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Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit werden Intersubniveau-Ubergiinge in selbstorganisierten
InGaAs/GaAs-Quantenpunkten mit spektroskopischen Methoden untersucht. Da-
bei wird einerseits das ladungsabhingige Absorptionsverhalten der Nanostruktu-
ren im Mittelinfrarot mit einer neuen Kombination aus Fourierspektroskopie und
kalorimetrischer Absorptionsspektroskopie erforscht. Andererseits wird mittelin-
frarote Intersubniveau-Emission aus Quantenpunkten spektroskopisch untersucht.
Die prinzipielle Machbarkeit eines bipolaren zweifarbigen Lasers, der im Nah- und
im Mittelinfrarot emittiert, kann durch Simulationen gezeigt werden.

Mit Hilfe der genannten Absorptions-Technik ist es moglich, Phononen erzeu-
gende, nichtstrahlende Intersubniveau-Ubergiinge in Quantenpunkten direkt nach-
zuweisen, indem die Erwidrmung der Probe durch Ladungstrigerrelaxationen nach
Absorption in den Quantenpunkten gemessen wird. Deshalb kann man den Aufbau
auch als mittelinfrarotes Quantenpunktbolometer bezeichnen. Es wird experimen-
tell eine ladungsabhingige Absorption in den Quantenpunkten nachgewiesen. De-
ren Intensitdt und Wellenlidnge hdngt von der Ladung der Quantenpunkte, die sich
durch Anlegen einer externen Spannung verdndern lésst, ab. Die beobachteten Ef-
fekte konnen durch unterschiedliche Ladungstrigerbesetzung, Pauli-Blockade und
Mehrteilcheneffekte in den Quantenpunkten erklidrt werden. Der Intersubniveau-
Absorptionsquerschnitt fiir Quantenpunkte, die mit einem Elektron besetzt sind,
wird mit ~10~!3 cm? bestimmt.

Undotierte, optisch gepumpte Quantenpunktproben ohne Wellenleiter zeigen mit-
telinfrarote Emissionspeaks. Die Intensitit wéchst dabei unterlinear mit der op-
tischen Anregungsleistung und sittigt schlieBlich. Aus dem beobachteten Sitti-
gungsverhalten ladsst sich die Art der Ladungstrigerrelaxation bestimmen — bei den
untersuchten Proben liegt in der Hauptsache eine rein kaskadische Relaxation vor.

Nahinfrarote Laserproben ergeben bei optischer oder elektrischer Anregung
ebenfalls mittelinfrarote Emissionspeaks im Bereich von 50—115meV. Je nach Zu-
stand und GroBe des Wellenleiters weicht hier aber die Abhédngigkeit der mittel-
infraroten Intensitit von der Anregungsleistung deutlich vom erwarteten Verhalten
ab, indem sie einen signifikant {iberlinearen Anstieg aufweist. Simulationen eines
nahinfraroten Quantenpunktlasers, die auch die mittelinfrarote Emission beriick-
sichtigen, zeigen, dass der beobachtete iiberlineare Anstieg durch Intersubniveau-
Emission im Lasermode erkldrt werden kann. Diese mittelinfrarote Emission ist
zwar noch weit unterhalb der Schwelle fiir einen mittelinfraroten Laser, aber ein
wichtiger experimenteller Schritt hin zu einem solchen.
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1 Einfuhrung

Halbleiterbasierte Quantenpunkte sind derzeit ein wichtiges Forschungs-
gebiet in der Festkorperphysik. Die Schwerpunkte liegen sowohl in der Grundla-
genforschung der elektronischen und optischen Eigenschaften der Quantenpunkte,
als auch in der Entwicklung von optoelektronischen Bauelementen [Gru02]]. Mog-
lich geworden ist dieser Prozess durch die Weiterentwicklung der Herstellungsver-
fahren von Halbleiterstrukturen, wie der heute weit verbreiteten metallorganischen
Gasphasenepitaxie oder der Molekularstrahlepitaxie, mit deren Hilfe sich ein na-
hezu defektfreies Abscheiden von unterschiedlichen Halbleitermaterialien auf eine
Atomlage genau realisieren ldsst. Die anfinglich hergestellten Strukturen waren in
der Mehrzahl Quantenfilme (eingebettete zweidimensionale diinne Schichten), an
denen Grundlagenforschung betrieben wurde und aus welchen optoelektronische
Bauelemente wie Halbleiterlaser entwickelt wurden. Theoretische Betrachtungen
zeigten schon frithzeitig, dass die Einschrinkung der Ladungstrigerbeweglichkeit
durch eine weitere Reduzierung auf Nulldimensionalitit, wie es bei Quantenpunk-
ten der Fall ist, bei Halbleiterlasern hervorragende Eigenschaften zur Folge haben
miisste [Ara82]]. 1994 konnte das erste Exemplar eines elektrisch gepumpten In-
As/GaAs-Quantenpunktlasers prisentiert werden [Kir94]]. Fiinf Jahre spéter erfolg-
te der experimentelle Nachweis der vorhergesagten Uberlegenheit von Quanten-
punkten fiir Laseranwendungen — die Schwellstromdichte war erstmals geringer als
die niedrigste eines Quantenfilmlasers [Liu99]. Einem industriellen Siegeszug der
Quantenpunktlaser steht damit aus physikalischer Sicht nur noch wenig im Wege

[Gru00, Rib02, Bim0Sa, BimO5b].

Parallel zur Erforschung der nahinfraroten Eigenschaften von niederdimensio-
nalen Halbleiterstrukturen und der Entwicklung von optoelektronischen Bauele-
menten im Nahinfrarot wird auch intensiv im mittelinfraroten Spektralbereic
geforscht. Um ein vollstandiges Bild der optoelektronischen Eigenschaften ei-
ner Halbleiterstruktur zu erhalten und eine Korrelation zwischen den Wachstums-
eigenschaften und den elektronischen Eigenschaften herzustellen, miissen neben
den Interband-Ubergingen von Ladungstrigern auch die Intraband-Uberginge (al-
so Ubergiinge innerhalb des Leitungsbands oder innerhalb des Valenzbands) erkun-
det werden. Zusitzlich besteht Bedarf an Bauelementen fiir den mittelinfraroten

'Die Benennung der Wellenliingenbereiche der optischen Strahlung wird in Anhang [A] aufgefiihrt.



1 Einfiihrung

Spektralbereich, so dass an der Entwicklung entsprechender Komponenten gear-
beitet wird.

Mittelinfrarote Absorption in Halbleiterquantenfilmen wurde erstmals in
[Wes83] nachgewiesen. Kurz darauf konnten die ersten Quantenfilm-Infrarot-De-
tektoren (QWIPE) realisiert werden [Lev87, [Lev93]]. Anwendungen fiir solche Mit-
telinfrarot-Detektoren bestehen z. B. bei der Gasdetektion oder in Wiarmebildkame-
ras. Es vergingen einige Jahre, bis vorgeschlagen wurde, die Quantenfilme in den
Bauelementen durch Quantenpunkte als aktives Medium zu ersetzen [Ryz96]], um
bessere Eigenschaften der Detektoren zu erzielen. Seitdem konnten solche Quan-
tenpunkt-Infrarot-Detektoren (QDIPH) realisiert werden und ihre Entwicklung ist
bis heute weit fortgeschritten 'Cha05|, Kri03].

In dieser Arbeit werden nichtstrahlende Relaxationsprozesse in InGaAs/GaAs-
Quantenpunkten direkt untersucht und interpretiert. Die Ubergiinge kommen zu-
stande, wenn durch Absorption von mittelinfrarotem Licht in den Nanostrukturen
Ladungstriger in einen hoheren Zustand angeregt werden, von welchem sie an-
schlieBend wieder nichtstrahlend relaxieren. Obwohl diese Art von Ubergingen bei
der Ladungstrigerrelaxation eine entscheidende Rolle spielt, wurde sie bisher nur
indirekt iiber optische Untersuchungen nachgewiesen Ham99]]. Untersu-
chungen der Absorption von Licht in Quantenpunkten sind mittels ladungsabhingi-
ger Transmissionsspektroskopie schon sowohl im nahinfraroten Spektralbereich fiir
Interband-Ubergiinge als auch im Mittelinfrarot fiir Intersubniveau-Uber-
ginge durchgefiihrt worden.

Weitaus weniger Ergebnisse konnten bei der direkten Beobachtung von Phononen
erzeugenden Intersubniveau-Ubergiingen in Quantenpunkten erzielt werden. Der
Vergleich von Spektren, welche auf nichtstrahlenden Ubergiingen beruhen, mit sol-
chen, die von optischen Ubergiingen stammen, kann ein detaillierteres Verstindnis
der elektronischen Struktur der Quantenpunkte vermitteln. Das relative Verhéltnis
von strahlenden zu nichtstrahlenden Relaxationspfaden kann so bestimmt werden.
Die Erzeugung von Phononen nach einer Interband-Anregung wurde in [Gru95all
mit Hilfe der kalorimetrischen Absorptionsspektroskopie (CASH) nachgewiesen.
Phononen erzeugende Relaxation nach Interband-Anregung wurde schon mit der
Photolumineszenz-Anregungsspektroskopie festgestellt Ste96]]. Der Nach-
weis einer durch Intersubniveau-Uberginge verursachten Phononenemission in In-
As/GaAs-Quantenpunkten ist in mit einem zeitaufgelosten Experiment

2Von Quantum Well Infrared Photodetector.
3Von Quantum Dot Infrared Photodetector.
*Von Calorimetric Absorption Spectroscopy.



erbracht worden — allerdings ohne eine spektrale Auflésung der Ubergiinge.

In dieser Arbeit werden Experimente vorgestellt, die mittelinfrarote Absorptions-
spektren von Intersubniveau-Ubergingen in InGaAs/GaAs-Quantenpunkten auf-
zeichnen, wobei direkt die Phononen erzeugende Relaxation aufgenommen wird.
Zusitzlich wird das Intersubniveau-Absorptionsvermogen in Abhédngigkeit von der
Anzahl der im Quantenpunkt vorhandenen Ladungstriager untersucht. So wird
die ladungsabhingige Verschiebung der Intersubniveau-Energien in den Quanten-
punkten bestimmt. Diese Experimente werden mit einer neuartigen experimen-
tellen Technik durchgefiihrt, welche die kalorimetrische Absorptionsspektroskopie
mit der Fourierspektroskopie vereint. Bei der FT-CASB wird ein Interfe-
rogramm der Probenerwirmung, welche durch Phononen hervorgerufen wird, auf-
genommen und anschlieBend in ein Spektrum umgerechnet.

Die mittelinfrarote Emission aus niederdimensionalen Halbleiterstrukturen
wurde ebenfalls zunédchst von Quantenfilmen geprdgt. So wurde schon 1971 ein
Quantenkaskadenlaser vorgeschlagen [Kaz71]], die Realisierung erfolgte iiber zwei
Jahrzehnte spiter [Fai94bl]. Zusammen mit dem so genannten Quantenfon-
tanenlaser” [[GL97] stellen diese auf Quantenfilmen basierenden unipolaren Laser
die bis heute einzigen verfiigbaren kohdrenten, auf GaAs basierenden, mittelinfra-
roten Lichtquellen dar.

Quantenpunkte sind allerdings ein vielversprechendes System fiir verbesserte
mittelinfrarote optoelektronische Bauelemente. Im Vergleich zu Quantenfilmen
erwartet man bei ihnen reduzierte Phononenstreuzeiten zwischen den Zustinden,
was auf den phonon bottleneck effect zuriickzufiihren ist HeiO1]].
Die Emission von In(Ga)As-Quantenpunkten wurde schon in
KriO1]] untersucht. Fiir die Entwicklung von mittelinfraroten Halbleiter-
lasern auf Quantenpunktbasis gibt es zwei alternative Ansitze, die beide bisher
noch keinen funktionierenden mittelinfraroten Laser hervorgebracht haben: Zum
einen wird das Prinzip des unipolaren Quantenkaskadenlasers beibehalten und es
wird versucht, die optisch aktiven Quantenfilme durch Quantenpunkte zu ersetzen
Apa0l1, [And03] [UIb03]]. Zum anderen gibt es die Idee des
bipolaren zweifarbigen Lasers Vor98a, [KasO1l], bei dem es sich im We-
sentlichen um einen modifizierten Interband-Laser handelt, der neben der nahin-
fraroten Strahlung auch mittelinfrarotes Licht emittiert. Sein Prinzip beruht auf
der Notwendigkeit, bei einem Laseriibergang die Besetzung des unteren Laserni-
veaus moglichst gering zu halten, um eine Besetzungsinversion zu ermdoglichen.

Die Abkiirzung steht fiir Fourier-Transform Calorimetric Absorption Spectroscopy.
®Englisch: quantum fountain laser.



1 Einfiihrung

Dies wird durch Interband-Lasen auf dem Grundzustand erreicht, welches die Be-
setzung des Grundzustands (der gleichzeitig das untere Niveau des Intersubniveau-
Lasers darstellt) unabhingig vom Injektionsstrom auf einen Wert festsetzt.

Im Rahmen dieser Arbeit wird untersucht, inwieweit sich ein derartiger zweifar-
biger Laser auf InGaAs/GaAs-Basis realisieren ldsst. Dazu werden Experimente an
verschiedenen Quantenpunkte enthaltenden Probenstrukturen vorgestellt. Die Un-
tersuchungen stellen wichtige Schritte auf dem Weg zur Entwicklung eines solchen
Lasers dar. So wird die mittelinfrarote Emission von Quantenpunkten spektral auf-
gelost untersucht und die Abhéngigkeit ihrer Intensitéit von der jeweiligen Pump-
leistung bestimmt. Die Experimente werden sowohl mit elektrisch als auch mit
optisch gepumpten Proben durchgefiihrt, die mit verschiedenen Wellenleitern aus-
gestattet sind. Die experimentellen Ergebnisse werden mit einem Modell eines bi-
polaren zweifarbigen Halbleiterlasers verglichen. Anhand des Modells, welches auf
den Mastergleichungen fiir Quantenpunktmikrozustinde beruht [Gru97b) (Gru97¢],
werden zusitzlich Aussagen beziiglich der generellen Realisierbarkeit eines solchen
Lasers gewonnen.

Die vorliegende Arbeit ist in siecben Kapitel gegliedert. Nach dieser Einleitung
folgt in Kapitel 2] ein Uberblick iiber die fiir das Verstindnis dieser Arbeit wich-
tigen Eigenschaften von Quantenpunkten. Kapitel [3] beschreibt die verwendeten
experimentellen Techniken sowie Punkte, die fiir die Auswertung der Messungen
von Bedeutung sind. In Kapitel 4 werden, nachdem kurz auf die Herstellung von
InGaAs/GaAs-Quantenpunkten eingegangen wird, die in dieser Arbeit untersuch-
ten Probenstrukturen vorgestellt. Kapitel 3] priasentiert dann die Untersuchungen
der Intersubniveau-Relaxation von Ladungstrigern in Quantenpunkten mit Hilfe
der kalorimetrischen Absorptionsspektroskopie, sowie deren Auswertung und In-
terpretation. Die Experimente zur Intersubniveau-Emission aus Quantenpunkten
werden in Kapitel 16 vorgestellt, ebenso wie deren Interpretation und theoretische
Betrachtungen zur Machbarkeit eines zweifarbigen (d. h. im Mittel- und im Nahin-
frarot emittierenden) Quantenpunktlasers. Kapitel [7] fasst schlieBlich die vorliegen-
de Arbeit kurz zusammen.



2 Grundlagen

In diesem Kapitel werden grundlegende elektronische und optische Eigenschaften
von Halbleiterquantenpunkten vorgestellt, die fiir das weitere Verstdndnis in dieser
Arbeit dienlich sind. Zunichst werden allgemeine Eigenschaften wie das Confine-
ment und Einteilchenzustinde angesprochen. AnschlieBend werden die auftreten-
den Wechselwirkungsenergien diskutiert, wenn mehrere gleichartige Ladungstriager
sich zusammen in einem Quantenpunkt befinden. SchlieBlich werden die verschie-
denen Arten von Ladungstrigeriibergiingen in Quantenpunkten vorgestellt und kurz
diskutiert.

2.1 Allgemeine Eigenschaften von
Quantenpunkten

2.1.1 Confinement

Wird die Beweglichkeit von Ladungstrigern in Halbleitern in einer oder mehre-
ren Raumrichtungen eingeschrinkt, so dndern sich dabei die elektronischen FEi-
genschaften des Materials. Man unterscheidet, je nach Dimensionalitit der Ein-
schr'zinkung zwischen Volumenmaterial (kein Confinement, 3D-Beweglichkeit),
Quantenfilmen (Confinement in einer Richtung, 2D-Beweglichkeit), Quantendrih-
ten (Confinement in zwei Richtungen, 1D-Beweglichkeit) und Quantenpunkten, bei
welchen die Ladungstriger in allen drei Raumrichtungen eingeschrinkt sind und
sich in einer so genannten nulldimensionalen Struktur befinden (Abbildung 2.1)).

Von Confinement in einer Raumrichtung spricht man, wenn die Ausbreitung der
Ladungstriager auf die GroBenordnung der de-Broglie-Wellenldnge

h 1,22nm

; VEkin eV
begrenzt ist. Dabei ist 4 das Plancksche Wirkungsquantum, p der Impuls und Ey;,
die kinetische Energie des Teilchens.

(2.1)

"Fiir Einschrinkung wird auch der aus dem Englischen stammende Ausdruck Confinement ver-
wendet.
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Abbildung 2.1: Schematische Darstellung der Einschrinkung der Ladungstriger und der
sich daraus ergebenden Zustandsdichte D(E) fiir Volumenmaterial, einen Quantenfilm,
einen Quantendraht und einen Quantenpunkt.

InGaAs/GaAs-Quantenpunkte sind ein Beispiel fiir solch nulldimensionale Struk-
turen, obwohl sie eine endliche Ausdehnung von wenigen Nanometern besitzen
und aus einigen tausend Atomen bestehen. Die Dimensionen eines InGaAs-
Quantenpunkts sind allerdings kleiner als die de-Broglie-Wellenlinge der einge-
schlossenen Elektronen bzw. Locher, so dass die Ladungstriger das Confinement
nur dann tiberwinden konnen, wenn sie unter Aufbringen einer gro3eren Energie-
differenz den Quantenpunkt zum umgebenden GaAs-Volumenmaterial hin verlas-
sen (siehe Abbildung 2.4]).

Sind sowohl Elektronen als auch Locher in den Quantenpunkten lokalisiert, so
spricht man von Typ-I-Quantenpunkten, im Fall der Lokalisierung nur einer La-
dungstriagerart von Typ-II-Quantenpunkten. In dieser Arbeit werden ausschlie3lich
Typ-I-Quantenpunkte betrachtet.

Man unterscheidet im Allgemeinen bei Halbleiterquantenpunkten zwischen star-
kem, intermedidrem und schwachem Confinement. Als VergleichsmaBstab [[KIi97]]
dient der effektive Exzitonen-Bohr-Radius

ax = ap - f, (2.2)
7

wobel aPBI der Bohr-Radius des Wasserstoffatoms, € die relative Dielektrizitatskon-
stante des Halbleitermaterials und u die reduzierte effektive Masse des Exzitons
ist. Wenn die rdumlichen Abmessungen der Quantenstruktur deutlich kleiner als
afg( sind, dann spricht man von starkem Confinement, bei deutlich gro3eren Mallen
von schwachem und im Ubergangsbereich von intermedidrem Confinement. Die
Bezeichnungen stark und schwach beziehen sich auf die Groe der Confinement-
energie im Vergleich zur Energie der Coulomb-Wechselwirkung der eingeschlosse-



2.1 Allgemeine Eigenschaften von Quantenpunkten

nen Ladungstriger. Die in dieser Arbeit untersuchten Quantenpunkte besitzen, je
nach Raumrichtung, starkes (in Wachstumsrichtung) bzw. intermediédres Confine-
ment (senkrecht zur Wachstumsrichtung).

2.1.2 Zustandsdichte

Das Confinement der Ladungstriger hat einen wesentlichen Einfluss auf die elek-
tronischen Eigenschaften der Nanostrukturen. So verdndert sich die Zustandsdichte
D(E) entscheidend mit der Erhohung des Confinements. Ist die Zustandsdichte im
Volumenmaterial noch wurzelférmig von der Energie abhingig:

3
1 (2m*\?
Dsp(E) = — - VE, 2.3
3p(E) 27r2(h2) VE (2.3)
so reduziert sie sich bei Verringerung der Dimensionalitit (Abbildung 2.1)) iiber
einen treppenformigen Verlauf bei Quantenfilmen und einer !/ vE-formigen Abhin-
gigkeit mit Singularitdten bei Quantendrihten zu einer komplett deltaférmigen Ver-
teilung bei Quantenpunkten:

n

: Z S(E — E)). (2.4)
=0

DOD(E)=LLL
xleyly

Dabei stellt m* die effektive Masse der Ladungstriger, 7 die Planckkonstante und
Ly, Ly, L; die StrukturgroBe dar. E; sind die Energien der diskreten Niveaus im
Quantenpunkt.

2.1.3 Einteilchenzustande

Die Einteilchenzustinde von selbstorganisierten Halbleiterquantenpunkten werden
zum einen von strukturellen Eigenschaften der Quantenpunkte bestimmt, zum an-
deren haben Verzerrungen durch Gitterfehlanpassung einen erheblichen Einfluss.
Zu den strukturellen Eigenschaften zdhlen Grofe, Form und das Mischungsver-
hiltnis. Diese werden von dem eingesetzten Wachstumsverfahren (z. B. Moleku-
larstrahlepitaxie oder metall-organische Gasphasenepitaxie) und den verwendeten
Wachstumsparametern gepragt.

Die GroBe der Quantenpunkte tragt wesentlich zur Lage der diskreten Energie-
niveaus der Ladungstriger und dem Subniveau-Abstand bei: groB3e Quantenpunkte
besitzen eine kleinere Quantisierungsenergie, eine groflere Anzahl von gebundenen
Zustinden und niedrigere Subniveau-Abstinde — bei kleinen Nanostrukturen trifft
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Abbildung 2.2: Berechnete Elektronen- und Locher-Energien in pyramidenférmigen In-
As/GaAs-Quantenpunkten fiir verschiedene GréBen. Aus [StiOl4d].

das Gegenteil zu (Abbildung 2.2)). Die Form von In(Ga)As/GaAs-Quantenpunkten
kann von linsenférmig iiber pyramidenstumpfartig bis zu pyramidenformig ausfal-
len — dies bestimmt unter anderem die Ladungstrigerdynamik und die Ubergangs-
wahrscheinlichkeiten [HeiO3]]. Bei In, Ga;_,As-Quantenpunkten spielt nicht nur das
durchschnittliche Mischungsverhiltnis x im Quantenpunkt eine Rolle, sondern auch

lokale Verteilungsinhomogenititen, wie sie z. B. durch Diffusion der Atome an den
Grenzflichen der Strukturen entstehen [SheOT]).

Bei im Stranski-Krastanow-Wachstumsmodus hergestellten selbstorganisierten
Quantenpunkten (Abschnitt d.1)), wie sie hier betrachtet werden, spielen Verzerrun-
gen ebenfalls eine bedeutende Rolle. Die groBere Gitterkonstante von In(Ga)As im

’Im Englischen als strain bezeichnet.



2.1 Allgemeine Eigenschaften von Quantenpunkten

Vergleich zu GaAs (bis zu ~7%) fiihrt zu einer inhomogenen Verzerrungsverteilung
[Bim98]]. Abhingig von der Materialkomposition liegt der energetische Einfluss auf
das Quantenpunktpotential in der GroB3enordnung von 300-550 meV und hat somit
deutliche Auswirkungen auf die Quantenpunktzustinde.

Man unterscheidet drei Arten von Verzerrungen: zum einen gibt es die hydrosta-
tische Verzerrung, die zu einer Komprimierung oder Ausdehnung der Einheitszelle
fiihrt und in allen drei Raumrichtungen gleichméfBig wirkt. Bei In(Ga)As/GaAs-
Quantenpunkten dominiert die kompressive Verzerrung, die eine Vergro3erung der
Bandliicke im Vergleich zu unverspanntem Volumenmaterial bewirkt. Zweitens gibt
es die biaxiale Verzerrung, welche einer Streckung der Einheitszelle in einer der
drei Raumrichtungen dhnelt. Aus ihr folgt eine Beeinflussung der energetischen
Lage der Leicht- und Schwerlochbinder zueinander. Drittens ist die Scherverzer-
rung zu nennen, welche in polaren Halbleitern (wie InAs und GaAs es sind) fiir ein
piezoelektrisches Potential verantwortlich ist.

Elektron
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Abbildung 2.3: Wellenfunktionen (Isoflidchen fiir 65% integrierte Aufenthaltswahrschein-
lichkeit) der Elektronen- und Lochzustinde fiir einen InAs/GaAs-Quantenpunkt mit pyra-
midaler Form (Basislinge 20,4 nm), mittels 8-Band k-p-Theorie berechnet. Die ,,Quan-
tenzahlen* beschreiben die Form der Wellenfunktionen graphisch und zihlen die Kno-
tenfliichen tangential zu (110), (110) und (001). Aus [Sti99].

Die Einteilchenwellenfunktionen lassen sich mit der 8-Band k-p-Theorie be-
rechnen Sti01al]. Dabei werden die elektronischen Quantenpunktei-
genschaften ausgehend von den Volumeneigenschaften der beteiligten Materialien,
den strukturellen Eigenschaften der Quantenpunkte und der Verzerrungsverteilung
[Gru95b] modelliert. Beriicksichtigt werden bei dieser Methode das Leitungsband
und die drei Valenzbinder (Schwerloch-, Leichtloch- sowie Split-Off-Band) mit ih-
rer Kopplung untereinander. Unter Einbeziehung des Spins kommen so die acht
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Binder des Modells zustande. Abbildung zeigt beispielhaft die in [Sti99] be-
rechneten Wellenfunktionen der untersten Elektronen- und Lochzustéinde fiir einen
pyramidalen InAs/GaAs-Quantenpunkt. Ebenso wurden die in Abbildung dar-
gestellten Energieniveaus fiir Elektronen und Locher in verschieden groB3en Quan-
tenpunkten berechnet.

Alternativ zur 8-Band k-p-Theorie wird auch die empirische Pseudopotenti-
altheorie als leistungsfihige Modellierungsmethode an-
gesehen. Diese geht — im Gegensatz zur Erstgenannten — von den atomaren Eigen-
schaften der beteiligten Materialien in der zu berechnenden Nanostruktur aus und
benotigt deshalb fiir die Berechnung von groB3eren Strukturen deutlich leistungsfa-
higere Rechnersysteme.

Héufig werden jedoch auch vereinfachende Modelle wie effektive Masse-Nihe-
rungen, kastenformige Potentiale oder zweidimensionale harmonische Oszillatoren
herangezogen, die in vielen Fillen eine erste Ndherung zur Beschreibung der be-
obachteten optoelektronischen Eigenschaften erlauben. Fiir eine genaue Modellie-
rung, wie sie z. B. zur Ermittlung von strukturellen Details der Quantenpunkte an-
hand von spektroskopischen Experimenten herangezogen wird [Hei05l], sind diese
Modelle aber aufgrund ihrer Vereinfachungen ungeeignet.

2.2 Ladungstrager-Wechselwirkungen im
Quantenpunkt

Befindet sich nicht nur ein einzelner, sondern mehrere Ladungstriger in einem
Quantenpunkt, so treten diese miteinander in Wechselwirkung. Bei den in Kapi-
tel I3 vorgestellten Experimenten der kalorimetrischen Absorptionsspektroskopie
lasst sich der Beladungszustand der Quantenpunkte gezielt von auflen verdndern.
Es konnen durch diese Technik bis zu mindestens drei Elektronen in einen Quan-
tenpunkt eingebracht werden. Die Coulomb-Wechselwirkung, welche zwischen
den Ladungstriigern in Erscheinung tritt und die Ubergangsenergien von Intersub-
niveau-Ubergingen verindert, wird im Folgenden kurz betrachtet und das Zustan-
dekommen von Mehrteilchenzustinde damit erldutert.

2.2.1 Coulomb-Wechselwirkung

Befinden sich zwei Ladungstriager mit dem gleichen Vorzeichen in einem Quanten-
punkt, bewirkt die Coulomb-Wechselwirkung durch statische AbstoBung eine Er-
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2.2 Ladungstriager-Wechselwirkungen im Quantenpunkt

hohung der Teilchenenergien in der Gréenordnung von 10 meV Nag99].
Der Hamiltonoperator der Coulomb-Wechselwirkung zwischen ihnen ist:
e? 1

Hcoy = : .
T dnge, lri — |l

(2.5)

Die Coulomb-Wechselwirkung kann man zur besseren Anschauung in die direkte
Coulomb-Wechselwirkung, die Korrelation und den Austausch zerlegen. Dabei ver-
steht man unter der direkten Coulomb-Wechselwirkung die Wechselwirkung der La-
dungstrigerdichteverteilung der ungestorten Einteilchenwellenfunktionen von im
Quantenpunkt befindlichen Ladungstrigern. Die Korrelation beschreibt anschau-
lich die Anpassung der Wellenfunktionen von den Ladungstrigern an das begren-
zende Potential der Quantenpunktstruktur aufgrund der zusétzlichen Ladungstriager
und die daraus resultierende Verdnderung der Energie der Zustidnde. Der Austausch
als Teil der Coulomb-Wechselwirkung beriicksichtigt schlieBlich den Fermionen-
charakter der beteiligten Ladungstriger, also das Pauli-Prinzip [Guf03]].

Natiirlich findet auch eine Coulomb-Wechselwirkung zwischen Elektronen und
Lochern statt, welche die Zustinde der Ladungstriager ebenfalls verdndert. Auf
diese wird in der vorliegenden Arbeit allerdings nicht ndher eingegangen (siehe

dazu z. B. Guf03]).

2.2.2 Mehrteilchenzustande

Die gesamte Elektron-Elektron-Wechselwirkungsenergie E..(N) fiir N Elektronen
in einem Quantenpunkt (ein Fall, der in Kapitel 13 diskutiert wird) setzt sich zu-
sammen aus der abstoBenden direkten Coulomb-Wechselwirkung Ec,,(N) und der
anziehenden Austausch- und Korrelationsenergie Eax(/N) [Nag99]:

Eee(N) = ECou(N) + EAK(N) (26)

Im Einteilchenbild beinhaltet E..(N) also die Summe der Wechselwirkungen zwi-
schen Paaren von Elektronen in verschiedenen Einteilchenzustinden. So ist z. B.
die Wechselwirkung E..(2) zwischen zwei Elektronen, welche den s-artigen Grund-
zustand in einem Quantenpunkt besetzen, die Coulomb-Energie fiir N = 2 und wird
im Folgenden Eg genannt. Da die beiden Elektronen gegensitzliche Spins haben
miissen, ist in diesem Fall die Austauschwechselwirkung nicht vorhanden.

Fir N = 3 besitzt die Mehrteilchengrundzustandskonfiguration zwei Elektronen
im unteren s-Zustand und eines im angeregten p,- oder p,-Zustand. E..(3) kann
deshalb als

Eee(3) = Eis + Ep + Ep, 2.7)

11
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geschrieben werden, wobei Eﬁ‘s und Egs die Wechselwirkungen zwischen den p-
und s-Elektronen mit antiparallelen bzw. parallelen Spins bezeichnen. Daraus lédsst

sich die durchschnittliche p—s-Wechselwirkung E,; = (EI’}s + Eg )/2 berechnen,

S
wenn man annimmt, dass die Wechselwirkung E in erster Ndherung nicht von
N abhingt. Diese Annahme ist gerechtfertigt in selbstorganisierten Quantenpunk-
ten, weil das starke Confinement-Potential und die Symmetrie des s-Zustands jede
Deformation der s-Wellenfunktion verhindern wiirden. Die durchschnittliche p—s-

Wechselwirkung kann man also auch so ausdriicken als:
Eps = [Eee(3) — Eg] /2 (28)

Geht man sinngemdal} weiter vor, so erhélt man fiir die durchschnittlichen Wechsel-

. P A . . . . .
Imrl;uggen E},, und E, zwischen zwei p-Orbitalen mit parallelen bzw. antiparalle-
en Spins

Eee(4) - Ess - 4Ep87 (29)
[Eee(s) - Ess - 6Eps - Egp] /2 (210)

P
EPP

A
EPP

In Abschnitt [53.1.2] werden, ausgehend von diesem Modell, die beobachteten
Verschiebungen der Ubergangsenergien von Intersubniveau-Ubergingen bei unter-
schiedlichen Beladungen der Quantenpunkte als Folge von Mehrteilcheneffekten
erklért.

2.3 Uberginge von Ladungstriagern

Im Folgenden werden die verschiedenen Uberginge von Ladungstrigern vorge-
stellt, welche in einem Quantenpunkt auftreten konnen. Zunéchst werden Inter-
band-Ubergiinge besprochen, dann Intersubniveau-Uberginge und Relaxationspro-
zesse in den Quantenpunkten. SchlieBlich wird auf die inhomogene Linienbreite
und Absorption durch freie Ladungstriger kurz eingegangen.

2.3.1 Interband-Uberginge

Ubergiinge zwischen dem Leitungs- und Valenzband bezeichnet man als Interband-
Ubergiinge (siehe auch das Schema in Abbildung 2.4). Thre Ubergangsenergien
liegen bei dem in dieser Arbeit betrachteten Materialsystem im Bereich der nahin-
fraroten Strahlung.

12
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Abbildung 2.4: Schema der Energieniveaus und Ladungstrigeriiberginge in einem Quan-
tenpunkt.

Bei der Interband-Emission aus Quantenpunkten, wie sie in Kapitel 6/ auch beob-
achtet wird (z. B. Abbildung [6.3), werden die Ladungstriger durch optische oder
elektrische Anregung im Volumenmaterial erzeugt. Die Elektronen und Locher
miissen dann zunidchst von den Quantenpunkten eingefangen werden. Dies erfolgt
zumeist durch einen schnellen Einfang an der Bandkante des Barrierenmaterials.
Aber auch der langsame Einfang von Ladungstrigern aus lokalisierten Zustin-
den unterhalb der Bandkante durch phononenassistierte Tunnelprozesse ist moglich

Ser93].

Bei geringer Anregungsdichte erfolgt die strahlende Interband-Rekombination
in den meisten Halbleiter-Quantenpunktsystemen aus dem Grundzustand. Dies
kommt daher, dass die Relaxation, also die Prozesse, welche die Ladungstriager
von angeregten Zustinden in den Grundzustand gelangen lassen, deutlich schneller
ablauft als der strahlende Zerfall eines angeregten Zustands. Die strahlende Rekom-
bination aus angeregten Zustidnden ldsst sich erst beobachten, wenn aufgrund von
hohen Anregungsdichten der Grundzustand im zeitlichen Mittel gefiillt ist, d. h.,
wenn mehr Ladungstriger eingefangen werden als rekombinieren konnen. Strah-
lende Rekombination aus dem angeregten Zustand kann — aber muss nicht — z. B.
in Quantenpunktlasern bei hohen Anregungsleistungen auftreten [Rib02]].

Die Lebensdauern von strahlenden Interband-Ubergiingen fiir selbstorganisier-
te In(Ga)As/GaAs-Quantenpunkte variieren deutlich und liegen im Bereich von
100 ps bis zu ~2 ns [Hei02].

13
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2.3.2 Intersubniveau-Ubergéange

Intersubniveau-Ubergiinge in Quantenpunkten stellen Ubergiinge zwischen den ge-
bundenen diskreten Energieniveaus im Quantenpunkt innerhalb des Leitungsbands
oder innerhalb des Valenzbands dar. Im Fall der Relaxation (also bei Ubergiingen
von angeregten Zustinden zu Zustdnden mit niedrigerer Energie) konnen sie strah-
lend (unter Emission eines mittelinfraroten Photons) ablaufen oder nichtstrahlend
unter Aussendung von Phononen (d. h. Gitterschwingungen).

In Kapitel 3 werden Ladungstriger, die durch Dotierung schon in den Quanten-
punkten vorhanden sind, durch Absorption von mittelinfrarotem Licht resonant in
hohere Zustiande angeregt. AnschlieBend wird der nichtstrahlende Anteil der ablau-
fenden Relaxationsprozesse (also die bei der Relaxation erzeugten Phononen) mit
der verwendeten Messtechnik FT-CAS (Abschnitt[3.2)) direkt nachgewiesen.

Emission von strahlenden Intersubniveau-Ubergingen wird in Kapitel [ beob-
achtet. Da die Lebensdauern der strahlenden Uberginge mit ~10 us um
mehrere GroBenordnungen iliber denen der nichtstrahlenden Relaxationen liegen,
bedeutet ihre Beobachtung eine besondere experimentelle Herausforderung.

Relaxationsmechanismen

Die nichtstrahlenden Relaxationen von Ladungstrigern erfolgen in Volumen-
halbleitern durch die Emission von Phononen, wobei die Erzeugung longitudinal-
optischer (LO-) Phononen ein effizienter Weg ist, in kurzer Zeit viel Energie ab-
zugeben. Erste theoretische Betrachtungen zum Ablauf dieses Prozesses in Quan-
tenpunkten durch ergaben, dass dieser Prozess nur dann ablaufen kann,
wenn der Abstand der an einer Relaxation beteiligten diskreten Energieniveaus ei-
nem ganzen Vielfachen der LO-Phononenenergie entspricht. Ist dies nicht der Fall,
dann miisste der Theorie zufolge durch den Wegfall der Hauptrelaxationsart die
Relaxationseffizienz stark eingeschrinkt werden. Diesen Effekt bezeichnet man als
phonon bottleneck effect.

Interessanterweise wird iiber hochst unterschiedliche Ergebnisse berichtet, wenn
versucht wurde, seine Existenz experimentell zu bestitigen. So wurde in
keine Reduzierung der Relaxationsgeschwindigkeit beobachtet,
konnten hingegen die Existenz des phonon bottleneck effects bestitigen. In
wurde festgestellt, dass das Auftreten von deutlich verlangsamten Relaxationspro-
zessen von der Form der untersuchten Quantenpunkte abhingt. So konnten in
flachen pyramidenstumpf-formigen InGaAs-Quantenpunkten erheblich langsamere
Relaxationsgeschwindigkeiten beobachtet werden, als dies in pyramidalen Quan-
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tenpunkten der Fall ist.

Neben der Ladungstrigerrelaxation durch Erzeugung von LO-Phononen existie-
ren noch weitere Relaxationsmechanismen wie z. B. Augerprozesse Fer00]
oder Multiphonon-Relaxation [Ino92]], die ebenfalls die Lebensdauern der angereg-
ten Zustinde verkiirzen konnen, wenn die LO-Phonon-Relaxation ausfillt.

Zusammenfassend ldsst sich feststellen, dass die nichtstrahlenden Intersubniveau-
Relaxationszeiten von Ladungstrigern in Quantenpunkten hochst unterschiedlich
sein konnen und von ~6 ps bis hin zu ~8,5 ns betragen konnen Hei02].

2.3.3 Inhomogene Verbreiterung

Die einzelnen selbstorganisierten Quantenpunkte in einer realen Probe unter-
scheiden sich geringfiigig untereinander in ihrer Grofe, Form und Material-
zusammensetzung [Eis99, Fry00]. Da durch diese Fluktuationen der struktu-
rellen Eigenschaften die diskreten Energieniveaus der einzelnen Quantenpunk-
te ebenfalls variieren, verbreitern sich auch Emissions- und Absorptionslinien,
wenn diese durch Beobachtung eines Quantenpunktensembles zustande kommen.
Bei Interband-Photolumineszenzexperimenten betrigt diese inhomogene Verbrei-
terung der Grundzustandsiibergangsenergie typischerweise zwischen 20 meV und
100meV (die Abhingigkeit der Ubergangsenergie von der Grofe eines einzelnen
pyramidalen Quantenpunkts kann beispielhaft aus Abbildung abgelesen wer-
den). Die Halbwertsbreite der beobachteten Peaks hingt dabei wesentlich von den
verwendeten Wachstumsbedingungen und der Wachstumsmethode der Probe ab,
welche die Homogenitit der strukturellen Eigenschaften der Quantenpunkte beein-
flussen.

Fiir Emissionslinien einzelner Quantenpunkte konnte man aufgrund ihrer delta-
formigen Zustandsdichte unendlich kleine Halbwertsbreiten erwarten. Die endliche
Lebensdauer der Ladungstriger im Quantenpunkt bewirkt allerdings aufgrund der
Energie-Zeit-Unschirfe AEy,, « !/r eine homogene Linienbreite im Bereich von
wenigen peV bei tiefen Temperaturen [Bay02]]. Die Lebensdauer 7 wird bestimmt
durch die strahlende Zerfallszeit, bei welcher der emittierende Ladungstriger seine
Energie dndert, und durch phasenzerstorende Prozesse, die hauptsidchlich durch die
Ankopplung von Phononen verursacht werden BorOlal]. Letzteres bewirkt,
dass sich die homogene Linienbreite bei Raumtemperatur durch die gré3ere Anzahl
von Phononen bis in den meV-Bereich erhéht MatO1]].

Die inhomogene Verbreiterung zeigt sich auch bei der Beobachtung von Intersub-
niveau-Ubergiingen in selbstorganisierten Quantenpunkten. Allerdings sind hier die
Halbwertsbreiten im Allgemeinen kleiner als bei den Interband-Ubergiingen, weil
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die Energieabstinde zwischen zwei gebundenen Zustinden im Quantenpunkt nur
wenig von dessen strukturellen Eigenschaften abhingen (siehe fiir die Groenab-
hingigkeit Abbildung 2.2). Typische inhomogene Verbreiterungen von Ubergiin-
gen zwischen gebundenen Zustinden im selben Band liegen im Bereich von 10—
20meV [Sau99b]. Fiir Uberginge zwischen gebundenen Quantenpunktzustinden
und der Benetzungsschicht oder dem Kontinuum des Volumenmaterials nehmen die
inhomogenen Verbreiterungen mittlere Groen um die 50 meV an [Sau98al]. Auch
diese etwa halb so groBen Werte im Vergleich zu Interband-Ubergingen erscheinen
anhand der Grof3enabhingigkeit der Energieniveaus in Abbildung[2.2]einleuchtend.

2.3.4 Absorption durch freie Ladungstrager

Das zeitabhiingige elektrische Feld von langwelliger Strahlung beschleunigt freie
Ladungstrager im Halbleiter, wenn dieser von der Strahlung durchleuchtet wird.
Die Schwingungen der Ladungstriger werden ihrerseits auf das Kristallgitter durch
Phononenstreuung iibertragen. Somit gibt die Lichtwelle Energie an den Halbleiter
ab und wird deshalb abgeschwicht. Der zugehorige Absorptionskoeffizient ay fiir
die Absorption durch freie Ladungstrager ergibt sich zu [Gru05):

ne? 1

ag, = (wt > 1). (2.11)

T socnan* Tt w?’
Hier ist n die Ladungstrigerdichte, e die Elementarladung, &y die Dielektrizitits-
konstante, ¢ die Lichtgeschwindigkeit, n, der Brechungsindex des Halbleiters, m*
die effektive Masse der Ladungstriger, T die Impulsrelaxationszeit und w die Kreis-
frequenz der Strahlung.

Die Absorption durch freie Ladungstriger nimmt also fiir groBe Wellenldngen
quadratisch zu. Dies macht sie zu einem potentiellen Problem bei mittel- und
ferninfraroter Spektroskopie an Halbleitern. Denn wenn aufgrund von Dotierung
oder thermischer Anregung Ladungstriger in der Probe vorhanden sind, machen
sie die Proben intransparent fiir langwelliges Licht und verhindern somit das ei-
gentliche Ziel der spektroskopischen Messungen.

Insbesondere bei mittelinfraroten Absorptions- und Emissionsexperimenten, wie
sie in dieser Arbeit vorgestellt werden, ist darauf zu achten, die Nanostrukturen
auf undotierten Substraten zu wachsen und in der Probe benétigte Dotierungen so
niedrig und von der rdumlichen Ausdehnung her so klein wie moglich zu halten.
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In diesem Kapitel werden die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Messtech-
niken vorgestellt. Fiir die in den Kapiteln I3/ und [6] besprochenen Absorptions- und
Emissionsexperimente im mittelinfraroten Wellenldngenbereich wurde als zentrales
Messinstrument ein Fourierspektrometer (oder FTIR -Spektrometer) zur wellenldn-
genabhingigen Messung der Intensitét des Lichts verwendet. Sein grundlegendes
Funktionsschema sowie die verwendeten Versuchsaufbauten werden im Folgenden
beschrieben.

3.1 Arbeitsweise eines Fourierspektrometers

Fiir die Infrarot-Spektroskopie eignen sich Fourierspektrometer besonders gut
[Gri86, [Kuz98]. Thr Hauptbestandteil ist neben einer Lichtquelle, einem Detektor
sowie einem Datenverarbeitungssystem das Michelson-Interferometer.

Fe— stationarer Spiegel

. )
beweglicher
Spiegel ‘ S
—>

d
Strahlteiler

\ e I, (von Quelle)
>

1(3)
(zum Detektor)

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung des Strahlengangs in einem Michelson-Intertfe-
rometer.

Das Michelson-Interferometer ist aus einem beweglichen sowie einem statio-
nidren Spiegel und dem Strahlteiler aufgebaut (Abbildung 3.1I). Das einfallende

"Won Fourier-Transform-Infra-Red.
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Licht der Intensitit I, wird vom Strahlteiler in zwei moglichst gleich intensive
Strahlen aufgeteilt, die sich dann jeweils zu den beiden Spiegeln und wieder zu-
riick ausbreiten, um schlie8lich am Strahlteiler miteinander in Interferenz zu treten.

Die Intensitit /(0) der auf den Detektor abgebildeten Strahlung wird in Abhéngig-
keit von der Position d = 9/2 des in Strahlrichtung mechanisch bewegten Spiegels
aufgezeichnet (das Interferogramm). Mit Hilfe eines Computerprogramms wird
dann die Fourier-Transformation des Interferogramms berechnet und man erhilt
schlieBlich das Messspektrum S(v), welches die gemessene Intensitéit in Abhingig-
keit der Wellenzahl v wiedergibt.

Das grundlegend unterschiedliche Arbeitsprinzip eines FTIR-Spektrometers — es
verwendet keine dispersiven Elemente fiir die Zerlegung des Lichts — bringt im
Gegensatz zu den (in der sichtbaren und nahinfraroten Optik) weit verbreiteten
Prismen- oder Gittermonochromatoren einige Vorteile mit sich:

e Der erste Vorteil ist der hohere Lichtdurchsatz (auch Jacquinot- oder Durch-
satz-Vorteil genannt), der daher kommt, dass aufgrund der zweidimensionalen
kreisrunden Blenden (im Gegensatz zu eindimensionalen Spaltblenden bei der
dispersiven Technik) bei gleicher Auflosung hohere Lichtintensitidten zum De-
tektor gelangen und damit eine hohere Empfindlichkeit ermoglichen [JTac48]).

e Zweitens verbessert sich das Signal-Rauschverhiltnis zusdtzlich dadurch, dass
jeder Messpunkt des Interferogramms simtliche spektralen Informationen al-
ler Wellenzahlen enthilt, wihrend bei der dispersiven Methode pro Messpunkt
nur ein sehr kleiner Wellenzahlbereich ausgewertet wird. Dadurch tragt stets
das gesamte Spektrum zum Signal bei, wodurch sich das Rauschen des De-
tektors auf sdmtliche Spektralinkremente verteilt und das Signal-Rauschver-
hiltnis erheblich verbessert wird (Fellgett- oder Multiplex-Vorteil) [Fel51]).

e AuBerdem besitzt das Fourierspektrometer durch den eingebauten frequenz-
stabilen HeNe-Referenzlaser eine sehr hohe Wellenzahlgenauigkeit und muss
— im Gegensatz zu dispersiven Gerdten — nicht extern nachkalibriert werden
(Connes-Vorteil).

e Ein weiterer Vorteil, der besonders im Fern- bis Mittelinfrarot gegeniiber Git-
termonochromatoren ins Gewicht fillt, ist die einfachere Abschirmung von
(unerwiinschten) Signalen hoherer Gitterordnungen.
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3.1 Arbeitsweise eines Fourierspektrometers

3.1.1 Michelson-Interferometer

Um das Prinzip eines Michelson-Interferometers besser verstehen zu konnen, wird
zunichst der idealisierte Fall betrachtet, bei dem eine monochromatische Lichtquel-
le einen unendlich schmalen kollimierten Strahl aussendet. Wenn die Wellenldnge
dieser Strahlung A ist, so ist ihre Wellenzahl v definiert als
1

V== (3.1)
Wird angenommen, dass der Strahlteiler kein Licht absorbiert und die bei ihm
durchgelassene Intensitit gleich der Reflektierten ist, dann findet bei gleicher opti-
scher Linge der beiden Aste eine maximale positive Interferenz statt. Bewegt sich
aber der verschiebbare Spiegel um die Strecke d, so wird die optische Weglinge
des einen Teilstrahls um ¢ = 2d modifiziert. Deshalb dndert sich die Intensitét der
beiden interferierenden Strahlen, da eine Phasendifferenz von 2zv6 auftritt. Es er-
gibt sich fiir die Intensitdt am Detektor fiir monochromatische Strahlung mit der
Wellenzahl v in Abhéngigkeit der Stellung des beweglichen Spiegels

1(6) = %[1 + cos(27n7c5)]. (3.2)

Das Interferogramm /(9) einer einfarbigen Lichtquelle der Wellenlénge A besteht
also aus einer Sinusfunktion mit der Periode A = 1/5.

Wenn der einfallende Strahl aber — wie bei den meisten Messungen — nicht mo-
nochromatisch ist, sondern eine spektrale Funktion S(¥) besitzt, dann betrigt die
Intensitidt am Detektor

1(6) = % f S(f/)[l + cos(2m75)] d. (3.3)

Vernachlissigt man den konstanten Teil des Signals, der unabhéngig von der Spie-
gelposition ist, so ldsst sich das Spektrum S(¥) der Quelle durch eine inverse Kosi-
nus-Transformation aus einem gemessenen Interferogramm /(6) zuriickberechnen:

S(v) = fl(d) cos(2nvo) do. (3.4)

Es wird betont, dass diese Betrachtung fiir einen idealisierten Fall gilt und dass in
der Wirklichkeit weitere Effekte, wie z. B. das Abtasten der Messwerte an diskreten
Punkten, eine endliche Auflésung der Messung oder eine nicht perfekte Kompensa-
tion des Strahlteilers, dazu fiihren, dass das Interferogramm Asymmetrien aufweist
und eine detailliertere mathematische Betrachtung notig macht. Deshalb wird zur
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3 Experimentelle Techniken

Berechnung des Spektrums aus einem Interferogramm in der Praxis die Anwen-
dung einer Apodisationsfunktion, die Durchfiihrung einer Phasenkorrektur sowie
das Verwenden der Fourier-Transformation notwendig. Fiir den speziellen Fall,
dass in einem Spektrum sowohl Emission als auch Absorption (bei verschiedenen
Wellenzahlen) auftritt, wird eine besondere Phasenkorrektur angewendet, welche in
Abschnitt 3.4 erldutert wird.

Die bestenfalls erzielbare Auflosung Ay des gemessenen Spektrums hingt von
der maximalen Weglingendifferenz 6,,,x der beiden Teilstrahlen ab [Tho99]:

1

Ay = .
’ 26max

(3.5)

Je weiter sich also der Spiegel von der maximalen Interferenz (dem Centerburst)
entfernt, desto hoher ist erzielbare Auflosung.

3.1.2 Messmodi

Man kann Fourierspektrometer prinzipiell in zwei Messmodi betreiben: Rapid-
Scan oder Step-Scan. Im Rapid-Scan-Modus fihrt der bewegliche Spiegel zwischen
den beiden Endpunkten mit konstanter Geschwindigkeit hin und her. Ein Interfero-
gramm mit all seinen Messpunkten kann mit einem einzigen schnell ausgefiihrten
Scan aufgenommen werden — die dafiir benétigte Zeit hiangt von der Spiegelge-
schwindigkeit und der Auflosung, also der zuriickgelegten Wegstrecke des Spie-
gels, ab. Aufgrund der relativ kurzen Messzeit fiir jeden einzelnen Interferogramm-
punkt ergibt sich allerdings ein verhiltnisméBig groBes Rauschen in der Messung.
Um das Signal-Rauschverhiltnis zu verbessern wird deshalb meistens iiber meh-
rere hintereinander aufgenommene Interferogramme gemittelt. Bei der Aufnahme
von Standardspektren wird hiufig der Rapid-Scan-Modus verwendet, weil, zumin-
dest theoretisch, schon nach dem ersten Scan ein (teilweise verrauschtes) Spektrum
angezeigt werden kann und weil sich niederfrequentes Rauschen (wie z. B. Fluk-
tuationen der Quelle, des Detektors oder der Elektronik) durch Mittelung mehrerer
aufeinander folgenden Messungen gut unterdriicken l&sst.

Im Step-Scan-Modus wird der bewegliche Spiegel an jedem Messpunkt angehal-
ten, bis die entsprechenden Messwerte vom Detektor erfasst wurden. Anschlieend
wird er zur ndchsten Position verschoben, wo dann erneut gemessen wird, usw.
Dieser Modus stellt hohe Anforderungen an die mechanische Qualitit des Spektro-
meters, da der Spiegel auf einen Bruchteil der kiirzesten zu messenden Wellenldnge
exakt platziert werden muss. Der Hauptvorteil des Step-Scan-Modus ist, dass sich
an jedem Interferogrammpunkt auch modulierte Messungen durchfiihren lassen,
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3.2 Kalorimetrische Absorptionsspektroskopie

ohne dass die Gefahr besteht, dass die Modulation des Signals mit der Bewegung
des Spiegels interferiert. So kann man z. B. bei Emissionsmessungen die Anregung
der Probe an jedem Messpunkt mittels eines Choppers modulieren und einen Lock-
In-Verstirker einsetzen, der aus dieser Modulation das Messsignal herausfiltert und
so einerseits ein extrem hohes Signal-Rauschverhiltnis erzeugt sowie andererseits
die (storende) Messung der thermischen Hintergrundstrahlung im Mittelinfrarot ef-
fektiv unterdriickt.

3.2 Kalorimetrische Absorptionsspektroskopie

Die kalorimetrische Absorptionsspektroskopie ist eine experimentelle Messmetho-
de, mit der sich nichtstrahlende Uberginge in Proben detektieren lassen. Dabei
misst man in der Probe die Erwdrmung, welche durch die Absorption von einge-
strahltem Licht entsteht. So lassen sich Riickschliisse auf die in der Probe ablau-
fenden Prozesse ziehen.

Bei den untersuchten Proben wird ein Teil der Anregungsstrahlung in den Quan-
tenpunkten absorbiert. Dort regen die eingestrahlten Lichtquanten Ladungstriger
in einen energetisch hoheren Zustand an. Wenn die angeregten Ladungstriger wie-
der relaxieren, konnen sowohl Photonen (optische Ubergiinge) als auch Phononen
(nichtstrahlende Ubergiinge) entstehen. Da Intersubniveau-Ubergiinge in Quanten-
punkten zu einem groBen Teil nichtstrahlend ablaufen Ino92], bietet sich
die kalorimetrische Absorptionsspektroskopie als experimentelle Methode zur di-
rekten Untersuchung der nichtstrahlenden Ubergiinge an.

Obwohl die Wechselwirkung zwischen Licht und Halbleiterquantenpunkten in
der Vergangenheit schon intensiv studiert wurde Gru02], fehlte lan-
ge Zeit ein wichtiger experimenteller Schritt: der direkte Nachweis der emittierten
Phononen bei nichtstrahlender Intersubniveau-Relaxation. Bisher waren die entste-
henden Phononen nur indirekt durch optische Untersuchungen nachgewiesen wor-
den [Sch96), Ham99].

In der vorliegenden Arbeit werden mittelinfrarote Absorptionsspektren von In-
tersubniveau-Ubergingen in Quantenpunkten gemessen, wobei die entstandenen
Phononen direkt detektiert werden. Zusétzlich finden Untersuchungen der Abhin-
gigkeit der Intersubniveau-Absorption von der Anzahl der in den Quantenpunkten
befindlichen Ladungstriger statt. Die Untersuchungen werden durch eine neuar-
tige Technik ermoglicht, die zwei Messtechniken — die kalorimetrische Absorpti-
onsspektroskopie und die Fourierspektroskopie — miteinander kombiniert.
Verglichen mit Transmissionsmessungen mit einem externen Detektor ist die FT-
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3 Experimentelle Techniken

CAS potentiell sensitiver, weil sie das durch die Quantenpunkte generierte Signal
direkt misst. In [Juh88|] wurde gezeigt, dass die kalorimetrische Absorptionsspek-
troskopie eine sehr sensitive Methode bei niedriger Temperatur ist.

3.2.1 Experimenteller Aufbau

Strahlteiler

beweglicher Spiegel \
Ll §

Bolometer

Apertur-

Probe blende_o_
\ Globar
IR-Licht-

InAs Filter

quelle

Spektrum

\ 4

Fourier-
Transformation

A 4

L—] Step Scan

A 4

»
»

Abbildung 3.2: Schematische Darstellung des experimentellen Aufbaus zur Analyse von
mittelinfraroter Absorption mittels FI-CAS. Das Bolometer mit der eingebauten Quan-
tenpunktprobe ist in Abbildung (3.3 genauer dargestellt.

Der experimentelle Aufbau fiir die durchgefiihrten FT-CAS-Experimente ist in
Abbildung schematisch dargestellt. Die Messungen finden in einem BRUKER
IFS 66v/S Fourierspektrometer statt. Das innere des Gerits ldsst sich evakuieren
(Restdruck im Gerit ~10 mbar), um die (besonders im mittelinfraroten Spektralbe-
reich auftretende) storende Absorption durch die Umgebungsluft zu unterdriicken.
Als Lichtquelle fiir die infrarote Anregung der Proben dient der eingebaute Globar-
Stab. Seine Emission wird nach dem Durchgang durch eine variable Aperturblen-
de mit Spiegeln durch das Michelson-Interferometer (Ge/KBr-Strahlteiler) gelei-
tet und schlieBlich mit einem Strahlkondensor (sieche Abschnitt [3.3])) auf die Probe
fokussiert. Ein InAs-Filter kann in den Strahlengang eingefiigt werden, um Wel-
lenldngen, die kiirzer als seine Bandliicke von 330 meV sind, auszublenden, wenn
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3.2 Kalorimetrische Absorptionsspektroskopie

die entsprechende Messung bei lingeren Wellenldngen durchgefiihrt wird. So lédsst
sich die thermische Belastung der Probe reduzieren und damit die Messgenauigkeit
erhohen.

— Kryostat
fllissiges He mit
Kalteschild
2;@
= Saphir-
8 Cu- Cship mit
2 Draht ensor
c
9
o
o Anregung
S %
F IR-Licht
Probe
mit KBr-
(S elektr. Fenster
Kontakten

Abbildung 3.3: Schematischer Aufbau des Bolometers im Kaltfinger des Kryostaten fiir
die kalorimetrische Absorptionsspektroskopie an Quantenpunkten.

Der Aufbau des Bolometers im KryostatEl ist in Abbildung gezeigt. Die Pro-
be befindet sich hinter einem KBr-Fenster und ist an einem Kupferdraht befestigt.
Dieser Draht ist gleichzeitig die einzige thermische Verbindung von der Probe weg
zu einem Saphirchip, auf dem ein Cernox-Temperatursensor CX-1070 befestigt ist.
Um an die Probe, welche eine Diodenstruktur besitzt (siche Abschnitt 4.2.1), eine
Spannung anlegen zu kdnnen, ist sie mit diinnen, (bei den Messtemperaturen) su-
praleitenden Niob-Titan-Drihten kontaktiert. Durch die Supraleitung wird erreicht,
dass die Drihte keine Wirme iibertragen.

Wird die Probe mit mittelinfrarotem Licht angeregt, so erwidrmt sie sich durch
Absorption. Uber den Kupferdraht wird die Wirme auf den Saphirchip iibertragen
und somit auch dessen Temperatur erhoht. Der auf dem Saphirchip angebrachte
Temperatursensor ermoglicht die Messung dieser Erwdrmung. Die Erfassung der
Temperatur erfolgt tiber eine Vierpunktmessung des elektrischen Widerstands des
Sensors. Dabei ist der Sensor ebenfalls mit supraleitenden Drihten kontaktiert, um
Wirmeleitung auszuschlieBen. Der Sensor wird mit einem Lake Shore 340 Tempe-

2Ein Janis ST-100 Durchflusskryostat fiir fliissiges Helium, bei dem der Probenraum evakuiert ist.
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3 Experimentelle Techniken

raturkontroller ausgelesen. Die Messgenauigkeit der Temperatur liegt nominell bei
0,1 mK.

Die thermische Anbindung des ansonsten isolierten Systems Probe/Saphirchip
an den Kaltfinger des Kryostaten erfolgt iiber diinne Schrauben, deren Spitzen den
Saphirchip beriihren. Zusitzlich ist noch etwas (schwach thermisch leitender) Tief-
temperaturkleber (GE-Varnish 7031) auf der Schraubenspitze angebracht, um die
Kontaktfliche zu erhohen. So stellt sich nach Erreichen des thermischen Gleichge-
wichts fiir eine Kaltfingertemperatur des Kryostaten von 4,25 K eine Sensortempe-
ratur von typischerweise ~7 K ein.

Die eigentliche Messung eines Interferogramms erfolgt dann im Step-Scan-Mo-
dus des Fourierspektrometers. Fiir jeden Interferogrammpunkt wird zunéchst eine
Zeit von ~10's abgewartet [Goe0Q], bis sich ein thermisches Gleichgewicht einge-
stellt hat. Dann erfolgt die Auslesung der Temperatur aus dem Temperaturkontrol-
ler (das Ergebnis wird in das Spektrometer eingespeist), und der Spektrometerspie-
gel fihrt den ndchsten Messpunkt an. SchlieBlich wird mit Hilfe der Spektrometer-
software aus dem Interferogramm das Messspektrum berechnet.

Die Sensitivitit des Aufbaus ldasst sich abschitzen, indem verschiedene elek-
trische Heizleistungen iiber die Verkabelung des Temperatursensors auf den Sa-
phirchip aufgebracht werden. So liegt fiir eine Kaltfingertemperatur von 4,25 K die
ermittelte Sensitivitit bei ~100 2/uw. Fiir hohere Temperaturen nimmt dieser Wert
ab, so dass damit das Signal-Rauschverhiltnis sinkt. Bei der Aufnahme eines Inter-
ferogramms betrégt die typische von der Probe absorbierte Leistung etwa 3,5 uW.

Durch eine Abschidtzung der minimalen detektierbaren Leistung kann man die
Detektivitit des Aufbaus charakterisieren. So betrigt die dquivalente Rauschleis-
tung NEPH fiir einen Schwarzkorper

P W
~2x 10710 —,
VAB VHz

wobei P ~ 1nW die geschitzte, von einer Schwarzkorperoberflache absorbierte
Leistung der Globar-Quelle bei einem Signal-Rauschverhiltnis von S/N = 1 und
einer elektrischen Detektionsbandbreite von AB = 20 Hz ist. Dies fiihrt zu einer
Detektivitit D* von

A VH
D* i ~ 5% 108 e Z,

~ NEP W

NEP = (3.6)

(3.7)

wobei D* iiber dem gesamten Anregungsbereich einer Schwarzkorperquelle bei

3Von Noise Equivalent Power.
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3.3 Emissionsspektroskopie

T = 580K gemittelt wird und A ~ 1 mm? die effektiv beleuchtete Probenfliche
darstellt.

3.3 Emissionsspektroskopie

Experimente zur Detektion der mittelinfraroten Emission von Quantenpunkten sind
aus zwei Griinden von besonderem Interesse. Zum einen, weil sich, komplementér
zur oben vorgestellten FT-CAS-Technik, die Ubergangsenergien und Relaxations-
pfade der strahlenden Intersubniveau-Uberginge erforschen lassen. Zum anderen
leisten sie einen Beitrag zur Entwicklung von mittelinfraroten Lichtquellen, wie
sie in der optischen Infrarot-Spektroskopie und der Gasdetektion zum Beispiel ge-
braucht werden.

Bei den hier vorgestellten Experimenten werden die Quantenpunkte in den Pro-
ben entweder elektrisch oder optisch angeregt, so dass ihre Emission im Mittel-
infrarot untersucht werden kann. Die nahinfraroten Emissionsspektren, welche
zur zusdtzlichen Charakterisierung der Proben notwendig sind, konnen (nach dem
Wechsel zu einem dafiir geeigneten Strahlteiler im Spektrometer) ebenfalls aufge-
nommen werden.

3.3.1 Experimenteller Aufbau

Abbildung [3.4] zeigt den experimentellen Aufbau, wie er sowohl fiir die optisch
als auch fiir die elektrisch gepumpten Untersuchungen verwendet wird. Die Quan-
tenpunktprobe befindet sich in einem kleinen Dewargefil3, welches mit fliissigem
Stickstoff gefiillt wird und die Probe somit auf eine Temperatur von annéhernd 77 K
kiihlt. Der evakuierte Probenraum des Dewargefidf3es besitzt zwei Fenster. Durch
das nach vorne zeigende Fenster aus KBr (oder Diamant, je nach dem Spektral-
bereich der Messung) verlidsst die Probenemission das Gefd. Durch das zweite,
seitlich angeordnete Glasfenster kann die Probenoberfliche mit einem Laserstrahl
optisch angeregt werden. Dazu wird entweder ein gechoppter Argon-lonenlaser
oder ein diodengepumpter Festkorperlaser im Pulsbetrieb (Coherent VECTOR 532-
1000-20) verwendet. Beide Laser regen die Probe im griinen Spektralbereich an,
also deutlich oberhalb der GaAs-Bandkante. Ein Schema fiir die optische Anre-
gung einer Probe liber ihre Oberfliche und die entstehende Kantenemission ist in
Abbildung 3.5 gezeigt.

Alternativ kann die Probe elektrisch angeregt werden. Dazu steht eine Konstant-
stromquelle (Rohde&Schwarz NGRU 35) zur Verfiigung, deren Ausgangsstrom mit
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Abbildung 3.4: Schematische Darstellung eines typischen experimentellen Autbaus zur
Analyse von mittelinfraroter Emission mit Hilfe eines FTIR Spektrometers.

einem Leistungstransistor moduliert wird. Der Transistor wird von einem Signal-
generator angesteuert. So sind Messungen im quasi-cw-Betrieb moglich (typische
Parameter sind Strome bis iiber 1 A und Wiederholungsraten von 20 kHz bei einem
Tastverhaltnis von 1:1).

Das Dewargefdl3 mit der Probe ist in einer eigens angefertigten Erweiterungskam-
mer zum Spektrometer eingebaut. Diese Stahlkammer ist direkt an das BRUKER-
Gerit angeflanscht und wird gleichzeitig mit dem Spektrometer vor den Messun-
gen evakuiert, um storende Absorptionslinien der Luft zu unterdriicken. Direkt vor
dem Austrittsfenster des DewargefidBes lidsst sich ein Polarisationsfilter anbringen,
so dass polarisationsabhdngige Messungen durchgefiihrt werden konnen. Der im
Mittelinfrarot verwendete Polarisationsfilter besteht aus einem diinnen Aluminium-
Gitter, welches auf KRS-5 Trigermaterial aufgedampft ist. Weil das von der Probe
ausgehende Licht mit moglichst groBer Apertur aufgefangen und in das Spektrome-
ter geleitet werden soll, findet mit einer Spiegeloptik eine Anpassung der Apertur
an die Eintrittsapertur des verwendeten BRUKER IFS 66v/S Fourierspektrometers
statt.

In der (ansonsten leeren) Probenkammer der Spektrometers kann ein InAs-Filter
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3.4 Phasensprung in Interferogrammen

Quantenpunkt-Schicht

Probe

Pumplaserstrahl

mittelinfrarote Emission

Abbildung 3.5: Schematische Ansicht der Kantenemission einer Probe unter optischer An-
regung auf die Oberfliche.

platziert werden, um nahinfrarote Emission der Probe herauszufiltern. Fiir die De-
tektion der Strahlung werden zwei verschiedene Detektoren verwendet: entweder
ein MCTH-Detektor oder ein Silizium-Bolometer. Der MCT-Detektor wird bei der
Temperatur von fliissigem Stickstoff betrieben und ist empfindlich fiir Strahlung
vom sichtbaren Bereich bis hinunter zu 53 meV. Fir Messungen mit noch ldngeren
Wellenldngen steht ein Silizium-Bolometelﬁ zur Verfiigung, welches mit fliissigem
Helium gekiihlt wird.

Bei den im Step-Scan-Modus durchgefiihrten Messungen wird das Detektorsi-
gnal von einem externen Lock-In-Verstirkefd verstirkt. Das Ausgangssignal des
Lock-In-Verstdrkers wird dann wieder in einen Eingang des Fourierspektrometers
geleitet, um dort die Messwerte zu erfassen und das zum Interferogramm gehorende
Spektrum zu berechnen.

Allerdings erfolgt in einigen Fillen die Berechnung der Fourier-Transformation
auch mittels eines eigenen Mathematica-Programms — wie im folgenden Abschnitt
beschrieben.

3.4 Phasensprung in Interferogrammen

Besonders bei Experimenten zur Detektion von mittelinfraroter Emission aus Halb-
leiterproben kann es vorkommen, dass die Probe in einem Spektralbereich emittiert

“Von Mercury Cadmium Telluride (HgCdTe).
SDer Messbereich des BRUKER-Bolometers liegt zwischen 50 cm™! und 700 cm™".
6Stanford Research Systems SR830.
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und in einem anderen absorbiert. Die Emission stammt in diesem Fall von strah-
lend in niedrigere Zustinde relaxierenden Ladungstriagern, die durch das optische
Pumpen erzeugt werden. Absorption kann von schon relaxierten Ladungstriagern
herrithren, welche sich im Grundzustand befinden und die mittelinfrarote Hinter-
grundstrahlung absorbieren, wobei sie in einen angeregten Zustand angehoben wer-
den (siehe Abbildung[6.12). Das gemessene Lock-In-Signal ist dann positiv fiir die
Emission, wihrend die Absorption negative Signale erzeugt.

Der Ubergang von Emission zu Absorption (oder umgekehrt) in einem Spek-
trum erzeugt einen Phasensprung von 7 am Nulldurchgang des spektralen Signals
[Mer65]]. Dieser Phasensprung macht bei der Berechnung des Spektrums aus dem
Interferogramm eine besondere Vorgehensweise notwendig. Denn die gebriduchli-
chen Algorithmen zur Spektrenberechnung enthalten eine Phasenkorrektur, welche
Fluktuationen der Phase im Phasenspektrum herauskorrigieren, also auch die Pha-
senspriinge von . Somit wiirde man bei einer Standard-Phasenkorrektur (z. B.
jener nach Mertz [Cha82]], wie sie von der BRUKER-Steuersoftware zum Geriit
verwendet wird) nur den Betrag des tatsidchlichen Spektrums erhalten und somit
félschlicherweise z. B. einen Absorptionspeak als Emissionspeak darstellen.

Es wird im Folgenden gezeigt, wie die Phasenkorrektur angepasst werden muss,
um das gewiinschte Spektrum zu erhalten. Dazu werden zunichst die in Ab-
schnitt 3.1.1] vorgestellten Betrachtungen ein wenig erweitert.

In der Praxis ist ein Interferogramm meist nicht vollstindig symmetrisch zu ¢ = 0,
so dass das Spektrum mit einer Kosinus-Transformation nicht genau wiederherge-
stellt werden kann. Die Asymmetrie kommt z. B. daher, dass die Messpunkte des
Interferogramms nicht exakt 6 = 0 einschlieen, sondern ein klein wenig dazu
verschoben sind, der Strahlteiler nicht vollstindig kompensiert ist, und dass die si-
gnalverarbeitende Elektronik frequenzabhingige Verzogerungen hat. All dies fiihrt
zu einer zusitzlichen, wellenlingenabhingigen Wegdifterenz e(v), welche auch als
Phasenwinkel

¢(v) = 2nve(y) (3.8)
ausgedriickt werden kann, so dass Gleichung (3.3) zu
1
16) =5 f S(7) [1 + cos(2776 + ¢(17))] dy (3.9)

erweitert wird.

Um die gesamten spektralen Informationen zu erhalten ist nun eine vollstindige
(komplexe) Fourier-Transformation notwendig. Das sich ergebende Spektrum ist
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Abbildung 3.6: Beispiel fiir ein Spektrum, welches sowohl Emission als auch Absorpti-

die komplexe Groe S(v), welche durch

S() = f 1(8) exp(=2nivd) do = S(v) €

bestimmt wird.

S(v) = S(v)e ¢V,

Das reale Messspektrum berechnet sich durch

(3.1

(3.1

on enthilt. (a) Interferogramm der (fiir das Beispiel simulierten) Messung (Auflosung
35cm™'). (b) Aus dem Interferogramm berechnetes Phasenspektrum ¢(v). (c) Absolut-
wert des vom Interferogramm berechneten Spektrums (die Absorption wird hier falsch als
Emission dargestellt). (d) Realteil des vom Interferogramm berechneten Spektrums, wo-
bei zuvor eine geeignete Phasenkorrektur durchgefiihrt wurde und dadurch die Absorp-
tion und Emission korrekt aufgelost werden (der Imaginérteil des Spektrums ist Null).
Positive Intensititen bedeuten Emission, negative Absorption. Ein Phasensprung um n
im Phasenspektrum kennzeichnet einen Ubergang von Emission zu Absorption (oder um-
gekehrt) im Spektrum.

0)

y
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wobei
Im| ()|

¢(v) = arctan ———
Re| ()|

(3.12)

als Phasenspektrum bezeichnet wird. Um das Rauschen zu reduzieren (indem man
es teilweise in der komplexen Ebene verbleiben ldsst), wird ¢(v) nach Mertz von
einem Spektrum mit niedriger Auflosung berechnet (fiir dessen Berechnung man
nur den zentralen Teil des Interferogramms nutzt).

Abbildung zeigt ein simuliertes Beispiel eines Spektrums, bei welchem so-
wohl Emission als auch Absorption auftreten. In Abbildung [3.6(a) ist das zugrun-
de liegende Interferogramm gezeigt. Abbildung [3.6(b) zeigt das Phasenspektrum
¢(v), welches nach Gleichung auf den Bereich [—m, 7] abbildet wird (die Vor-
zeichen werden also beim Ziehen des Arkustangens beriicksichtigt). Wenn man
davon ausgehend die Phasenkorrektur durchfiihrt, erhélt man ein Spektrum [Ab-
bildung [3.6lc)], welches filschlicherweise die Absorption als Emission darstellt.
Dies ist verstdndlich, da jeder Punkt des komplexen Spektrums &(v) durch die voll-
standige Phasenkorrektur in die positive, reelle Ebene gedreht wird. Will man das
richtige Spektrum erhalten [Abbildung [3.6(d)], so miissen Phasenspriinge von 7
erhalten bleiben, die einen Vorzeichenwechsel im Spektrum bewirken.

Um das korrekte Spektrum bei einer solchen Messung zu berechnen, wird ein
eigener Algorithmus verwendet, bei dem die Phasenkorrektur nur im Bereich
[—7/2,7/2] erfolgt. Dieser beinhaltet, dass beim Ziehen des Arkustangens das Vor-
zeichen nicht berticksichtigt wird (so wie es z. B. meistens bei Taschenrechnern der
Fall ist). Haufig ist die wellenldngenabhingige Wegdifferenz e(v) allerdings nicht
so ideal klein wie im Phasenspektrum des Beispiels [Abbildung [3.6(b)], sondern
€(¥) 1st so grof, dass die Bereichsgrenzen von [—7/2,7/2] iiberschritten werden und
die Darstellung des Phasenwinkels eine sdgezahnartige Struktur annimmt, die durch
den Uberlauf des Phasenwinkels von 7/2 nach —7/2 (oder umgekehrt) hervorgerufen
wird. Damit diese Uberldufe des Phasenwinkels nicht zu (falschen, weil physika-
lisch nicht existierenden) Vorzeichenwechseln im Spektrum fithren, muss das kom-
plexe Spektrum S(v) durch hinzuaddieren eines vom Benutzer manuell gewihlten
Korrekturterms 6(v) so gedreht werden, dass sein Phasenspektrum ¢y(v) moglichst
entlang der Abszissenachse verliduft und damit kein sdgezahnartiges Verhalten mehr
aufweist:

Se(¥) = @) "7 = §(5) e, (3.13)

Abbildung [3.7) stellt den Ablauf einer derartigen Phasenkorrektur dar. Es wurde
fiir dieses Beispiel das gleiche simulierte Ergebnisspektrum wie in Abbildung
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Abbildung 3.7: Ablauf der Phasenkorrektur eines Spektrums, welches sowohl Emission
als auch Absorption beinhaltet. (a) Interferogramm der (tiir das Beispiel simulierten)
Messung. (b) Aus dem Interferogramm berechnetes Phasenspektrum ¢(v) (dargestellt
im Bereich [-7/2,7/2]). Es sind deutlich Uberlidufe des Phasenwinkels von 7/2 nach —/2
zu erkennen. (c) Phasenspektrum, nachdem eine vom Benutzer gewahlte Korrekturpha-
se 8(¥) hinzuaddiert wurde, so dass das Resultat ¢¢(v) um die Nulllinie herum verlduft.
Die durchgezogene Linie zeigt die Darstellung im Bereich [—7/2,7/2], die gestrichelte im
Bereich [—r,m], wo der Phasensprung um n beim Ubergang von Emission zu Absorpti-
on erhalten ist. (d) Fertig berechnetes Emissionsspektrum, wobei eine Phasenkorrektur
mit der [—7/2,7/2]-Phase ¢¢(¥) aus (c) durchgefiihrt wurde. Positive Intensititen bedeuten
Emission, negative Absorption.

zugrunde gelegt, jedoch ist €(¥) nun groBer, weshalb das Interferogramm [Abbil-
dung [3.7(a)] nicht mehr mittig erscheint — dies entspricht mehr den Zustéinden bei
einer realen Messung. Der Phasenwinkel ¢() weist in der Darstellung [—7/2,7/2]
nun ein sigezahnartiges Verhalten auf [Abbildung 3.7(b)]. Durch manuelle Aus-
wahl eines Korrekturwinkels 6(v) = 6, + 6 - ¥ lasst sich die Phase so drehen, dass
sie wieder nahezu an der Abszissenachse verlduft [Abbildung 3.7(c)] und somit
keine unerwiinschten Phaseniiberliufe mehr auftreten. Mit Hilfe dieser Phasen-
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funktion ¢y(v) wird dann entsprechend Gleichung [3.13|das korrekte Spektrum S(v)
berechnet [Abbildung 3.7(d)].

Es muss noch erwihnt werden, dass diese manuelle Phasenkorrektur nicht ganz
eindeutig ist, weil ein an der Abszissenachse gespiegeltes Spektrum ebenfalls ein
mogliches Ergebnis dieses Prozesses sein kann. Um das Vorzeichen des erhaltenen
Spektrums zu bestimmen, muss man das Vorzeichen des Integrals tiber das Spek-
trum mit dem integralen Messwert am Lock-In-Verstirker (also einem Messwert
weit entfernt vom Centerburst) vergleichen. Die beiden Vorzeichen miissen gleich
sein — entsprechend ist also eventuell das Vorzeichen des Ergebnisspektrums zu
invertieren.

Fiir den beschriebenen Arbeitsablauf zur Phasenkorrektur unter Beibehaltung des
Vorzeichens wurde ein kleines Programm in Mathematica erstellt, welches dem Be-
nutzer eine graphische Hilfestellung leistet bei der Auswahl der geeigneten Korrek-
turfunktion 6(7) und welches auch das Ergebnisspektrum berechnet.

3.5 Aufbau eines Strahlkondensors

Bei der kalorimetrischen Absorptionsspektroskopie (Abschnitt [3.2) ist es von Vor-
teil, wenn man eine grof3e Intensitit der anregenden mittelinfraroten Strahlung auf
die meist kleine Probe abbilden kann, weil man so moglichst grole Messsignale er-
zeugt. Da die zur Verfiigung stehende Intensitit des im Spektrometer eingebauten
Globar-Stabs nicht besonders hoch ist und nicht ohne weiteres erhoht werden kann,
bleibt als Optimierungsmoglichkeit lediglich, bei moglichst groer Aperturblende
des Spektrometers soviel Licht wie moglich auf die Probe abzubilden. In der Stan-
dardkonfiguration bildet die Optik des BRUKER IFS 66v/S die Aperturblende mit
1,17-facher Vergroerung im Zentrum der Probenkammer ab. Die ProbengréBe be-
triagt aber meistens nur wenige Quadratmillimeter, so dass ein grofler Teil des Lichts
bei groBBeren Aperturblenden (moglich sind Durchmesser bis zu 12 mm) die Probe
gar nicht erreicht, sondern an ihr vorbeigeht.

Deshalb war es notwendig, eine fokussierende Spiegeloptik (Linsen kommen we-
gen des geforderten Wellenldngenbereichs nicht in Frage) zu entwerfen und zu bau-
en, welche moglichst viel Licht auf eine kleine Probe abbildet. Dabei waren jedoch
mehrere Zusatzbedingungen einzuhalten:

e Die Optik soll nicht nur das Licht auf die Probe fokussieren (wie es fiir FT-
CAS- oder Photostrom-Experimente ausreicht), sondern auch die Probe auf
den Detektor des Spektrometers abbilden, damit die Optik sich ebenfalls fiir
Transmissionsexperimente verwenden lasst.
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3.5 Aufbau eines Strahlkondensors

e Die Optik muss den vorhanden Platz in der Probenkammer (25 X 25 cm?) op-
timal ausnutzen und so viel Raum {iibrig lassen, dass sich die Probe entweder
in einen Stickstoff-Dewar einbauen lisst, der ebenfalls in der Probenkammer
unterzubringen ist, oder in einen He-Kryostaten, der von oben in die Proben-
kammer hineinreicht und fiir dessen Halterung eine Einbaumoglichkeit zur
Verfiigung stehen muss.

e Die Verkleinerung des Fokus durch die Optik soll moglichst stark sein. Au-
Berdem soll die Apertur moglichst grof3 sein.

e Die verwendeten Spiegel sollen Standardmallen entsprechen, so dass keine
teuren Sonderanfertigungen notwendig sind.

Off—Axi_s vom Michelson-
Parabolspiegel Interferometer

| |

Kryostaten-
fenster

zum
Detektor P Planspiegel

(ersetzt Parabolspiegel)

Planspiegel

Probenkammer

Abbildung 3.8: Berechneter Strahlengang im Strahlkondensor.

Um wihrend der Planungsphase verschiedene Realisierungsmoglichkeiten der
Spiegeloptik besser beurteilen zu konnen, wurde in Mathematica ein Programm
geschrieben, welches zweidimensional (in Hohe der Strahlachse) den Strahlverlauf
simulieren kann. So konnten einfache Vergleiche der Effizienzen verschiedener
Anordnungen des Strahlkondensors gezogen werden. Abbildung zeigt das Er-
gebnis der Simulation fiir die letztendlich gewihlte Anordnung. Dabei wird der vor
der Probenkammer gelegene originale Parabolspiegel (90°, Brennweite 180 mm)
durch einen Planspiegel ersetzt, welcher einen Parallelstrahl in die Probenkammer
hineinleitet. Dort ist der aus vier Spiegeln zusammengesetzte Strahlkondensor mit
zwei Spiegeln vor der Probe und zwei dahinter untergebracht. Die beiden um die
Probe herum platzierten 90°-Parabolspiegel besitzen einen Abstand Strahlachse—
Brennpunkt von 50,8 mm. Somit ldsst sich mit Hilfe dieses Strahlkondensors der
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Aperturblendendurchmesser mit einem Faktor 3,0 verkleinert auf die Probe abbil-
den, was einen erheblichen Gewinn an Intensitét (X 12,6) gegeniiber der urspriing-
lichen Konfiguration bringt.

4 o O o o O o

Trans40s l: :‘ OWIS

[ spiegelnatter Eigenbau_ | [ spiegelhatter Eigenbau

Janos 2, f=25.4

JJUSZ LU0

Abbildung 3.9: Schematische Darstellung des Strahlengangs im Strahlkondensor mit sei-
nen Bauelementen und dem Stickstoff-Dewar mit verldngertem Kaltfinger zur Proben-
halterung.

Eine Skizze des in dieser Form gebauten Strahlkondensors mit allen Verschiebe-
und Kipptischen ist in Abbildung dargestellt. Dort ist auch der ebenfalls kon-
struierte verldngerte Kaltfinger fiir die Probenhalterung bei mit dem Strahlkonden-
sor moglichen Transmissionsmessungen im Stickstoff-Dewar zu sehen.
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4 Wachstum und Proben

Die in dieser Arbeit vorgestellten Proben stammen aus zwei unterschiedlichen Ar-
beitsgruppen und wurden auch mit unterschiedlichen Wachstumsverfahren herge-
stellt. Die an der Technischen Universitit Berlin hergestellten Proben wurden mit-
tels der metall-organischen Gasphasenepitaxie (MOCV) an einer AIX200 Anla-
ge geziichtet. Jene Proben vom loffe-Institut in St. Petersburg sind mit der Moleku-
larstrahlepitaxie (MBEE) gewachsen worden.

Im folgenden Abschnitt wird zunéchst das selbstorganisierte Wachstum kurz vor-
gestellt. Anschliefend werden in der Probeniibersicht die in dieser Arbeit diskutier-
ten Proben beschrieben.

4.1 Selbstorganisiertes Wachstum

Die Quantenpunkte in den Proben bestehen aus einem Halbleitermaterial
[In(Ga)As], welches in einem Matrixmaterial (GaAs) eingebettet ist. Da der Band-
verlauf von InAs im Vergleich zu GaAs zu einem bindenden Potential sowohl im
Leitungsband als auch im Valenzband fiihrt, spricht man von einer Typ-I-Hete-
rostruktur [Bim98§|]. Wenn die rdumliche Ausdehnung des Quantenpunktmaterials
[In(Ga)As] in allen drei Raumrichtungen im Bereich der de-Broglie-Wellenldnge
der Ladungstriger liegt, so fiihrt dies zu diskreten Energiezustinden innerhalb der
Quantenpunkte.

Bei der Entstehung von halbleiterbasierten Quantenpunktstrukturen kénnen drei
verschiedene Wachstumsmodi unterscheiden werden. Der Frank-Van-der-Merve-
Wachstumsmodus kann auftreten, wenn man ein Material A auf ein Substrat
eines anderen Materials B abscheidet. Dabei bildet sich eine plane Materialschicht
in Form eines Filmes. Je nach Abhingigkeit von dem Verhiltnis der Grenzflichen-
(vaB) und der Oberflichenenergien (ya, ys) der beiden verwendeten Materialien
kann sich statt des Frank-Van-der-Merve-Wachstums (yg + yag < ¥a) auch der
Volmer-Weber-Wachstumsmodus einstellen (yg + yap > ya), bei welchem

"Von Metal Organic Chemical Vapor Deposition.
2Von Molecular Beam Epitaxy.
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ein Inselwachstum auftritt, da so eine minimale Benetzung der Oberfldche erreicht
wird.

Entscheidend fiir die in dieser Arbeit untersuchten Proben ist aber eine Gitterfehl-
anpassung von InAs (Gitterkonstante apas = 6,06 A) und GaAs (agaas = 5,65 A),
die etwa 24/a =~ 7% betrigt, und die zu einer Verspannung der aufgewachsenen
In(Ga)As-Schicht fiihrt. Diese Verspannung nimmt mit zunehmender abgeschiede-
ner Schichtdicke zu. Sobald ein bestimmter Wert erreicht ist, die kritische Schicht-
dicke, ist es fiir die energetische Gesamtbilanz giinstiger, die Verspannungen inner-
halb der Struktur abzubauen, indem Inseln gebildet werden. Diese Inseln besitzen
im Vergleich zu einem abgeschiedenen Film aber eine vergroerte Oberflache, was
eine Energiezunahme bedeutet. Es wird sich deshalb ein Gleichgewicht einstellen,
bei dem sowohl die Verspannungen als auch die Energie moglichst gering bleiben.
Dieses Gleichgewicht resultiert in den entstehenden Quantenpunkten, die sich im
Stranski-Krastanow-Wachstumsmodus ausbilden [Str37]]. Praktisch bildet sich da-
bei zuerst eine ein bis zwei Monolagen dicke zweidimensionale Benetzungsschicht,
aus der bei weiterer Materialabscheidung die Quantenpunkte heraus entstehen. Die
Benetzungsschicht bleibt aber unterhalb der Quantenpunkte bestehen.

Die strukturellen Eigenschaften der Quantenpunkte wie z. B. deren Form, Gro-
Be, Zusammensetzung oder die Oberflichendichte hingen neben den eingesetz-
ten Materialien sehr stark von den verwendeten Parametern wihrend des Wachs-
tumsprozesses ab. Wichtige Wachstumsparameter sind u. a. die Wachstumstem-
peratur, die Materialfliisse und das III/V-Verhiltnis. AuBerdem hat eine even-
tuelle Wachstumspause nach dem Abscheiden des Quantenpunktmaterials einen
wichtigen Einfluss auf die strukturellen Parameter der Quantenpunkte. Die ein-
gelegte Pause betrigt typischerweise zwischen einigen Sekunden und wenigen
Minuten. In dieser Zeit konnen sich die Quantenpunkte entwickeln bzw. reifen
P6t04]]. Theoretische Betrachtungen des Entstehungspro-
zesses der Quantenpunkte beschreiben diesen Prozess mit wachstumskinetischen

oder thermodynamischen Methoden MeiO1l].

4.2 Probenubersicht

In diesem Abschnitt werden die in dieser Arbeit untersuchten Proben vorgestellt.
Der besseren Ubersicht halber sind die Proben in Tabelle B.1] alle aufgelistet und
mit einem Namen versehen.
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Tabelle 4.1: Ubersicht der in Kapitel[3 und[@ untersuchten und hier besprochenen Proben.

‘ Probenname ‘ Kapitel ‘ Struktur ‘ Wellenleiter ‘ Dotierung ‘ Herstellungsverfahren ]

QDpn 51 | Abb.E1] - ja MOCVD
QDPL Abb. 0,15 um - MOCVD
QDWGa 621 | Abb. 1,24 um ja MBE
QDWGb Abb. 1,24 um ia MBE
QDL1 Abb. 0,65 wm ja MBE
QDL2 6.3 Abb. (4.7 0,7 um ja MBE

4.2.1 FT-CAS Proben

Fiir die in Kapitel |3 prasentierten Experimente mit der kalorimetrischen Absorpti-
onsspektroskopie wurden Proben verwendet, bei welchen die Quantenpunkte nahe
der Raumladungszone einer Diode eingebaut sind. So lédsst sich der Ladungszustand
der Quantenpunkte kontrolliert verdndern, indem Vorspannungen an die Probe an-
gelegt werden.

Der schematische Aufbau der Probe QDpn ist in Abbildung 4.I(a) dargestellt.
Die Probe wurde mittels metall-organischer Gasphasenepitaxie auf semiisolieren-
dem (001) GaAs-Substrat hergestellt. Die Quantenpunkte bildeten sich im Stran-
ski-Krastanow-Wachstumsmodus. Es wurde ein fiinffacher Stapel von nominellen
Ingp 5Gagp 5As-Quantenpunkten mit einer Oberflichendichte von 1-1,5 X 10" cm™2
gewachsen, bei dem die einzelnen Schichten durch 20 nm GaAs-Matrixmaterial
getrennt sind. Néhere Details zum Wachstumsprozess der Quantenpunkte sind in
zu finden. Ein von einem Transmissions-Elektronen-Mikroskop (TEM)
aufgenommenes Bild einer dhnlichen Probe mit nominell gleichen Quantenpunk-
ten ist in Abbildung dargestellt. Die Quantenpunktschichten befinden sich
im n-dotierten Gebiet der Diode, in 380 nm Entfernung von der np-Grenzschicht.
Die p-Schicht wurde mit Zn-Atomen mit einer nominellen Konzentration von
2 x 107 cm™ dotiert. Oberste Schicht ist eine p™-Kontaktschicht. Die Quan-
tenpunkte sind partiell mit Elektronen gefiillt, weil sie sich in der Umgebung
der n-dotierten Schichten befinden (Si-Dotierung mit einer nominellen Dichte von
2 x 10'°cm™3 in der Nihe der Quantenpunktschichten; 1 X 108 cm=3 in der unte-
ren Kontaktschicht). Der partielle Ladungszustand wurde durch C-V-Messungen
bestitigt (Abbildung [5.4)). Die n-Dotierung erméglicht Intersubniveau-Absorption
in den Quantenpunkten, weil die dort lokalisierten Elektronen durch mittelinfra-
rote Strahlung in hohere Subniveaus oder die Benetzungsschicht angeregt werden
konnen.
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(a) AN 200nm  p°  GaAs
p-dotiert
X 650 nm p GaAs
380 nm n GaAs
5 InGaAs QD-Schichten

n-dotiert 1um n GaAs

V 400 nm nt  GaAs

Substrat GaAs

Raum- ¢
-4 I ladungs-

Abbildung 4.1: (a) Schematische Darstellung des Aufbaus der fiir die FT-CAS-Experimen-
te verwendeten Probe QDpn. (b) Schematische Darstellung der Raumladungszone (weil3)
in der Probe um die pn-Grenzfliche. Links: bei hoher negativer Vorspannung (Quanten-
punkte liegen in der Raumladungszone und sind ungeladen). Rechts: ohne Vorspannung
(Quantenpunkte liegen auBBerhalb der Raumladungszone und sind maximal geladen).

Ein kontrolliertes Entladen der Quantenpunkte ist moglich, indem man eine nega-
tive Vorspannung an die Probe anlegt. Dies wird schematisch in Abbildung 4.1ib)
gezeigt. Bei hoheren negativen Vorspannungen erzeugt die sich ausweitende Raum-
ladungszone eine partielle Entleerung der Elektronen aus den Quantenpunkten, bis
hin zur vollstindigen Entladung ab einer bestimmten hohen negativen Vorspannung.

Die Proben wurden im Reinstraum der Technischen Universitit Berlin prozes-
siert und kontaktiert, so dass ihr Einsatz im Experiment moglich war. Dazu wurden
Standardverfahren angewendet, wie sie auch bei der Laserprozessierung verwen-
det werden. Die durchgefiihrten Arbeitsschritte waren insbesondere: Reinigen der
Proben; Auftragen einer Atzmaske mit den Mitteln der Photolithographie (eine ge-
eignete Maske wurde entsprechend der bendtigten Kontaktgeometrie entwickelt);
Atzen der Probe, so dass die unteren Kontakte in die n*-Schicht eingesetzt werden
konnten; nach erneutem Reinigen das Auftragen einer Maske, unter der die ohm-
schen Kontakte aufgedampft werden konnten, sowie der Aufdampfprozess selber
(dieser Schritt musste jeweils fiir die oberen und unteren Kontakte durchgefiihrt
werden). Eine detailliertere Beschreibung des gesamten Prozesses ist in Anhang
zu finden.
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Abbildung 4.2: TEM-Draufsicht-Aufnahme einer einzelnen Schicht von InGaAs/GaAs-
Quantenpunkten mit einer Oberflichendichte von 1,3 x 10'! cm™2. Aus [Hei0O4].

4.2.2 Emittierende Proben

Die in diesem Abschnitt vorgestellten Proben werden in Kapitel [6] untersucht. Es
handelt sich hierbei um einfache Quantenpunktstrukturen, optisch gepumpte Quan-
tenpunktlaser sowie elektrisch gepumpte Quantenpunktlaser.

Proben flr optische Anregung

Die Probe QDPL ist in ihrem Aufbau schematisch in Abbildung 4.3 dargestellt. Sie
wurde mittels MOCVD gewachsen und ist nominell undotiert. Die aktive Zone
wird von Ing ;Gap 3As-Quantenpunkten gebildet, welche oberhalb einer Schicht von
InAs-Quantenpunkten entstanden sind. Umgeben werden die Quantenpunkte, die
eine Flichendichte von 2,1 x 10! cm~2 aufweisen, von einer GaAs-Matrix.

Die aktive Zone ist von AlGaAs-Mantelschichten umgeben. Diese sollen bei
optischer Anregung der Probe verhindern, dass die durch Absorption im Volumen-
material entstandenen Ladungstriger nach unten in Richtung Substrat abwandern
und nicht von den Quantenpunkten eingefangen werden konnen. Die AlGaAs-
Schichten sind nicht als Wellenleiter konzipiert worden, der ein nahinfrarotes Lasen
in der Probe ermoglichen konnte. Man kann die Probe daher als typische nahinfra-
rote Photolumineszenz-Struktur bezeichnen. Da die Probe nicht dotiert ist, wird
emittierte mittelinfrarote Strahlung aber auch nicht durch freie Ladungstriger ab-
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InGaAs .
Querschnitts
Quantelnpunkt TEM
+ GaAs
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InGaAs Saat-
Quantenpunkt

100 nm GaAs Buffer

(100)-GaAs-Substrat

Abbildung 4.3: Aufbau der Probe QDPL. Die aktive Zone besteht aus einer Schicht von
Saat-Quantenpunkten und den dariiberliegenden Quantenpunkten. Der Einsatz zeigt eine
Querschnitts-TEM-Aufnahme eines Quantenpunkts mit seinem darunter liegenden Saat-
Quantenpunkt.

sorbiert, also eignet sich die Probe fiir Experimente zur Untersuchung der mittelin-
fraroten Emission von Quantenpunkten.

Dicker Wellenleiter. Ganz anders ist die Situation bei den Proben QDWGa und
QDWGDb. Sie sind als Laserstrukturen entworfen worden. Besonderes Merkmal
bei ihnen ist der im Vergleich zu normalen nahinfraroten Halbleiterlasern sehr di-
ckell Wellenleiter. Dieses Probendesign bezeichnet man auch als LOH-Struktur.
Der groBBere Wellenleiter soll es ermoglichen, sowohl die nahinfrarote als auch
(zu einem kleinen Teil) die mittelinfrarote Strahlung zu fithren. Das Problem bei
dieser Aufgabenstellung besteht in der durch die unterschiedlichen Wellenldngen
verschiedenen Feldverteilung der beiden Wellenlidngenbereiche. Die nahinfrarote
Strahlung mit einer relativ engen Verteilung des Feldes muss ausreichend dicht um
die Quantenpunkte herum gefiihrt werden, um das Lasen zu ermdoglichen. Die mit-
telinfrarote Emission darf dabei aber nicht zu sehr durch den fiir sie eigentlich zu
engen Wellenleiter aus der aktiven Schicht herausgedringt werden — ein guter Kom-

3In Wachstumsrichtung z betrachtet.
*Von Large Optical Cavity.
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Abbildung 4.4: Schematische Verteilung des mittelinfraroten (MIR, durchgezogene Linie)
und des nahinfraroten (NIR, gestrichelte Linie) Feldes innerhalb des Wellenleiters einer
Struktur mit dickem Wellenleiter in z-Richtung um die bei z = 0 liegenden Quanten-
punktschichten herum.

promiss ist also gesucht. Eine schematische Darstellung der Feldverteilungen ist in
Abbildung 4.4l zu sehen.

Abbildung zeigt den Aufbau der Proben QDWGa und QDWGb. Sie stammen
beide vom selben (001) GaAs-Wafer und wurden mittels MBE hergestellt. Die ak-
tive Zone besteht aus sechs Schichten von Ing5Gag sAs-Quantenpunkten, welche
in einer GaAs-Matrix eingebaut sind. Der Abstand in z-Richtung der elektronisch
gekoppelten Quantenpunkte betrdgt 50 A. Der nahinfrarote Wellenleiter um die
0,24 um dicke aktive Zone wird durch schwach dotierte, mit einem Gradienten ver-
sehene Al,Ga;_,As-Schichten gebildet, die jeweils 0,5 wm dick sind. Somit betragt
die gesamte Dicke des Wellenleiters 1,24 um — ein Wert, der immer noch keinen
echten Wellenleiter fiir mittelinfrarote Strahlung beschreibt.

Die Struktur ist vom Aufbau her als elektrisch gepumpter nahinfraroter Quan-
tenpunktlaser gedacht. Allerdings wurde sie in der vorliegenden Arbeit nur unter
optischer Anregung untersucht, weil man so den Einfluss des Wellenleiters auf die
ausgesendete mittelinfrarote Strahlung erforschen konnte. Dafiir wurde von der
Probenoberfliche Material mittels nass-chemischen Atzens abgetragen. Dies ge-
schah auch, um mit dem Anregungslaser iiberhaupt bis in die Nihe der Quanten-
punktschichten eindringen zu kénnen. Hauptséchlich konnte aber durch eine unter-
schiedliche Atzdauer der obere Wellenleiter verschieden stark entfernt werden. Bei
der Probe QDWGa betrug die Atzzeit mehr als 25 s, was einer entfernten Materialdi-
cke von > 1,7 um entspricht. Der obere Wellenleiter ist also zu einem erheblichen
Teil entfernt worden. Bei dieser Probe betrigt die Kavitétslange des Lasers 2,2 mm.
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Abbildung 4.5: Autbau der Quantenpunktlaser-Strukturen QDWGa und QDWGb mit einem
dicken Wellenleiter. Die Ings5GagsAs-Quantenpunktschichten sind durch GaAs (50 /0\)
voneinander getrennt.

Die Probe QDWGb lag dagegen nur 15s im Atzbad, was einer entfernten Mate-
rialdicke von etwa 1,0 wum entspricht. Thr Wellenleiter war deshalb noch intakt.
Allerdings wurde durch das Entfernen der obersten Schichten das Eindringen des
Pumplasers bis hin zu den Quantenpunkten verbessert. Die Kavititslinge dieses
Kantenemitters liegt bei 1,0 mm. Bei beiden Proben bilden die unbehandelten Fa-
cetten die Resonatorspiegel fiir den nahinfraroten Laserbetrieb.

Proben fiir elektrische Anregung

Die Probe QDL1 stellt einen klassischen Hochleistungs-Quantenpunktlaser dar. Sie
besteht aus MBE-gewachsenen, vierfach gestapelten und elektronisch gekoppel-
ten Ing sGag sAs-Quantenpunkten, welche in einer AlGaAs-Matrix eingebettet sind
[She97]]. Ein Schema der Struktur ist in Abbildung gezeigt. Der fiir nahin-
frarote Emission optimierte Wellenleiter besteht aus gradientenformig abgestuften
Al,Ga;_,As-Schichten, welche dotiert sind und fast bis an die Quantenpunktschich-
ten heranreichen. Somit eignet er sich zumindest auf dem Papier denkbar schlecht
zum Fiihren von mittelinfraroter Strahlung. Die Messungen in Abschnitt[6.3] zeigen
aber, dass diese Probe dennoch ein sehr interessanter Emitter von mittelinfraroter
Strahlung ist.

Die nahinfrarote Laserkavitit wird durch unbehandelte, durch Spalten entstande-
ne Facetten in longitudinaler Richtung begrenzt und hat eine Linge von 1 mm. Die
Strominjektionsstreifenbreite betrdgt bei der Probe 100 pm.
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Abbildung 4.6: Aufbau der Probe QDL1. Sie ist konzipiert als ein nahinfraroter Quan-
tenpunktlaser mit einem (in Wachstumsrichtung) flachen Wellenleiter. Die aktive Zone
besteht aus einem vierfachen Stapel von elektronisch gekoppelten Quantenpunkten. Im
Einsatz ist eine Querschnitts-TEM-Aufnahme eines vergleichbaren Quantenpunktstapels
abgebildet.

Abbildung 4.6 zeigt auch ein Querschnitts-TEM-Bild eines Quantenpunktstapels
einer anderen Probe mit nominell gleichen Eigenschaften [Max98]].

Undotierter Wellenleiter. Der schematische Aufbau der Probe QDL2 ist in Ab-
bildung 4.7 gezeigt. Diese Struktur wurde optimiert, neben dem nahinfraroten La-
sen die emittierte mittelinfrarote Strahlung moglichst wenig durch dotierte Schich-
ten zu absorbieren und durch einen Al ,Ga;_,As-Wellenleiter mit moderatem Al-
Anteil (x < 0,3) verhéltnisméBig gut zu fithren. Die aktive Zone wird gebildet
von neun Quantenpunktschichten, die aus Sub-Monolagen-InGaAs-Quantenpunk-
ten bestehen und durch ihren geringen Abstand von nur 8,5 A eine starke elektroni-
sche Kopplung besitzen. Die aktiven Schichten sind mittig eingebettet in nominell
undotiertem GaAs mit einer Dicke von 0,6 um. Die Al,Ga;_,As-Flanken des Wel-
lenleiters sind extrem steil, so dass er insgesamt eine Breite von 0,7 um besitzt.
Auch in diesem Fall ist der Wellenleiter nicht optimal fiir mittelinfrarotes Licht —
allerdings ist die undotierte Zone um die aktive Schicht der Quantenpunkte herum
groBer als bei den Proben QDWGa und QDWGb, so dass die Verluste im Mittelinfrarot
durch Absorption von freien Ladungstriagern geringer sein sollten.
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Abbildung 4.7: Aufbau der Probe QDL2. Der nahinfrarote Quantenpunktlaser besitzt ei-
ne LOC-Struktur mit einem im Inneren undotierten Wellenleiter. Die InGaAs-Quanten-
punktschichten sind in einer GaAs-Matrix eingebettet.

Der Laser QDL2 besitzt eine Kavititslinge von 0,86 mm und eine Strominjek-
tionsstreifenbreite von 100 um. Die Facetten sind durch Spalten entstanden und
blieben unbehandelt. Der Laser wurde mit den aufgewachsenen Schichten nach un-
ten auf einen Wirmeleiter geklebt, um die entstehende Verlustwidrme moglichst gut
ableiten zu konnen und damit thermische Probleme bei hohen Injektionsstrémen zu

vermeiden.
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5 Intersubniveau-Absorption in
Quantenpunkten

In diesem Kapitel wird vorgestellt, wie die Eigenschaften von Intersubniveau-
Ubergiingen in Quantenpunkten mit den Mitteln der Absorptionsspektroskopie er-
forscht werden konnen. Die Ubergangsenergien zwischen den Subniveaus bei
InGaAs/GaAs-Quantenpunkten liegen im Bereich der mittelinfraroten Strahlung.
Daher kommen die in Kapitel 3] vorgestellten experimentellen Techniken zum Ein-
satz.

Zur Bestimmung der Absorption von Licht in den Quantenpunkten stehen meh-
rere experimentelle Ansédtze zur Verfiigung. Einerseits kann man den nicht von der
Probe absorbierten Strahlungsanteil (d. h. also die Transmission) messen und an-
schlieBend auf die Absorptionseigenschaften der Probe schliefen
Sau98bl]. Andererseits ldsst sich auch die Absorption in den Quantenpunkten
direkt erfassen — etwa durch Photostrom-Messungen, wo Ladungstriger, wel-
che durch die Lichtquanten in hohere Energieniveaus anregt wurden, den Quan-
tenpunkt verlassen konnen, was sich in einer Erhohung des Photostroms dufert
[Ryz96, Ber97. Phi99, Chu00, Chu01l Che01l Liu01l Ryz01l Sau0Tl Tan01, Kri03).

Eine andere Art der Messung der Absorption ist die kalorimetrische Absorptions-
spektroskopie. Die Ergebnisse dieser Messungen zur Untersuchung der Intersubni-
veau-Ubergiinge in Quantenpunkten werden im Folgenden dargestellt.

Die hier diskutierten Messungen wurden an der Probe QDpn durchgefiihrt. Sie
enthélt IngsGagsAs-Quantenpunkte, die nahe der Raumladungszone einer aus
GaAs bestehenden pn-Diode eingebaut sind und deren Ladungszustand sich kon-
trolliert verdndern ldsst, indem man eine Vorspannung an die Diode anlegt. Eine
detaillierte Beschreibung der Probe findet sich in Abschnitt 4.2.11

5.1 Kalorimetrische Absorptionsspektroskopie

Die kalorimetrische Absorptionsspektroskopie im Mittelinfrarot (FT-CAS) ist eine
hervorragende Technik, um Phononen erzeugende Uberginge der Ladungstriiger
nachzuweisen. Mit ihr lassen sich somit auch Intersubniveau-Ubergiinge in Quan-
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tenpunkten, die zu einem GroBteil nichtstrahlend ablaufen, untersuchen.

5.1.1 Experimentelle Ergebnisse

Abbildung [5.1] zeigt nahinfrarote Anregungsspektren der Probe QDpn, die mittels
konventioneller Photolumineszenz-Spektroskopie (PL) und Photolumineszenz-An-
regungsspektroskopie (PLEE|) aufgenommen wurden. Die Spektren dienen zur Cha-
rakterisierung der Probe und ergeben niitzliche Informationen, die anschliefend
durch die Messungen im Mittelinfrarot prizisiert werden konnen. Bei beiden Spek-
tren wurde die Probe bei einer Temperatur von 7' = 7 K durch eine Wolfram-Lampe,
deren Licht von einem 0,27 m Doppel-Monochromator spektral zerlegt wurde, mit
einer Anregungs-Leistungsdichte von 5 mW/cm? angeregt. Weil die Probe nicht unter
Vorspannung steht, befinden sich die Quantenpunkte im n-geladenen Teil der Di-
ode und sind folglich mit Elektronen geladen [siehe dazu Abbildung 4.1(b)]. Das
Zentrum des einzigen sichtbaren Peaks im PL-Spektrum befindet sich bei 1,218 eV.
Dieser Wert gibt die Ubergangsenergie fiir eine Rekombination von Elektronen und
Lochern im Grundzustand an.

Die fiir das PLE-Spektrum verwendete Detektionsenergie Eg¢ liegt genau im
Zentrum der Grundzustands-Ubergangsenergie. Das PLE-Spektrum zeigt einen an-
geregten Elektronen-Zustand (QD*E') bei 1,285eV sowie die Rekombination der
Ladungstriger in der Benetzungsschicht (WLL) bei 1,4eV. Aus dem energetischen
Abstand der Signale vom Grundzustand und der Benetzungsschicht lésst sich eine
maximale energetische Tiefe der Quantenpunkte mit ~180 meV abschitzen.

Im Spektrum ist auBerdem ein Peak fiir den Phononen-unterstiitzten Einfang von
Ladungstrigern in den Grundzustand zu erkennen (PAH). Die Energie der ange-
regten Elektron-Loch-Paare (Exzitonen), wie sie mittels der PLE bestimmt wird,
gibt Anhaltspunkte fiir die Energie von angeregten Elektronen-Energien, wie sie di-
rekt durch FT-CAS gemessen werden konnen, wenn man sowohl die Confinement-
Energien der teilnehmenden Locher (typischerweise im Bereich von 10-30 meV
[Sti99]) als auch die Variationen der Coulomb-Bindungsenergien fiir die verschie-
denen Exzitonen-Zustidnde beriicksichtigt. Die Exzitonen-Bindungsenergie liegt ty-
pischerweise im Bereich von 15-20 meV fiir den Grundzustand und etwas niedri-
ger fiir die angeregten Zustinde Hei00c]. Daraus kann man also
schlieBen, dass etwa zwischen 5 meV und 20 meV vom Energie-Abstand der mit-

"Von Photo-Luminescence Excitation.
’Das QD steht fiir Quantum Dot.
3Von Wetting I_Jayez

*Von Phonon Assisted.

46



5.1 Kalorimetrische Absorptionsspektroskopie

Energie Uber der Detektionsenergie (meV)
0 50 1(|)O 150 200

| [l | [l | [l | [l [l | [l -
T=7K \QD* 3
g F £
i PL | i
< e
3 F 3
T R
2 | [ 8
5 5
£ - c
_ C W
o o |
4 o o
' 1 ' 1 ' 1
1,1 1,2 1,3 1,4

Energie (eV)

Abbildung 5.1: Nahinfrarote PL- und PLE-Spektren der Quantenpunktprobe QDpn oh-
ne Vorspannung bei T = 7K. Die PLE Detektionsenergie Eq. liegt im Zentrum der
Grundzustands-Lumineszenz bei 1,218 eV. Das Signal, welches durch den Phononen-
unterstiitzten Einfang in den Grundzustand hervorgerufen wird (PA), sowie die Signale
vom angeregten Zustand in den Quantenpunkten (QD*) und der Benetzungsschicht (WL)
sind eingezeichnet.

tels PLE erhaltenen Exzitonen-Abstinde abgezogen werden muss, wenn man sie
mit Elektronen-Ubergiingen vergleicht, wie sie in den anschlieBend vorgestellten
FT-CAS Spektren beobachtet werden.

FT-CAS Spektren

In diesem Abschnitt werden nun die FT-CAS Spektren (Abbildung [5.2)) von elek-
tronischen Intersubniveau-Ubergingen diskutiert. Aufgrund der Transmissions-
Charakteristik des experimentellen Aufbaus und der spektralen Form der anregen-
den Lichtquelle (ein Globar-Stab) konnen lediglich Uberginge beobachtet werden,
die hohere Energien als 60 meV besitzen.

Der Einsatz von Abbildung[5.2]zeigt ein Spektrum der Probe, das ohne spektrale
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Abbildung 5.2: Spektraler Absorptionsgrad der Quantenpunktprobe QDpn (ohne Vorspan-
nung) und eines semiisolierenden GaAs-Substrats bei T = 4,25 K, gemessen mittels F1-
CAS. Beide Kurven sind normiert auf die Absorption eines Schwarzkorpers und wurden
mit dem InAs-Filter aufgenommen (Auflosung 2 meV). Die spektrale Position des 2TO
Phonons in GaAs ist als gestrichelte Linie eingezeichnet. Die Kalibration erfolgte wie in
Abschnitt[3.1.1] beschrieben. Der Einsatz zeigt die FT-CAS Messung der spektralen ab-
sorbierten Leistung pro Energie-Intervall Pcs fiir die Probe QDpn ohne Benutzung des
InAs-Filters in einem breiteren Energiebereich (T = 4,25 K, Auflosung 10 meV). Die
Energie des Cutofts des InAs-Filters ist durch einen Pfeil markiert.

Korrekturen fiir den Aufbau sowie ohne Verwendung eines InAs Filters wiederge-
geben wurde. Die generelle Struktur dieses Spektrums wird durch das Emissionss-
pektrum des Globar-Stabes, welches dem eines schwarzen Strahler bei ungeféahr
T = 580K idhnlich ist, und durch die bekannten Absorptionseigenschaften von do-
tiertem GaAs [Blag2] dominiert. Oberhalb von 340 meV ist ein Peak erkennbar,
der durch Locher-Absorption in das Split-Off Valenzband innerhalb der p-dotierten
Schichten hervorgerufen wird. Die Absorption durch freie Ladungstriager wird ab
etwa 250 meV zunehmend stérker.

Alle interessanten spektralen Merkmale, die durch resonante Absorption von La-
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dungstriagern, welche sich in den Quantenpunkten befinden, hervorgerufen wer-
den, erwartet man in Abbildung aufgrund der PLE-Ergebnisse unterhalb von
180 meV. Die beiden im Hauptteil der Abbildung dargestellten FT-CAS Spek-
tren wurden unter Verwendung eines InAs Filters aufgenommen. Aulerdem wurde
die spektrale Charakteristik des Aufbaus korrigiert, indem die gemessenen Kurven
durch ein auf die gleiche Art aufgenommenes Absorptionsspektrum einer Schwarz-
korper-Oberfliche geteilt wurden. Das einzige Merkmal, welches die gezeigten
Absorptions-Kurven sowohl der Probe QDpn als auch des GaAs Substrats gemein-
sam besitzen, ist die bekannte Zwei-Phonon-Absorption in GaAs, die einen Peak
bei ungefihr 66 meV hervorruft \Cho61]].

Da es sehr delikat ist, die thermische Verbindung zwischen der Probe und dem
Saphir-Chip des Bolometers fiir verschiedene Messungen exakt zu reproduzieren,
schwankt die Sensitivitit des Messaufbaus fiir jede gemessene Probe. Daraus folgt,
dass die aufgenommenen FT-CAS Spektren fiir die Probe QDpn und das GaAs Sub-
strat unterschiedliche Intensititsskalen aufweisen. Um dennoch den spektralen Ab-
sorptionsgrad (das ist der absorbierte prozentuale Anteil der einfallenden Intensi-
tat) der Kurven bestimmen zu konnen, wurden beide Kurven kalibriert, indem der
bekannte Absorptionskoeffizient der 2TO Phonon-Absorption zu Hilfe genommen
wurde (Abschnitt[5.1.3]).

Der Absorptionsgrad des Substrats bei Energien grofer als 70 meV nimmt mit
zunehmender Energie ab. Bei den Quantenpunkten erscheint dagegen ein deutli-
cher Peak bei ~100 meV mit einer Halbwertsbreite (FWHMH) von 30 meV. Wenn
man die aus Abbildung[5.Tlermittelten Niveau-Abstinde beriicksichtigt, konnte die-
ser Peak der Absorption von Elektronen, die im Quantenpunkt vom Grundzustand
GS zum angeregten Zustand QD* angeregt werden, zugeordnet werden. Ubergin-
ge von Grundzustands-Elektronen in die Benetzungsschicht oder ins GaAs erwartet
man bei Energien oberhalb von 180 meV (siehe Abbildung [5.1)), wo sich in der
FT-CAS Kurve ein breiter, aber schwacher Peak erkennen ldsst. Fiir eine eindeu-
tige Identifizierung des Ursprungs der beobachteten mittelinfraroten Absorption ist
jedoch eine Unterscheidung zwischen dem Einfluss der Quantenpunkte und der do-
tierten Schichten notwendig. Diese wird nun gezeigt.

Spektren bei verschiedenen Ladungszustanden der Quantenpunkte

Um die beobachtete Absorption eindeutig den Quantenpunkten zuordnen zu kon-
nen, wurde die Abhingigkeit des Absorptionsspektrums von der Beladung der
Quantenpunkte untersucht. Die Veridnderung der Ladung der Quantenpunkte er-

SVon Full Width at Half Maximum.
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folgte durch Anlegen einer negativen Vorspannungg U an die als Diodenstruk-
tur aufgebaute Probe [Abbildung 4.I(b)]. Nach jeder Veridnderung der angeleg-
ten Spannung erfolgte vor den Messungen eine Wartezeit, um dem System selbst
bei einer Temperatur von T = 4,25 K das Einstellen eines Gleichgewichts der La-
dungstriagerkonzentration zu ermoglichen. Spannungsabhingige PLE Messungen
bei T = 7K bestitigen, dass selbst bei solch tiefen Temperaturen der Ladungszu-
stand der Quantenpunkte durch das Anlegen einer negativen Vorspannung erfolg-
reich verdndert werden kann (Abbildung [3.3).

Energie Uber Detektionsenergie (meV)
50 1(|)0 15|0 2q0

. ,\
Quantenpunkte - S e
entladen ~'=

PLE Intensitat (willk. Einh.)

Energie (eV)

Abbildung 5.3: Spannungsabhingige PLE Messungen der Probe QDpn. Die Messbedin-
gungen waren, abgesehen von den unterschiedlichen Vorspannungen, identisch mit je-
nen bei Abbildung[3.1l Die Spektren fiir unterschiedliche Vorspannungen wurden ver-
tikal verschoben. Die Peakpositionen des QD* Zustands sind fiir geladene (Vorspan-
nung U = 0V) und komplett ungeladene (U = =7 V) Quantenpunkte eingezeichnet (als
AEPLE bzw. AEPLE ).

charged uncharged
Abbildung 5.4 zeigt eine Kapazitits-Spannungs-Kurve (C—VEI) der Probe QDpn.
Sie wurde mit einer Sampling-Frequenz von 1kHz bei T = 75K bei einer Mo-
dulationsspannung Upac = 100mV aufgenommen. Die Messung ergibt fiir zwei
Spannungsregionen einen Ladungstransfer in und aus den Quantenpunkten, wie er
auch bei anderen experimentellen und theoretischen Ansitzen des kontrollierten
Beladens von Quantenpunkten gefunden werden konnte [Fri96, Wet00]. Am besten

®Im Englischen als bias bezeichnet.
"Von Capacitance-Voltage.
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kann man den Ladungstransfer anhand der 2. Ableitung der C-V Kurve erkennen
(gestrichelte Linie). Wenn man diese Kurve von den hohen negativen Vorspannun-
gen ausgehend (also den ungeladenen Quantenpunkten) betrachtet, ist das Auffiil-
len des Grundzustands (GS) mit Elektronen bei Uc—y = —5,6 V abgeschlossen. Der
angeregte Zustand der Quantenpunkte QD* ist bei Uc—y = —3,8 V mit Ladungstri-
gern gefiillt. Die Breite dieser Merkmale in der C—V Kurve ist sowohl durch die
inhomogene Verbreiterung aufgrund von GroBenfluktuationen der Quantenpunkte
als auch durch die fiinffach gestapelten Quantenpunktschichten der Probe bedingt
und ist typisch fiir den Beladungsprozess von Quantenpunkten [Wet00]. Im Ge-
gensatz zu den Proben, welche Quantenpunkte enthalten, wurden keinerlei Signa-
le des Umladungsprozesses in quantenpunktfreien Vergleichsproben gefunden, die
den hier untersuchten Proben ansonsten dhnlich sind [Kap99]. Ein Vergleich von
Messungen an Quantenpunktproben mit Referenzproben, welche lediglich eine Be-
netzungsschicht enthalten, wiirde kaum Aussagekraft haben, da in einer solchen Re-
ferenzprobe sich die Ladungstriager innerhalb der Benetzungsschicht ansammeln,
weil sie dort den niedrigsten Energiezustand annehmen konnen. In Quantenpunkt-
proben ist die Benetzungsschicht jedoch nicht besetzt, so dass hier eine vollig an-
dere Situation vorherrscht.

Die Spektren mit den verschiedenen Vorspannungen in Abbildung wurden
alle jeweils durch das Spektrum, welches ohne Vorspannung aufgenommen wurde,
dividiert. Denn es wird davon ausgegangen, dass die stark mit Ladungstrdagern ge-
fiillten Quantenpunkte bei U = 0V nur eine schwache Intersubniveau-Absorption
aufweisen, weil lediglich eine kleine Anzahl von freien Zustidnden als Ziel fiir Inter-
subniveau-Ubergiinge zur Verfiigung steht. Das heiBt, dass die Abbildung also
den relativen spektralen Absorptionsgrad in Abhingigkeit der Ladung der Quanten-
punkte, bezogen auf den Absorptionsgrad bei 0V, zeigt.

Bei hohen Vorspannungen sind die unvermeidbaren Leckstrome in der Probe stir-
ker und demzufolge erhoht sich die Temperatur des Mess-Sensors, was die Sensiti-
vitidt der Messung verringert. Daher weisen die Kurven mit hohen Bias-Spannungen
ein etwas niedrigeres Signal-Rauschverhiltnis auf. Die Spektren konnten reprodu-
zierbar fiir verschiedene Messabfolgen (Erhohung bzw. Verringerung der Vorspan-
nung) erhalten werden. Daraus folgt, dass sie jeweils den Zustand einer Ladungs-
triger-Besetzung im Gleichgewicht widerspiegeln. Wenn man von Ucas = =5V
ausgeht, sieht man, wie ein deutlich erkennbarer Peak in der Kurve des Absorpti-
onsgrads bei 96 meV entsteht und mit zunehmender Beladung der Quantenpunkte
eine Rotverschiebung von bis zu 20 meV erfihrt. Die Absorption erreicht ihr Ma-
ximum bei Ucpas = —4V und nimmt bei Ucpas = —2V stark ab. Weil oberhalb
von 110 meV keine erkennbaren von der Vorspannung abhédngigen Veridnderungen
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C (nF)
2. Ableitung (C")
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Abbildung 5.4: C-V Kurve (durchgezogene Linie) und ihre zweite Ableitung (gestrichelte
Linie) der Probe QDpn bei T = 75 K. Die jeweiligen Vorspannungen, bei denen das Be-
laden des Grundzustands (GS) und des ersten angeregten Zustands (QD*) abgeschlossen
ist, sind durch Pfeile gekennzeichnet.

der Absorption stattfinden, kann man schlieBen, dass die in Abbildung [5.2] gemes-
sene Absorption oberhalb von 110 meV nicht von Ladungstrigern innerhalb der
Quantenpunkte stammt. Auf der anderen Seite ldsst die ladungsabhiingige Stirke
der Absorption im Bereich 70—110meV den Schluss zu, dass es sich hierbei um
Intersubniveau-Uberginge in Quantenpunkten handelt. Die zwei Pfeile in Abbil-
dung markieren die Position des angeregten Elektronenzustands QD* in Be-
zug auf die Grundzustandsiibergangsenergie fiir jeweils geladene und ungeladene
Quantenpunkte.

5.1.2 Diskussion der FT-CAS Spektren

Die beobachtete Variation der Intersubniveau-Absorption fiir verschiedene an die
Probe angelegte Vorspannungen kann durch das Be- und Entladen der Quanten-
punkte erklédrt werden. C—V Messungen erlauben es, die Vorspannungen Uc—y den
Ladungszustinden der Quantenpunkte zuzuordnen. Diese Zuordnung stimmt mit
den jeweiligen Bias-Spannungen Ucas bei den FT-CAS Messungen innerhalb von
AU =~ -0,5V iiberein, wobei sich diese Abweichung durch verschiedene Mess-
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Abbildung 5.5: FT-CAS Messungen der Probe QDpn fiir verschiedene negative Vorspan-
nungen unter Benutzung des InAs-Filters (Auflosung 8 meV). Die Kurven fiir die dar-
gestellten Spannungen wurden jeweils durch die Kurve fiir Ucas = 0V geteilt (diese
entspricht also einem relativen Absorptionsgrad von 100%). Die mittels PLE ermit-
telten Peakpositionen des QD* Zustands sind fiir geladene (Vorspannung U = 0V)

und komplett ungeladene (U = —7V) Quantenpunkte eingezeichnet (als AEG" | bzw.
A EPLE )
uncharged”*

temperaturen (Probentemperatur 7 = 75 K bei den C—V Messungen und 7' = 8K
bei den FT-CAS Messungen) sowie durch die verschiedenen Auswirkungen von
unvermeidbaren Leckstromen in der Probe erkliren lisst.

Intensitatsveranderung durch Pauli-Blockade

Die charakteristische Entwicklung des Absorptionsgrads beim Beladen der Quan-
tenpunkte ldsst sich durch eine Pauli-Blockade der Intersubniveau-Absorption er-
klaren. Fiir die nun folgenden Betrachtungen sei ein vierfach degenerierter ange-
regter Zustand fiir einen ungeladenen Quantenpunkt angenommen. Eine mogliche
Aufhebung der Degenerierung [St199] der p, und p, Orbitale durch die komplizier-
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te Struktur der Quantenpunkte konnte bei den vorliegenden Messungen aufgrund
der inhomogenen Verbreiterung nicht nachgewiesen werden und wird deshalb ver-
nachlissigt.

Bei kleinen Beladungen der Quantenpunkte (Ucas = —5,5V, Ucas = —5V)
wird die Absorption sichtbar und zunehmend stidrker, wenn der Grundzustand der
Quantenpunkte sich mit weiteren Elektronen fiillt. Die unter 100% liegenden Werte
fiir den Absorptionsgrad im Bereich 70-95 meV resultieren daraus, dass das OV
Referenzspektrum (welches die 100% darstellt) eine kleine Absorption zeigt, da
auch bei 0 V nicht alle angeregten Zustinde zur Génze mit Elektronen gefiillt sind
und somit keine vollstindige Pauli-Blockade stattfindet. Diese Interpretation wird
durch die Ergebnisse der PLE-Messungen (Abbildung [5.1)) unterstiitzt, welche bei
0V eine Interband-Absorption des angeregten Exzitonenzustands QD* beobachten
lassen.

Wenn der Grundzustand in den Quantenpunkten bei zunehmender Beladung voll-
standig aufgefiillt wird (Ucas = —4V in Abbildung [5.3)), erreicht die Intersubni-
veau-Absorption ihr Maximum. Fiir noch stiarkere Beladungen (|Ucas| < [-4 V])
sinkt der Absorptionsgrad wieder, weil sich der angeregte Zustand QD* auffiillt
und somit immer mehr Ziel-Zustinde fiir einen Intersubniveau-Ubergang blockiert
werden.

Die Spektren bei niedrigen Bias-Spannungen (—1V und -2 V) zeigen dennoch
einen nicht verschwindenden Absorptionsgrad, weil bei ithnen der QD*-Zustand
mit weniger Elektronen aufgefiillt ist, als bei der Referenzkurve 0 V, und somit ein
Rest an Absorption beobachtbar bleibt.

Die Halbwertsbreite des beobachteten Intersubniveau-Absorptionspeaks
(~20meV bei Ucpas = —4V) ist signifikant kleiner als jene der exzitonischen
Interband-Ubergiinge (~50meV, siehe Abbildung B5.1). Diese Tatsache stimmt
vollstandig mit der Interpretation iiberein, den beobachteten mittelinfraroten Ab-
sorptionspeak einem Intersubniveau-Ubergang zwischen zwei gebundenen Zustin-
den in Quantenpunkten zuzuordnen, weil fiir solche Ubergiinge schmalere Halb-
wertsbreiten als fiir Interband-Ubergiinge erwartet werden
(siehe auch Abschnitt [2.3.3)).

Rotverschiebung durch Mehrteilcheneffekte

Im Folgenden wird die Rotverschiebung des Intersubniveau-Absorptionspeaks von
20 meV mit zunehmender Beladung der Quantenpunkte mit Mehrteilcheneffekten
erkldrt. Zuvor soll noch bemerkt werden, dass der Quanten-Starck-Effekt als Ursa-
che fiir die Peakverschiebung ausgeschlossen werden kann, weil das in der Probe
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vorherrschende elektrische Feld (<10kV) viel kleiner ist, als es fiir einen signifi-
kanten Einfluss auf die Subniveau-Energien notwendig wire Jia98l]. Sogar
bei den viel empfindlicheren Elektron-Loch-Ubergiingen erwartet man notige elek-
trische Felder von iiber 100 kV/cm fiir InAs/GaAs-Quantenpunkte, um eine Energie-
verschiebung von 5 meV hervorzurufen, wenn das Feld, wie bei den vorgestellten
Experimenten, parallel zur Wachstumsrichtung der Probe wirkt [Jia98]]. Diese Aus-
sage behilt auch fiir die hier untersuchten gestapelten Quantenpunktschichten ih-
re Giiltigkeit, weil die Quantenpunkte aufgrund der 20 nm dicken Spacer-Schicht
elektrisch nahezu als entkoppelt angesehen werden konnen [Hei98]].

Uber Berechnungen von Mehrteilcheneffekten in geladenen pyramidal geform-
ten Quantenpunkten mit bis zu vier Elektronen in Grundzustand und angeregtem
Zustand wird in berichtet. Das dort fiir die Berechnungen benutzte (und
schon in Abschnitt[2.2.2] vorgestellte) Modell wird auch hier angewandt, um die von
der Beladung der Quantenpunkte abhéngigen Verinderungen des Absorptionsgrads
in Abbildung zu erkldren. Ein Schema, welches die Elektronenkonfiguration in
einem Quantenpunkt und das jeweils dazugehorige Intersubniveau-Absorptionsver-
halten darstellt, wird in Abbildung gezeigt.

Es wird angenommen, dass bei Ucas = =5V und Ucas = 5,5V die liberwie-
gende Anzahl der Quantenpunkte mit einem Elektron im Grundzustand besetzt ist
und der angeregte Zustand leer ist. Die dazugehorige Intersubniveau-Absorption
eines so besetzten Quantenpunkts erscheint bei der Energie

EiZ_ = FEp, (51)

welche dem Abstand der beiden Subniveaus im Quantenpunkt entspricht. Die ge-
messenen Kurven bei =5V und —5,5V zeigen breite Maxima um 97 meV herum
(Abbildung [5.3). Es wird jedoch vermutet, dass diese gemessene Peak-Energie den
tatsachlichen Subniveau-Abstand iiberschitzt, weil die Messung den relativen Ab-
sorptionsgrad im Vergleich zum spannungslosen Fall ermittelt, fiir welchen aber
noch ein kleiner Teil der Intersubniveau-Absorption in der Gegend um 80 meV er-
wartet wird. Als Folge davon wird im Spektrum kein einfacher Peak, sondern viel-
mehr eine Resonanz in der Form eines liegenden S beobachtet. Diese Interpretation
stimmt mit dem Elektronen-Subniveau-Abstand E, von 85-90 meV iiberein, wie
er aus den PLE Messungen abgeschitzt werden kann.

Wenn die negative Vorspannung auf Ucas = —4 V gesenkt wird, sittigen zwei
Elektronen den Grundzustand des Quantenpunkts, wihrend der angeregte Zustand
weiterhin unbesetzt bleibt. Die Erhohung der Anzahl der Elektronen pro Quan-
tenpunkt resultiert in einer stirkeren Absorption, wie sie auch bei der -4V FT-
CAS Messung im Vergleich zu -5V beobachtet werden kann. Allerdings beein-
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le’ g 2N
@ < . R
E12
SRR - 4
E12_Ess+Eps
_.uf
3e |e = Ja\ J\
.............................. < I I .

E12_Ess+ E12_Ess+
Eps+ EEP Eps+ ESP

Abbildung 5.6: Schematische Darstellung der Ladung von Quantenpunkten mit 1 bis
3 Elektronen (e”) und das resultierende Intersubniveau-Absorptionsverhalten. Ep, be-
zeichnet den Intersubniveau-Energieabstand, E ist die Wechselwirkungsenergie zwi-
schen s-artigen Grundzustands-Elektronen, wihrend E,, die Wechselwirkungsenergie
zwischen s-artigen Elektronen im Grundzustand und p-artigen Elektronen im QD* Zu-
stands. Eﬁp bezeichnet die Wechselwirkungsenergie zwischen p-artigen Elektronen im
QD* Zustand mit antiparallelen Spins und Egp mit parallelen Spins.

flusst die Coulomb-Wechselwirkung zwischen den beiden Elektronen die Intersub-
niveau-Ubergangsenergie, weil beide Zustinde (GS und QD*) um ungleiche Betri-
ge zu hoheren Energien hin verschoben werden. Berechnungen erlauben
den Schluss, dass die direkte Coulomb-AbstoBung den Hauptbeitrag leistet, obwohl
Austausch- und Korrelations-Wechselwirkungen ebenfalls im beobachteten Quan-
tenpunktsystem wichtig bleiben. Die Wechselwirkung von p-artigen Elektronen
im angeregten Zustand (QD*) mit s-artigen Grundzustands-Elektronen wird nach
ungefihr 30-35% schwicher geschitzt, als jene zwischen zwei
Grundzustands-Elektronen. Durch das Hinzufiigen eines Zuschauer—Elektronﬁ
wird also eine Rotverschiebung fiir den Intersubniveau-Ubergang erwartet, welche

8Ein Elektron, das die Ubergiinge im Quantenpunkt durch seine Anwesenheit beeinflusst, obwohl
es selbst nicht direkt an ihnen beteiligt ist.
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tatsichlich in Abbildung beobachtet werden kann. Die —4 V Kurve besitzt ihr
Maximum bei Eﬁ = 83 meV. Diese Energie ldsst sich aus folgenden Komponenten
zusammensetzen:

E}j, =Ep-Ex+Ex<Ej, (5.2)

wobei E die Elektron-Elektron Wechselwirkungsenergie im Grundzustand und E
die Wechselwirkungsenergie zwischen Elektronen im Grundzustand und im ange-
regten Zustand darstellt. Die Verinderung von E, durch das Hinzufiigen eines
Zuschauer-Elektrons kann durch einen Vergleich der Kurven bei —4 V und -5V in
Abbildung 5.5 abgeschitzt werden:

E|; —E}, = Ex— Eps ~ 11 meV. (5.3)

Literaturwerte fir die Coulomb-Blockade eines
zweifach negativ geladenen Quantenpunkts liegen im Bereich von 13-25 meV, wo-
bei diese Werte von der Struktur der Quantenpunkte abhéngen. Daraus lésst sich
fiir den Intersubniveau-Ubergang eine Renormalisierung von 4-9meV herleiten.
Diese stimmt gut mit dem experimentell ermittelten Wert iiberein. Ein anderer Li-
teraturwert [Fri96] fir E — E,s wurde mit ~16 meV hergeleitet, was auf einen
groflen Einfluss der strukturellen Eigenschaften auf den Betrag der Renormalisie-
rung schlielen lésst.

Bei kleineren Vorspannungen (|Ucas| < |—4 V|) wird nicht nur der Grundzustand,
sondern auch der angeregte Zustand von Elektronen besetzt. Das bedeutet, dass
dabei auch die Wechselwirkung zwischen p-artigen Elektronen eine Rolle spielt
und der Energiebeitrag E,,, betrachtet werden muss. Dieser Wert unterscheidet sich
aber fiir antiparallele und fiir parallele Spins, was zu den entsprechenden Werten
Ef, und Ej | fiihrt. In wurde Ej — Ep ) mit ungefihr 4-5 meV bestimmt.
Deshalb wird bei den durchgefiihrten Experimenten fiir einen dreifach geladenen
Quantenpunkt eine Aufspaltung der Intersubniveau-Absorption in zwei getrennte
Peaks erwartet:

EVyiow = En—Eg+Ep+Ep, (5.4)
Efpign = En—Es+Ep+Ep, (5.5)

Dieses Verhalten kann in der Tat bei der FT-CAS Messung bei —3 V (Abbildung[5.3])
beobachtet werden, wo zwei breite Peaks beir 77 meV und 103 meV deutlich er-
kennbar sind. Allerdings gibt es zur Zeit keine gute Erklidrung, weshalb der nieder-
energetische Peak der —3 V Messung nicht ins Blaue verschoben ist im Vergleich
zum Peak der —4 V Kurve, sondern entgegen der Erwartung sogar bei einer etwas
niedrigeren Energie liegt.
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Aufgrund der Messbedingungen und des durch sie auftretenden Rauschens ist es
mit den vorliegenden Messungen nicht méglich, einen Wert fiir Egp direkt anzuge-
ben. Allerdings lésst sich durch einen Vergleich des hoher-energetischen Peaks der
—3V Messung mit der —4 V Kurve der Wert von El‘,*p ~ 20 meV abschitzen. Die-
ser Wert stimmt gut sowohl mit gemessenen Literaturwerten von 18 meV [Fri96]
als auch mit berechneten Betrigen von 9 meV tiberein. Es muss hierbei
betont werden, dass sowohl in den vorliegenden Messungen als auch bei [Fri96]]
die experimentell ermittelten Werte fiir Eg — E},s und Elfi) grofer sind, als die in
[Fri96]] berechneten Ergebnisse. Diese Differenz kann zum grofen Teil durch das
Vernachlissigen von sowohl der Interdot-Repulsion als auch ladungsabhéngigen
Verinderungen der Energien Eg und Ep in den Berechnungen von [Fri96] erklirt
werden. Zusammenfassend lédsst sich feststellen, dass es eine gute Ubereinstim-
mung gibt zwischen den vorgestellten Intersubniveau- Absorptionsspektren und den
theoretischen Betrachtungen, welche auf Mehrteilcheneffekten basieren.

Es bleibt aber die Frage, weshalb das Anlegen einer Spannung an die Probe keine
groBeren Auswirkungen auf die Absorption im Bereich der Uberginge vom Grund-
zustand der Quantenpunkte in die Benetzungsschicht und das umgebende GaAs
hat. Diese Uberginge sind in Abbildung bei Energien oberhalb von 150 meV
zu beobachten. Desweiteren ist der Hauptgrund fiir die starke Absorption zwischen
85meV und 110meV in Abbildung nicht geklirt, weil nur ein Bruchteil die-
ser Absorption den Intersubniveau-Ubergingen zugeordnet werden kann. Es wird
allerdings vermutet, dass diese breite Absorptionsgegend hauptsidchlich durch die
Dotierung hervorgerufen wird (entweder Uberginge von Storstellen der Dotierung
in die GaAs-Binder oder Ladungstriger-Gitter-Wechselwirkungen bei den Uber-
gingen zu den stark dotierten Bereichen, die sich sehr weit entfernt von den Quan-
tenpunkten befinden). Diese Vermutung wird gestiitzt durch die Tatsache, dass der
fragliche Absorptionspeak weder von der an die Probe angelegten Spannung ab-
hiingt, noch im undotierten Substrat bei der Vergleichsmessung auftritt. Ein Ur-
sprung in den dotierten, epitaktisch aufgewachsenen GaAs-Umgebungsschichten
ist jedoch sehr wahrscheinlich aufgrund der Stédrke der Absorption. Denn es wird
erwartet, dass aus der direkten Umgebung der Quantenpunkte stammende Absorp-
tion ein von der angelegten Spannung abhéngiges Verhalten zeigt.

Fiir optoelektronische Bauelemente, die auf Intersubniveau-Ubergiingen basie-
ren (siche Kapitel [6)), ist diese duBere, nicht von den Quantenpunkten stammende
Absorption im gleichen Energiebereich natiirlich hochst unerwiinscht, da sie die
Eigenschaften des Bauelements negativ beeinflusst.

Abschlieend soll noch einmal betont werden, dass die hier mittels FT-CAS un-
tersuchte Situation von mehreren Ladungstriagern einer Sorte (Elektronen) inner-
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halb eines Quantenpunkts prinzipiell verschieden ist von Situationen, bei denen
sich entweder mehrere Exzitonen (also Elektron-Loch-Paare) im Quantenpunkt be-
finden (z. B. bei PL-Experimenten mit hohen An-
regungsdichten) oder bei denen neben Exzitonen auch Zuschauer-Elektronen den
Quantenpunkt bevolkern [StiOlal TurO1b]. Letzteres kann z. B. mittels
ladungsabhingiger PLE-Spektroskopie erforscht werden [[Guf03]].

5.1.3 Intersubniveau-Absorptionsquerschnitt

In diesem Abschnitt wird die Stirke der beobachteten Intersubniveau-Absorption
in Quantenpunkten abgeschitzt, so dass sich daraus der Absorptionsquerschnitt pro
Quantenpunktschicht herleiten ldsst. Dazu wird angenommen, dass die nichtstrah-
lende Relaxation der Ladungstriger (die mittels FT-CAS detektiert wird) iiber die
strahlende Relaxation (die nicht mittels FT-CAS nachgewiesen werden kann) do-
miniert. Diese Annahme stimmt mit experimentellen Studien, die Multi-Phononen-
Prozesse als den dominierenden Relaxationsmechanismus innerhalb der Quanten-

punkte bestimmten , uberein.

Zuerst wird eine Kalibration des Absorptionsgrads in Abbildung durchge-
fiihrt, bei der die bekannten Eigenschaften der 2TO Phononenabsorption in GaAs
ausgenutzt werden. Der Absorptionskoeffizient im Zentrum der 2TO Absorption in
GaAs Volumenmaterial betrigt arto = 29 cm™! [[Cho61]]. Die Dicke der untersuch-
ten Probe wurde mit d ~ 410 pm bestimmt. Der maximale Absorptionsgrad

Azro = (1 =R)(1 —exp[—azr0 - d]), (5.6)

welcher durch die 2TO Phononenabsorption in der Probe hervorgerufen wird, be-
trigt, nachdem er mit der spektralen Antwortfunktion des benutzten Spektrometers
gefaltet wurde, Ayto = 35%. Der verwendete Wert R ~ 0,273 gibt den geschitz-
ten Reflexionsgrad von einer GaAs-Oberflache bei niedrigen Temperaturen unter
senkrechtem Einfallswinkel an [Hel82].

Es wird angenommen, dass der Absorptionsgrad A,ro im Maximum des 2TO
Phononen-Absorptionspeaks in Abbildung zusitzlich von einer Hintergrund-
Absorption Agg des GaAs-Substrats der Probe iiberlagert wird. Demnach lésst sich
dann der gesamte Absorptionsgrad A, wie folgt berechnen:

Axro - A
Aot = Ag1o + ARG — % ~ 41%. (5.7)
Das gleiche Verfahren wurde angewandt, um die Messung des GaAs-Substrats zu
kalibrieren. Dabei wurde die Dicke des Substrats (~500 um) rechnerisch auf die

Dicke der Probe (~410 wm) angepasst.
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Der von Intersubniveau-Ubergingen stammende Absorptionsgrad kann aus den
Abbildungen und abgeleitet werden, wenn man den jeweiligen Absorpti-

onsgrad bei 83 meV fiir den Fall von zwei Elektronen pro Quantenpunkt (A%%m%’L

bei Ucas = —4 V) und fiir den nur schwach geladenen Quantenpunkt (A53™V bei
Ucas = —5,5V) betrachtet. Es folgt fiir den Absorptionsgrad aus Intersubniveau-

Ubergingen:

83meV _ A83 meV

AISL - A83Gmev ~ 19%. (5.8)
__“p
1 1-R

Aus diesem Wert kann ein Peak-Absorptionsquerschnitt fiir ein Elektron im
Quantenpunkt von ungefihr

A83 meV

ofS = B 2 x 10 em? (5.9)
ngp * SQb

hergeleitet werden, wobei Sop ~ 1,5 x 10'! cm™ die Oberflichendichte der Quan-
tenpunkte in einer Schicht und ngp = 5 die Anzahl der Quantenpunktschichten ist.
Der Querschnitt o3° basiert ausschlieBlich auf der Detektion der nichtstrahlenden
Relaxation der angeregten Elektronen durch die FT-CAS. Der Wert ldsst sich gut
vergleichen mit dem Querschnitt, welcher in [SauOl]] fiir die Detektion von allen

(d. h. strahlenden und nichtstrahlenden) Relaxationen veroffentlicht wurdeﬁ

Desweiteren ldsst sich ein maximaler Absorptionskoeffizient afs‘is fiir Intersub-

niveau-Uberginge in Quantenpunkten aus den vorgestellten Experimenten abschiit-
zen:
_ ln(l _ A83 meV

L~ ~10°cm™), (5.10)
Ne - deff

CAS _
Qg =

wobei n. = 2 die Anzahl der Elektronen pro geladenem Quantenpunkt und deg ~
6 nm die effektive Dicke der fiinf Quantenpunktschichten zusammer@ betrigt. Die-
ser Wert ist von vergleichbarer Grofle wie der Absorptionskoeflizient fiir Interband-
Ubergiinge in typischen InAs/GaAs-Quantenpunkten [Kir96, (Gru97al).

Dort wurde ein Peak-Querschnitt ogp. ~ 2x 1074 cm? ermittelt fiir einen s-polarisierten Ubergang
bei 300 K von den Quantenpunkten in die Benetzungsschicht einer InAs/GaAs-Probe, die mittels
Molekularstrahlepitaxie hergestellt wurde. Bei einem Vergleich mit dem hier prisentierten Wert
miissen unterschiedliche inhomogene Verbreiterungen (der Peak in ist dreimal breiter
als der hier vorgestellte) und auch verschiedene Quantenpunktformen ebenso wie die Geometrie
des Lichteinfalls beriicksichtigt werden.

10Flichenfiillfaktor ~30% pro Quantenpunktschicht [HeiO0al]; angenommene effektive Hohe der
Quantenpunkte ~4 nm.
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5.2 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurde dargestellt, wie Intersubniveau-Ubergiinge in Quanten-
punkten beobachtet werden konnen, indem das von ihnen entstammende Phononen-
signal direkt detektiert wird. Dieses Signal entsteht durch nichtstrahlende Ladungs-
triagerrelaxationen, die stattfinden, nachdem die Quantenpunkte im mittelinfraroten
Spektralbereich optisch angeregt wurden. Die verwendete Messtechnik lédsst sich
mit dem Begrift mittelinfrarotes Quantenpunktbolometer gut umschreiben.

Im dem Energiebereich, in welchem die Intersubniveau-Uberginge in den Quan-
tenpunkten stattfinden, wurde allerdings auch eine starke Absorption festgestellt,
die nicht von den gebundenen Quantenpunktzustinden stammt und die damit po-
tentiell schidlich fiir mittelinfrarote Quantenpunktbauelemente ist.

In ladungsabhingigen Absorptionsexperimenten wurden Anderungen der Ab-
sorption beobachtet und mit Ladungs-Effekten, der Pauli-Blockade und Mehrteil-
cheneffekten innerhalb der elektronischen Struktur der Quantenpunkte erklirt. Der
gemessene Intersubniveau-Absorptionsquerschnitt pro Quantenpunktschicht liegt
in der GroBenordnung von 10713 cm?.
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6 Intersubniveau-Emission von
Quantenpunkten

In diesem Kapitel werden Experimente vorgestellt und diskutiert, mit deren Hilfe
strahlende Intersubniveau-Ubergiinge nachgewiesen werden. Strahlende Ubergin-
ge zwischen den Subniveaus von Quantenpunkten sind aus zweierlei Griinden von
besonderem Interesse. Erstens bilden sie die Grundlage fiir eine potentielle Alter-
native zu den heute kommerziell erhiltlichen kohérenten Lichtquellen im Bereich
der mittelinfraroten Strahlung. Zum gegenwirtigen Zeitpunkt sind unipolare Laser
oder Kaskadenlaser, welche Intersubband-Uberginge von Ladungstriigern in Quan-
tenfilmen ausnutzen \GL97]], die einzigen kohirenten, auf
GaAs basierenden — und damit zu den heutzutage fiir die Herstellung optischer
Bauelemente meistgenutzten Anlagen kompatiblen — mittelinfraroten Lichtquellen.
Solche mittelinfrarote Laser dienen vor allem in Anwendungen der optischen Infra-
rot-Spektroskopie und bei der Gasdetektion. Intersubniveau-Emission aus Quanten-
punkten kann, wenn die im Folgenden niher erlduterte Idee eines zweifarbigen La-
sers, der gleichzeitig im Nah- und Mittelinfrarot emittiert [Sin96, KasO1]],
praktisch verwirklicht wird, preiswerte und verhiltnisméBig einfach herzustellen-
de Bauelemente ermoglichen. Insofern sind Untersuchungen der emittierten mit-
telinfraroten Strahlung wichtige Arbeiten im Hinblick auf die Entwicklung eines
solchen Lasers.

Der zweite interessante Grund fiir die Mittelinfrarot-Spektroskopie an Quanten-
punkten ist, dass sich mit ihr die Ubergangsenergien zwischen den Subniveaus so-
wie die Relaxationspfade von angeregten Ladungstrigern erforschen lassen. Somit
kann man mit ihr Grundlagenforschung an Quantenpunkten realisieren.

Zunichst wird in diesem Kapitel als Motivation fiir die Zielsetzung der Expe-
rimente die Idee fiir eine Realisierung eines mittelinfraroten Quantenpunktlasers
vorgestellt. Es handelt sich hierbei um einen zweifarbigen Laser, der gleichzeitig
im nah- als auch im mittelinfraroten Wellenldngenbereich emittiert. Der grof3e Vor-
teil einer erfolgreichen Umsetzung dieses Prinzips wire, dass sich entsprechende
Bauelemente relativ einfach herstellen lassen.

AnschlieBend werden Emissions-Experimente an verschiedenen Quantenpunkt-
strukturen vorgestellt, die wichtige Entwicklungsschritte auf dem Weg zur Entwick-
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6 Intersubniveau-Emission von Quantenpunkten

lung eines zweifarbigen Lasers beschreiben.

Das Kapitel endet mit dem theoretischen Modell eines zweifarbigen Lasers und
dem Vergleich der experimentellen und berechneten Ergebnisse.

6.1 Zweifarbige Quantenpunktlaser

Wie schon geschildert sind die einzigen zur Zeit verfiigbaren kohérenten Lichtquel-
len im Mittelinfrarot entweder unipolare Laser [GL.97]] oder Quantenkaskadenlaser
[Fai94b]]. Letztere sind auch kommerziell erhiltlich (z. B. [Alp]).

Alle diese Laser arbeiten mit Quantenfilmen als aktivem Medium.

Quantenpunkte besitzen durch ihre diskreten Energieniveaus und den daraus re-
sultierenden lidngeren Lebensdauern fiir Intersubniveau-Ubergiinge herausragende
Eigenschaften, die sie zu einem vielversprechenden aktiven Medium fiir verbes-
serte mittel- und ferninfrarote optoelektronische Bauelemente machen (Kapitel 2)).
Die im Gegensatz zu Quantenfilmen erheblich reduzierte Phononenstreuung auf-
grund des so genannten phonon bottleneck effect Hei01]] 1dsst diesen
Schluss zu. Deshalb liegt es nahe, Ansitze zu entwickeln, bei denen die Quanten-
filme durch Quantenpunkte als aktives Medium in mittelinfraroten Halbleiterlasern
ersetzt werden.

[ ) Leitungsband

000 ¢
1 ~
2T
\I3
_> \
Wachstums- g
richtung

Abbildung 6.1: Schema des Leitungsbands der aktiven Zone eines Quantenfilm-Kaskaden-
lasers (bestehend aus drei Quantenfilmen). Die Besetzungsinversion stellt sich zwischen
den Niveaus 3 und 2 ein, zwischen welchen auch der strahlende Ubergang stattfindet.
Der Ubergang 2 auf 1 ist nichtstrahlend und besitzt eine sehr kurze Lebensdauer (ein
phononischer Ubergang).
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6.1 Zweifarbige Quantenpunktlaser

Eine Moglichkeit hierzu ist, das Prinzip des unipolaren Quantenfilm-Kaskadenla-
sers beizubehalten (siche Abbildung[6.1)) und jene Quantenfilme in der aktiven Zo-
ne, in welchen der strahlende Ubergang stattfindet, durch Quantenpunkte zu erset-
zen UIb03]]. Dies ist jedoch technologisch
eine gewaltige Herausforderung, da beim Wachstum der Struktur Quantenpunkte
mit definierten Eigenschaften in die aus vielen Schichten bestehenden Ubergitter
eingefiigt werden miissen, ohne dass die benachbarten Schichten an Qualitét ver-
lieren. Die erwiihnten Ubergitter liegen jeweils zwischen den aktiven Schichten
der Struktur und dienen der Injektion der Ladungstriger in die aktiven Quanten-
schichten. AuBerdem verhindern die in ithnen enthaltenen Mini-Bandliicken, dass
die Ladungstrdger die aktiven Schichten iiberlaufen, ohne zu emittieren.

Elektronen

0000000 1._ MIR-Emission
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NIR-Lasing
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YWWWWW\»> Sittigung
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Abbildung 6.2: Schema eines bipolaren zweifarbigen Lasers, der sowohl im Nahinfrarot
(NIR) als auch im Mittelinfrarot (MIR) emittiert.

Ein anderer Ansatz, stimulierte Emission aus Intersubniveau-Ubergingen in
Quantenpunkten zu erzeugen, ist die Idee des bipolaren zweifarbigen Lasers. Hier-
bei handelt es sich im Wesentlichen um einen modifizierten Interband-Laser, der ne-
ben der nahinfraroten Strahlung auch mittelinfrarotes Licht emittiert. Sein Prinzip
beruht auf der Notwendigkeit, bei einem Laseriibergang die Besetzung des unteren
Laserniveaus moglichst gering zu halten, um eine Besetzungsinversion zu ermogli-
chen. Die schematische Funktionsweise wird in Abbildung gezeigt. In diesem
Beispiel ist ein elektrisch gepumpter Diodenlaser mit einem Quantenpunkt darge-
stellt, bei dem die Elektronen nach dem Einfang in den Quantenpunkt bei ihrer
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6 Intersubniveau-Emission von Quantenpunkten

Relaxation in den Grundzustand mittelinfrarotes Licht emittieren. Das gleichzeiti-
ge nahinfrarote Lasen verhindert, dass sich aufgrund der Pauli-Blockade und den
unterschiedlichen Ubergangswahrscheinlichkeiten von Intersubniveau- und Inter-
band-Ubergiingen der elektronische Grundzustand auffiillt und die fiir das mittelin-
frarote Lasen notwendige Besetzungsinversion zwischen dem angeregten elektro-
nischen Zustand und dem Grundzustand aufhebt. Somit wird eine Séttigung der
mittelinfraroten Strahlung verhindert, ohne dass kompliziert herzustellende Uber-
gitterstrukturen, die wie beim Quantenkaskadenlaser ein laterales Entleeren des
Grundzustands ermdglichen, notwendig sind. Die Idee fiir diesen Ansatz wurde
erstmals in [Sin96]] beschrieben.

Die praktischen Probleme einer Realisierung des bipolaren zweifarbigen Lasers
ergeben sich vor allem aus zwei Griinden. Zum einen miissen die Quantenpunkte
so beschaffen sein, dass oberhalb des elektronischen Grundzustands noch weitere
gebundene Niveaus liegen und dass der Intersubniveau-Ubergang von diesen in den
Grundzustand auch einen geniigend groBen strahlenden Anteil besitzt. Zum ande-
ren muss der Wellenleiter des Bauelements sowohl fiir nah- als auch fiir mittelin-
frarote Strahlung wirksam sein und darf keine der beiden Wellenldngen iibermifig
absorbieren.

Im Hinblick auf die Entwicklung eines bipolaren zweifarbigen Lasers ist es so-
mit wichtig, die Eigenschaften der einzubauenden Quantenpunkte genau zu kennen.
Insbesondere gilt es, die Relaxationsmechanismen der Ladungstriger im Quanten-
punkt zu erforschen und festzustellen, unter welchen Bedingungen und bei wel-
chen Wellenlingen sich strahlende Ubergiinge ergeben. Zusitzlich muss aber auch
der Aufbau der die Quantenpunkte umgebenden Schichten im Hinblick auf eine
zweifarbige Emission optimiert werden, da die herkdmmlichen nahinfraroten La-
serstrukturen extrem flache Wellenleiter (im Bereich um die 150 nm) aufweisen,
welche die mittelinfrarote Strahlung nicht nur nicht fithren, sondern aufgrund der
vorhandenen freien Ladungstrédger fast vollstindig absorbieren. Es wird also letzt-
endlich notig sein, Laser mit dicken Wellenleitern, so genannten LOC-Strukturen,
einzusetzen und zu untersuchen.

Der Grund, dass im Rahmen dieser Arbeit keine Laser mit einem fiir das Mittel-
infrarot optimalem Wellenleiter (also mit viel groBer Dicke als bei den hier vorge-
stellten Proben) untersucht wurden, liegt einzig und allein darin, dass es nach dem
derzeitigen Stand der Technik nicht mdglich ist, in einer solchen Struktur nahin-
frarotes Lasen zu ermoglichen. Da das Prinzip des bipolaren zweifarbigen Lasers
aber das nahinfrarote Lasen voraussetzt, wurden als Kompromiss die grofiten ver-
fligbaren Wellenleiterstrukturen untersucht, bei welchen noch nahinfrarotes Lasen
auftritt.
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6.2 Optisch gepumpte Emission

In diesem Abschnitt werden Messungen an optisch gepumpten Proben dargestellt.
Es werden zunichst undotierte Proben ohne Wellenleiter untersucht. Anschliefend
werden Experimente an einer Laserstruktur dargestellt, die mit einem (in Wachs-
tumsrichtung) dicken Wellenleiter ausgeriistet ist.

6.2.1 Experimentelle Ergebnisse

Zunichst werden Messungen an einer undotierten Quantenpunktprobe vorgestellt,
um die Emission von Quantenpunkten, welche in einen sehr flachen Wellenleiter
eingebettet sind, vorzustellen. Die untersuchte Probe hat den Namen QDPL (Kapi-
tel d)). Im zweiten Teil dieses Abschnitts werden dann Proben untersucht, die einen
groBBeren Wellenleiter besitzen.

Flacher Wellenleiter

Fiir die Photolumineszenz-Spektren wurde die Probe QDPL mit einem Argon-lonen-
laser bei 514 nm angeregt. Der Anregungs-Laserstrahl wurde von einem Chopper
unterbrochen, um Modulations-Messtechnik einsetzen zu konnen. Der Laserstrahl
war auf die (001) Oberfliche der Probe gerichtet und wurde mittels einer sphéri-
schen Linse fokussiert. Das aus einer gespaltenen {110} Facette der Probe austre-
tende Licht wurde aufgesammelt und mit dem Fourierspektrometer analysiert.

Abbildung stellt auf der rechten Seite die Photolumineszenz-Spektren im
Nahinfrarot fiir zwei verschiedene Anregungsdichten dar. Die gestrichelte Linie
zeigt ein Spektrum unter hoher optischer Anregungsleistung, bei dem sowohl die In-
terband-Rekombinationen von mehreren Quantenpunktzustinden als auch von der
Benetzungsschicht (WL) sowie vom GaAs-Substrat sichtbar werden. Die erkenn-
baren Energiedifferenzen zwischen der Elektron-Loch-Rekombination des Quan-
tenpunktgrundzustands (QD) und dem ersten angeregten Zustand (QD*) betrigt
Ay = 78 meV. Der zweite angeregte Zustand liegt entsprechend bei A} = 156 meV
oberhalb des Grundzustands. Es handelt sich hierbei also um ein typisches Photo-
lumineszenz-Spektrum einer Quantenpunktprobe [Gru96, Lip95), Ray96].

Die durchgezogene Linie zeigt das gleiche Spektrum bei einer niedrigeren op-
tischen Anregungsleistung. Hier ist lediglich der Grundzustands-Ubergang (QD)
deutlich ausgeprigt — der Ubergang des ersten angeregten Zustands (QD*) ist, wie
jener der Benetzungsschicht, nur sehr schwach ausgeprigt.
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Abbildung 6.3: Mittelinfrarote (links) und nahinfrarote (rechts) Photolumineszenz-Spek-
tren der Quantenpunktprobe QDPL. Die Spektren mit der durchgezogenen Linie wur-
den beide bei der gleichen niedrigen Anregungsdichte aufgenommen (Leistungsdich-
te ~150W/em?).  Ein nahinfrarotes Spektrum mit hoherer Anregungsleistungsdichte
(~350W/em?) ist gestrichelt dargestellt.

Der linke Teil von Abbildung zeigt die Photolumineszenz der Probe unter
niedriger optischer Anregung im Mittelinfrarot. Hier ist bei etwa 84 meV ein deut-
licher Peak zu erkennen, an dessen Flanke sich bei 120 meV noch ein zweiter Peak
ausmachen lisst.

Die beiden beobachteten mittelinfraroten Peaks werden strahlenden Ubergiingen
von Elektronen zugeordnet, die jeweils von QD* und QD** zum Grundzustand QD
erfolgen. Weil die effektive Masse der Elektronen sehr viel kleiner ist als die der
Locher, wird erwartet, dass diese den Hauptteil der exzitonischen Rekombinations-
Energien Ag und A; ausmachen. Der Hauptpeak bei 84 meV ist etwas blau-verscho-
ben, weil die Detektivitit des verwendeten Detektors (ein MCT-Detektor mit einem
Limit bei ~55 meV) schon stark abfillt. Also liegt der Peak scheinbar bei einer ho-
heren Energie, als er es tatsdchlich tut. Somit liegt er auch, wie man dies erwarten
wiirde, unterhalb von der exzitonischen Energiedifferenz Ay = 78 meV zwischen
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dem ersten angeregten Zustand und dem Grundzustand. Der angeregte Zustand ist
bei etwa 120 meV zu beobachten, was, den Erwartungen entsprechend, unterhalb
der Energiedifferenz A; = 156 meV zwischen den exzitonischen Zustinden liegt.

Wellenlange (um)
2520 15 10 7 5

MIR Intensitat (willk. Einh.)

50 100 150 200 250
Energie (meV)
Abbildung 6.4: Mittelinfrarote Photolumineszenz-Spektren der Quantenpunktprobe QDPL
fiir die beiden Polarisationsrichtungen TM und TE (siehe dazu auch Abbildung|6.3)).

Abbildung zeigt die Polarisationsabhingigkeit der beobachteten mittelinfra-
roten Emission. Die beiden Spektren wurden fiir die Polarisationen in TM- und
TE—Richtun getrennt aufgenommen (siche auch Abbildung[6.5] welche die rdum-
lichen Lage dieser Richtungen schematisch darstellt). Bei den Spektren féllt auf,
dass sich die Emission in den beiden Polarisationsrichtungen nicht wesentlich un-
terscheidet. Die TM-Emission ist bis zu 25% stérker als die in TE-Richtung pola-
risierte. Die beiden Peaks bei 84 meV und 120 meV sind in TM-Richtung stdrker
als in TE-Richtung. Zusitzlich ist in TM-Richtung ein weiterer Peak bei 147 meV
sichtbar. Die Tatsache, dass die Polarisation der Emission nicht besonders stark
ausgepragt und dabei in die TM-Richtung zeigt, stellt eine Abweichung von an-
deren Experimenten dar [Sau99bl], welche Emission vornehmlich in TE-Richtung

"Von Transversal-Magnetisch bzw. Transversal-Elektrisch.
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Abbildung 6.5: Skizze der rdumlichen Ausrichtung der TM und TE Polarisations-Moden
im Vergleich zu einer Quantenpunktprobe.

beobachtet haben. Bei jenen Experimenten kamen jedoch Proben zum Einsatz,
die Quantenpunkte enthielten, welche in vertikaler Richtung elektronisch vollig
ungekoppelt waren. Im vorliegenden Experiment besteht die Probe jedoch aus
Quantenpunkten mit einer darunter liegenden Schicht von Saar-Quantenpunkten
[Muk98| Xie00]]. Da eine elektronische Kopplung zwischen diesen jeweils vertikal
ibereinander liegenden Quantenpunkten besteht, ist es nicht verwunderlich, dass
die elektronische Wellenfunktion in vertikaler Richtung ausgedehnt wird und dass
sich damit auch die Polarisationsrichtungen der Intersubniveau-Uberginge unter-
schiedlich verhalten.

Die Herkunft des polarisierten Peaks bei 147 meV ist letztendlich nicht geklirt,
es konnte sich aber um einen Ubergang von der Benetzungsschicht (WL) in den
Grundzustand handeln.

Die Abhingigkeit der integrierten mittelinfraroten PL-Intensitit von der Pump-
leistung — also die L—Pe.-Kurve — ist in Abbildung im Bereich von 50 meV
bis 200 meV dargestellt. Man beachte, dass sich die nachgewiesenen Intensitéiten
L im Bereich von nW bewegen — ein Wert, der nur knapp iiber der Nachweisgren-
ze des verwendeten experimentellen Aufbaus liegt. Die L—Px.-Kurve weist eine
unterlineare Abhéngigkeit mit einem Exponenten von 0,7 auf. Es gilt also im beob-
achteten Bereich: L o Pg,’jc. Dies entspricht dem erwarteten Verhalten, da man mit
einer Sittigung aufgrund von Auffiilleffekten des Grundzustands mit Ladungstra-
gern und zusitzlich mit einer abnehmenden mittelinfraroten Quanteneffizienz mit
zunehmender Ladungstriageranzahl pro Quantenpunkt rechnet. Bemerkenswert ist,
dass auch bei hoheren Anregungsdichten von bis zu ~360 W/ecm? zwar eine Sitti-
gung der Kurve, aber kein Riickgang der Emission gemessen wird. Dieses Verhal-

70



6.2 Optisch gepumpte Emission

' | ' | ' |
1904 r=77k
7”7
_ J
7
%:,100- P
=
‘©» 0,7
..GC_-’ | /./ ~( exc)
= 7
e
S 50 /
|
1 7
0f y T y T y T
0 100 200 300

Optische Anregungsleistungsdichte (W/cm?)

Abbildung 6.6: Integrierte mittelinfrarote Emission der Probe QDPL in Abhingigkeit der
optischen Anregungsleistungsdichte P... Die gestrichelte Linie ist proportional zu
(PGXC)OJ'

ten der L—P.x.-Kurve ermoglicht es, Riickschliisse auf den Relaxationsprozess der
Ladungstriger in den Quantenpunkten zu ziehen. Eine Diskussion des Sattigungs-
verhaltens der Emission erfolgt in Abschnitt[6.2.3

Dickerer Wellenleiter

Wenn man dem beschriebenen Ziel des zweifarbigen Quantenpunktlasers nédher
kommen mochte, muss man die Quantenpunkte in eine Struktur mit Barrieren ein-
bauen, um einerseits das nahinfrarote Lasen iiberhaupt zu ermdglichen. Anderer-
seits sollte dieser Wellenleiter auch moglichst grof3 (in Wachstumsrichtung) sein, so
dass er auch die mittelinfrarote Emission fiihren kann und deren Absorptionsverlus-
te moglichst gering bleiben. SchlieBlich muss darauf geachtet werden, dass in den
Bereichen, in welchen sich die mittelinfrarote Strahlung ausbreitet, die Anzahl der
freien Ladungstriger moglichst gering ist, da sonst der Absorptionskoeffizient grof3
wird. Praktisch bedeutet dies, dass man vermeiden sollte, dass das mittelinfrarote
Licht dotierte Schichten durchquert.

Die folgenden Experimente wurden mit einer Probe durchgefiihrt, die als ein nah-
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infraroter Laser designt ist (also einen Wellenleiter fiir nahinfrarotes Licht besitzt
sowie AlGaAs-Barrieren fiir das Ladungstrigerconfinement) und die sich durch
einen grofen (d. h. in Wachstumsrichtung dicken) Wellenleiter auszeichnet, was
fiir die mittelinfrarote Strahlung niitzlich ist. Obwohl es sich von ihrem Aufbau
her um eine fiir die elektrische Injektion hergestellte Probe handelt, wurde sie unter
optischer Anregung untersucht. Dies geschah, weil man bei optischer Anregung
die Beschaffenheit des Wellenleiters fiir Vergleichsmessungen relativ einfach ver-
dndern kann. Die beiden Proben QDWGa und QDWGb (siehe Kapitel 4)) stammen vom
selben Herstellungsprozess, sie haben aber eine unterschiedliche Nachbehandlung
erfahren. Mittels nass-chemischen Atzens wurden bei beiden Proben die oberen
Schichten des Wellenleiters entfernt. Bei der Probe QDWGa betrug die Atzzeit 25's,
so dass ca. 1,6 um Material von der Probenoberflache entfernt wurden, was zur Fol-
ge hat, dass groB3e Teile der oberen Barriere des Wellenleiters abgetragen wurden.
Die Linge der Laserkavitit betrdgt bei dieser Probe L = 2,2 mm. Die Probe QDWGb
befand sich dagegen nur 15 s im Atzbad. Bei ihr wurde ca. 1,0 um von der Probeno-
berfliche entfernt. Das entfernte Material war hier zu einem GroBteil die p-dotierte
Bedeckungsschicht der Probe — ihr Wellenleiter ist noch weitgehend intakt. Die
Kavititsldnge dieser Probe betrigt L = 1,0 mm.

Teilweise entfernter Wellenleiter. Abbildung|6.7|zeigt die nahinfraroten Emis-
sionsspektren der Probe QDWGa bei unterschiedlichen Anregungsleistungen unter-
halb und bei Erreichen der Laserschwelle. Die optische Anregung erfolgte mit
einem kontinuierlichen Argon-lIonenlaser mit einer maximalen Ausgangsleistung
von 3W. Der griine Laserstrahl wurde mit einer Zylinderlinse auf eine Brennli-
nie mit der Fliche A = 0,8 mm? auf die Probenoberfliche abgebildet. Die Emission
wurde aus einer Facette detektiert. Man erkennt das typische Spektrum eines Quan-
tenpunktlasers, dessen stimulierte Emission bei einer Anregungsleistung unterhalb
von 380 W/em? einsetzt (bei T = 77 K). Dieser Schwellwert ist fiir optisch gepumpte
nahinfrarote Laser an sich kein guter Wert. Man muss aber beriicksichtigen, dass die
Probe QDWGa nicht mehr iiber einen vollstindigen Wellenleiter verfiigt, da dessen
oberer Teil durch das nass-chemische Atzen teilweise entfernt wurde. Die Spek-
tren lassen deutlich erkennen, dass das nahinfrarote Lasen auf dem Grundzustand
stattfindet.

Um hohere optische Anregungsleistungen zu erreichen, wurde fiir weitere Ex-
perimente der Argon-Ionenlaser durch einen diodengepumpten Festkorperlaser er-
setzt. Bei optimaler Strahlfokussierung mit einer Zylinderlinse lassen sich mit dem
gepulsten Festkorperlaser extreme Leistungsdichten erzeugen, die wihrend eines
Pulses (Pulslinge 10ns, Wiederholungsrate 20 kHz) weit iiber der Zerstorungs-
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Abbildung 6.7: Spektren von nahinfraroter spontaner und stimulierter Emission der Probe
QDWGa unter optischer Anregung mit einem Argon-lonenlaser bei T = 77 K.

schwelle der Probe liegen.

Abbildung zeigt die nahinfrarote Kennlinie der Probe QDWGa fiir zwei ver-
schiedene Strahlfokussierungen (die angegebene Grofle A stellt die Flache dar, auf
welche der Strahl jeweils abgebildet wurde). Die Kennlinie zeigt, dass oberhalb
von Leistungsdichten von 5000 W/cm? die nahinfrarote Emission aufgrund von ther-
mischen Effekten zusammenbricht. Dieser Effekt war noch reversibel — bei einer
erneuten Messung zeigte die Kennlinie das gleiche Verhalten. Erst bei noch hohe-
ren Anregungsleistungen wurde die Probe irreversibel zerstort.

Die mittelinfraroten Emissions-Spektren der Probe QDWGa sind in Abbildung
dargestellt. Es ist deutlich ein Peak bei 71 meV zu erkennen, der eine Halbwerts-
breite (FWHM) von 20 meV aufweist. In dem Graphen sind drei Spektren fiir unter-
schiedliche Anregungsleistungsdichten abgebildet, die jeweils einer Verdoppelung
der Anregungsleistung entsprechen. Dabei ist das Einsetzen einer Sittigung der
emittierten Intensitédt zu beobachten.

Abbildung zeigt die Abhingigkeit der mittelinfraroten Emission von der
Pumpleistungsdichte iiber einen weiten Bereich. Interessant ist hierbei die voll-
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Abbildung 6.8: Kennlinien der nahinfraroten Emission der Probe QDWGa unter optischer
Anregung eines diodengepumpten Festkorperlasers mit zwei verschiedenen Strahlfokus-
sierungen.

standige Sittigung der Strahlung oberhalb von 1000 W/ecm?, die aber auch keinen
Intensitéts-Riickgang aufweist.

Die Probe QDWGa weist also eine mittelinfrarote Emission auf. Diese ist aller-
dings nur knapp oberhalb der Nachweisgrenze (sieche das Signal/Rausch-Verhiltnis
in Abbildung [6.9). AuBerdem sittigt die Emission bei hoheren Anregungsdichten
stark ab. Zusitzlich weist sie auch bei niedrigeren Anregungsdichten ein unterli-
neares Verhalten auf, d. h. eine Verdoppelung der Anregung verursacht weniger als
die Verdoppelung der Emission.

All dies kann auf den durch das Atzen teilweise entfernten nahinfraroten Wellen-
leiter der Probe zuriickgefiihrt werden. Denn durch die schlechten Eigenschaften
des Lasers im Nahinfrarot wird das Grundzustandsniveau der Quantenpunkte nicht
besonders effektiv durch die stimulierte Emission geleert, so dass der Grundzustand
sich bei hohen Anregungen mit Ladungstriagern auffiillt. Die Pauli-Blockade ver-
hindert dann aber Intersubniveau-Ubergiinge von hoheren Niveaus in den Grundzu-
stand, was zur Folge hat, dass die bei hoheren Anregungsdichten zusitzlich vorhan-
denen Ladungstriger nicht in den Grundzustand relaxieren (und dabei auch strah-
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Abbildung 6.9: Spektren der mittelinfraroten Emission der Probe QDWGa unter Anregung
des gepulsten Festkorperlasers bei verschiedenen Leistungsdichten.

len) kénnen. Die beobachtete Sittigung der Emission ist eine Folge davon.

Intakter Wellenleiter. Fiir einen Vergleich ist es deshalb interessant, die gleiche
Probe mit einem noch intakten Wellenleiter zu untersuchen. Bei der Probe QDWGb
wurde lediglich die obere p-dotierte Bedeckungsschicht weggeitzt, um ein Eindrin-
gen der Anregungsstrahlung bis in die aktive Schicht mit den Quantenpunkten zu
erleichtern. Der Wellenleiter selbst wurde dabei nur wenig beschadigt.

In Abbildung sind die mittelinfraroten Spektren fiir diese Probe dargestellt.
Es wurden drei Spektren mit jeweils zunehmender Anregungsleistung aufgenom-
men. Die Anregung erfolgte hierbei mit einem kontinuierlichen Argon-Ionenlaser,
welcher mit 4 kHz gechoppt wurde, so dass die Lock-In-Technik verwendet werden
konnte. Die Spektren zeigen eine etwas breitere Emission, die aus zwei Peaks bei
97 meV und 114 meV zusammengesetzt ist.

AuBerdem fillt auf, dass zwischen 160 meV und 210 meV die Emission negativ
ist. Dies bedeutet die Probe absorbiert in diesem Spektralbereich die thermische
Umgebungsstrahlung, welche von Auflen in den auf die Temperatur von fliissigem
Stickstoff gekiihlten Kryostaten eindringt. Der Effekt ldsst sich auch durch photo-
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Abbildung 6.10: Abhingigkeit der integralen mittelinfraroten Emissions-Intensitit aus Ab-
bildung[6.9 von der Anregungsleistungsdichte (Probe QDWGa).

induzierte Absorption beschreiben [OIs89]]. Hierbei werden z. B. Elektronen, die
sich schon im Grundzustand des Quantenpunkts befinden, von der mittelinfraroten
Umgebungsstrahlung angeregt und in einen hoheren Zustand (z. B. die Benetzungs-
schicht) versetzt, noch bevor sie mit einem Loch rekombinieren konnen (siche Ab-
bildung[6.12)). Die Umgebungsstrahlung wird bei diesem Prozess absorbiert. Somit
tritt der auf den ersten Blick erstaunliche Effekt auf, dass im Bereich dieser Ab-
sorptionsenergie weniger Strahlung gemessen wird wihrend der Pumplaser durch
den Chopper eingeschaltet ist, als wenn der Pumplaser gerade geblockt wird. In
letzterem Fall befinden sich ndmlich keine Ladungstriager in den Quantenpunkten,
so dass die Absorption auch nicht stattfinden kann.

Die maximalen Intensititen der Emissionspeaks von den drei Spektren bei un-
terschiedlicher Anregungsdichte weisen ein sehr interessantes Verhalten auf. Sie
wachsen iiberlinear mit der Anregungsdichte. Dieses Verhalten, welches in Abbil-
dung nochmals aufgetragen ist, weicht von dem erwarteten linearen Anstieg
mit anschlieBender Sattigung deutlich ab. Es wird im folgenden Abschnitt disku-
tiert.
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Abbildung 6.11: Spektrum der mittelinfraroten Emission unter optischem Pumpen fiir
mehrere Anregungsdichten aus der Oberfléiche der Probe QDWGb (mit einem dicken Wel-
lenleiter).

6.2.2 Diskussion der Messungen

Die im vorangegangenen Abschnitt vorgestellten Untersuchungen der mittelinfra-
roten Emission aus Quantenpunkten unter optischer Anregung zeigen, dass strah-
lende Intersubniveau-Ubergiinge in den Quantenpunkten stattfinden. Der Vergleich
mit nahinfraroten Spektren ldsst den Schluss zu, dass die beobachtete Emission aus
Ubergingen zwischen angeregten elektronischen Zustinden und dem Grundzustand
hervorgerufen wird. Die Emission ist jeweils nur schwach in TM-Richtung polari-
siert, was durch die elektronische Kopplung von iibereinander liegenden Quanten-
punkten erklirt werden kann.

Da die vorgestellten Experimente als Vorarbeiten zur Entwicklung eines zweifar-
bigen bipolaren Quantenpunktlasers dienen sollen, ist natiirlich die emittierte mit-
telinfrarote Intensitit von besonderer Bedeutung. Dabei muss festgestellt werden,
dass alle nachgewiesene Strahlung nur knapp oberhalb der Nachweisgrenze liegt
und sich im nW Bereich befindet. Allerdings kann man durch die Analyse der Ab-
hingigkeit der Intensitit von der Pumpleistung (L—P-Kurve) Riickschliisse auf die
Entwicklung der verwendeten Probenstrukturen schlieBen. So erwartet man z. B.
fiir einen idealen, nicht-séttigenden Prozess einen linearen Anstieg von L iiber P.
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Abbildung 6.12: Schematische Darstellung des Leitungsbands eines Quantenpunkts, der
unter optischer Anregung gleichzeitig mittelinfrarotes (MIR) Licht emittiert (durch strah-
lende Intersubniveau-Ubergiinge) und thermische Hintergrundstrahlung absorbiert.

Da in den tatsdchlichen Quantenpunkten Séttigungseffekte auftreten, ist die Abhin-
gigkeit von L und P meistens sogar unterlinear.

Dagegen konnte bei der Probe QDWGb ein iiberlinearer Anstieg der mittelinfra-
roten Strahlung gegeniiber der Pumpleistung beobachtet werden (Abbildung [6.13).
Da sich dieses Verhalten nur durch eine Emission im Lasermode — allerdings weit
unterhalb der Schwelle — erkliren lisst, stellt diese Beobachtung einen wichtigen
Schritt in Richtung eines bipolaren zweifarbigen Quantenpunktlasers da. Zusam-
men mit den Simulationen eines solchen Lasers (Abschnitt [6.4) ist also nachge-
wiesen worden, dass das Prinzip des bipolaren zweifarbigen Quantenpunktlasers
funktioniert. Weitere Schritte zur deutlichen Erh6hung der Ausgangsintensitit —
und damit zum Erreichen der Laserschwelle der mittelinfraroten Emission — lohnen
sich also eingeleitet zu werden.

6.2.3 Diskussion des Sattigungsverhaltens der
mittelinfraroten Kennlinien

Jene mittelinfraroten Kennlinien, die ein sittigendes Verhalten aufweisen — und die
damit in Bezug auf einen mittelinfraroten Laser kein Erfolg sind, lassen interessan-
te Riickschliisse auf die in den Quantenpunkten ablaufenden Relaxationsprozesse
ziehen. So weisen die in Abbildung [6.6] und Abbildung dargestellten Kurven
bei hoheren Pumpleistungsdichten (bei der Probe QDWGa selbst bei hochsten Leis-
tungen) keinerlei Intensitétsriickgang auf, sondern sie ndhern sich einem konstanten
Wert. Dieses Verhalten ist grundlegend unterschiedlich zu den Beobachtungen in
(Abbildung[6.14). Bei den dort untersuchten Proben handelt es sich eben-
falls um InAs/GaAs-Quantenpunkte, die aber eine linsenformige Struktur besitzen.
In Abbildung bricht bei hoheren Pumpleistungen die mittelinfrarote Intensitiit
nach einem Anstieg in sich zusammen, bis sie letztlich wieder fast auf Null zuriick
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Abbildung 6.13: Abhiingigkeit der Emissions-Intensitit aus Abbildung|6.11] von der Anre-
gungsdichte fiir die Energien 97 meV und 114 meV (Probe QDWGb). Die Verbindungsli-
nien zwischen den Messpunkten sind lediglich Hilfslinien.

geht.

Um diesen Unterschied in den Emissionskurven zu erkldren, wurde ein einfaches
Modell aufgestellt, welches die mittelinfrarote Lumineszenz in Abhédngigkeit von
zwei unterschiedlichen Relaxationspfaden in den Quantenpunkten darstellt. Der
modellierte Quantenpunkt besitzt zwei gebundene elektronische Zustinde el und
e2, welche maximal jeweils zwei Elektronen aufnehmen kénnen (siehe Schema in
Abbildung [6.13). Die generierten Ladungstriger erreichen den Quantenpunkt iiber
die Benetzungsschicht (WL) und relaxieren dann bis herunter zum elektronischen
Grundzustand el. Die Rekombination mit Lochern kann dabei gleichzeitig von
jedem elektronischen Niveau aus erfolgen. Das Modell fasst alle Valenzbandni-
veaus zu einem einzigen Niveau h zusammen. Die Berechnung der Ubergangsra-
ten erfolgte nach den Mastergleichungen fiir Quantenpunktmikrozustinde (MEM?)
[Gru97b, [Gru97¢]. Die in die Simulation eingehenden Lebensdauern fiir die einzel-
nen Ubergiinge sind in Tabelle [6.1] zusammengefasst. Es wurden typische Werte fiir
Quantenpunktiibergiinge verwendet. Das Ergebnis der Simulation ist die Intensitét
des strahlenden Ubergangs e2 — el, welcher allerdings in starker Konkurrenz mit
einem nichtstrahlenden Relaxationsprozess zwischen diesen beiden Niveaus steht.

2Von Master Equations for quantum dot Micro-states.
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Abbildung 6.14: Abhiingigkeit der Emissions-Intensitit von der Pumpleistungsdichte fiir
Intersubniveau-Ubergiinge von Lochern. Aus [Sau99bl].

In der Simulation wurden zwei unterschiedliche Relaxationsmodelle betrachtet.
Einerseits die rein kaskadische Relaxation, bei der die Ladungstriger von der Be-
netzungsschicht nur in den angeregten Zustand e2 iibergehen konnen. Es finden
hier also keine Ubergiinge WL — el statt (entsprechend wurde auch eine unend-
liche Lebensdauer fiir diesen Ubergang angenommen). Die Ladungstriger konnen
den Grundzustand el folglich nur iiber das Niveau e2 erreichen.

Das andere Relaxationsmodell geht davon aus, dass der Grundzustand el auch
direkt von der Benetzungsschicht erreicht werden kann.

Abbildung zeigt das Ergebnis der Simulation. Die Rate der strahlenden
Intersubniveau-Uberginge ist hier iiber der Pumpleistung aufgetragen. Obwohl die
beiden dargestellten Kurven sich nur darin unterscheiden, dass im einen Fall WL —
el erlaubt und im anderen Fall verboten ist, weisen sie grundsitzlich unterschiedli-
che Charakteristika auf. Die Kennlinie der rein kaskadischen Relaxation sittigt und
nihert sich einem konstanten Wert, wihrend beim zusitzlichen direkten Einfang
die Emission nach dem Erreichen eines Maximums wieder gegen Null abfillt.

Der Grund fiir die Séttigung an sich ist, dass die Ladungstriger bei hohen An-
regungsdichten schneller erzeugt werden, als sie durch Interband-Rekombination
wieder verschwinden. Damit fiillt sich im zeitlichen Mittel der Quantenpunkt mit
Ladungstrigern auf. Da jedes gebundene Niveau im Quantenpunkt aufgrund der
Pauli-Blockade nur mit einer bestimmten Anzahl von Ladungstrigern besetzt wer-
den kann (in diesem Modell sind es zwei), wird die Ubergangsrate fiir den strahlen-
den Ubergang e2 — el somit auch limitiert.
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Tabelle 6.1: In der Simulation (Abbildung [6.13) verwendete Lebensdauern fiir die ver-
schiedenen Ubergiinge. Alle Niveaus im Valenzband werden zusammenfassend mit h
bezeichnet.

o . . kaskadische Relaxation
Ubergang kaskadische Relaxation + direkter Einfang
WL — h I ns
el ->h I ns
e2 - h 0,5ns
WL — el 0o | 10 ps
WL — e2 10 ps
e2 — el (nichtstrahlend) 10ps
e2 — el (strahlend) 10 us

Im Falle der rein kaskadischen Relaxation muss aber jedes Elektron, welches den
Quantenpunktgrundzustand el erreicht, iiber das Niveau e2 kommen. Somit stellt
sich bei hohen Anregungsleistungen ein Gleichgewicht ein, bei dem der strahlen-
de Ubergang ein Limit erreicht, welches durch die Relaxationsrate von WL — e2
mitbestimmt wird.

Ganz anders ist es, wenn zusitzlich noch der direkte Relaxationspfad WL — el
existiert. Besitzt er nimlich, wie im vorgestellten Beispiel, eine dhnlich kurze Uber-
gangslebensdauer wie WL — e2 und e2 — el, dann wird bei hohen Anregungsdich-
ten der Grundzustand iiber die einfachere (weil ohne Zwischenschritt ablaufende)
Relaxation WL — el aufgefiillt. Damit reduziert sich als Folge die emittierte In-
tensitit e2 — el. Sie kann bei sehr hohen Anregungsleistungen sogar gegen Null
abfallen. Man kann also feststellen, dass der direkte Einfang in den Grundzustand
ein konkurrierender Prozess zur Intersubniveau-Emission ist.

Nach diesen Betrachtungen ldsst sich folgern, dass bei den Proben QDPL und
QDWGa kein direkter Ubergang der Ladungstriger von der Benetzungsschicht in den
Grundzustand stattfindet. Im Gegensatz dazu findet bei der in untersuch-
ten Probe auch ein direkter Einfang in den Grundzustand statt. (Die Tatsache, dass
bei letzterer Probe keine Elektronen-, sondern Lochiibergiinge beobachtet wurden,
dndert nichts an dieser Aussage. Im Modell muss man lediglich alle Elektronen-
und Lochniveaus gegeneinander austauschen und erhilt das prinzipiell gleiche Er-
gebnis.)

81



6 Intersubniveau-Emission von Quantenpunkten

.09 kaskadische
{ Relaxation
0,84

kaskadisch
u. direkter
Einfang

|

}

-

kaskadisch
PR WL

\

0,61 P
¢ kaskadische® . %

]
N

. \
,/ Relaxation u. "«
N\

¢+ direkter Einfang \4

nicht:
strahlend
strahlend

. 0,44

@
S

0,2 1

-

MEM-
0,0 -4 v T v T v T v T v T v T v Modell
0 1 2 3 4 5 6 7 8
Pumpleistung
(Exzitonen/QD/Interband-Lebensdauer)

Inter-Subniveau-Ubergangsrate
(1/nicht-str. ISL Lebensdauer)

Abbildung 6.15: Mit dem MEM-Modell simuliertes Séttigungsverhalten der Intersubni-
veau-Emission von Quantenpunkten fiir zwei verschiedene Einfangmodelle: rein kaska-
dische Relaxation (durchgezogene Linie) und kaskadische Relaxation bei gleichzeitigem
direkten Einfang (gestrichelte Linie).

6.3 Elektrisch gepumpte Emission

Dieser Abschnitt zeigt Messungen an elektrisch gepumpten Quantenpunktproben.
Dabei werden bipolare nahinfrarote Quantenpunktlaser auf ihre Emissionseigen-
schaften im Mittelinfrarot untersucht und diskutiert. Zuletzt wird ein theoretisches
Modell eines Intersubniveau-Quantenpunktlasers prasentiert.

6.3.1 Experimentelle Ergebnisse

Zunichst werden Messungen an der Probe QDL1 gezeigt, die nicht iiber einen fiir
mittelinfrarote Strahlung optimierten Wellenleiter verfiigt. Trotzdem lésst sich von
Intersubniveau-Ubergingen stammende Emission mit interessanten Eigenschaften
aus 1thr nachweisen. Anschliefend wird die Probe QDL2, welche iiber einen dickeren
Wellenleiter in Wachstumsrichtung verfiigt, vorgestellt.
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Abbildung 6.16: Kennlinie der nahinfraroten Emission der Probe QDL 1. Fiir die beiden mit
Pfeilen markierten Injektionsstromdichten werden in Abbildung die zugehorigen
nahinfraroten Spektren gezeigt.

Flacher Wellenleiter

Die Probe QDL1 ist ein bipolarer nahinfraroter Quantenpunktlaser, welcher nicht fiir
die Untersuchungen seiner mittelinfraroten Emissionseigenschaften optimiert ist.
Der genaue Aufbau des Lasers ist in Kapitel 4l beschrieben. Bei den hier vorgestell-
ten Messungen wurde er quasi-cw und auf die Temperatur von fliissigem Stickstoff
gekiihlt betrieben. Abbildung zeigt seine nahinfrarote Kennlinie. Die Emissi-
on pro Facette betrigt maximal etwa 200 mW bei einer Injektionsstromdichte von
1000 A/em?. Die Laserschwelle liegt bei 91 A/cm?. Oberhalb der Laserschwelle ver-
lauft die Kennlinie weitgehend linear. Zwei nahinfrarote Emissionsspektren von
kurz oberhalb der Laserschwelle und nahe an der Sittigung der Emissionskurve
sind in Abbildung dargestellt. Sie sind typisch fiir einen Quantenpunktlaser.

In Abbildung wird die Abhingigkeit der beobachteten mittelinfraroten
Emission von der Injektionsstromdichte (L—j) dargestellt. Die Emission nimmt mit
der Stromdichte iiberlinear zu und steigt bis zu einer Ausgangsleistung von 100 nW
an. Die Parabel L o j>3 beschreibt den Anstieg sehr gut.

Der iiberlineare Anstieg entspricht nicht dem Anstieg von spontaner mittelinfra-
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Abbildung 6.17: Spektren der nahinfraroten Emission des Lasers QDL1 fiir zwei ausge-
wihlte Injektionsstromdichten. Die Graphen wurden vertikal gegeneinander verschoben.

roter Emission. Um auszuschlieBen, dass die fast quadratische Abhingigkeit von
einer nicht-proportionalen Stromeinspeisung herriihrt, ist zum Vergleich in diesem
Graphen auch die eingespeiste elektrische Leistung Pj, eingezeichnet. Sie verhilt
sich wie P;, « jl’z, kann also nicht der Grund fiir den Exponenten 2,3 bei der
emittierten Strahlung sein.

Eine Erklirung fiir den iiberlinearen Anstieg wird in Abschnitt[6.4dargelegt: man
beobachtet eine Emission, die im Lasermode ist, aber sich noch weit unterhalb der
Schwelle befindet.

Die spektrale Auflosung der mittelinfraroten Emission ist in Abbildung
gezeigt. Die Spektren wurden bei einem modulierten Injektionsstrom (Frequenz
20 kHz, Abtastverhiltnis 1:1, Stromdichte j = 1,2 kA/em?) aufgenommen. Sie zeigen
einen hauptsidchlich TM polarisierten Pea I bei etwa 80 meV mit einer Halbwerts-
breite (FWHM) von ~80 meV. Die geringe spektrale Breite des Peaks sowie sei-
ne Polarisationsabhidngigkeit beweisen neben der schon beschriebenen tiberlinearen
Abhingigkeit von der injizierten elektrischen Leistung, dass es sich dabei nicht um

3Die riumliche Ausrichtung der TM und TE Polarisations-Moden ist in Abbildung skizziert.
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Abbildung 6.18: Rechte Skala: Abhingigkeit der Intensitit der mittelinfraroten Emission
von der Injektionsstromdichte j fiir den Laser QDL1. Die gestrichpunktete Linie fiir das
Mittelinfrarot (MIR) ist eine Kurve proportional zu j>3. Linke Skala: Angelegte elektri-
sche Eingangsleistung P;, in Abhingigkeit von der Injektionsstromdichte des Quanten-
punktlasers QDL 1. Die gepunktete Linie stellt eine Kurve proportional zu j'* dar.

thermische Schwarzkorperstrahlung handeln kann. Da die in Abbildung ge-
zeigten Spektren bei unterschiedlichen Anregungsleistungen nur eine vernachlis-
sigbare thermische Verschiebung erfahren, kann man auch ein Aufheizen der Probe
ausschlieBen. Deshalb kann man die Emission einem Intersubniveau-Ubergang in-
nerhalb der Quantenpunkte zuordnen. Aufgrund der fiir die beobachtete Emission
viel zu kleinen energetischen Abstiinde der Subniveaus im Valenzband lésst sich
folgern, dass der beobachtete Peak von elektronischen Ubergingen herriihrt.

LOC-Struktur

Der Laser QDL2 ist mit einer LOC-Struktur ausgestattet (Abschnitt [4.2.2)). Sie soll
die Verluste des mittelinfraroten Lichts durch Absorption an freien Ladungstrigern
in den dotierten Schichten verringern. Im Gegensatz zur Probe QDWGb ist der Wel-
lenleiter gar nicht dotiert, dafiir ist er aber schmaler.

In Abbildung 16.20] sind nahinfrarote Emissionsspektren der Probe in der Nihe
der Laserschwelle von jy, = 50A/cm? (bei einer Temperatur von 77 K) dargestellt.
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Abbildung 6.19: Polarisierte mittelinfrarote Emissions-Spektren des nahinfraroten Quan-
tenpunktlasers QDL1 bei einer Injektionsstromdichte von j = 1,2 kA/em?.

Der Laser emittiert bei dieser Temperatur auf dem Grundzustand bei etwa 1,33 eV
(932 nm).

Die zugehorige nahinfrarote Kennlinie ist in Abbildung[6.21] geplottet. Sie zeigt,
dass der Streifenlaser iiber 1,5 W pro Facette emittieren kann. Es handelt sich also
um einen Hochleistungslaser.

Abbildung6.22] zeigt das mittelinfrarote Emissionsspektrum des Lasers QDL2 bei
einer Injektionsstromdichte j = 4,6 kA/cm? und der Temperatur T = 77 K. Die Anre-
gung erfolgte im quasi-cw Betrieb bei 800 Hz und einem Tastverhiltnis von 1:1.

Ein deutlicher Emissionspeak lédsst sich bei 68 meV erkennen. Seine Halbwerts-
breite betrigt etwa 20 meV. Daneben befindet sich bei 48 meV ein mit § meV Breite
viel schmalerer zweiter Peak. Eine Polarisation der Peaks konnte nicht nachgewie-
sen werden.

Auch bei dieser Messung wird davon ausgegangen, dass die mittelinfrarote Emis-
sion von Intersubniveau-Ubergingen in den Quantenpunkten stammt. Die nicht
vorhandene Polarisationsabhédngigkeit der Emission kann wiederum mit der Art der
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Abbildung 6.20: Nahinfrarote Emissionsspektren des Quantenpunktlasers QDL2 tiir anstei-
gende Injektionsstrome.

Quantenpunkte erkldrt werden: durch den sehr geringen Abstand der einzelnen La-
gen ergibt sich eine elektronische Kopplung der Quantenpunkte in Wachstumsrich-
tung, so dass die Polarisationseigenschaften stark von denjenigen abweichen kon-
nen, die man von einzelnen Quantenpunkten erwartet [Sti99].

6.4 Theoretisches Modell eines Intersubniveau-
Quantenpunktlasers

In den vorangegangenen Abschnitten wurden mehrere Kennlinien der mittelinfra-
roten Emission von bipolaren nahinfraroten Lasern gezeigt. Die Kennlinien der
Laser QDWGb und QDL1 weisen interessanterweise einen iiberlinearen Anstieg der
Emission mit dem Injektionsstrom (bzw. mit der optischen Anregungsdichte) auf,
der durch einfache spontane Emission nicht erklérbar ist.

Deshalb wird im Folgenden ein einfaches Modell vorgestellt, das die Vorginge
in einem elektrisch gepumpten Quantenpunktlaser simuliert. Es wird sich ergeben,
dass der beobachtete iiberlineare Anstieg der mittelinfraroten Emission durch Strah-
lung im Lasermode weit unterhalb der Laserschwelle erklidrt werden kann. Auf der
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Abbildung 6.21: Kennlinie der nahinfraroten Emission des Quantenpunktlasers QDL2.

anderen Seite wird bestitigt, dass einfache spontane Emission nicht fiir einen iiber-
linearen Anstieg verantwortlich ist.

6.4.1 Annahmen fiir das Modell

Fiir das Modell werden Quantenpunkte mit zwei elektronischen Energie-Zustinden
angenommen (dem Grundzustand mit der Energie E7 und dem angeregten Zustand
mit E5, siehe Abbildung[6.23)). Die Zustinde konnen maximal mit jeweils zwei bzw.
vier Elektronen aufgefiillt werden. Der energetische Abstand zwischen den beiden
Elektronenzustdnden Evr = E5 — Ef soll im mittelinfraroten Spektralbereich lie-
gen. Elektronen aus den beiden Zustidnden konnen mit Léchern, die gebundene Zu-
stinde im Valenzband besetzen, rekombinieren. Ahnlich wie in [Sin96] wird ange-
nommen, dass die Locher schnell in die nieder-energetischen Valenzband-Zustinde
relaxieren und somit stindig fiir Elektron-Loch-Rekombinationen zur Verfiigung
stehen. Die dabei entstehenden nahinfraroten Photonen sollen jeweils die Energien
E| und E, besitzen. Die Zeitkonstante fiir die spontane nahinfrarote Rekombina-
tion 7, wird hier mit 7, = 1 ns fiir beide Elektronen-Zustinde angenommen. Die
interne Quanteneffizienz ist 1. Elektronen vom oberen Energiezustand ES konnen

88



6.4 Theoretisches Modell eines Intersubniveau-Quantenpunktlasers

[ S B S S R R e E—
_| Injektionsstromdichte: 4,6 kA/cm?, T=77K
quasi cw (800 Hz, 1:1)

MIR Intensitat (willk. Einh.)

| ' | ' | ' | ' |
20 40 60 80 100 120

Energie (meV)

Abbildung 6.22: Mittelinfrarotes Emissionsspektrum des Quantenpunktlasers QDL2.

via Intersubniveau-Relaxation mit einer Zeitkonstante 7 in den unteren Zustand Ef
tibergehen. Fiir die vorliegende Berechnung wurde 79 = 100 ps mit einer Quan-
teneffizienz von 0,01 angenommen. Das System soll mit Elektronen und Lochern
durch elektrische Injektion in die Barriere gepumpt werden. Die Elektronen wer-
den schnell (innerhalb von 10 ps) von der Barriere in den oberen Elektronenzustand
eingefangen.

Fiir die Beschreibung des geschilderten Systems wurde ein Modell aufge-
stellt, welches die Mastergleichungen fiir Quantenpunktmikrozustinde (MEM)
[Gru97b, (Gru97cl] benutzt. Die Mikrozustinde sind Besetzungen der Quantenpunk-
te mit 0 < n < 6 Elektronen. Die Wahrscheinlichkeit, dass man einen bestimmten
Mikrozustand mit n; Elektronen im Grundzustand und mit »n, Elektronen im ange-
regten Zustand findet, wird mit w,,,, bezeichnet, wobei 0 < n; <2und 0 <n, <4
gelten. Die Besetzung z. B. des Grundzustands ist damit durch

4
fi = Z(Wu + 2wy;) (6.1)
i=0

gegeben.
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Abbildung 6.23: Schema der Energieniveaus und Ladungstriger-Uberginge in einem
Quantenpunkt, wie sie im beschriebenen Modell verwendet werden.

Die Dichten der Photonen werden mit P; und P, fiir die nahinfraroten Laser-
moden jeweils bei den Energien E| und E, beschrieben. Entsprechend ist die
Photonen-Dichte im Mittelinfrarot Pyyr bei der Energie Eyjr. Die maximalen Ge-
winne heiflen im Nahinfrarot g1™*, ¢7™* und im Mittelinfrarot gy;ix. Die jeweiligen
Verluste bei diesen drei Energien sind mit @, @, und apygr benannt. Jeder dieser

Verluste « 1st bestimmt durch
@ = it + Amirrs (6.2)

wobei ajy die internen Verluste beschreibt. Die Spiegelverluste betragen

Uiy = M (6.3)

L gibt die Linge der Laserkavitidt an und Ry, Ry, jeweils die Reflektivititen der vor-
deren und hinteren Facetten der Kavitit. Typische interne Verluste sind 2cm™!. Die
Spiegelverluste fiir unbehandelte, gespaltene Facetten mit (typischerweise) R = 0,3

bei einer Laserlinge von 1 mm betragen @ = 12 cm~!. Im Falle einer hoch
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reflektiven hinteren Laserfacette erhilt man a,,;;, = 6 cm™!. Der Koeffizient der
spontanen Emission S, welcher den Anteil der spontan ausgesendeten Photonen,
die in den Lasermode iibergehen, beschreibt, ist auf einen typischen Wert von 1073
gesetzt.

6.4.2 Ergebnisse der Simulation
Nahinfrarote Laserschwelle

Mit steigendem Injektionsstrom werden sowohl der Grundzustand als auch der an-
geregte Zustand stirker besetzt. Die Grundzustandsbesetzung mit Elektronen (ge-
nau genommen mit Exzitonen, weil angenommen wird, dass zu jedem Elektron
ein entsprechendes Loch zur Verfiigung steht) wird invertiert, wenn die Besetzung
/1 > 0,5 wird. Nahinfrarotes (also Interband-) Lasen beginnt, wenn

Q2fi - Dgi™ = ;. (6.4)

Die Bedingungen fiir diese Schwelle, bei der bei Quantenpunktlasern das Lasen
einsetzt, werden in [Gru97a|] beschrieben. Fiir einen maximalen Gewinn g'** =
50cm™" und @; = 14cm™! betriigt die Besetzung des Grundzustands an der Laser-
schwelle f{™ = 0,64. Dabei ergibt sich ein Schwellstrom von i{" = 1,8 Elekuronen/r,.
Fiir eine typische Quantenpunktoberflichendichte von 1 x 10'' cm™ und 7, = 1ns

entspricht dieser Schwellstrom einer Schwellstromdichte von jtlhr = 30 Afem?.

Nachdem die nahinfrarote Laseremission auf dem Grundzustand eingesetzt hat,
wird bei einer weiteren Erhhung des Stroms die Besetzung f; auf ihren Wert bei
der Laserschwelle festgepinnt, d. h. sie bleibt konstant [siche Abbildung [6.24(a)].
Unterhalb der Schwelle nimmt der Gewinn der mittelinfraroten Strahlung mit stei-
gendem Injektionsstrom ab, weil sich die Besetzung des Grundzustands erhoht [Ab-
bildung [6.24(c)]. Oberhalb der Schwelle steigt die nahinfrarote Laseremission des
Grundzustands (bei E1) linear an [Abbildung[6.24(e)]. Genauso erhéhen sich in die-
sem Bereich die Besetzung f, des angeregten Zustands [Abbildung[6.24Y(a)] und, als
Folge davon, der mittelinfrarote Gewinn [Abbildung [6.24{c)]. Jener mittelinfrarote
Gewinn kann schlielich positiv werden, wenn

H>fi=f (6.5)

wird. In diesem Fall lige eine Besetzungsinversion fiir den Intersubniveau-Uber-
gang vor, so dass prinzipiell ein mittelinfraroter Laser moglich wire.
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Nahinfrarotes Lasen auf dem angeregten Zustand

Allerdings kann die hohe Ladungstrigerbesetzung des angeregten elektronischen
Zustands dazu fithren, dass Lasen auf dem angeregten Zustand bei E; einsetzt [Ab-

bildung [6.24(e)].

Es wird zunichst der Fall betrachtet, dass die Verluste bei E; und E, identisch
sind, also @y = @,. Wenn fiir die maximalen Gewinne g7"** = g\"** gilt, dann wird
das Lasen bei der gleichen Ladungstrigerbesetzung der beiden Zustidnde beginnen.
Das ist bei f2thr = flthr. In diesem Fall erreicht der mittelinfrarote Ubergang gerade

Transparenz — mittelinfrarotes Lasen kann also nicht einsetzen.

max max

Betrachtet man den Fall, dass g3** > g
noch kleiner sein:

ist, dann wird die Besetzung sogar

0,5 < fir < fibr, (6.6)

In der hier vorgestellten Modellrechnung wurde g3** = 1,2x g™ gewihlt und es er-

gibt sich zthr = 0,62. Oberhalb der Schwelle bleibt f; konstant auf seinem Schwell-
wert [Abbildung [6.24)(a)] und das mittelinfrarote Lasen kann deshalb nicht einset-
zen. Wenn Lasen auf dem angeregten Niveau E; beginnt, dann wiéchst die Intensitét
der Laserstrahlung des Grundzustands E; nicht weiter an [Abbildung [6.24(e)], weil
die stimulierte Emission auf dem angeregten Zustand beginnt, viel schneller abzu-

laufen als die Intersubniveau-Relaxation.

In diesen betrachteten Fillen ist also das Einsetzen von mittelinfrarotem Lasen
unmdoglich.

Mittelinfrarotes Lasen

Wenn allerdings g7"* ausreichend klein gegeniiber g™ ist, dann kann der mittel-
infrarote Laser starten, noch bevor das nahinfrarote Lasen auf dem angeregten Zu-

stand bei E, einsetzt.

Die Unterdriickung des nahinfraroten Lasens auf dem angeregten Zustand kann
z. B. dadurch erfolgen, dass die Verluste a; erhoht werden — beispielsweise durch
eine Antireflexions-Beschichtung bei E, auf einer Facette. In diesem Fall [Abbil-
dung [6.24(b), (d), (f), (h)] kann kein Lasen auf der Energie E, stattfinden und die
Ladungstrigerbesetzung des angeregten Elektronenzustands f, wird sich auch tiber

den Wert ffhr hinaus erhéhen [Abbildung [6.24(b)].

Die maximale mogliche Besetzungsinversion innerhalb des Leitungsbands f; — f
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thr

betrdgt 1 — f;™. Daraus ergibt sich, dass der mittelinfrarote Laser anlduft, wenn

max

(1= f™M)gha > anir (6.7)

erfillt wird.

Eine zusitzliche Beschichtung der Facette, welche die Reflektivitit bei £ erhoht,
erlaubt es, flthr zu verringern und dadurch das mittelinfrarote Lasen zu erleichtern.
In der vorgestellten Simulation wurden die folgenden Werte verwendet: gyix =
", MR mir = 12em™!, @y mirr = 6cm™! (eine hoch reflektierende Beschichtung
bei E£;) und @y iy = 42 cm~! (eine Facette mit einer Antireflexions-Beschichtung

von 1073 bei E»).

In diesem Fall ergibt sich fiir die nahinfrarote Laserschwelle bei E;| ein Wert von
i‘lhr = 1,6 Elektronen/y . Der vorhergesagte Schwellstrom fiir das mittelinfrarote Lasen
jthr = 18,5 Elektronen/y = 11,6 X itlhr, was mit den zuvor vorgestellten Annahmen

ist i
MIR
etwa einer Stromdichte von 300 A/ecm? entspricht [Abbildung [6.24(f)].

Mittelinfrarote Emission unterhalb der Laserschwelle

Unterhalb der Schwelle zum nahinfraroten Lasen auf dem angeregten Zustand
(bei E;) oder zum mittelinfraroten Lasen entwickelt sich die spontane mittelinfra-
rote Emission linear mit dem Injektionsstrom und verlduft oberhalb der jeweiligen
Schwelle konstant [Abbildung [6.24(g), (h)]. Lediglich bei der Schwelle zur nah-
infraroten Grundzustands-Laseremission (bei E;) ldsst sich ein winziger Knick in
den Kurven beobachten.

Dagegen ist die Intensitit der mittelinfraroten Lasermoden iiberlinear abhéngig
vom Injektionsstrom, sofern man sich im Bereich unterhalb des Lasens im ange-
regten Zustand (bei E,) bzw. des mittelinfraroten Lasens befindet [siehe Einsitze in

Abbildung [6.24(e), ()].
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Abbildung 6.24: Simulation der mittelinfraroten Emission eines bipolaren Quantenpunkt-
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lasers. Die Spiegelverluste bei der Emissionsenergie E, des angeregten Zustands betra-
gen in der linken Spalte [(a), (c), (), (g)] @» = 14 cm™' und in der rechten Spalte [(b), (d),
(), (h)] @, = 44cm™!. (a) und (b) zeigen die mittleren Besetzungen f des Elektronen-
Grundzustands (durchgezogene Linie) und des angeregten Zustands (gestrichelte Linie).
In (c) und (d) wird der Gewinn g bei den drei Emissionsenergien E|, E, und EyjR in
Einheiten des jeweils maximalen Gewinns dargestellt. In (e) und (f) ist die Intensitit der
Lasermoden abgebildet. In den Einsitzen sind die mittelinfraroten Ausgangs-Intensiti-
ten im Lasermode unterhalb der Laserschwelle in 10°-facher VergroBerung gezeigt. Die
spontane Emission im Mittelinfrarot ist in (g) und (h) dargestellt.



7 Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurden Intersubniveau-Ubergiinge in selbstorganisierten
InGaAs/GaAs-Quantenpunkten mit spektroskopischen Methoden untersucht. Da-
bei wurde einerseits das ladungsabhingige Absorptionsverhalten der Nanostruktu-
ren im Mittelinfrarot mittels kalorimetrischer Absorptionsspektroskopie erforscht.
Andererseits wurde mittelinfrarote Emission aus Quantenpunkten spektroskopisch
nachgewiesen und durch Simulationen Bedingungen fiir die Machbarkeit eines bi-
polaren zweifarbigen Lasers, der auch im Mittelinfrarot emittiert, bestimmt.

Fiir die ladungsabhiingigen Absorptionsmessungen an Quantenpunkten wurden
die Messtechniken Fourierspektroskopie und kalorimetrische Absorptionsspektro-
skopie kombiniert. Mit Hilfe dieser FT-CAS-Technik konnten nichtstrahlende In-
tersubniveau-Uberginge in selbstorganisierten InGaAs/GaAs-Quantenpunkten di-
rekt nachgewiesen werden, indem die Erwidrmung der Probe, welche durch La-
dungstrigerrelaxationen nach optischer Absorption in den Quantenpunkten ent-
steht, gemessen wird. Aus diesem Grund kann man den Aufbau auch als mitte-
linfrarotes Quantenpunktbolometer bezeichnen.

Bei den Messungen wurde eine starke optische Absorption im Energiebereich der
Intersubniveau-Uberginge von Quantenpunkten gefunden, die jedoch keinen Uber-
gingen in den Quantenpunkten zuzuordnen ist und somit fiir die Entwicklung von
mittelinfraroten Quantenpunktbauelementen eher nachteilig ist. Zusétzlich konnte
aber auch eine ladungsabhéngige Absorption in den Quantenpunkten nachgewie-
sen werden, deren Anderungen in Intensitit und Wellenlinge in Abhiingigkeit von
der Ladung der Quantenpunkte untersucht wurde. Dazu waren die Quantenpunkte
nahe der Raumladungszone in eine Diodenstruktur eingebettet worden, was erlaub-
te, die Anzahl der in den Quantenpunkten vorhandenen Elektronen durch Anlegen
einer Sperrspannung zu verdndern. Die beobachteten Effekte — bis zu zwei Absorp-
tionspeaks im mittelinfraroten Spektralbereich, die sowohl ihre Lage als auch ihre
Intensitét ladungsabhiingig dndern — konnten durch die unterschiedliche Besetzung
der Quantenpunkte (null bis drei Elektronen), durch die Pauli-Blockade und durch
Mehrteilcheneffekte in den Quantenpunkten erkléirt werden. Zusitzlich wurde der
maximale Intersubniveau-Absorptionsquerschnitt fiir Quantenpunkte, die mit ei-

nem Elektron besetzt sind, bestimmt. Er liegt in der GroBenordnung von 10~!3 cm?.

Die Messungen der Intersubniveau-Emission von Quantenpunkten dienten vor al-
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lem dazu, die Moglichkeiten zur Realisierung eines bipolaren zweifarbigen Quan-
tenpunktlasers, der sowohl im Nah- als auch im Mittelinfrarot emittiert, zu erfor-
schen. Dazu wurde die Emission aus unterschiedlichen Probenstrukturen unter-
sucht:

Messungen an optisch gepumpten, undotierten Quantenpunktproben ohne einen
wirksamen Wellenleiter zeigten zwei mittelinfrarote Emissionspeaks. Die Lage die-
ser Peaks entspricht jener Energie, auf die man als Abstand zwischen zwei Sub-
niveaus aufgrund von komplementédr durchgefiihrten nahinfraroten Photolumines-
zenz-Anregungsspektroskopie-Messungen schlieft. Die Intensitit dieser Emission
wichst, wie man dies erwarten wiirde, unterlinear mit der optischen Anregungsleis-
tung und sittigt schlieBlich.

Das beobachtete Sittigungsverhalten wurde anhand eines Modells, welches die
Mastergleichungen fiir Quantenpunktmikrozustinde verwendet, mit dem Sitti-
gungsverhalten aus anderen Arbeiten verglichen. Durch das Sittigungsverhalten
bei hohen Anregungsleistungen konnen die Pfade der Ladungstrigerrelaxation be-
stimmt werden: eine rein kaskadische Relaxation, bei der die Intensitit zu einem
Maximum hin sittigt, oder eine kaskadische Relaxation kombiniert mit direktem
Einfang der Ladungstriger aus der Umgebung bis in den Grundzustand des Quan-
tenpunkts, die sich in einem Zusammenbruch der mittelinfraroten Intensitét bei ho-
hen Anregungsleistungen zeigt. Es konnte gezeigt werden, dass die untersuchten
InGaAs/GaAs-Quantenpunkte in der Hauptsache nur kaskadisch relaxieren.

Optisch und elektrisch gepumpte Emissionsexperimente mit Quantenpunkten, die
Bestandteil von nahinfraroten Laserstrukturen mit mehr oder weniger dicken Wel-
lenleiter sind, ergaben ebenfalls mittelinfrarote Emissionspeaks im Bereich von
50-115meV. Je nach Zustand und GroBle des Wellenleiters wich die Abhéngigkeit
der mittelinfraroten Intensitit von der Anregungsleistung deutlich vom erwarteten
Verhalten ab. Bei einem weitgehend intakten Wellenleiter stieg die Intensitidt der
mittelinfraroten Emission signifikant iiberlinear mit der Anregungsleistung an, wo-
bei die maximale gemessene Leistung in der GroBenordnung von 100 nW lag.

Simulationen eines nahinfraroten Quantenpunktlasers, die auch die mittelinfra-
rote Emission beriicksichtigen, zeigten, dass der iiberlineare Anstieg durch In-
tersubniveau-Emission im Lasermode erklirt werden kann. Diese mittelinfrarote
Emission befindet sich noch weit unterhalb des Schwelle fiir einen mittelinfraroten
Laser. Da die untersuchten nahinfraroten Laserstrukturen nicht fiir mittelinfrarote
Emission optimiert waren, ist es verstindlich, dass ein groBer Teil dieser Strahlung

'Der groBte Wellenleiter ist mit einer Dicke von 1,24 um dennoch deutlich kleiner, als ein mit-
telinfraroter Wellenleiter ausfallen miisste. Das Wort dick bezieht sich also auf Wellenleiter fiir
nahinfrarote Strahlung.
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von den dotierten Schichten, welche den zu kleinen Wellenleiter umgeben, in der
Probe absorbiert wirdd Immerhin zeigt der liberlineare Anstieg der mittelinfraroten
Emission aber auch, dass das Prinzip eines bipolaren zweifarbigen Lasers erfolg-
reich sein kann, wenn es gelingt, Proben mit einem Wellenleiter zu konstruieren,
der sowohl fiir nah- als auch fiir mittelinfrarote Strahlung optimiert ist.

Die Simulation zeigte auBBerdem, dass ein zweifarbiger Laser nur dann realisiert
werden kann, wenn das nahinfrarote Lasen auf dem angeregten Zustand nicht statt-
findet oder effektiv unterdriickt wird. Denn das Lasen auf dem angeregten Zustand
ist ein konkurrierender Prozess zum mittelinfraroten Lasen, weil es die Besetzung
des angeregten Zustands verringert und somit die bendtigte Besetzungsinversion
zwischen angeregtem und Grundzustands-Subniveau zerstort. Als mogliche Lo-
sung wurde eine optische Beschichtung der Laserfacetten vorgeschlagen, welche
moglichst hohe Spiegelverluste fiir die Emissionswellenlingen der angeregten Zu-
stande bewirkt und gleichzeitig die Verluste beim Grundzustandsiibergang mini-
miert, so dass der Laser im Nahinfrarot nur iiber seinen Grundzustand lasen kann.

Auf dem Weg zur Realisierung eines zweifarbigen Quantenpunktlasers, der so-
wohl im Nah- als auch im Mittelinfrarot arbeitet, gilt es also, zwei Hauptprobleme
zu losen: das Design eines sowohl fiir das Nah- als auch fiir das Mittelinfrarot
geeigneten Wellenleiters und das Verhindern des nahinfraroten Lasens auf dem an-
geregten Zustand.

2Nach dem derzeitigen Stand der Technik ist es noch nicht moglich, nahinfrarotes Lasen in Struk-
turen zu erzeugen, die mit einem fiir das Mittelinfrarot optimalen Wellenleiter ausgeriistet sind.
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Anhang A

Wellenlangenbereiche

In der vorliegenden Arbeit wird die Benennung der Spektralbereiche der optischen
Strahlung gemiB DIN 5031-7 iibernommen. Danach ergibt sich die in Tabelle [A.]]
aufgefiihrte Einteilung fiir optische Strahlung im sichtbaren und infraroten Wellen-
langenbereich.

Tabelle A.1: Benennung verschiedener Spektralbereiche der optischen Strahlung (gerunde-
te Werte, nach DIN 5031-7).

Benennung der Wellenldnge Energie Wellenzahl Frequenz
Strahlung Ain um E in meV 7in cm™! vin THz
Sichtbares Licht (VIS) | 0,38 — 0,78 | 3263 — 1590 | 26316 — 12821 | 790 — 385
Nahinfrarot (NIR) 0,78 -3 1590 — 413 | 12821 —3333 | 385 - 100
Mittelinfrarot (MIR) 3-50 413 - 25 3333 - 200 100 -6
Ferninfrarot (FIR) 50 — 1000 25-1 200 - 10 6-0,3

Einheitenumrechnung

Die Umrechnung zwischen den fiir die Beschreibung von mittelinfraroter Strahlung
gebrduchlichen Einheiten Energie E, Wellenzahl v, Wellenlinge A und Frequenz v
erfolgt fiir Strahlung im Vakuum in folgender Weise:

v/em™' 123984

E V = = =4,13567 - THz, A.l
/ me 806554 A/ um v/ THz A
10000,0
y / Cl'Il_1 = m = 33,3564 % / THz = 8,06554 -E / meV, (A2)
299,792 1239,84 10000,0
A = = = , A3
[em = T, T E mev - v/ em (A-3)
E V -1 2
v/ THz = /meV v /cm™ 299,79 (A.4)

4,13567 33,3564 A/ um’
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Anhang B

Probenprozessierung

Die GaAs pn-Dioden wurden in einem Reinstraum des Instituts fiir Festkorperphy-
sik der Technischen Universitit Berlin prozessiert. Der Reinstraum (Klasse 100)
ist ausgestattet mit dem typischen Equipment, welches fiir die optische Standard-
Lithographie benétigt wird. Dazu gehoren u. a. eine Lackschleuder, ein SUSS
MJB3 Belichter, fiir nass-chemisches Atzen benotigte Sduren und GefiBle sowie
auch ein Veeco Bedampfungssystem. Im Folgenden werden die zur Prozessierung
von pn-Dioden verwendeten Arbeitsschritte beschrieben.

e Lithographie fiir Atzmaske (Positiv-Prozess MAP1)

— Probe reinigen, je 2 min Ultraschall: 2 X Aceton, 2 X Isopropanol.
— Abtrocknen der Probe mit N».

— Photo-Lack MA-P1215 auf Probe aufbringen und schleudern (20s,
3000 U/min + 55, 6000 U/min).

— Probe auf Hotplate (5 min bei 85°C).

— Probe durch Lithographie-Maske belichten: 15 s bei 0,85 W/em?.
— Entwickeln in unverdiinntem MA-D532 Entwickler: ~15s.

— Entwicklungs-Stopp: 2x20s in H,O spiilen.

e Herunteritzen bis zur unteren Kontaktschicht
— Probe mit Photolack auf Objekttriger kleben und auf Hotplate aushirten
(10 min bei 122°C).

- Atzlésung anmischen: H,O : H,SO4 : H,O, (100 : 1 : 8) wihrend 10 min
anriithren.

— HF-Dip zur Reinigung der Probenoberfliche vor dem Atzen: HF (5%)
(55), 2 x H,O (je 10s), trocknen mit Nj.

— Atzen (gleichzeitig umriihren), Atzrate ist typischerweise: 365 Mmin.
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— Atzstopp: 2 x H>O (je 205s).

— Ablosen der Probe von Objekttriger und Reinigung: je 2 min Ultraschall:
2 X Aceton, 2 X Isopropanol.

— Abtrocknen der Probe mit N».
e Lithographie fiir Aufdampfmaske der Kontakte (Negativ-Prozess MAN2)
— Photo-Lack MA-N410 auf Probe aufbringen und schleudern (20s,
3000 Ymin + 5's, 6000 Ymin).
— Probe auf Hotplate (90 s bei 90°C).
— Probe durch Lithographie-Maske belichten: 15 s bei 0,85 W/cm?.
— Entwickeln in unverdiinntem MA-D532 Entwickler: 60 s—80 s.
— Entwicklungs-Stopp: 2x20 s in H,O spiilen.

o Aufdampfen der ohmschen Kontakte

— HF-Dip zur Reinigung der Probenoberfliche vor dem Bedampfen:
HF (5%) (5s), 2 X H,0O (je 10s), trocknen mit Nj.

— Probe in Bedampfer einbauen und bedampfen:
‘ Kontakte auf n*-Schicht ‘ Kontakte auf p*-Schicht \

e 7.5nm N1 e 5nm N1
e 100 nm Au/Ge (88/12) | # 50nm Zn
e 200 nm Au e 200 nm Au

— Reinigung der Probe: je 2 min Ultraschall: 2 X Aceton, 2 X Isopropanol.
— Abtrocknen der Probe mit N».

e Alloying nach Aufdampfen von allen ohmschen Kontakten

— Alloying unter N (120 s bei 390°C).

102



Literaturverzeichnis

Die Zahlen hinter den einzelnen Literaturangaben geben die Seiten an, auf welchen die
entsprechenden Zitate auftreten.

[Alp]

[AndO3]

[ApaOl]

[Ara82]

[Bar97]

[Bay02]

[Ben91]

[Ber97]

[Bim81]

[Bim98]

Alpes Lasers SA, Neuchatel, Schweiz, http://www.alpeslasers.ch/.

S. Anders, L. Rebohle, F. F. Schrey, W. Schrenk, K. Unterrainer und G. Stras-
ser, Electro-luminescence of a quantum dot cascade structure, Appl. Phys. Lett.
82 (22), 3862 (2003). B [63]

V. M. Apalkov und T. Chakraborty, Luminescence spectra of a quantum-dot cas-
cade laser, Appl. Phys. Lett. 78 (13), 1820 (2001). 3

Y. Arakawa und H. Sakaki, Multidimensional quantum well laser and tempera-
ture dependence of its threshold current, Appl. Phys. Lett. 40 (11), 939 (1982).
il

A.-L. Barabasi, Self-assembled island formation in heteroepitaxial growth, Appl.
Phys. Lett. 70 (19), 2565 (1997).

M. Bayer und A. Forchel, Temperature dependence of the exciton homogeneous
linewidth in Inge0Gao40As/GaAs self-assembled quantum dots, Phys. Rev. B
65 (4), 041308(R) (2002).

H. Benisty, C. M. Sotomayor-Torres und C. Weisbuch, Intrinsic mechanism for
the poor luminescence properties of quantum-box systems, Phys. Rev. B 44 (19),

10945 (1991). 31 [14] 211 [64]

K. W. Berryman, S. A. Lyon und M. Segev, Mid-infrared photoconductivity in
InAs quantum dots, Appl. Phys. Lett. 70 (14), 1861 (1997). 2] 43l

D. Bimberg und A. Bubenzer, Calorimetric absorption spectroscopy of nonra-
diative recombination processes in GaP, Appl. Phys. Lett. 38 (10), 803 (1981).
G20

D. Bimberg, M. Grundmann und N. N. Ledentsov, Quantum Dot Heterostructu-
res, John Wiley & Sons, Chichester (1998). [I Ol 211 351 46l

103



Literaturverzeichnis

[BimO5a] D. Bimberg, Quantum dots for lasers, amplifiers and computing, J. Phys. D:

Appl. Phys. 38 (13), 2055 (2005). I

[BimO5b] D. Bimberg, M. Kuntz und M. Laemmlin, Quantum dot photonic devices for

[Bla82]

[Boc92]

[BorOla]

[BorO1b]

[Bot99]

[Cha82]
[ChaO5]

[Che01]

[Cho61]

[Chu00]

[ChuO1]

104

lightwave communication, Microelectron. J. 36 (3-6), 175 (2005). [

J. S. Blakemore, Semiconducting and other major properties of gallium arseni-
de, J. Appl. Phys. 53 (10), R123 (1982). 48] 49

U. Bockelmann und T. Egeler, Electron relaxation in quantum dots by means of
Auger processes, Phys. Rev. B 46 (23), 15574 (1992).

P. Borri, W. Langbein, S. Schneider, U. Woggon, R. L. Sellin, D. Ouyang und
D. Bimberg, Ultralong Dephasing Time in InGaAs Quantum Dots, Phys. Rev.
Lett. 87 (15), 157401 (2001).

P. Borri, S. Schneider, W. Langbein, U. Woggon, A. E. Zhukov, V. M. Ustinov,
N. N. Ledentsov, Z. I. Alferov, D. Ouyang und D. Bimberg, Ultrafast carrier
dynamics and dephasing in InAs quantum-dot amplifiers emitting near 1.3-um-
wavelength at room temperature, Appl. Phys. Lett. 79 (16), 2633 (2001).

D. Botez, P. S. Zory und C.-F. Hsu, Intersubband quantum box semiconductor
laser, United States Patent 5 953 356 (1999). 3]

D. B. Chase, Phase Correction in FT-IR, Appl. Spectrosc. 36 (3), 240 (1982).

S. Chakrabarti, A. D. Stiff-Roberts, X. H. Su, P. Bhattacharya, G. Ariyawan-
sa und A. G. U. Perera, High-performance mid-infrared quantum dot infrared
photodetectors, J. Phys. D: Appl. Phys. 38 (13), 2135 (2005).

Z.. Chen, O. Baklenov, E. T. Kim, I. Mukhametzhanov, J. Tie, A. Madhukar,
Z. Ye und J. C. Campbell, Normal incidence InAs/Al,Ga,_,As quantum dot in-
frared photodetectors with undoped active region, J. Appl. Phys. 89 (8), 4558
(2001). 431 541

W. Chochran, S. J. Fray, F. A. Johnson, J. E. Quarrington und N. Williams,
Lattice Absorption in Gallium Arsenide, J. Appl. Phys. 32 (10), 2102 (1961).

L. Chu, A. Zrenner, G. Bohm und G. Abstreiter, Lateral intersubband photocur-
rent spectroscopy on InAs/GaAs quantum dots, Appl. Phys. Lett. 76 (14), 1944
(2000).

L. Chu, A. Zrenner, M. Bichler und G. Abstreiter, Quantum-dot infrared photo-
detector with lateral carrier transport, Appl. Phys. Lett. 79 (14), 2249 (2001).
45



Literaturverzeichnis

[Dre94]

[Eis99]

[Fai94a]

[Fai94b]

[Fel51]

[Fer00]

[Fon98]

[Fra49]

[Fri96]

[Fry00]

[GL97]

[Goe00]

H. Drexler, D. Leonard, W. Hansen, J. P. Kotthaus und P. M. Petroff, Spectros-
copy of Quantum Levels in Charge-Tunable InGaAs Quantum Dots, Phys. Rev.
Lett. 73 (16), 2252 (1994).

H. Eisele, O. Flebbe, T. Kalka, C. Preinesberger, F. Heinrichsdorff, A. Krost,
D. Bimberg und M. Dihne-Prietsch, Cross-sectional scanning-tunneling micros-
copy of stacked InAs quantum dots, Appl. Phys. Lett. 75 (1), 106 (1999).

J. Faist, F. Capasso, D. L. Sivco, C. Sirtori, A. L. Hutchinson und A. Y. Cho,
Quantum cascade laser, Science 264 (5158), 553 (1994). 31 [63]

J. Faist, F. Capasso, D. L. Sivco, C. Sirtori, A. L. Hutchinson und A. Y. Cho,
Quantum cascade laser: an intersub-band semiconductor laser operating above
liquid nitrogen temperature, Electron. Lett. 30 (11), 865 (1994). 3]

P. B. Fellgett, On the Theory of Infrared Sensitivities and its Application to the
Investigation of Stellar Radiation in the Near Infrared, [Dissertation, University

of Cambridge] (1951).

R. Ferreira und G. Bastard, Carrier Capture and Intra-Dot Auger Relaxation in
Quantum Dots, phys. stat. sol. (a) 178 (1), 327 (2000).

L. R. C. Fonseca, J. L. Jimenez, J. P. Leburton und R. M. Martin, Self-consistent
calculation of the electronic structure and electron-electron interaction in self-
assembled InAs-GaAs quantum dot structures, Phys. Rev. B 57 (7), 4017 (1998).
11 56} 571

F. C. Frank und J. H. v. d. Merve, One-dimensional dislocations, Proc. Soc.
London A 198, 205 (1949).

M. Fricke, A. Lorke, J. P. Kotthaus, G. Medeiros-Ribeiro und P. M. Petroff, Shel!
Structure and Electron-Electron Interaction in Self-Assembled InAs Quantum
Dots, Europhys. Lett. 36 (3), 197 (1996). 57

P. W. Fry, 1. E. Itskevich, D. J. Mowbray, M. S. Skolnick, J. J. Finley, J. A. Barker,
E. P. O’Reilly, L. R. Wilson, I. A. Larkin, P. A. Maksym, M. Hopkinson, M. Al-
Khafaji, J. P. R. David, A. G. Cullis, G. Hill und J. C. Clark, Inverted Electron-
Hole Alignment in InAs-GaAs Self-Assembled Quantum Dots, Phys. Rev. Lett.
84 (4), 733 (2000).

O. Gauthier-Lafaye, P. Boucaud, F. H. Julien, S. Sauvage, S. Cabaret, J.-M.
Lourtioz, V. Thierry-Mieg und R. Planel, Long-wavelength (~15.5 um) unipo-
lar semiconductor laser in GaAs quantum wells, Appl. Phys. Lett. 71 (25), 3619

(1997). Bl 63, 64

K. Goede, Intersubniveauiibergiinge in InGaAs/GaAs-Quantenpunkten, [Di-
plomarbeit, Technische Universitét Berlin] (2000).

105



Literaturverzeichnis

[Gri86]

[Gru95a]

[Gru95b]

[Gru96]

[Gru97a]

[Gru97b]

[Gru97c]

[Gru00]

[Gru02]

[Gru05]

[Guf03]

[Ham99]

106

P. R. Griffiths und J. A. de Haseth, Fourier Transform Infrared Spectrometry,
Bd. 83 von Chemical Analysis, John Wiley & Sons, New York (1986). 17

M. Grundmann, J. Christen, N. N. Ledentsov, J. Bohrer, D. Bimberg, S. S. Ru-
vimov, P. Werner, U. Richter, U. Gosele, J. Heydenreich, V. M. Ustinov, A. Y.
Egorov, A. E. Zhukov, P. S. Kop’ev und Z. 1. Alferov, Ultranarrow Lumine-
scence Lines from Single Quantum Dots, Phys. Rev. Lett. 74 (20), 4043 (1995).

M. Grundmann, O. Stier und D. Bimberg, InAs/GaAs pyramidal quantum dots:
Strain distribution, optical phonons, and electronic structure, Phys. Rev. B
52 (16), 11969 (1995).

M. Grundmann, N. N. Ledentsov, O. Stier, J. Bohrer, D. Bimberg, V. M. Ustinov,
P. S. Kop’ev und Z. 1. Alferov, Nature of optical transitions in self-organized
InAs/GaAs quantum dots, Phys. Rev. B 53 (16), 10509 (1996).

M. Grundmann und D. Bimberg, Gain and Threshold of Quantum Dot Lasers:
Theory and Comparison to Experiments, Jpn. J. Appl. Phys. 36 (Part 1, 6B),
4181 (1997). 60} O1]

M. Grundmann und D. Bimberg, Theory of random population for quantum dots,
Phys. Rev. B 55 (15), 9740 (1997). @]

M. Grundmann, R. Heitz, D. Bimberg, J. H. H. Sandmann und J. Feldmann,
Carrier Dynamics in Quantum Dots: Modeling with Master Equations for the
Transitions between Micro-States, phys. stat. sol. (b) 203 (1), 121 (1997). @]
8O

M. Grundmann, The present status of quantum dot lasers, Physica E 5 (3), 167
(2000). [

M. Grundmann (Hg.), Nano-Optoelectronics: Concepts, Physics and Devices,
Springer, Berlin (2002). [ 211 107

M. Grundmann, Semiconductor Physics: An Introduction Including Device and
Nanophysics, Springer, Berlin (2005).

F. Guffarth, Elektronische Eigenschaften von In(Ga)As/GaAs Quantenpunkten,
Bd. 15 von Studies in Solid State Physics, Mensch & Buch Verlag, Berlin, [Dis-
sertation, Technische Universitit Berlin] (2003). [[1],

S. Hameau, Y. Guldner, O. Verzelen, R. Ferreira, G. Bastard, J. Zeman, A. Le-
maitre und J. M. Gérard, Strong Electron-Phonon Coupling Regime in Quantum
Dots: Evidence for Everlasting Resonant Polarons, Phys. Rev. Lett. 83 (20),
4152 (1999). 21 21



Literaturverzeichnis

[Haw99]

[Hei97]

[Hei98]

[HeiO0a]

[Hei0O0b]

[Hei0Oc]

[HeiO1]

[Hei02]

[Hei03]

[Hei05]

[Hel82]

[Hsu00]

P. Hawker, A. J. Kent und M. Henini, Energy relaxation by photoexcited carriers
in the InAs/GaAs quantum-dot system: Bolometric detection of strong acoustic-

phonon emission, Appl. Phys. Lett. 75 (24), 3832 (1999).

R. Heitz, M. Veit, N. N. Ledentsov, A. Hoffmann, D. Bimberg, V. M. Ustinov,
P. S. KopSev und Z. I. Alferov, Energy relaxation by multiphonon processes in
InAs/GaAs quantum dots, Phys. Rev. B 56 (16), 10435 (1997). 2} 14} 21

R. Heitz, A. Kalburge, Q. Xie, M. Grundmann, P. Chen, A. Hoffmann, A. Ma-
dhukar und D. Bimberg, Excited states and energy relaxation in stacked In-
As/GaAs quantum dots, Phys. Rev. B 57 (15), 9050 (1998).

F. Heinrichsdorff, C. Ribbat, M. Grundmann und D. Bimberg, High-power
quantum-dot lasers at 1100 nm, Appl. Phys. Lett. 76 (5), 556 (2000). 37

R. Heitz, F. Guffarth, I. Mukhametzhanov, M. Grundmann, A. Madhukar und
D. Bimberg, Many-body effects on the optical spectra of InAs/GaAs quantum
dots, Phys. Rev. B 62 (24), 16881 (2000). I11 59

R. Heitz, O. Stier, I. Mukhametzhanov, A. Madhukar und D. Bimberg, Quan-
tum size effect in self-organized InAs/GaAs quantum dots, Phys. Rev. B 62 (16),
11017 (2000).

R. Heitz, H. Born, F. Guffarth, O. Stier, A. Schliwa, A. Hoffmann und D. Bim-
berg, Existence of a phonon bottleneck for excitons in quantum dots, Phys. Rev. B

64 (24), 241305 (2001). 3, 14}

R. Heitz, Optical Properties of Self-Organized Quantum Dots, in Grundmann
[Gru02], Kap. 10, 239-272, und darin enthaltene Literaturverweise (2002). 13|
14

R. Heitz, S. Rodt, A. Schliwa und D. Bimberg, Shape-dependent properties of
self-organized quantum dots: Few-particle states and exciton-phonon coupling,
phys. stat. sol. (b) 238 (2), 273 (2003).

R. Heitz, F. Guffarth, K. Potschke, A. Schliwa, D. Bimberg, N. D. Zakharov und
P. Werner, Shell-like formation of self-organized InAs/GaAs quantum dots, Phys.
Rev. B 71 (4), 045325 (2005).

K.-H. Hellwege (Hg.), Landolt-Bornstein — Numerical Data and Functional Re-
lationships in Science and Technology, Springer-Verlag, Berlin, Bd. 17a, 242
(1982).

C.-F. Hsu, J.-S. O, P. Zory und D. Botez, Intersubband Quantum-Box Semicon-
ductor Lasers, IEEE J. Select. Topics Quantum Electron. 6 (3), 491 (2000). 31
65]

107



Literaturverzeichnis

[In092]

[Jac48]

[J1a98]

[Juh88]

[Kap99]

[KasO1]

[Kaz71]

[Kim98]

[Kir94]

[Kir96]

[K1i197]
[Kri00]

108

T. Inoshita und H. Sakaki, Electron relaxation in a quantum dot: Significance of
multiphonon processes, Phys. Rev. B 46 (11), 7260 (1992). [13] 211

P. Jacquinot und C. Dufour, Conditions optiques d’emploi des cellules photo-

électriques dans les spectrographes et les interférometres, J. Rech. CNRS 6, 91
(1948).

H. Jiang und J. Singh, Self-Assembled Semiconductor Structures: Electronic and
Optoelectronic Properties, IEEE J. Quantum Electron. 34 (7), 1188 (1998). O]
55

A. Juhl und D. Bimberg, Calorimetric absorption and transmission spectrosco-
py for determination of quantum efficiencies and characterization of ultrathin
layers and nonradiative centers, J. Appl. Phys. 64 (1), 303 (1988).

C. M. A. Kapteyn, F. Heinrichsdorff, O. Stier, R. Heitz, M. Grundmann, N. D.
Zakharov und D. Bimberg, Electron escape from InAs quantum dots, Phys.
Rev. B 60 (20), 14265 (1999). 31

A. Kastalsky, L. E. Vorobjev, D. A. Firsov, V. L. Zerova und E. Towe, A Dual-
Color Injection Laser Based on Intra- and Inter-Band Carrier Transitions in

Semiconductor Quantum Wells or quantum Dots, IEEE J. Quantum Electron.
37 (10), 1356 (2001). B [63]

R. F. Kazarinov und R. A. Suris, Possibility of the amplification of electromagne-
tic waves in a semiconductor with a superlattice, Sov. Phys. Semicond. 5 (4), 707

(1971). Bl 163l 64

J. Kim, L.-W. Wang und A. Zunger, Comparison of the electronic structure of In-
As/GaAs pyramidal quantum dots with different facet orientations, Phys. Rev. B
57 (16), R9408 (1998).

N. Kirstaedter, N. N. Ledentsov, M. Grundmann, D. Bimberg, V. M. Ustinov,
S. S. Ruvimov, M. V. Maximov, P. S. Kop’ev, Z. L. Alferov, U. Richter, P. Werner,
U. Gosele und J. Heydenreich, Low threshold, large T injection laser emission
from (InGa)As quantum dots, Electron. Lett. 30 (17), 1416 (1994). I

N. Kirstaedter, O. G. Schmidt, N. N. Ledentsov, D. Bimberg, V. M. Ustinov,
A.Y.Egorov, A. E. Zhukov, M. V. Maximoyv, P. S. Kop’ev und Z. I. Alferov, Gain

and differential gain of single layer InAs/GaAs quantum dot injection lasers,
Appl. Phys. Lett. 69 (9), 1226 (1996).

C. F. Klingshirn, Semiconductor Optics, Springer-Verlag, Berlin (1997).

S. Krishna, O. Qasaimeh, P. Bhattacharya, P. J. McCann und K. Namjou, Room-
temperature far-infrared emission from a self-organized InGaAs/GaAs quantum-
dot laser, Appl. Phys. Lett. 76 (23), 3355 (2000). [3]



Literaturverzeichnis

[KriO1]

[Kri05]

[Kuz98]

[Lan99]

[Lel96]

[Lev87]

[Lev93]

[Lip95]

[Liu99]

[LiuO1]

[MatO1]

[Max98]

S. Krishna, P. Bhattacharya, J. Singh, T. Norris, J. Urayama, P. J. McCann und
K. Namjou, Intersubband Gain and Stimulated Emission in Long-Wavelength
(1 = 13 um) Intersubband In(Ga)As-GaAs Quantum-Dot Electroluminescent
Devices, IEEE J. Quantum Electron. 37 (8), 1066 (2001). 3]

S. Krishna, Quantum dots-in-a-well infrared photodetectors, J. Phys. D: Appl.
Phys. 38 (13), 2142 (2005). 21

H. Kuzmany, Solid-State Spectroscopy, Springer, Berlin (1998). [I7]

L. Landin, M.-E. Pistol, C. Pryor, M. Persson, L. Samuelson und M. Miller, Op-
tical investigations of individual InAs quantum dots: Level splittings of exciton
complexes, Phys. Rev. B 60 (24), 16640 (1999).

P. Lelong und G. Bastard, Binding energies of excitons and charged excitons in
GaAs/Ga(In)As quantum dots, Solid State Commun. 98 (9), 819 (1996). 57

B. F. Levine, K. K. Choi, C. G. Bethea, J. Walker und R. J. Malik, New 10 um
infrared detector using intersubband absorption in resonant tunneling GaAlAs
superlattices, Appl. Phys. Lett. 50 (16), 1092 (1987).

B. F. Levine, Quantum-well infrared photodetectors, J. Appl. Phys. 74 (8), R1
(1993).

H. Lipsanen, M. Sopanen und J. Ahopelto, Luminescence from excited states in
strain-induced In,Ga,_As quantum dots, Phys. Rev. B 51 (19), 13686 (1995).
67

G. Liu, A. Stintz, H. Li, K. J. Malloy und L. F. Lester, Extremely low
room-temperature threshold current density diode lasers using InAs dots in
Ing 15Gag gsAs quantum well, Electron. Lett. 35 (14), 1163 (1999). [l

H. C. Liu, M. Gao, J. McCafirey, Z. R. Wasilewski und S. Fafard, Quantum dot
infrared photodetectors, Appl. Phys. Lett. 78 (1), 79 (2001).

K. Matsuda, K. Ikeda, T. Saiki, H. Tsuchiya, H. Saito und K. Nishi, Homoge-
neous linewidth broadening in a IngsGaysAs/GaAs single quantum dot at room

temperature investigated using a highly sensitive near-field scanning optical mi-
croscope, Phys. Rev. B 63 (12), 121304 (2001).

M. V. Maximoyv, Y. M. Shernyakov, A. F. Tsatsul’nikov, A. V. Lunev, A. V. Sak-
harov, V. M. Ustinov, A. Y. Egorov, A. E. Zhukov, A. R. Kovsh, P. S. Kop’ev,
L. V. Asryan, Z. 1. Alferov, N. N. Ledentsov, D. Bimberg, A. O. Kosogov und
P. Werner, High-power continuous-wave operation of a InGaAs/AlGaAs quan-
tum dot laser, J. Appl. Phys. 83 (10), 5561 (1998).

109



Literaturverzeichnis

[MeiOl]

[Mer65]
[Min98]

[Muk98]

[Nag99]

[Ol1s89]

[Pan98]

[Phi99]

[Pot04]

[Ray96]

[Rib02]

[Rud90]

[Ryz96]

110

M. Meixner, E. Scholl, V. A. Shchukin und D. Bimberg, Self-Assembled Quan-
tum Dots: Crossover from Kinetically Controlled to Thermodynamically Limited
Growth, Phys. Rev. Lett. 87 (23), 236101 (2001).

L. Mertz, Transformation in Optics, John Wiley & Sons, New York (1965).

B. D. Min, Y. Kim, E. K. Kim, S.-K. Min und M. J. Park, Suppression of Ostwald
ripening in Ing 5Gag sAs quantum dots on a vicinal (100) substrate, Phys. Rev. B
57 (19), 11879 (1998).

I. Mukhametzhanov, R. Heitz, J. Zeng, P. Chen und A. Madhukar, Independent
manipulation of density and size of stress-driven self-assembled quantum dots,
Appl. Phys. Lett. 73 (13), 1841 (1998).

S. Nagaraja, L. R. C. Fonseca und J. P. Leburton, Electron-electron interactions
between orbital pairs in quantum dots, Phys. Rev. B 59 (23), 14880 (1999). 11
B 5657

M. Olszakier, E. Ehrenfreund, E. Cohen, J. Bajaj und G. J. Sullivan, Photoindu-
ced intersubband absorption in undoped multi-quantum-well structures, Phys.
Rev. Lett. 62 (25), 2997 (1989).

D. Pan, E. Towe und S. Kennerly, Strong normal-incidence infrared absorpti-
on and photo-current spectra from highly uniform (In,Ga)As/GaAs quantum dot
structures, Electron. Lett. 34 (10), 1019 (1998).

J. Phillips, P. Bhattacharya, S. W. Kennerly, D. W. Beekman und M. Dutta, Self-
assembled InAs-GaAs quantum-dot intersubband detectors, IEEE J. Quantum
Electron. 35 (6), 936 (1999).

K. Potschke, L. Miiller-Kirsch, R. Heitz, R. L. Sellin, U. W. Pohl, D. Bimberg,
N. Zakharov und P. Werner, Ripening of self-organized InAs quantum dots, Phy-
sica E 21 (2), 606 (2004).

S. Raymond, S. Fafard, P. J. Poole, A. Wojs, P. Hawrylak, S. Charbonneau,
D. Leonard, R. Leon, P. M. Petroft und J. L. Merz, State filling and time-resolved

photoluminescence of excited states in In,Ga,_As/GaAs self-assembled quan-
tum dots, Phys. Rev. B 54 (16), 11548 (1996).

C. Ribbat, Hochleistungs-Quantenpunkt-Halbleiterlaser, [Dissertation, Techni-
sche Universitit Berlin] (2002). [I]

S. Rudin und T. L. Reinecke, Temperature-dependent exciton linewidths in se-
miconductor quantum wells, Phys. Rev. B 41 (5), 3017 (1990).

V. Ryzhii, The theory of quantum-dot infrared phototransistors, Semicond. Sci.
Technol. 11 (5), 759 (1996). 21 [43]



Literaturverzeichnis

[RyzO1]

[Sau97a]

[Sau97b]

[Sau98a]

[Sau98b]

[Sau99a]

[Sau99b]

[Sau01]

[Sch96]

[Ser95]

[Shc99]

[She97]

V. Ryzhii, I. Khmyrova, V. Mitin, M. Stroscio und M. Willander, On the detec-
tivity of quantum-dot infrared photodetectors, Appl. Phys. Lett. 78 (22), 3523
(2001).

S. Sauvage, P. Boucaud, F. H. Julien, J.-M. Gérard und J.-Y. Marzin, Infrared
spectroscopy of intraband transitions in self-organized InAs/GaAs quantum dots,
J. Appl. Phys. 82 (7), 3396 (1997). 21 54l

S. Sauvage, P. Boucaud, F. H. Julien, J.-M. Gérard und V. Thierry-Mieg, Intra-
band absorption in n-doped InAs/GaAs quantum dots, Appl. Phys. Lett. 71 (19),
2785 (1997).

S. Sauvage, P. Boucaud, J.-M. Gérard und V. Thierry-Mieg, In-plane polarized
intraband absorption in InAs/GaAs self-assembled quantum dots, Phys. Rev. B
58 (16), 10562 (1999). [16 43l

S. Sauvage, P. Boucaud, F. Glotin, R. Prazeres, J.-M. Ortega, A. Lemaitre, J.-M.
Gérard und V. Thierry-Mieg, Saturation of intraband absorption and electron

relaxation time in n-doped InAs/GaAs self-assembled quantum dots, Appl. Phys.
Lett. 73 (26), 3818 (1998).

S. Sauvage, Propriétés infrarouges des boites quantiques semi-conductrices In-
As/GaAs, [Dissertation, Université Paris XI Orsay] (1999).

S. Sauvage, P. Boucaud, T. Brunhes, A. Lemaitre und J.-M. Gérard, Midinfrared
unipolar photoluminescence in InAs/GaAs self-assembled quantum dots, Phys.

Rev. B 60 (23), 15589 (1999). 3] 141 16 [69] [78] [80), [§T]

S. Sauvage, P. Boucaud, T. Brunhes, V. Immer, E. Finkman und J.-M.
Gérard, Midinfrared absorption and photocurrent spectroscopy of InAs/GaAs
self-assembled quantum dots, Appl. Phys. Lett. 78 (16), 2327 (2001).

K. H. Schmidt, G. Medeiros-Ribeiro, M. Oestreich, P. M. Petroff und G. H. D6h-
ler, Carrier relaxation and electronic structure in InAs self-assembled quantum
dots, Phys. Rev. B 54 (16), 11346 (1996). 21 21]

P. C. Sercel, Multiphonon-assisted tunneling through deep levels: A rapid
energy-relaxation mechanism in nonideal quantum-dot heterostructures, Phys.
Rev. B 51 (20), 14532 (1995). [13]

V. A. Shchukin und D. Bimberg, Spontaneous ordering of nanostructures on
crystal surfaces, Rev. Mod. Phys. 71, 1125 (1999).

Y. M. Shernyakov, A. Y. Egorov, A. E. Zhukov, S. V. Zaitsev, A. R. Kovsh, 1. L.
Krestnikov, A. V. Lunev, N. N. Ledentsov, M. V. Maksimov, A. V. Sakharov,

111



Literaturverzeichnis

[SheO1]

[Sin96]

[Ste96]

[St199]

[Sti0la]

[Sti01b]

[Str37]

[TanO1]

[Tho99]

[TirO1a]

[TurO1b]

112

V. M. Ustinov, C. Chen, P. S. Kop’ev, Z. I. Alferov und D. Bimberg, Quantum-
dot cw heterojunction injection laser operating at room temperature with an
output power of 1 W, Tech. Phys. Lett. 23 (2), 149 (1997).

W. Sheng und J.-P. Leburton, Electron-hole alignment in InAs/GaAs self-assem-

bled quantum dots: Effects of chemical composition and dot shape, Phys. Rev. B
63 (16), 161301 (2001).

J. Singh, Possibility of room temperature intra-band lasing in quantum dot struc-
tures placed in high-photon density cavities, IEEE Photonics Technol. Lett. 8 (4),
488 (1996). B 88]

M. J. Steer, D. J. Mowbray, W. R. Tribe, M. S. Skolnick, M. D. Sturge, M. Hop-
kinson, A. G. Cullis, C. R. Whitehouse und R. Murray, Electronic energy levels

and energy relaxation mechanisms in self-organized InAs/GaAs quantum dots,
Phys. Rev. B 57 (24), 17738 (1996).

O. Stier, M. Grundamnn und D. Bimberg, Electronic and optical properties of
strained quantum dots modeled by 8-band Kk-p theory, Phys. Rev. B 59 (8), 5688

(1999). Ol [10L 46, [53] 541 187

O. Stier, Electronic and Optical Properties of Quantum Dots and Wires, Bd. 7
von Berlin Studies in Solid State Physics, Wissenschaft & Technik Verlag, Ber-
lin, [Dissertation, Technische Universitit Berlin] (2001). 8 O 1], 37

A. D. Stiff, S. Krishna, P. Bhattacharya und S. W. Kennerly, Normal-Incidence,
High-Temperature, Mid-Infrared, InAs—GaAs Vertical Quantum-Dot Infrared
Photodetector, IEEE J. Quantum Electron. 37 (11), 1412 (2001).

I. N. Stranski und L. Krastanow, Zur Theorie der orientierten Ausscheidung von
lonenkristallen aufeinander, Akad. Wiss. Wien, Math.-Naturwiss. Klasse 146,
767 (1937).

S.-F. Tang, S.-Y. Lin und S.-C. Lee, Near-room-temperature operation of an
InAs/GaAs quantum-dot infrared photodetector, Appl. Phys. Lett. 78 (17), 2428
(2001).

A. Thorne, U. Litzén und S. Johansson, Spectrophysics: Principles and Appli-
cations, Springer, Berlin (1999).

V. Tiirck, Elektronische Eigenschaften einzelner Halbleiterquantenpunkte,
Mensch & Buch Verlag, Berlin, [Dissertation, Technische Universitidt Berlin]
(2001).

V. Tiirck, S. Rodt, R. Heitz, O. Stier, M. Strassburg, U. W. Pohl und D. Bimberg,
Charged Excitons and Biexcitons in Self-Organized CdSe Quantum Dots, phys.
stat. sol. (b) 224 (1), 217 (2001).



Literaturverzeichnis

[UIb03]

[UraO1]

[Vol26]

[Vor98a]

[Vor98b]

[Wan99]

[WanO00]

[War97]

[Wes85]

[Wet00]

[Wil99]

[Win97]

N. Ulbrich, J. Bauer, G. Scarpa, R. Boy, D. Schuh, G. Abstreiter, S. Schmult
und W. Wegscheider, Midinfrared intraband electroluminescence from AllnAs
quantum dots, Appl. Phys. Lett. 83 (8), 1530 (2003). 3

J. Urayama, T. B. Norris, J. Singh und P. Bhattacharya, Observation of Phonon
Bottleneck in Quantum Dot Electronic Relaxation, Phys. Rev. Lett. 86 (21), 4930
(2001). B M4l

M. Volmer und A. Weber, Keimbildung in iibersdttigten Gebilden, Z. Physik.
Chem. 119, 227 (1926).

L. E. Vorob’ev, Intraband population inversion and amplification of IR radiation

through charge-carrier injection into quantum wells and quantum dots, J. Exp.
Theor. Phys. Lett. 68 (5), 417 (1998). B [63]

L. E. Vorob’ev, D. A. Firsov, V. A. Shalygin, V. N. Tulupenko, Y. M. Shernyakov,
N. N. Ledentsov, V. M. Ustinov und Z. 1. Alferov, Spontaneous far-IR emission

accompanying transitions of charge carriers between levels of quantum dots,
J. Exp. Theor. Phys. Lett. 67 (4), 275 (1998). 3

L.-W. Wang, J. Kim und A. Zunger, Electronic structures of [110]-faceted
self-assembled pyramidal InAs/GaAs quantum dots, Phys. Rev. B 59 (8), 5678
(1999).

L. G. Wang, P. Kratzer, N. Moll und M. Schefller, Size, shape, and stability
of InAs quantum dots on the GaAs(001) substrate, Phys. Rev. B 62 (3), 1897
(2000).

R. J. Warburton, C. S. Dirr, K. Karrai, J. P. Kotthaus, G. Medeiros-Ribeiro
und P. M. Petroff, Charged Excitons in Self-Assembled Semiconductor Quantum
Dots, Phys. Rev. Lett. 79 (26), 5282 (1997).

L. C. West und S. J. Eglash, First observation of an extremely large-dipole infra-
red transition within the conduction band of a GaAs quantum well, Appl. Phys.
Lett. 46 (12), 1156 (1985).

R. Wetzler, A. Wacker, E. Scholl, C. M. A. Kapteyn, R. Heitz und D. Bimberg,
Capacitance—voltage characteristics of InAs/GaAs quantum dots embedded in a
pn structure, Appl. Phys. Lett. 77 (11), 1671 (2000). 30, 511

A.J. Williamson und A. Zunger, InAs quantum dots: Predicted electronic struc-
ture of free-standing versus GaAs-embedded structures, Phys. Rev. B 59 (24),
15819 (1999).

N. S. Wingreen und C. A. Stafford, Quantum-Dot Cascade Laser: Proposal for
an Ultralow-Threshold Semiconductor Laser, IEEE J. Quantum Electron. 33 (7),
1170 (1997). B 63

113



Literaturverzeichnis

[Xie00] Q. Xie, J. L. Brown, R. L. Jones, J. E. V. Nostrand und K. D. Leedy, Growth
of vertically self-organized InGaAs quantum dots with narrow inhomogeneous
broadening, Appl. Phys. Lett. 76 (21), 3082 (2000).

[Zre00]  A. Zrenner, A close look on single quantum dots, J. Chem. Phys. 112 (18), 7790
(2000). 211

114



Veroffentlichungen

Teile der vorliegenden Arbeit wurden bereits verdffentlicht in:

o [nterband and intraband light absorption in InAs/GaAs quantum dots covered
by InGaAs quantum wells,
L. E. Vorobjev, S. N. Danilov, V. Y. Panevin, N. K. Fedosov, D. A. Firsov,
V. A. Shalygin, A. D. Andreev, N. N. Ledentsov, V. M. Ustinov, G. E. Cirlin,
V. A. Egorov, A. Tonkikh, F. Fossard, K. Moumanis, F. H. Julien, A. Weber
und M. Grundmann,
in Proc. 26" Int. Conf. on The Physics of Semiconductors (ICPS26, Edin-
burgh, UK, 2002) (A. R. Long und J. H. Davies, Hg.), IoP, Bristol, Bd. 171
von Institute of Physics Conference Series, P228 (2003).

o Inter-Sublevel Transitions in Quantum Dots and Device Applications,
Alexander Weber,
in Nano-Optoelectronics: Concepts, Physics and Devices (M. Grundmann,
Hg.), Springer, Berlin, Kap. 16, 371-390 (2002).

e Nonequilibrium Spectroscopy of Inter- and Intraband Transitions in Quantum
Dot Structures,
L. E. Vorobjev, A. V. Glukhovskoy, S. N. Danilov, V. Y. Panevin, D. A. Firsov,
N. K. Fedosov, V. A. Shalygin, A. D. Andreev, B. V. Volovik, N. N. Ledent-
sov, D. A. Livshits, V. M. Ustinov, A. F. Tsatsul’nikov, Y. M. Shernyakov,
M. Grundmann, A. Weber, F. Fossard und F. H. Julien,
Ultrafast Phenomena in Semiconductors 2001, Materials Science Forum 384—
385, 39 (2002).

e Injection Lasers Based on Intraband Carrier Transitions,
E. Towe, D. Pal, L. E. Vorobjev, A. V. Glukhovskoy, S. N. Danilov, V. L.
Zerova, V. Yu. Panevin, D. A. Firsov, V. A. Shalygin, G. G. Zegrya, A. Weber
und M. Grundmann,
Ultrafast Phenomena in Semiconductors 2001, Materials Science Forum 384—
385, 209 (2002).

115



Veroffentlichungen

e Near- and mid-infrared spectroscopy of InGaAs/GaAs quantum dot structures,

V. A. Shalygin, L. E. Vorobjev, A. V. Glukhovskoy, S. N. Danilov, V. Yu. Pa-
nevin, D. A. Firsov, B. V. Volovik, N. N. Ledentsov, D. A. Livshits, V. M.
Ustinov, Yu. M. Shernyakov, A. F. Tsatsul’nikov, A. Weber und M. Grund-

mann,
Nanotechnology 12 (4), 447 (2001).

Optical phenomena connected with intraband carrier transitions in quantum
dots and quantum wells,

L. E. Vorobjev, S. N. Danilov, A. V. Glukhovskoy, V. L. Zerova, E. A. Zibik,
V. Yu. Panevin, D. A. Firsov, V. A. Shalygin, A. D. Andreev, B. V. Volo-
vik, A. E. Zhukov, N. N. Ledentsov, D. A. Livshits, V. M. Ustinov, Yu. M.
Shernyakov, A. F. Tsatsul’nikov, A. Weber, M. Grundmann, S. R. Schmidt,
A. Seilmeier, E. Towe und D. Pal,

Nanotechnology 12 (4), 462 (2001),

und (auf Russisch): Izvestiya Akademii Nauk Seriya Fizicheskaya 66 (2), 231
(2002).

Calorimetric investigation of intersublevel transitions in charged quantum
dots,

K. Goede, A. Weber, F. Guffarth, C. M. A. Kapteyn, F. Heinrichsdorff,
R. Heitz, D. Bimberg und M. Grundmann,

Phys. Rev. B 64 (24), 245317 (2001).

e Mid-infrared properties of quantum dot lasers,

116

M. Grundmann, A. Weber, K. Goede, F. Heinrichsdorff, D. Bimberg, V. M.
Ustinov, A. E. Zhukov, N. N. Ledentsov, P. S. Kop’ev und Z. 1. Alferov,

in Photonics Technology in the 21*" Century (J. H. Marsh, P. Bhattacharya und
O. Wada, Hg.), Bd. 4598 von Proceedings of SPIE, 44 (2001).

Comment on ,,Room-temperature long-wavelength (1 = 13.3 um) unipolar
quantum dot intersubband laser“,

A. Weber, M. Grundmann und N. N. Ledentsov,

Electron. Lett. 37 (2), 96 (2001).

Electrically and optically pumped mid-infrared emission from quantum dots,
A. Weber, K. Goede, M. Grundmann, F. Heinrichsdorff, D. Bimberg, V. M.
Ustinov, A. E. Zhukov, N. N. Ledentsov, P. S. Kop’ev und Z. 1. Alferov,

in Proc. 25" Int. Conf. on The Physics of Semiconductors (ICPS25, Osaka,
Japan, 2000) (N. Miura und T. Ando, Hg.), Springer, Berlin, Bd. 87, Part Il
von Springer Proceedings in Physics, 1157 (2001).



e Radiative Inter-Sublevel Transitions in InGaAs/AlGaAs Quantum Dots,
A. Weber, K. Goede, M. Grundmann, F. Heinrichsdorff, D. Bimberg, V. M.
Ustinov, A. E. Zhukov, N. N. Ledentsov, P. S. Kop’ev und Zh. 1. Alferov,
phys. stat. sol. (b) 224 (3), 833 (2001).

e Midinfrared emission from near-infrared quantum-dot lasers,
M. Grundmann, A. Weber, K. Goede, V. M. Ustinov, A. E. Zhukov, N. N.
Ledentsov, P. S. Kop’ev und Zh. 1. Alferov,
Appl. Phys. Lett. 77 (1), 4 (2000).

e Spontaneous mid-infrared emission from quantum dot lasers,
A. Weber, K. Goede, M. Grundmann, V. M. Ustinov, A. E. Zhukov, N. N.
Ledentsov, P. S. Kop’ev und Z. 1. Alferov,
in Proc. 3" Int. Conf. on Mid-infrared Optoelectronics Materials and Devices
(MIOMD III, Aachen), O 15 (1999).

e Strong normal-incidence infrared absorption in self-organized InAs/InAlAs
quantum dots grown on InP(001),
A. Weber, O. Gauthier-Lafaye, F. H. Julien, J. Brault, M. Gendry, Y. Désieres
und T. Benyattou,
Appl. Phys. Lett. 74 (3), 413 (1999).

117






Danksagung

Bei Prof. Dr. Marius Grundmann mochte ich mich ganz besonders bedanken fiir
die stindige Unterstiitzung bei meiner Arbeit sowie fiir die Moglichkeit, unter ex-
zellenten Rahmenbedingungen an einem spannenden Forschungsgebiet unter seiner
Leitung arbeiten zu kdnnen.

Mein ganz besonderer Dank gilt gleichfalls Herrn Prof. Dr. Dieter Bimberg fiir
seine Unterstiitzung und Aufmunterungen, sowie die Moglichkeit, lange Zeit in
seiner Arbeitsgruppe bei hervorragendem Arbeitsklima mitarbeiten zu konnen.

Herrn Prof. Dr. Thomas Moller mochte ich fiir den Priifungsvorsitz danken.

Meinem Kollegen (und ehemaligen Studenten) Karsten Goede danke ich fiir die
enge Zusammenarbeit und die Unterstiitzung bei der Durchfithrung gemeinsamer
Experimente, sowie in seiner Eigenschaft als langjdhrigem Zimmerkollegen, mit
dem man iiber alles diskutieren kann.

Dr. Florian Guffarth mochte ich danken fiir die gemessenen PLE-Spektren sowie
die vertrauensvolle Kooperation und viele interessante Diskussionen {iber Quanten-
punkte und experimentelle Aufbauten.

Fiir seine C—V Messungen an Diodenstrukturen sowie eine griindliche Einwei-
sung in den Reinstraum danke ich Dr. Christian Kapteyn, mit dem mir auch sonst
viele interessante Diskussionen gelungen sind.

Fiir die Herstellung der Proben gilt mein Dank an der TU Berlin Dr. Frank Hein-
richsdorff und Kathrin Schatke, sowie Prof. Dr. Victor Ustinov und seiner Arbeits-
gruppe am loffe-Institut in St. Petersburg.

Bei Dr. Vadim Shalygin mochte ich mich fiir die Mithilfe bei der Durchfithrung
einiger Experimente bedanken.

Roswitha Riedel, Gabriele Benndorf und Jorg Lenzner danke ich fiir die Unter-
stiitzung bei der Bewiltigung der alltiglichen Probleme bei meiner Arbeit.

Den mechanischen Werkstiétten der TU Berlin und der Universitit Leipzig moch-
te ich fiir die stets schnelle und perfekte Umsetzung meiner Konstruktionswiinsche
danken.

Dr. Robert Heitz danke ich fiir viele sehr hilfreiche Diskussionen iiber die Eigen-

119



Danksagung

schaften von Quantenpunkten. Dr. Oliver Stier und Andrei Schliwa gilt mein Dank
fiir einige durchgefiihrte Simulationsrechnungen. Dr. Roman Sellin danke ich fiir
viele Informationen iiber das Quantenpunktwachstum, Sven Rodt fiir seine Hilfe
bei Computerproblemen aller Art, Bernd Ludwig fiir den Aufbau einiger elektro-
nischer Schaltkreise, Dr. Holger Pfitzenmaier fiir den Entwurf von Lithographie-
masken, Privatdozent Dr. Armin Dadgar vor allem fiir die Losung von Problemen
im Reinstraum, Privatdozent Dr. Axel Hoffmann nicht nur fiir die hervorragende
Zusammenarbeit bei Verwaltungsaufgaben und dem Rest der AG Bimberg fiir das
angenehme Arbeitsklima.

Fiir seine hilfreichen Korrekturhinweise gilt mein Dank Herrn Prof. Dr. Bernd
Rheinldnder. Dr. Heidemarie Schmidt sei fiir gehaltvolle Diskussionen gedankt,
Frau Gisela Biehne fiir manche Probenpréparation und Thomas Nobis fiir das gute
Auskommen als Labormitbenutzer. Holger von Wenckstern, Privatdozent Dr. Ma-
thias Schubert, Susanne Hardt, Dr. Alexander Kasic, Dr. Tino Hofmann und Carsten
Bundesmann danke ich fiir die angenehme Atmosphire bei gemeinsamen Mensa-
Essen und auch dem Rest der Gruppe HLP fiir das angenehme Arbeitsklima.

Mein Dank geht auch an die Deutsche Forschungsgemeinschaft (DFG), die Euro-
paische Kommission, die Technische Universitit Berlin sowie die Universitit Leip-
zig fur die finanzielle Unterstiitzung.

SchlieBlich gilt mein besonderer Dank fiir ihre Unterstiitzung meinen Eltern.

120



	1 Einführung
	2 Grundlagen
	2.1 Allgemeine Eigenschaften von Quantenpunkten
	2.1.1 Confinement
	2.1.2 Zustandsdichte
	2.1.3 Einteilchenzustände

	2.2 Ladungsträger-Wechselwirkungen im Quantenpunkt
	2.2.1 Coulomb-Wechselwirkung
	2.2.2 Mehrteilchenzustände

	2.3 Übergänge von Ladungsträgern
	2.3.1 Interband-Übergänge
	2.3.2 Intersubniveau-Übergänge
	Relaxationsmechanismen

	2.3.3 Inhomogene Verbreiterung
	2.3.4 Absorption durch freie Ladungsträger


	3 Experimentelle Techniken
	3.1 Arbeitsweise eines Fourierspektrometers
	3.1.1 Michelson-Interferometer
	3.1.2 Messmodi

	3.2 Kalorimetrische Absorptionsspektroskopie
	3.2.1 Experimenteller Aufbau

	3.3 Emissionsspektroskopie
	3.3.1 Experimenteller Aufbau

	3.4 Phasensprung in Interferogrammen
	3.5 Aufbau eines Strahlkondensors

	4 Wachstum und Proben
	4.1 Selbstorganisiertes Wachstum
	4.2 Probenübersicht
	4.2.1 FT-CAS Proben
	4.2.2 Emittierende Proben
	Proben für optische Anregung
	Proben für elektrische Anregung



	5 Intersubniveau-Absorption in Quantenpunkten
	5.1 Kalorimetrische Absorptionsspektroskopie
	5.1.1 Experimentelle Ergebnisse
	FT-CAS Spektren
	Spektren bei verschiedenen Ladungszuständen der QDs

	5.1.2 Diskussion der FT-CAS Spektren
	Intensitätsveränderung durch Pauli-Blockade
	Rotverschiebung durch Mehrteilcheneffekte

	5.1.3 Intersubniveau-Absorptionsquerschnitt

	5.2 Zusammenfassung

	6 Intersubniveau-Emission von Quantenpunkten
	6.1 Zweifarbige Quantenpunktlaser
	6.2 Optisch gepumpte Emission
	6.2.1 Experimentelle Ergebnisse
	Flacher Wellenleiter
	Dickerer Wellenleiter

	6.2.2 Diskussion der Messungen
	6.2.3 Diskussion des Sättigungsverhaltens der MIR Kennlinien

	6.3 Elektrisch gepumpte Emission
	6.3.1 Experimentelle Ergebnisse
	Flacher Wellenleiter
	LOC-Struktur


	6.4 Theoretisches Modell eines Intersubniveau-Quantenpunktlasers
	6.4.1 Annahmen für das Modell
	6.4.2 Ergebnisse der Simulation
	Nahinfrarote Laserschwelle
	Nahinfrarotes Lasen auf dem angeregten Zustand
	Mittelinfrarotes Lasen
	Mittelinfrarote Emission unterhalb der Laserschwelle



	7 Zusammenfassung
	A Wellenlängenbereiche
	B Probenprozessierung
	Literaturverzeichnis
	Veröffentlichungen
	Danksagung

