noch Energie in Form von optischen Phononen an das Kristallgitter abge-
geben (Stokes-Prozess) beziehungsweise davon aufgenommen wird (Anti-Stokes-Prozess). Bei Ra-
man-Streuung an QDs ist der Wirkungsquerschnitt und damit auch das Raman-Signal in PL-Spektren
aufgrund der geringen aktiven Materialdichte meist sehr gering. Die Streuung an akustischen Pho-
nonen wird als Brillouin-Streuung bezeichnet.
Einen deutlich erhöhten Raman-Wirkungsquerschnitt erhält man, wenn reale Zustände am Streupro-
zess beteiligt sind, also ein Exziton in einen realen Eigenzustand angeregt oder in einen gestreut
wird. Dies wird als resonante Raman-Streuung bezeichnet und ist nach wie vor ein kohärenter Pro-
zess. Gleichzeitig kann es auch zu Phononen-assistierter Lumineszenz kommen, was jedoch ein in-
kohärenter Prozess ist. Beide Prozesse können durch zeitaufgelöste Messungen unterschieden wer-
den, wie es etwa in [Wer12] beschrieben ist. Wenn die Energie des anregenden Photons der eines
tatsächlichen, exzitonischen Überganges entspricht, bezeichnet man dies als eingehende Resonanz.
Ausgehende Resonanz hingegen tritt auf, wenn das gestreute Licht der Energie eines exzitonischen
Übergangs entspricht.
Ein weiterer phononischer Prozess ist die Relaxation über einen exzitonischen Zustand unter Auf-
nahme- oder Abgabe eines Phonons, was sich im PL-Spektrum als sogenannte Phononenseitenban-
de darstellt, eine Linie, die um eine oder mehrere Phononenenergien zur exzitonischen Lumines-
zenz verschoben ist. Eine ausführliche Darstellungen von Phononen-Streuprozessen finden sich etwa
in [Wer12] oder in [Yu10], genauere Details finden sich in [Car75, Car82].
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Abbildung 3.5 Schematische Darstellung unterschiedlicher Streuprozesse: a) Bei der elastischen Rayleigh-
Streuung über ein virtuelles Energieniveau ist die Energie von einfallendem und ausfallendem Photon gleich.
b) Bei der inelastischen Raman-Streuung unter Beteiligung eines virtuellen Energieniveaus kommt es zur
Emission bzw. Absorption von Phononen (Stokes- und Anti-Stokes-Prozess). c) Die Phononen-assistierte Lu-
mineszenz ist ein inkohärenter Prozess, der auf deutlich längeren Zeitskalen stattfindet als die Streuprozesse.
Hierbei sind reale Zustände beteiligt, es gibt ausgehende (links) und eingehende (rechts) Resonanzen. Abbil-
dung aus [Wer12]





4 Untersuchungsmethoden

4.1 Überblick über die Untersuchungsmethoden

Die Physik einzelner QDs wird in dieser Arbeit vor allem anhand ihrer Photolumineszenz untersucht.
Dabei werden die folgenden Messmethoden eingesetzt:

• Mikrophotolumineszenzspektroskopie zur Untersuchung strahlender Rekombination der QDs

• Mikrophotolumineszenzanregungsspektroskopie zur Untersuchung der Anregungskanäle die-
ser Lumineszenzlinien

• Resonante Ramanspektroskopie zur Untersuchung der Kopplung zwischen Lumineszenz und
Phononenmoden

• Autokorrelationsmessungen zum Nachweis von Einzelphotonenemission, die damit auch von
einem einzelnen QD stammt

• Kreuzkorrelationsmessungen zum Nachweis von Kaskadenprozessen und davon, dass zwei
Lumineszenzlinien vom gleichen Zustand desselben QDs stammen

• Zeitaufgelöste Mikrophotolumineszenzspektroskopie zur Untersuchung der Dynamik der An-
regungs- und Zerfallsprozesse, zur Identifikation von Energietransferprozessen zwischen ver-
schiedenen Zuständen und zur Unterscheidung von kohärenter Raman-Streuung und inkohä-
renter Fluoreszenz

• Temperaturabhängige Mikrophotolumineszenzspektroskopie zur Untersuchung von Dephasie-
rungsprozessen und Phononenkopplung

4.1.1 Grundlagen der Photolumineszenz-Spektroskopie (PL)

Bei der Photolumineszenz-Spektroskopie (PL) wird eine Probe mit Licht einer festen Wellenlänge
bzw. Energie bestrahlt, meist oberhalb der Bandkante. Dadurch werden in der Probe Ladungsträger
generiert, die in ein Energienivau der Probe relaxieren und anschließend strahlend rekombinieren
können. Das Emissionsspektrum wird gemessen und gibt Auskunft über die Energieniveaus der Pro-
be. Im Falle einer Quantenpunktprobe findet die strahlungslose Relaxation schnell im Vergleich zur
spontanen, strahlenden Rekombination statt. Daher relaxieren bei geringen Anregungsleistungen die
Ladungsträger zunächst ins Grundniveau und kombinieren dann strahlend, dies ist die Grundzu-
standslumineszenz des QDs. Bei Anregung mit höherer Intensität können schneller Ladungsträger

23
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erzeugt werden, als dass diese rekombinieren, in diesem Fall werden die Energieniveaus des QDs
von unten nach oben aufgefüllt und es kann zu strahlender Rekombination aus angeregten Zuständen
kommen [Hei00b].
Die Mikrophotolumineszenz-Spektroskopie (µPL) verwendet einen Mikroskopaufbau, um den An-
regungs- und Detektionsspot auf Mikrometer-Größe zu reduzieren und so z.B. einzelne QDs un-
tersuchen zu können. Eine verständliche Erklärung der µPL mit direktem Bezug zum verwendeten
Versuchsaufbau findet sich in [Sto10], weitergehende Details beispielsweise in [Yu10].

4.1.2 Photolumineszenz-Anregungsspektroskopie (PLE)

Bei der Photolumineszenz-Anregungsspektroskopie (PLE) wird die die Detektionsenergie festge-
legt, etwa auf die Grundzustandslumineszenz, und ein Spektrum über die variierte Anregungsenergie
aufgenommen. Wenn die Energie des eingestrahlten Photons der Energiedifferenz zwischen einem
besetzten Eingangs- und einem unbesetzten Zielzustand entspricht, so kann dieses Photon absorbiert
werden und ein Exziton generiert werden. Dieses relaxiert in den Grundzustand und kann strah-
lend rekombinieren, was zu einem Peak im PLE-Spektrum führt. Auf diese Weise kann gemessen
werden, bei welchen Energien die Probe absorbiert, woraus man auf die Lage der angeregten Zustän-
de schließen kann. Wenn auf der Detektionsenergie bestimmter exzitonischer Komplexe gemessen
wird, kann die Anregungsenergie dieser Komplexe bestimmt werden. Mit einem Flächen- oder Zei-
lendetektor (z.B. einer CCD) anstelle eines Punktdetektors können die PLE-Spektren verschiedener
Lumineszenzlinien simultan gemessen werden. Weitere Erläuterungen zur Durchführung und Aus-
wertung der µPLE-Messungen mit direktem Bezug zum verwendeten Versuchsaufbau findet sich
in [Sie08, War09a], weitergehende Details beispielsweise in [Yu10].

4.1.3 Zeitaufgelöste Photolumineszenz-Spektroskopie (tr-PL)

Der dreistufige Prozess bei der Photolumineszenz aus Absorption, Relaxation und Rekombination
findet auf sehr unterschiedlichen Zeitskalen statt. Üblicherweise sind Absorption und Relaxation
sehr schnell im Vergleich zur Rekombination, die bei QDs üblicherweise zwischen wenigen 100 und
einigen 1000 ps dauert. Diese Zeitkomponenten können in der zeitaufgelösten Photolumineszenz-
Spektroskopie (time resolved, daher tr-PL) untersucht werden. Hierfür wird üblicherweise mit einer
gepulsten Lichtquelle, z.B. einem modengekoppelten Laser, angeregt und mit schnellen Detekto-
ren gemessen. Den Verlauf der Signalintensität über der Abklingzeit bezeichnet man als Transiente.
Um diese zu messen wird eine Einzelphotonen-Zählkette (time-correlated single-photon-counting,
TCSPC) verwendet, bei dem einzelne Photonen in Abhängigkeit von ihrem zeitlichen Auftreffen auf
dem Detektor gemessen werden, wobei man als zeitliche Referenz den Anregungslaserpuls nutzt.
Da die Anregung periodisch mit einer hohen Repetitionsfrequenz stattfindet (bei dem verwendeten
Lasersystem 80 MHz), kann durch Akkumulation über viele Ereignisse der zeitliche Verlauf der Lu-
mineszenzintensität dargestellt werden. Eine gut verständliche Beschreibung der dieser Messmetho-
de zugrunde liegenden Physik findet sich beispielsweise in [Feu07], technische Details zum TCSPC
in [Bec12] und Details über die zur Auswertung verwendete Software FluoFit in [Pic06].
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a b

Abbildung 4.1 Schematische Darstellung der Funktionsweise von PL und PLE: a) In der Photolumines-
zenzspektroskopie (PL) wird mit einer bestimmen Anregungsenergie Eexc angeregt und die PL-Intensität über
die Detektionsenergie Edet als PL-Spektrum aufgetragen. Auf diese Weise werden strahlende Rekombinatio-
nen gemessen. b) In der Photolumineszenz-Anregungsspektroskopie (PLE) wird die PL-Intensität an einer
bestimmten Detektionsenergie Edet gemessen, während die Anregungsenergie Eexc variiert wird. Auf diese
Weise werden Anregungskanäle gemessen. Abbildung aus [Sie08].

4.1.4 Raman-Spektroskopie und TERS

In der Raman-Spektroskopie werden materialabhängige Schwingungsmoden (Phononenmoden) ge-
messen, indem mit einem Laser eingestrahlt wird und das inelastisch gestreute Licht detektiert wird,
also die Stokes- oder Anti-Stokes-Moden. Um eine höhere Ortsauflösung zu erhalten, kann ein Mi-
kroskopaufbau verwendet werden, was dann als Mikro-Raman bezeichnet wird. Eine verständli-
che Einführung zur Raman-Spektroskopie finden sich beispielsweise in [Iba09], genauere Details
in [Yu10].
Um eine höhere Ortsauflösung zu erhalten, als durch das Abbe-Limit für optische Mikroskopie ge-
geben ist, kann die Ramanspektroskopie mit der Rastersondenmikroskopie kombiniert werden. Dazu
wird eine Probe mittels Rasterkraftmikroskopie (Atomic Force Microscopy, AFM) oder Rastertun-
nelmikroskopie (Scanning Tunneling Microscopy, STM) abgerastert, während durch ein Mikrosko-
pobjektiv ein Laser auf die Sondenspitze gestrahlt wird. Durch das Abrastern der Probe und gleich-
zeitige Messung der Oberflächenkräfte (AFM) bzw. des Tunnelstroms (STM) erhält man topogra-
fische Informationen über die Probenoberfläche mit sub-Nanometer Auflösung. Durch die Laser-
Bestrahlung der Metallatome der Sondenspitze bilden sich lokale Plasmonen, die an der Probeno-
berfläche zu einer starken Erhöhung der Raman-Streuung führen. Diese spezielle Form der Ober-
flächen-sensitiven Raman-Spektroskopie (Surface enhanced Raman-Spectroscopie, SERS) wird als
Tip-enhanced-Raman-Spectroscopie (TERS) bezeichnet, eine genauere Beschreibung findet sich bei-
spielsweise in [Pol13, Rep13].



26 4. Untersuchungsmethoden

4.1.5 Temperaturabhänginge Photolumineszenzspektroskopie

Für die Untersuchung der Lumineszenz einzelner InGaAs QDs sind tiefe Temperaturen notwendig.
Daher wird in allen Messungen die Probe in einem Durchflusskryostat mit flüssigem Helium gekühlt.
Über die Regulierung des Heliumsflusses und eine zusätzliche elektrische Heizung ist mittels eines
Temperatur-Controllers die genaue Ansteuerung von Temperaturen von ca. 4 bis 400 K möglich. Da
oberhalb von etwa 30 K die Intensität der Einzel-QD-Lumineszenz stark nachlässt und sich die Lini-
en in den gemessenen Spektren deutlich verbreitern, liegen keine verwertbaren Messungen oberhalb
dieser Temperatur vor.
Eine Schwierigkeit bei temperaturabhängigen Messungen stellt die starke Drift der Probe im Ver-
suchsaufbau dar, welche es kaum zulässt, längere Temperaturserien zu messen, ohne manuell den
Fokus auf den untersuchten QD nachzujustieren.

4.2 Verwendete Versuchsaufbauten

Die optischen Messungen werden an zwei verschiedenen Versuchsaufbauten durchgeführt: Am soge-
nannten µPLE-Messplatz kann hochaufgelöste Mikrophotolumineszenz-(Anregungs-)Spektroskopie
(µPLE(E)) an einzelnen Quantenpunkten durchgeführt werden mit Anregung durch Dauerstrich-La-
ser (cw-Laser) und Detektion mittels eines Dreifach-Spektrometers. Die zeitaufgelösten µPL-Messungen
werden am tr-µPL-Messplatz durchgeführt, wo die Anregung mittels eines gepulsten Lasers erfolgt
und die Detektion über ein Einfach-Spektrometer mit zeitaufgelösten Detektoren möglich ist. Da
die beiden Messplätze speziell für diese Messungen aufgebaut oder zumindest angepasst wurden,
werden sie im Folgenden werden näher beschrieben:

4.2.1 µ-PLE-Messplatz

Der µPLE-Messplatz ist auf zwei schwingungsgedämpften optischen Tischen montiert, auf einem
Tisch befinden sich das Anregungs-Lasersystem, auf dem anderen ein konfokales Laser-Scanning-
Mikroskop (LSM) zur Untersuchung der Probe in einem Mikrokryostaten sowie das Spektrometer
zur Detektion der Lumineszenz. Eine ausführliche Beschreibung dieses Messaufbaus findet sich in
den Dissertationen von Till Warming und Erik Stock [War09a,Sto10], der dort beschriebene Aufbau
wurde von mir weitergenutzt und teilweise angepasst und weiterentwickelt.

4.2.1.1 Anregungs-Lasersystem

Als durchstimmbare Anregungslichtquelle dient ein von einem frequenzverdoppelten Nd3+:YVO4-Laser
gepumptes Titan:Saphir-Lasersystem (Ti:Sa). Der diodengepumpte Pumplaser Spectra-Physics Mill-
ennia X hat eine Ausgangsleistung von 10 W bei 532 nm. Der Spectra-Physics Tsunami Ti:Sa ist mit
dem verwendeten Spiegelsatz von etwa 830-1020 nm durchstimmbar und hat eine Ausgangsleis-
tung von bis zu 1,8 W, die jedoch zum Infraroten hin auf etwa 300 mW abfällt wie in der Bedie-
nungsanleitung des Ti:Sa beschrieben. Die Wellenlänge des Ti:Sa wird über den Messrechner mit
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Abbildung 4.2 µPLE-Messplatz bestehend aus Anregungs-Lasersystem und Detektionsteil mit Laser-
Scanning-Mikroskop (LSM), Kryostat, Spektrometer und Hanbury-Brown-Twiss-Interferometer (HBT) (Ab-
bildung angelehnt an [Sto10])

einem motorgesteuerten Lyotfilter eingestellt. Ein kleiner Teil des Ausgangslichts wird mittels ei-
nes Glasplättchens ausgekoppelt und in ein einfaches Rotationsgitter-Spektrometer (APE Wavescan)
eingekoppelt um die Laserwellenlänge zu bestimmen und an den Messrechner zu übermitteln. Da
die Auflösung dieses Spektrometers mit 0,1 nm/Pixel nicht fein genug für hochaufgelöste PLE-Mes-
sungen ist, werden zusätzlich zur damit gemessenen Wellenlänge die Schritte des Schrittmotors (PI
M-230.25) bei der Verstellung des Lyotfilters aufgezeichnet. Da der Zusammenhang zwischen Dreh-
winkel des Lyotfilters und der Wellenlänge linear ist, es allerdings durch die Mechanik zwischen
Stellschraube und Lyotfilter zu einer Abweichung von der linearen Funktion kommen kann, wird die
tatsächliche Anregungs-Wellenlänge über einen polynomischen Fit über alle Werte ermittelt.
Die Intensität des Lasers kann nicht nur über reflektierende neutrale Dichte Filter (OD Filter) re-
duziert werden, sondern auch durch einen Flüssigkristall (Liquid Crystal Variabel Retarder, LCVR)
mit dahinter befestigten Glan-Taylor Polarisationsprisma geregelt werden. Der Flüssigkristall dient
als variables Verzögerungsplättchen unter 45◦ und bewirkt je nach angelegter Spannung eine Ver-
zögerung zwischen 0 und λ/2 und damit eine Drehung der Polarisation des Laserlichts. Das Pola-
risationsprisma lässt nur den in eine Richtung linear polarisierten Anteil durch, beides zusammen
ergibt somit einen variablen Abschwächer. Dieser arbeitet absorptionsfrei und ist damit auch für die
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hier verwendeten hohen Laserleistungen geeignet und erlaubt eine Regelung der Laserintensität um
6 Größenordnungen bei kurzen Schaltzeiten von etwa 40 ms. Dieses System wird zur Einstellung
der Laserintensität bei allen PL und PLE Messungen verwendet, vor allem jedoch zur automatischen
Durchstimmung der Laserintensität bei intensitätsabhängigen Messungen, den sogenannten Laser-
powerscans.
Ein ähnliches System wird auch in dem noch vor dem LCVR verbauten BEOC Laser Power Control-
ler (LPC) verwendet, der zusätzlich noch eine kalibrierte Photodiode zur Messung der Laserintensi-
tät und eine Regelelektronik enthält, um die Laserintensität auf eine bestimmte einstellbare Leistung
zu stabilisieren. Dies beugt eventuellen temperaturbedingten Schwankungen der Laserintensität bei
längeren Messungen vor und sichert insbesondere bei der Durchstimmung der Wellenlänge für PLE
Messungen eine konstante Anregungsleistung.
Abschließend wird das Anregungslicht mittels eines Zeiss CP-Achromat 10x/0,25 Mikroskopobjek-
tivs in eine single mode Glasfaser eingekoppelt und so auf den anderen optischen Tisch zum LSM
geführt. Dies ermöglicht eine vom Anregungslaser unabhängige Justage des LSM bei immer gleich
bleibenden Intensitätsprofil und ermöglicht auch die Einkopplung anderer Anregungslaser, etwa des
532 nm Nd3+:YVO4-Pumplasers oder eines 633 nm HeNe-Lasers. Jedoch begrenzt die Einkopplung
in die single mode Faser die maximale Anregungsintensität auf unter 200 mW, da höhere Leistungen
die Faser beschädigen könnten und je nach Justage der Einkopplung höchstens 20-50% des auf die
Faser fallenden Lichts transmittiert werden.

4.2.1.2 Laser-Scanning-Mikroskop

Auf dem zweiten optischen Tisch befndet sich der Detektionsteil des Versuchsaufbaus bestehend aus
Laser-Scanning-Mikroskop (LSM), Kryostat und Spektrometer. Im LSM wird das aus der Glasfaser
ausgekoppelte Licht über einen Spiegelscanner durch ein Linsensysten auf ein Mikroskopobjektiv
gelenkt und damit auf die Probe im Kryostaten fokussiert. Das Probenlicht wird mit demselben
Objektiv eingesammelt und kollimiert und über mehrere Strahlteiler, Spiegel und Linsen ins Spek-
tromter geleitet, wo es spektral zerlegt und mittels einer CCD oder mit APDs detektiert wird.
Das Licht des Anregungslasers aus der single mode Glasfaser wird durch ein gleichartiges Mikrosko-
pobjektiv wie zur Einkopplung kollimiert und über einen Strahlteiler auf eine Si-Photodiode und auf
den Spiegelscanner geleitet. Als Strahlteiler können je nach Anregungs- und Detektionswellenlänge
ein dichroitischer Spiegel (bei Überbandanregung), ein 95:5 Strahlteiler (bei resonanter Anregung)
oder ein 50:50 Strahlteiler (z.B. für Hochanregung) verwendet werden. Die Photodiode dient der
Protokollierung der Anregungsintensität während der Messungen, insbesondere für die Intensitäts-
achse bei intensitätsabhängigen Messungen. Allerdings ist diese Photodiode nicht kallibriert und
das genaue Teilungsverhältnis des Strahlteilers ist von der Polarisation des Lichts aus der Glasfaser
abhängig, so dass hiermit keine quantitative Aussage über die Anregungsleistung getroffen werden
kann. Eine quantitative Einordnung der Anregungsleistung erfolgt durch Kallibrationsmessungen mit
einem Laser-Powermeter direkt vor dem Kryostaten.
Das LSM besteht aus dem Spiegelscanner, zwei Linsen und dem Mikroskopobjektiv, die so ange-
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ordnet sind, dass der Spiegelscanner und das Mikroskopobjektiv in den äußeren Brennpunkten der
Linsen stehen und deren innere Brennpunkte zusammenfallen. Das Anregungslicht verläuft als Par-
allelstrahl entlang der optischen Achse des Systemes und fällt auf den Spiegelscanner, wo es gemäß
der Auslenkung der Spiegel abgelenkt wird. Da der Spiegelscanner im Brennpunkt der ersten Linse
steht, verläuft nach dieser der Anregungsstrahl wieder parallel zur optischen Achse und wird in der
Brennebene der Linsen fokussiert. Die zweite Linse parallelisiert den Anregungsstrahl wieder und
lenkt ihn über ein Reflexionsprisma auf das Zentrum des Mikroskopobjektivs. Der Eintrittswinkel
auf dem Objektiv bestimmt die Position auf der Probenoberfläche, wo der Anregungsstrahl fokus-
siert wird. Über die Ablenkung des Laserscanners wird also die untersuchte Position auf der Probe
bestimmt. Das verwendete Mikroskopobjektiv (Olympus LMPlan IR 100x/0.8) besitzt eine große nu-
merische Apertur (NA=0,8) und erlaubt trotzdem einen Arbeitsabstand von 3.4mm, der groß genug
ist, um durch das Deckglas des Kryostaten hindurch auf die Probenoberfläche zu fokussieren. In den
Strahlengang kann ein Pellicle-Strahlteiler eingebracht werden, um die Probenoberfläche mit einer
Kamera zu beobachten und die Position des Laserspots auf der Probe zu kontrollieren. Dieser besteht
aus einer wenige µm dünnen gespannten Nitrozellulose-Membran, die für ein 45:55 (R:T) Teilungs-
verhältnis dielektrisch beschichtet ist und zu keinem Strahlversatz beim Einfügen in den Strahlen-
gang führt. Zur groben Positionierung der Probe kann zusätzlich eine LED-Weißlichtquelle in den
Strahlengang eingebracht werden, welche nahezu den ganzen in der Kamera beobachteten Bildaus-
schnitt auf der Probe beleuchtet. Für die grobe Positionierung ist der Kryostat auf Mikrometer-Stell-
tischen montiert, die eine manuelle Verschiebung von mehreren cm in jede Richtung mit bis zu 10
µm Präzision erlauben. Die Höhe des Mikroskopobjektivs über dem Kryostaten wird durch einen
über den Computer gesteuerten feinen Schrittmotor (PI M-230.25) verstellt. Das Probenlicht wird
vom Mikroskopobjektiv kollimiert und geht denselben Weg über das LSM zurück. Nach dem Strahl-
teiler wird es über ein weiteres Reflexionsprisma und einen Spiegel durch eine Linse in das Spek-
trometer eingekoppelt. Für polarisationsabhängige Messungen können zwischen Reflexionsprisma
und Spiegel Polarisationsoptiken eingebaut werden. Diese bestehen aus einen Linear-Polarisator, der
auf die maximale Durchlässigkeit des Monochromators eingestellt wird, und einem λ/2-Plättchen,
das rotiert wird um die gemessene Polarisationsrichtung zu bestimmen. Auf diese Weise beeinflusst
die Transmissions-Charakteristik des Monochromators nicht die polarisationsabhängigen Messun-
gen. Bei Korrelationsmessungen können die ersten beiden Stufen des Spektrometers als getrennte
Einfach-Monochromatoren verwendet werden, in diesem Fall wird der Spiegel vor dem Spektrome-
ter-Eingang durch einen 50:50 Strahlteiler ersetzt und ein Teil des Lichts über zwei weitere Spiegel
und eine Linse in den Seiteneingang des zweiten Monochromators eingekoppelt.

4.2.1.3 Kryostat

Der verwendete Mikrokryostat ist ein Janis Research Kryostat Model ST 500, ein Durchflusskryo-
stat mit einem Kaltfinger, der bei Kühlung mit flüssigem Helium Temperaturen bis zu 4 K erreichen
kann. Somit erreicht er niedrigere Temperaturen als der zuvor verwendete Oxford Instruments Kalt-
fingerkryostat und bietet dabei durch eine andere Geometrie des Kaltfingers eine höhere räumliche
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Abbildung 4.3 Aufbau des Laser-Scanning-Mikroskop (Abbildung angelehnt an [Sto10])

Abbildung 4.4 Funktionsprinzip des Laser-Scanning-Mikroskop: Das Anregungslicht verläuft als Parallel-
strahl entlang der optischen Achse des Systemes und wird vom Spiegelscanner gemäß der Auslenkung der
Spiegel abgelenkt. Da der Spiegelscanner im Brennpunkt der ersten Linse steht, verläuft nach dieser der Anre-
gungsstrahl wieder parallel zur optischen Achse und wird in der Brennebene der Linsen fokussiert. Die zweite
Linse parallelisiert den Anregungsstrahl wieder und lenkt ihn über ein Reflexionsprisma auf das Zentrum des
Mikroskopobjektivs. Der Eintrittswinkel auf dem Objektiv bestimmt die Position auf der Probenoberfläche,
wo der Anregungsstrahl fokussiert wird. Über die Ablenkung des Laserscanners wird also die untersuchte
Position auf der Probe bestimmt. (Abbildung angelehnt an [Sto10])

Stabilität des untersuchten Bereiches. Die Probentemperatur wird zunächst über Nadelventile an He-
ber und Pumpe eingestellt und anschließend mittels PID Regelung über eine Heizung mithilfe des
Lakeshore 335 Temperaturkontrollers stabilisiert und geregelt. Um eine gute Temperaturstabilität zu
erreichen, sollte ein möglichst laminarer Fluß des Heliums vom Dewar über den Heber in den Kryo-
staten eingestellt werden, wofür sich ein Druck von etwa 500 mbar im Kühlkreislauf bei eingestellter
Temperatur bewährt hat. Die Probe wird mit Hilfe von Leitsilber auf den Kaltfinger geklebt, wobei
ein passgenauer Kupferblock als Abstandhalter dient, um die Probe möglichst nahe unter dem Kryo-
statfenster zu montieren, damit sie sich noch innerhalb des Arbeitsabstands des Mikroskopobjektivs
befindet.
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4.2.1.4 Spektrometer

Das Spektrometer besteht aus einem Dreifach-Ramanspektrometer (S&I TriVista TR-555) mit einer
Fokuslänge von 0,5 m pro Stufe. Die Stufen bestehen aus Acton SP-2500i Czerny-Turner Gittermo-
nochromatoren und sind separat ansteuerbar, alle Spiegel und die drei möglichen Gitter pro Stufe sind
per Computer verstellbar. Dadurch ermöglichst dieses Spektrometer viele mögliche Konfigurationen:
Die drei Stufen können additiv mit 600 Strich/mm oder 1200 Strich/mm Gittern für maximale Auf-
lösung betrieben werden, hiermit ist eine nominelle Auflösung von bis zu 12 pm FWHM bei 950 nm
möglich, allerdings wird dann nicht mehr die gesamte CCD ausgeleuchtet und das untersuchte spek-
trale Fenster ist nur noch 6 nm breit. Alternativ können die ersten beiden Stufen subtraktiv mit 600
Strich/mm Gittern als Bandpassfilter zur Streulichtunterdrückung genutzt werden und die Dispersion
wird nur mit der letzten Stufe mit 1200 Strich/mm erzielt. Hierbei ist die Auflösung geringer, aber
das beoachtetete spektrale Fenster ist etwa 30 nm breit. Außerdem können die ersten beiden Stufen
jeweils separat als Einfach-Monochromatoren verwendet werden, um mit Einzelphotonendetektoren
an ihren Seitenausgängen Korrelationsmessungen durchzuführen.
Die verwendete CCD (charged couple device) (Roper Scientific/Princeton Instruments Spec-10 100BR)
ist mit flüssigem Stickstoff gekühlt und für das nahe Infrarot (NIR) optimiert mit einer maximalen
Detektionseffizienz von nominell 90% bei 800 nm. Sie besteht aus 100 Linien mit jeweils 1340 Pixels
zu je 20 x 20 µm. Normalerweise werden die 100 Linien für ein Spektrum zusammengefasst (bin-
ned), zur Erhöhung der Ortsauflösung können jedoch auch weniger als 100 Linien zusammengefasst
werden.

4.2.1.5 Hanbury-Brown-Twiss-Interferometer

Für Korrelationsmessungen an diesem Aufbau werden Silizium Avalanche Photodioden (APDs) als
Einzelphotonendetektoren (single photon counter, SPC) in einem Hanbury-Brown-Twiss (HBT)-Inter-
ferometer verwendet. Dieses besteht aus einem 50:50 Strahlteiler, auf den das Probenlicht fällt, und
je einem Einzelphotonendetektor an jedem Ausgang des Strahlteilers. Im einfachsten Aufbau wür-
den sich die SPCs direkt hinter dem Strahlteiler befinden. Hier jedoch befindet sich der Strahlteiler
vor dem Eingang des Spektrometers, so dass das Licht hinter dem Strahlteiler jeweils durch einen
separaten Monochromator läuft und erst dann von einer Auskoppellinse kollimiert und anschließend
mit einem Mikroskopobjektiv auf die APD fokussiert wird. Dies hat den Vorteil, dass nicht nur das
Licht einer Spektrallinie in Autokorrelation untersucht werden kann, sondern auch die Korrelation
verschiedener Linien zueinander (Kreuzkorrelation). Außerdem verhindert dieser Aufbau den soge-
nannten cross talk der APDs, bei dem während der Detektion eines Photons in der APD ein weiteres
Photon erzeugt wird, was durch den Strahlteiler auf die andere APD reflektiert wird und so zu einem
falschen Zählereignis führt.
Die APD-Module vom Typ SPCM-AQRH-13 von Perkin-Elmer sind für das NIR optimiert und besit-
zen eine Quanteneffizienz von 23% bei 950 nm bei einer Zeitauflösung von 400 ps. Die Dunkelzähl-
rate beträgt 200 counts/s, die maximale Zählrate 5 MHz und die Totzeit 35 ns. Die Signale der APDs
werden mit einer Picoquant PicoHarp 300 Zählelektronik registriert. Diese misst die Ankunftszeit
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für Start- und Stop-Signal unabhängig auf einer internen Zeitskala und speichert die detektieren Er-
eignisse in einem Histogramm mit 65536 Kanälen von je 4 ps Breite, also für ein Zeitfenster von 262
ns Breite. Um negative Zeiten zu messen ist ein elektronisches Verzögerungskabel (delay line) vor
den Stop Kanal geschaltet für Verzögerung bis zu 60 ns.
Eine genauere Beschreibung der Grundlagen der Korrelationsmessungen und des verwendeten Auf-
baus findet sich in der Dissertation von Erik Stock [Sto10].

4.2.2 tr-µPL-Messplatz

4.2.2.1 Anregungslasersystem

Als Anregungslasersystem für die zeitaufgelösten Messungen dient ebenfalls ein Spectra Physics Ts-
unami Titan:Saphir Laser, der auch von einem Spectra Physics Millenia X Laser gepumpt wird. Im
Gegensatz zu dem oben erwähnten Lasersystem ist dieser Ti:Sa jedoch modengekoppelt und erzeugt
Pikosekunden-Pulse mit einer Pulsdauer von 1 bis 2 ps. Die maximale Ausgangsleistung beträgt 1,6
Watt cw-äquivalent mit Abfall zum Infraroten hin auf etwa 100 mW. Die Energie pro Puls beträgt bei
einer Pulsdauer von 1,6 ps mit cw-Äquivalent 1,6 W etwa 20 nJ, die Peak-Power liegt bei etwa 11,74
kW. Die Modenkopplung des Lasers wird mittels eines APE Autokorrelators überwacht, außerdem
werden die Laserpulse mit einer Becker & Hickl Photodiode aufgezeichnet und mit einem Oszillo-
skop dargestellt. Hierfür wird ein kleiner Teil des Laserlichts mit einem Glasplättchen als Strahlteiler
aus dem Strahlengang ausgekoppelt und mit mehreren Spiegeln sowie einem weiteren Strahlteiler auf
den Autokorrelator sowie auf die Photodiode gelenkt. Zur Einstellung der Anregungsleistung dienen
mehrere reflektierende Neutraldichtefilter sowie ein reflektierendes Filterrad, welches die kontinuier-
liche Abschwächung des Laserlichts zulässt. Für leistungsabhängige Messungen mit dem gepulsten
Laser kann ebenfalls der in Abschnitt 4.2.1.1 auf Seite 27 beschriebene LCVR mit Polarisations-
-Prisma eingebaut werden.

4.2.2.2 Detektionsaufbau

Die Probe befindet sich ebenfalls in einem Janis Research Model ST500 Kryostaten. Die Einkopp-
lung auf den Kryostaten geschieht mittels mehrerer Spiegel sowie eines unbeschichtetem Pellic-
le-Strahlteilers, der Anregungs- und Detektionslicht voneinander trennt. Das nominelle Teilungsver-
hältnis dieses Strahlteilers liegt bei 8:92 (R:T), hängt jedoch sehr stark von Wellenlänge und Ein-
fallswinkel des Lichts ab. Das durch den Strahlteiler transmittierte Anregungslicht wird mit einem
Laserpowermeter gemessen, um die Anregungsleistung zu bestimmen. In den Strahlengang vor dem
Kryostaten können zusätzlich zwei Strahlteiler eingeklappt werden, um eine LED-Weißlichtquelle
sowie eine µEye Kamera einzukoppeln. Die Ortsauflösung erfolgt in diesem Mikro-PL-Aufbau durch
das Rastern des Mikroskopobjektivs auf einem PI-611.3S NanoCube XYZ Nanopositioniersystem
über der Probe im Kryostaten. Dieses besteht aus einem in drei Richtungen über jeweils 100 µm ver-
fahrbaren Piezo-Scanner mit Dehnungsmessstreifen zur Positionsbestimmung. Der Piezo-Scanner
ist über ein closed-loop-System stabilisiert und kann über den Messrechner angesteuert werden. Der
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NanoCube ist für die Grobverstellung des Fokus (Z-Richtung) zusätzlich auf einem manuellen Mi-
krometerstelltisch montiert, für die Grobverstellung der XY-Position des Mikroskopobjektivs dient
ein auf dem Piezowürfel monierter XY-Mikroverstellhalter. Es wird dasselbe Olympus LMPlan IR
100x/0.8 Mikroskopobjektiv wie im oben genannten Aufbau verwendet, auch der Kryostat ist das
gleiche Modell wie im oben beschriebenen Aufbau.
Das detektierte Licht wird vom Mikroskopobjektiv kollimiert und wird nach dem Strahlteiler und
über zwei hochreflektierende dielektrische Breitband-Spiegel zum Spektrometer gelenkt und mittels
einer achromatischen Linse auf den Eingangsspalt fokusssiert. Das Spektromter besteht aus einem
Monochromator mit 0,3 m Brennweite vom Typ Acton SP-300i und einer Princeton Instruments
Spec-10 CCD, sehr ähnlich wie die oben aufgeführte, jedoch zusätzlich mit einer Beschichtung für
Messungen im UV-Bereich. Außerdem besteht die Möglichkeit, am Seitenausgang des Monochro-
mators verschiedene Punktdetektoren für zeitaufgelöste Messungen anzubringen.
Zum Schutz vor Streulicht befindet sich der gesamte Detektionsaufbau in einem Gehäuse aus schwar-
zer Pappe. Vor dem Eingang des Pappgehäuses direkt vor dem Monochromator kann ein dielektri-
scher Kantenfilter eingesetzt werden, etwa ein RG 900, der Licht mit einer kürzeren Wellenlängen
als 900 nm um den Faktor 106 abschwächt.

Abbildung 4.5 tr-µPL-Messplatz bestehend aus Anregungs-Lasersystem und Detektionsteil mit Kryostat,
Spektrometer und Einzelphotonendetektoren für zeitaufgelöste Messungen

4.2.2.3 Zeitaufgelöste Detektion

Für zeitaufgelöste Messungen stehen verschiedene Detektoren zur Verfügung: Die oben verwen-
deten APDs von Perkin-Elmer könnten verwendet werden, jedoch ist die Zeitauflösung für diese
Messungen nicht gut genug und die hohe Dunkelzählrate verhindert lange Integrationszeiten. Daher
verwenden wir andere APD-basierte SPC-Module von PicoQuant, die über eine 50 µm Multimo-
de Glasfaser angeschlossen werden: Die τ-SPAD 50 hat nur 24 counts/s Dunkelzählrate und eine
Zeitauflösung von 324 ps und eine Quanteneffizienz von 41 % bei 890 nm (etwa 25 % bei 950 nm,
zusätzlich Verluste durch die Glaserfaserkopplung. Eine Lasertransiente des Pikosekundenlasers ge-
messen mit dieser APD zeigt eine Abklingzeit von 160 ps. Die Einkopplung in die Multimodefaser
erfolgt mit einem Spindler & Hoyer Mikroskopobjektiv x20/0,35. Eine noch bessere Zeitauflösung
ist mit supraleitenden Einzelphotonendetektoren möglich (superconducting single photon detectors,
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SSPDs), die jedoch etwas komplizierter zu bedienen sind, da sie mit flüssigem Helium bei Unter-
druck auf etwa 2 K gekühlt werden müssen und die Einkopplung über eine Single Mode Glasfaser
erfolgt. Dafür haben die SSPDs eine noch geringere Dunkelzählrate von kleiner 1 count/s und eine
Zeitauflösung von etwa 45 ps FWHM. Eine genauere Beschreibung der verwendeten SSPDs der Fir-
ma Scontel findet sich in [Sto10]. Als Zählelektronik wird eine Becker & Hickl Messkarte SPC-150
genutzt für time correlated single photon counting (TCSPC).

4.2.3 Kontakt-Nadel-Setup

Da der buried-stressor approach eine relativ zuverlässige Positionierung von QDs für die Herstellung
von SPSs mit einer Skalierung auf Chipgröße ermöglicht, ist es notwendig, die erzeugten Dioden-
strukturen vorzucharakterisieren, um die funktionierenden SPSs für eine weitere Prozessierung zu
selektieren. Hierfür wurde ein Elektrolumineszenz-Setup mit einem Kontakt-Nadel-Kryostaten auf-
gebaut. Dieser erlaubt es, den Chip mit den Diodenstrukturen innerhalb des Kryostaten um 25 mm
in jede Richtung zu verfahren und einzelne Strukturen mit einer Nadel elektrisch zu kontaktieren:
Entweder mit einem einzelnen Kontakt durch die Nadel und einem Rückseitenkontakt an der Pro-
be, oder mit einer Hochfrequenz-tauglichen Nadel mit mehreren Kontakten etwa in GSG (Ground-
Signal-Ground) Konfiguration. Über der Probe ist ein Mikroskopobjektiv an einem Piezo-Scanner
angebracht, mit welchem die Probe abgerastert werden kann, um ortsaufgelöst die Lumineszenz
zu messen. Das Probenlicht wird mittels eines Spektrometers bestehend aus einem 2x 0,75 m Ac-
ton Doppelmonochromator und einer Princeton Instruments CCD analysiert. Für optische Anregung
kann auch noch ein HeNe-Laser oder ein grüner Diodenlaser eingekoppelt werden. Da sowohl der
Probenverstelltisch als auch der Piezo-Scanner des Mikroskopobjektivs per Computer ansteuerbar
sind, kann über Labview die automatische Vermessung eines ganzen Chips mit Diodenstrukturen
programmiert werden. Dies wurde unter anderem im Rahmen der Bachelorarbeit von Martin Kresse
realisiert, die von mir experimentell mit betreut wurde [Kre13].

4.2.4 Variation und Bestimmung der Anregungsdichte

Es ist nicht trivial, die Anregungsintensität bzw. genauer die Leistungsdichte der Anregung quan-
titativ genau zu bestimmen. Sowohl die Bestimmung der eingestrahlten Laserleistung als auch die
Größe des Laserspots auf der Probe lassen sich in den hier verwendeten Versuchsaufbauten nur un-
genau realisieren.
Der Anregungslaser wird über einen Pellicle-Stahlteiler auf die Probe eingekoppelt, dessen Reflexi-
onsgrad jedoch stark winkel- und wellenlängenabhängig ist. Der Winkel wird im Verlauf der Mes-
sungen selten geändert, wohl aber die Anregungswellenlänge. Laut Herstellerangaben variiert der
Reflexionsgrad des Strahlteilers für den verwendeten Wellenlängenbereich von etwa 850 bis 950 nm
zwischen 0 und 16 %, siehe 4.7. Zur Messung der auf die Probe reflektierten Leistung muss ein
Laser-Powermeter-Messkopf in den Strahlengang eingebracht werden, was die Feinjustage auf die
Probe stört. Daher wird diese Messung nur sporadisch vorgenommen und stattdessen die am Strahl-
teiler transmittierte Leistung gemessen. Bei einigen Wellenlängen wird das Verhältnis von Reflexion
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c) d)

e)

Abbildung 4.6 Kontaktnadel-Setup zur automatisierten Charakterisierung ganzer Chips mit Diodenstruktu-
ren: Fotos des Kontaktnadel-Kryostaten a) Innenansicht mit Kontaktnadel (1), Kühlfinger (2) und eingebauter
Probe (3), b) Außenansicht mit umgebenden Versuchsaufbau, insbesondere Mikroskopobjektiv auf Linearsta-
ge montiert, c) Schematischer Aufbau mit Mikroskopobjektiv zur Detektion auf Linearstage über dem Kryo-
staten montiert, d) Schematischer Querschnitt durch den Kontaktnadel-Kryostaten, e) Skizze des gesamten
Vesuchsaufbaus mit Kryostat und Vorrichtungen zum Verfahren von Probe (grün) und Mikroskopobjektiv
(rot), Kamera und LED zur visuellen Betrachtung der Probe, HBT-Aufbau mit Glasfaser-Strahlteiler, Verzö-
gerungsstrecke, APDs und Messelektronik (TCSPC, time-correlated single photon counting), SMU (source-
measure-unit) für die elektrische Kontaktierung, sowie Spektrometer bestehend aus Doppelmonochromator
und CCD. Abbildungen a), b), e) aus [Kre13], d) vom Hersteller CryoVac
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und Transmission bestimmt, bei den anderen durch Interpolation abgeschätzt. Nahe der resonanten
Anregung wird ein Reflexionsgrad von ungefähr 4 % gemessen, bei nicht-resonanter Anregung im
WL etwa 2,7 %. Die Absorption der Laserleistung im Glasfenster des Kryostaten wird hingegen als
nicht relevant vernachlässigt.

Abbildung 4.7 Laut Hersteller variiert der Reflexionsgrad des verwendeten Pellicle-Strahlteilers für den
relevanten Wellenlängenbereich von etwa 850 bis 950 nm zwischen 0 und 16 % bei einem Einfallswinkel von
45◦ [Tho18].

Die Bestimmung der Größe des Laserspots erfolgt anhand eines µPL-Mapscans mit bekannter Grö-
ße und Schrittweite. Auf dem Mapscan wird der Bereich, in dem die Intensität des untersuchten
Quantenpunkts auf die Hälfte des Maximums abgefallen ist, auf etwa 9 Pixel abgeschätzt. Bei einer
Schrittweite von 1/3 µm pro Pixel ergibt dies einen Durchmesser 2r von etwa 3 µm. Diese Spotgröße
ist deutlich größer als die nach dem Rayleigh-Kriterium gegebene Auflösungsgrenze des Mikrosko-

pobjektivs von d =
0,61 ·λ

NA
=

0,61 ·940nm
0,8

≈ 717nm. Der Spot ist kreisförmig und hat somit etwa

eine Fläche von A = π · r2 ≈ 7µm2.
Bei Anregung mit einem gepulsten Laser muss außerdem beachtet werden, dass die auf dem La-
ser-Powermeter gemessene Leistung Pavg zeitlich gemittelt ist. Um die Spitzenleistung PPeak und die
Energie E pro Puls zu berechnen, müssen die Pulsdauer t und die Wiederholungsfrequenz f bekannt
sein. Es gilt Pavg = E · f und PPeak =

E
t . Der verwendete TiSa hat eine Pulsdauer t=1,65 ps und eine

Wiederholungsfrequenz f=80 MHz.
Für eine gemessene Laserleistung von 2 mW Transmission am Strahlteiler ergeben sich bei 4 %
Reflexion 80 µW auf der Probe, was einer cw-Leistungsdichte von etwa 1,14kW/cm2 entspricht. Für
den ps-gepulsten Laser entsprechen Pavg = 80µW mittlere Leistung einer Energie von E = 10−12J
pro Puls und einer Spitzenleistung von PPeak = 0,6kW . Die Spitzenleistungsdichte entspricht dann
8,65 ·109W/cm2.
Die Variation der Laserleistung kann auf verschiedene Arten erfolgen: Zum einen kann die Leistung
des Pumplasers variiert werden, dies ist beim durchstimmbaren TiSa jedoch nicht empfehlenswert,
da dieser für eine bestimmte Pumpleistung optimiert ist. Zum anderen können Graufilter (ND-filter)
in den Strahlengang eingebracht werden, um die Laserleistung auf der Probe zu verringern. Bei
gepulsten Lasern sollten reflektierende ND-Filter verwendet werden, da absorbierende sich zu stark
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erhitzen und springen können. Beim Einbringen von Filtern in den Strahlengang oder auch beim
Drehen von Filterrädern kann es jedoch zum Strahlversatz kommen, weshalb sich dieses Verfahren
bei der µPL nur bedingt eignet, um während der Messung die Anregungsleistung zu variieren.
Zum feinen Durchstimmen der Leistung während der Messung kommt daher der schon in Ab-
schnitt 4.2.1.1 auf Seite 27 beschriebene LCVR zum Einsatz. Mit diesem variables Verzögerungs-
plättchen auf Flüssigkristall-Basis lassen sich auch bei gepulster Laseranregung Laserpowerscans,
also Leistungsserien mit vielen Messpunkten durchführen.

4.3 Probenherstellung

Der „buried stressor approach“ und das Probenwachstum sind detailliert in [Str12b,Str12a] beschrie-
ben, in [Kie15] wird die Verspannung genau mittels TEM-Holographie untersucht. Daher gebe ich
hier nur eine kurze Zusammenfassung des Wachstums der untersuchten Probe NP413 wieder:
Die Positionierung der QDs basiert auf dem sogenannten „buried stressor approach“, also auf einem
verborgenen Stressor. Dies ist eine Verspannung in der Wachstumsoberfläche, die durch Oxidation
einer tieferliegenden AlAs Schicht entsteht. Die Proben werden in einem kommerziellen horizonta-
len AIX-200/4 Reaktor mittels MOCVD (metallorganische Gasphasenepitaxie) in einem mehrstu-
figen Verfahren hergestellt: Zunächst wird eine Sandwichstruktur aus 40 nm Al0.9Ga0.1As / 40nm
AlAs / 40 nm Al0.9Ga0.1As auf einem GaAs (001) Substrat gewachsen und von einer 50 nm dicken
GaAs Deckschicht bedeckt. Aus diesen Schichten werden lithographisch Mesen von 300 nm Höhe
mit einem variablen Durchmesser von 10 bis 25 µm trocken geätzt. Die Mesen sind in mehreren Fel-
dern angeordnet, die wiederum aus jeweils 15 Reihen bestehen. Von Reihe zu Reihe erhöht sich der
Durchmesser der Mesen um jeweils 1 µm, nach jeweils 5 Reihen folgt ein vertikaler Balken mit der
Beschriftung des Durchmessers der Reihe links davon. Innerhalb der Reihe erhöht sich der Durch-
messer der Mesen entsprechend um Bruchteile eines µm, so dass der Durchmesser insgesamt von 10
bis 25 µm variiert wird.
Die so strukturierte Probe wird anschließend in einem Ofen bei 425 ◦C in einer 50 ml Wasserdampf /
3 slpm (Standard-Liter pro Minute) Stickstoff-Atmosphäre oxidiert. Dabei oxidiert die AlAs Schicht
zu AlO und reduziert sich dabei in der Dicke um etwa 12-13 %, die Al0.9Ga0.1As Schicht etwas
weniger um etwa 6-7 %. Dies führt zu einer Verspannung in der darüber liegenden GAs Schicht.
Innerhalb von 10 min oxidiert die AlAs Schicht etwa 7 µm tief vom Rand der Mesen, so dass bei
Mesen-Durchmessern von 15 bis 25 µm eine nicht oxidierte AlAs Apertur in der Mitte von unter 1
µm bis über 5 µm bleibt. Während dieses Prozesses wird die Oberfläche der Mesen in situ durch ein
Mikroskop mit einer Kamera überwacht, so dass der Oxidationsprozess genau im richtigen Moment
gestoppt werden kann. Dies ist mit einer Präzision von etwa 1 µm möglich, durch die Variation des
Durchmessers der Mesen kann mindestens eine Mesa gefunden werden, bei der eine sub-Mikrometer
AlAs Apertur in der AlO Schicht erreicht wird.
Nach der Oxidation wird die Probe wieder in den MOCVD Reaktor eingebracht, wo sie bei 720 ◦C
annealed wird (ausgeheilt durch ausheizen). Anschließend wird nach üblichem QD-Wachstumsver-
fahren eine 50 nm GaAs-Pufferschicht bei 700 ◦C gewachsen. Danach werden bei 500◦C etwa 2 Mo-
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nolagen In0.5Ga0.5As zum Wachstum der QD abgeschieden, entsprechend einer QD-Dichte von 5 ×
108cm−2. Die QDs wachsen wie vorhergesagt bevorzugt in den Bereichen mit tensiler Verspannung,
für eine sub-Mikrometer Apertur also genau in der Mesamitte, wie sich durch AFM-Messungen an
Mesen mit verschiedenem Durchmesser nachweisen lässt. Für AFM Messungen werden die QDs mit
einer nur 6 nm dünnen GaAs-Deckschicht fixiert. Für optische Messungen (wie in der verwendeten
Probe) werden die QDs bei 615 ◦C mit einer 50 nm dicken GaAs-Deckschicht und einer 14 nm
Al0.6Ga0.4As / 11 nm GaAs Ladungsträger-Diffusionsbarriere überwachsen.

a

b

Abbildung 4.8 a) Querschnitts-TEM Messung an einer Probe mit Oxidapertur für einen verborgenen Stres-
sor (links) mit schematischem Querschnitt durch die Aperturregion (rechts) (aus [Kie15]), b) Wachstumspa-
rameter der Probe NP4513 für die nach dem Oxidationsprozess per MOCVD abgeschiedenen Schichten
[Sch14b]



5 Motivation: Einzelphotonenemitter auf Basis
positionierter Quantenpunkte

5.1 Einzelphotonenemitter auf Quantenpunktbasis

5.1.1 Bisherige Einzelphotonenquellen auf Quantenpunktbasis

Zukünftige Anwendungen im Bereich Quantenkryptographie und Quantencomputer benötigen zu-
verlässige und schnelle Einzelphotonenquellen (single photon sources, kurz SPS) [Gis02]. SPS auf
Basis einzelner Quantenpunkte (quantum dots, kurz QDs) können effizient und kostengünstig auf
Basis herkömmlicher Halbleitertechnologie hergestellt werden [Mic00, Zwi04, Shi07, Bim09]. Ein-
zelne selbstorganisiert gewachsene QDs zeigen bei tiefen Temperaturen unter resonanter optischer
Anregung sehr scharfe Emissionslinien mit einer homogenen Linienbreite bis zu 2 µeV [Bay02a].
Auch mit elektrischer Kontaktierung wurden bereits erfolgreich SPSs auf QD-Basis demonstriert
[Loc06, Sch07c, Sal10]. Für diese SPSs werden einzelne QDs in PIN-Dioden-Strukturen eingebet-
tet und elektrisch gepumpt, sogenannte Quantenpunkt-Leuchtdioden (quantum dot light emitting
diode, kurz QD-LED). Um den Stromfluss nur durch einen QD zu lenken, wird eine Oxidapertur
eingebaut, also eine kleine leitfähige Öffnung in einer isolierenden Oxidschicht (siehe Abb. 5.1)
[Loc06, Loc09, ?]. Durch Hinzufügen einer Kavität aus Bragg-Spiegeln (englisch distributed Bragg
reflector, DBR) ober- und unterhalb der QDs werden die Emissionsrate und die Auskopplungseffizi-
enz verbessert, mit dieser sogenannten Resonant-Cavity-LED (RCLED) wurden sogar Emissionsra-
ten bis 1 GHz und erfolgreiche Einzelphotonenemission bei Temperaturen bis zu 80 K nachgewiesen
(siehe Abb. 5.2 auf der nächsten Seite) [Loc09, Sto10, Sto11b].

a b

Abbildung 5.1 QD-LED a) Mikroskop-Foto mit vergrößertem Ausschnitt der 850 nm Oxidapertur b) Sche-
matische Darstellung (aus [Unr14])

39
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a b

c d

Abbildung 5.2 Optische Messungen an RCLED a) nicht-resonante-µPL (oben) und µEL (unten) Spektren
mit FSS von X und XX (Einsatz), b) Pulsfolge (oben) und Antibunching (unten) bei 1 GHz, c) Antibunching
bei 80 K, d) Schematischer Aufbau der RCLED-Struktur (aus [Sto11b, Sto10])

5.1.2 Positionierung von QDs mittels eines verborgenen Stressors

Bei SPSs mit QDs, die in geringer Dichte zufällig auf dem Substrat wachsen, ist die Anzahl von
Dioden, die genau einen QD in der Mitte der Apertur haben, nicht sonderlich hoch. Die Ausbeu-
te an funktionierenden SPSs aus einem Chip ist also sehr gering. Um die Ausbeute zu erhöhen,
gibt es verschiedene Ansätze, die QDs zu positionieren bzw. ihren Wachstumsort zu kontrollieren.
Ein Ansatz ist die Strukturierung der Wachstumsoberfläche, um durch eine lokale Minimierung der
freien Energie an diesen Orten die Wahrscheinlichkeit des QD-Wachstums zu erhöhen. Dafür be-
nötigt man allerdings Strukturierungsmethoden auf Nanometer-Skala, z.B. Elektronenstrahl-Litho-
graphie oder Ionenstrahl-Techniken. Außerdem verursachen diese Strukturierungsmethoden Defekte
in der Wachstumsoberfläche, welche die optische Qualität der gewachsenen QDs beeinträchtigen
können [MS05, Meh07, Atk08, Kir09, Hak10, Moh10, Lee11, SS11, Hug11a, Hug11b, Fau11].
Wir nutzen einen anderen Ansatz die Wachstumsposition der QDs zu kontrollieren, nämlich durch
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einen verborgenen Stressor [Str12b,Str12a]. Dieser macht sich den Effekt zunutze, dass die schon für
die Strompfadbegrenzung genutzte Oxidapertur zu einer Verspannung in darüber liegenden Schich-
ten führt, die ein QD-Wachstum oberhalb der Apertur begünstigen kann. Bei der Herstellung der
Oxidapertur wird eine überwachsene AlAs-Schicht in einer Wasserdampf-Atmosphäre zu AlOx oxi-
diert, bis in der Mitte der Mesen noch eine schmale leitfähige AlAs Öffnung bleibt. Dabei schrumpft
die AlAs Schicht bei der Oxidation zu AlOx um bis zu 13% und verspannt dadurch die darüber liegen-
den Schichten (bis zu 2% tensile Verspannung entlang der Apertur Grenzen, kompressiv oder neutral
außerhalb). Die tensile Verspannung entspricht etwa der Gitterfehlanpassung zwischen InGaAs und
GaAs und ist daher energetisch günstig für das Wachstum von QDs. Messungen mit AFM, CL und
µPL zeigen, dass die QDs entlang der Aperturgrenzen wachsen [Str12b,Str12a]. Durch Variation des
Mesadurchmessers und der Oxidationszeit können leicht Submikrometer-Aperturen gefertigt wer-
den, die einen punktförmigen Stressor erzeugen. Dieser begünstigt die Ansiedlung einzelner QDs in
der Mesamitte im nachfolgenden Wachstumsschritt, die in Photo- und Kathodolumineszenz (catho-
doluminescence, kurz CL) scharfe Linien mit Einzelphotonenemission zeigen. Ensemble-CL-Mes-
sungen zeigen den WL als QW Lumineszenz bei 1384 meV und drei Ensembles von QDs um etwa
1340 meV (QD I), 1290 meV (QD II) und 1240 meV (QD III), wobei der WL und QD III nicht nur
entlang der Apertur, sondern auch am Mesarand auftreten (siehe Abb. 5.3).

a b

Abbildung 5.3 a) Schematischer Querschnitt durch die Probe mit buried stressor (oben), Verspannungs-
verteilung auf der Wachstumsoberfläche (unten), b) CL-Mapscans von Mesen unterschiedlicher Durchmesser
(oben), CL-Ensemblespektra der gewachsenen QDs mit QW Lumineszenz (WL) bei 1384 meV und drei En-
sembles von QDs um etwa 1340 meV (QD I), 1290 meV (QD II) und 1240 meV (QD III), wobei der WL und
QD III nicht nur entlang der Apertur, sondern auch am Mesarand auftreten (aus [Str12b, Str12a])

Nach einigen Optimierungen im MOCVD-Wachstum werden die Mesen mit den positionieren QDs
weiter prozessiert, um eine elektrisch betriebene SPS zu erhalten [Unr12]. Die Emissionsrate und
die Auskopplungseffizienz wird mittels einer Kavität aus DBR-Spiegeln unterhalb der Oxidapertur
erhöht. Für die elektrische Kontaktierung werden die Mesawände mit parasitären QDs weggeätzt
und mit einer SiNx Isolierung und einer oberen p-Kontakt-Metallisierung versehen. Der n-Kontakt
ist über eine Rückseiten-Metallisierung gewährleistet, für die elektrische Kontaktierung wird das
Device auf einen Chipcarrierer aufgebracht (gebondet) (siehe Abb. 5.4 auf der nächsten Seite).
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Abbildung 5.4 a) schematische Darstellung einer QD-LED mit Stromfluss durch den positionierten QD und
DBR-Kavität unterhalb der Oxidapertur, b) SEM-Aufnahme der Oberfläche der SPS mit Topkontakt und freier
Halbleiter-Oberfläche, c) Mikroskop-Foto der EL durch einem 930 nm Kantenfilter betrachtet mit Andeutung
des Mesadurchmessers, d) Injektionsstrom-abhängige Messungen der Linien X, XX und X− (aus [Unr12])

Es werden Elektrolumineszenz (EL)-Messungen bei tiefen Temperaturen durchgeführt und die Au-
tokorrelation der detektierten QD-Linien mit Hilfe eines HBT-Interferometers untersucht. Die Spek-
tren zeigen sehr scharfe Linien mit klarem Antibunching. Im spektralen Fenster von 1280 bis 1290
meV können Exziton X und Biexziton XX mit Halbwertsbreite 32 ± 2 µeV und FSS 84 ± 2 µeV
identifiziert werden, sowie ein Trion X− mit einer auflösungsbegrenzten Halbwertsbreite von 25 ±
3 µeV ohne FSS. Am X− wird eine Autokorrelation mit einem Antibunching g2(0)=0,05 gemessen
(siehe Abb. 5.5 auf der nächsten Seite). Dieser Wert ist zum Zeitpunkt der Veröffentlichung der beste
gemessene für positionierte QDs und sehr nahe dem besten Wert für elektrisch betriebene zufällig
gewachsene QDs von 0,02 [Ben05]. Selbst bei einem hohen Injektionsstrom von 0,6 µA, bei dem
das X bereits in Sättigung ist, wird das Spektrum nur von den drei oben genannten Linien dominiert,
was dafür spricht, dass der Strom tatsächlich nur durch einen einzelnen QD fließt und dass in dessen
Nähe keine Defekte vorhanden sind.
Diese SPS entspricht im Wesentlichen der von Gisin et al. [Gis02] gewünschten Single Photon Gun,
die einzelne Photonen auf Knopfdruck erzeugen kann. Die Herstellung beinhaltet nur übliche Wachs-
tumsverfahren und Prozessierungstechniken auf Mikrometer-Skala und lässt sich problemlos auf vol-
le Wafergröße skalieren. Die verbleibenden Herausforderungen für die praktische Anwendung als



5.2 Optische Anregung positionierter QDs 43

a b

Abbildung 5.5 EL einer QD-LED mit positioniertem QD a) µEL-Spektren mit polarisationsabhängigen
Messungen zur FSS der Linien X, XX und X− (Einsätze) b) Autokorrelationsmessung an X− mit g2(0)=0.05
(aus [Unr12])

SPS sind die Kühlung auf 10-50 K im Betrieb und die Einkopplung in eine Glasfaser. Eine mögli-
che Lösung für beides wird in [Sch15] mittels Stirling-Kühlung und Halbleiter-Linsen demonstriert,
wobei dort jedoch eine andere Positionierungsmethode verwendet wird.

5.2 Optische Anregung positionierter QDs

Im Folgenden sollen die durch den verborgenen Stressor positionierten QDs durch optische Spektro-
skopie näher untersucht werden. Wie bereits in Abb. 5.2 auf Seite 40 gezeigt, treten bei nicht-reso-
nanter optischer Anregung deutlich mehr QD-Lumineszenzlinien auf als bei elektrischer Anregung
nur eines einzelnen QDs. Um ein ähnlich scharfes Spektrum wie in der µEL durch optische Anregung
nachzubilden, ist resonante Anregung unterhalb des WL notwendig. Es werden µPL-Messungen bei
verschiedenen Anregungsenergien vorgenommen, um zu untersuchen, unter welchen Bedingungen
scharfe Einzelphotonenlumineszenz gemessen werden kann.
Dazu werden an einer Mesa mit 15,6 µm Durchmesser µPL-Mapscans sowohl bei Überbandanregung
bei 2330 meV (532 nm) als auch bei resonanter Anregung unterhalb des WL bei 1365 meV (908 nm)
durchgeführt, siehe Abb. 5.6 auf Seite 45. Diese zeigen eine räumlich gut isolierte QD-Lumineszenz
in der Mesamitte (bezeichnet als QD A), hier scheint ein nahezu punktförmiger Stressor vorzuliegen,
hervorgerufen durch eine Submikrometer-Apertur. Weitere Lumineszenz vereinzelter QDs zeigt sich
an mehreren Positionen auf der Mesa (bezeichnet als QD B bis E), diese sind anscheinend zufäl-
lig gewachsen. Am Rand der Mesa tritt starke Lumineszenz vieler QDs auf, die dort ebenfalls eine
bevorzugte Wachstumsposition finden, wie in Abb. 5.3 auf Seite 41 dargestellt. Diese würden bei
der Prozessierung zu einer SPS entfernt und vom Topkontakt überdeckt werden. Die Spektren der
QDs A bis E, die während der Mapscans aufgenommen wurden, sind neben den Mapscans darge-
stellt. Quantenpunkt A leuchtet so intensiv, dass er teilweise auch noch an den anderen Positionen
detektiert werden kann. Bei Überband-Anregung wurde ein größerer Spektralbereich aufgenommen.
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In resonanter Anregung ist in allen Spektren eine Raman-Phononenlinie bei 1330 meV sichtbar.
Die QD-Lumineszenzlinien bei resonanter Anregung sind wie erwartet schärfer und zeigen weni-
ger Untergrundlumineszenz. Die Lumineszenz des in der Mesamitte gelegenen QD A wird mittels
hochaufgelöster µPL untersucht, um die Linienbreite zu bestimmen. Außerdem werden Autokorre-
lationsmessungen durchgeführt, um Einzelphotonenemission nachzuweisen, beides wird in Abb. 5.7
auf Seite 46 dargestellt. Bei resonanter Anregung unterhalb des WL mit 1365 meV ist in einem
spektralen Fenster von über 60 meV im Wesentlichen nur eine scharfe Lumineszenzlinie mit einer
Halbwertsbreite von 65 µeV sichtbar. Diese zeigt bei einer Autokorrelationsmessung ein Antibun-
ching mit g(2)(0)=0,24, also deutliche Einzelphotonenemission. Bei Anregung oberhalb des WL mit
1393 meV spaltet die beobachtete Linie in zwei etwas verbreiterte Linien auf, gleichzeitig misst
die Autokorrelationsmessung nur noch ein g2(0)=0,56. Da bei den Messungen noch die Zeitauflö-
sung der verwendeten Einzelphotonendetektoren und die Zerfallszeit der Emissionslinien in einer
Entfaltung berücksichtigt werden sollte, lässt sich mit dieser Messung immer noch Einzelphotonen-
emission nachweisen. Bei Überbandanregung mit 2330 meV wurde nur ein schwaches Antibunching
mit g2(0)≈0,8 erreicht (siehe Abb. 7.3 auf Seite 56). Vermutlich wurde die Anregungsleistung zu
hoch gewählt, so dass benachbarte QDs mit angeregt und detektiert wurden.

5.2.1 Ausblick auf die folgenden Kapitel

Der hier gefundene QD A in der Mitte einer Mesa mit Submikrometer-Apertur dient im Folgenden
als Beispielsystem für weitere Untersuchungen. Um jedoch die Vergleichbarkeit der Ergebnisse mit
anderen positionierten QDs aus diesem Wachstumsansatz zu gewährleisten, werden in Kapitel 6 Vor-
charakterisierung ab Seite 47 µPL-Mapscans an einer Vielzahl von Mesen dieser Probe vorgenom-
men und statistisch hinsichtlich Emissionsenergie und Halbwertsbreite der gefundenen QD-Lumi-
neszenzen ausgewertet. Um die Kopplung der QDs mit Phononen ortsaufgelöst zu untersuchen, wird
eine TERS-Messung durchgeführt. Hierfür muss eine für AFM- und STM-Messungen optimierte
Probe mit nur einer dünnen Deckschicht über den QDs verwendet werden. Eine genaue Beschrei-
bung des Wachstums der in dieser Arbeit hauptsächlich untersuchten Probe findet sich hingegen in
Abschnitt 4.3 Probenherstellung ab Seite 37.
Im darauf folgenden Kapitel 7 Optische Charakterisierung der exzitonischen Struktur ab Seite
51 werden µPL-Messungen in Abhängigkeit von Anregungsenergie und Anregungsintensität vor-
genommen, um zu untersuchen, wie sich die Lumineszenzlinien entwickeln und unter welchen Be-
dingungen optische Anregung ähnlich scharfe Einzelphotonenlumineszenz wie elektrische Anregung
hervorbringt. Auch sollen die den Lumineszenzlinien zugrunde liegenden optischen Übergänge iden-
tifiziert werden. Hierfür sind vor allem Messungen in Abhängigkeit von Anregungsintensität und
Polarisation notwendig.
Um die resonante Anregung besser zu verstehen, werden in Kapitel 8 Elektronische und phononi-
sche Resonanzen ab Seite 73 µPLE-Messungen durchgeführt, um die Anregungskanäle der unter-
suchten Lumineszenzlinien zuzuordnen. Dabei können sowohl elektronische als auch phononische
Übergänge identifiziert werden. Da speziell für diese QDs noch keine Berechnungen der zu erwar-
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Abbildung 5.6 Hochaufgelöste µPL-Mapscan der untersuchten Mesa mit 15,6 µm Durchmesser bei
Überband- und nahresonanter Anregung. Die Farben geben die maximale Intensität der Lumineszenzlinien
der Spektren am jeweiligen Bildpunkt in logarithmischer Skalierung wieder. Anregung a) Überband mit 2330
meV (532 nm), b) Spektren dazu, und c) nahresonant bei 1365 meV (908 nm), d) Spektren dazu mit Phonon
bei 1330 meV (kleineres spektrales Fenster als in b)).

tenden Übergänge vorliegen, werden die Ergebnisse mit ähnlichen PLE-Spektren aus der Literatur
verglichen, um Anregungskanäle den Übergängen zwischen bestimmten Elektronen- und Lochzu-
ständen zuzuordnen. Auch die Zuordnung der beobachteten phononische Prozesse erfolgt anhand
der Literatur.

5.2.2 Spektroskopische Fragestellungen bezüglich möglicher Anwendungen

Als SPS für die Quantenkryptographie wird eine möglichst helle und scharfe Emissionslinie benö-
tigt. Dies kann z.B. die Emission eines neutralen oder auch eines geladenen Exzitons, also eines
Trions, sein. Letzteres ist vorteilhaft, da keine FSS vorliegt. Für die Erzeugung von Trionen müssen
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a b

Abbildung 5.7 Hochaufgelöste µPL und Autokorrelation an dem positionierten QD A: a) Bei resonanter
Anregung unterhalb des WL mit 1365 meV ist in einem spektralen Fenster von über 60 meV im Wesentli-
chen nur eine scharfe Lumineszenzlinie mit einer Halbwertsbreite von 65 µeV sichtbar. Diese zeigt bei einer
Autokorrelationsmessung ein Antibunching mit g(2)(0)=0,24, also deutliche Einzelphotonenemission. b) Bei
Anregung oberhalb des WL mit 1393 meV spaltet die beobachtete Linie in zwei etwas verbreiterte Linien auf,
gleichzeitig wird in der Autokorrelationsmessung nur noch ein g2(0)=0,56 gemessen.

zusätzliche Ladungsträger einer Art (Elektronen oder Löcher) in der Nähe des QDs vorliegen. Dies
geschieht oft unbeabsichtigt unter bestimmten Anregungsbedingungen durch Aufladung von Defek-
ten nahe des QDs, kann aber auch absichtlich durch Dotierung der Halbleiterschichten nahe des QDs
oder durch ein an einer Diodenstruktur angelegtes elektrisches Feld geschehen. Bezüglich der posi-
tionierten QDs ist es interessant zu wissen, ob unter bestimmten Anregungsbedingungen vermehrt
Trionen erzeugt werden.
In der Quantenkryptographie werden außerdem Quellen von verschränkten Photonen benötigt, um
Quantenrepeater zur Erhöhung der Reichweite in Quantennetzwerken zu ermöglichen. Verschränkte
Photonen ließen sich etwa durch QDs mit FSS nahe Null für Exziton und Biexziton realisieren, da
dann beide Polarisationsrichtungen jeweils energetisch entartet sind. Ein möglicher Ansatz hierfür
sind auf (111)-GaAs-Substrat gewachsene QDs mit höherer Symmetrie und dadurch geringeren pie-
zoelektrischen Feldern. Eine andere Möglichkeit ist die Verschränkung von Exziton und Biexziton,
wenn es gelingt, diese energetisch übereinander zu bringen, etwa durch das Anlegen elektrischer
Felder oder die Verspannung der QD-Schicht. Auch dieser Ansatz lässt sich mit positionierten QDs
kombinieren, es sollte jedoch die Aufspaltung zwischen X und XX möglichst klein und natürlich
bekannt sein.



6 Vorcharakterisierung

6.1 Übersichtscharakterisierung mittels µPL

6.1.1 Ortsaufgelöste Messungen

Um einen Überblick über die Verteilung und die optische Qualität der gewachsenen QDs zu erhal-
ten, wird die Probe großflächig in Mikrophotolumineszenz (µPL) untersucht. Die Messungen finden
im cw-µPL-Setup bei einer Temperatur von 16 K statt. Die spektrale Auflösung beträgt in dieser
Konfiguration 40 µeV, die räumliche Auflösung etwa 1 µm. Als Anregungsquelle dient ein ND:YAG
Laser bei 2330 meV (532 nm). Dabei werden 34 Mesen mit Durchmessern zwischen 10 und 25 µm
untersucht und jeweils 20 x 20 Pixel Mapscans der µPL aufgezeichnet. Jeder Pixel stellt ein hoch-
aufgelöstes µPL-Spektrum von 1313 bis 1325 meV dar und wurde mit einer Integrationszeit von
5 s aufgenommen. Die Farbe des Pixels im Mapscan stellt die maximale Intensität der Linien im
Spektrum dar. In diesen Mapscans werden 853 QD-Lumineszenzlinien gefunden und hinsichtlich
energetischer Position und Linienbreite untersucht. Dabei wird unterschieden, ob sich die QD am
Rand der Mesa, entlang der Aperturgrenze oder auf dem Rest der Mesaoberfläche befinden.
Die µPL-Mapscans in Abb. 6.1 auf der nächsten Seite zeigen die gleiche Verteilung der QDs wie
die AFM-Bilder entlang der Aperturgrenzen, aber auch auf der Mesaoberfläche finden sich einige,
entlang an der Mesakante sogar sehr viele QDs. Dabei ist zu beachten, dass die AFM-Messungen
nicht an derselben Probe aufgenommen werden konnten wie die µPL-Messungen, die Form und
Größe der Apertur und damit des verborgenen Stressors ist jedoch sehr gut reproduzierbar.

6.1.2 Energetische Position und Halbwertsbreite der QD-Emmissionslinien

Die durchschnittliche Halbwertsbreite (full width at half maximum, FWHM) der QD-Emissionslini-
en entlang der Aperturgrenze beträgt 140 ± 60 µeV. Dieser Wert liegt nur wenig höher als für QDs
am Mesarand mit 110 ± 60 µeV und auf der Mesafläche mit 130 ± 70 µeV. Der Median der Li-
nienbreitenverteilung liegt jeweils deutlich unter dem Mittelwert, was dem Einfluss einiger weniger
besonders breiter QD-Linien geschuldet ist. An allen Positionen lassen sich QDs mit Halbwertsbrei-
ten von etwa 40 bis 300 µeV finden, die Halbwertsbreite der QDs hängt also nicht wesentlich von
der Position auf der Mesa ab. Entlang der Apertur liegt die schmalste gemessene Linienbreite bei 40
µeV, begrenzt durch das Auflösungsvermögen des Spektrometers.
Zur Ermittlung der durchschnittlichen Emissionsenergie der QDs entlang der Aperturgrenze werden
zusätzliche Messungen mit einem größeren spektralen Fenster durchgeführt. Dabei werden Spektren
von 1297 bis 1342 meV mit einer Integrationszeit von 1 s aufgezeichnet. Auf 62 Mesen werden ins-
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Abbildung 6.1 (oben) Die AFM Messungen zeigen QDs, die entlang des verborgenen Stressors in der Mitte
von Mesen unterschiedlichen Durchmessers wachsen. Mit sinkendem Durchmesser der Mesa wird die Apertur
kleiner und der verborgene Stressor entlang der Apertur wird von einer rautenförmigen Fläche zu einem Punkt.
(unten) Die µ-PL Mapscans der Mesen zeigen QD-Lumineszenz vor allem am Mesarand und entlang des
verborgenen Stressors. Auch hier ist der Übergang von einer rautenförmigen Struktur hin zu einem Punkt für
sinkenden Mesadurchmesser erkennbar.

1 2 3

4 5 6

Abbildung 6.2 Verteilung der Linienbreiten nach Wachstumsgebieten auf der Mesa: 1 Mesarand, 2 Me-
safläche, 3 Aperturgrenze, 4 Zuordnung der Mesagebiete im µPL-Mapscan, 5 Energieverteilung der QD-
Emissionslinien am Aperturrand, 6 schmalste gemessene QD-Linie am Auflösungslimit

gesamt 378 QD-Lumineszenzlinien untersucht. Der Mittelwert der Emissionsenergie liegt bei 1320
± 12 meV, 10 % der QDs liegen innerhalb von 2 meV des Mittelwerts, 20 % innerhalb von 5 meV.
Eine genau reproduzierbare spektrale Position der QD-Emission ist für die verlässliche Fertigung
von Bauelementen ebenso wichtig wie die örtliche Position.
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6.1.3 Vergleich mit anderen Positionierungsverfahren

Zur Positionierung von QDs werden auch andere Verfahren verwendet, die auf einer Strukturierung
der Wachstumsoberfläche basieren, was jedoch zu Defekten in der Nähe der QDs und damit zu
Linienverbreiterungen führen kann. Für die Strukturierung der Wachstumsoberfläche sind Prozes-
sierungsmethoden mit Nanometer-Genauigkeit erforderlich, etwa durch Elektronenstrahl-Lithogra-
phie. Zum Zeitpunkt dieser Messungen (2012) erreichten MBE-gewachsene QDs auf Elektronen-
strahl-strukturierten Substraten durchschnittliche (minimale) Linienbreiten von 132 µeV (80 µeV)
und 213 µeV (43 µeV), siehe [SS11] und [Hug11a, Hug11b]. MOCVD-gewachsene QDs erreichten
Linienbreiten von 200 µeV (63 µeV) (siehe [Fau11]). Die Positionierung mittels eines verborgenen
Stressors ist also durchaus konkurrenzfähig mit anderen Positionierungsmethoden und in Sachen
Prozessierungsaufwand sogar überlegen, da nur Mikrometer-genaue Prozessierung benötigt wird.

6.1.4 Position der im Folgenden untersuchten Mesa auf der Probe

Die in Abb. 5.6 auf Seite 45 und in den folgenden Kapiteln untersuchte Mesa mit sub-Mikrometer-A-
pertur trägt die interne Bezeichnung 3-16-9. Das heißt, sie befindet sich in Feld 3, Reihe 16, Spalte 9,
ist also die 9. Mesa in der Reihe, in der der Durchmesser von 15 bis 16 µm variiert wird, und besitzt
demnach einen Durchmesser von 15,6 µm. Die Messungen in den folgenden Kapiteln wurden fast
alle am QD A in der Mitte dieser Mesa durchgeführt. QDs mit ähnlichen Eigenschaften finden sich
auch auf vielen anderen Mesen. Diese Mesa wird als repräsentativ für eine Mesa mit punktförmigem
Stressor angenommen und dieser QD als repräsentativ für einen dadurch positionierten QD.

6.2 TERS-Untersuchung der Ramanmoden

Eine ähnliche QD-Probe wird stark dotiert und ohne Deckschicht (cap layer) gewachsen, um die
QDs mittels AFM und STM sowie TERS untersuchen zu können. Die TERS Messungen werden von
Emanuele Poliani im STM Modus durchgeführt, um eine hohe Ortsauflösung und ein hohes TER-
S-Enhancement zu erreichen. Dabei werden in dem untersuchten Bereich auf dem Substrat typische
GaAs TO und LO Moden bei 268 bzw. 292 cm−1 (33,2 bzw. 36,2 meV) gemessen. Am Ort der QDs
wird zusätzliche eine QD LO-Phononenmode bei 256 cm−1 (31,7 meV) bei großen QDs und bei 260
cm−1 (32,2 meV) bei kleinen QDs gemessen. Kleinere QDs führen also wie erwartet zu höher Emis-
sionsenergie der QD-Moden. Diese Raman-Moden treten auch als Resonanzen in µPL-Messungen
auf (siehe Kapitel 7 Optische Charakterisierung der exzitonischen Struktur ab Seite 51), ihre
Rolle bei Anregungsprozessen wird in Kapitel 8 Elektronische und phononische Resonanzen ab
Seite 73 untersucht. Eine Unterscheidung von Raman-Streuung und Phononen-assistierter Lumines-
zenz wird in Kapitel 9 Dynamik: Unterscheidung von Raman Streuung und Fluoreszenz ab Seite
91 mittels zeitaufgelöster µPL getroffen.
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Abbildung 6.3 STM und TERS Maps zeigen QDs auf GaAs Substrat. Die topologische Auflösung der STM
Messung (a) ist nicht besonders gut, es treten Rauschen und Kontaktabbrüche auf. Die parallel aufgenommene
TERS Messung (b) zeigt jedoch deutlich Ramanmoden (c) von GaAs (TO und LO) bei 268 bzw. 292 cm−1

(33,2 bzw. 36,2 meV) sowie am Ort der QDs A und B eine zusätzliche QD-Mode bei 256 bis 260 cm−1 (31,7
bis 32,2 meV).



7 Optische Charakterisierung der exzitonischen
Struktur

Im folgenden wird die Lumineszenz des Quantenpunkts A auf der zuvor beschriebenen Mesa 3-16-9
mit sub-Mikrometer-Apertur untersucht.
In Abschnitt 7.1.1 werden Übersichtsspektren dargestellt, um die QD-Lumineszenz in Relation zur
Benetzungsschicht (wetting layer, WL) und den anderen QD-Ensembles einzuordnen.
In Abschnitt 7.1.2 auf der nächsten Seite wird gezeigt, welche Lumineszenzlinien bei unterschiedli-
chen Anregungsenergien auftreten, dies wird in Tabelle 7.1 auf Seite 54 zusammengefasst.
Die Zuordnung der Lumineszenzlinien erfolgt in Abschnitt 7.2 auf Seite 55 anhand von Korrelati-
onsmessungen sowie Messungen in Abhängigkeit von Anregungsintensität und Polarisation.
Einige Linien treten nur bei nicht-resonanter Hochanregung auf, diese werden in Abschnitt 7.3 auf
Seite 66 genauer untersucht und zugeordnet.
Durch einen Vergleich mit ähnlichen Spektren in der Literatur wird in Abschnitt 7.4 auf Seite 68 die
Zuordnung noch unklarer Linien diskutiert.

7.1 Übersicht über die Photolumineszenz des positionierten
Quantenpunkts

7.1.1 Übersichtsspektren des Quantenpunkts

Um einen Überblick über die spektrale Position der Lumineszenz von QD A zu erhalten, werden
Übersichtsspektren bei Überbandanregung mit 2330 meV (532 nm) und bei Anregung oberhalb des
WL mit 1442 meV (860 nm) aufgenommen. Es werden mehrere Spektren mit kleinerem spektralen
Fenster zusammengefügt („step and glue“), um im Bereich zwischen 1,2 und 1,4 eV ein Übersichts-
spektrum zu erhalten (genauer von 1216 meV bzw. 1245 meV bis 1395 meV, siehe Abb. 7.1 auf
der nächsten Seite). Die Lumineszenz von QD A liegt bei etwa 1320 meV (940 nm), es gibt jedoch
weitere scharfe Lumineszenzlinien bei 1347 meV (920 nm), die eventuell angeregten Zuständen zu-
geordnet werden können, ebenso wie einige scharfe Linien innerhalb der WL-Lumineszenz um 1370
meV (genauer bei 1359 meV, 1366 meV, 1370 meV, 1373 meV, 1374 meV und 1378 meV). Die Lu-
mineszenz des WL bei etwa 1380 meV (898 nm) ist bei Anregung direkt darüber bei 1442 meV
deutlich intensiver als bei Überbandanregung. Unterhalb von 1270 meV sind mehrere scharfe Lumi-
neszenzlinien sichtbar, die zu einem anderen QD-Ensemble gehören und hier nicht weiter untersucht
werden (vgl. Abb. 5.3 auf Seite 41).
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Abbildung 7.1 Übersichtsspektrum von QD A in der Mitte der untersuchten Mesa bei Überbandanregung
mit 2330 meV (532 nm) und bei Anregung oberhalb des WL mit 1442 meV (860 nm). Bei 1320 meV liegen die
QD-Lumineszenzlinien, bei 1370 bis 1380 meV liegt die Lumineszenz des WL. Weitere scharfe Lumineszenz-
linien sind bei 1347 meV sichtbar, diese könnten zu angeregten Zuständen des QD gehören, ebenso wie die
scharfen Linien, die bei Überbandanregung innerhalb der WL-Lumineszenz erkennbar sind. Auf niederener-
getischer Seite sind zwischen 1220 und 1270 meV scharfe Linien erkennbar, die zu anderen QDs gehören und
hier nicht weiter untersucht werden.

7.1.2 Abhängigkeit der QD-Lumineszenz von der Anregungsenergie

Die QD-Lumineszenz bei 1320 meV wird in hochaufgelösten Spektren bei verschiedenen Anre-
gungsenergien untersucht, unterhalb der Resonanz bei 1356 meV, resonant bei 1357 meV und 1365
meV, sowie nicht-resonant nahe des WL bei 1380 meV und deutlich über dem WL bei 1393 meV
(siehe Abb. 7.2 auf der nächsten Seite). Mehrere Lumineszenzlinien sind sichtbar, sie werden zu-
nächst mit den Bezeichnungen L0 bis L8 durchnummeriert. Durch intensitäts- und polarisationsab-
hängige Messungen sowie Korrelationsmessungen werden sie im Folgenden verschiedenen exzito-
nischen Komplexen zugeordnet (siehe Abschnitt 7.2 auf Seite 55).
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Abbildung 7.2 Hochaufgelöste Spektren des QD bei verschiedenen Anregungsenergien. Neben der scharfen
Exzitonenlinie L1 sind bei resonanter Anregung breite Linien von L0 und L7 sichtbar sowie die Phononen-
linien P34 und P37. Bei nicht-resonanter Anregung erscheinen die Linien L6 und L8 und die Exzitonenlinie
scheint sich in drei Linien L1 bis L3 aufzuspalten.

7.1.2.1 Resonante Anregung

Bei resonanter Anregung bei 1357 und 1365 meV ist die Linie L1 bei 1319,0 meV (940,0 nm)
klar erkennbar, sie ist sehr scharf (Halbwertsbreite 54 µeV) und wird dem neutralen Exziton X0 zu-
geordnet. Außerdem sind weitere Lumineszenzen sichtbar: Die bei dieser Anregungsintensität nur
schwache Linie L6 bei 1316,1 meV (942,0 nm) wird im Folgenden mittels intensitäts- und polarisati-
onsabhängiger Messungen dem Biexziton 2X zugeordnet, welches oft auch mit XX bezeichnet wird.
Außerdem gibt es zwei weitere scharfe Linien L0 bei 1319,6 meV (939,6 nm) und L7 bei 1315,3
meV (942,5 nm), die mit Halbwertsbreite 107 µeV und 133 µeV allerdings deutlich breiter als X0
sind. Ihre Zuordnung erfordert weitere Untersuchungen und wird später erfolgen. Bei Anregung un-
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Tabelle 7.1 Positionen der Lumineszenzlinien: E ist die energetische Position, ∆ E ist die Differenz zu X0
und W ist die Halbwertsbreite (FWHM), alles in meV. Bei den mit b markierten Linien liegt W an der Grenze
des im Fit zulässigen und ist daher nur auf 0,2 bzw. 0,4 meV geschätzt oder ganz ohne Wert angegeben,
wenn sie sich nur aus dem Konturplot erahnen lassen. Die Werte für die Linien L0 bis L8 wurden aus den
hochaufgelösten Spektren entnommen, die Werte für die Linien L9-12 aus den Übersichtsspektren. Da erstere
bei 16 K aufgenommen wurden und letztere bei 6 K, besteht ein leichter Offset zwischen den energetischen
Positionen. Die Linien in den 6 K Übersichtsspektren liegen im Schnitt bei etwa 0,3 meV höheren Energien.

Anregung: 1365 meV 1380 meV 1393 meV
Energien in meV resonant WL nicht-resonant

Linie Interpretation E ∆ E W E ∆ E W E ∆ E W

L0 X1 -37 meV 1319,62 0,65 0,107
L1 X0 1318,98 0,00 0,054 1319,07 0,00 0,090 1319,12 0,00 0,061
L2 Diff. X0? 1318,89 -0,19 0,182 1319,01 -0,11 0,120
L3 Diff. X0? 1318,78 -0,29 0,2 b 1318,86 -0,26 0,121
L4 X+ 1318,10 -1,02 0,4 b
L6 2X (XX) 1316,14 -2,84 0,2 b 1316,16 -2,91 0,164 1316,21 -2,91 0,362
L7 X1 -42 meV 1315,35 -3,62 0,133 1315,34 -3,74 0,4 b 1315,31 -3,81 0,4 b
L8 3X 1314,43 -4,64 0,4 b 1314,60 -4,5 0,4 b
L9 4X? 1311,8 -7,2 0,2 b 1312,4 -6,7 b 1312,4 -6,7 0,4 b

L10 QD B 2X? 1308,8 -10,2 0,2 b 1309,6 -9,5 b 1310,4 -8,7 b
L11 QD B X? 1308,2 -10,1 b 1308,2 -10,1 0,4 b
L12 QD B X+? 1306,6 -13,0 0,2 b 1307,4 -11,7 0,2 b 1307,4 -11,7 0,4 b

terhalb der Resonanz mit 1355 meV sind auch noch zwei Phononenlinien zu erkennen, die bei 1318,2
meV etwa 36 bis 37 meV und bei 1321,2 etwa 33 bis 34 meV unterhalb der Anregungsenergie liegen.
Die Halbwertsbreiten dieser Linien sind mit 125 µeV und 107 µeV größer als die von L1 und ähnlich
der von L7. Die Linie L0 ist hingegen bei nicht-resonanter Anregung mit 60 µeV Halbwertsbreite
wieder schmaler. Dies liegt daran, dass sie sich bei resonanter Anregung mit 1357 meV genau mit
dem 37 meV Phonon überlagert.

7.1.2.2 Nicht-resonante Anregung

Bei nicht-resonanter Anregung oberhalb des WL lassen sich bei ausreichend hoher Anregungsin-
tensität an der Position des Exzitons um 1319 meV drei Lumineszenzlinien L3 bis L1 mit einem
Abstand und einer Halbwertsbreite von jeweils etwa 100 µeV auflösen bei 1318,9 meV, 1319,0 meV
und 1319,1 meV. Die Linien L0 und L7 sind bei dieser Anregung nicht mehr sichtbar, dafür ist
niederenergetisch vom Exziton eine schwache Linie L4 bei 1318,1 meV (940,6 nm) zu erkennen,
bei der es sich eventuell um ein Trion handeln könnte. Außerdem tritt neben dem Biexziton ei-
ne Linie L5 bei 1316,3 meV (941,9 nm) auf sowie niederenergetisch davon eine weitere Linie L8
bei 1314,6 meV (943,1 nm). Die neben X und 2X auftauchenden Linien L2-L3 und L5 bei hoher
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nicht-resonanter Anregung haben ihren Ursprung vermutlich in diskreter spektraler Diffusion und
werden in Abschnitt 7.3 auf Seite 66 diskutiert. Die Linie L8 könnte von ihrer energetischen Po-
sition her (vgl. [Ben11]) und ihrem deutlichen Anstieg bei nicht-resonanter Hochanregung (siehe
Abschnitt 7.2.4 auf Seite 60) ein Multiexziton sein, vermutlich das Triexziton 3X.

7.1.2.3 Weitere Lumineszenzlinien auf niederenergetischer Seite

Die Linien L9 und L10 sind sehr breit und treten auf der niederenergetischen Seite von L8 in den
intensitätsabhängigen Messungen vor allem bei hoher nicht-resonanter Anregung auf, im resonanten
Fall können sie nur erahnt werden (siehe Abschnitt 7.2.4 auf Seite 60). Die Anregungsabhängigkeit
von L9 (siehe Abb. 7.10 auf Seite 65) legt nahe, dass es sich um ein Multiexziton, vermutlich das
Quad-Exziton 4X handelt.
Bei den Linien L10 bis L12 handelt es sich vermutlich um Linien des benachbarten QD B, der seine
Hauptemission bei 1311 meV hat, siehe Abb. 5.6 auf Seite 45, und die bei hoher Anregung auch
noch am Ort von QD A detektiert werden können. Sie werden bei den anregungsenergieabhängi-
gen Messungen in Abb. 8.2 auf Seite 75 und Abb. 8.3 auf Seite 76 auf niederenergetischer Seite
von L9 detektiert und zeigen ähnliches Verhalten wie die Linien von QD A (Verschieben mit An-
regungsenergie und Resonanzen, siehe Tabelle 8.3 auf Seite 87). Die Linie L10 wird auch bei den
intensitätsabhängigen Messungen ausgewertet und scheint sich biexzitonisch oder trionisch zu ver-
halten. Es könnte sich bei L10 jedoch auch um ein weiteres geladenes oder angeregtes Multiexziton
von QD A handeln. Wenn man die Resonanzen und das Schieben der Linien mit QD A vergleicht,
könnte es sich bei L10 um das Exziton X von QD B handeln, bei L11 um das Biexziton 2X und
bei L12 um eine ähnliche Linie wie L7 für QD B (Resonanzen im Zusammenhang mit Phononen).
Das Verhalten der Linien von QD B kann im Rahmen dieser Arbeit jedoch leider nicht ausführlicher
untersucht werden.

7.2 Identifikation der exzitonischen Lumineszenz

Um die einfachen exzitonischen Lumineszenzen Exziton und Biexziton zweifelsfrei zu identifizieren,
werden folgende Messungen vorgenommen:

• Autokorrelation an L1, um die Einzelphotonenemission eines einzelnen QDs nachzuweisen

• Kreuzkorrelation zwischen L1 und L7, um nachzuweisen, dass sie vom selben QD stammen

• Leistungsabhängige µPL an L1, L6 und L8, um sie als X, 2X und 3X zu identifizieren

• Polarisationsabhängige µPL an L1, L3, L6, L7 und L8, um diese Zuordnung zu bestätigen

7.2.1 Autokorrelationsmessungen bei resonanter und nicht-resonanter Anregung

Um nachzuweisen, dass die untersuchte Lumineszenz L1 tatsächlich von einem einzelnen QD kommt,
werden Autokorrelationsmessungen durchgeführt. Im Falle eines Einzelphotonenemitters tritt ein
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Antibunching in der Korrelationsfunktion zweiter Ordnung g(2)(t) auf, die dann im Idealfall den
Wert g(2)(0)=0 aufweist. Bei einem Wert für g(2)(0) von unter 0,5 geht man im Allgemeinen von
Einzelphotonenemission aus, wobei die Zeitauflösung und das Dunkelstromrauschen der verwende-
ten Einzelphotonendetektoren berücksichtigt werden müssen. In Abb. 5.7 auf Seite 46 wird gezeigt,
wie sich Exzitonen-Lumineszenz und die Autokorrelationsmessung für nicht-resonante Anregung
oberhalb des WL und für den quasi-resonanten Fall unterscheiden. Es wird die g(2)(t)-Funktion
unter beiden Bedingungen gemessen. Für den nicht-resonanten Fall mit Anregung bei 1393 meV
(890 nm) beträgt g(2)(0)=0,56, für den resonanten Fall mit Anregung bei 1365 meV (908 nm) ist
g(2)(0)=0,24. Durch Simulation des Antibunchings und Faltung mit der Zeitauflösung der Detek-
toren und der Zerfallszeit der Lumineszenz und Anfitten an die Messergebnisse lässt sich ein korri-
gierter g(2)(0)-Wert ermitteln. Unter Berücksichtigung der Zeitauflösung der verwendeten Avalanche
Photodioden (APDs) von etwa 500 ps und der Zerfallszeit für L1 von etwa 600 ps (resonant) bzw.
400 ps (nicht-resonant) liegt der entfaltete Wert für g(2)(0)=0,0 bzw. 0,2. Beide Messungen zeigen
also Einzelphotonenemission.

Abbildung 7.3 Autokorrelationfunktion g(2)(t) von X0 bei verschiedenen Anregungsenergien.

7.2.2 Kreuzkorrelationsmessungen zwischen L1 und L7

Bei Kreuzkorrelationsmessungen dient eine Lumineszenzlinie als Start- und eine andere als Stopp-
Signal einer Korrelationsmessung. Sie erlauben die Identifikation von Kaskadenprozessen, bei denen
ein bestimmter strahlender Zerfall besonders häufig von einem anderen gefolgt wird, etwa der Zerfall
eines Biexzitons von dem eines Exzitons.
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Hier wird die Korrelation zwischen L1 und L7 untersucht. Es zeigt sich, dass kein deutlicher Kas-
kadenprozess vorliegt, dass aber ein Antibunching zwischen den beiden Lumineszenzen besteht, sie
also vom gleichen QD kommen. Die Flanken des Antibunchings unterscheiden sich jedoch, was auf
unterschiedliche Zerfallszeiten schließen lässt. Auf der Seite von L7 ist ein leichtes Bunching er-
kennbar, was bedeutet, dass eine strahlende Rekombination von L1 nach einer Rekombination von
L7 etwas wahrscheinlicher ist als umgekehrt. Aufgrund des Signal-Rausch-Verhältnisses lässt sich
jedoch keine definitive Aussage über einen Kaskadenprozess machen. Wenn L7 ein Biexziton wäre,
müsste das Bunching deutlicher ausgeprägt sein. Es könnte sich um die Rekombination des gelade-
nen Biexzitons 2X2+ zu einem Trion X+ handelnd, das Bunching sieht ähnlich aus wie in [Iga10].
Bestätigt ist jedenfalls, dass beide Linien vom selben QD kommen, jedoch aus unterschiedlichen
Energieniveaus. Bei Anpassung mit der Zeitauflösung des Versuchsaufbaus von 0,5 ns entspricht das
gemessene Antibunching einem g(2)(0)=0,08 ± 0,08, also einer deutlichen Einzelphotonenemission.
Die Zerfallszeiten für L1 (1,0 ± 0,3 ns) und L7 (0,6 ± 0,2 ns) entsprechen innerhalb des Fehlerin-
tervalls den Ergebnissen zeitaufgelöster Messungen, die in Kapitel 9 ab Seite 91 näher untersucht
werden.

Abbildung 7.4 Kreuzkorrelation von L1 (X0) und L7 (X1-42meV) bei resonanter Anregung mit 1365 meV.
Der Fit mit einer Simulation für die Kreuzkorrelation zeigt unterschiedliche Abklingzeiten für L1 und L7 und
ein leichtes Bunching auf Seite von L7. Bei Anpassung mit der Zeitauflösung des Versuchsaufbaus von 0,5
ns entspricht das gemessene Antibunching einem g(2)(0)=0,08 ± 0,08, also einer deutlichen Einzelphotonen-
emission. Die Zerfallszeiten für L1 (1,0± 0,3 ns) und L7 (0,6± 0,2 ns) stimmen innerhalb des Fehlerintervalls
mit den Ergebnissen zeitaufgelöster Messungen überein.
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7.2.3 Polarisationsabhängigkeit der Lumineszenz

Zur Identifikation der Lumineszenz-Linien und zur Bestimmung der Feinstrukturaufspaltung (FSS)
werden polarisationsabhängige Messungen durchgeführt. Die Polarisation der Lumineszenz soll un-
abhängig von der Polarisationsabhängigkeit der Transmissionscharakteristik des Spektrometers un-
tersucht werden. Dazu wird ein Linear-Polarisator als Analysator vor den Eingangsspalt des Spektro-
meters auf dessen maximale Transmission eingestellt. Vor dem Analysator wird ein λ/2-Verzögerungsplättchen
im Strahlengang positioniert, dessen Drehwinkel verändert wird. Auf diese Weise wird die lineare
Polarisation des detektierten Lichts gedreht und kann unabhängig von den Transmissionseigenschaf-
ten des Spektrometers analysiert werden.
Die Lumineszenz-Linien im Spektrum werden mit Lorentz-Peaks gefittet und die Peak-Zentren über
dem Drehwinkel des λ/2-Plättchens aufgetragen. Zur Bestimmung der FSS wird diese Verteilung
mit Cosinus-Quadrat gefittet, siehe Abb. 7.5 auf der nächsten Seite.
Unter resonanter Anregung bei 1364 meV wird die Polarisationsabhängigkeit der Linien L1, L3, L6,
L7 und L8 bestimmt: L1, L3 und L7 sind in die gleiche Richtung polarisiert mit einer FSS von (14±
12), (18 ± 12) und (42 ± 12) µeV. Die Linie L6 hingegen ist gegensätzlich polarisiert mit einer FSS
von (20 ± 12) µeV. Die Polarisation von L8 lässt sich aufgrund des Signal-Rausch-Verhältnisses nur
grob bestimmen, die FSS scheint bei (51 ± 13) µeV zu liegen, die Richtung scheint die gleiche wie
bei L6 zu sein.
Die Richtung und Größe der FSS bestätigt die vermutete Zuordnung von sowohl L1 als auch L3
zu X sowie L6 zu 2X, da diese ungefähr gleich große, aber im Fall von L6 entgegengesetzte FSS
haben. Die Entstehung der Linie L3 wird in Abschnitt 7.3 auf Seite 66 durch diskrete spekrale Dif-
fusion erklärt. Die größere FSS der Linie L7 deutet auf eine höhere Anisotropie des Zustands hin,
etwa auf einen angeregten Zustand des Exzitons. Die Linie L8 ist bei dieser resonanten Anregung
sehr schwach und lässt sich daher nur bedingt polarisationsabhängig messen. Die Polarisationsrich-
tung scheint eher 2X zu entsprechen, was zunächst gegen eine Zuordnung zu 3X sprechen würde,
wo wir eine Feinstruktur ähnlich des Exzitons erwarten [Ben12, Sch14a]. Die theoretisch mögli-
chen Übergänge von 3X zu 2X sind jedoch sehr viel zahlreicher und komplexer mit allein 64 mög-
lichen Übergängen in der s-Schale [Mli09, Bar95]. Beschränkt man sich auf die Betrachtung der
Rekombinationen von Elektronen und Löchern im Grundzustand, so kommen nur noch 16 Konfigu-
rationen in Frage. Von diesen bilden sieben schnell rekombinierende Singulett-Spinzustände, neun
hingegen bilden metastabile Triplett-Spinzustände, die in angeregte Biexzitonen-Zustände rekom-
binieren [Sch16]. Die Singulett-Zustände zerfallen auf einer Zeitskala von wenigen Pikosekunden
und zeigen dementsprechend breite Lumineszenzlinien, was gut zur Linie L8 passt. Die Triplett-Zu-
stände rekombinieren in vier scharfen Emissionslinien, die hier jedoch nicht klar aufgelöst werden
können. Zudem folgen ihnen Rekombinationen angeregter Biexzitonen-Zustände, die zu weiteren
Emissionslinien führen, die hier nicht klar polarisationsabhängig aufgelöst werden können. Diese
Vielzahl möglicher Rekombinationen könnte jedoch die weiteren Linien im Spektrum L4, L5 und
L9 erklären, die zu schwach und zu breit für eine polarisationsaufgelöste Detektion sind. Für die
zur Rekombination notwendigen Spin-Umklapp-Prozesse ist die Wechselwirkung mit LO-Phononen
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notwendig, deren Energie ähnlich der Abstände der elektronischen Zustände ist [Sch16]. Diese Vor-
aussetzung ist in diesen Messungen gegeben, die Linienzuordnung wird weiter in Abschnitt 7.4 auf
Seite 68 diskutiert.
Die Polarisationsabhängigkeit der anderen Lumineszenzlinien lässt sich nicht klar bestimmen, da sie
zu schwach und zu breit sind, um eine FSS zu messen. Dies kann daran liegen, dass sie keine FSS
haben, weil sie etwa Trionen sind, oder daran, dass die Messbedingungen hierfür nicht ausreichen.
Auch sind im Aufbau einige Bauteile wie etwa metallische Spiegel vorhanden, welche die Polari-
sation der gemessenen Lumineszenz beeinflussen können und damit die Untersuchung schwächerer,
breiterer Linien erschweren.

a b

Abbildung 7.5 Polarisationsabhängige Messungen zeigen die FSS der Linien L1 bis L8 und bestätigen die
Zuordnung von L1 und L3 zu X sowie L6 zu XX. a) Die Bestimmung der FSS erfolgt aus den Positionen der
Linien L1, L3, L6, L7 und L8 mit einem Sinus-Quadrat Fit. b) Die Spektren der Linien bei den Polarisator-
Positionen 60◦ und 150◦.

7.2.4 Abhängigkeit der QD-Lumineszenz von der Anregungsleistung

Zur Untersuchung der Abhängigkeit von der Anregungsleistung bzw. -intensität werden weniger
hochaufgelöste Spektren über einen breiteren Spektralbereich aufgenommen, sowohl bei resonanter
Anregung mit 1365 meV als auch bei nicht-resonanter Anregung mit 1442 meV, siehe Abschnitt 7.2.4
auf der nächsten Seite. Hierbei finden sich weitere Linien, die jedoch im Folgenden weniger ausführ-
lich diskutiert werden, nämlich L9 bis L12 auf der niederenergetischen Seite, sowie E1 bis E4 auf
der hochenergetischen Seite als angeregte Zustände bzw. p-Schalen-Lumineszenz.

7.2.4.1 Auswertung der intensitätsabhängigen Messungen mit Fitfunktionen

Bei Anregung mit hoher Leistung setzt sich das Spektrum aus vielen Linien sowie einem verbreiter-
ten Untergrund zusammen. Der Untergrund kommt zu großen Teilen vom langwelligen Ausläufer des
WLs. Zur Auswertung der Spektren werden die darin auftauchenden Linien mit Hilfe des Programms
Origin 2016 mit einer Vielzahl von Lorentz-Funktionen angepasst (gefittet). Als Randbedingung für
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a

b

Abbildung 7.6 Anregungsintensitätsabhängige Spektren a) bei nicht-resonanter Anregung bei 1442 meV
(860 nm), b) bei resonanter Anregung bei 1365 meV (908 nm)
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den Fit der einzelnen Peaks werden positive Flächeninhalte, Linienbreiten zwischen 20 und 1000
µeV, sowie ein Zentrum nicht weiter als 200 µeV entfernt von der manuell im Spektrum markierten
Peakposition angenommen, wobei die letzten beiden Angaben bei besonders hochaufgelösten Spek-
tren abweichen können. Für den WL wird eine Linienbreite von 1 bis 50 meV sowie Zentrum bei
1376 meV angenommen. Bei hoher Anregungsintensität trägt auch noch der kurzwellige Ausläufer
eines Ensembles größerer QDs um 1231 meV zum Untergrund bei, die durch einen weiteren Lor-
entz-Peak mit einer Breite von 10 bis 100 meV berücksichtigt werden. Die Fits werden in einem
Levenberg-Marquardt Prozess iteriert, bis die gewünschte Genauigkeit erreicht ist. Beispielspektren
für resonante und nicht-resonante Anregung mit den gefitteten Peaks finden sich in Abb. 7.8 auf
Seite 63 und Abb. 7.7 auf der nächsten Seite.
In einigen Fällen sollen mehrere Peaks gemeinsam ausgewertet werden. Dies erfolgt über die Inte-
gration der Fläche des Spektrums über den entsprechenden Bereich, etwa bei der Auswertung von s-
und p-Schalen-Lumineszenz in Abb. 7.9 auf Seite 64 sowie bei den hochaufgelösten leistungsabhän-
gigen Spektren zur Untersuchung der spektralen Diffusion in Abb. 7.11 auf Seite 67.

7.2.4.2 Identifikation der s- und p-Schalen-Lumineszenz

Die Linien L0 bis L10 werden als Lumineszenz des QD-Grundzustands, also der s-Schale (s-shell),
interpretiert. Auf hochenergetischer Seite davon ab etwa 1340 meV treten weitere Lumineszenzlinien
auf, die mit E0 bis E5 bezeichnet werden und als angeregte Zustände interpretiert werden, vermutlich
als p-Schalen (p-shell) Lumineszenz [Fin00a]. Für die Anregungsabhängigkeit von s- und p-Scha-
len-Lumineszenz wird erwartet, dass letztere ein superlineares Verhalten zeigt, also deutlich stärker
mit der Anregungsleistung ansteigt [Win09,Fon16]. Um dies zu überprüfen werden die Bereiche von
1308 bis 1321 meV sowie von 1341 bis 1352 meV integriert und doppellogarithmisch über der An-
regungsleistung aufgetragen. Geraden durch die Messpunkte mit der Steigung 0,59 für die s-Schale
und 1,19 für die p-Schale bestätigen diese Zuordnung, siehe Abb. 7.9 auf Seite 64.

7.2.4.3 Interpretation der Intensitätsabhängigkeit

Die Fläche der Peaks wird in doppellogarithmischer Darstellung über der Anregungsleistung auf-
getragen. Die Abhängigkeit der Lumineszenzintensität I von der Anregungsleistung L folgt im We-
sentlichen der Abhängigkeit I ∼ Lk . Dementsprechend lässt sich die Abhängigkeit in doppelloga-
rithmischer Darstellung durch eine Gerade mit der Steigung k anpassen. Dabei wird bei QDs eine
Steigung von k=1 für Exzitonen erwartet, von k=2 für Biexzitonen. Trionen sollten ebenfalls bei 1
liegen, Multiexzitonen über 2 [Fin00a, Fin01, Sar06b, Sar06a]. Die Bereiche mit sehr niedrigen In-
tensitäten und damit schlechtem Signal-Rausch-Niveau sowie der Sättigungsbereich bei sehr hohen
Intensitäten werden für die Steigung der Gerade nicht berücksichtigt.
Eine mathematisch genauere Analyse der Leistungsabhängigkeit wird in [Kin10] beschrieben. Das
dort verwendete Modell gibt jedoch hier keine besseren Ergebnisse, vermutlich weil die Intensität
nicht über genügend Größenordnungen variiert werden kann, ohne dass der Untergrund in den ein-
zelnen Spektren zu stark wird.
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Abbildung 7.7 Auswertung der intensitätsabhängigen Messungen an einem Beispielspektrum mit nicht-
resonanter Anregung bei 1442 meV (860 nm) mit einem LCVR Bias von 2,6 V und einer Leistung von 1095
µW
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Abbildung 7.8 Auswertung der intensitätsabhängigen Messungen an einem Beispielspektrum mit resonan-
ter Anregung bei 1365 meV (908 nm) mit einem LCVR Bias von 2,65 V und einer Leistung von 1104 µW
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Abbildung 7.9 Auswertung der Intensitätsabhängigkeit der s- und p-Schale bei gepulster nicht-resonanter
Anregung bei 1393 meV (890 nm). Die p-Schale weist wie erwartet eine steilere Steigung auf als die s-Schale.

7.2.4.4 Intensitätsabhängigkeit bei nicht-resonanter Anregung

Unter nicht-resonanter Anregung bei 1442 meV ist bei geringer Anregungsleistung nur die Linie L1
sichtbar. Bei höheren Anregungsleistungen kommen auf niederenergetischer Seite die Linien L4 bis
L10 hinzu sowie auf hochenergetischer Seite die Linien E0 bis E5 und dazwischen noch einige nicht
weiter untersuchte Peaks Ia bis Ic. Vor allem die Linien L1, L6, L8 und L9 zeigen unterschiedliche
Intensitätsabhängigkeiten, die in Abb. 7.10 auf der nächsten Seite dargestellt werden: Die Steigun-
gen der Geraden durch die Messpunkte für L1 und L6 von 0,88 ± 0,03 und 1,62 ± 0,09 entsprechen
ungefähr dem erwarteten Verhältnis von 1 zu 2 und bestätigen die Zuordnung als X und 2X. Die
Steigungen für die Geraden durch L8 und L9 von 1,84 ± 0,09 und 2,04 ± 0,09 legen die Interpre-
tation als Multiexzitonen 3X und 4X nahe. Die Intensitätsabhängigkeit der schwächeren Linien L4,
L5, L7 und L10 wird ebenfalls untersucht: Die Steigungen der Geraden für L4 mit 1,11 ± 0,07 und
L7 mit 0,99 ± 0,03 legen einen exzitonischen oder trionischen Charakter nahe. Die Geraden für L5
mit Steigung 1,46 ± 0,11 und für L10 mit 1,47 ± 0,07 sprechen für einen biexzitonischen Charakter
der Linien.

7.2.4.5 Intensitätsabhängigkeit bei resonanter Anregung

Bei resonanter Anregung mit 1365 meV wird das Spektrum von den Linien L0, L1 und L7 dominiert,
L6 ist nur schwach zu erkennen, L8 bis L10 noch weniger. Auf hochenergetischer Seite treten die
Phononenlinien 36 und 33 meV unterhalb der Linie des Anregungslasers auf, sowie eine breite Lu-
mineszenz E0 bei 1345 meV, die vermutlich von angeregten Zuständen in der p-Schale stammt. Die
beobachteten Lumineszenzlinien zeigen kein Sättigungsverhalten und haben alle eine recht ähnliche
sub-lineare Intensitätsabhängigkeit, daher wird diese hier nicht weiter ausgewertet.
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Abbildung 7.10 Auswertung der Intensitätsabhängigkeit von X (L1), 2X (L6) und 3X (L8) bei nicht-
resonanter Anregung bei 1442 meV (860 nm). Die Steigungen von 0,88 ± 0,03 bzw. 1,62 ± 0,09 entsprechen
ungefähr dem erwarteten Verhältnis von 1 zu 2, die Steigungen für 3X von 1,84 ± 0,09 und 4X mit 2,04 ±
0,09 liegen wie erwartet darüber.
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7.3 Diskrete spektrale Diffusion bei Hochanregung

Bei nicht-resonanter Anregung oberhalb des WL lassen sich bei ausreichend hoher Anregungsinten-
sität in der direkten Umgebung des Exzitons bei 1319 meV drei Lumineszenzlinien L1 bis L3 mit
einem Abstand und einer Halbwertsbreite von jeweils etwa 100 µeV auflösen: L1 bei 1319,1 meV,
L2 bei 1319,0 meV und L3 1318,9 meV, wobei L1 vermutlich X0 entspricht. Die Linien L0 und L7
als Phononenreplika des angeregten Zustands sind bei dieser Anregung nicht mehr sichtbar. Es tritt
jedoch eine Linie L4 niederenergetisch vom Exziton bei 1318,1 meV (940,6 nm) auf, die mit steigen-
der Anregungsintensität stärker wird. Neben dem Biexziton L6 bei 1316,2 meV (942,0 nm) erscheint
eine weitere Linie L5 bei 1316,3 meV (941,9 nm), sowie niederenergetisch davon eine Linie L8 bei
1314,7 meV (943,0 nm).
Die dreifache Aufspaltung der Exzitonenlinie lässt sich mit diskreter spektraler Diffusion erklären:
Bei Anregung oberhalb des WL (jedoch unterhalb der GaAs Bandkante Eg von 1519 meV (816 nm)
bei tiefen Temperaturen) werden bei ausreichend hoher Anregungsleistung bestimmte Defekte in der
Nähe des QD aufgeladen. Dadurch kommt es zu einer leichten Verschiebung der Lumineszenz zu
niedrigeren Energien um etwa 100 µeV. Diese Verschiebung tritt sowohl beim Exziton X0 als auch
beim Biexziton XX auf und ist jeweils ungefähr gleich groß. Es kommt zu einer scheinbaren Ver-
breiterung und Aufspaltung dieser Linien. Ursache dieser Verschiebung ist der quadratische quantum
confined Stark effect (QCSE) durch einen vermutlich negativ geladenen Defekt einige 10 nm vom
QD entfernt.
Laut [Lem01] ist für eine einzelne punktförmige Ladung 20 nm vom QD entfernt ein elektrisches
Feld von etwa 2,5 kv/cm zu erwarten, was zu einer Rotverschiebung von 0,2 bis 1 meV führt. Die
hier gemessene Verschiebung von 0,1 meV spricht für einen geladenen Defekt, der weiter als 20 nm
entfernt ist.
Die Aufspaltung der Linien könnte auch als mehrere Multiexzitonen interpretiert werden, jedoch zei-
gen zeitaufgelöste Messungen am gesamten Linien-Triplett keine Veränderung der Zerfallszeit und
nur einen monoexponentiellen Zerfall. Die einzelnen Linien lassen sich im tr-PL-Setup leider nicht
auflösen, man würde für ein Triplett aus Multiexzitonen jedoch mehrere Zerfallszeiten erwarten.
Die Anklingzeit der Linie nimmt mit steigender Anregungsintensität zu, dies lässt auf eine Umla-
dung der Defekte schließen. Ein weiteres Indiz gegen Multiexzitonen ist, dass die Linie L3 in der
polarisationsabhängigen Messung ungefähr die gleiche Polarisation hat wie L1 (siehe Abb. 7.5 auf
Seite 59). Dies spricht auch dagegen, dass die Aufspaltung zu L2 und L3 als Feinstrukturaufspal-
tung interpretiert wird. Auch die Autokorrelationsmessungen lassen darauf schließen, dass es sich
um Lumineszenzen des gleichen Zustands handelt: Der Bandpass für die Autokorrelationsmessung
ist mit ca 0,4 meV so groß, dass bei nicht-resonanter Anregung das gesamte Triplett L1-L3 gemessen
wird, trotzdem wird ein Antibunching mit einem g(2)(0)=0,56 erreicht, was bei Lumineszenzen von
unterschiedlichen QDs oder von verschiedenen Zuständen nicht der Fall wäre.
Eine weitere mögliche Interpretation wäre eine Linienaufspaltung durch den Rashba-Effekt, hierauf
wird in Abschnitt 7.5 auf Seite 70 eingegangen.
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Abbildung 7.11 a) Intensitätsabhängige hochaufgelöste µPL-Spektra bei nicht-resonanter Anregung mit
1393 meV b) Integrierte Intensität der Peaks L1 bis L3, L4, L5 bis L6 sowie L8 über der Anregungsintensität
in doppellogarithmischer Darstellung. Die nahezu lineare Steigung der Fits für L1-L3 wird als exzitonisches
Verhalten interpretiert, die überlineare Steigung der Fits von L5-L6 und L8 als multiexzitonisches Verhalten.
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7.4 Interpretation der Photolumineszenz mit Hilfe der Literatur

Zur vollständigen Interpretation der µPL-Spektren wären ausführliche Rechnungen hilfreich, etwa
in Form von 8-Band-k·p-Simulationen, wie sie etwa von Schliwa et al. gerechnet wurden [Sch07a,
Sch07b, Sch09b]. Derart ausführliche theoretische Simulationen zu diesen spezifischen QDs über-
steigen jedoch den Umfang dieser Arbeit. Ein weiterer Ansatz zur Interpretation der µPL-Daten ist
der Vergleich mit der Literatur, insbesondere mit den Ergebnissen von Benny et al. [Ben11, Ben12,
Sch14a, Sch16]. Die dort veröffentlichen µPL-Spektren weisen eine große Ähnlichkeit mit unseren
Spektren auf, obwohl es sich um MBE-gewachsene QDs mit einer Exzitonen-Emmision um 1.280
eV handelt. Die Abstände der verschieden Emissionslinien im PL-Spektrum sind jedoch sehr ähnlich
zu unseren Linien, was darauf schließen lässt, dass die Energieabstände der Elektronen und Löcher
sehr ähnlich sind. Auch bei den µPLE-Spektren lassen sich viele Gemeinsamkeiten finden, siehe
Kapitel 8 ab Seite 73. Bei Benny et al. wurden die µPL- und µPLE-Spektren polarisationsabhängig
gemessen, was genauere Aussagen über die beobachteten Übergänge zulässt. Bei uns wurden beide
Polarisationen gemeinsam gemessen, dennoch ergeben sich starke Ähnlichkeiten, die eine Zuord-
nung der Linien ermöglichen.
Die Zuordnung von einfach, zweifach und dreifach Exziton X, 2X und 3X zu L1, L6 und L8 wurde
bereits zuvor durch anregungs- und polarisationsabhängige Messungen getroffen, sie passt jedoch
gut zu den Spektren von Benny et al. Anhand der Ähnlichkeit dieser Spektren erfolgt die Zuord-
nung des positiv geladenen Trions X+ zu L4. Die Emissionen des angeregten Trions könnten dann
L0 (Singulett Übergang X+

S ) und Linien im Untergrund um L8 herum (Triplett Übergang X+
T±3)

zugeordnet werden. Die Lumineszenz von L9 könnte nach diesem Vergleich der Emission des meta-
stabilen spin-blockierten Loch-Triplett-Zustands des ersten angeregten Biexzitons XX∗T zugeordnet
werden [Ben11, Ben12]. Die Anregungsabhängigkeit dieser Linie spricht jedoch eher auch für ein
Multiexziton, etwa das Quad-Exziton 4X, siehe Abb. 7.10 auf Seite 65. Weitere PL Emissionen (hier
nicht gezeigt), die jedoch im Untergrund untergehen, lassen sich etwa 9 bis 10 meV oberhalb von L1
finden, diese werden bei Benny et al. angeregten Biexzitonen-Emissionen zugeordnet [Ben11].

7.4.1 Identifikation der den Emissionslinien zugrunde liegenden Übergänge

Der Zustand eines einzelnen Ladungsträgers wird bei Benny et al. wie folgt beschrieben: Die erste
Zahl O=1,2,...,6 gibt das Energieniveau des Orbitals an, wobei O=1 den Grundzustand beschreibt.
Der folgende Buchstabe e oder h steht für Elektron oder Loch und die darauffolgende Zahl beschreibt
den Besetzungszustand mit entweder 1 (1 Ladungsträger, offene Schale) oder 2 (2 Ladungsträger,
geschlossene Schale). Das Exziton im Grundzustand X0 wird also durch (1e1)(1h1) beschrieben.
Relativ klar sind die Zuordnung des Exzitons (X0) (Übergang (1e1)(1h1)→ 0) bei 1319,0 meV
(L1) und des Biexzitons (XX) (Übergang (1e2)(1h2)→ (1e1)(1h1) bei 1316,2 meV (L6). Weite-
re Linien werden Phononen-Replika eines angeregten Zustands X1-37meV bei 1319,6 meV (L0)
und X1-42meV bei 1315,5 meV (L7) zugeordnet. Demnach läge X1 bei 1356,6 bis 1357,5 meV.
Bei nicht-resonanter Anregung ist dort jedoch keine Lumineszenz zu sehen, nur in der PLE zeigt
sich eine deutliche Resonanz für diese beiden Linien und X0 bei Anregung bei etwa 1357 meV.
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Abbildung 7.12 Vergleich der µPL-Spektren mit den Ergebnissen von Benny et al. (unten) [Ben12]. Die
Zuordnung von einfach, zweifach und dreifach Exziton X, 2X und 3X zu L1, L6 und L8 wurde bereits zuvor
durch anregungs- und polarisationsabhängige Messungen getroffen, sie passt jedoch gut zu den Spektren von
Benny et al. Anhand der Ähnlichkeit dieser Spektren erfolgt die Zuordnung des positiv geladenen Trions
X+ zu L4. Die Emissionen des angeregten Trions könnten dann L0 (Singulett Übergang X+

S ) und Linien im
Untergrund um L8 herum (Triplett Übergang X+

T±3) zugeordnet werden.
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Bei nicht-resonanter Anregung sind jedoch scharfe Linien etwa 29 meV oberhalb von X0 zu sehen
bei 1344 und 1347 meV. Bei nah-resonanter Anregung ist im Bereich um 1345 meV nur ein breiter
Buckel zu sehen. Könnten diese Linien dem von Benny nur als Anregungskanal beschriebenen Über-
gang (2e1)(1h1)→ 0 entsprechen? Von der Energie her könnte dann der oben gesuchte Übergang X1
dem Übergang (2e1)(2h1)→ 0 entsprechen, den Benny als Anregungskanal des Exzitons bei etwa
44 meV sieht.

7.5 Interpretation von L7 und L0

Während sich die exzitonischen Linien L1 bis L3, die biexzitonischen Linien L5 bis L6 und die
multexzitonischen Linien L8 bis L9 anhand der intensitäts- und polarisationsabhängigen Messun-
gen recht gut zuordnen lassen, ist die Zuordnung von L0 und L7 etwas komplexer. Beide Linien
tauchen vor allem bei resonanter Anregung mit moderater Anregungsleistung auf und zeigen in den
PLE-Spektren gemeinsame Resonanzen mit L1 und deutliche Resonanzen mit verschiedenen Pho-
nonen-Energien. Mögliche Interpretationen sind:

• Rekombinationen des angeregten Trions wie in [War09b, Sie09, War09a] beschrieben: Für ein
Trion sprechen die Position im Spektrum und die PLE-Konturplots, die jenen aus Warming et
al. ähneln. Gegen ein Trion spricht jedoch die gemessene FSS, die ein Trion nicht aufweisen
sollte.

• Strahlende Rekombination des Exziton dark-states, möglich gemacht durch spin-flip durch
Phononen oder Strain: Für den dark-state spricht der energetische Abstand zum Exziton bright-
state: Hartree-Fock Feinstruktur-Rechnungen von G. Hönig prognostizieren ein dark-bright-split-
ting von > 3 meV für QDs mit einer Emissionsenergie von > 1,2 eV [Hön13]. Es könnte
sich auch um die Rekombination eines Hybrid-Biexziton handeln wie in [Hön14] beschrieben,
dagegen spricht jedoch die kürzere Rekombinationszeit in tr-PL und dass L7 mit steigender
Temperatur eher an Intensität verliert denn gewinnt. Ein möglicher Prozess, der die strahlende
Rekombination des dark-state Exzitons möglich machen könnte, ist die Durchmischung mit
dem bright-state durch Phononen, wie er in [Rod16] beschreiben ist. Hierbei kann es, wenn
die Phononenenergien in der Nähe der exzitonischen Übergänge liegen, durch den Rashba-Ef-
fekt zu einer Verschiebung des Triplet-Zustands durch den Rashba-Effekt kommen, so dass
gleich drei helle exzitonische Übergänge auftreten. Dies würde gut zu den in Abb. 7.11 auf
Seite 67 abgebildeten Spektren mit der dreifachen Aufspaltung des Exzitons passen, jedoch
wurde diese Form des Rashba-Effekts bisher nur für Perovskit-Nanokristalle berechnet und
beschrieben [Bec18]. Es müsste in weiteren theoretischen Rechnungen geprüft werden, ob
er auch in InGaAs QDs auftreten könnte. Gegen die Rekombination des dark-state Exzitons
spricht zudem wieder die gemessene FSS, die größer ist als die des Exzitons, aber eher kleiner
sein sollte.
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• Rekombinationen des angeregten Exzitons (s-Schalen-Elektron, p-Schalen-Loch) wie in [Sze15]
unter Beteiligung von Phononen: Für die Rekombination eines angeregten Exzitons unter Pho-
nonen-Beteiligung spricht, dass die Abstände von L0 und L7 den Energien verschiedener am
QD auftretender Phononen entsprechen. So liegt L7 etwa 32 bis 33 meV (QD-Phonon-Energie)
unter E1 und E2 sowie etwa 42 meV (AlGaAs LO Phononen Energie) unter X1 und L0 liegt
etwa 37 meV (GaAs LO/IF Phonon) unter X1. Zudem liegen L7 und L0 energetisch in einem
so geringen Abstand zu L1 (kleiner 10 meV), dass in diesem Bereich auch noch Wechselwir-
kung mit akustischen Phononen stattfinden könnte. In diesem Fall müssten die oben genannten
Abstände der Summe von optischen und akustischen Phononen entsprechen, wie es im Bulk
bereits beobachtet wurde [Bla82].
Diese Interpretationsmöglichkeit für die beobachtete mehrfache Resonanz unter Phononenbe-
teiligung, also etwa durch den resonanten Ramaneffekt, wird im Folgenden näher untersucht.





8 Elektronische und phononische Resonanzen

8.1 Anregungsabhängige Spektroskopie

In den bisher vorgestellten Messungen haben die QDs teilweise stark unterschiedliches Lumines-
zenzverhalten gezeigt, je nachdem ob sie in Resonanz oder nicht-resonant bzw. sogar oberhalb der
Bandkante angeregt wurden. Dieses Verhalten wird im Folgenden mit Hilfe von µPLE-Messungen
genauer ergründet. Durch Variation der Anregungsenergie können so Anregungskanäle und Transfer-
prozesse untersucht werden. Auch die Wechselwirkung mit Phononen wird im Detail untersucht.

8.1.1 Durchführung der energieabhängigen µPL-Messungen

Um genauer zu untersuchen, was zwischen der nicht-resonanten und der resonanten Anregung ge-
schieht, wurden energieabhängige µPL-Messungen durchgeführt. Bei einer Temperatur von 16 K
wurde die Probe mit dem TiSa angeregt, wobei die Anregungsenergie in 200 Schritten zwischen
1349,2 und 1401,1 meV variiert wurde (885,2 bis 919,2 nm). Für jede Anregungsenergie wurde ein
Spektrum mit einer Integrationszeit von 5 s bei hoher Auflösung über den Bereich von 1312,8 bis
1325,3 meV (935,5 bis 944,5 nm) aufgenommen. Dabei wurde die Anregungsintensität mittels des
LPCs konstant gehalten. Zur Unterdrückung des Laserstreulichts wurde ein 940 nm Langpass-Kan-
tenfilter genutzt. Diese Daten werden als Konturplot mit Anregungsenergie Eexc über Detektions-
energie Edet aufgetragen, wobei die Intensität durch die Farbe bzw. Helligkeit des Pixels kodiert ist,
siehe Abb. 8.1 auf der nächsten Seite.
Diese hochaufgelösten Spektren erlauben die genaue Untersuchung der exzitonischen Linien. Al-
lerdings kann die Anregungswellenlänge nicht näher als 24 meV an die Detektionswellenlänge ge-
fahren werden, ohne dass Laserstreulicht die Detektion stört. Dies liegt daran, dass alle drei Stufen
des Spektrometers additiv für eine höhere Auflösung genutzt wurden. Nutzt man hingegen die ersten
beiden Stufen im subtraktiven Modus zu Streulichtunterdrückung, so erhält man zwar eine geringe-
re spektrale Auflösung, kann jedoch mit der Anregung näher an die Detektion heranfahren. Hierbei
wurde zusätzlich zur Unterdrückung des Laserstreulichts ein 930 nm Langpass-Kantenfilter verwen-
det. In dieser Konfiguration wurden ebenfalls energieabhängige µPL-Spektren aufgenommen, und
zwar über einen Spektralbereich von 1277,8 bis 1321,6 meV (970 bis 938 nm) in der Detektion mit
einer Anregung von 1325,0 bis 1442,3 meV (936 bis 860 nm) in 3000 Schritten. Die Spektren wur-
den mit einer Integrationszeit von jeweils 5 s bei 6 K aufgenommen, siehe Abb. 8.2 auf Seite 75 für
die Gesamtdarstellung der Messungen und Abb. 8.3 auf Seite 76 für einen Ausschnitt der Messung
um die untersuchten QD-Linien mit den Bezeichnungen und Interpretationen aus Kapitel 7 Optische
Charakterisierung der exzitonischen Struktur ab Seite 51.
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Abbildung 8.1 Hochaufgelöster energieabhängiger µPL-Konturplot mit Detektion von 1312,8 bis 1325,3
meV und Anregung von 1349,2 und 1401,1 meV. Die Resonanzen von L0, L1 und L7 sind deutlich zu erken-
nen, ebenso wie das zusätziche Auftreten der Linien L2 und L3 sowie L5 durch diskrete spektraleDiffusion
bei Anregung oberhalb des WL.

8.1.2 Beschreibung der energieabhängigen µPL-Konturplots

In beiden Messungen sind deutlich die Phononen zu erkennen, die mit der Anregungsenergie durch
das Spektrum schieben. Die intensivsten QD-Linien sind exzitonischer Natur, und zwar L1 (Exzi-
ton X0) sowie die Linien L0 und L7. Da diese Linien nur auftreten, wenn ein Phonon in Resonanz
mit einem angeregten Zustand des Exzitons ist, werden sie, wie schon als eine Möglichkeit in Ab-
schnitt 7.5 auf Seite 70 diskutiert, als Phononen-assistierte Rekombination von angeregten Zuständen
des Exzitons X1-37meV (L0) und X1-42meV (L7) interpretiert.
Bei resonanter und nah-resonanter Anregung unterhalb des WL (Eexc < 1370meV ) sind ausschließ-
lich diese Linien zu sehen, sie sind relativ scharf, L1 hat eine Halbwertsbreite von 56 µeV. Bei einer
Anregung im WL zwischen 1370 und 1380 meV kommt es zu einer Verbreiterung und zu einer Blau-
verschiebung dieser Linien um etwa 140 µeV. Wird oberhalb des WL angeregt, treten weitere Linien
auf bzw. spalten die vorhandenen Linien auf: Statt der Exziton-Linie L1 ist dort ein Triplett L1-L3
aus drei etwa 100 µeV breiten und 100 µeV voneinander entfernten Linien zu sehen, auch das Biex-
ziton L6 scheint aufzuspalten. Dieses Verhalten wurde schon unter dem Begriff diskrete spektrale
Diffusion in Abschnitt 7.3 auf Seite 66 näher behandelt. Durch die nicht-resonante Anregung ge-
langen mehr Ladungsträger zum QD, einige werden anscheinend auch an Defekten in der Nähe des
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Abbildung 8.2 Energieabhängige µPL-Konturplot Übersicht mit Detektion von 1277,8 bis 1321,6 meV und
Anregung von 1325,0 bis 1442,3 meV. Viele Linien auf der niederenergetischen Seite der QD-Linien zeigen
eine ähnliche Verschiebung zu höheren Energien bei Anregung oberhalb des WL.

QD gebunden. Die Linie L4 erscheint und wird im Vergleich mit [Ben12] als positiv geladenes Tri-
on interpretiert. Anscheinend ist bei nicht-resonanter Anregung oberhalb des WL ein Überschuss an
positiven Ladungsträgern in der Nähe des QDs vorhanden, wodurch vermehrt Lumineszenz positiv
geladener Trionen auftritt.
In den energieabhängigen µPL-Konturplots mit größerem Detektionsbereich, also Abb. 8.2 bis 8.3
auf den Seiten 75–76, werden auch Lumineszenzlinien benachbarter QDs mit detektiert. Vor allem in
Abb. 8.2 erkennt man, dass sehr viele Linien auf der niederenergetischen Seite ein ähnliches Schieben
zu höheren Energien bei Anregung oberhalb des WL zeigen wie die untersuchten Linien von QD B.
In Abb. 8.3 auf der nächsten Seite wurden einige Linien QD B zugeordnet und anhand ihres Verlaufs
und ihrer energetischen Position eine erste Zuordnung vorgenommen.
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Abbildung 8.3 Energieabhängiger µPL-Konturplot Bereich mit den in Kapitel 7 ab Seite 51 beschriebenen
QD-Linien und deren möglicher Interpretation. Die Detektion reicht von 1304 bis 1321 meV, die Anregung
von 1325 bis 1442 meV. Die Resonanzen von L0, L1 und L7 sind klar zu erkennen. Auf niederenergetischer
Seite der QD-Multiexzitonen-Linien L6, L8 und L9 werden einige Linien l10 bis L13 des benachbarten QD B
identifiziert. Im nah-resonanten Gebiet I für Eexc zwischen 1325 und 1350 meV, also näher als 30 meV an L1,
treten scharfe Resonanzen der Linien L0, L1 und L7 auf. Im Gebiet II für Eexc zwischen 1350 und 1380 meV,
also 30-60 meV über L1, treten für diese Linien breitere Resonanzen zusammen mit Phononen auf. Im Gebiet
III für Eexc größer als 1380 meV, also mehr als 60 meV über L1, liegt nicht-resonante Anregung oberhalb des
WL vor.

8.2 Auswertung der µPLE-Spektren

Die Intensität einer untersuchten Emissionslinie mit der Detektionsenergie Edet kann auch über der
Anregungsenergie aufgetragen werden, dann erhält man PLE-Spektren (Photolumineszenz-Anre-
gungsspektroskopie, englisch photoluminescence excitation spectroscopy, PLE). In diesen lassen
sich die Anregungskanäle der untersuchten Übergänge ablesen. PLE-Spektren können entweder über
der absoluten Anregungsenergie Eexc oder über der relativen Anregungsenergie ∆E = Eexc−Edet auf-
getragen werden. Letzteres erlaubt beim Vergleich der PLE-Spektren verschiedener Emissionslinien
unter anderem die schnelle Identifikation phononischer Anregungen bei Resonanzen bei gleichen,
materialtypischen Werten für ∆E.
Die µPLE-Messungen zeigen verschiedene Anregungsgebiete, in denen unterschiedliche Anregungs-
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prozesse dominieren: Im nah-resonanten Gebiet I für Eexc zwischen 1325 und 1350 meV, also näher
als 30 meV an L1, dominieren scharfe diskrete elektronische Übergänge, die im Folgenden noch nä-
her bestimmt werden müssen. Im Gebiet II für Eexc zwischen 1350 und 1380 meV, also 30-60 meV
über L1, dominiert die Anregung über Phononen sowie in angeregte exzitonische Zustände, die sich
zum Teil als breitere Resonanzen im PLE-Spektrum zeigen. Schließlich im Gebiet III für Eexc grö-
ßer als 1380 meV, also mehr als 60 meV über L1, liegt nicht-resonante Anregung oberhalb des WL
vor. Hier dominieren Mehrphononen-Prozesse sowie verbreiterte Übergänge zwischen gebundenen
Zuständen und dem Kontinuum des WL [Tod99, Vas02, Oul03]. Gebiet I und II der PLE-Spektren
sind vergrößert in Abb. 8.6 auf Seite 81 dargestellt, Gebiet III ist in den Übersichts-PLE-Spektren in
Abb. 8.5 bis 8.5 auf Seite 80 dargestellt.
Die Zuordnung der beobachteten Phononenmoden, die vor allem in Gebiet II auftreten, erfolgt in
Abschnitt 8.3 auf Seite 83 anhand des Vergleichs mit bekannten materialtypischen Phononenenergien
aus der Literatur.
Die Zuordnung der beobachteten elektronischen Resonanzen vor allem in Gebiet I erfolgt durch Ver-
gleich mit veröffentlichen Messungen und Rechnungen, vor allem von Benny et al. [Ben11,Ben12],
aber auch von Schliwa und Winkelklemper [Sch07b,Sch09b] sowie Warming et al. [War09b]. Diese
Zuordnung wird in Abschnitt 8.4 auf Seite 85 diskutiert.
Die Zuordnung der Lumineszenzlinien erfolgte bereits in Abschnitt 7.2 auf Seite 55 anhand der
leistungsabhängigen und polarisationsabhängigen Messungen, außerdem anhand der energetischen
Position relativ zueinander im Vergleich mit veröffentlichen Messungen und Rechnungen, sie sind
in Tabelle 7.1 auf Seite 54 zusammengefasst. Den Konturplots und PLE-Spektren können zahlreiche
Resonanzen der beobachteten Lumineszenzlinien entnommen werden, von denen die wichtigsten in
Tabelle 8.1 auf der nächsten Seite zusammengefasst sind und interpretiert werden. Dort sind nur
die Resonanzen für die exzitonischen Linien L0, L1 und L7 aufgeführt, die zu QD A gehören und
elektronische Resonanzen zeigen. Bei den anderen Linien von QD A (L4, L6, L8, L9) treten nahezu
ausschließlich Resonanzen im Zusammenhang mit Phononen auf, die schon bei den exzitonischen
Linien diskutiert wurden.
Die Linien von QD B zeigen ein sehr ähnliches Resonanzverhalten, daher sind deren Resonanzen für
die Linien L10 und L12 ebenso wie auch die schwächeren Resonanzen der QD A Linien L0, L1, L7
in Tabelle 8.3 auf Seite 87 zusammengefasst.
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Tabelle 8.1 Wichtige Resonanzen in der Anregung, wobei ∆E = EExc−EL1 der energetische Abstand zum
Exziton X0 (L1) bei 1319 meV ist. Die Stärke der Resonanzen ist von 0 (schwach) bis ++++ (sehr stark) an-
gegeben, zusätzlich mit dem Vermerk b für breite Resonanzen, sowie gegebenenfalls die Energien bekannter
Ramanmoden (in meV), falls sie an der Resonanz beteiligt sein könnten. In der letzten Spalte sind die in Ab-
schnitt 8.4 auf Seite 85 vorgenommenen Interpretationen im Vergleich mit [Ben11] sowie mögliche beteiligte
materialspezifische Phononenmoden angegeben. Alle Energien sind in meV angegeben.

Anregung L0 L1 L7 Interpretation
EExc 1320.1 ∆ E 1319.3 ∆ E 1315.9 ∆ E Übergang zu

1328,2 0 8,0 ++ 8,8 + 12,2 (1e12e1)(1h2)

1333,2 13,1 ++ 13,9 17,3 (1e1)(2h1)

1334,4 14,3 ++ 15,1 ++ 18,5
1339,2 19,1 ++ 19,9 +++ 23,3 (1e1)(3h1)

1347,2 27,1 0 27,9 31,3 E1 (2e1)(1h1)

1349,6 29,5 30,3 + b 34 33,7
1352,5 32,4 33,2 +++ 37 36,6
1353,1 33,0 ++ 34 33,8 37,2 InAs LO / GaAs TO Phonon
1353,7 ++ 34 33,6 34,4 37,8
1355,9 + 35,8 ++++ 37 36,6 ++ 40,0 GaAs LO / IF Phonon
1356,5 +++ 37 36,4 ++ 37,2 ++ 40,6
1356,9 + 36,8 +++ 37,6 ++++ 41,0 X1 (1e1)(6h1)

1357,2 + 37,1 +++ 37,9 +++ 41,3
1362,2 + 42,1 ++ 42,9 ++ 46 46,3
1364,4 + 44,3 ++++ 45,1 +++ b 48,5 X2 (2e1)(2h1)

1365,5 + 45,4 ++ b 46 46,2 49,6 Al0,8Ga0,2As LO Phonon?
1366,1 ++ b 46 46,0 ++ 46,8 50,2
1366,7 46,6 ++ b 47,4 +++ b 51 50,8
1370,0 + 49,9 ++++ 51 50,7 0 54,1 X3 AlAs LO Phonon?
1371,8 + 51,7 ++ 52,5 55,9 (2e1)(3h1)?
1380.2 60.1 ++ b 60.9 64.3
1387,2 67,1 + b 68 67,9 71,3 2 LO InAs
1388,4 68,3 ++ 69 69,1 72,5 (2e1)(6h1)?
1390,7 0 70,6 +++ b 71,3 74,7
1392,8 0 72,7 ++ 74 73,5 76,9 2 LO GaAs / IF
1394,1 0 74,0 +++ b 74,8 78,2
1405,4 0 85,3 +++ b 86,1 89,5
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Abbildung 8.4 Übersichts-PLE-Spektren über absoluter Anregungsenergie: Im resonanten Bereich I domi-
nieren schmale scharfe Peaks, die für diskret elektronische Anregungskanäle stehen. Im nah-resonanten Be-
reich II dominieren breitere Peaks, die auf Anregungsprozesse mit Phononen zurückzuführen sind. Im nicht-
resonanten Bereich III oberhalb des WL sind breite Peaks von Mehrphononen-Prozessen und Übergängen mit
dem WL Kontinuum sichtbar.
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Abbildung 8.5 Übersichts-PLE-Spektren über relativer Anregungsenergie: Phononen-assistitierte Anre-
gungsprozesse sind klar bei gleichen relativen Anregungsenergien erkennbar, etwa bei 33-34 meV, 36-37 meV,
46 meV und 50-51 meV, sowie bei zahlreichen Multiphononen-Peaks oberhalb von 70 meV.
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a

b

Abbildung 8.6 PLE-Spektren im nahresonanter Bereich mit scharfen Anregungskanälen und Phononen: a)
über absoluter Anregungsenergie, b) über relativer Anregungsenergie
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a

b

Abbildung 8.7 PLE-Spektren von L0 bis L8 im nahresonanter Bereich mit scharfen Anregungskanälen und
Phononen in logarithmischer Skalierung: a) über absoluter Anregungsenergie, b) über relativer Anregungs-
energie
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8.3 Phononen-assistierte Übergänge

Phononenmoden treten in den energieabhängigen µPL-Messungen entweder als deutliche Peaks im
Spektrum auf, die sich bei Veränderung der Anregungsenergie mitbewegen, oder nur als Resonan-
zen bestimmter Lumineszenzlinien, wenn sich diese genau im Abstand der Phononenenergie von
der Anregungsenergie befinden. In den Konturplots Abb. 8.1 bis 8.3 auf den Seiten 74–76, bei de-
nen die Anregungsenergie über Detektionsenergie aufgetragen wurde, liegen diese Resonanzen auf
parallelen Geraden.
In den µPLE-Spektren Abb. 8.4 bis 8.6 auf den Seiten 79–81 treten Phononen-assistierte Anregungs-
kanäle typischerweise bei den gleichen, materialtypischen relativen Energien auf und sind breiter
als diskrete elektronische Anregungskanäle [Fin00b, Fin01]. Bei der Darstellung über der relativen
Anregungsenergie (siehe Abb. 8.4 auf Seite 79 oder Teil b von Abb. 8.6 auf Seite 81) sind mehrere
phononische Resonanzen klar erkennbar, etwa bei 33-34 meV, 36-37 meV, 46 meV und 50-51 meV,
sowie bei zahlreichen Multiphononen-Peaks oberhalb von 70 meV.
Für InAs QDs werden in der Literatur verbreiterte Übergänge im Zusammenhang mit Phononen von
InAs und AlAs bei 31, 41, 51 und 75 meV beschrieben [Sar08a, Sar08b]. In PLE-Messungen an
einzelnen QDs werden phononische Resonanzen bei 32 und 36 meV durch InAs und GaAs LO-Pho-
nonen erklärt sowie bei 40 meV eine Absorption in der QD d-Schale [Fin00b]. Für PLE-Messungen
an InAs QDs in GaAs wurden für LO-Phononenenergien von 29,6 meV für den InAs WL, von 32,6
meV für die InAs QDs und 37,6 meV für die verspannte GaAs-Barriere gemessen [Hei97]. In re-
sonanten Raman-Messungen ebenfalls an InAs QDs in GaAs wurden Phononenmoden bei 31, 33
und 36 meV beschrieben und auch theoretisch berechnet, die sich auch an diesen QDs wiederfin-
den [Paa04, Paa05]. Materialspezifische Phononenenergien verschiedener Arsenide, also von InAs,
GaAs, AlAs und verschiedenen ternären Kompositionen von AlxGa1−xAs und InxGa1−xAs, finden
sich bei [Ada85] und werden bei [Iof17] kompakt dargestellt. So lassen sich auch Phononenenergien
für ternäre Kompositionen berechnen. Bei bekannter Komposition und Verspannung könnte anhand
von Rechnungen wie in [Ren01] auch beispielsweise die Größe des QDs berechnet werden, dies
übersteigt jedoch den Rahmen dieser Arbeit.
Auch in der Betrachtung der Abstände zwischen den verschiedenen Lumineszenzlinien in der s- und
p-Schale und den angeregten Zustände, aufgelistet in Tabelle 8.2 auf Seite 85, fallen immer wieder
Abstände auf, die typischen Phononenenergien entsprechen.

8.3.1 Zuordnung der Phononenmoden

Folgende Phononenmoden wurden gemessen und zugeordnet:

• Folgende Phononenpeaks sind deutlich im Spektrum sichtbar:

– (34 ± 1) meV: LO-artiges am QD gebundenes InAs Phonon [Hei97, Paa05]

– (37 ± 1) meV: Interface (IF) Phonon an der Grenzfläche zwischen InAs und GaAs am
QD bzw. GaAs LO-Phonon außerhalb des QDs [Hei97, Paa05]
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• Lokal an einem vergleichbaren QD wurden in TERS folgende Phononen gemessen (siehe
Abschnitt 6.2 auf Seite 49):

– (32 ± 0,2) meV: QD LO-Phonon

– (33,2 ± 0,5) meV: GaAs TO-Phonon

– (36,2 ± 0,5) meV: GaAs LO-Phonon

• Als deutliche Resonanzen bei Lumineszenzen sind sichtbar:

– (46 ± 1) meV: Al0.8Ga0.2As LO-Phonon [Iof17]

– (51 ± 1) meV: AlAs LO-Phonon [Sar08a, Iof17]

• Auch 2LO-Resonanzen sind in den PLE-Spektren und in PL zusammen mit Lumineszenzen
sichtbar [Hei97]:

– (68 ± 2) meV: 2LO des InAs LO-Phonons

– (72 ± 2) meV 2LO des IF bzw. GaAs LO-Phonons

• Als schwache Resonanz in den PLE-Spektren oder im Abstand bestimmter Lumineszenzen
sind erkennbar :

– (29 ± 1) meV: InAs LO-Phonon ( [Hei97, Iof17])

– (31 ± 1) meV TO-artiges am QD gebundenes InAs Phonon ( [Paa05])

– (41 ± 1) meV: InAlAs LO-Phonon [Sar08a]

8.3.2 Doppelresonanz

Im Zusammenhang mit Phononen tritt eine Doppelresonanz auf: Eine eingehende Resonanz bei An-
regung in angeregte Zustände X1 und X2 sowie eine ausgehende Resonanz durch Phononen-assis-
tierte Rekombination, die zu den Lumineszenen L7 und L0 führt. Eine solche Doppelresonanz wird
auch in [Gov93] beschreiben, allerdings bei Quantum Wells im Magnetfeld. Das Auftreten von Ex-
zitonen-Phononen-Komplexen in Nanokristallen wird in [Ito95] beschrieben, auch hier entspricht
der Abstand zwischen elektronischen Energieniveaus den Phononenenergien. Die Grundlagen zur
Kopplung zwischen elektronischen Zuständen und Phononen sind in [Joh66, Lev74] beschrieben.



8.4 Zuordnung der elektronischen Übergänge im Vergleich mit der Literatur 85

Tabelle 8.2 Energetische Abstände der Lumineszenzlinien aus der Messung in Abb. 7.7 auf Seite 62 zur
Identifkation von Abständen, die typischen Phononenenergien entsprechen: Alle Energien, sowohl die energe-
tische Position ist in der Spalte Pos. als auch die Differenz zu den jeweiligen anderen Linien ∆ E sind in meV
angegeben.

Linie Pos. ∆E L0 ∆E L1 ∆E L4 ∆E L5 ∆E L6 ∆E L7 ∆E L8 ∆E L9 ∆E L10 ∆E X1 ∆E X2 ∆E X3

L10 1310,24 -9,62 -8,82 -8,05 -7,27 -6,12 -5,41 -4,64 -2,27 0 -46,8 -51,8 -59,8
L9 1312,51 -7,35 -6,55 -5,78 -5,00 -3,85 -3,14 -2,37 0 2,27 -44,5 -49,5 -57,5
L8 1314,88 -4,98 -4,18 -3,41 -2,63 -1,48 -0,77 0 2,37 4,64 -42,1 -47,1 -55,1
L7 1315,65 -4,21 -3,41 -2,64 -1,86 -0,71 0 0,77 3,14 5,41 -41,3 -46,3 -54,3
L6 1316,36 -3,50 -2,70 -1,93 -1,15 0 0,71 1,48 3,85 6,12 -40,6 -45,6 -53,6
L5 1317,51 -2,35 -1,55 -0,78 0 1,15 1,86 2,63 5,00 7,27 -39,5 -44,5 -52,5
L4 1318,29 -1,57 -0,77 0 0,78 1,93 2,64 3,41 5,78 8,05 -38,7 -43,7 -51,7
L1 1319,06 -0,80 0 0,77 1,55 2,70 3,41 4,18 6,55 8,82 -37,9 -42,9 -50,9
L0 1319,86 0 0,80 1,57 2,35 3,50 4,21 4,98 7,35 9,62 -37,1 -42,1 -50,1
Ia 1322,41 2,55 3,35 4,12 4,90 6,05 6,76 7,53 9,90 12,2 -34,6 -39,6 -47,6
Ib 1323,38 3,52 4,32 5,09 5,87 7,02 7,73 8,50 10,9 13,1 -33,6 -38,6 -46,6

E0a 1344,31 24,4 25,2 26,0 26,8 27,9 28,7 29,4 31,8 34,1 -12,7 -17,7 -25,7
E0b 1347,02 27,2 28,0 28,7 29,5 30,7 31,4 32,1 34,5 36,8 -9,98 -15,0 -23,0
E1 1347,46 27,6 28,4 29,2 29,9 31,1 31,8 32,6 34,9 37,2 -9,54 -14,5 -22,5
E2 1348,44 28,6 29,4 30,2 30,9 32,1 32,8 33,6 35,9 38,2 -8,56 -13,6 -21,6
E3a 1349,65 29,8 30,6 31,4 32,1 33,3 34,0 34,8 37,1 39,4 -7,35 -12,4 -20,4
E3b 1350,34 30,5 31,3 32,1 32,8 34,0 34,7 35,5 37,8 40,1 -6,66 -11,7 -19,7
E3c 1350,82 31,0 31,8 32,5 33,3 34,5 35,2 35,9 38,3 40,6 -6,18 -11,2 -19,2
E3d 1351,22 31,4 32,2 32,9 33,7 34,9 35,6 36,3 38,7 41,0 -5,78 -10,8 -18,8
E4 1351,67 31,8 32,6 33,4 34,2 35,3 36,0 36,8 39,2 41,4 -5,33 -10,3 -18,3
E5 1353,00 33,1 33,9 34,7 35,5 36,6 37,4 38,1 40,5 42,8 -4,00 -9,00 -17,0
E6 1354,39 34,5 35,3 36,1 36,9 38,0 38,7 39,5 41,9 44,2 -2,61 -7,61 -15,6
X1 1357 37,1 37,9 38,7 39,5 40,6 41,3 42,1 44,5 46,8 0 -5,00 -13,0
X2 1362 42,1 42,9 43,7 44,5 45,6 46,4 47,1 49,5 51,8 5,00 0 -8,00
X3 1370 50,1 50,9 51,7 52,5 53,6 54,4 55,1 57,5 59,8 13,0 8,00 0
WL 1377,7 57,9 58,7 59,4 60,2 61,4 62,1 62,8 65,2 67,5 20,7 15,7 7,72

8.4 Zuordnung der elektronischen Übergänge im Vergleich mit der
Literatur

Auch bei Betrachtung der PLE-Messungen zeigt der Vergleich mit der Literatur, dass Benny et
al. [Ben11, Ben12] Anregungen bei sehr ähnlichen Energien sehen wie wir. Daher werden im Fol-
genden die Anregungskanäle im direkten Vergleich interpretiert. Unterhalb von 25 meV stimmen
mehrere Anregungskanäle in die angeregten Lochniveaus (2h) und (3h) bis auf wenige meV überein,
auch die Duplett-Struktur der Anregungsresonanzen ist recht ähnlich. So lassen sich die Anregung in
die Zustände mit angeregten Löchern (1e1)2h1 bei 15 meV und (1e1)3h1 bei 20 meV, sowie auch in
den Triplett-Zustand des Biexzitons (1e12e1)1h2 bei 9 meV in unseren PLE-Spektren zuordnen. Dies
lässt darauf schließen, dass die energetischen Abstände der Elektronen und Löcher sehr ähnlich sind,
obwohl es sich um völlig unterschiedliche QD Proben handelt. Bei etwa 29 meV sehen wir keinen
Anregungskanal in den angeregten Elektronenzustand (2e) in PLE, dafür aber eine Rekombination
in PL des angeregten Exzitons E1, dass wir so als den Zustand (2e1)1h1 identifizieren. Dieser und
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weitere PL-Übergänge wurden bei Benny et al. nicht beobachtet, da deren QDs sich in einer Kavität
befinden und diese Emission im Stopband liegt, daher ist hier nicht viel Intensität zu erwarten. Wei-
tere Anregungskanäle finden sich bei beiden Proben wieder: Die Resonanz des angeregten Exzitons
(1e1)6h1 bei 38 meV ist bei Benny et al. deutlich weniger ausgeprägt als bei dem hier untersuchten
QD, wo sie mit der Resonanz des 37 meV IF-Phonons koppelt und wir sie als X1 bezeichnen. Sie
liegt bei einer absoluten Anregungsenergie von 1358 meV. Die sehr ausgeprägte Resonanz des ange-
regten Exzitons (2e1)2h1 bei ca. 43 meV ist auch bei unserem QD vorhanden und wird von uns als
angeregter Zustand X2 bezeichnet. Sie liegt bei 1362 meV absoluter Anregungsenergie.
Anhand des nun bekannten Abstand zwischen Elektronengrundzustand (1e) und erstem angereg-
ten Zustand (2e) von 29 meV und den bekannten angeregten Lochzuständen (2h), (3h) und (6h)
lässt sich auch die ungefähre Lage der Zustände (2e1)3h1 zu ca. 49 meV und (2e1)6h1 zu ca. 67
meV berechnen. Diese lassen sich mit ca +2 meV Abweichung, die wahrscheinlich auf in dieser
Abschätzung nicht berücksichtige Wechselwirkungen zurückzuführen sind, auch tatsächlich passen-
den Übergängen im PLE-Spektrum zuordnen, nämlich den angeregten Zuständen X3 bei 1370 meV
und X4 bei 1388 meV absoluter Anregungsenergie. Letzterer kann nur einem PLE-Peak zugeordnet
werden kann, da er in PL-Spektren nicht gemessen wurde, da er sich bei den meisten Messungen
außerhalb des Detektionsbereich befand, koppelt aber wahrscheinlich auch noch mit 2LO-Phononen
in der energetischen Nähe.
Zur Darstellung der an den Übergängen beteiligten Elektronen- und Lochniveaus wird ein Term-
schema Abb. 8.9 auf Seite 89 mit aus den obigen Zuordnungen berechneten Abständen der Ener-
gieniveaus aufgestellt. So ergeben sich als Abstand zwischen Elektronengrundzustand und erstem
angeregten Zustand ∆e1e2 29 meV, als Abstand zwischen den Lochniveaus ∆h1h2 mit 15 meV, ∆h2h3

mit 5 meV und ∆h3h6 mit 18 meV. Neben der schon zuvor identifizierten p-Schalen Lumineszenz
werden weitere angeregte Zustände (X1-X4) identifiziert, die sich in µPL als breite Lumineszenz,
in µPLE jedoch als relativ scharfe Anregung zeigen. Die Phononen-assistierte Rekombination dieser
Zustände bei resonanter schwacher bis mittelstarker Anregung ist eine mögliche Erklärung für die
Lumineszenzlinien L0 und L7. In dem erweiterten Termschema Abb. 8.10 auf Seite 90 werden die
wesentlichen beobachteten Anregungskanäle und Lumineszenzen zusammengefasst.
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Tabelle 8.3 Alle Resonanzen der Lumineszenzlinien von QD A und QD B aus den PLE-Messungen bei
bestimmten Anregungsenergien. Die relative Stärke der Resonanz wird von 0 (sehr schwach) bis ++++ (sehr
stark) angegeben, dabei steht b für breite Resonanzen und Zahlen für beteiligte Phononen (ungefähre Energie
in meV). Alle Energien sind in meV angegeben. In der Spalte Interpretation sind die Energieniveaus angege-
ben, in die angeregt wird, sowie materialspezifische Phononen, die möglicherwiese beteiligt sein könnten.

Anregung QD A L0 QD A L1 QD A L7 QD B L10 QD B L12 Interpretation
EExc 1320,1 ∆ E0 1319,3 ∆ E 1315,9 ∆ E 1308,8 ∆ E 1306,9 ∆ E Übergang zu

1326,7 6,6 7,4 10,8 + 17,9 19,8
1327,1 7,0 7,8 11,2 + 18,3 20,2
1327,7 7,6 + 8,4 11,8 18,9 20,8
1328,2 0 8,0 ++ 8,8 + 12,2 19,3 21,2 (1e12e1)(1h2)

1330,7 10,6 11,4 14,8 + b 21,9 23,8
1331,9 11,8 + 12,6 + 16,0 + b 23,1 + 25,0
1333,2 13,1 ++ 13,9 17,3 24,4 26,3 (1e1)(2h1)

1333,5 13,4 0 14,2 ++ 17,6 24,7 26,6
1334,4 14,3 ++ 15,1 ++ 18,5 + 25,6 27,5
1334,6 14,5 0 15,3 18,7 25,8 27,7
1336,1 16,0 0 16,8 20,2 27,3 29,2
1339,2 19,1 ++ 19,9 +++ 23,3 30,4 32,3 (1e1)(3h1)

1340,6 20,5 0 21,3 + 24,7 31,8 + 34 33,7
1342,8 22,7 + 23,5 0 26,9 ++ b 34 34,0 0 35,9
1343,3 23,2 + 24,0 + 27,4 34,5 0 36,4
1343,5 23,4 24,2 27,6 34,7 +++ 37 36,6
1343,7 23,6 + 24,4 0 27,8 34,9 ++ 36,8
1345,0 24,9 0 25,7 29,1 36,2 38,1
1345,7 25,6 + 26,4 29,8 +++ 37 36,9 38,8
1346,2 26,1 0 26,9 30,3 37,4 39,3
1347,2 27,1 0 27,9 31,3 38,4 40,3 (2e1)(1h1)

1349,6 29,5 30,3 + b 34 33,7 40,8 42,7
1351,9 31,8 0 32,6 36,0 43,1 45,0
1352,5 32,4 33,2 +++ 37 36,6 43,7 45,6
1353,1 33,0 ++ 34 33,8 37,2 44,3 46,2 InAs LO / GaAs TO Phonon
1353,7 ++ 34 33,6 34,4 37,8 + 44,9 ++ 46,8
1354,2 34,1 34,9 38,3 ++ 45,4 ++ 47,3
1354,6 34,5 + 35,3 0 38,7 45,8 47,7
1355,1 35,0 + 35,8 39,2 0 46,3 + 48,2
1355,5 35,4 + 36,2 + 39,6 46,7 48,6
1355,9 + 35,8 ++++ 37 36,6 ++ 40,0 47,1 49,0 GaAs LO / IF Phonon
1356,5 +++ 37 36,4 ++ 37,2 ++ 40,6 47,7 0 49,6
1356,9 + 36,8 +++ 37,6 ++++ 41,0 48,1 50,0 X1 (1e1)(6h1)

1357,2 + 37,1 +++ 37,9 +++ 41,3 48,4 50,3
1357,5 37,4 ++ 38,2 ++ 41,6 48,7 0 50,6
1357,9 + 37,8 ++ 38,6 + 42,0 49,1 0 51,0
1359,0 38,9 + 39,7 + 43,1 50,2 52,1
1362,2 + 42,1 ++ 42,9 ++ 46 46,3 53,4 55,3
1362,8 0 42,7 0 43,5 46,9 54,0 55,9
1363,6 43,5 ++ 44,3 + 47,7 54,8 56,7
1363,9 43,8 + 44,6 + 48,0 55,1 57,0
1364,4 + 44,3 ++++ 45,1 +++ b 48,5 55,6 57,5 X2 (2e1)(2h1)

1365,0 0 44,9 ++ 45,7 ++ 49,1 56,2 58,1
1365,5 + 45,4 ++ b 46 46,2 49,6 56,7 58,6 Al0,8Ga0,2As LO Phonon?
1366,1 ++ b 46 46,0 ++ 46,8 50,2 57,3 59,2
1366,7 46,6 ++ b 47,4 +++ b 51 50,8 57,9 59,8
1368,5 0 48,4 + b 49,2 52,6 59,7 61,6
1369,5 49,4 ++ 50,2 53,6 60,7 62,6
1369,7 49,6 +++ 50,3 53,7 60,8 62,7
1370,0 + 49,9 ++++ 51 50,7 0 54,1 61,2 63,1 X3 AlAs LO Phonon?
1370,9 + 50,8 ++ 51,6 + 55,0 62,1 64,0 (2e1)(3h1)?
1371,8 + 51,7 ++ 52,5 55,9 63,0 64,9
1380,2 60,1 ++ b 60,9 64,3 71,4 73,3
1387,2 67,1 + b 68 67,9 71,3 78,4 80,3 2 LO InAs
1388,4 68,3 ++ 69 69,1 72,5 79,6 81,5 (2e1)(6h1)?
1390,7 0 70,6 +++ b 71,3 74,7 81,8 83,7
1392,8 0 72,7 ++ 74 73,5 76,9 84,0 85,9 2 LO GaAs / IF
1394,1 0 74,0 +++ b 74,8 78,2 85,3 87,2
1396,9 76,8 ++ b 77,6 81,0 88,1 90,0
1400,8 0 80,7 ++ b 81,5 84,9 92,0 93,9
1405,4 0 85,3 +++ b 86,1 89,5 96,6 98,5
1407,3 87,2 ++ b 88,0 91,4 98,5 100,4
1411,3 91,2 ++ b 92,0 95,4 102,5 104,4
1415,3 95,2 ++ b 96,0 99,4 106,5 108,4
1416,9 96,8 + b 97,6 101,0 108,1 110,0
1422,6 102,5 ++ b 103,3 106,7 113,8 115,7
1427,6 107,5 + b 108,3 111,7 118,8 120,7
1432,6 112,5 + b 113,3 116,7 123,8 125,7
1436,6 116,5 + b 117,3 120,7 127,8 129,7
1441,3 121,2 + b 122,0 125,4 132,5 134,4
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Abbildung 8.8 Vergleich der µPL und PLE-Spektren mit Ergebnissen von Benny et al. (unten) [Ben11].
Zahlreiche Übergänge lassen sich zuordnen. Die eigenen Rechnungen basieren auf den gemessenen Abstände
der niederenergetischen Übergänge.
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Abbildung 8.9 Termschema der Energieniveaus der Elektronen und Löcher zur Erklärung der beobachteten
Resonanzen. Alle Energien sind in meV angegeben.
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9 Dynamik: Unterscheidung von Raman
Streuung und Fluoreszenz

9.1 Zielsetzung und Durchführung der zeitaufgelösten Messungen

Für eine genaue Identifikation der Anregungs- und Zerfallsprozesse ist eine Untersuchung der Dyna-
mik mittels zeitaufgelöster Messungen notwendig. Anhand der um Größenordnungen unterschied-
lichen Zerfallszeiten können Emissionen von Photonen gleicher Energie unterschieden werden, die
jedoch aus unterschiedlichen Prozessen kommen, etwa aus Raman-Streuung und Fluoreszenz. Auch
können Rekombinationen aus Zuständen unterschiedlicher Lebensdauer unterschieden werden, etwa
dark-state und bright-state des Exzitons. Für die Anwendung positionierter QDs als Einzelphoto-
nenquelle in der Quantenkommunikation ist eine genaue Kenntnis der Dynamik hilfreich, da die
Zerfallszeiten die maximal möglichen Emissionsraten und somit auch die Schlüsselerzeugungsrate
bestimmen. Vorherige Untersuchungen der Dynamik einzelner QDs von Feucker et al. [Feu08] stüt-
zen sich auf Kathodolumineszenz-Messungen, die nicht die Anstiegszeit eines exzitonischen Zerfalls
messen, sondern nur die Zerfallszeiten.
Im Folgenden wird zunächst besonders die Zerfallszeit der Linie L1, aber auch der Linien L6, L8
und E1 bei nicht-resonanter Anregung kurz oberhalb des WL bei 1393 meV untersucht. Es soll
festgestellt werden, ob das Auftreten von Multiexzitonen im Spektrum und die Veränderung von
Zerfallszeiten korrelieren, wie es in mehreren Veröffentlichungen beschrieben wird [Dek00, Dek01,
San02]. Daher werden Messungen in Abhängigkeit der Anregungsleistung vorgenommen.
Um die Prozesse bei resonanter Anregung besser zu verstehen, werden zeitaufgelöste Messungen
bei verschiedenen Anregungsenergien unterhalb des WL durchgeführt und die Zerfallszeiten von L0
bis L7 bei verschiedenen Anregungsenergien zwischen 1364 und 1356 meV untersucht. Resonanzen
treten insbesondere bei Anregung in X1 (1356 meV) und X2 (1364 meV) auf, daher werden die
Anstiegs- und Zerfallszeiten von L0, L1, L6 und L7 bei diesen Anregungsenergien bei verschiedenen
Anregungsleistungen und Temperaturen bestimmt.
Bei gebundenen Exzitonen in ZnO wurden von Wagner [Wag10] bei Anregung über resonante Ra-
man-Streuung verlängerte Dephasierungszeiten für die beteiligten Phononen gemessen. Auch bei
Borri et al. [Bor01] wurden unter bestimmten Bedingungen in Vierwellenmischexperimenten am
QD-Ensemble längere Dephasierungszeiten für Phononen gemessen. Daher ist es interessant, ob
ähnliche Phänomene auch bei resonanter Raman-Streuung an Exzitonen im QD auftreten. Im Ver-
gleich mit der Theorie [Zim14] wird untersucht, ob sich bei resonanter Anregung von L1 über ein
Phonon bei gleicher Energie Fluoreszenz und Raman-Streuung mittels zeitaufgelöster Messungen

91
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unterscheiden lassen. Hierfür wird diese resonante Anregung bei unterschiedlichen Temperaturen
von 4 bis 30 K betrachtet.
Um sicherzustellen, dass diese Ergebnisse nicht ausschließlich auf den untersuchten QD A zutreffen,
werden einige Vergleichsmessungen an QD B vorgenommen.

9.1.1 Experimentelle Herausforderungen bei Messung und Auswertung

Zur Untersuchung zeitaufgelöster Prozesse an einzelnen QDs ist eine möglichst gute Zeitauflösung
des Detektors erforderlich. Diese wird eher durch die SSPDs als durch die APDs erreicht. Leider
gibt es jedoch durch Temperaturschwankungen im Labor und Gebäudeschwingungen Probleme bei
der Langzeitstabilität des Untersuchungsbereichs der µ-PL, d.h. die Probe driftet nach einer Weile
weg und der untersuchte QD ist nicht mehr im Fokus der Anregung und Detektion. Dadurch kön-
nen die zeitaufgelösten Messungen nicht beliebig lange integriert werden, was vor allem bei den
SSPD-Messungen zu einem schlechten Signal-Rauschverhältnis führt. Aufgrund der empfindlichen
Einkopplung in die SSPDs durch eine single-mode-Glasfaser liegen die Zählraten auf den SSPDs im
Bereich von nur wenigen hundert bis etwa tausend counts/s. Dadurch können die Transienten über
nicht mehr als zwei Größenordnungen aufgenommen werden, was die Interpretation erschwert. Im
Gegensatz zu den APDs ist jedoch die Zeitauslösung so gut, dass Streuprozesse und Lumineszenz
gut unterschieden werden können.
Die Transienten werden mit dem Programm Fluofit der Firma Picoquant ausgewertet. Dabei werden
die Daten mit einem mono- oder multiexponentiellen Zerfall gefittet (angepasst), welcher mit der
Antwortfunktion des Versuchsaufbaus (instrument response function, IRF), also im Normalfall der
gemessenen Lasertransiente, gefaltet wird. Je nach Messung wird nur eine einzige Zerfallszeit ange-
passt oder, wenn dies nicht zu einem befriedigenden Fit führt, eine Anstiegs- und eine Zerfallszeit,
sowie im Falle der Resonanz mit einem Phonon noch eine zusätzliche Zerfallszeit für dieses Phonon.
Die Messungen mit den APDs weisen höhere Zählraten im Bereich von einigen tausend counts/s
auf, dadurch können Transienten von bis zu drei Größenordnungen aufgenommen werden. Durch
die geringere Zeitauflösung sind diese jedoch zeitlich verbreitert und lassen meist keine sinnvolle
Anpassung mit mehr als einer Zerfallszeit zu. Die bei den Messungen angegebene Anregungsleis-
tung ist der am Ort der Probe gemessene Durchschnittswert der Leistung (cw-Äquivalent), da die
Anregung natürlich gepulst ist.

9.2 Zeitaufgelöste Messungen bei nicht-resonanter Anregung

9.2.1 Intensitätsabhängigkeit der Zerfallszeiten bei nicht-resonanter Anregung

Die Anstiegs- und Abklingzeiten der Lumineszenz von L1 werden mit einer APD bei Anregungs-
leistungen von 2,7 bis 400 µW gemessen. Zusätzlich werden auf der CCD Übersichtsspektren von
1307 bis 1377 meV bei Anregungsleistungen von 5 bis 1600 µW aufgenommen, siehe Abb. 9.1 auf
Seite 95. Im nicht-resonanten Anregungsfall bei 1393 meV nimmt die Anstiegszeit der Transienten
von X0 mit zunehmender Anregungsleistung von rund 100 ps bis etwa 500 ps zu und sättigt dann ab
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einer Anregungsleistung von etwa 100 µW. Die Abklingzeit bleibt währenddessen ungefähr konstant
bei etwa 600 ps. Für die Anregungsleistungen oberhalb von 40 µW (80 und 160 µW) tritt eine wei-
tere Zeitkomponente oder ein Plateau in der Transiente auf, welche beim Fit berücksichtigt werden
muss. Eine Erklärung hierfür liefert im Folgenden die gemeinsame Betrachtung mit den zugehöri-
gen PL-Spektren. Diese zusätzliche Zeitkomponente ist bei Anregung mit 400 µW nicht mehr zu
beobachten. Hier ist unklar, ob diese tatsächlich nicht auftritt oder ob ein Messfehler etwa durch
Probendrift während der Messung aufgetreten ist.
Bei niedriger Anregungsleistung (bis 10 µW) sind im Spektrum zunächst nur die exzitonischen Lini-
en L1 und L7 sichtbar. Mit steigender Anregungsleistung erscheint das Biexziton L6 und nimmt an
Intensität zu. Ab etwa 40 µW verbreitert sich L7 deutlich und nimmt an Intensität ab, dafür taucht
ab etwa 160 µW L8 bei etwa 0,7 meV niedriger Energie (1314,9 meV) auf sowie ein weiterer breiter
Peak L9 bei 1312,4 meV. Aus der anregungsenergieabhängigen µPL ist bekannt, dass L9 bei reso-
nanter Anregung bei etwa 1310 meV liegt und beim Wechsel von resonanter (bis 1360 meV) zu
nicht-resonanter Anregung (1390 meV) zu 1312 meV schiebt. Außerdem taucht zwischen Exziton
L1 und Biexziton L6 ein weiterer schwacher Peak L4 bei 1317,4 meV auf, der von resonanter zu
nicht-resonanter Anregung ähnlich schiebt wie L9. In den Spektren sind neben den Positionen der
Linien L1 bis L10, E1 und E2 sowie X1 auch die mutmaßlichen Positionen von Raman-Phononen
markiert. Auf der höherenergetischen Seite des Exzitons erscheinen mehrere 1LO (37, 33 und 32
meV) und 2LO (74, 66 und 64 meV) Phononen des Anregungslasers. Außerdem wird ab einer Anre-
gungsleistung von etwa 40 µW die Lumineszenz der angeregten Zustände E1 und E2 sowie ab etwa
160 µW von X1 sichtbar.
Während die X1 Lumineszenz hervortritt, verschwindet L7 und L6 und L8 treten deutlicher hervor,
gleichzeitig tritt eine weitere Zerfallszeit in den Transienten von L1 auf. Hier scheint also eine Ver-
schiebung der Rekombinationskanäle aufzutreten: Bei geringer Anregungsleistung kombinieren die
Zustände E1, sowie E2 bis E4 und X1 über Emission von Phononen über L7 und L0. Welche Pho-
nonen genau beteiligt sind, wird im Folgenden in Abschnitt 9.4 Resonanter Ramaneffekt ab Seite
109 untersucht. Bei höherer Anregungsintensität rekombinieren diese Zustände direkt. Es treten dann
vermehrt die Multiexzitonenlinien L8 und L9 niederenergetisch von L7 auf.
Die zusätzliche zeitliche Komponente in den Transienten bei hoher Anregungsleistung kann auch
als ein zeitliches Plateau interpretiert werden. Ein solches beobachtet auch [Rei14] bei hoher An-
regung im WL und erklärt es durch die Anwesenheit zusätzlicher Ladungsträger im WL und im
Volumenkristall, welche die Relaxation verzögern. In diesem Anregungsregime verläuft die Rela-
xation der Ladungsträger weniger über Phononen als über Auger-Prozesse. Außerdem wird dieser
Prozess bei [Ray96] mit dem Auffüllen unterer Energieniveaus, etwa des Grundzustands, und dem
Auftreten von Multiexzitonen in Verbindung gebracht.
In einer separaten Messreihe werden die Anstiegs- und Abklingzeiten von L1, L6, L8 und E1 bei 100
und 216 µW Anregungsleistung mit einem SSPD gemessen, um eine höhere Zeitauflösung zu erhal-
ten, siehe Abb. 9.2 auf Seite 96. Konsistent zu den Messungen mit den APDs bleiben auch bei dieser
Messreihe die Abklingzeiten der verschiedenen Lumineszenzen ungefähr konstant und die Anstiegs-
zeiten nehmen bei erhöhter Anregungsleistung leicht zu. Dies wird auch bei [Dek00, Dek01, San02]
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beobachtet und mit der Erzeugung von Multiexzitonen erklärt. Die Anstiegszeiten des Exzitons X0
entsprechen hierbei ungefähr den Zerfallszeiten des Biexzitons XX. Die Zerfallszeiten von X0 sind
fast doppelt so lang wie die von XX. Die Zerfallszeit des angeregten Zustands E1 ist nur wenig kür-
zer als die von X0, die Anstiegszeit ist jedoch deutlich kürzer. Die Anstiegs- und Zerfallszeiten des
mutmaßlichen Triexzitons L8 (3X) sind etwas kürzer als die von X0, jedoch länger als die von XX.
Dies widerspricht den Erwartungen für ein Triexziton, bei dem man eher noch kürzere Zerfallszeiten
als für das Biexziton erwarten würde [Ara11,Ara12]. Da hier jedoch nur eine Messung vorliegt, fällt
eine finale Aussage über die Herkunft von L8 schwer. Hierfür wären eventuell theoretische Berech-
nungen hilfreich, wie sie auf Basis der Modelle von [Mli09] vorgenommen werden könnten, dies
würde jedoch den Rahmen dieser Arbeit sprengen.
Bei höheren Temperaturen, 40 und 50 K, werden ebenfalls Spektren und Transienten von X0 ge-
messen (siehe Abb. 9.3 auf Seite 97). Die Anstiegszeiten des Exzitons X0 sind etwas kürzer als bei
niedrigeren Temperaturen, die Zerfallszeiten etwas länger. Dies entspricht den Beobachtungen von
Werner et al. [Wer11]: Dort wird der Anstieg der Zerfallszeiten mit steigender Temperatur durch
die Zunahme nicht-strahlender Prozesse wie etwa Auger-Streuung und Wechselwirkung mit Defek-
ten erklärt. Die Anstiegszeiten bei tiefen Temperaturen unterhalb von 130 K werden durch einen
Phononen-Bottelneck (Flaschenhals) erklärt, der die Rekombination in den Grundzustand teilweise
behindert.

9.2.2 Phononenseitenbande

Die Intensität der verschiedener Ordnungen der Phononenreplika angeregter Zustände kann mitein-
ander oder mit den jeweiligen Nullphononenlininen verglichen werden, um den Huang-Rhys-Faktor
S zu bestimmmen, der ein Maß für die Kopplungsstärke der Phononen ist [Hua50]. Bei den vorlie-
genden Messungen wird dies etwas erschwert durch den stark ausgeprägten Untergrund bei Hochan-
regung und die teilweise unklare Zuordnung der Linien im Spektrum. Es wird versucht den Parameter
S aus den Spektren in Abb. 9.1 auf der nächsten Seite aus dem Verhältnis der Flächen des Peaks der
1LO und der 2LO Phononenreplika des Anregungslasers 33 meV und 66 meV unterhalb der An-
regungsenergie zu bestimmen. Beide Peaks sind nur bei starker Anregung sichtbar, das Verhältnis
der beiden Peaks beträgt dann aber unabhängig von der Anregungsleistung etwa S = 0,08± 0,02.
Dieser Wert ist deutlich größer als der bei [Sto11a] bestimmte Wert von S≈ 10−4 für die LO Phono-
nenreplika der Elektrolumineszenz eines einzelnen InGaAs QDs. Vermutlich handelt es sich bei den
hier untersuchten Phononen daher eher um GaAs bulk Phononen, für die Huang-Rhys-Faktoren von
S≈ 0,01 bestimmt wurden [Nom92].

9.2.3 Vergleich mit benachbartem QD B bei nicht-resonanter Anregung

Auch an dem benachbarten QD B (Position auf der Mesa siehe Abb. 5.6 auf Seite 45) werden Spek-
tren und Transienten bei starker nicht-resonanter Anregung aufgenommen, siehe Abb. 9.4 auf Sei-
te 98. Aufgrund der räumlichen Nähe der beiden QDs werden sowohl die mutmaßliche Grundzu-
standslumineszenz des Exzitons von QD B L11 bei 1309,6 meV als auch Lumineszenzlinien eines
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c

Abbildung 9.1 a) APD-Transienten von L1 bei nicht-resonanter Anregung b) Im nicht resonanten Anre-
gungsfall nimmt die Anstiegszeit der Transienten von X0 mit zunehmender Anregungsleistung zu und sättigt
schließlich, die Abklingzeit bleibt ungefähr konstant um die 600 ps. Bei Anregung mit 80 bis 160 µW tritt
ein zusätzlicher Zerfallsprozess auf. c) Leistungsabhängige Spektren bei nicht-resonanter gepulster Anregung
passend zu den Transienten, in blau mögliche phononische Resonanzen.
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Abbildung 9.2 SSPD-Transienten von X0 (L1), XX (L6), L8 und E1 bei nicht-resonanter Anregung bei
jeweils zwei unterschiedlichen Anregungsleistungen, 100 und 216 µW (außer L8, da nur 216 µW), alle bei
12 K. Die Anstiegszeiten des Exzitons X0 entsprechen ungefähr den Zerfallszeiten des Biexzitons XX, die
Zerfallszeiten von X0 sind fast doppelt so lang.

angeregten Zustands bei 1326,3 meV teilweise auch in Spektren gemessen an QD A detektiert, wenn
auch deutlich weniger intensiv als am Ort von QD B. An diesen Linien werden auch zeitabhängige
Messungen durchgeführt: Die gemessenen Anstiegs- und Zerfallszeiten von L11 sind relativ ähnlich
denen von L1 bei vergleichbaren Anregungsbedingungen, die des angeregten Zustands sind eher et-
was langsamer, vor allem bei der Anstiegszeit. Insgesamt gesehen unterscheiden sich die QDs nicht
wesentlich.
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Abbildung 9.3 a) Spektren bei 40 und 50 K mit starker nicht-resonanter Anregung mit 240 bzw. 490 µW
Anregungsleistung, b) SSPD-Transienten von X0 unter diesen Bedingungen: Die Anstiegszeiten des Exzitons
X0 sind etwas kürzer als bei niedrigeren Temperaturen, die Zerfallszeiten etwas länger.
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Abbildung 9.4 a) Spektren der Lumineszenz von QD A und B im Vergleich bei nicht-resonanter Anregung.
b) SSPD-Transienten von Lumineszenzlinien von dem benachbarten QD B bei nicht-resonanter Anregung
mit 1,393 eV mit 100 µW bei 12 K: Das mutmaßliche Exziton X (L11) bei 1309,6 meV und ein angeregter
Zustand ES bei 1326,3 meV zeigen ähnliche Anstiegs- und Zerfallszeiten wie die entsprechenden Linien beim
hauptsächlich untersuchten QD A (siehe Abb. 9.2 auf Seite 96).
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9.3 Intensitätsabhängigkeit der Zerfallszeiten bei resonanter Anregung

Auch bei resonanter Anregung wird mittels kurzer Serien von APD-Transienten und einzelner SSPD-
Transienten (siehe Abb. 9.5 bis 9.7 auf den Seiten 102–104) die Leistungsabhängigkeit der Anstiegs-
zeiten trise und der Zerfallszeiten tdecay der Linien L1 (X) und L6 (XX) sowie L7 (X1-42meV) und
L0 (X1-37meV) gemessen, die Ergebnisse sind in Tabelle 9.1 auf Seite 101 zusammmengefasst.
Bei resonanter Anregung in X2 (1363,7 meV) (mit schwacher bis mittelstarker Anregungsleistung
bei 8 K, Transienten siehe Abb. 9.5 auf Seite 102) steigen die Anstiegszeiten von Exziton und Biex-
ziton (L1, L6) mit der Anregungsleistung. Die Zerfallszeiten bleiben relativ konstant, ebenso wie
die Zeiten für L7 und L0. Das Verhalten ist also ähnlich wie bei nicht-resonanter Anregung und
vermutlich wiederum auf die Sättigung des Grundzustands und die Bildung von Multiexzitonen zu-
rückzuführen [Dek00, Dek01]. Die Zerfallszeit des Exzitons L1 ist mit durchschnittlich etwa 650 ps
ähnlich lange wie bei nicht-resonanter Anregung und knapp doppelt so lang wie die Zerfallszeit des
Biexzitons (L6) mit durchschnittlich 340 ps. Das Verhältnis der Zerfallszeiten von X und XX von et-
wa 1,9 liegt im Rahmen dessen, was aus anderen Experimenten bekannt ist [Feu08]. Die Anklingzeit
von L1 (X) liegt bei etwa 200 bis 300 ps, die von L6 (XX) bei etwa 80 bis 160 ps, also wiederum bei
etwa der Hälfte. Für L7 wird eine Zerfallszeit von etwa 490 ps gemessen bei einer Anklingzeit von
etwa 250 bis 330 ps, ein Wert, der zwischen denen von X und XX liegt. Für L0 wird eine stark fehler-
behaftete Zerfallszeit von ungefähr 800 ps gemessen, ein auffällig großer Wert. Es ist anzunehmen,
dass die Messung der Zerfallszeit von L0 durch Ausläufer der benachbarten Linie L1 beeinträchtigt
wurde und dass die gemessene Zerfallszeit eigentlich maßgeblich die von L1 ist.
Bei Anregung in X1 (1356,2 meV) mit mittelstarker bis sehr starker Leistung bei 28 K, siehe Abb. 9.6
auf Seite 103, steigen die Zerfallszeiten von L1, L7 und L0 mit der Anregungsleistung, die Anstiegs-
zeit von L1 bleibt konstant bei etwa 240 ps, ebenso wie die Zerfallszeit von L6 bei etwa 250 ps. Die
Zerfallszeiten des Exzitons L1 von 490 bis 620 ps sind etwas mehr als doppelt so groß wie die des
Biexzitons L6. Die Zerfallszeiten von L7 mit 160 bis 310 ps und die von L0 mit 240 bis 390 ps fallen
deutlich kürzer aus als bei Anregung in X2. Der Trend steigender Zerfallszeiten von L1 und L7 mit
steigender Anregungsleistung, vermutlich aufgrund der Sättigung des Grundzustands, bestätigt sich
auch bei Messungen mit den SSPDs mit besserer Zeitauflösung bei niedrigeren Temperaturen und
schwächeren Anregungsleistungen, siehe Transienten in Abb. 9.8 bis 9.10 auf den Seiten 105–106.
Sowohl bei resonanter Anregung in X1 (1356,2 meV) als auch energetisch etwas niedriger mit dem
LO Phonon in Resonanz mit L1 sind die gemessenen Zeiten ähnlich wie bei den APD-Messungen.
Zusätzlich können dank der besseren Zeitauflösung jedoch auch noch die Anklingzeiten für L6 (etwa
80 ps) und L7 (30 bis 100 ps) gemessen werden.
Messungen in Abhängigkeit von der Anregungsenergie zeigen, dass für resonante Anregung in X1
oder X2 die Zerfallszeiten vor allem von L7 und L0 etwas höher sind als für nicht-resonante Anre-
gung zwischen diesen Zuständen, siehe Transienten in Abb. 9.7 auf Seite 104. Bei Anregung in X1
liegt dabei das 37 meV IF Phonon resonant in L0. In den zugehörigen Spektren (siehe Abb. 9.12
auf Seite 108) ist die erhöhte Intensität der Linien L1 bis L7 bei resonanter Anregung in X1 und X2
erkennbar. Die Intensität der Phononen scheint für Anregungsenergien kleiner als X2 etwas und für
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Anregungsenergien kleiner als X1 nochmal stärker abzunehmen. Die Intensität der Phononenpeaks
niederenergetisch von L1 ist deutlich geringer als auf der hochenergetischen Seite, nur bei Resonanz
des 37 meV Phonons mit L7 kommt es noch einmal zur einer Intensitätserhöhung.

9.3.1 Verhältnis der Zerfallszeiten der verschiedenen Lumineszenzen

Das Verhältnis der Zerfallszeiten von L1 (X) und L6 (XX) ist eher etwas größer als 2, anders als
etwa bei [Feu08], wo der durchschnittliche Faktor bei 1,7 lag. Allerdings wurde dort auch mittels
Elektronenstrahl angeregt und Kathodolumineszenz (CL) gemessen und nicht optisch angeregte PL
gemessen. Dadurch weisen die CL Transienten keine Anstiegszeiten auf und unterliegen gewissen
Nachfütterungsprozessen, sind also nicht vollständig mit den PL Transienten vergleichbar. Insgesamt
gesehen liegt das Verhältnis der Zerfallszeiten von Exziton und Biexziton jedoch noch in dem von
der Theorie vorhergesagten Rahmen [Nar05, Nar06].



9.3 Intensitätsabhängigkeit der Zerfallszeiten bei resonanter Anregung 101

Tabelle 9.1 Mittels kurzer Serien von APD-Transienten wird die Abhängigkeit der Anstiegszeiten trise und
der Zerfallszeiten tdecay der Linien L1 (X) und L6 (XX) sowie L7 (X1-42meV) und L0 (X1-37meV) von der
Anregungsleistung gemessen, Zusammenhänge sind fett markiert. Bei resonanter Anregung in X2 (1363,7
meV) steigen die Anstiegszeiten von Exziton und Biexziton (L1, L6) mit der Anregungsleistung, die Zerfalls-
zeiten bleiben relativ konstant, ebenso wie die Zeiten für L7 und L0. Es ist möglich, dass bei Messung von
L0 bei dieser Anregung eigentlich die hochenergetische Flanke von L1 gemssen wurde, die gemessenen Zer-
fallszeiten also nicht L0 zuzuordnen sind. Bei Anregung in X1 (1356,2 meV) steigen die Zerfallszeiten von
L1, L7 und L0 mit der Anregungsleistung, die Anstiegszeit von L1 bleibt konstant, ebenso wie die Zerfallszeit
von L6. Messungen in Abhängigkeit von der Anregungsenergie zeigen, dass für resonante Anregung in X1
oder X2 die Zerfallszeiten von L7 und L0 etwas höher sind als für nicht-resonante Anregung zwischen diesen
Zuständen, bei Anregung in X1 liegt das 37 meV LO Phonon resonant in L0. Der Trend steigender Zerfalls-
zeiten von L1 und L7 mit steigender Anregungsleistung bestätigt sich auch bei Messungen mit den SSPDs
mit besserer Zeitauflösung, sowohl bei resonanter Anregung in X1 (1356,2 meV) als auch energetisch etwas
niedriger mit dem LO Phonon in Resonanz mit L1.

Eexc Pexc T L1 (X0) L6 (XX) L7 (X1-42 meV) L0 (X1-37 meV) Res.
(meV) (µW) (K) trise (ps) tdecay (ps) trise (ps) tdecay (ps) trise (ps) tdecay (ps) tdecay (ps)

APD resonante Anregung in X1 und X2
1363,7 630 8 320±10 650±10 160±10 360±10 250±30 490±20 800±230 X2
1363,7 300 8 230±20 660±10 90±10 330±10 250±90 480±20 760±140 X2
1363,7 160 8 210±30 630±20 80±50 330±30 330±60 490±30 X2

1356,2 2000 28 230±20 620±10 250±10 310±10 390±20 X1
1356,2 1000 28 230±20 550±10 220±20 220±10 300±20 X1
1356,2 500 28 250±60 490±20 270±20 160±20 240±10 X1

1364,7 1000 16 170±10 710±20 330±40 460±20 420±20 X2
1360,7 1000 16 160±20 750±40 320±40 360±20 380±30
1357,4 1000 16 210±20 620±20 310±40 360±20 330±20
1356,2 1000 16 190±10 630±10 360±20 390±10 400±30 X1,

LO@L0 19 ps
SSPD resonante Anregung in und nahe X1

1356,2 880 8 230±20 780±30 100±20 240±20 100±50 480±30 X1
1356,8 290 4 340±10 450±10 70±20 290±20 100±30 390±20 X1

1354,8 880 8 130±20 760±30 LO@L1 5 ps
1355,3 360 12 320±10 500±10 80±20 260±20 30±10 450±20 LO@L1 2 ps
1355,3 290 4 320±10 470±10 LO@L1 7 ps

Eexc Pexc T L1 (X0) L6 (XX) L8 (3X) E1
(meV) (µW) (K) trise (ps) tdecay (ps) trise (ps) tdecay (ps) trise (ps) tdecay (ps) trise (ps) tdecay (ps)

SSPD nicht-resonante Anregung im WL
1393,1 210 12 320±10 620±10 210±20 360±10 200±50 540±20 170±20 610±20
1393,1 100 12 210±30 670±20 150±20 320±20 90±20 580±30
1393,1 230 40 190±70 940±60
1393,1 110 50 150±40 790±50
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Abbildung 9.5 APD-Transienten von L0, L1, L6 und L7 bei resonanter Anregung bei 1363,7 meV resonant
in X2 mit schwacher bis starker Anregungsleistung 160 bis 630 µW, alle bei 8 K.
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Abbildung 9.6 APD-Transienten von L0, L1, L6 und L7 bei resonanter Anregung bei 1356,2 meV resonant
in X1 mit mittlerer bis sehr starker Anregungsleistung 0,5 bis 2,0 mW, alle bei 28 K.
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Abbildung 9.7 APD-Transienten von L0, L1, L6 und L7 bei starker Anregung mit 1 mW bei 1356,2 meV
(resonant in X1 mit LO Phonon resonant in L0), 1357,4 meV, 1360,7 meV und 1364,7 meV (resonant in X2),
alle bei 16 K.
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Abbildung 9.8 SSPD-Transienten von X0 (L1), XX (L6) und L7 bei mittelstarker Anregung mit 290 µW
bei 1356,8 meV resonant in X1, sowie mit dem LO Phonon in Resonanz mit L1 (Anregung mit 1355,3 meV),
alle bei 4 K.

Abbildung 9.9 SSPD-Transienten von X0 (L1), XX (L6) und L7 bei starker Anregung mit 880 µW bei
1356,2 meV resonant in X1, sowie mit dem LO Phonon in Resonanz mit L1 (Anregung mit 1354,8 meV), alle
bei 8 K.



106 9. Dynamik: Unterscheidung von Raman Streuung und Fluoreszenz

Abbildung 9.10 SSPD-Transienten von X0 (L1), XX (L6) und L7 bei mittelstarker Anregung mit 360 µW
bei 1355,3 meV mit dem LO Phonon in Resonanz mit L1, alle bei 12 K.
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Abbildung 9.11 Leistungsabhängigkeit der Anstiegs- und Zerfallszeiten aus den APD-Messsungen in
Abb. 9.5 bis 9.6 auf den Seiten 102–103: a) Zeiten von L0, L1, L6 und L7 bei resonanter Anregung in X2
bei 8 K mit schwacher Anregungsleistung (160 bis 630 µW): Die Anstiegszeiten von Exziton (L1) und Biex-
ziton (L6) steigen leicht mit der Anregungsleistung an. Die Zerfallszeiten von L1 und L6 hingegen bleiben
relativ konstant, ebenso wie die Anstiegs- und Zerfallszeiten für L7 sowie die auffällig lange Zerfallszeit für
L0. b) Zeiten von L0, L1, L6 und L7 bei resonanter Anregung bei 1356,2 meV resonant in X1 bei 28 K mit
mittlerer bis sehr starker Anregungsleistung (0,5 bis 2,0 mW): Die Zerfallszeiten von L0, L1 und L7 und L0
steigen mit der Anregungsleistung an, die Zerfallszeit von L6 sowie die Anstiegszeit von L1 hingegen bleiben
im Rahmen der Messungenauigkeit konstant.
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Abbildung 9.12 a) Energieabhängigkeit der Anstiegs- und Zerfallszeiten der Transienten von L0, L1, L6,
L7 aus Abb. 9.7 auf Seite 104 bei mittelstarker Anregung mit 1 mW bei 16K mit Anregungsenergien von
1356,2 meV (resonant in X1, Phonon in L0), 1357,4 meV, 1360,7 meV und 1364,7 meV (resonant in X2).
Bei resonanter Anregung in X1 oder X2 werden tendenziell etwas langsamere Zerfallszeiten gemessen als
zwischen diesen Resonanzen. b) QD-Spektren passend zu den oben genannten Transienten sowie zusätzlich
mit noch niedrigeren Anregungsenergien von 1351,3 meV (LO Phonon resonant mit L7) und 1344,7 meV
(nicht-resonant). Die Intensität der Raman-Phononen nimmt auf der niederenergetischen Seite von L1 stark
ab, nur in Resonanz mit L7 sind sie noch einmal deutlich sichtbar.
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9.4 Resonanter Ramaneffekt

Im Falle der resonanten Anregung liegen die Phononen des Anregungslasers energetisch sehr nahe
an den exzitonischen Zuständen des Quantenpunkts. Dadurch sind reale QD-Zustände an der Ra-
man-Streuung beteiligt und es kommt zu resonanter Raman-Streuung. Wenn man die Intensität der
Raman-Peaks über der Anregungsenergie aufträgt (siehe Abb. 9.13 auf der nächsten Seite), lasst sich
ein deutliches Resonanzprofil für die 36 meV Linie feststellen, die 36 meV Phononen scheinen also
gut an die QD Lumineszenz zu koppeln. Die Intensität der 33 meV Linie hingegen steigt etwas zu hö-
heren Energien hin an, zeigt jedoch keine deutliche Resonanz. Der Vergleich mit den PLE-Spektren
der in Resonanz auftretenden Linien L0, L1 und L7 zeigt, dass die Resonanz der 36 meV Phononli-
nien P36 noch über die bloße Überlagerung mit den Lumineszenzlinien hinausgeht. Bei Auftragung
über der Detektionsenergie, welche ja für die Phononen von der Anregungsenergie abhängt, stellt
man fest, dass die Resonanz der 36 meV Linie genau im Bereich der QD-Lumineszenz liegt und
dass zusätzlich auch eine deutliche Überlagerung mit den Lumineszenzlinien auftritt. Die 33 meV
Phononenlinien P33 hingegen zeigt zwar einen leichten Anstieg hin zu größeren Energien, jedoch
keine erkennbare Resonanz, nur eine leichte Überlagerung mit L0 und L1.
Das unterschiedliche Resonanzverhalten der beiden Phononenmoden könnte auf die Phononenwel-
lenvektorabhängigkeit der Elektron-Phonon-Fröhlich-Wechselwirkung zurückzuführen sein. Da in
polaren Kristallen wie GaAs oder InAs ein elektrisches Dipolfeld auftritt, bevorzugt die Fröhlich-
Wechselwirkung aus Symmetriegründen longitudinal-optische Phononen (LO) [Car82]. Die 36 meV
Phononlinien P36 verhält sich demnach LO-artiger als die 33 meV Phononenlinien P33. Die 36 meV
Phononlinie P36 kann einem LO-artigen IF-Phonon zugeordnet werden, die 33 meV Phononenlinie
P33 hingegen vermutlich eher einer GaAs TO-Mode oder einer InAs LO-Mode, die jedoch schwä-
cher ausgeprägt ist, da InAs nur direkt im QD und im WL vorhanden ist und nicht in der umgebenden
Matrix.
Die Breite und Form des Resonanzprofils entspricht ungefähr der aus der Literatur bekannten Ver-
breiterung einer Lumineszenzlinie durch akustische Phononen („Phononenfuß“) [Sto11b]. Auch ver-
hält sich das Resonanzprofil ungefähr spiegelsymmetrisch zur PLE-Resonanz von L1, ein weiterer
Hinweis darauf, dass die Wechselwirkung mit Phononen genauer betrachtet werden sollte. Wenn
akustische Phononen mit in die Betrachtung der energetischen Abstände einbezogen werden, lassen
sich alle beobachteten Übergänge erklären.
In einem Spektrum bei nah-resonanter Anregung mit 1364 meV treten nahe des Lasers auch Linien
auf, die den akustischen Phononen zugeordnet werden können (siehe Abb. 9.14 auf Seite 111). Hier-
für ist es notwendig, den die Laserintensität auf der CCD mittels Kantenfiltern stark abzuschwächen,
so dass auch Linien direkt neben dem Laser gemessen werden können. Die Linien bei 1 bzw. 1,5
meV werden am QD lokalisierten TA-Phononen zugeordnet, die bei 5 meV lokalisierten LA-Phono-
nen. Diese Energien sind deutlich geringer als für akustische Phononen im Bulk-Material [Bla82],
was auf eine Rückfaltung der Phononen in die erste Brillouin-Zone zurückzuführen sein könnte, wie
in [Kot79, Kel11, Zha12] für andere Materialsysteme beschrieben.
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Abbildung 9.13 Die Intensität der Phononenlinie 36 meV unterhalb der Anregungsenergie (IF-Phonon P36)
zeigt eine deutliche Resonanz im Gebiet der QD-Lumineszenz. In der Auftragung a) über der Detektionsener-
gie ist erkennbar, dass die größte Intensität in der Nähe von L1 auftritt. Der schmale Peak im Resonanzprofil
entsteht durch Überlagerung mit L1. Die Breite und Form des Resonanzprofils entspricht der aus der Literatur
bekannten Verbreiterung einer Lumineszenzlinie durch akustische Phononen („Phononenfuß“). Zudem ver-
hält sich das Resonanzprofil ungefähr spiegelsymmetrisch zur PLE-Resonanz von L1. Die Auftragung über
der Anregungsenergie b) zeigt eine breite Anregungsresonanz um etwa 2 meV zu niedrigen Energien verscho-
ben als die PLE-Resonanz von L1. Die Phononenlinie 33 meV unterhalb der Anregungsenergie (InAs LO oder
GaAs TO-Phonon P33) zeigt keine erkennbare Resonanz. Die Form und energetische Breite des gemessenem
Resonanzprofils entspricht ungefähr der Linienverbreiterung durch akustische Phononen (Abbildungen c und
d aus [Sto11a]), die in logarithmischer Darstellung als eine Art „Phononenfuß“ erkennbar ist. Mit steigender
Temperatur nimmt die Linienverbreiterung zu (c). Die experimentell gemessene Linienverbreiterung lässt sich
auch durch 8 Band k · p Messungen berechnen.
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Abbildung 9.14 Bei nah-resonanter Anregung mit 1364 meV treten neben der Laserlinie auch Linien auf,
die akustischen Phononen zugeordnet werden können. Hierfür ist es notwendig, den die Laserintensität auf
der CCD mittels Kantenfiltern stark abzuschwächen, so dass auch Linien direkt neben dem Laser gemessen
werden können. Die Linien werden am QD lokalisierten akustischen Phononen zugeordnet, die in die erste
Brillouin-Zone zurückgefaltet wurden, und zwar TA-Phononen bei 1 bzw. 1,5 meV und LA-Phononen bei 5
meV.

9.4.1 Tripel-Resonanz durch Multiphononenrelaxation im resonanten Ramaneffekt

Wenn zusätzlich zu den optischen Phononen auch akustische Phononen betrachtet werden, lässt sich
eine schlüssige Interpretation aller beobachteten Übergänge finden. Auf eine Wechselwirkung mit
akustischen Phononen lässt sich auch aus dem gemessenen Intensitätsprofil der Resonanzanregung
schließen, dessen Breite ungefähr der aus der Literatur bekannten Verbreiterung einer Lumineszenz-
linie durch akustische Phononen („Phononenfuß“) entspricht, siehe Abb. 9.13 auf Seite 110. Die
Verbreiterung der akustischen Phononen über eine Breite von etwa 10 meV erlaubt eine Wechsel-
wirkung mit passenden elektronischen Zuständen. Hierzu müssen Prozesse mit optischen und akus-
tischen Phononen betrachtet werden, wie sie schon in frühen Arbeiten zum resonanten Ramaneffekt
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beschrieben sind [Yu76].
Bei resonanter Anregung in einen angeregten Zustand X1 bis X4 findet die Relaxation des ange-
regten Exzitons zunächst über ein oder mehrere akustische LA Phononen (mit jeweils etwa 5 meV)
bis in den angeregten Zustand X1 statt. Von dort aus kommt es zu einer Relaxation über ein op-
tisches LO Phonon (mit 36 bis 37 meV) nach L0, wo das Exziton rekombinieren kann oder über
ein akustisches TA Phonon (mit 1 bis 1,5 meV) weiter nach L1 relaxiert und dort im Grundzustand
rekombiniert. Ein anderer Relaxationspfad führt über ein weiteres LA Phonon nach E4 und dann
anschließend über ein optisches LO Phonon nach L7, wo das Exziton rekombiniert. Aufgrund der
Beteiligung angeregter Löcher, die langsamer relaxieren als angeregte Elektronen, ist die Relaxation
aus den X-Zuständen langsamer als aus den E-Zuständen. Ein weiterer möglicher Relaxationspfad
für L7 wäre die Relaxation von X1 nach E1 über 2 LA Phononen und anschließend über ein 33 meV
LO Phonon nach L7. Das weniger ausgeprägte Resonanzprofil der 33 meV Phononenlinie und die
Unterschiede bei den gemessenen Rembinationszeiten von E1 und L7 lassen diesen Prozess jedoch
weniger wahrscheinlich erschienen.
Derartige Multiphononen-Relaxationen werden auch in [Zha12] beschrieben und sind schematisch
in Abb. 9.15 auf der nächsten Seite dargestellt. Die Übergänge zwischen den verschiedenen Niveaus
im Termschema sind in Abb. 9.16 auf Seite 114 abgebildet. Die beteiligten akustischen Phononen
sind im QD lokalisiert, ähnlich den zurückgefalteten Phononen in Superlattices (Übergittern) wie in
[Col80, Col85] beschrieben. Die Summe der akustischen und optischen Phononen entspricht jedoch
zum Teil wieder den in [Bla82] beschriebenen Phononenenergien im Bulk.

9.4.2 Vergleich der Zerfallszeiten im quasi-resonanten und nicht-resonanten Fall

Im Falle der Anregung der Lumineszenz über den resonanten Ramaneffekt lassen sich Fluoreszenz
und Raman-Streuung spektral nicht mehr unterscheiden. Zeitaufgelöste Messungen zeigen jedoch,
dass der Ramam-Streuprozess zeitlich im einstelligen ps-Bereich abläuft, die Fluoreszenz sehr viel
langsamer im Bereich von 100 bis 1000 ps.
Der Zerfall im resonanten und im quasi-resonanten Fall wurde von Zimmermann in ihrer Master-
arbeit berechnet [Zim14]. Diese Rechnungen zeigen eine qualitativ gute Übereinstimmung mit dem
Experiment. Allerdings weist im zeitaufgelösten Experiment der kohärente Anteil der Lumineszenz,
also der Raman-Peak, eine etwa fünfmal so hohe Spitzenintensität auf wie der inkohärente Anteil, al-
so die Fluoreszenz, und enthält etwa ein Viertel der gesamten im Zeitintervall gemessenen Photonen.
Die Theorie hingegen schätzt den kohärenten Anteil deutlich geringer ein mit einer Spitzenintensität
nur etwa um den Faktor 1,5 höher als den inkohärenten Anteil.

9.4.3 Resonanzüberhöhung beim resonanten Ramaneffekt

Im zeit-integrierten Spektrum wird durch Vergleich der Summe von Raman-Peak und Fluoreszenz im
nicht-resonanten Fall und im resonanten Fall überprüft, ob es zu einer tatsächlichen Resonanzüber-
höhung oder nur zu einer Überlagerung beider Signale kommt, siehe Abb. 9.18 auf Seite 115. Dabei
stellt sich heraus, dass sowohl die Summe der Spitzenintensität von QD Lumineszenz und Raman
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Abbildung 9.15 Mulitphononen Relaxation bei Anregung in X2 (oder höher): Die Relaxation des angereg-
ten Exzitons erfolgt über ein oder mehrere LA Phononen bis zum Niveau X1. Von dort aus einerseits eine
Relaxation über ein LO Phonon zu L0 statt mit anschließender Rekombination über L0 oder weiterer Rela-
xation über ein TA Phonon und dann Rekombination über L1. Andererseits kann das angeregte Exziton auch
über ein weiteres LA Phonon von X1zu E4 relaxieren und von dort aus über ein LO Phonon weiter relaxieren
und dann über L7 rekombinieren. Derartige Multiphononenprozesse werden in [Zha12]beschreiben.

Peak als auch die Summe der Flächen im nicht-resonanten Fall ungefähr gleich, sogar eher etwas
höher ist als im resonanten. Es kommt also zeitlich integriert nicht zu einer Resonanzüberhöhung
über die Überlagerung der beiden Signale hinaus.

• Nicht-resonant: Fläche L1 = 0.76, Fläche Phonon = 1.13, Summe = 1.89

• Resonant: Fläche L1 + Phonon = 1.68

Betrachtet man hingegen die Intensität von Raman-Peak und Fluoreszenz bzw. Phononen-assistier-
te Lumineszenz zeitaufgelöst, stellt man fest, dass der kurzlebige Raman-Peak, also der kohärente
Anteil der Lumineszenz, eine etwa fünfmal so hohe Spitzenintensität hat wie die langlebige Fluores-
zenz, also der inkohärente Anteil der Lumineszenz (Faktor 5,6 in Abb. 9.17 auf der nächsten Seite.
Integriert man die Gesamtzahl der Counts über den abgebildeten Messbereich von 3 ns, so entfal-
len auf die ersten 160 ps, in denen der Raman-Prozess überwiegt, ein Viertel der Gesamtzahl der
Counts. Auch in den temperaturabhängigen zeitaufgelösten Messungen in Abb. 9.19 auf Seite 116
ist der Raman-Peak unabhängig von der Temperatur etwa fünfmal so hoch wie das Maximum der
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Abbildung 9.16 Termschema mit Mulitphononen Relaxation.

a b

Abbildung 9.17 Transienten von X0 in Resonanz mit dem Phonon und im quasi-resonanten Fall: a) Experi-
ment und b) theoretische Rechnung von Zimmermann [Zim14]. Qualitativ stimmen Messung und Experiment
überein, jedoch weist im Experiment der kohärente Anteil der Lumineszenz, also der Raman-Peak, eine et-
wa fünfmal so hohe Spitzenintensität auf wie der inkohärente Anteil, also die Fluoreszenz, und enthält etwa
ein Viertel der gesamten im Zeitintervall gemessenen Photonen. Die Theorie schätzt den kohärenten Anteil
deutlich geringer ein mit einer nur etwa um den Faktor 1,5 höheren Spitzenintensität als den inkohärenten
Anteil.
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Fluoreszenz. Bei 6 K und 30 K wurde relativ gesehen deutlich weniger Fluoreszenz gemessen, dies
ist jedoch vermutlich auf ein Wegdriften der Probe während der Messung zurückzuführen, also einen
Messfehler, der die Messung verfälscht hat. Dass sich das Verhältnis zwischen kohärenten und in-
kohärenten Anteil bis etwa 30 K nicht ändert, deckt sich mit den Beobachtungen am Ensemble von
Werner et al. [Wer11]. Dort wurde bis 25 K ein etwa gleichgroßer Anteil von Raman-Streuung und
Phononen-assistierter Lumineszenz gemessen (50:50), erst bei Temperaturen ab 75 K nimmt der
kohärente Anteil ab und verschwindet ab 200 K ganz. Jedoch ist bei diesen Messungen am QD-En-
semble der kohärente Anteil insgesamt geringer, nur etwa die Hälfte der Intensität entfallen hierauf.
Dies ist verständlich, da nicht die scharfe Resonanz eines einzelnen QDs angeregt wird, sondern ein
Sub-Ensemble mit vielen QDs, die nicht alle perfekt in Resonanz sind.

Abbildung 9.18 Vergleich der zeitintegrierten Summe von Raman-Peak und Fluoreszenz im nicht-
resonanten und im resonanten Fall. Sowohl die Summe der Spitzenintensität von QD-Lumineszenz und Raman
Peak als auch die Summe der Flächen im nicht-resonanten Fall ist ungefähr gleich, sogar eher etwas höher als
im resonanten. Es kommt im zeitintegrierten Spektrum also nicht zu einer Resonanzüberhöhung über die
Überlagerung beider Signale hinaus.

9.4.4 Temperaturabhängigkeit der Zerfallszeiten

Die Zerfallszeiten für Raman-Phonon und Lumineszenz sowie die Anklingzeit der Lumineszenz
werden bei verschiedenen Temperaturen von 4 K bis 30 K gemessen. Dabei ist jeweils das 37 meV
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LO-Phonon in Resonanz mit dem Exziton X0 (L1) bei einer Anregungsenergie von ungefähr 1355
meV, der genaue Wert variiert etwas mit der Temperatur. Die Anregungsleistung wird annähernd
konstant gelassen. Die Zeiten für Anklingzeit, Zerfallszeit und Phonon werden über der Temperatur
aufgetragen. Dabei fällt auf, dass die Zerfallszeit mit steigender Temperatur leicht abnimmt, während
die Anklingzeit und die Zerfallszeit der Phononen ungefähr gleich bleibt (innerhalb der Messgenau-
igkeit des Detektors, der Wert bei 6 K scheint ein Ausreißer zu sein). Eine Vergleichsmessung einer
Phononentransiente bei vergleichbaren Anregungsbedingungen, jedoch außerhalb der Resonanz mit
der Lumineszenz, zeigt dieselbe Abklingzeit wie die Phononen in Resonanz mit der Lumineszenz.
Die im Folgenden in Abschnitt 9.4.5 diskutierten langen Dephasierungszeiten von Phononen in Re-
sonanz mit exzitonischen Zuständen sind hier also nicht erkennbar.

a b

Abbildung 9.19 a) Die Transienten von X0 in Resonanz mit dem Phonon bei Temperaturen von 4 bis 30 K
wurden mit Anstiegs- und Zerfallszeiten sowie einer Phononen-Lebensdauer-Komponente gefittet. Die Tran-
siente eines Phonons bei 4 K außerhalb der Resonanz mit der Lumineszenz zeigt die gleiche kurze Lebens-
dauer. b) Zerfallszeiten über Temperatur aufgetragen: Die Zerfallszeit der Lumineszenz nimmt mit steigender
Temperatur etwas ab, während die Anklingzeit und die Zerfallszeit der Phononen ungefähr gleich bleibt. Die
Zerfallszeit des Phonons ohne Lumineszenz unterscheidet sich nicht von den Zerfallszeiten der Phononen in
Resonanz mit der Lumineszenz.

9.4.5 Vergleich der Phononenlebenszeiten mit der Literatur

Eine besonders lange Dephasierungszeit für Phononen bei tiefen Temperaturen lässt sich in Abb. 9.19
nicht feststellen. Eine solche wurde von Borri et al. [Bor01, Lan04] unter Vierwellenmischung am
QD Ensemble beobachtet. Auch die Dephasierungszeiten des Biexzitons und angeregter Exzitonen
wurden mit Vierwellenmischung am QD Ensemble untersucht [Bor03, Bor06].
Aufgrund der unterschiedlichen Messmethoden sind die hier vorliegenden zeitaufgelösten PL-Mes-
sungen nicht vollständig mit denen von Borri et al. vergleichbar: Borri et al. messen in Vierwellen-
mischungs-Experimenten an einem Ensemble von InGaAs QDs Dephasierungszeiten des Exzitons
von 630 ps bei 7 K, 170 ps bei 25 K und 37 ps bei 50 K [Bor01]. Weitere Untersuchungen zeigen,
dass diese Dephasierungszeit bei tiefen Temperaturen (10 K) im Wesentlichen nur durch die strah-
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Abbildung 9.20 Temperaturabhängige Spektren bei resonanter Anregung in X1: Die LO 37 meV Phono-
nenmode ist in Resonanz mit dem Exziton X0. In der eingesetzten Grafik ist das Verhältnis der Peakhöhen
von L0, L6 und L7 zu L1 aufgetragen. Für Temperaturen oberhalb von 16 K lässt sich deutlicher Abfall die-
ser Verhältnisse feststellen. Bei Temperaturen von 16 bis 30 K sind die Peaks von L7 und L6 nicht mehr so
deutlich ausgeprägt, zusätzlich werden Peaks an den Positionen von L8 und L4 teilweise deutlicher sichtbar,
deren Fläche hier jedoch nicht mit untersucht wurde. Zudem ist das Spektrum bei 30 K nur bedingt vergleich-
bar, da hier die Anregungsleistung verdoppelt werden musste, um ein deutliches Spektrum aufzunehmen, die
dargestellte Intensität wurde zur Anpassung der Darstellung halbiert. Die Peaks von L6 und L7 können kaum
noch klar bestimmt werden, daher ist die Verhältnisse von L6 und L7 zu L1 bei 30 K mit einem großen Fehler
behaftet.
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lende Lebensdauer gegeben ist und stark vom Confinement Potential (Einschluss Potential) der QDs
abhängt [Lan04]. Dieses wird durch thermisches Ausheilen (Annealing) der QD Ensembles verän-
dert: Für nicht ausgeheilte QD Ensembles mit großem Confinement Potential von 330 meV und einer
Emission bei 0,99 eV wird eine strahlende Lebensdauer von 1 ns gemessen, für thermisch ausgeheil-
te mit geringen Confinement Potential von 69 meV und Emission bei 1,31 eV beträgt die strahlende
Lebensdauer nur noch 200 ps. Weitere Dephasierungsprozesse werden mit Zeiten länger als 30 ns
abgeschätzt und spielen bei diesen Betrachtungen keine Rolle.
Diese Ergebnisse passen zu den zeitabhängigen PL-Messungen insofern, dass hier zwar eine gute
optische Qualität der QDs vorliegt, vergleichbar oder besser als die bei Borri et al. betrachteten
ausgeheilten QD Proben, die strahlende Lebensdauer jedoch durch spektrale Diffusion durch Defekte
im Umfeld des QDs beeinflusst wird. Solche mikroskopischen Effekte können nur bei Messungen
am einzelnen QD und nicht bei Messungen am Ensemble beobachtet werden.
Ähnliche zeitaufgelöste PL-Messungen wurden von Wagner [Wag10] in resonanter Raman-Streu-
ung an gebundenen Exzitonen im ZnO durchgeführt. Für nicht-resonante Anregung wurden für die
2E1(LO) Raman-Mode von ZnO kurze monoexponentielle Zerfallszeiten von unter 20 ps gemessen.
Für die 2LO Phononenseitenbande des gebundenen I6 Exzitons I6-2LO wird bei nicht-resonanter
Anregung eine Anstiegszeit von 200 ps und eine Zerfallszeit von 1,4 ns gemessen, vergleichbar mit
denen des freien Exzitons. Bei resonanter Anregung jedoch, wenn sich die 2E1(LO) Raman-Mode
und die I6-2LO Phononenseitenbande des gebundenen Exzitons überlappen, verschwindet die An-
stiegszeit und eine zusätzliche schnelle Zerfallszeit von 180 ps tritt in den Transienten auf. Diese
wird als die Phononenlebensdauer der durch Fröhlich-Wechselwirkung resonant erhöhten 2E1(LO)
Mode interpretiert. Diese Lebensdauer kann in temperaturabhängigen Messungen von 15 bis 30 K
nachgewiesen werden, danach nimmt sie bei 40 K auf 50 ps und bei 80 K auf unter 20 ps ab. Dies
wird dem thermalen Zerfall des gebundenen Exzitonenzustands zugeschrieben, welcher der Reso-
nanz zugrunde liegt.
Eine vergleichbar lange Phononenlebensdauer kann in unseren Messungen nicht festgestellt wer-
den. Zwar findet Phononen-assistierte Lumineszenz und resonante Raman-Streuung am QD statt.
Der kohärente Anteil, also die Zerfallszeit der Phononen, liegt dabei immer im einstelligen Piko-
sekundenbereich und ist durch die Zeitauflösung des Detektors begrenzt. Dies könnte auf Defekte
in der Nähe der QDs zurückzuführen sein, die inkohärenter Streuung und somit zu schnellerer De-
phasierung führen. Auch die Betrachtung der Linienbreite der Phononen im Spektrum führt einem
ähnlichen Ergebnis für die Phononenlebensdauer. Wenn man die gemessene Halbwertsbreite Γ als
natürliche Linienbreite annimmt, erhält aus der Unschärferelation ∆E∆t > ~

2 für die Energieunschär-
fe ∆E = Γ

2 = ~
2τ

für die Lebensdauer τ = ∆t = ~
Γ

. Die Phononenlinienbreiten bei gepulster Anregung
liegen in Abb. 9.12 auf Seite 108 bei etwa 800 ± 100 µeV, daraus folgt eine Phononenlebensdauer
von etwa 0,8 ps, was auf die gepulste Anregung zurückzuführen sein könnte. Bei cw-Anregung hin-
gegen zeigen die Phononenlinien Halbwertsbreiten von 100 bis 150 µeV, siehe Abb. 7.2 auf Seite 53
und Abb. 7.8 auf Seite 63, dies entspricht einer Phononenlebensdauer von etwa 5 ps. Stock et al.
messen bei elektrischer Anregung Linienbreiten für die Phononenreplika der QD-Lumineszenz von
700 ps, kommen in ihren Rechnungen anhand der Linienform jedoch ebenfalls zu Lebensdauern von
etwa 5 ps [Sto11a].
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In dieser Arbeit wurden positionierte einzelne Quantenpunkte (quantum dots, QDs) untersucht, die
mittels des „buried stressor approachs“, also eines verborgenen Stressors, hergestellt worden sind.
Ziel der Untersuchungen war es zum einen, die Eignung dieser QDs als Einzelphotonenquelle für
die Quantenkryptographie festzustellen, und zum anderen, das Anregungsverhalten und die genaue
elektronische Struktur zu verstehen.
Als Messmethode kamen vor allem verschiedene Formen der Mikrophotolumineszenzspektroskopie
(µPL) in unterschiedlichen Experimenten zum Einsatz:
Als Vorcharakterisierung wurde eine Vielzahl von Mesen mit positionierten QDs mittels µPL abge-
rastert und die energetische Halbwertsbreite und Position der gemessenen Lumineszenzlinien statis-
tisch ausgewertet. Dabei wurde festgestellt, dass tatsächlich vermehrt Lumineszenz einzelner QDs
entlang des verborgenen Stressors zu beobachten ist. Zusätzlich wachsen sehr viele QDs am Mesa-
rand, hier ist jedoch die QD-Dichte zu hoch, als dass diese sinnvoll untersucht oder als Einzelphoto-
nenquelle genutzt werden könnten. Spektral unterscheidet sich die Lumineszenz der QDs entlang des
Stressors nicht wesentlich von der von zufällig auf der Mesafläche oder am Mesarand gewachsenen
QDs. TERS-Messungen (Tip-enhanched-Raman-Spectrocopy) an einer Mesa wiesen typische GaAs
Phononenmoden auf, und zwar transversal optisch (TO) mit 33,2 meV und longitudindal optisch mit
36,2 meV. Diese Moden waren auf der gesamten Probe messbar, eine zusätzliche Mode bei ca. 32
meV ließ sich direkt am QD nachweisen. Diese Phononenmoden spielen eine große Rolle bei der
Erzeugung angeregter Zustände und wurden im Folgenden auch zeitaufgelöst untersucht.
Mittels hochaufgelöster µPL wurde an einer ausgesuchten Mesa die strahlende Rekombination der
exzitonischen Zustände eines einzelnen QDs unter verschiedenen Anregungsenergien und Anre-
gungsleistungen untersucht. Die beobachteten Lumineszenzlinien wurden soweit möglich den identi-
fizierten exzitonischen Komplexen zugeordnet. Dabei half vor allem die Abhängigkeit der Lumines-
zenzintensität von der Anregungsleistung sowie die polarisationsaufgelöste Detektion. Im Bereich
der s-Schalen-Lumineszenz (L0 bis L9) wurden die Rekombinationen des Exzitonen-Grundzustands
X bzw. X0 (L1) sowie der Multiexzitonen 2X (L6), 3X (L8) und 4X (L9) sowie des Trions X+ (L4)
identifiziert (4X und X+ unter Vorbehalt). Außerdem wurden Emissionslinien eines benachbarten
QDs mit ähnlicher Lumineszenzstruktur gemessen (L10 bis L12). Bei hoher nicht-resonanter An-
regung treten in der Nähe der Linien von X und 2X weitere Linien L2, L3 und L5 auf, die ihren
Ursprung vermutlich in diskreter spektraler Diffusion durch einen geladenen Defekt in der Nähe
des QDs haben. Auf hochenergetischer Seite der s-Schalen-Lumineszenz etwa 25 bis 35 meV ober-
halb von L1 tritt bei hoher Anregungsintensität eine umfangreiche p-Schalen-Lumineszenz mit den
angeregten Zuständen E0 bis E5 auf, die nur teilweise konkreten Übergängen zugeordnet werden
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konnten. Noch oberhalb davon (35 bis 60 meV oberhalb von L1) treten bei Hochanregung breite Lu-
mineszenzpeaks X1 bis X4 auf, die im Folgenden anhand von PLE-Messungen der Rekombination
angeregter Elektronen- und Lochzustände zugeordnet werden konnten.
Die Einzelphotonenemission des Exzitonen-Grundzustands wurde mittels Autokorrelationsmessun-
gen an einem Hanbury-Brown-Twiss-Interferometer (HBT) nachgewiesen, außerdem konnte mittels
Kreuzkorrelation nachgewiesen werden, dass der Exzitonen-Grundzustand L1 und die Linie L7 von
einem QD stammen. Die Interpretation dieser und weiterer Messungen legt nahe, dass L7 ebenso
wie die ebenfalls nur in Resonanz auftretende Linie L0 Phononen-assistierten Rekombinationen des
angeregten Exzitonenzustands X1 sind. Weitere Interpretationsmöglichkeiten waren die Rekombi-
nation eines angeregten Trions oder die durch Phononen-induzierte Spin-Flips ermöglichte Rekom-
bination eigentlich verbotenener Übergänge wie des Exzitonen dark-states. Diese Interpretationen
konnten jedoch aufgrund der gemessen Feinstrukturaufspaltung und Temperaturabhängigkeit für L7
als unwahrscheinlich angenommen werden.
Die Anregungsprozesse selbst lassen sich am besten über Mikrophotolumineszenzanregungsspektro-
skopie (µPLE) studieren. Hierbei wurde die Anregungsenergie variiert und gleichzeitig die Lumines-
zenzintensität der verschiedenen QD-Linien gemessen. Durch Vergleich der PLE-Spektren über der
relativen Anregungsenergie ließ sich besonders gut die Anregung über Phononenmoden feststellen.
Hierbei waren vor allem die InAs LO Mode am QD (34 meV) sowie die Interface (IF) Mode am
QD (37 meV) nachweisbar. Auch die materialspezifischen TO und LO Moden von GaAs (33 und 36
meV), AlAs (51 meV) und InAs (29 und 31 meV) sowie von ternären Verbindungen von AlGaAs
(46 meV) und InAlAs (41 meV) konnten PLE-Resonanzen zugeordnet werden. Die Intensität der
Phononenmoden ist sehr unterschiedlich und die Zuordnung nicht immer eindeutig. Der Vergleich
der PLE-Spektren bei absoluten Anregungsenergien ermöglicht die Zuordnung angeregter Zustände.
Diese wurden unter Zuhilfenahme ähnlicher QD-Spektren aus der Literatur interpretiert. Zur Erklä-
rung der Übergänge wurde ein Termschema aufgestellt, welches auch die Berechnung der Abstände
der Elektronen- und Lochniveaus zulässt. So ergeben sich als Abstand zwischen Elektronengrundzu-
stand und erstem angeregten Zustand ∆e1e2 29 meV, als Abstand zwischen den Lochniveaus ∆h1h2

mit 15 meV, ∆h2h3 mit 5 meV und ∆h3h6 mit 18 meV. Neben der schon zuvor identifizierten p-Scha-
len Lumineszenz E0 bis E5 wurden weitere angeregte Zustände (X1 bis X4) identifiziert, die sich in
µPL als breite Lumineszenz, in µPLE jedoch als relativ scharfe Anregung zeigen.
Die Phononen-assistierte Rekombination dieser Zustände bei resonanter schwacher bis mittelstarker
Anregung ist eine wahrscheinliche Erklärung für die Lumineszenzlinien L0 und L7. Hierbei konn-
te eine Doppel- bzw. sogar Tripelresonanz beobachtet werden: Für den eingehenden Resonanzfall
können angeregte Zustände besonders gut über energetisch passende Phononen angeregt werden, im
ausgehenden Resonanzfall kommt es zu resonanter Ramanstreuung, wenn die Anregungsenergie des
Lasers nur noch eine Phononenenergie oberhalb der Quantenpunktlumineszenz liegt. Wenn zusätz-
lich zu den optischen Phononen auch akustische Phononen betrachtet werden, lässt sich eine schlüs-
sige Interpretation aller beobachteten Übergänge finden. Auf eine Wechselwirkung mit akustischen
Phononen lässt sich auch aus dem gemessenen Intensitätsprofil der Resonanzanregung schließen,
dessen Breite ungefähr der aus der Literatur bekannten Verbreiterung einer Lumineszenzlinie durch
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akustische Phononen („Phononenfuß“) entspricht. Die Relaxation der angeregten Zustände X1 bis
X4 über ein oder mehrere logitudinal akustische (LA) und transversal akustische (TA) Phononen
sowie ein optisches LO Phonon erklärt die beobachtete Tripel-Resonanz von L0, L1 und L7.
Mittels zeitaufgelöster Mikrophotolumineszenz (tr-µPL) wurde die Dynamik der Anregungs- und
Zerfallsprozesse untersucht, dabei wurden Energietransferprozesse zwischen verschiedenen Zustän-
den erkannt. Außerdem erlaubt die tr-µPL die genauere Untersuchung der Wechselwirkung mit Pho-
nonen: Durch Analyse der Zerfallszeiten konnten kohärente resonante Raman-Streuung im Bereich
weniger ps und inkohärente Phononen-assistierte Fluoreszenz im Bereich von 100 bis 1000 ps unter-
schieden werden. Die experimentellen Funde wurden durch den Vergleich mit theoretischen Rech-
nungen untermauert. Beim Vergleich der Lumineszenz-Intensitäten in den zeitintegrierten Spektren
ließ sich kein wesentlicher Unterschied zwischen Ramanmode und Lumineszenz in Resonanz sowie
der Summe der einzelnen Peaks nicht-resonant feststellen. In den zeitaufgelösten Messungen über-
trifft die Spitzenintensität der kohärenten Ramanstreuung jedoch die der inkohärenten Fluoreszenz
um mehr als das fünffache. Etwa ein Viertel der Gesamtzahl der zeitaufgelösten Detektionsereignisse
im untersuchten Zeitfenster von 3 ns entfallen auf die ersten 160 ps, in denen die Raman-Streuung
dominiert. Die Resonanzüberhöhung lässt sich also nur zeitaufgelöst messen.
Durch die Kombination verschiedener optischer Messtechniken an einem einzelnen QD konnte ein
großer Teil seiner Lumineszenz und seiner Anregungsstruktur erklärt werden. Hierbei war die Posi-
tionierung durch den verborgenen Stressor von großem Vorteil, da so der QD auch in verschiedenen
Experimenten immer wieder gefunden werden konnte. Außerdem erlaubten die dank der Proben-
struktur auftretenden Phononenmoden das Studium angeregter Zustände, die bisher nur in Zwei-
photonenanregung untersucht worden sind. Dank der Verspannung durch den verborgenen Stressor
stimmen die Energien der Phononenmoden relativ gut mit den Abständen der Energieniveaus überein
und erlauben so resonante Anregung über optische und akustische Phononen. Insgesamt kann festge-
stellt werden, dass der untersuchte Positionierungsansatz nicht nur die zuverlässige Herstellung von
Einzelphotonenquellen ermöglicht, sondern auch die ausführliche Untersuchung der elektronischen
Struktur und des Anregungsverhaltens dieser QDs.
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