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I haven't failed, I've found 10,000 ways that don't work.
Thomas Edison

Mag sein, die Strudel reiÿen uns hinab:
mag sein, wir landen an den Glücklichen Inseln
und seh'n den groÿen Achill, den wir einst kannten.
Wird uns auch viel genommen, bleibt doch viel;
und haben wir auch nicht mehr die Kraft,
die einst den Himmel und die Erde hat bewegt;
Wir sind doch, was Wir sind,
die immer gleiche Glut heroischer Herzen,
geschwächt von Zeit und Schicksal,
stark jedoch im Willen,
unverzagt zu kämpfen,
zu suchen,
und zu �nden
irgendwann.
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1 Einleitung
Viele technische Entwicklungen der letzten Jahre basieren auf Halbleitern. Dabei
geht der Trend zu immer kleineren Strukturen und immer schnelleren Bauelemen-
ten. Neben elektronischen Bauelementen haben optoelektronische Komponenten zu-
nehmend an Bedeutung gewonnen. Die Anwendungen reichen von Leuchtdioden als
e�ziente Lichtquellen bis zu Laserdioden zur Datenübertragung in der Telekomu-
nikation oder als Schreib- und Leseköpfe für optische Datenträger in der Unterhal-
tungselektronik.
Die optischen Eigenschaften der Bauelemente lassen sich sowohl durch die Zusam-

mensetzung des Halbleitermaterials als auch durch Strukturierung gezielt beein�us-
sen. Die heutigen Epitaxieverfahren erlauben das monokristalline Abscheiden von
verschiedenen Halbleitermaterialien in Schichten, die nur wenige Monolagen dick
sind. Allerdings gewinnt die Unordnung immer mehr an Bedeutung, je dünner die
Schichten werden.
Bei der Beschreibung von Festkörpern wird üblicherweise von einem perfekt geord-

neten Kristall ausgegangen, bei dem sich eine klar de�nierte Einheitszelle beliebig
oft wiederholt. Unordnung bedeutet Inhomogenitäten in der räumlichen Kristall-
struktur der Halbleiter, die in räumlicher Fluktuation der elektronischen Struktur
resultieren. Dadurch hat die Unordnung aber einen entscheidenden Ein�uss auf die
optischen Eigenschaften der Halbleiter. Dies zeigt sich durch eine inhomogene Ver-
breitung der optischen Spektren, die durch die Überlagerung vieler, gegeneinander
verschobener Spektrallinien entsteht. Diese Verbreiterung bietet bereits eine erste
Möglichkeit zur Charakterisierung der Unordnung.
Die Kombination der Spektroskopie mit der Ortsau�ösung der Mikroskopie er-

laubt eine wesentlich weitreichendere Untersuchung der Unordnungse�ekte, da hier
einzelne homogen verbreiterte Linien in der inhomogenen Verbreiterung beobach-
tet werden können. Dies wird vor allem bei der ortaufgelösten Photolumineszenz
angewandt.
Ein E�ekt, der für ungeordnete Systeme vorhergesagt wurde, ist die quantenme-

chanische Niveau-Abstoÿung. Dabei kommt es zu einer Aufspaltung zweier energe-
tich entarteter Niveaus, wenn deren Wellenfunktionen überlappen.
Kombiniert man die Mikroskopie mit zeitaufgelösten Verfahren, wie zum Beispiel

der Anrege-Abfrage-Spektroskopie, so erhält man neben der räumlichen Information
zusätzlich eine Aussage über die zeitliche Entwicklung. Dies ermöglicht die Unter-
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1 Einleitung

suchung der räumlichen und zeitlichen Dynamik. Obwohl sich bei beiden Verfahren
die Au�ösung durch den Einsatz einer Festkörper-Immersionslinse deutlich steigern
lässt, bildet dennoch das Beugungslimit eine fundamentale Grenze für die Ortsauf-
lösung.
Eine häu�g angewandte Möglichkeit, das Beugungslimit zu umgehen, stellt die

optische Nahfeld-Mikroskopie dar. Dabei wird eine Sonde mit einer Ö�nung kleiner
als die Wellenlänge im Nahfeld der Probe, d.h. in einem Abstand wesentlich kleiner
als die Wellenlänge, positioniert. Die Ortsau�ösung ist dann nicht mehr durch die
Beugung begrenzt, sondern nur noch durch die Gröÿe der Ö�nung. Zusätzlich zur
Optik ermöglicht es die Nahfeld-Mikroskopie auch die Topographie der Probe an
der gleichen Stelle mit hohen Au�ösung zu messen. Allerdings kann die gleichzeiti-
ge Messung von Optik und Topographie zu Artefakten führen. Daher sollten beide
Signale nur nacheinander aufgenommen werden. Ein weitere Nachteil der Nahfeld-
Mikroskopie ist der geringe Transmissionsgrad der Sonden.

Ziel dieser Arbeit ist die Anwendung spektroskopischer Methoden mit hoher Orts-
au�ösung auf Halbleiterstrukturen.
Nachdem im Kapitel 2 die theoretischen Grundlagen besprochen wurden, werden im
Kapitel 3 die experimentellen Methoden vorgestellt.
Der Hauptteil der Arbeit bildet die ortsaufgelöste Photolumineszenz an Quanten�l-
men mit unterschiedlich stark ausgeprägter Unordnung in Kapitel 4.
Im Kapitel 5 wird dann die raumzeitliche Dynamik optischer Anregung untersucht.
Abschlieÿend wird in Kapitel 6 die optische Nahfeld-Mikroskopie auf ferromagneti-
sche Strukturen angewandt.
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2 Grundlagen
In diesem Kapitel sollen die wichtigsten Grundlagen zum Verständnis des Ergebnis-
teils erläutert werden. Zunächst sind grundlegende Eigenschaften des verwendeten
Halbleitermaterials GaAs/AlAs und der Quanten�lme dargestellt, um auf die spe-
zi�schen Fragestellungen und Diskussionen im Hauptteil der Arbeit vorzubereiten.
Danach werden die Exzitonen und Biexzitonen sowie der Ein�uss der Unordnung in
Quanten�lmen dikutiert. Zuletzt wird das optische Au�ösungsvermögen behandelt.

2.1 Eigenschaften von Halbleitern

2.1.1 Bandstruktur und die Eigenschaften von GaAs/AlAs

In einem Kristall sind die Atome periodisch angeordnet. Aufgrund dieser Periodizität
bilden sich die Energiebänder des Materials aus. Die Beschreibung eines Elektrons
in einem periodischen Potential liefert einen Zusammenhang zwischen der Energie E
des Elektrons und seinem Kristallimpuls ~~k, wobei ~k der Wellenvektor ist [Ash01].
In Abbildung 2.1 ist die Elektronenenergie als Funktion des Wellenvektors für ver-

schiedene Kristallachsen für das Halbleitermaterial GaAs dargestellt. Dieses Schema
wird als Bandstruktur bezeichnet. Im Grundzustand eines Halbleiters (bei T = 0 K)
sind die energetisch tiefer liegenden Bänder vollständig besetzt. Diese Bänder werden
Valenzbänder genannt. Die darüber liegenden Bänder sind unbesetzt und werden als
Leitungsbänder bezeichnet. In den meisten Fällen es ausreichend, nur das oberste
Valenzband und das unterste Leitungsband zu betrachten. Wenn das Maximum des
Valenzbandes und das Minimum des Leitungsbandes beim gleichem Wellenvektor
(meistens am Γ-Punkt in der Brillouin-Zone bei k = 0) liegen, spricht man von
einem direkten Halbleiter. Der minimale Abstand zwischen Leitungs- und Valenz-
band bezeichnet man als Bandlücke Eg (z.B. im GaAs: Eg = 1, 52 eV bei T = 0 K
[Vur01]).
Das Leitungsband von GaAs hat s-Charakter und ist daher nur zweifach spi-

nentartet. Die Elektronen haben hier den Gesamtdrehimpuls J = 1
2
und nehmen so

Magnetquantenzahlen von mJ = ±1
2
an. Das Valenzband dagegen hat p-Charakter,

bei ihm kommt es am Γ-Punkt zu einer Entartung zwischen dem schwach gekrümm-
ten Schwerlochband (engl.: heavy hole, hh) mit Magnetquantenzahl mJ = ±3

2
und
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2 Grundlagen

Abbildung 2.1: Bandstruktur von GaAs

dem stark gekrümmten Leichtlochband (engl.: light hole, lh) mit mJ = ±1
2
. Beide

Valenzbänder haben einen Gesamtdrehimpuls von J = 3
2
. Das Split-O�-Band mit

Gesamtdrehimpuls J = 1
2
ist durch Spin-Bahn-Kopplung energetisch weiter abge-

senkt (bei GaAs: ∆so = 0, 34 eV ) und kann daher häu�g vernachlässigt werden.
Den unterschiedlichen Krümmungen der Valenzbänder entsprechen die unterschied-

lichen e�ektiven Massen. Die dazugehörigen e�ektiven Massen werden mit m∗
hh und

m∗
lh und die der Elektronen mit m∗

e bezeichnet. Diese unterschiedlichen Massen der
leichten und schweren Löcher führen zu einer Aufhebung der Entartung am Γ-Punkt
sowohl in verspannten Strukturen als auch in Quanten�lmen. Auÿerdem sind diese
Massen anisotrop, also unterschiedlich in verschiedene Gitterrichtungen [Ada94]. Die
drei Valenzbänder sind zusätzlich zweifach spinentartet.
Die Forderung nach Drehimpulserhaltung zusammen mit dem Spin der Photonen

von ±1 führt zu wichtigen optischen Auswahlregeln. In Abbildung 2.2 sind diese
optischen Auswahlregeln schematisch dargestellt. Rechtszirkular (σ+) polarisierte
Photonen mit Spin +1 können nur Elektronen entweder aus dem mJ = −3

2
Schwer-

lochband in das mJ = −1
2
Leitungsband anregen, oder aus dem mJ = −1

2
Leicht-

lochband in das mJ = +1
2
Leitungsband. Die anderen beiden Übergänge können
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+1/2-1/2

+1/2

+3/2

-1/2

-3/2

s
+

s
+

s
- s

-

Leitungsband

Schwerlochband
Leichtlochband

3

1

3

1

Abbildung 2.2: Niveauschema für die optischen Übergänge in Quanten�lmen zwi-
schen hh-, lh-Band und Leitungsband. σ+ und σ− bezeichnen die Richtung der
zirkularen Polarisation des Lichtfeldes, die Zahlen die relativen Intensitäten.

durch linkszirkular (σ−) polarisierte Photonen mit Spin −1 angeregt werden. Ne-
ben elementaren Halbleitern wie Silizium oder Germanium gibt es eine Vielzahl von
Verbindungshalbleitern. Der technisch wichtigste Verbindungshalbleiter ist GaAs,
da er sich aufgrund seiner direkten Bandlücke für eine Vielzahl von optoelektroni-
schen Bauelementen (z.B. Leuchtdioden, Laserdioden) eignet.
Für Quanten�lm-Strukturen wird ein zweites Halbleitermaterial mit einer grö-

ÿeren Bandlücke benötigt. Bevorzugt wird dafür AlAs oder (AlGa)As eingesetzt.
Im Gegensatz zu GaAs liegt in AlAs das Minimum des Leitungsbandes nicht am
Γ-Punkt, sondern nahe dem X-Punkt. Daher benötigt der energetisch günstigste
Übergang hier die Einbindung eines Phonons, das den Unterschied im k-Vektor
übernimmt. AlAs ist also ein Halbleiter mit einer indirekten Bandlücke. Weiterhin
hat man bei dünnen Schichten in einem Übergitter den Ein�uss der Streuung von
Elektronen im X- Punkt in den Γ-Punkt zu berücksichtigen, da durch das Übergitter-
Potential entlang der Wachstumsrichtung und Grenz�ächenrauhigkeit eine Symme-
trieerniedrigung hervorgerufen wird. Dadurch wird der verbotene Energieübergang
vom X-Punkt zum Γ-Punkt teilweise erlaubt.
Für die wichtigsten binären Halbleiter und Elementhalbleiter sind in Abbildung

2.3 die Bandlückenenergien bei 300 K gegen die Gitterkonstante aufgetragen. Die-
se Auftragung ist deshalb von besonderem Interesse, weil erwartungsgemäÿ solche
Halbleiter besonderst gut und störungsfrei epitaktisch aufeinander aufwachsen, bei
denen die Gitterkonstanten übereinstimmen. Die Linien zwischen diesen Materialien
beschreiben das Verhalten der Bandlücke bei der Bildung von ternären Mischkristal-
len, wie beispielsweise (Ga1−xInx)As. Man erkennt leicht, dass die Epitaxie von Ge
auf GaAs, und umgekehrt, zu besonders guter Gitteranpassung führt, und dass das
Legierungssystem (AlGa)As eine Variation der Bandlücke zwischen etwas 1, 4 eV
und 2, 2 eV gestattet, wobei wegen der extrem guten Gitteranpassung der beiden
Komponenten GaAs und AlAs hervorragende kristalline Qualität beim Aufwachsen
eines Halbleiters auf dem anderen zu erwarten ist [Iba99].
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2 Grundlagen

Abbildung 2.3: Bandlücke Eg wichtiger Element- und binärer Verbindungshalbleiter,
aufgetragen gegen die Gitterkonstante bei 300 K

Besitzen die abgeschiedenen Materialien jedoch unterschiedliche Gitterkonstan-
ten, so kommt es zu einer Verzerrung der Einheitszelle durch Spannungskräfte. Diese
Verzerrung verändert die Bandstruktur. Dabei verschieben Leicht- und Schwerloch
unterschiedlich stark, sodass die Entartung am Γ-Punkt aufgehoben wird. Ab ei-
ner kritischen Schichtdicke relaxiert die Verspannung und führt zu Gitterfehlern.
Eine Möglichkeit, dies zu verhindern, ist das Abscheiden symmetrisch verspannter
Schichten. Abwechseln zug- und druckverspannte Schichten stabilisieren den Kris-
tall, sodass sich keine Verspannung über den ganzen Kristall aufbaut.

2.1.2 Quanten�lme

Mit den heutigen Epitaxieverfahren wie z.B. der Molekularstrahlepitaxie (engl.: mo-
lecular beam epitaxy, MBE) und der metallorganischen Gasphasenepitaxie (engl.:
metalorganic vapor phase epitaxy, MOVPE) können verschiedene Halbleitermate-
rialien aufeinanderfolgend und monokristallin auf einem Substrat abgeschieden wer-
den. Es ist möglich, Schichten bis zu Dicken von nur wenigen Nanometern durch
die geeignete Wahl der verschiedenen Materialien herzustellen. Da die verschiede-
nen Halbleitern unterschiedliche Bandlücken besitzen, kann man durch geeignete
Wahl der Schichten in der Wachstumsrichtung z eine Potentialtopfstruktur für die
Ladungsträger erzeugen. Somit wird die freie Bewegung der Elektronen und Löcher
in die xy-Ebene der dünnen Schicht einschränkt. Senkrecht zur Schicht bildet sich
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2.1 Eigenschaften von Halbleitern

ein diskretes Spektrum von Eigenzuständen mit ihren Eigenenergien sowohl für die
Elektronen als auch für die Löcher aus. Solch eine Schichtstruktur bezeichnet man
als Quanten�lm (engl.: Quantum Well).
Für unendlich hohe Potentialbarrieren können die Eigenwerte analytisch berechnet

werden:

En =
~2

2m∗

(
n2π2

d2
+ k2

x + k2
y

)
, n ∈ N, (2.1)

wobei d die Filmdicke ist und m∗ die e�ektive Masse der Teilchen in z-Richtung.
Für eine endliche Potentialbarriere erhält man transzendente Gleichungen für die
Energie-Eigenwerte, die numerisch gelöst werden müssen.

h
h1

e

e1e2

k

E

h

e

k

E

a) b)
HL 1

Halbleiter 1
(HL 1)

HL 2HL 2

c) Halbleiter 2
(HL 2)

Abbildung 2.4: a) Schematische Bandstruktur eines direkten Volumenhalbleiters
HL1 im Bereich der Bandlücke mit einem Lochband. b) Darstellung eines Quan-
ten�lms HL1 und den beiden Barrieren HL2 mit gröÿerer Bandlücke als Funkti-
on der Wachstumsrichtung. c) Schematische Bandstruktur des Barrierenmaterials
HL2 im Bereich der Bandlücke.

Die Dicke des Quanten�lms beein�usst direkt den Wert der Quantisierungsener-
gie. Die Energielücke zwischen Valenz- und Leitungsband wird somit gröÿer als die
Bandlücke des Quanten�lmmaterials, da der Grundzustand der Elektronen energe-
tisch höher als das Minimum des Leitungsbandes und der Grundzustand der Löcher
niedriger als das Maximum des Valenzbandes liegt (siehe Abbildung 2.4).
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2 Grundlagen

2.1.3 Exzitonen und Biexzitonen

Bei tiefen Temperaturen �ndet man an Halbleitern bereits unterhalb der Band-
kantenenergie Eg einen Einsatz der optischen Absorption. Häu�g beobachtet man
ein scharf strukturiertes Spektrum, wie in Abbildung 2.5 für GaAs gezeigt. Diese
Strukturen werden auf die Anregung von Exzitonen zurück geführt.

1,53 1,54 1,55 1,561,521,511,50

0,6

0,7

0,8

0,9

1,0

1,1

1,2

Eg

Abbildung 2.5: Absorption von GaAs im Bereich der Bandkante bei 21 K (aus
[Kit89]).

Exzitonen sind gebundene Elektron-Loch-Paare, die sich durch die anziehende
Coulomb-Wechselwirkung zwischen einem Elektron, das aus einem Valenzbandzu-
stand angeregt wurde, und dem im Valenzband zurückbleibenden Loch bilden kön-
nen. Zur korrekten Beschreibung der Exzitonen ist es notwendig, die Coulomb-
Wechselwirkung zwischen Elektronen und Löchern zu berücksichtigen. Die einfachste
mathematische Beschreibung eines solchen exzitonischen Zustandes wird durch das
Wassersto�modell geliefert, in dem sich die möglichen Energiezustände En,k des an-
einandergebundenen Elektron-Loch-Paares im Wesentlichen durch die Bohr'schen
Eigenzustände ergeben :

En,k = Eg −
m∗

re
4

32π2~2ε2ε2
0

1

n2
+

~2k2

2(m∗
e + m∗

h)
. (2.2)

Eg tritt als Summand auf, weil der Energienullpunkt üblicherweise auf die Valenz-
bandoberkante bezogen wird. Im Gegensatz zu den Eigenwerten des Wassersto�a-
toms muss in Gleichung 2.2 anstelle der Elektronenmassen und der Protonenmasse
die e�ektive Masse der Elektronen m∗

e und der Löcher m∗
h auftreten. Diese e�ektiven
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2.1 Eigenschaften von Halbleitern

Massen enthalten die Korrekturen für die Bewegung eines Elektrons oder Loches im
Halbleiterkristall. Ferner muss die Dielektrizitätskonstante ε0 des Vakuums durch
die Dielektrizitätskonstante ε des Halbleitermaterials modi�ziert werden, um der
Abschirmung durch die Umgebung Rechnung zu tragen.
Da ein solches Elektronen-Loch-Paar sich quasi-frei im Kristall bewegen kann,

muss in der Gesamtenergie dieses Zweiteilchensystems auch die kinetische Energie
des Schwerpunktes berücksichtigt werden, wobei ~k der der Schwerpunktsbewegung
des Exzitons entsprechende Wellenvektor ist. Es gibt gebundene Lösungen der Ex-
zitonen für E < 0. Diese werden mit den Quantenzahlen n, l, m klassi�ziert. Die
Energien sind gegeben durch En = −E0

1
n2 mit der Rydbergenergie E0 und dem

Bohrradius a0 :

E0 =
~2

2mra2
0

und a0 =
~2ε

e2mr

. (2.3)

Für Wassersto� ist a0 = 0, 5 Å und E0 = 13, 6 eV . Für Exzitonen erhält man
a0x = 10− 103 Å und E0x = 1− 100 meV . Für E > 0 hat man ein Kontinuum von
Streulösungen bzw. ein Ionisationskontinuum. Die experimentellen Werte für GaAs
sind E0x = 4, 9 meV und a0x = 11, 2 nm [Yu01].
Betrachtet man den Übergang vom Volumenhalbleiter zum idealen Quanten�lm,

so wird die mögliche Bewegung der Elektronen und der Löcher von drei Dimen-
sionen auf zwei Dimensionen reduziert. Dies wirkt sich auch auf die Exzitonen aus.
Für ideal drei- oder zweidimensionale Halbleiter existieren analytische Lösungen der
Wanniergleichung. Einige der wichtigsten Gröÿen dieser beiden Grenzfälle sind in
Tabelle 2.1 zusammengefasst. Man erkennt, dass die Bindungsenergie im Zweidi-
mensionalen viermal so hoch ist wie im Dreidimensionalen.

3-D 2-D
Energieniveaus −E3d

B · 1/n2 −E3d
B · 1/(n− 1/2)2

E1S
B E3d

B 4E3d
B

E1S
B : E2S

B 4:1 9:1
1S Exzitonradius a0 a0/2
2S Exzitonradius 2a0 3a0/2

Tabelle 2.1: Vergleich idealer zwei- und dreidimensionaler Exzitonen (aus [Eut99])

Bei endlicher Barrierenhöhe steigt nun das Con�nement nicht mehr monoton mit
abnehmender Quanten�lmdicke LZ an. Für sehr kleine Werte von LZ dringt die
Wellenfunktion so weit in die Barrieren ein, dass die Quanten�lm-Exzitonen mehr
den Volumenexzitonen des Barrierenmaterials als zweidimensionalen Exzitonen des
Quanten�lm-Materials ähneln. In experimentell bestimmten Abhängigkeiten der Ex-
zitonbindungsenergie von der Quanten�lmdicke LZ kann dies direkt beobachtet wer-
den [Göb90b, Kim93]. Für groÿe LZ steigt die Bindungsenergie mit abnehmender
Dicke an. Sie erreicht dann aber einen maximalen Wert und fällt für noch kleinere LZ
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2 Grundlagen

sogar wieder ab. Dies zeigt den nichtmonotonen Zusammenhang von Con�nement
und Quanten�lmdicke in realen Strukturen.
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Abbildung 2.6: Niveauschema für die Spinauswahlregeln bei Biexzitonen. σ+ und
σ− bezeichnen die Richtung der zirkularen Polarisation des Lichts. X bezeichnet
das Exziton, BX das Biexziton und 2X das ungebundene Exzitonpaar. Mit den
Hochindizes +/− wird der Exzitonspin symbolisiert. BX++ und BX−− sind nur
möglich, wenn die Exzitonen aus unterschiedlichen Valenzbändern stammen (aus
[Fin03]).

Analog zumWassersto�molekül beobachtet man in Halbleitern exzitonische Mole-
küle aus zwei Elektron-Loch-Paaren, die als Biexzitonen bezeichnet werden. Hierfür
muss das Vierteilchenproblem des Wassersto�moleküls gelöst werden. Als Vierteil-
chenproblem ist die entsprechende Schrödingergleichung nicht analytisch lösbar. Im
Unterschied zum Wassersto�problem sind hier die Massen von Elektronen und Lö-
chern von gleicher Gröÿenordnung, sodass die Born-Oppenheimer-Näherung nicht
anwendbar ist. Beispielsweise hängt die Biexzitonbindungsenergie EBX sehr stark
vom Massenverhältnis σ = me

mh
ab. Für σ = 0 erhält man den Grenzfall des Wasser-

sto�moleküls, während σ = 1 dem Positronium-Molekül entspricht.
Bei Biexzitonen gibt es sowohl gebundene als auch ungebundene Zustände. Die

gebundene Zustände zeichnen sich dadurch aus, dass die beiden Elektronen und die
beiden Löcher jeweils unterschiedliche Spins haben, während diese im ungebundenen
Fall gleich sind. Ein Biexziton aus zwei hh-Exzitonen besteht aus zwei Löchern mit
mJ = −3

2
und mJ = +3

2
sowie aus zwei Elektonen mit mJ = −1

2
und mJ =

+1
2
. Der Gesamtspin ist Null. Aus dieser Tatsache ergeben sich auch die optische

Auswahlregeln für Biexzitonen, die in Abbildung 2.6 dargestellt sind. Um das hh−
hh-Biexziton zu erzeugen, werden zwei Photonen mit entgegengesetzter zirkularer
Polarisation benötigt (σ+σ−-Anregung).
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2.2 Unordnung in Quanten�lmen

Auch die Bildung gemischter Biexzitonen, bestehend aus einem hh- und einem lh-
Exziton, ist möglich. Die beide Elektronen müssen unterschiedlichen Spin (mJ = −1

2

und mJ = +1
2
) haben. Die beiden Löcher entstehen aus unterschiedlichen Bändern,

und müssen auch unterschiedliche Spins haben. Ein solches gemischtes Biexziton
kann also entweder mit σ+σ+- oder durch σ−σ−-Anregung entstehen. Ein gemisch-
tes Biexziton mit σ+σ+- Anregung enthält ein Schwerloch mit mJ = −3

2
und ein

Leichtloch mit mJ = −1
2
und durch σ−σ−-Anregung ein Schwerloch mit mJ = +3

2

und ein Leichtloch mit mJ = +1
2
. Dadurch ist der Gesamtspin dieser Biexzitonen

±2 je nach Polarisation der beiden Photonen.
Die biexzitonischen Resonanzen können zwar in Photolumineszenz (PL)-Messungen

vorkommen [Phi92, Bru94a, Kim94], doch ist der einzige Hinweis für deren biexzi-
tonische Herkunft die quadratische Abhängigkeit der PL-Intensität von der An-
regungsintensität [Bru94b, Bru94a]. In solchen Experimenten besteht die Gefahr,
Trionen fälschlicherweise als Biexzitonen zu interpretieren [Phi96]. Eine inhomogene
Verbreiterung der Spektren verhindert eine exakte Bestimmung der Biexzitonbin-
dungsenergie.
Die Energie eines Biexzitonzustandes EBX = 2EX −EBBX entspricht der doppel-

ten Exzitonenergie 2EX , reduziert um die Biexziton-Bindungsenergie EBBX . Trotz-
dem sind biexzitonische Übergänge in optischen Spektren von beispielsweise GaAs
nicht im blauen Spektralbereich zu �nden, sondern energetisch dicht unterhalb der
exzitonischen Resonanz bei einer Energie Eopt

BX = EX − EBBX . Das Biexziton der
Energie EBX zerfällt in ein Exziton der Energie EX und ein Photon der Energie
Eopt

BX in Photolumineszenzspektren.

2.2 Unordnung in Quanten�lmen

Ein Kristall besteht aus in einem Gitter angeordneten Atomen. Mit modernen Tech-
niken ist es möglich, praktisch ideale Kristalle herzustellen. Auch in diesen idealen
Kristallen kann es zu mikroskopischen Unregelmäÿigkeiten kommen. Diese intrin-
sischen E�ekte des Materialsystems sind sogenannte Unordnungse�ekte. Mit Hilfe
des Vier-Wellen-Mischens (engl.: four-wave-mixing, FWM) und der kohärenten An-
regungsspektroskopie (engl.: Coherent Excitation Spectroscopy, CES) werden die Ur-
sachen und Auswirkungen auf die optischen Eigenschaften des Kristalls untersucht.
In Photolumineszenz-Spektren äuÿert sich die Unordnung durch einen Änderung

der Form und der Breite der Spektrallinien. Systeme, die frei von Unordnung sind,
zeigen eine homogen verbreiterte Linie, die durch eine Lorentz-Kurve beschrieben
wird. Die Linienbreite ist über die Energie-Zeit-Unschärfe durch die Lebensdauer
des angeregten Zustandes bestimmt. Ungeordnete Systeme stellen eine Überlage-
rung vieler Systeme mit leicht unterschiedlichen Übergangsenergien dar. Die Linien
sind inhomogen verbreitert und werden durch eine Gauÿ-Kurve beschrieben.
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2 Grundlagen

In idealen Halbleitern, oder besser Halbleiterstrukturen, kommt es zu zwei unter-
schiedlichen Unordnungstypen. Es handelt sich hier einerseits um Legierungsunord-
nung und andererseits um Grenz�ächenrauigkeit.
Unter Legierungsunordnung versteht man die statistische Schwankung in der Zu-

sammensetzung der Mischkristalle. Diese Legierungsunordnung ist eine intrinsische
Eigenschaft aller Mischkristalle wie (Ga1−xInx)As und lässt sich prinzipiell nicht ver-
meiden. Die Ga- und In-Atome sind rein statistisch über das Gruppe-III-Untergitter
im Halbleiter verteilt. Da aufgrund der statistischen Verteilung der Substituenten
(hier des Indiums) die lokale Konzentration x mehr oder weniger starken Schwan-
kungen unterworfen ist, verändert sich auch die Bandlückenenergie und die Gitter-
konstante über den Kristall.
Die in den Photolumineszenz-Messungen untersuchte Probe (Bochum #1294) be-

steht aus zwei binären Materialen (GaAs und AlAs). Deswegen kann die Legierungs-
unordnung hier vernachlässigt werden, und es muss nur die Grenz�ächenrauigkeit
berücksichtigt werden.
An der Grenz�äche zwischen zwei Halbleiterschichten bilden sich während der

Kristallbildung atomare Stufen. Daraus kann eine Dicken�uktuation des Quanten-
�lms herrühren. Bei dicken Quanten�lmen ist die relative Dickenänderung klein und
spielt daher keine gröÿere Rolle, da die zusätzliche inhomogene Verbreiterung klein
ist gegenüber der homogenen Linienbreite. Dagegen ist bei dünnen Filmen die rela-
tive Dickenänderung groÿ, die inhomogene Verbreiterung ist deutlich gröÿer als die
homogene Linienbreite.
Weiterhin ergibt sich in Mischkristall-Heterostrukturen ein zusätzlicher E�ekt. An

einer GaAs/AlAs Grenz�äche ist zusätzlich zu berücksichtigen, ob ein Ga-Grenz-
�ächenatom in der AlAs-Schicht oder ein Al-Atom in der GaAs-Schicht eingebaut
wird. In diesem Fall ist die Grenz�äche einfach nicht genau de�niert. Diese Art der
Grenz�ächenrauigkeit ist ebenfalls ein intrinsischer E�ekt ähnlich der Legierungsu-
nordnung.
Sehr glatte Grenz�ächen entstehen durch Wachstumsunterbrechungen an allen

Heterogrenz�ächen, die nur monoatomare Stufen zeigen, welche Ausdehnungen grö-
ÿer als der doppelte Exzitonbohrradius besitzen.
Für die Exzitonen entstehen sogenannte Quanten�lminseln (siehe Abbildung 2.7

unten) mit Filmdicken, die sich um eine Monolage unterscheiden. Die optischen
Übergänge der verschiedenen Klassen von Quanten�lminseln sind aufgrund der un-
terschiedlichen Con�nementenergien spektral gegeneinander verschoben. Daher sind
mehrere diskrete Linien in den Photolumineszenzspektren zu beobachten. Der Ab-
stand der Linien hängt stark von der mittleren Dicke des Quanten�lms ab und steigt
mit sinkender Quanten�lmdicke an.
Für den Fall, dass die Ausdehnung der Stufen kleiner ist als der Exzitonbohrra-

dius (siehe Abbildung 2.7 oben), mittelt das Exziton über mehrere Stufen. Dadurch
entstehen viele Niveaus, die energetisch sehr dicht beieinander liegen. In der Lumi-
neszenz ist eine inhomogen verbreiterte Linie zu beobachten.
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GaAs Exziton

Al Ga Asx 1-x

Al Ga Asx 1-x

a/2LZ

LZ

GaAs Exziton a/2 LZ

L -a/2Z

L +a/2Z

LZ

[100] Wachstumsrichtung
Lumineszenz-

Signal

Al Ga Asx 1-x

Al Ga Asx 1-x

a)

b)

Abbildung 2.7: Schematische Darstellung von Quanten�lminseln. Monoatomare Stu-
fen in den Grenz�ächen von Quanten�lm und Barriere führen zu Bereichen mit
unterschiedlichen Quanten�lmdicken (links). In den Lumineszenzspektren sind
aufgrund der unterschiedlichen Con�nement-Energien entweder eine inhomogen
verbreiterte Linie (rechts oben) oder mehrere diskrete Linien zu sehen (rechts
unten) (aus [Göb90b]).

2.2.1 Niveauabstoÿung und Autokorrelationsspektroskopie

Das Unordnungspotential in einem Quanten�lm führt zu lokalisierten Zuständen.
Wenn die Zustände die gleiche Energie haben und die Wellenfunktionen dieser Zu-
stände sich überlappen, dann entsteht eine Niveauabstoÿung.
Die Random-Matrix-Theorie [Run98] führt unter der Annahme eines Gaussian

Orthogonal Ensemble zu einer Häufung des Energieabstandes bei kleinen Energi-
en. Diese Häufung verursacht einen Einbruch in der spektralen Autokorrelation.
Die Unebenheit der atomaren Skala von Halbleiterquanten�lmen führt zum Unord-
nungspotential für Exzitonen in der Quanten�lm-Ebene und repräsentiert ein gutes
Modellsystem zum Studieren dieser E�ekte.
Abbildung 2.8 zeigt in der oberen Reihe zwei Niveauverteilungen. Auf der linken

Seite eine Gauÿ-Verteilung (a)) und auf der rechten Seite eine Verteilung für ein
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Abbildung 2.8: Niveauverteilung (a, b) und Autokorrelation (c, d) für eine Gauÿ-
Verteilung (a, c) und ein Gaussian Orthogonal Ensemble (GOE) (b, d)

Gaussian Orthogonal Ensemble (b)) :

P (s) = s
π

2
exp

(
−s2π

4

)
. (2.4)

In der unteren Reihe sind die dazugehörenden Autokorrelationen dargestellt. Die
Autokorrelation der Gauÿ-Verteilung (c)) ist auch eine Gauÿ-Verteilung, lediglich
die Halbwertsbreite ändert sich. Im Gegensatz dazu zeigt die Autokorrelation des
Gaussian Orthogonal Ensemble (d)) eine deutliche Struktur.

2.3 Optische Anregungen in Halbleitern

Um ein Elektron aus dem Valenzband in das Leitungsband anzuregen, muss man
mindestens die der Bandlücke Eg entsprechenden Energie ~ω aufwenden. Sie kann
in Halbleitern mittels Licht im ultravioletten bis infraroten Spektralbereich vermit-
telt werden. Da Photonen einen verschwindend geringen Impuls haben, sind nur
senkrechte Übergänge zwischen Valenz- und Leitungsband möglich. Diese Bänder
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können, wie in Abbildung 2.9 a) dargestellt, am Γ-Punkt durch Parabeln angenä-
hert werden, sodass die Energieerhaltung

~ω = Eg +
~2k2

2mr

(2.5)

liefert, wobei mr die reduzierte Elektron-Loch-Masse darstellt:
1

mr

=
1

me

+
1

mh

. (2.6)

Abbildung 2.9: a) Schematische Darstellung einer optischen Anregung freier La-
dungsträger in einem direkten Halbleiter in der Nähe des Γ-Punktes. Die Elektro-
nenenergie wurde am Valenzbandmaximum als 0 de�niert und über ~k aufgetragen
(aus [Pey93]). b) Absorptionsspektren freier Elektronen für ein, zwei und drei di-
mensionelle Strukturen (aus [Hau90]).

2.3.1 Zeitliche Dynamik einer optischen Anregung

Sind Elektronen erst einmal in das Leitungsband angeregt worden, durchlaufen sie
unterschiedlich schnell verschiedene Phasen. Diese sind in Abbildung 2.10 durch-
nummeriert und erläutert.
Die erste ist die kohärente Phase, in der das einfallende Lichtfeld eine kohärente

makroskopische Polarisation erzeugt, mit der sie danach wechselwirkt und Elektro-
nen sowie Löcher erzeugt [Ros02]. In diesem Zeitbereich kann man unter anderem
kohärente Oszillationen [Pey93] beobachten.
Nach Abschaltung des Lichtfeldes zerfällt die Polarisation durch phasenzerstö-

rende Streuvorgänge der Ladungsträger untereinander und mit Phononen (Gitter-
schwingungen) mit einer Zeitkonstanten T2 (Dephasierungszeit). Dadurch therma-
lisieren die Ladungsträger in eine Fermi-Dirac-Verteilung, sodass man ihnen eine
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Abbildung 2.10: a) Schematische Darstellung des optischen Anregungsverlaufs in
einem Volumenhalbleiter. Die einzelnen Abschnitte der zeitlichen Entwicklung
(eingekreiste Nummern) sind in b) erläutert. (aus [Göb90a]).

Temperatur Te bzw. Th zuordnen kann. In dieser Phase müssen Elektronen und
Löcher getrennt betrachtet werden, weil die Elektronen aufgrund ihrer geringeren
e�ektiven Masse die gröÿere Überschussenergie besitzen. In Volumenhalbleitern kann
die Dephasierungszeit einige 100 fs betragen [Göb90a].
In der zweiten Phase kühlen die thermalisierten aber noch heiÿen Ladungsträger

durch Emission von Phononen ab. Dadurch nimmt ihre mittlere Energie ab, bis sie
dieselbe Temperatur T wie das Gitter haben [Oth98]. Unter der Annahme, dass La-
dungsträgerstreuung untereinander viel häu�ger auftritt als Streuung mit Phononen,
was nach [Ulb73] selbst für sehr geringe Ladungsträgerdichten der Fall ist, kann man
die Ladungsträger als instantan thermalisiert betrachten (T2 � T3) und mit einer
Maxwell-Boltzmann-Verteilung beschreiben. Für ein Elektron der Temperatur Te

errechnet [Ulb73] sich somit die Energierelaxation aus der Summe der durchschnitt-
lichen Energieverlustraten durch Fröhlich-Wechselwirkung (optische Phononen):

〈
dE

dt

〉
op

= −
√

2me(~ωLO)3
( e

~

)2

(κ−1
∞ − κ−1

0 )
1

ε0

(
e−

~ωLO
kTe − e−

~ωLO
kT

)
, (2.7)

piezoelektrische Streuung (akustische Phononen):

〈
dE

dt

〉
pe

= −

(
26
√

πm3
ekTee

2
14e

2

√
2~2ρκ2

0ε
2
0

)(
Te − T

Te

)
(2.8)
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und Deformationspotential-Streuung (akustische Phononen):〈
dE

dt

〉
ac

= −

(
8
√

2m5
e(kTe)3E2

1√
π3~4ρ

)(
Te − T

Te

)
. (2.9)

Hier ist e14 = 4.8 · 104
√

gcm−1s−2 die piezoelektrische Wechselwirkungskonstante,
E1 = 7 eV die Deformationspotentialkonstante, ε0 die Vakuumdielektrizitätskon-
stante, e die Elementarladung und ~ die Planck'sche Konstante. Die übrigen Varia-
blen sind abhängig von der zu untersuchenden Probe und werden in Abschnitt 5.1
bei der Probencharakterisierung aufgeführt. Für hohe Ladungsträgerdichten werden
die Energieverlustraten deutlich reduziert [Leo88].
Die dritte Phase umfasst die Rekombination der Ladungsträger. Liegen diese als

Exzitonen vor, so können sie unter Emission eines Photons erst dann rekombinieren,
wenn sie soweit abgekühlt sind, dass ihr Impuls verschwindend gering ist. Im Gegen-
satz dazu können freie Ladungsträgerpaare auch rekombinieren, wenn der Impuls der
einzelnen Ladungsträger deutlich gröÿer als Null ist, sofern nur der Gesamtinpuls
des Paares nahezu Null ist. Dam spricht man von der Rekombination heiÿer La-
dungsträger. Die Zeitkonstante T1 wird als Lebensdauer bezeichnet und kann einige
ns betragen [Gur98].

2.3.2 Räumliche Dynamik in Halbleiterquanten�lmen

Neben der oben diskutierten zeitlichen Dynamik spielt auch die räumliche Dyna-
mik eine wichtige Rolle. Dies wird besonders deutlich, wenn man die Entwicklung
einer lokal erzeugten Ladungsträgerverteilung betrachtet. Dazu wird durch einen
gauÿförmigen Laserpuls zur Zeit t = 0 am Ort ~r = 0 in einem Quanten�lm eine
zweidimensionale gauÿförmige Ladungsträgerkonzentration

c(x, y, t) =
1

2πσ2(t)
e
−x2+y2

σ2(t) (2.10)

mit der Standardabweichung σ(t) erzeugt. Die Ausbreitung der Ladungsträger wird
dann durch die zeitliche Entwicklung von σ(t) bestimmt. Diese wird aus den zu
bestimmten Zeiten experimentell gemessenen Halbwertsbreiten (engl.: full width at
half maximum, FWHM) der Ladungsträgerverteilungen abgeleitet:

2σ =
fwhm√

2 ln 2
≈ 0.849fwhm (2.11)

Die theoretische Beschreibung des Ladungsträgertransportes geschieht über das Mean-
Square-Displacement:

∆2(t) =

∫
r2c(x, y, t)dr2∫
c(x, y, t)dr2

, (2.12)
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weil dieser numerisch relativ leicht berechenbar ist [Ste97]. Nach [Nol00] ist das
nichts anderes als das Schwankungsquadrat einer Verteilung, wobei für obige Gauÿ-
verteilung

∆2(t) =
σ2(t)

2
(2.13)

gilt.
Die zeitlichen Entwicklungen von gauÿförmigen Ladungsträgerverteilungen umfas-

sen zwei Grenzfälle: Als erstes den Zustand vor dem ersten Streuvorgang mit einer
ballistischen Ausbreitung, und als zweites den Zustand nach vielen Streuvorgängen
mit einer di�usiven Ausbreitung der Ladungsträger.

Ballistischer Transport

Ist die Energie des anregenden Laserpulses gröÿer als die Bandlücke, so wird die
Di�erenz an die erzeugten Ladungsträger als kinetische Energie übertragen. Diese
ist durch das gauÿförmige Spektrum des Laserpulses ebenfalls gauÿverteilt um eine
mittlere Energie, die einer mittleren Geschwindigkeit v̄ entspricht. Die Ladungsträ-
ger breiten sich bis zum ersten Streuvorgang ballistisch mit v̄ aus, wobei nach [Ste97]
die räumliche Ausbreitung der Ladungsträgerverteilung in diesem kohärenten Re-
gime durch

σ2(t)− σ2(0) = 2

√
2

π
v̄2t2 (2.14)

beschrieben werden kann. Wichtig für die spätere Auswertung ist die Erkenntnis,
dass die quadrierte Breite der Verteilung proportional zum Quadrat der Zeit ist.

Di�usiver Transport

Auf einer ps-Zeitskala spielen Streuvorgänge eine bedeutende Rolle. Die Ausbreitung
der Ladungsträger wird dann anhand einer makroskopischen Theorie beschrieben
durch die allgemeine Di�usionsgleichung (hier zweidimensional)

∂

∂t
c(x, y, t) = D

(
∂2

∂x2
+

∂2

∂y2

)
c(x, y, t), (2.15)

auch 2. Fick'sches Gesetz genannt [Ger77]. Die Lösung dieser Gleichung ergibt

σ2(t)− σ2(0) = 4Dt, (2.16)

wobei D die zeitunabhängige Di�usionskonstante ist [Ste97]. Hier ist zu bemerken,
dass die quadrierte Breite der Ladungsträgerverteilung proportional zur Zeit ist und
somit von der ballistischen Ausbreitung unterschieden werden kann. Für unterein-
ander thermalisierte Elektronen der Temperatur Te und Masse me kann man eine
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2.3 Optische Anregungen in Halbleitern

temperaturabhängige Di�usionskonstante

De(T ) =
τe(T )kBTe

me

=
µe(T )kBTe

e
(2.17)

de�nieren [Bha97], wobei τe(T ) die Streuzeit und µe(T ) die Beweglichkeit der Elek-
tronen und e die Elektronenladung ist. Gleiches gilt für die Löcher.
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2.4 Verdünnte magnetische Halbleiter

Spin-Elektronik und Spin-Optoelektronik (Spintronik) sind Schlüsseltechnologien für
die Zukunft. Die Kombination von bestehender Halbleitertechnologie mit magneti-
schen Materialien ermöglicht neue Anwendungen, sowohl in der klassischen als auch
in der Quanten-Informationsverarbeitung. Dazu werden magnetische Halbleiter oder
verdünnte magnetische Halbleiter (engl.: diluted magnetic semiconductor, DMS) be-
nötigt, die kompatibel mit der bestehenden Halbleiter-Technologie sind, und die ihre
magnetischen Eigenschaften auch bei Raumtemperatur beibehalten.
Als Materialsysteme wird dazu (GaMn)/As verwendet. Allerdings ist (GaMn)As

p-leitend, was wegen der schnellen Spin-Dephasierung der Löcher unerwünscht ist.
Auÿerdem ist die bisher höchste beobachtete Curie-Temperatur mit TC = 175 K
[Naz03] noch zu gering für Raumtemperatur-Anwendungen.
Eine Alternative stellen ferromagnetische MnAs-Nanopartikel (engl.: Cluster) in

einer paramagnetischen (GaMn)As-Matrix dar. Hier erlaubt die Matrix eine n-
Dotierung und die Cluster zeigen Ferromagnetismus auch oberhalb der Raumtem-
peratur (TC ≈ 320 K)[Har02].

20



2.5 Optisches Au�ösungsvermögen

2.5 Optisches Au�ösungsvermögen

Das optische Au�ösungsvermögen wird durch zwei E�ekte begrenzt: Abbildungsfeh-
ler (Aberrationen) und Beugung. Bei hochwertigen Optiken, wie den in dieser Arbeit
benutzten Mikroskop-Objektiven sind die Aberrationen soweit korrigiert, dass die
dadurch hervorgerufenen Abbildungsfehler kleiner sind als die Beugungse�ekte, so-
dass hier nur die Beugung als limitierender Faktor betrachtet werden muss.
Jede Linse, begrenzt durch ihren Rand oder ihre Fassung, wirkt als beugende

Ö�nung und entwirft auch von einem unendlich entfernten Punkt (z.B. einem Stern)
keinen scharfen Bildpunkt, sondern ein Beugungsbild. Ebenso wird eine einfallende,
ebene Welle nicht in einem Punkt fokussiert.

2.5.1 Beugungsbegrenztes Fokussieren von Licht

Objektebene
E(x,y)

ff

Linse

Fourierebene
I(u,v)

a)

E(x,y)

f

Linse I(u,v)

b)

Abbildung 2.11: a) 2f -Aufbau zur Erläuterung der Transformationseigenschaften
einer Linse. b) Günstige Anordnung der Blende zur Berechnung des Beugungsbil-
des.

Bei dem Einfall einer ebenen Welle der Wellenlänge λ auf eine Linse der Brenn-
weite f gelangt man in der Fraunhofer'schen Näherung zu dem folgenden Transfor-
mationsintegral :

Ẽ(x′, y′, f) = A(x′, y′, f)

∞∫
−∞

∞∫
−∞

E(x, y)e−2iπ( x′
fλ

x+ y′
fλ

y)dxdy . (2.18)

Wenn die einfallende Feldverteilung E(x, y) in der vorderen Brennebene F liegt (Ab-
bildung 2.11a), ist der Phasenfaktor A(x′, y′, f) unabhängig von x′ und y′ [Lau93].
Die Linse bewirkt in diesen Fall eine exakte zweidimensionale Fouriertransformation
Ẽ(x′, y′) ≈ F [E(x, y)](x′, y′) von der vorderen in die hintere Brennebene.
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Die Intensitätsverteilung ergibt sich aus dem Transformationsintegral als:

I(r′) = |E(r′)|2 = I0

2J1

(
2πar
λf

)
2πar
λf

2

(2.19)

wobei J1 die Bessel'sche Funktion erster Ordnung, r die Entfernung von der opti-
schen Achse zur Brennebene und a der Radius der Linsenapertur sind.
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Abbildung 2.12: Feld- und Intensitätsverteilung im Fokus einer Linse, zusammen
mit einer Gauÿ-Kurve gleicher Halbwertsbreite, aufgetragen über dem normierten
Radius.

Abbildung 2.12 zeigt die Feld- und Intensitätsverteilung im Fokus einer Linse.
Ebenfalls ist dort eine Gauÿ-Kurve dargestellt, die die gleiche Halbwertsbreite hat
wie die Intensitätsverteilung. Wie man deutlich erkennt, kann die Intensitätsvertei-
lung im Bereich des Hauptmaximums sehr gut durch eine Gauÿ-Kurve approximiert
werden. Die Fokussierbarkeit von Licht wird durch den Abstand vom Intensitäts-
maximum bis zur ersten Nullstelle der Verteilung de�niert:

rmin =
0, 61λ0

NA
, NA = n sin(θ). (2.20)

Wobei n die Brechzahl des Mediums zwischen der Frontlinse des Objektives und der
Probe und θ der halbe Ö�nungswinkel des Lichtkegels nach der Linse ist.
Die volle Halbwertsbreite wird auch als Maÿ für die Au�ösung verwendet, da

sie experimentell leichter zu bestimmen ist als die Lage des ersten Minimums. Der
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theoretische Wert beträgt :
FWHM =

0, 51λ0

NA
. (2.21)

Gleichung 2.20 wir allgemein als Beugungslimit bezeichnet. Strenggenommen stellt
diese Gleichung aber nur das Beugungslimit für ebene Wellen an einer kreisrunden
Ö�nung dar.

2.5.2 Au�ösungsvermögen des Mikroskopes

Das Au�ösungsvermögen des Mikroskopes ist de�niert als der minimale Abstand,
den zwei Objektpunkte haben müssen, damit sie im Bildraum noch getrennt wahr-
genommen werden können. Rein formal muss man beim Mikroskop zwischen selbst-
leuchtenden und nicht selbstleuchtenden Objekten unterscheiden. Alternativ kann
auch nach inkohärenten selbstleuchtende Objekten und kohärenten nicht selbstleuch-
tende Objekten unterschieden werden.
Die Bestimmung des Au�ösungsvermögen für nicht selbstleuchtende Objekte geht

auf E. Abbé [Abb73] zurück. Dabei betrachtet man das Objekt als Gitter, an dem
das Licht gebeugt wird.

Gitter Ordnung

BildLichtquelle,

Wellenlänge l
0

-1

-2

0

+1

+2

Abbildung 2.13: Bildentstehung im Mikroskop nach Abbé.

Zur Bildentstehung muss, wie in Abbildung 2.13 dargestellt, neben dem Maximun
nullter Ordnung noch mindestens das Maximun erster Ordnung vom Objektiv erfasst
werden. Daraus folgt, dass der halbe Ö�nungswinkel des Objektives mindestens so
gross sein muss wie der Beugungswinkel der ersten Ordnung. Betrachtet man eine
kreisförmige Ö�nung anstelle des Gitters, so erhält man wieder Gleichung 2.20.
Für selbstleuchtende Objekte wurde das Au�ösungsvermögen von H. v. Helm-

holtz 1874 berechnet. Das Mikroskop bildet einen Punkt nicht als Punkt sondern als
Beugungsscheibchen ab. Nach den Rayleigh'schen Kriterium können zwei Punkte
getrennt wahrgenommem werden, wenn ihr Abstand mindestens gleich dem Radius
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des ersten Minimums des Beugungsbildes ist. Der Radius ist durch Gleichung 2.20
gegeben.

2.5.3 Festkörper-Immersionslinse

Da der Ö�nungwinkel des Objektives auf Werte ≤ 90◦ begrenzt ist, kann eine Ver-
besserung der örtlichen Au�ösung nach Gleichung 2.20 nur durch Reduzierung der
Wellenlänge des verwendeten Lichtes oder eine Erhöhung des Brechungsindex des
Materials zwischen der Frontlinse des Objektives und dem Objekt erreicht werden.
Letzteres wird bei der Immersions-Mikroskopie verwendet. Dazu verwendet man
ein Immersions-Öl mit einem Brechungindex von n = 1, 515, sowie speziell für die
Öl-Immersion konstruierte Objektive.
Die Festkörper-Immersionslinse (engl.: Solid Immersion Lense , SIL) stellt eine

Erweiterung der Immersions-Mikroskopie dar. Die SIL wurde 1990 von Mans�eld
und Kino für die Verwendung in der Mikroskopie vorgeschlagen [Man90]. Abbildung
2.14 zeigt die Anwendung der SIL.

n
1

n
2n

3

Abbildung 2.14: Probe mit Festkörper-Immersionslinse

Eine rund geschli�ene Halbkugel mit dem Brechungsindex n > 1 wird in den
Strahlengang und direkt auf dem zu untersuchenden Material positioniert. Wenn
bei Verwendung der SIL weiterhin auf die Probe fokussiert wird, bleibt der Strah-
lengang gegenüber dem Fall ohne SIL unverändert. Im Inneren der Linse ist jedoch
die Wellenlänge des Lichts um den Faktor n kleiner, was zu einer Verkleinerung des
Fokus und somit der angeregten Proben�äche führt. So kann auf einfache Weise die
Ortsau�ösung um das n-Fache gesteigert werden.
Allerdings kann das Au�ösungsvernögen nicht beliebig gesteigert verden, selbst

wenn es geeignete Materialien mit hinreichend groÿem Brechungsindex gibt. Die
maximal nutzbare numerische Apertur ist auf den Wert des Brechungsindexes des
Probenmaterials begrenzt. Dieser Wert kann nur erreicht werden, wenn der halbe
Ö�nungswinkel 90◦ beträgt.
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2.5.4 Optische Nahfeldmikroskopie

Eine grundsätzlich andere Methode zur Steigerung des Au�ösungsvermögens stellt
die optische Nahfeldmikroskopie (engl.: scanning near-�eld optical microscopy, SNOM)
dar. In diesem Abschnitt soll nun gezeigt werden, wie mittels der Nahfeldmikrosko-
pie das Beugungslimit umgangen werden kann. Diese Herleitung folgt Ref. [Goo68]
und [Vig92].
Unter dem Nahfeld eines Objekts versteht man das elektromagnetische Feld in

einem Abstand vom Objekt, der klein gegen die Wellenlänge ist. In der konven-
tionellen Optik hingegen wird das Feld erst in einer Entfernung beschrieben, die
wesentlich gröÿer als die Wellenlänge des Lichts ist (Fernfeld). Wie im Folgenden
gezeigt wird, weisen das Fern- und Nahfeld in diesem Zusammenhang bedeutende
Unterschiede auf. Unter Nahfeldmikroskopie versteht man also die mikroskopischen
Verfahren, die sich die Nahfeldeigenschaften des Lichts zunutze machen.

Abbildung 2.15: Anordnung der Apertur im Nahfeld des Objekts. Das Objekt, ein
Spalt der Breite L, be�ndet sich bei z = 0, die Apertur der Breite l bei z = ε � λ.
Das Feld wird im Fernfeld bei z = Z � λ betrachtet.

Eine monochromatische Welle der Vakuum-Wellenlänge λ läuft in positiver z-
Richtung und fällt auf ein Objekt in der Ebene z = 0. Das komplexe Feld an dieser
Stelle wird durch U(x, y, 0) beschrieben. Das Ziel ist es, das sich daraus entwickelnde
Feld in einer Ebene z = Z � λ im Fernfeld zu errechnen. Dazu lässt sich U an jeder
Stelle z durch sein Spektrum A im k-Raum beschreiben:

U(x, y, z) =

∞∫
−∞

∞∫
−∞

A(kx, ky, z)eikx x eiky y dkx dky . (2.22)

Dieses Feld U muss an jeder Stelle der skalaren Helmholtzgleichung

∇2U + k2U = 0 (2.23)
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genügen. Damit ergibt sich eine Di�erentialgleichung für A:

∂2

∂z2
A(kx, ky, z) + (k2 − k2

x − k2
y)A(kx, ky, z) = 0 . (2.24)

Diese wird durch
A(kx, ky, z) = A0(kx, ky) e

i
√

k2−k2
‖ z (2.25)

gelöst, wobei k‖ =
√

k2
x + k2

y den Betrag des Wellenvektors in der Objektebene und
A0(kx, ky) die Fouriertransformierte des Objekts bezeichnet. Aus dieser Gleichung
lässt sich entnehmen, dass die ebenen Wellen, die einen Wellenvektor mit k‖ > k
besitzen, exponentiell in z-Richtung abfallen, da für sie die Wurzel imaginär wird.
Sie werden als evaneszente Wellen bezeichnet. Zur Berechnung des Feldes U(z = Z)
muss daher in Gleichung 2.22 nicht über den ganzen k-Raum integriert werden,
sondern es genügt das Intervall |kx,y| < k = nω/c :

U(x, y, Z) =

k∫
−k

k∫
−k

A0(kx, ky) e
i
√

k2−k2
‖ Z

eikx xeiky y dkxdky . (2.26)

Dieses exponentielle Abfallen der Wellen mit gröÿerer Komponente k‖ begrenzt das
Auflösungsvermögen auf den in Formel 2.20 angegebenen Wert, da Objektdetails mit
einer Raumfrequenz gröÿer als k‖/(2π) nicht bis ins Fernfeld propagieren. Wenn die
Au�ösung erhöht werden soll, indem die Unschärfe von k‖ erhöht wird, dann muss
dies im Nahfeld des Objekts geschehen, da im Fernfeld die evaneszenten Wellen
nicht mehr vorhanden sind und so auch nicht zum möglichen k‖-Intervall beitragen
können. Im Nahfeld der Probe muss dann das Lichtfeld so transformiert werden, dass
die Informationen der Komponenten mit |k‖| > k in solche mit |k‖| < k umgesetzt
werden, damit sie im Fernfeld registriert werden können. Eine Apertur mit einem
Durchmesser kleiner als die Wellenlänge λ kann diese Transformation bewirken, wie
im Folgenden gezeigt wird.
Um die Gleichungen etwas übersichtlicher zu gestalten, soll von nun an nicht mehr

das ganze Spektrum A im k-Raum betrachtet werden, sondern nur eine Raumfre-
quenz mit k‖ = K > k. Auÿerdem wird die y-Richtung nicht weiter berücksichtigt.
Aus Gleichung 2.26 wird damit

UK(x, Z) =

k∫
−k

A0(kx) ei
√

k2−k2
x Z eikx xδ(kx −K)dkx

= A0(K) ei
√

k2−K2 Z eiK x

= 0, da K > k und Z � λ .

Diese Frequenzkomponente kann im Fernfeld nicht mehr registriert werden.

26



2.5 Optisches Au�ösungsvermögen

Nun wird eine Apertur mit einem Durchmesser l � λ im Abstand ε � λ vor
das Objekt gebracht. Abbildung 2.15 zeigt diese Anordnung. Nach Gleichung 2.25
beträgt der Fourier-Koe�zient in der Ebene z = ε:

A(K, z = ε) = A0(K) ei
√

k2−K2 ε . (2.27)

Dieses Feld, das eine ebene Welle mit k‖ = K beschreibt, tri�t nun auf die Apertur
und wird gebeugt. Im Fernfeld wird daraus

UK(x, z = Z) = A(K, ε)

k∫
−k

l sinc((kx −K)l) ei
√

k2−k2
x (Z−ε) eikx xdkx . (2.28)

Dabei beschreibt l sinc((kx − K)l) die Fouriertransformierte des Spalts der Breite
l, der von einer ebenen Welle mit k‖ = K beleuchtet wird. Die Amplitude A(K, ε)
dieser Welle ist nicht von kx abhängig und kann vor das Integral gezogen werden.
ei
√

k2−k2
x (Z−ε) propagiert das Spektrum von der Ebene z = ε ins Fernfeld zur Ebene

z = Z, wie es Gleichung 2.25 fordert. Das Integral über kx mit den Grenzen ± k und
dem Faktor eikx x führt schlieÿlich die Fouriertransformation zurück in den Realraum
durch, wobei schon berücksichtigt ist, dass nur Frequenzkomponenten mit |k‖| < k
bis ins Fernfeld gelangen.
Dieses Modell zeigt, dass eine genügend kleine Apertur die Informationen ho-

her Raumfrequenzen in propagierende Wellen transformieren kann. Dazu muss zum
einen der Durchmesser der Apertur in der Gröÿenordnung der abzubildenden Objekt-
Details liegen, zum anderen muss sie sich im Abstand ε � λ vom Objekt be�nden.
Das Bild entsteht dann durch ein Abrastern des Objekts. Für solche genauere Be-
trachtungen ist dieses Modell im Rahmen der skalaren Helmholtz-Gleichung nicht
geeignet, da die Blende nur einen gewissen Teil des Lichtfeldes herausschneidet, ohne
es selbst zu beein�ussen. Dies ist bei einer metallbedampften Glasfaserspitze aber
mit Bestimmtheit nicht der Fall.
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3 Experimentelle Methoden
In diesem Kapitel werden die experimentellen Methoden dieser Arbeit erläutert.

3.1 Photolumineszenz

Häu�g setzt man die Photolumineszenz ein, um Halbleiter zu charakterisieren. Als
Photolumineszenz bezeichnet man die Aussendung von Photonen durch Rekom-
bination von Elektron-Loch-Paaren, die vorher durch eingestrahltes Licht erzeugt
wurden. Der Grundschema der Photolumineszenz ist in Abbildung 3.1 dargestellt.

1.

2.

3.

LB

VB

k

E

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung der Photolumineszenz: 1) Die Anregung
der Probe, 2) Relaxation der Ladungsträger und 3) die strahlende Rekombination

Durch die Einstrahlung von Licht werden in der Probe Elektronen aus dem Va-
lenzband ins Leistungsband angeregt, sodass Elektron-Loch-Paare entstehen. Die
Elektron-Loch-Paare relaxieren über Wechselwirkung mit dem Kristallgitter zur
Bandkante. Dort rekombinieren die Paare über einen strahlenden Übergang. Die
dabei freiwerdende Energie wird als Photon emittiert.
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Zur Anregung verwendet man ein Licht einer Photonen-Energie Ei = ~ωi, die
gröÿer ist als der Bandlücke Eg der Probe. Nach der Anregung be�nden sich die
Ladungsträger im Allgemeinen nicht an der Bandkante. Erst durch die Streuprozesse
(Energierelaxation) fallen sie wieder in ihr jeweiliges energetisches Minimum im k-
Raum zurück. Dort �nden direkte (∆k = 0) oder indirekte (∆k 6= 0) Übergänge
statt, bei denen die Energiedi�erenz zwischen den Niveaus von Elektronen und Loch
∆E emittiert wird. Bei den Band-Band-Übergängen hängt die Stärke eines optischen
Übergangs nicht nur von der Ladungsträgerverteilung in den Bändern sondern auch
von der Übergangswahrscheinlichkeit ab.

3.1.1 Mikro-Photolumineszenz

Die Mikro-Photolumineszenz kombiniert die Photolumineszenz mit der Ortsau�ö-
sung der Mikroskopie. Der erperimentelle Aufbau ist in Abbildung 3.2 schematisch
dargestellt.

Mikroskop-
objektiv

Probe im
Kryostat

Strahlteiler Tubuslinse

Spektrometer

Laser

Pinhole

Abbildung 3.2: Schematische Darstellung des Mikro-Photolumineszenz-Aufbaus.

In dem verwendeten Mikro-Photolumineszenz-Aufbau (µPL) ist die Ortsau�ösung
durch das Mikroskopobjektiv bestimmt und beträgt bereits ohne Verwendung einer
SIL weniger als 1µm.
Der Anregungslaser wird mit einem Strahlteiler in den afokalen Strahlengang eines

Mikroskops eingekoppelt und von dem Mikroskopobjektiv auf die Probe fokussiert.
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3.1 Photolumineszenz

Die Probe wird durch den Laser zur Photolumineszenz (PL) angeregt. Die PL wird
von dem gleichen Objektiv eingesammelt und von der Tubuslinse in der hinteren
Bildebene fokussiert. Dadurch entsteht in der Bildebene ein vergröÿertes Abbild des
lumineszierenden Bereiches der Probe. Durch eine Lochblende (engl.: Pinhole) wird
der Teil des Bildes, der zur Detektion beiträgt, räumlich begrenzt. Das Pinhole wird
von einer Linse unter Anpassung des Ö�nungswinkels auf den Eintrittspalt eines
Spektrometers abgebildet.
Die Probe be�ndet sich in einem Durch�usskryostaten, mit dem die Kühl�nger-

Temperatur im Bereich zwischen 5 K und 300 K eingestellt werden kann. Um die
Lumineszenz an verschiedenen Positionen auf der Probe messen zu können, ist das
Objektiv durch zwei schrittmotorgetriebene Mikrometerspindeln entlang der beiden
Achsen, die senkrecht zur optischen Achse stehen, in Schritten von etwa 90 nm
verschiebbar.
Als Anregungslaser wird ein Dauerstrich (engl.: continuous wave, cw)-HeNe-Laser

(1, 96 eV Photonenergie, 4, 5 mW nutzbare Leistung) verwendet. Die Anregungsleis-
tung kann mittels Neutral-Dichte-Filter (ND-Filter) um bis zu drei Gröÿenordnun-
gen abgeschwächt werden. Bei der Anregung kann zwischen zwei Modi unterschieden
werden. Wird der Laserstrahl durch einen Strahlaufweiter deutlich aufgeweitet, so
wird die Eintrittsapertur des Objektivs nahezu homogen ausgeleuchtet und der An-
regungslaser auf die durch Gleichung 2.21 gegebene Halbwertsbreite fokussiert. Bei
den Messungen in Kapitel 4.2 hingegen wird der Strahlaufweiter nicht verwendet.
Dadurch wird der Laserstrahl nur auf etwa 1, 3 µm Halbwertsbreite fokussiert. Somit
ist die Anregungs�äche etwa doppelt so groÿ wie die Detektions�äche, was zu einer
homogeneren Anregung der Probe innerhalb des Detektions�äche führt.
Um eine hohe Ortsau�ösung zu erreichen, wird ein Objektiv der Firma Nikon

(Plan Fluor ELWD 40x/0, 60) mit einer numerischen Apertur von 0, 60 benutzt. Da
die in dieser Arbeit verwendete Probe in einem Wellenlängebereich von 700 nm bis
820 nm luminesziert, erhält man nach der Gleichung 2.21 eine Ortsau�ösung von
etwa 600 nm bis 700 nm. Der optimale Radius des Pinholes ergibt sich nach [Cor96]
zu:

ropt =
0, 25 λ0 M

NA
. (3.1)

Mit den Nikon-Objektiv und bei dem oben angegebene Wellenlängenbereich erhält
man so einen optimalen Durchmesser des Pinholes von 23 µm bis 27 µm. Im Expe-
riment wird ein Pinhole mit 25 µm Durchmesser verwendet. Eine weitere Erhöhung
des Au�ösungsvermögens kann durch die Verwendung einer GaP-SIL mit n = 3, 2
erreicht werden.
Wird das Pinhole aus dem Strahlengang entfernt so wird die Ortsau�ösung durch

die kleinste, im Strahlengang verbleibende, Apertur begrenzt. Im obigen Aufbau
ist dies der Eintrittsspalt des Monochromators. Für die im Experiment verwendete
Spaltbreite von 50 µm erhält man eine Ortsau�ösung von 7, 3 µm. Dabei ist dann
aber die Anregungs�äche deutlich kleiner als die Detektions�äche.
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3 Experimentelle Methoden

Die PL wird durch einen 64 cmMonochromator mit einem Gitter mit 1200 Linien/mm
spektral zerlegt und mit einer sticksto�gekühlten CCD (engl. für charge-coupled de-
vice) detektiert.

3.1.2 Zeitaufgelöste Photolumineszenz

Die zeitaufgelösten Lumineszenz-Messungen wurden mit einer Schmierbildkamera
(engl.: streak camera) durchgeführt. Der experimentelle Aufbau ist in Abbildung 3.3
dargestellt.

Probe im
Kryostat

Linse

Spektrometer
Schmierbild-
Kamera

Ti:Saphir

Abbildung 3.3: Schematische Darstellung der Apperatur zur zeitaufgelösten PL.

Zur Anregung wird ein Ti:Saphirlaser verwendet, der Pulse mit 1, 5 ps Dauer
und einer Wiederholrate von 80 MHz erzeugt. Die Laser-Pulse werden von einer
Linse f = 250 mm schwach fokussiert und von einem kleinen Spiegel auf die Probe
gelenkt. Der Durchmesser des Lasers auf der Probe beträgt etwa 83 µm, die mittlere
Leistung etwa 500 mW . Auch hier kann die Anregungsleistung durch ND-Filter um
etwa drei Gröÿenordnungen abgeschwächt werden.
Das von der Probe kommende Signal wird von einer Linse auf den Eintrittss-

palt eines Spektrometers abgebildet und von einer Schmierbildkamera energie- und
zeitaufgelöst detektiert. Abbildung 3.4 zeigt ein Beispiel für eine Messung, wie sie
mit der Schmierbildkamera aufgenommen werden.
Entlang der horizontalen Achse von links nach rechts ist die Zeit aufgetragen und

entlang der vertikalen Achse von oben nach unten die Energie. Die Intensität ist
durch die Graustufen dargestellt, wobei hier der Kontrast invertiert wurde, sodass
schwarz hohe und weiÿ niedrige Intensität bedeutet. Durch diese Aufnahme kann
man Schnitte parallel zur Energie-Achse legen und erhält so Spektren zu verschie-
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Abbildung 3.4: Beispiel einer zeitaufgelösten Lumineszenz-Messung, wie sie mit der
Schmierbildkamera detektiert wird.

denen Zeiten. Legt man die Schnitte parallel zur Zeit-Achse erhält man Transienten
bei bestimmten Energieen.
Zur Beschreibung der zeitlichen Entwicklung der Lumineszenz wird ein Raten-

gleichungsmodell verwendet, das die Übergangsraten und Dichten in einem aus drei
Niveaus bestehenden System beschreibt (Abbildung 3.5).
Die Dichte n1 im obersten Niveau wird als instantan zur Zeit t = 0 ps erzeugt

angenommen und repräsentiert die durch den Laserpuls generierte Anregung. Die
Anregung relaxiert mit der Rate 1

τ12
in das Niveau n2, um dann mit der Rate 1

τ23
zu

rekombinieren. Für die zeitliche Entwicklung der Besetzung des Niveaus n2 erhält
man:

n2(t) = n1(t = 0)
τ23

τ23 − τ12

(
e
− t

τ23 − e
− t

τ12

)
. (3.2)

Unter der Annahme, dass die Lumineszenzintensität proportional zur Dichte n2 ist,
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Abbildung 3.5: Schematische Darstellung des Drei-Niveau-Systems zur Beschreibung
der Dynamik (links) sowie das entsprechende Ratengleichungssystem (rechts).

kann auch diese durch eine Gleichung analog zu Gleichung 3.2 beschrieben werden.
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3.2 Anrege-Abfrage-Spektroskopie

Die Anrege-Abfrage-Spektroskopie erlaubt es, die zeitliche Dynamik optisch gene-
rierter Ladungsträger mit einer Zeitau�ösung zu untersuchen, die nur durch die Dau-
er der verwendeten Laser-Pulse begrenzt ist. Im Folgenden soll kurz das Verfahren
und seine Erweiterung zur ortsaufgelösten Anrege-Abfrage-Spektroskopie erläutert
werden. Die Einzelheiten �nden sich in [Kov03].

Ti:Saphir-
fs-Laser

Probe im
Kryostat

Variable
Verzögerungs-
strecke für den

Anregepuls

Konstante
Verzögerungs-
strecke für den

Abfragepuls

Spektrometer

Dx

l/2

Verschlüsse

Abbildung 3.6: Schematische Darstellung der Anrege-Abfrage-Spektroskopie. Ein
Anregepuls regt in der Probe Ladungsträger an, die den Absorptionskoe�zienten
der Probe verändern, was mit dem Abfragepuls detektiert wird. Die Messung der
Änderung in Abhängigkeit der Verzögerungszeit tp ergibt die Ladungsträgerdyna-
mik in der Probe.

Bei der Anrege-Abfrage-Spektroskopie (Abbildung 3.6) untersucht man mit einem
Abfragepuls (probe) das Absorptionsverhalten von Sto�en nach der Zeit tp ihrer
optischen Anregung durch den Anregepuls (pump). Daraus kann anschlieÿend die
Dynamik der Ladungsträger abgeleitet werden. Be�nden sich diese nicht mehr in der
kohärenten Phase, so kann man, nach dem Beer-Lambert'schen Gesetz die Intensität
des transmittierten Abfragestrahls durch

Ip(ω)pump off = |Ep(ω)|2pump off = |E0|2e−αL (3.3)

ausdrücken, wobei E0 die Amplitude des auf die Probe einfallenden Abfragelicht-
feldes, Ep(ω) hinter der Probe, α der Absorptionkoe�zient und L die Länge der
Probe ist. Ebenso gilt für die Intensität des transmittierten Abfragestrahls nach
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einer vorangegangenen optischen Anregung

Ip(ω)pump on = |Ep(ω)|2pump on = |E0|2e−(α+∆α)L, (3.4)

wobei −∆α die vom Anregepuls induzierte Absorptionsänderung ist [Pey93]. Für
kleine Absorptionsänderungen nähert man die di�erentielle Absorption (−∆αL) als
normierte Di�erenz des Transmissionssignals mit und ohne Anregung an:

−∆αL(ω) =
Ip(ω)pump on − Ip(ω)pump off

Ip(ω)pump off

. (3.5)

Die di�erentielle Absorption −∆αL ist die Gröÿe, die bei allen Messungen in Kapitel
5 bestimmt wurde.
Ihre Berechnung weicht allerdings von der oben genannten Formel ab, weil die ge-

messenen Intensitätsspektren I(ω)probe on
pump on und I(ω)probe on

pump off von den in Gleichung 3.6
verwendeten abweichen. Jedes detektierte Signal enthält zusätzlich ein Untergrund-
rauschen I(ω)probe off

pump off und ein Lumineszenzsignal der Probe als Folge der Anregung.
Wie in [Vol99a] hergeleitet ist, kann man beide Störsignale herausrechnen, wenn
man alle Permutationen von ein- und ausgeschalteten Anrege- und Abfragepulsen
registriert:

−∆αL(ω) = ln

(
I(ω)probe on

pump on − I(ω)probe off
pump on

I(ω)probe off
pump on − I(ω)probe off

pump off

)
. (3.6)

Die optischen Eigenschaften von Halbleitern zeigen bei hohen Anregungsintensitäten
nichtlineare E�ekte, d.h. sie werden abhängig von der Anregungsintensität.

Abbildung 3.7: a) Die durchgezogene Linie stellt das Absorptionsspektrum einer Pro-
be ohne und die gestrichelte Linie mit vorangegangener optischer Anregung dar.
b) Man erkennt eine Absorptionsänderung bei der Exzitonresonanz (Ausbleichen)
und bei der Energie des Anregepulses (spektrales Lochbrennen) (aus [Pey93]).

Einer der stärksten E�ekte, der auch in der vorliegenden Arbeit ausgenutzt wird,
ist das Ausbleichen der Exzitonresonanz (Abbildung 3.7). Die erzeugten Exzitonen
relaxieren zum Bandminimum, wo sie Zustände besetzen, in die wegen dem Pauli-
Prinzip keine weiteren Exzitonen mehr angeregt werden können (Pauli-Blocking).
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3.2 Anrege-Abfrage-Spektroskopie

Dadurch verringert sich das Absorptionsvermögen des Halbleiters und ein Ausblei-
chen der Exzitonresonanz ist zu beobachten. Die Abschirmung und Schwächung der
Coulomb-Anziehung der Exzitonen durch Elektronen und Löcher verursacht eine
Blauverschiebung (d.h. zu höheren Energien) der exzitonischen Resonanz. Rechnun-
gen zeigen, dass dies durch die Berücksichtigung von Coulomb-Wechselwirkungen
höherer Ordnung kompensiert wird, sodass weder Pauli-Blocking noch Coulomb-
Wechselwirkung eine Energieverschiebung der Exzitonresonanz induzieren [Mei99].

3.2.1 Ortsaufgelöste Anrege-Abfrage-Spektroskopie

Bei der ortsaufgelösten Anrege-Abfrage-Spektroskopie wird die Zeitau�ösung der
Anrege-Abfrage-Spektroskopie mit der Ortsau�ösung der Mikroskopie kombiniert.
Dadurch ist es möglich, sowohl die zeitliche als auch die räumliche Dynamik einer
Ladungsträgerverteilung zu untersuchen. Abbildung 3.8 zeigt den experimentellen
Aufbau.

Laser

Dx

Variable Verzögerungsstrecke
für den Anregepuls

Konstante Verzögerungsstrecke
für den Abfragepuls

Filterhalter

Verschlüsse

Polarisatoren

l/2-Platte

Spiegel auf
Drehtisch

Strahl-
aufweiter

Mikroskop-
objektiv

Kryostat mit
Probe und Linse

Polarisator

Sammel-
linse

Mono-
chromator

Abbildung 3.8: Aufbau zur ortsaufgelösten Anrege-Abfrage-Spektroskopie

Der Laserpuls wird durch den ersten Strahlteiler in einen Anrege-Puls und einen
Abfrage-Puls aufgeteilt. Der Anrege-Puls durchläuft eine variable Verzögerungsstre-
cke und einen Polarisator und wird durch einen Spiegel auf einem Drehtisch auf
die Probe gelenkt. Der Abfrage-Puls durchläuft eine feste Verzögerungsstrecke. Ei-
ne λ/2-Verzögerungsplatte dreht die Polarisation um 90◦, sodass beide Pulse nun
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senkrecht zueinander linear polarisiert sind. An dem zweiten Strahlteiler wird der
Abfrage-Puls mit dem Anrege-Puls wieder zusammen geführt.
Beide Pulse werden durch einen Strahlaufweiter auf den zehnfachen Durchmesser

aufgeweitet und von einem Mikroskop-Objektiv auf die Probe im Kryostaten foku-
siert. Direkt hinter der Probe be�ndet sich eine asphärische Linse, welche zusammen
mit einer zweiten Linse auÿerhalb des Kryostaten den transmittierten Anteil der Pul-
se rekollimiert. Ein weiterer Polarisator unterdrückt den Anrege-Puls, sodass nur der
Abfrage-Puls im Spektrometer detektiert wird.
Durch den Drehtisch lässt sich der Einfallswinkel α des Anrege-Pulses zur opti-

schen Achse des Objektives ändern. Dies führt zu einen Verschiebung ∆x in der
Fokusebene:

tan(α) =
∆x

f
, (3.7)

wobei f = 8, 25 mm die Brennweite des Objektives ist. Dadurch ist möglich, beide
Pulse relativ zueinander mit einer Schrittweite von etwa 30 nm zu positionieren
[Kov03].
Bei den Messungen in Kapitel 5 wird ein Objektiv der Firma Zeiss (LD-Achroplan

20x/0, 4) mit einer numerischen Apertur von 0, 40 benutzt. Damit erhält man bei
der verwendeten Wellenlänge von 862 nm nach Gleichung 2.21 eine Ortsau�ösung
von 1, 1 µm. Auch hier kann das Au�ösungsvermögen durch die Verwendung einer
SIL deutlich gesteigert werden [Vol99b].
Zur Untersuchung der räumlichen Dynamik muÿ die lokale Ladungsträgerdich-

te bestimmt werden. Dazu wird der Betrag der nach Gleichung 3.6 bestimmten
di�erentiellen Absorption über den Spektralbereich der Exzitoresonanz numerisch
integriert:

I(∆x) =

∫ 860 nm

850 nm

| −∆αL(λ)|dλ (3.8)

Durch die Variation des Strahlabstandes ∆x kann so die Ladungsträgerverteilung
Punkt für Punkt abgetastet werden. Die so gemessene Verteilung stellt eine Faltung
der Ladungsträgerverteilung mit dem Intensitätspro�l des Abfrage-Pulses dar. Da
das Intensitätspro�l einer Gauÿ-Kurve entspricht (siehe Abbildung 2.12 kann die
Verteilung entfaltet werden.
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3.3 Depolarisations-SNOM

In diesem Abschnitt soll der Aufbau des Depolarisations-SNOM, das für die Mes-
sungen an den ferromagnetischen MnAs-Cluster in Kapitel 6 verwendet wurde, kurz
beschrieben werden. Die Details können in [Leu00, Sch00] nachgelesen werden.
Eine Möglichkeit, um mit unbedampften Sonden Nahfeldau�ösung zu erreichen,

ist das Depolarisation-SNOM [Fre98a, Fre98b, Fre99]. Dabei wird im internen Re-
�exionsmodus gearbeitet. Abbildung 3.9 zeigt den Aufbau schematisch.

Polarisator

Laser

ObjektivAnalysator

Strahlteiler

Polarisations-
steller

Detektor

Rasterkopf

Abbildung 3.9: Aufbau Depolarisations-SNOM

Das Licht eines Lasers wird durch einen Polarisator linear polarisiert und über
einen Strahlteiler und ein Mikroskopobjektiv in die Faser eingekoppelt. In der Faser
ist ein Polarisationssteller integriert, der aus mehreren Faserschlaufen besteht. Die
linke und die rechte Schlaufe sind Einfachschlaufen und bilden zwei λ/4-Plättchen
nach. Damit kann die durch Biegung der Faser hervorgerufene Depolarisation in der
Faser kompensiert werden. Die mittlere Schlaufe ist eine Doppelschlaufe und wirkt
wie ein λ/2-Plättchen, mit dem die Polarisationsebene eingestellt werden kann.
Das Licht durchläuft die Faser bis zur Spitze, die sich am Rasterkopf be�ndet. Dort

tritt das Licht aus und wird re�ektiert. Das re�ektierte Licht wird durch die Spitze
wieder eingesammelt und läuft in der Faser zurück. Da die Spitze unbedampft ist,
erfolgt der Austritt und das Einsammeln des Lichtes nicht nur an der Spitze, sondern
am gesamten Sekundärkegel und teilweise auch an der Front�äche. Dadurch wird
die Probe sowohl im Fernfeld als auch im Nahfeld beleuchtet. Auch beim Einsam-
meln durch die Fasersonde werden Fern- und Nahfeld-Komponenten detektiert. Die
Fernfeld-Komponente ist parallel zum einfallenden Licht polarisiert. Die Polarisati-
on der Nahfeld-Komponente hingegen wird durch eine Änderung der dielektrischen
Funktion in der Probe gedreht, wenn die Polarisationsebene des einfallenden Lichtes
senkrecht zur Änderung steht. Abbildung 3.10 soll dies verdeutlichen.
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Abbildung 3.10: Signalentstehung im Depolarisations-SNOM. Eine Änderung der
dielektrischen Funktion in der Probe führt zu einer Depolarisation des Lichtes,
wenn die Polarisationsebene senkrecht zur Änderung steht.

Durch einen Analysator, der senkrecht zum Polarisator steht, werden die Fernfeld-
Anteile unterdrückt und nur der Aneil, dessen Polarisation im Nahfeld gedreht wurde
gelangt zum Detektor.

Abbildung 3.11: Im Zwei-Schritt-Verfahren geätzte Faser-Sonde

Das Signal, das beim Depolarisations-SNOM detektiert wird, ist als proportional
zur Änderung der dielektrischen Funktion der Probe.
Um ein möglichst gutes Signal-zu-Rausch-Verhältnis zu erhalten, darf der Pola-

risationsgrad des Lichtes durch die Fasersonde selbst nur geringfügig depolarisiert
werden. Mit Faser-Sonden, die in einem Zwei-Schritt-Verfahren geätzt werden (siehe
Abbildung 3.11, lassen sich Polarisationsgrade von 1 : 2000 bis 1 : 5000 erreichen
[Leu00]. Im Gegensatz dazu erreicht man mit gezugenen Spitzen einen Polarisati-
onsgrad von nur 1 : 20.
Um die Spitze im Nahfeld der Probe zu halten, muss der Abstand auf wenige nm

geregelt werden. Dabei werden zwei verschiedene Modi angewandt:
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• Konstanter Abstand (engl.: constant distance mode, CDM):
in diesem Modus wird die Spitze durch eine aktive Abstandsregelung in kon-
stantem Abstand zur Probenober�äche gehalten, die Probentopographie wird
nachgeregelt (siehe Abbildung 3.12 a)). Aufgrund der geringen Bandbreite der
Regelung [Lip98] kann die Probe nur langsam abgerastert werden. Allerdings
können auch Proben mit groÿen Höhenunterschieden untersucht werden, und
man erhält zusätzlich zu der optischen Information auch die Topographie der
Probe.

• Konstante Höhe (engl.: constant height mode, CHM):
in dieser Betriebsart wird die Spitze in konstanter Höhe über eine mittlere
Ebene der Probe gerastert, die Abstandsregelung ist dabei ausgeschaltet (siehe
Abbildung 3.12 b)). Dadurch kann die Probe wesentlich schneller abgerastert
werden. Dieser Modus kann allerdings nur bei relativ �achen Proben (Rauig-
keit ≤ 100 nm) verwendet werden, da sonst der Abstand zwischen Spitze und
Probe so groÿ wird, dass nicht mehr an allen Positionen im Nahfeld gemessen
wird. Auÿerdem erhalt man beim CHM keine Topographie.

a) b)

Abbildung 3.12: Modi der Abstandsregelund, a) konstanter Abstand, b) konstante
Höhe.
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4 Spektroskopie an
GaAs-Quanten�lmen

In diesen Kapitel werden Photolumineszenz-Messungen an GaAs-Quanten�lmen
vorgestellt. Zuerst wird die verwendete Probe beschrieben. Danach werden die orts-
aufgelösten Messungen dargestellt und dann die zeitaufgelösten.

4.1 Probencharakterisierung

Die untersuchte Probe wurde in der Arbeitsgruppe von Professor Wieck in Bochum
hergestellt und trägt die Nummer 1294. Die Probe wurde im MBE-Verfahren ge-
wachsen und enthält 12 Quanten�lme verschiedener Dicke von 19,8 nm bis 3,3 nm.
Dabei ist der 19,8 nm Quanten�lm der oberste Film in der Probe und der 3,3 nm
der unterste. Die Einzel-Quanten�lme bestehen aus GaAs, und sind durch Barrieren
aus AlAs getrennt.
Abbildung 4.1 zeigt einen Überblick über die Photolumineszenzspektren der zwölf

Quanten�lme. Deutlich erkennt man eine mit abnehmender Filmdicke zunehmende
Linienbreite. Während die dicken Filme (19,8 nm bis 9,9 nm) eine nahezu homogen
verbreiterte Linie zeigen, sind die Linien bei den dünnen Filme stark inhomogen
verbreitert. Da sowohl die Filme als auch die Barrieren nur aus binären Halblei-
tern bestehen, zeigt die Probe keine Legierungsunordnung, sodass als Ursache für
die inhomogene Verbreiterung nur die Grenz�ächenrauigkeit in Frage kommt. Beim
Übergang vom 19,8 nm-Film zum 4,0 nm-Film steigt der Ein�uss der durch die
Grenz�ächenrauigkeit verursachten Unordnung an.
Die unterschiedlichen Filmdicken führen zu einer unterschiedlichen Absorption in

den einzelnen Filmen bei gleicher Anregungsleistung. Auÿerdem ist die einfallende
Leistung für die dünnen Filme geringer als für die dicken, da die darüber liegenden
Filme bereits einen Teil der Leistung absorbiert haben. Der Zusammenhang zwischen
der Stärke der ND-Filter, die zur Abschwächung des Anregungs-Lasers benutzt wer-
den, und der Anregungsdichte in den einzelnen Quanten�lmen ist in Abbildung 4.2
dargestellt.
Dabei wurde bei allen Filmen der Absorptionskoe�zient α für GaAs-Volumenma-

terial zur Berechnung verwendet, da bei der hochenergetischen Anregung 1,96 eV der
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Abbildung 4.1: Photolumineszenz der Probe Bo#1294

Ein�uss des Con�nements auf die Absorption vernachlässigt werden kann. Auÿer-
dem sind die Absorptionskoe�zienten der einzelnen Filme für diese Photonenenergie
nicht bekannt. Aus der in den einzelnen Filmen absorbierten Leistungsdichte P , der
Photonenenergie des Anregungslasers ~ωex und der Lebensdauer der Anregung τ
lässt sich die Ladungsträgerdichte n bestimmen:

n =
P

~ωex

τ . (4.1)

Mit einer Photonenenergie ~ωex = 1,96 eV und einer Lebensdauer τ = 800 ps (ent-
spricht etwa dem Mittelwert der in Kapitel 4.4 bestimmten Abfallzeit für niedrige bis
mittlere Dichten) erhält man für den 19,8 nm Film Ladungsträgerdichten von etwa
1,4 · 109 1/cm2 bis etwa 1,2 · 1012 1/cm2. Da allerdings die Abfallzeit dichteabhängig
ist, sind die angegebenen Ladungsträgerdichten nur Näherungswerte.
Auÿerdem wurde bei der Herleitung von Gleichung 4.1 die Di�usion vernachläs-

sigt, was gerade bei der stark lokalisierten Anregung in der Mikro-PL eine erhebliche
Fehlerquelle darstellt. Deshalb sind die oben angegebenen Dichten eher als obere
Grenze zu betrachten. Die tatsächlichen Dichten in den Filmen sind deutlich gerin-
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Abbildung 4.2: Anregungsdichte in den einzelnen Quanten�lmen

ger. Im Folgenden wird daher auf die Angabe von Ladungsträgerdichten verzichten
und stattdessen die im Film absorbierte Leistungsdichte oder der bei der Messung
verwendete ND-Filter angegeben.
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4 Spektroskopie an GaAs-Quanten�lmen

4.2 Ortsaufgelöste Photolumineszenz an

homogenen Quanten�lmen

Hier folgen nun die ortsaufgelösten Messungen an homogenen Filmen. Zunächst wird
der Ein�uss des Au�ösungsvermögens, dann die Intensitätsabhängigkeit und zuletzt
die Temperaturabhängigkeit betrachtet. Die Messungen wurden, soweit nicht anders
angegeben, bei einer Kühl�nger-Temperatur von 5 K durchgeführt.

4.2.1 Ein�uss des Au�ösungsvermögens

Zuerst soll hier der Ein�uss des lateralen Au�ösungsvermögen auf die Spektren der
homogenen Filme diskutiert werden.
Abbildung 4.3 zeigt Spektren, die mit unterschiedlicher Ortsau�ösung aufgenom-

men wurden. In a) mit 25 µm Pinhole und GaP-SIL, in b) mit Pinhole aber ohne
GaP-SIL und in c) ohne Pinhole und SIL. Die Anregungsdichten betrugen bei al-
len drei Messungen 0,6 W/cm2 für den 19,8 nm Quanten�lm, 0,46 W/cm2 für der
15,2 nm Quanten�lm und 0,34 W/cm2 für den 12,2 nm Quanten�lm.
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Abbildung 4.3: Spektren der drei dicksten Filme, gemessen mit unterschiedlicher
Ortsau�ösung: a) mit 25 µm Pinhole und GaP -SIL, b) mit 25 µm Pinhole aber
ohne SIL und c) ohne Pinhole und ohne SIL
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4.2 Ortsaufgelöste Photolumineszenz an homogenen Quanten�lmen

Da die dicken Filme sehr homogen sind, spielt das räumliche Au�ösungsvermögen
bei den Messungen keine Rolle. Sowohl die Lage der Maxima als auch die Linienform
sind unabhängig von der Ortsau�ösung. Dies sieht man deutlich in Abbildung 4.4.
Die normierten Spektren für die unterschiedlichen Au�ösungsvermögen sind nahezu
deckungsgleich.
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Abbildung 4.4: Normierte Spektren des 19,8 nm-Quanten�lms bei unterschiedlichen
Ortsau�ösungen

Die PL-Intensität sinkt mit zunehmendem Au�ösungsvermögen (abnehmender
Halbwertsbreite der Detektions�äche), da die Fläche, aus der die PL eingesammelt
wird, abnimmt. Beispielsweise verringert sich die Intensität von Abbildung 4.3 b)
(ohne SIL) zu Abbildung 4.3 a)(mit SIL) auf 1/10, da das Au�ösungsvermögen mit
GaP -SIL um einen Faktor 3,2 höher ist als ohne SIL. Dadurch reduziert sich die
Fläche auf 1/10 (3,22 ≈ 10).
Bei der Messung ohne Pinhole ist die PL-Intensität allerdings nicht mehr propor-

tional zur Detektions�äche, da hier die Anregungs�äche deutlich kleiner ist als die
Detektions�äche (siehe Kapitel 3.1.1.
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4 Spektroskopie an GaAs-Quanten�lmen

4.2.2 Intensitätsabhängigkeit

Im Gegensatz zur Unabhängigkeit vom Au�ösungsvermögen zeigt die Linienform der
Photolumineszenz eine starke Abhängigkeit von der Anregungsdichte. Abbildung 4.5
zeigt Spektren der drei dicken Filme für sieben unterschiedliche Anregungsdichten.
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Abbildung 4.5: Abhängigkeit der Photolumineszenz der dicken Quanten�lme von
der Anregungsdichte

Man erkennt, dass für niedrige Anregungsdichten (3,0 ND) nur ein Übergang je
Film zu beobachten ist. Dieser Übergang kann der Exziton-Rekombination zuge-
schrieben werden. Bei zunehmender Anregungsdichte (≥ 1,5 ND) kann man zwei
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4.2 Ortsaufgelöste Photolumineszenz an homogenen Quanten�lmen

Maxima erkennen. Der zweite Übergang liegt auf der niederenergetischen Seite der
jeweiligen Quanten�lmübergänge. Dieser niederenergetische Übergang dominiert das
Spektrum bei hohen Anregungsdichten und zeigt eine deutlich gröÿere Liniebreite.
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Abbildung 4.6: Der 19,8nm Quanten�lm für verschiedene Anregungsdichten

In Abbildung 4.6 ist dies für den 19,8 nm Quanten�lm nochmals deutlicher darge-
stellt. Die Anregungsdichte wurde dabei um etwa einen Faktor 1000 variiert. Wäh-
rend sich die Position des Exziton-Übergangs bei zunehmender Anregungsdichte
nicht verändert, ändert sich die Position der niederenergetischen Linie mit steigen-
der Anregungsdichte deutlich. Diese Rotverschiebung kann man in Abbildung 4.6
deutlich erkennen.
Zur genaueren Auswertung wurden an die einzelnen Spektren Gauÿ- und Lorentz-

Kurven angepasst. Die Exziton-Linie hat die Form einer Lorentz-Kurve, ist also nur
homogen verbreitert (siehe Abbildung 4.7).
Zur Anpassung der niederenergetischen Linie wurden zwei verschiedene Modelle

verwendet. Im ersten Modell wurde die höherenergetische Linie durch eine Lorentz-
Kurve und die niederenergetische Linie durch eine Gauÿ-Kurve angepasst (Modell
Gauÿ-Lorentz). Im zweiten Modell wurden beide Linien durch Lorentz-Kurven an-
gepasst (Modell 2-Lorentz). Die aus der Anpassung der beiden Modelle erhaltenen
Kurven sind zusammen mit dem gemessenen Spektrum in Abbildung 4.8 dargestellt.
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Abbildung 4.7: Anpassung der Linienform für niedrige Anregungsdichte

Die anpassten Kurven der beiden Modellen unterscheiden sich deutlich. Während
das Modell Gauÿ-Lorentz das gemessene Spektrum recht gut beschreibt, weicht das
Modell 2-Lorentz deutlich von den Messwerten ab. Dies gilt vor allem an den bei-
den Flanken des Spektrums. Die niederenergetische Linie zeigt im Gegensatz zur
Exziton-Linie eine deutlich inhomogene Verbreiterung und kann daher nicht durch
eine Lorentz-Kurve beschrieben werden.
In beiden Modellen ist die Halbwertsbreite der niederenergetischen Linie deutlich

gröÿer als die der höherenergetischen. Beide Breiten steigen mit der Anregungsdichte
deutlich an. die Halbwertsbreite der höherenergetischen Linie steig durch anregungs-
induziertes Dephasieren von 210 µeV auf 720 µeV , die der niederenergetischen von
1,1 meV auf 2,8 meV .
In Abbildung 4.9 wird die energetische Lage der Maxima der beiden Linien ge-

zeigt, die aus der Anpassung mit dem Modell Gauÿ-Lorentz gewonnen wurden. X
stellt die energetische Lage der Exziton-Linie und BX die des niederenergetischen
Übergangs dar. Die beiden gestrichelten Linien zeigen die Lage der Exziton- und
Biexziton-Übergänge, die mittels kohärenter Anregungsspektroskopie (engl.: cohe-
rent excitation spectroscopy, CES) bestimmt wurden [Fin03]. Diese Werte wurden
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Abbildung 4.8: Anpassung der Linienform für hohe Anregungsdichten

bei einer mittleren Anregungsdichte gemessen. Die Biexzitonbindungsenergie aus
den CES-Messungen beträgt 1,2 meV .
Wie man aus Abbildung 4.9 entnehmen kann, entspricht der Abstand der bei-

den Maxima für mittlere Anregungsdichten der Biexzitonbindungsenergie. Bei hoher
Anregungsdichte steigt dieser Energieabstand auf 1,8 meV an. Der Energieabstand
nimmt von der mittleren Anregungsdichte bis zur höchsten Anregungsdichte um et-
wa 50% zu. Dies ist auf die Rotverschiebung des niederenergetischen Übergangs bei
hohen Anregungsdichten zurückzuführen. Nach theoretischen Arbeiten von Keldysh
[Kel02] sollte die Biexziton-Bindungsenergie mit zunehmender Dichte abnehmen,
was zu einer Blauverschiebung der Biexziton-Lumineszenz führen würde. Im hier
vorliegenden Fall wird aber genau das Gegenteil, nämlich eine Rotverschiebung be-
obachtet.
Ein ähnliches Verhalten haben Ko und Mitarbeiter [Ko00] an ZnO-Filmen beob-

achtet. Sie führen die niederenergetische Linie aber nicht auf Biexzitonen zurück,
sondern auf eine stimulierte Emission unter Beteiligung einer inelastischen Exziton-
Exziton- Streuung. Dabei rekombiniert eines der Exzitonen, während das zweite
Exziton in einen angeregten Zustand gestreut wird. Mit zunehmender Anregungs-
dichte wird das zurückbleibende Exziton in immer höhere angeregte Zustände ge-

51



4 Spektroskopie an GaAs-Quanten�lmen

10-3 10-2 10-1 100
1,5255

1,5260

1,5265

1,5270

1,5275

 

 

 X
 BX

En
er

gi
e 

(e
V)

Relative  Intensität

Abbildung 4.9: Energetische Lagen der beiden Maxima des 19,8 nm Quanten�lms
für verschiedene Anregungsdichten

streut, sodass die Emission des rekombinierende Exzitons zu niedrigeren Energien
schiebt. Diese Modell kann aber hier nicht angewandt werden, da die Verschiebung
mit 0,6 meV zu klein ist, um ein Exziton in einen angeregten Zustand zu streuen.
Das oben beschriebene Verhalten ist unabhängig von der Ortsau�ösung und wurde
auch bei dem 15,2 nm- und dem 12,2 nm-Quanten�lm beobachtet. Auch hier nimmt
die Bindungsenergie mit steigender Anregungsdichte um etwa 50% zu.
Eine mögliche Erklärung könnte die Rekombination von Biexzitonen mit k 6= 0

sein. Die Rekombination eines Exzitons ist nur für verschwindenden Schwerpunkts-
impuls möglich, da der Photonenimpuls gering ist. Im Gegensatz dazu ist die Re-
kombination eines Biexzitons auch bei gröÿerem Schwerpunktsimpuls möglich, da
das zurückbleibende Exziton die Impulserhaltung gewährleistet [Kim94].
Da die e�ektive Masse der Biexzitonen gröÿer ist als die der Exzitonen haben sie

auch eine geringere Dispersion (siehe Abbildung 4.10), was dazu führt, das der ener-
getische Abstand zwischen den beiden Bändern abnimmt. Die Lage der Biexziton-
Lumineszenz wird aber durch diesen Abstand bestimmt. Dies führt zu einer Rotver-
schiebung mit steigendem Schwerpunktsimpuls der rekombinierenden Biexzitonen.
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Abbildung 4.10: Dispersion für Exzitonen (X) und Biexzitonen (BX).

Die Temperatur der Ladungsträger und damit auch ihre kinetische Energie steigt
mit steigender Anregungsdichte [Ulb73], was zu der beobachteten Rotverschiebung
führt. Dieser E�ekt wurde auch schon von Cingolani und Mitarbeitern [Cin88] an
GaAs/AlxGa1−xAs-Quanten�lmen beobachtet. Im Gegensatz zu den hier gemesse-
nen Spektren sehen die Autoren allderings auch eine Blauverschiebung und eine
deutliche Zunahme der Linienbreite der Exziton-Linie bei hohen Dichten. Selbst bei
den höchsten Dichten dominiert dort die Exziton-Linie die Spektren.
Die Linienform der Biexziton-Lumineszenz kann nach [Cin88] beschrieben werden

durch:
I(~ω) ∝ exp[−(EX − EBBX − ~ω)/kTeff ]

1 + exp[−(EX − EBBX − ~ω)/ΓBX ]
. (4.2)

Dabei ist EX die Energie der Exziton-Linie, EBBX die Biexziton-Bindungsenergie,
Teff die e�ektive Temperatur der Biexzitonen und ΓBX ein Verbreiterungsfaktor.
Abbildung 4.11 zeigt die Anpassung der Linienform durch Gleichung 4.2. Dabei

wurde die Exziton-Lumineszenz wiederum durch eine Lorentz-Linie angepasst. Zum
Vergleich ist auch die Anpassung durch das Modell Gauÿ-Lorentz darghestellt. Auch
hier erhält man durch das Modell Gauÿ-Lorentz eine bessere Übereinstimmung mit
dem gemessenen Spektrum.
Aus der Anpassung nach Gleichung 4.2 erhält man eine, mit steigender Anre-
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Abbildung 4.11: Anpassung der Linienform für heiÿe Biexzitonen

gungsdichte, steigende e�ektive Temperatur. Die Temperatur steigt dabei von etwa
6 K bei 1,6 ND auf etwa 13 K bei 0,08 ND an. Dieser Temperaturanstieg ist
aber nicht ausreichend, um die Rotverschiebung zu erklären. Zusätzlich muss auch
die Biexziton-Bindungsenergie in gleichem Maÿe variiert werden, wie bei den beiden
anderen Modellen. Auÿerdem beschreibt Gleichung 4.2 die gemessenen Spektren nur
geringfügig besser als das Modell 2-Lorentz, an den Flanken aber schlechter als das
Modell Gauÿ-Lorentz. Daher ist eine thermische Verteilung alleine nicht ausreichend,
um das Intensitätsverhalten der Biexziton-Linie zu erklären.
Zusammenfassend: im Gegensatz zur Exziton-Linie zeigt die Biexziton-Linie eine

deutlich inhomogene Verbreiterung und eine starke Rotverschiebung mit steigender
Anregungsdichte. Die Ursache für dieses Verhalten ist derzeit noch unklar.

4.2.3 Temperaturabhängigkeit

In diesem Abschnitt wird die Temperaturabhängigkeit der PL untersucht. Für die
Messungen wurde das 25 µm Pinhole und die GaP -SIL bei mittlerer Anregungsdich-
te (1,5 ND) benutzt. Unter diesen Bedingungen wird nur die Kühl�nger-Temperatur

54



4.2 Ortsaufgelöste Photolumineszenz an homogenen Quanten�lmen

von 5 K bis 150 K variiert.
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Abbildung 4.12: Temperaturabhängigkeit der Lumineszenz

Die so erhaltenen Spektren sind in Abbildung 4.12 gezeigt. Zunächst ändern sich
die Spektren für Temperaturen von 5−10 K kaum, wogegen sich für höhere Tempe-
raturen eine deutliche Rotverschiebung zeigt. Diese Rotverschiebung ist zu erwarten,
da die Bandlücke mit steigender Temperatur kleiner wird. Abbildung 4.13 zeigt die
Lage der Maxima der vier dicken Filme für verschiedene Temperaturen, die Symbole
sind die Messwerte, die durchgezogenen Linie angepasste Varshni-Kurven.
Als Ergänzung zu der in [HN03] durchgeführten Auswertung wurden hier zusätz-

lich noch der 9,9 nm-Film und das Substrat berücksichtigt. Auÿerdem wurden für
die Filme auch noch die Spektren bei 150 K ausgewertet.
Die aus der Anpassung erhaltenen Parameter sind in Tabelle 4.1 zusammen mit

den empfohlenen Werten für GaAs-Volumenmaterial aus [Vur01] aufgeführt. Zu-
sätzlich sind in der letzten Zeile die Werte aus der Anpassung von Gleichung 4.3
angegeben (s.u.).
Die Parameter sind für die vier Quanten�lme und das Substrat mit Ausnahme der
Bandlücke identisch. Die geringen Unterschiede der einzelnen Werte sind kleiner
als die Messunsicherheit. Sie weichen zwar von den empfohlenen Werten deutlich
ab, liegen aber noch innerhalb des in [Vur01] angegebenen Wertebereichs. Auÿer-
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Abbildung 4.13: Temperaturabhängigkeit der Lage der Lumineszenz. Die Symbole
kennzeichnen die Messwerte für die einzelnen Filme, die durchgezogenen Linien
sind angepasste Varshni-Kurven.

dem stimmen sie mit anderen Werten, die ebenfalls aus Lumineszenz-Messungen
bestimmt wurden [Gri92, EA93], sehr gut überein.

Die identischen Werte für das Substrat und die Quanten�lme zeigen, dass eine
mögliche Verspannung, hervorgerufen durch unterschiedliche Ausdehnungskoe�zi-
enten von Film und Barriere, hier keine Rolle spielt. Der Unterschied zwischen den
Werten aus [Vur01] und den aus der PL bestimmten Werten könnte prinzipiell dar-
auf zurückzuführen sein, dass bei der PL nicht die Bandlücke gemessen wird, son-
dern die um die Exzitonbindungsenergie verminderte Bandlücke. Da die e�ektive
Massen, und damit auch die Exzitonbindungsenergie, ebenfalls temperaturabhän-
gig sind könnte dies zu einem anderen Verlauf der Temperaturabhängigkeit führen.
Allerdings ist die Änderung der e�ektiven Masse im hier betrachteten Tempera-
turbereich zu gering (≈ 2%) um den deutlichen Unterschied zu erklären. Vielmehr
zeigt sich hier, dass das empirische Varshni-Modell gerade für niedrige Temperatu-
ren ungeeignet ist. In [Päs97] haben Pässler und Oelgart daher ein stärker analytisch
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Substrat 19,8 nm 15,2 nm 12,2 nm 9,9 nm GaAs
Eg0 (eV ) 1,5160 1,5280 1,5363 1,5473 1,5622 1,519

α (meV/K) 0,94 1 1 1 1 0,54
β (K) 603 602 601 603 605 204

EP
g0 (eV ) 1,5157 1,5275 1,5358 1,5469 1,5618

Tabelle 4.1: Varshni-Parameter für die vier dicken Quanten�lme und das Substrat

begründetes Modell vorgeschlagen:

Eg(T ) = Eg0 −
α ·Θ

2

[
p

√
1 +

(
2T

Θ

)p

− 1

]
, (4.3)

wobei α der Hochtemperaturgrenzwert der Entropie ist, Θ die e�ektive Phononen-
temperatur und p ein materialspezi�sche Parameter.
Auch Gleichung 4.3 wurde an die Messwerte angepasst. Dabei war es aber ausrei-

chend nur den Parameter Eg0 zu variiert, für die anderen drei Parameter konnten die
Literaturwerte aus [Päs99] übernommen werden. Die aus der Anpassung bestimmten
Werte sind in Tabelle 4.1 als EP

g0 in der letzten Zeile aufgeführt.
Abbildung 4.14 zeigt die Temperaturabhängigkeit der Lumineszenz des 19,8 nm

Films (Symbole) zusammen mit berechneten Kurven, wobei die gestrichelte Linie
dem Varshni-Modell mit den Werten aus [Vur01] entspricht und die durchgezoge-
ne Linie dem Pässler-Modell mit den Werten aus [Päs99]. In beiden Fällen wurde
lediglich Eg0 verschoben.
Deutlich erkennt man, dass das Varshni-Modell die Bandlücke bei kleinen Tempe-

raturen (≤ 65 K) deutlich überschätzt und bei gröÿeren Temperaturen geringfügig
unterschätzt. Im Gegensatz dazu wird die Temperaturabhängigkeit durch Gleichung
4.3 hervorragend beschrieben. Lediglich bei 5 K und 10 K erkennt man eine geringe
Abweichung. Dies liegt daran, dass gerade bei tiefen Temperaturen die Probe durch-
aus wärmer sein kann als der Kühl�nger des Kryostaten.

Kühl�nger 5 K 10 K 25 K 50 K 100 K 150 K
Probe 12,2 K 14,8 K 24,8 K 49,3 K 99,7 K 149,9 K

Tabelle 4.2: Aus der Anpassung bestimmte Proben-Temperatur für verschiedene
Kühl�nger-Temperaturen

Tabelle 4.2 zeigt die aus der Anpassung bestimmte Probentemperatur für die ver-
schiedenen Kühl�ngertemperaturen. Ab 25 K stimmen beide Temperaturen überein,
bei 5 K und 10 K ist die Probe deutlich wärmer als der Kühl�nger.
Da bei der Mikro-PL die Probe direkt hinter dem Fenster des Kryostaten montiert
ist, wird die Probe durch Wärmestrahlung aus der Umgebung erwärmt. Eine Erwär-
mung durch die absorbierte Laserleistung kann hier ausgeschlossen werden, da bei
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Abbildung 4.14: Vergleich der gemessenen Temperaturabhängigkeit der Lumineszenz
des 19,8 nm Films mit verschiedenen Modellen. Die Symbole sind die Messwer-
te, die durchgezogene Linie entspricht dem Pässler-Modell, die gestrichelte dem
Varshni-Modell mit den Parametern, die in der Literatur zu �nden sind.

den dichteabhängigen Messungen keine Verschiebung der Exziton-Linie beobachtet
wurde, obwohl die Dichte um etwa drei Gröÿenordnungen variiert wurde.
Zwar kann die Temperaturabhängigkeit auch im Varshni-Modell beschrieben wer-

den (siehe Abbildung 4.13), dazu müssen aber alle drei Parameter variiert werden,
und die beiden Parameter α und β weichen erheblich von den Literaturwerten ab.
Im Gegensatz dazu muss beim Pässler-Modell nur der Energiewert für T = 0 K
angepasst werden. Trotzdem wird die Temperaturabhängigkeit durch das Pässler-
Modell besser beschrieben, da die Wurzel aus dem gemittelten, quadratischen Fehler
(engl.: root mean square, RMS) deutlich kleiner ist als beim Varshni-Modell (um den
Faktor 4 (beim Substrat) bis 9 (beim 19,8 nm Film).
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4.3 Ortsaufgelöste Photolumineszenz an inhomogenen Quanten�lmen

4.3 Ortsaufgelöste Photolumineszenz an

inhomogenen Quanten�lmen

Hier folgen nun die ortsaufgelösten Messungen an inhomogen verbreiterten oder kurz
inhomogenen Filmen. Zunächst wird der Ein�uss des Au�ösungsvermögens, dann
die Intensitätsabhängigkeit und zuletzt die Temperaturabhängigkeit betrachtet. An-
schlieÿend wird die Autokorrelationsspektroskopie diskutiert. Auch diese Messungen
wurden, soweit nicht anders angegeben, bei einer Kühl�nger-Temperatur von 5 K
durchgeführt.

4.3.1 Ein�uss des Au�ösungsvermögens

Der Ein�uss des Au�ösungsvermögens bei dicken Quanten�lmen wird im Abschnitt
4.2.1 vorgestellt. In diesem Abschnitt wird nun der Ein�uss des Au�ösungsvermögens
auf die Spektren dünner Quanten�lme (z.B. 5,1 nm und 4,5 nm Dicke) untersucht.
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Abbildung 4.15: Ein�uss des Au�ösungvermögens bei inhomogenen Quanten�lmen

Der drastische Ein�uss der unterschiedlichen Ortsau�ösung auf die Spektren wird
in Abbildung 4.15 gezeigt. Mit geringerer Au�ösung wird die Fläche, deren Lumi-
neszenz detektiert wird, gröÿer, und man kann viele lokalisierte Zustände erkennen.
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4 Spektroskopie an GaAs-Quanten�lmen

Da der Unterschied in der Zentralwellenlänge der einzelnen Zustände kleiner ist als
ihre Halbwertsbreite, können sie nicht getrennt werden. Im Gegensatz dazu wird
die Fläche mit steigender Au�ösung kleiner, und man kann weniger lokalisierte Zu-
stände beobachten. Diese Zustände sind auf der Energieskala deutlich getrennt. Die
gemessene Halbwertsbreite der einzelnen Linie beträgt etwa 170 µeV und ist durch
die experimentelle Au�ösung begrenzt (170 µeV entsprechen drei Bildpunkten auf
den Detektor). Die Linienbreite ist sogar noch geringer als die der homogenen Filme.
Für den 19,8 nm Film beispielsweise wurde eine Linienbreite von 210 µeV gemessen.
Einhergehend mit der geringen Linienbreite ist eine lange Lebensdauer der lokali-
sierten Zustände.
Zur Untersuchung einzelner lokalisierter Zustände an inhomogen verbreiterten

Quanten�lmen ist deshalb eine möglichst hohe Ortsau�ösung nötig.

4.3.2 Intensitätsabhängigkeit

Im Vergleich zu den homogenen Quanten�lmen ist die Linienverbreitung inhomo-
gener Quanten�lme bei hohen Anregungsdichten wesentlich gröÿer. Abbildung 4.16
zeigt die Spektren der beiden Quanten�lme bei verschiedener Anregungsdichte. Die
Anregungsdichte wurde von 3,0 ND bis 0,08 ND um etwa einen Faktor 1000 variiert.
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Abbildung 4.16: Intensitätsabhängigkeit bei inhomogenen Quanten�lmen
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4.3 Ortsaufgelöste Photolumineszenz an inhomogenen Quanten�lmen

Die mit der höchsten Anregungsdichte aufgenommenen Spektren sind deutlich
als Gauÿ-Linien erkennbar, während einzelne lokalisierte Zustände bei abnehmender
Anregungsdichte die Lumineszenz-Spektren dominieren. Die lokalisierten Zustände
sind bei hoher Anregungsdichte nicht mehr zu erkennen.
Man kann in Abbildung 4.16 eine Rotverschiebung des Schwerpunktes des Spek-

trums bei höherer Anregungsdichte erkennen. Diese Rotverschiebung wird durch die
Biexzitonen verursacht. Die Biexziton-Lumineszenz ist niederenergetischer als die
der Exzitonen und ihre Intensität steigt mit zunehmender Anregungsdichte superli-
near an im Gegensatz zum linearen Anstieg der Exziton-Lumineszenz.
Um die lokalisierten Zustände des inhomogenen verbreiterten 4,5 nm Quanten-

�lms genauer zu untersuchen, wurden Spektren an verschiedenen Proben-Positionen
aufgenommen. Abbildung 4.17 zeigt eine Serie solcher Spektren. Dabei wurde das
Mikroskop-Objektiv von Spektrum zu Spektrum jeweils um etwa 180 nm verscho-
ben.
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Abbildung 4.17: Spektren an verschiedenen Proben-Positionen

Deutlich ist die unterschiedliche Feinstruktur der lokalisierten Zustände für die
verschiedenen Proben-Positionen zu erkennen. Aufgrund der geringen Verschiebung
sind die gleichen lokalisierten Zustände in allen Spektren erkennbar, wenn auch mit
unterschiedlichen Intensitätsverhältnissen.
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4 Spektroskopie an GaAs-Quanten�lmen

Um zu untersuchen, ob einzelne Linien lokalisierten Biexzitonen zugeordnet wer-
den können, wurden Linien-Paare ausgewählt, deren energetischer Abstand der mit-
tels CES bestimmten Biexzitonbindungsenergie [Fin03] entspricht. Ein solches Li-
nien-Paar ist in Abbildung 4.17 durch Pfeile hervorgehoben.
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Abbildung 4.18: Intensitätsabhängigkeit einzelner lokalisierter Zustände für den
4,5 nm Quanten�lm.

Abbildung 4.18 stellt das Verhältnis der PL-Intensität dieser beiden Linien als
Funktion der Anregungsintensität dar. Die Intensität der Linie 1 steigt nahezu li-
near mit der Anregungsdichte an. Für Linie 2 dagegen nimmt die PL-Intensität
zunächst quadratisch zu und sättigt bei höheren Anregungsdichten (1,5 ND) ab.
Dieses Verhalten ist typisch für Biexzitonen ([Bru94a]). Die Energiedi�erenz zwi-
schen den beiden Linien beträgt etwa 4,45meV . Die für diesen Quanten�lm mit
CES gemessene Bindungsenergie beträgt etwa 4,5meV [Fin03]. Daher kann man die
Linie 2 dem Zerfall eines lokalisierten Biexzitons zuordnen.
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4.3 Ortsaufgelöste Photolumineszenz an inhomogenen Quanten�lmen

4.3.3 Temperaturabhängigkeit

Zur Untersuchung der Temperaturabhängigkeit der dünner Quanten�lme wurden
Spektren mit 25 µm Pinhole und GaP -SIL bei einer Anregungsdichte von 3,0 ND
gemessen. Abbildung 4.19 zeigt die zwei dünnen Quanten�lme mit 5,1 nm und
4,5 nm Dicke bei verschiedenen Temperaturen.
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Abbildung 4.19: Temperaturabhängigkeit der Lumineszenz für inhomogen verbrei-
terte Quanten�lme

Deutlich sind bei 5 K die verschiedenen lokalisierten Energiezustände zu erkennen.
Bei tiefen Temperaturen relaxieren die Ladungsträger in das lokale Energieminimum
und rekombinieren. Dadurch sind viele lokalisierte Zustände und ein kleiner Unter-
grund in den Spektren bei niedriger Temperatur zu erkennen. Dagegen kann man
wenige einzelne lokalisierte Zustände und einen intensiven inhomogenen Untergrund
bei höheren Temperaturen beobachten. Bei 25 K ist der Untergrund schon so stark,
dass es nicht sinnvoll ist, bei höherer Temperatur zu messen.
Wenn man in inhomogen verbreiterten Systemen lokalisierte Zustände sehen will,

muss man bei hinreichend kleiner Temperatur messen. Im Gegensatz zu den dicken
Quanten�lmen kann man die thermische Rotverschiebung bei den dünnen Quanten-
�lmen nicht deutlich erkennen. Da die dünnen Filme viele unterschiedliche Ener-
giezustände besitzen, kann man beim Vergleich der Spektren nicht unterscheiden,
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4 Spektroskopie an GaAs-Quanten�lmen

ob eine Linie bei einer höheren Proben-Temperatur verschoben ist, oder ob es ein
anderer niederenergetischer Zustand ist. Die Ladungsträger relaxieren in ein lokales
Potentialminimum. Es kann aber durchaus sein, dass es in unmittelbarer Nähe noch
ein tiefers Minimum existiert, das die Ladungsträger aber nicht erreichen können,
da es durch ein lokales Maximum getrennt ist. Durch thermische Aktivierung kann
dieses Maximum überwunden werden, wodurch die Ladungsträger in das tiefere Mi-
nimum relaxieren können. Dies führt auch zu einer Rotverschiebung.
Auÿerdem zeigte sich eine deutliche Rotverschiebung bei den dicken Filmen erst

oberhalb von 25 K. In diesen Temperaturbereich sind bei den dünnen Filmen aber
keine lokalisierten Zustände mehr erkennbar. Zusätzlich kann die thermische Aus-
dehnung des Kühl�ngers und des Probenhalters dazu führen, dass bei verschiedenen
Temperaturen auch unterschiedliche Probenstellen gemessen werden.

4.3.4 Autokorrelationsspektroskopie

Wie im Abschnitt 2.2.1 dargelegt ist, soll die Autokorrelationsanalyse es ermögli-
chen, die quantenmechanische Niveauabstoÿung in ortsaufgelösten Photolumines-
zenzspektren nachzuweisen. Allerdings sind auch andere Interpretationen möglich.
Intonti und Mitarbeiter [Int01, Int02] beobachten ein Maximum bei einer Ener-

giedi�erenz von ∆E = 3 meV in der gemittelten Autokorrelationsfunktionen von
Nano-Photolumineszenz-Spektren eines einzelnen 3 nm dünnen GaAs-Quanten�lms
und interpretieren dies als Niveauabstoÿung. Von Freymann und Mitarbeiter [Fre02]
sehen bei Messungen an Quanten�lmen ebenfalls eine Signatur bei 3 meV , interpre-
tieren diese allerdings als eine Aufspaltung durch Monolagen-Inseln.
Auch bei Messungen an Quantendrähten wurde eine Signatur in der Autokorrela-

tion gefunden. Ebenso wie bei den Quanten�lmen gibt es hier zwei Interpretationen
dieser Signatur. Crottini und Mitarbeiter [Cro02] interpretieren die Signatur bei
∆E = 2 meV als Niveauabstoÿung. Feltrin und Mitarbeiter [Fel03] hingegen führen
diese Signatur auf die Emission angeregter Zustände der Exzitonen zurück, da durch
die Unordnung die Phonon-Streurate für tie�iegende Exziton-Zustände reduziert ist.
Die Autokorrelationsanalyse wird in fünf Schritten durchgeführt [Fre00]:

1. Die individuellen Spektren werden auf die gleiche Fläche normiert, vor dem
Normieren können die Spektren mit Filterfunktionen multipliziert werden, wo-
durch einzelne Energiebereiche unterschiedlich stark gewichtet werden,

2. Subtraktion des gemittelten Spektrums von jedem einzelnen Spektrum,

3. die individuellen Autokorrelationsspektren werden berechnet,

4. über einen kompletten Datensatz wird gemittelt und

5. das Maximum der gemittelten Autokorrelation wird auf 1 normiert.
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4.3 Ortsaufgelöste Photolumineszenz an inhomogenen Quanten�lmen

Abbildung 4.20 zeigt die so berechnete Autokorrelation des 4,5 nm Quanten�lms.
Dabei wurde über die Autokorrelationen von 256 Spektren gemittelt.
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Abbildung 4.20: Gemittelte Autokorrelation des 4,5 nm Quanten�lms

Man erkennt eine deutliche Signatur bei ∆E = 2,75 meV . Das bedeutet, dass in
der Mehrzahl der 256 Spektren zwei Linien mit einem Energieabstand von 2,75 meV
vorhanden sind.
Um die Struktur in der Autokorrelation genauer zu untersuchen, werden die Spek-

tren vor der Normierung mit Filter-Funktionen der Form f(E) ∝ exp(± E
E0

) mul-
tipliziert [Fre02], wobei durch die Wahl des Filter-Parameters E0 die Stärke der
Beein�ussung variiert werden kann und durch das Vorzeichen im Argument die Cha-
rakteristik des Filters bestimmt wird. Für das positive Vorzeichen erhält man ein
Hochpass-Verhalten, bei dem die hochenergetischen Anteile des Spektrums stärker
gewichtet werden, für das negative Vorzeichen ein Tiefpass-Verhalten, bei dem die
niederenergetischen Anteile stärker gewichtet werden. Der Ein�uss des Filters wird
um so gröÿer, je kleiner der Wert des Filterparameters E0 wird.
Abbildung 4.21 zeigt die Autokorrelation ge�lterter Spektren des 4,5 nm Quanten-

�lm bei einer Anregungsdichte von etwa 9 W/cm2. Man erkennt deutlich, dass die Si-
gnatur bei 2,75 meV bei der Tiefpass-Filterung erhalten bleibt. Erst bei E0 = 4 meV
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Abbildung 4.21: Ge�lterte Autokorrelation des 4,5 nm Quanten�lms

sieht man eine deutliche Abnahme. Im Gegensatz dazu sieht man bei der Hochpass-
Filterung eine Abnahme des Signals bei zunehmender Filterwirkung. Daraus folgt,
dass die niederenergetische Linie der beiden die schwächere ist.
Ein solches Verhalten bezüglich der Filterung führen von Freymann und Mitarbei-

ter [Fre02] als Begründung für die Interpretation der Signatur als eine Aufspaltung
durch Monolagen-Inseln an. Allerdings ist nach [Fel03] auch eine andere Interpreta-
tion möglich: die beiden Linien, die die Signatur bei ∆E = 2,75 meV verursachen,
stammen vom zwei Exzitonen, die im gleichen Potential-Minimum lokalisiert sind.
Dabei be�ndet sich ein Exziton im Grundzustand und das zweite im ersten an-
geregten Zustand. Dabei wird die Relaxation aus dem angereten Zustand in den
Grundzustand erschwert, da bei ungeordneten Systemen die Phononenstreurate für
die niedrig liegenden Zustände reduziert ist. Dadurch können nicht alle Exzitonen
innerhalb ihrer Lebensdauer in den Grundzustand relaxieren, sodass auch die Lumi-
neszenz aus einen angeregten Zustand beobachtet werden kann. Die Abnahme der
Signatur bei Hochpass-Filterung ist dann so zu interpretieren, dass die Lumineszenz
aus dem Grundzustand schwächer ist, als die aus dem angeregten Zustand, da die
Relaxation in den niederenergetischen Zustand langsamer ist als die Rekombination.
Bei der Autokorrelation wurde über 256 Spektren und eine Fläche von etwa 52µm2

gemittelt. Daher ist es unwahrscheinlich, dass die Signatur von einer Aufspaltung
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durch Monolagen-Inseln herrührt, da diese Inseln sonst über die gesamte Fläche ver-
teilt nahezu die gleiche Gröÿe haben müssten, um in allen Spektren eine vergleichbare
Aufspaltung hervorzurufen. Im Gegensatz dazu setzt die Interpretation nach [Fel03]
keine solche groÿ�ächige Ordnung voraus. Zu jedem lokalisierten Zustand existieren
auch angeregte Zustände, die an der gleichen Position lokalisiert sein können, wenn
das Potentialminimum nur hinreichend tief ist. Es ist daher wahrscheinlicher, dass
die Signatur in der Autokorrelation durch diesen E�ekt verursacht wird, wobei aber
auch eine Niveau-Abstoÿung oder eine Aufspaltung durch Monolageninsel nicht voll-
ständig ausgeschlossen werden können, da die Autokorrelationsspektroskopie keine
Information über die Ursache der Signatur liefert.
Die Zunahme des Untergrundes bei der Tiefpass-Filterung kann man dadurch

erklären, dass dieser Untergrund von unkorrelierten lokalisierten Exzitonen herrührt.
Diese lokalisierten Zustände �ndet man primär auf der niederenergetischen Seite des
Spektrums.
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Abbildung 4.22: Autokorrelation eines einzelnen Spektrums des 4,5 nm Quanten-
�lms, der Kreis deutet den Bereich an, für den die Korrelation zwischen Exziton
und Biexziton sichtbar sein sollte.

Es fällt auf, dass in dem Autokorrelationsspektrum keine Signatur bei der Biex-
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ziton-Bindungsenergie von 4,5 meV erkennbar ist. Dies würde man aber erwarten,
da bei der Rekombination eines Biexzitons immer ein Exziton zurück bleibt, das
ebenfalls rekombiniert. Daher müssten zwei miteinander korrelierte Linien vorhan-
den sein, deren Energie sich um die Biexziton-Bindungsenergie unterscheiden. Das
Fehlen dieser Signatur rührt daher, dass in den Lumineszenz-Spektren zwar mehre-
re lokalisierte Exzitonen erkennbar sind, aber Biexzitonen nur vereinzelt beobachtet
werden können. Betrachtet man ein einzelnes Spektrum (siehe Abbildung 4.17), so
erkennt man mehrere, miteinander unkorrelierte Exzitonen. Diese führen zu einem
starken Untergrund in der Autokorrelation dieses Spektrums. Da nur zu einzelnen
Exzitonen auch ein Biexziton beobachtet werden kann, wird das Signal der Auto-
korrelation zwischen beiden von dem Untergrund verdeckt. Daher ist selbst in der
Autokorrelation eines einzelnen Spektrums (Abbildung 4.22) keine Signatur bei der
Biexzitonbindungsenergie zu erkennen.
Durch die Mittelung über viele Spektren wird zwar der unkorrelierte Anteil ab-

geschwächt, der korrelierte Anteil bleibt aber nur dann erhalten, wenn er in der
Mehrzahl der Spektren vorhanden ist. Bei niedrigen Anregungsdichten können loka-
lisierte Exzitonen beobachtet werden, allerdings ist die Wahrscheinlichkeit, ein loka-
lisiertes Biexziton zu beobachten, gering. Mit zunehmender Anregungsdichte steigt
die Wahrscheinlichkeit für Biexzitonen an, gleichzeitig erhöht sich aber auch die
Anzahl der beobachtbaren lokalisierten Exzitonen. Dadurch wird die Autokorrelati-
on bei hohen Anregungsdichten von einem breiten Untergrund dominiert, der eine
möglicherweise vorhandene Signatur bei der Biexziton-Bindungsenergie verdeckt.
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4.4 Zeitaufgelöste Photolumineszenz

In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse der zeitaufgelösten Messungen der Lumi-
neszenz dargestellt. Zur Messung wurde der in 3.1.2 beschriebene Aufbau verwendet.
Der Anregungslaser wurde auf eine Zentralwellenlänge von 770 nm abgestimmt, was
einer Photonenenergie von 1,61 eV entspricht.
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Abbildung 4.23: Zeitintegrierte Spektren der drei dicken Quanten�lme
(19,8 nm, 15,2 nm, 12,2 nm) bei hochenergetischer Anregung

Abbildung 4.23 zeigt die zeitintegrierten Spektren der drei dicksten Quanten�lme
bei gepulster Anregung für verschiedenen Ladungsträgerdichten. Die Dichten (in
1/cm2) betragen für den 19,8 nm Quanten�lm von unten nach oben: 8,5 · 1010, 2,7 ·
1011, 8,5 · 1011, 2,7 · 1012 und 7,7 · 1012. Im 15,2 nm Film sind die Dichten um
den Faktor 1,3 geringer, im 12,2 nm Film um den Faktor 1,7. Das Verhältnis der
Ladungsträgerdichten in den vier dicken Quanten�lme bei gleicher Anregungsdichte
ist in Tabelle 4.3 aufgelistet.
Deutlich erkennt man bei niedrigen Dichten die Lumineszenz am Schwerloch-Exziton
des 19,8 nm Films bei etwa 1,5273 eV , des 15,2 nm Films bei etwa 1,5353 eV und des
12,2 nm Films bei etwa 1,546 eV . Die Lumineszenz der entsprechenden Biexzitonen
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19,8 nm 15,2 nm 12,2 nm 9,9 nm
1 0,74 0,58 0,46

2,16 1,60 1,26 1

Tabelle 4.3: Verhältnis der Ladungsträgerdichten der vier dicken Quanten�lme bei
gleicher Anregungsdichte

bei etwa 1,526 eV , 1,534 eV und 1,544 eV ist deutlich schwächer. Auÿerdem ist
die Lumineszenz am Leichtloch-Exziton des 19,8 nm Films bei etwa 1,532 eV und
des 15,2 nm Films bei etwa 1,5425 eV zu erkennen. Mit zunehmender Dichte steigt
der Untergrund stark an und überdeckt bei der höchsten Dichte die Signale der
Quanten�lme nahezu vollständig. Dieser Untergrund wird durch die Rekombination
heiÿer Ladungsträger im Substrat verursacht. Der E�ekt ist beim 19,8 nm Film
aufgrund des geringeren Con�nements stärker ausgeprägt als beim 15,2 nm und
beim 12,2 nm Film.
Au�allend ist, dass das Signal am Biexziton deutlich schwächer ist als das Si-

gnal am Exziton. Im Gegensatz zu den ortsaufgelösten Messungen steigt es auch
nicht mit zunehmender Ladungsträgerdichte an (siehe Abbildung 4.6). Dies rührt
daher, dass die Lumineszenz am Exziton nicht nur von der Rekombination von Ex-
zitonen stammt, sonder auch die Rekombination korrelierter Elektron-Loch-Paare
zum Signal beiträgt [Kir98]. Die scheinbare Zunahme des Biexziton-Signals bei den
höchsten Dichten wird durch den Untergrund verursacht.
Auÿerdem erkennt man eine Rotverschiebung des Exziton-Signals mit zunehmen-

der Dichte. Diese Rotverschiebung ist auf die Erwärmung der Probe durch die ab-
sorbierte Laser-Leistung zurückzuführen. Durch die in Kapitel 4.2.3 durchgeführte
Untersuchung der Temperaturabhängigkeit kann der Lage der Maxima eine Tempe-
ratur zugeordnet werden.
Die so erhaltene Temperatur ist in Abbildung 4.24 als Funktion der absorbierten

Laser-Leistung dargestellt. Die Symbole sind die aus den Messwerten erhaltenen
Temperaturen, die Linien angepasste Geraden. Au�allend ist, dass der 19,8 nm
Film bei geringer Leistung etwa 5 K kälter zu sein scheint, als die drei dünneren
Filme, deren Temperaturen im Rahmen der Messgenauigkeit übereinstimmen. Mit
steigender Leistung nähert sich die Temperatur des 19,8 nm Films der Temperatur
der dünneren Filme an. Da die einzelnen Filme nur durch die Barrieren und eine
dünne Zwischenschicht getrennt sind sollten sie eigentlich bei allen Leistungen die
gleiche Temperatur haben. Die im Vergleich zur Mikro-PL höhere Temperatur der
Probe selbst bei niedriger Dichte erklärt sich dadurch, dass die mittlere Leistung
des Lasers bei den zeitaufgelösten Messungen etwa um einen Faktor 2000 gröÿer
war als bei der Mikro-PL. Auÿerdem wurde ein anderer Kryostat verwendet, bei
dem Kühlung der Probe o�enbar weniger e�ektiv war.
Dichte-E�ekte wie zum Beispiel Bandkanten-Renormalisierung können hier für

die drei dünneren Filme (15,2 nm, 12,2 nm, 9,9 nm) ausgeschlossen werden, da die
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Abbildung 4.24: Temperatur der Quanten�lme aufgetragen über der absorbierten
Laser-Leistung

Filme trotz unterschiedlicher Ladungsträgerdichten (siehe Tabelle 4.3) das gleiche
Verhalten zeigen. Dichte-E�ekte würde man am ehesten beim 19,8 nm Film erwar-
ten, da hier die Dichten am höchsten sind. Tatsächlich zeigt dieser Film auch ein
anderes Verhalten. Mit zunehmender Dichte wird aber der Unterschied zu den dün-
neren Filmen kleiner. Für einen Ein�uss der Dichte würde man aber erwarten, dass
der Unterschied mit zunehmender Dichte gröÿer wird. Auch der quantum-con�ned
Stark E�ekt, hervorgerufen durch Ober�ächenladungen scheidet hier als Ursache
aus. Zwar würde diese E�ekt mit steigender Ladungsträgerdichte durch die Ab-
schirmung kleiner werden, allerdings führt er zu einer Rotverschiebung. Die tiefere
Temperatur des 19, 8 nm-Films bedeutet aber eine Blauverschiebung der Linie. Die
Ursache für diese Verschiebung ist derzeit noch unklar.

Zur Bestimmung der Dynamik wurden die Transienten der Exziton- und der
Biexziton-Linien des 19,8 nm und des 15,2 nm Films untersucht. Mit dem in Kapitel
3.1.2 beschriebenen Modell wurden die Anstiegs- und Abfallzeiten der Lumineszenz
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4 Spektroskopie an GaAs-Quanten�lmen

bestimmt. Dazu wurden Kurven der Form:

I(t) = I0 + A

[
exp

(
−t− t0

τfall

)
− exp

(
−t− t0

τrise

)]
(4.4)

an die Transienten angepasst. Dabei ist τrise die Anstiegszeit (Relaxationszeit) und
τfall die Abfallzeit (Rekombinationszeit) der Lumineszenz [MP93]. Die so erhaltenen
Zeiten sind in Abbildung 4.25 für den 19,8 nm-Film und in Abbildung 4.26 für den
15,2 nm-Film dargestellt.
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Abbildung 4.25: Anstiegs- (links) und Abfallzeiten (rechts) für die Exziton-Linie
(oben) und die Biexziton-Linie (unten) des 19,8 nm Quanten�lms bei hochener-
getischer Anregung

Allerdings ist die Anpassung sowohl für niedrige als auch für hohe Dichten deut-
lich schlechter als für mittlere Dichten. Bei niedrigen Dichten sind die Anstiegs-
und Abfallzeiten nahezu gleich groÿ. Im Modell muss aber die Anstiegszeit immer
kleiner sein als die Abfallzeit damit sich überhaupt eine Besetzung des Niveaus n2

ausbildet. Auÿerdem bein�ussen bei niedrigen Dichten nichtstrahlende Störstellen
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4.4 Zeitaufgelöste Photolumineszenz

(engl.: nonradiative traps) die Dynamik deutlich. Mit zunehmender Dichte sättigen
die Störstellen, sodass ihr Ein�uss kleiner wird.
Bei hohen Dichten trägt neben den Quanten�lmen auch die Rekombination hei-

ÿer Ladungsträger des Substrates zum Signal bei. Dadurch wird die Dynamik durch
die Überlagerung beider Prozesse bestimmt. Dies wird im Modell aber nicht berück-
sichtigt. Das Modell kann zwar um weitere Relaxations- und Rekombinations-Kanäle
erweitert werden, dadurch steigt aber auch die Anzahl der Anpassparameter. Da je-
doch bereits bei dem einfachen Modell der Algorithmus zur Anpassung zu instabilem
Verhalten neigt, ist eine Erweiterung nicht praktikabel.
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Abbildung 4.26: Anstiegs- (links) und Abfallzeiten (rechts) für die Exziton-Linie
(oben) und die Biexziton-Linie (unten) des 15,2 nm Quanten�lms bei hochener-
getischer Anregung

Bei allen vier Linien erkennt man eine deutliche Abnahme der Anstiegszeit mit
steigender Dichte. Im Gegensatz dazu zeigen die Abfallzeiten ein deutlich anderes
Verhalten. Sie variieren zunächst nur wenig mit der Dichte, steigen dann aber auf
nahezu den doppelten Wert an und fallen mit weiter steigender Dichte wiederum
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4 Spektroskopie an GaAs-Quanten�lmen

ab. Lediglich die Biexziton-Linie des 19,8 nm Films weicht von diesem Schema ab.
Hier ist zunächst eine deutliche Abnahme der Abfallzeit zu erkennen. Auch der
Anstieg bei höheren Dichten ist weniger stark ausgeprägt. Das gleiche Verhalten der
Exziton-Lumineszenz wurde auch beim 12,2 nm- und 9,9 nm-Film beobachtet (siehe
Abbildung 4.27). Allerding werden sowohl die Anstiegs- als auch die Abfallzeiten mit
abnehmender Filmdicke kürzer. Dies ist auf den steigenden Ein�uss der Unordnung
zurück zu führen.
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Abbildung 4.27: Anstiegs- (links) und Abfallzeiten (rechts) für die Exziton-Linie
des 12,2 nm (oben) und des 9,9 nm (unten) Quanten�lms bei hochenergetischer
Anregung

Da mit zunehmender Dichte die Ladungsträger-Ladungsträger-Streuung an Be-
deutung gewinnt, ist eine schnellere Relaxation zu erwarten [Ulb73], was zu kür-
zeren Anstiegszeiten führt. Dies wurde auch bereits von Damen und Mitarbeitern
[Dam90] und von Eccleston und Mitarbeitern [Ecc91] beobachtet. In beiden Fällen
wurde allerdings bei niedrigeren Dichten (Damen bis 5 · 1010 1/cm2, Eccleston bis
1,5 · 1010 1/cm2) gemessen als in dieser Arbeit.
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4.4 Zeitaufgelöste Photolumineszenz

Im Bereich der hier vorliegenden hohen Dichten reduziert sich die Energie-Ver-
lustrate durch polar-optische Phononen um mehr als zwei Gröÿenordnungen [Leo88],
sodass man eine deutlich langsamere Relaxation bei hohen Dichten erwarten wür-
de. Allerdings erkennt man in Abbildung 4.23 den mit zunehmender Dichte stärker
werdenden Anteil der Rekombination heiÿer Ladungsträger an der Lumineszenz (ab
etwa 4,7 · 1011 1/cm2 für den 19,8 nm Film). Die Transienten bei hohen Dichten
sind also eine Überlagerung der Transienten der Exziton-Lumineszenz des jeweiligen
Films mit der Lumineszenz heiÿer Ladungsträger der dickeren Filme oder des Sub-
strates. Besteht die Transiente aber aus einer Summe zweier in etwa gleich starker
Signale mit unterschiedlicher Dynamik so wird die Anstiegszeit von dem schnelleren
der beiden Signale bestimmt und die Abfallszeit von dem langsameren. Somit kann
eine verlangsamte Relaxation an der Exziton-Linie durch die schnelle Dynamik der
heiÿen Ladungsträger überdeckt werden.
Auch thermische E�ekte dürfen nicht vernachlässigt werden, da sich die Probe

bei hohen Dichten durch die absorbierte Leistung deutlich erwärmt (siehe Abbil-
dung 4.24). Dies führt zu einer kürzeren Anstiegszeit [Dam90] und zu einer längeren
Abfallzeit, wobei hier der Ein�uss der Temperatur um so gröÿer ist, je dicker der
Quanten�lm ist [Fel87, Hil89, MP93].
Der Anstieg der Abfallzeit mit steigender Dichte kann also sowohl durch eine re-

duzierte Energieverlustrate als auch durch eine höhere Probentemperatur bedingt
sein. Vermutlich tragen beide zur beobachteten Dynamik bei. Die Gröÿe der einzel-
nen Beiträge kann aber anhand der vorliegenden Messungen nicht bestimmt werden.
Zwar kann die Energieverlustrate analog zu [Leo88] aus dem Hochenergieausläufer
der Lumineszenz bestimmt werden, zur Bestimmung der Temperaturabhängigkeit
sind allerdings weitere Messungen nötig.
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Abbildung 4.28: Anstiegs- (links) und Abfallzeiten (rechts) für die Rekombination
heiÿer Ladungsträger bei 1,52 eV

Die Abnahme der Abfallzeit bei den höchsten Dichten ist darauf zurück zu füh-
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ren, dass bei diesen Dichten die Rekombination heiÿer Ladungsträger dominiert und
die Lumineszenz der Exziton-Linie völlig verdeckt. Dadurch wird bei der Auswer-
tung der Transienten nicht die Dynamik der Exziton-Linie sondern die der heiÿen
Ladungsträger bestimmt. Dies sieht man auch daran, dass die Anstiegs- und Ab-
fallzeiten sich denen annähern, die bei 1,52 eV bestimmt wurden (siehe Abbildung
4.28).
Vergleicht man die Dynamik der Biexziton-Linie mit der der Exziton-Linie, so

erkennt man, dass die Anstiegszeit der Biexziton-Linie bei niedrigen Dichten etwas
kürzer ist als die der Exziton-Linie. Dieser Unterschied ist bei dem 19,8 nm Film
gröÿer als beim 15,2 nm Film. Abbildung 4.29 zeigt die Transienten der Exziton-
und der Biexziton-Linie des 19,8 nm Films für vier verschiedene Ladungsträgerdich-
ten. Zum besseren Vergleich wurden die Transienten auf die maximale Intensität
normiert.
Bei der höchsten Dichten (7,7 · 1012 1/cm2) sind beide Transienten nahezu de-

ckungsgleich, da hier die Rekombination heiÿer Ladungsträger des Substrates die
Spektren domonieren und die Signale der Filme überdecken. Auch bei einer Dichte
von 2,7 · 1012 1/cm2 sieht man noch einen deutlichen Ein�uss der heiÿen Ladungs-
träger auf die Transienten des Filmes.
Bei den beiden niedrigeren Dichten hingegen kann man die unterschiedliche Dy-

namik der beiden Linien erkennen. Die Abfallzeit der Biexziton-Linie ist deutlich
kürzer als die der Exziton-Linie. Theoretisch würde man erwarten, dass die Ab-
fallzeit der Biexziton-Linie um einen Faktor 2 kürzer ist als die der Exziton-Linie
[Gou79]. Experimentell wurde ein Faktor 1,7 bestimmt [Cha88]. Im vorliegenden
Fall erhält man einen Faktor von 1,2− 1,4 bei geringen Dichten, der auf 2 ansteigt
für Dichten, bei denen die längsten Abfallzeiten beobachtet wurden, um für höhere
Dichten auf ≈ 1 abzufallen. Dieser Abfall ist aber wie oben gesagt darauf zurück zu
führen, dass hier nicht die Dynamik der Exzitonen und der Biexzitonen bestimmt
wurde, sondern die der heiÿen Ladungsträger.
Au�allend ist auÿerdem, dass die Anstiegszeit der Biexziton-Linie bei niedrigen

Dichten kürzer ist als die der Exziton-Linie. Dies deutet auf eine schnelle Biexziton-
Bildung und damit auch der Exziton-Bildung innerhalb der ersten 100 ps hin. Al-
lerdings sagt die Theorie [Kir01, Hoy03] eine Exzitonen-Bildung erst zu wesentlich
späteren Zeiten voraus. Dies ist auch bei den dünneren Filmen (15,2 nm, 12,2 nm
und 9,9 nm) zu beobachten.
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Abbildung 4.29: Transienten der Exziton(X)- und Biexziton(BX)-Linie des 19,8 nm
Films bei unterschiedlichen Dichten (von oben nach unten: 7,7 · 1012 1/cm2, 2,7 ·
1012 1/cm2, 8,5 · 1011 1/cm2 und 2,7 · 1011 1/cm2)
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4.5 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurden die Lumineszenz von GaAs-Quanten�lmen untersucht.
Dabei wurden sowohl homogen verbreiterte als auch inhomogen verbreiterte Filme
betrachtet.
Es zeigt sich, dass bei den homogenen Filmen das Au�ösungsvermögen keinen

Ein�uss auf die Spektren hat. Im Gegensatz dazu zeigen sie eine deutliche Intensi-
tätsabhängigkeit. Wie zu erwarten dominiert die Biexziton-Lumineszenz die Spek-
tren bei hohen Anregungsdichten. Au�allend ist aber die deutliche Rotverschiebung
der Biexziton-Linien mit steigender Dichte. Diese kann nicht auf die Rekombination
heiÿer Biexzitonen alleine zurück geführt werden. Vielmehr ist eine deutliche Zunah-
me der Biexziton-Bindungsenergie mit steigender Anregungsdichte zu beobachten.
Auÿerdem zeigt die Biexziton-Linie im Gegensatz zur Exziton-Linie eine deutliche
inhomogene Verbreiterung. Die Ursache für diese beiden E�ekte ist derzeit noch
unklar. Bei der Untersuchung der Temperaturabhängigkeit zeigt sich, dass gerade
bei niedrigen Temperaturen die Beschreibung durch eine Varshni-Kurve ungenau
ist. Zwar kann eine Varshni-Kurve an die Messwerte angepasst werde, dazu müssen
aber alle drei Parameter variiert werden und diese weichen dann deutlich von den
Literaturwerten ab. Im Gegensatz dazu erreicht man für das Pässler-Modell, in dem
nur ein Parameter angepasst wird, eine wesentlich bessere Übereinstimmung mit den
Messwerten.
Bei inhomogen verbreiterten Filmen kann man sowohl bei geringer Ortsau�ösung

als auch bei hohen Dichten oder Temperaturen nur eine inhomogen verbreiterte Linie
beobachten. Erst wenn mit hohem Au�ösungsvermögen bei geringen Dichten und
niedrigen Temperaturen gemessen wird, sind einzelne lokalisierte Zustände zu unter-
scheiden. Dabei konnte auch die Lumineszenz lokalisierter Biexzitonen beobachtet
werden.
Die Autokorrelationsspektroskopie ermöglicht eine Aussage darüber, ob es in den

einzelnen Spektren miteinander korrelierte Zustände gibt, sowie über deren energe-
tischen Abstand. Sie erlaubt aber keine Aussage über die Ursache der Korrelation.
Daher kann die quantenmechanische Niveauabstoÿung mit der Autokorrelation al-
leine nicht nachgewiesen werden. Die bei 2,75 meV beobachtete Signatur lässt sich
am einfachsten durch die Rekombination sowohl aus dem Grundzustand als auch
aus einem angeregten Zustand, die an der gleichen Stelle lokalisiert sind, erklären,
jedoch fehlt ein eindeutiger Beweis für diese Interpretation.
Die zeitaufgelösten Messungen zeigen, dass gepulste- und cw-Anregung selbst bei

ähnlichen Ladungsträgerdichten nur bedingt vergleichbar sind. Deutlich wird dies
vor allem an der Intensität der Biexziton-Lumineszenz, die bei cw-Anregung das
Spektrum bei hohen Dichten dominiert. Die Abklingdynamik der niederenergeti-
schen Linie zeigt das Verhalten, dass man für Biexziton-Lumineszenz erwartet. Al-
lerdings ist es schwierig, die frühe Emission der Biexziton-Linie im Rahmen der
Theorie der langsamen Exziton-Bildung in Halbleitern zu verstehen.
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Mit dem in Abschnitt 3.2.1 beschriebenen Versuchsaufbau ist die Untersuchung der
räumlichen und zeitlichen Dynamik optisch generierter Ladungsträger möglich. Da
die Tiefenschärfe geringer ist als die laterale Au�ösung, ist es vorteilhaft, sich auf
Halbleiterquanten�lme beschränken, da hier die Ladungsträger durch Barrieren an
einer dreidimensionalen Bewegung gehindert werden. Auÿerdem sollte die Aufspal-
tung zwischen Leicht- und Schwerloch groÿ genug sein, um nur Schwerlöcher erzeu-
gen zu können und so eine einfache Beschreibung der Messergebnisse zu erreichen.

5.1 Probencharakterisierung

Die untersuchte Probe besteht aus 50 9, 1 nm dicken (Ga0,921In0,079)As-Quanten-
�lmen, die jeweils von 8, 6 nm dicken Ga(P0,206As0,794)-Barrieren umgeben sind. Die
Struktur der Probe ist in Abbildung 5.1a) schematisch dargestellt. Das Ganze ist auf
einem GaAs-Substrat abgeschieden und mit einer 10 nm dicken GaAs-Schutzschicht
abgedeckt. Auÿerdem be�nden sich zwischen den unterschiedlichen ternären Schich-
ten 1, 5 nm dicke GaAs-Schichten, die die Entstehung quaternärer Schichten und
somit die Verschiebung der Bandkante an den Grenz�ächen verhindern.
In [Vol95] wurden die e�ektiven Massen von Elektron me = 0, 067 m0 und Schwer-

loch mhh = 0, 25 m0 bestimmt, wobei für ein Exziton mX = me + mhh = 0, 317 m0

gilt. Aus [Mad82] folgen die dielektrischen Konstanten κ0 = 13 und κ∞ = 11 sowie
die Energie eines optischen Phonons ~ωLO ≈ 35 meV . Die Dichte des Materials ist
ρ = 5500 kg/m3 [Vol99a].
Die lineare Absorption der untersuchten Probe ist in Abbildung 5.2 als durch-

gezogene Linie dargestellt. Man erkennt die Absorption des Schwerlochexzitons bei
λ = 855, 5 nm und die des Leichtlochexzitons bei λ = 829, 5 nm. Aufgrund der
spektralen Breite des Laserpulses wurde für die resonante Anregung des Schwer-
lochexzitons eine Zentralwellenlänge von λ = 862 nm gewählt (gestrichelte Linie),
so dass nur die hochenergetische Flanke zur Anregung beiträgt und keine freien
Elektronen und Löcher erzeugt werden.
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Abbildung 5.1: Schematische Darstellung der (GaIn)As/Ga(PAs)-Heterostruktur
mit ihrem Bandkantenverlauf und der untersten Elektron- (e1), Schwerloch- (hh1)
und Leichtlochzustände (lh1). (aus [Vol99a]).

5.2 Räumliche Ausbreitung resonant erzeugter

Exzitonen

Es wurden zwei Messungen zur Bestimmung der Ausbreitungsdynamik von resonant
erzeugten Schwerlochexzitonen durchgeführt. Die Anregungswellenlänge betrug in
beiden Fällen λ = 862 nm und die Kühl�ngertemperatur des Kryostaten 7 K. Der
relative Abstand des Anregestrahls zum Abfragestrahl wurde zwischen −3, 5 µm
und +3, 5 µm in 300 nm-Schritten verfahren. Beide Messungen wurden bei leicht
unterschiedlichen Ladungsträgerdichten durchgeführt. Die Leistungsdichten (P) und
die daraus resultierenden Ladungsträgerdichten (n) in einem Film für die Anrege-
(Pump-) und Abfrage- (Probe-) Pulse der beiden Messungen sind in Tabelle 5.1
aufgelistet.
Bei beiden Messungen wurden für jede der vier Anrege- und Abfragekombinationen
(siehe Gleichung 3.6) pro Verzögerungszeit und Drehwinkeleinstellung drei Spektren
aufgenommen und gemittelt. Dadurch können kurzfristige Schwankungen von Laser
und Detektor ausgeglichen werden.
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Abbildung 5.2: Lineare Absorption der (GaIn)As/Ga(PAs)-Heterostruktur (duch-
gezogene Linie) und normiertes Spektrum des Laserpulses bei resonanter Anre-
gung (gestrichelte Linie) (aus [Vol99a]).

Pump Probe
P n P n

Messung 1 113 MW/cm2 2, 6 · 1011 1/cm2 7 MW/cm2 1, 6 · 1010 1/cm2

Messung 2 93 MW/cm2 2, 1 · 1011 1/cm2 6 MW/cm2 1, 4 · 1010 1/cm2

Tabelle 5.1: Ladungsträgerdichten

Zusätzlich wurde bei der zweiten Messung jede Kombinationsserie dreimal wie-
derholt, um mittelfristige Schwankungen auszugleichen. Auÿerdem wurde für jede
Drehwinkeleinstellung die gesamte Serie von Verzögerungszeiten dreimal durchge-
fahren, um auch über langfristige Schwankungen zu mitteln. Bei beiden Messungen
wurde die Verzögerungszeit von 0 ps bis 400 ps variiert.
Abbildung 5.3 zeigt die zeitliche Entwicklung der Halbwertsbreite für die erste

Messung. Innerhalb der ersten 10 ps scheint eine schnelle Ausbreitung stattzu�n-
den. Tatsächlich kann man in der logarithmischen Darstellung (Kreise) in Abbil-
dung 5.7 b) erkennen, dass die Halbwertsbreite der Ladungsträgerverteilung erst
kleiner wird, bevor sie wieder zunimmt. Diese Schwankungen sind auf die wenigen
Mittelungen bei der Messung zurückzuführen. Ab etwa 50 ps geht die Ausbrei-
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Abbildung 5.3: Halbwertsbreite der Ladungsträgerverteilungen des Schwerlochexzi-
tons bei unterschiedlichen Verzögerungszeiten (1. Messung). Die Linien entspre-
chen dem Modell der Ladungsträgerdi�usion für die angegebenen Gittertempera-
turen.

tung in eine konstante Di�usion über. Für groÿe Halbwertsbreiten werden auch die
Fehlerbalken relativ groÿ, was einerseits mit dem zu klein gewählten Bereich des
Drehwinkels zu erklären ist. Hier wurden die Ausläufer der gauÿförmigen Ladungs-
trägerverteilungen nicht mehr gemessen, sodass auch die Anpassung einer Gauÿ-
kurve fehlerbehaftet war. Andererseits wird das Signal schwächer, weil es von der
Ladungsträgerdichte an dem jeweiligen Ort abhängt, welcher durch Ausbreitung
und Rekombination der Ladungsträger abnimmt. Dadurch wird das Signal-Rausch-
Verhältnis kleiner. Diese Fehlerquelle kann man verringern, indem über wesentlich
mehr Messungen gemittelt wird.
Die Linien entsprechen dem theoretischen Modell für Gittertemperaturen TG von

40−60 K. Die Streuzeit in diesem Temperaturbereich wurde nach [Vol99a] konstant
bei 1, 6 ps gelassen. Als Anfangswert der mittleren Energie der Ladungsträger wurde
analog 0, 2 meV gewählt. Die einzigen Parameter, die den Kurvenverlauf wesentlich
beein�ussen, sind die Probentemperatur und die Halbwertsbreite der Anfangsvertei-
lung, also bei einer Verzögerungszeit von 0 fs. Letzterer Wert ist aus den Messungen
abzulesen und betrug hier 1334 nm. Bei einer Probentemperatur von 50 K entspricht
die theoretische Kurve am besten der Messung. Lediglich in den ersten 20 ps breitet

82



5.2 Räumliche Ausbreitung resonant erzeugter Exzitonen

sich die Ladungsträgerverteilung o�ensichtlich schneller aus, als es die theoretische
Berechnung zulässt.
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Abbildung 5.4: Halbwertsbreite der Ladungsträgerverteilungen des Schwerlochexzi-
tons bei unterschiedlichen Verzögerungszeiten (2. Messung). Die Linien entspre-
chen dem Modell der Ladungsträgerdi�usion für die angegebenen Gittertempera-
turen.

Die zweite Messung ist in Abbildung 5.4 dargestellt. Hier erkennt man deutlich die
schnelle Ladungsträgerausbreitung innerhalb der ersten 10 ps. Danach verlangsamt
sie sich und geht wieder ab 50 ps in eine konstante Di�usion über. Die Fehlerbal-
ken für lange Verzögerungszeiten sind sogar gröÿer als die aus der ersten Messung.
Dies ist auf die niedrigeren Anrege- und Abfrageintensitäten zurückzuführen. Sie
waren gerade noch ausreichend, um überhaupt Änderungen in dem Transmissions-
verhalten der Probe detektieren zu können. Für lange Verzögerungszeiten nimmt die
Ladungsträgerkonzentration aber ab und erschwert so die Messung. Zusätzlich war
der Bereich des Drehwinkels nicht erhöht worden, weil die Auswertung der ersten
Messung zu diesem Zeitpunkt noch nicht durchgeführt worden war.
Die Linien entsprechen dem theoretischen Modell für Gittertemperaturen von

50−70 K. Die Streuzeit wurde nach [Vol99a] für diesen erhöhten Temperaturbereich
auf 1, 7 ps vergröÿert und als Anfangswert der mittleren Energie der Ladungsträ-
ger wieder 0, 2 meV gewählt. Die Halbwertsbreite der Anfangsverteilung betrug
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5 Ortsaufgelöste Anrege-Abfrage-Spektroskopie

1215 nm. Bei eine Probentemperatur von 60 K beschreibt die theoretische Kurve
die Messung im di�usiven Bereich am besten. Man erkennt aber deutlich, dass sie in
den ersten 50 ps viel �acher als die Messpunkte ansteigt. Die Ausbreitung ist sogar
schneller als die von hochenergetisch angeregten freien Elektron-Loch-Paaren, wie
sie in [Vol99a] gemessen wurden.
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Abbildung 5.5: Änderung der quadrierten Halbwertsbreite einer resonant angereg-
ten Ladungsträgerverteilung (2. Messung). Die gestrichelte Linie entspricht einer
ballistischen Ausbreitung der Ladungsträger, die gepunkteten Linien dagegen ent-
sprechen einer di�usiven Ausbreitung.

Die Vermutung liegt nahe, dass eine solch schnelle Ausbreitung ballistischer Natur
sein muss. Um dies zu überprüfen, wird die Änderung der quadrierten Halbwerts-
breite in Abbildung 5.5 doppelt logarithmisch dargestellt.
Ist die Ausbreitung ballistisch, so muss eine quadratische Abhängigkeit von der

Verzögerungszeit sichtbar werden (gestrichelte Linie), bei einer di�usiven Ausbrei-
tung eine lineare (gepunktete Linien). Die ersten Messwerte streuen so erheblich,
dass die kleinste Halbwertsbreite bei einer Verzögerung von 500 fs erreicht wird.
Um alle anderen Messdaten darstellen zu können, wurde die Änderung der qua-
drierten Halbwertsbreite zu diesem Bezugswert bestimmt. Durch diese Schwankun-
gen ist aber kein einwandfreier Nachweis eines ballistischen Transportes innerhalb
der ersten Pikosekunde möglich. Zwischen 1− 10 ps Verzögerungszeit, dem Bereich,
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5.2 Räumliche Ausbreitung resonant erzeugter Exzitonen

in dem weiterhin eine ballistische Ausbreitung vermutet wurde, ist deutlich ein dif-
fusiver Ladungstransport zu erkennen. Es handelt sich in diesem Zeitabschnitt also
nicht um eine ballistische Ausbreitung, obwohl es in der Theorie keine Erklärung für
eine solch frühe und schnelle Di�usion gibt. Bemerkenswert ist auch die scheinbar
zum Stillstand kommende Ausbreitung zwischen 10−50 ps Verzögerungszeit, welche
anschlieÿend wieder in eine Di�usion übergeht. Für dieses Verhalten gibt es bisher
ebenfalls keine Erklärung.
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Abbildung 5.6: Halbwertsbreite der Ladungsträgerverteilungen des Schwerlochex-
zitons bei unterschiedlichen Verzögerungszeiten (2. Messung). Die gepunkteten
Linien entsprechen dem Modell der Ladungsträgerdi�usion für verschiedene Tem-
peraturen.

Ignoriert man die Messdaten der zweiten Messung in den ersten 10 ps und passt
dann eine theoretische Kurve an, so erfolgt die beste Übereinstimmung mit den
restlichen Messdaten bei einer Probentemperatur von 45 K (Abbildung 5.6). Für
diesen Temperaturbereich wurde also wieder eine konstante Streuzeit von 1, 6 ps
angenommen. Beide Parameter entsprechen somit denen aus der ersten Messung.
Als Halbwertsbreite der Anfangsverteilung der Ladungsträger muss dann etwa 2 µm
angenommen werden.
Auch an die ersten zehn Messpunkte kann prinzipiell eine theoretische Kurve an-

gepasst werden, dazu muss aber eine um den Faktor 5 gröÿere Di�usionskonstante
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5 Ortsaufgelöste Anrege-Abfrage-Spektroskopie

angenommen werden. Diese sollte sich aber nicht nach 10 ps plötzlich deutlich än-
dern. Die gemessene Ladungsträgerdynamik zu frühen Zeiten kann also nicht mit
dem diskutierten Modell erklärt werden.
Zum besseren Vergleich sind beide Messungen in Abbildung 5.7 zusammen mit

den angepassten theoretischen Kurven dargestellt. Zur besseren Verdeutlichung der
Ladungsträgerdynamik in den ersten ps wurden sie auch über einer logarithmi-
schen Zeitskala aufgetragen. Das theoretische Modell beschreibt die erste Messung
(Kreise) relativ gut. Trotzdem kann man auch hier andeutungsweise eine erhöhte
Ausbreitungsgeschwindigkeit zwischen 5− 10 ps erkennen. Dies wird in der zweiten
Messung (Quadrate) zwischen 1 − 10 ps ganz deutlich, wo auch die Fehlerbalken
viel kleiner sind. Die Änderung der Mittelungszahl von der ersten zur zweiten Mes-
sung kann kaum für den stärkeren Anstieg der Ausbreitungsgeschwindigkeit verant-
wortlich sein. Die verwendeten Energierelaxationswege über Deformationspotential-
streuung, piezoelektrische Streuung und Fröhlich-Wechselwirkung beschreiben die
Ausbreitungsänderung aufgrund der Temperaturerhöhung ebenfalls nicht befriedi-
gend in den ersten 50 ps, wie in den Abbildungen deutlich wird.
Als einzige Ursache bleibt die Verringerung der Anregungsintensität um 18% bei

der zweiten Messung übrig. Dies wirkt sich auf die Ladungsträgerdichte und somit
auf die Wechselwirkung der Ladungsträger untereinander aus. Weil dieser Anteil
bei dem theoretischen Modell nicht berücksichtigt wurde, ist es verständlich, dass
das Modell auch nicht gut mit den Messungen für Verzögerungszeiten kleiner 10 ps
übereinstimmt.
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Abbildung 5.7: Lineare (a) und logarithmische (b) Darstellung der Dynamik des
Schwerlochexzitons beider Messungen. Die besten Übereinstimmungen mit dem
Modell der Ladungsträgerdi�usion sind für die erste Messung (Kreise) gestrichelt
und für die zweite Messung (Quadrate) gepunktet dargestellt.
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5.3 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurde die Dynamik optisch generierter Ladungsträger in Halblei-
ter-Quanten�lmen mit einer Zeitau�ösung von 100 fs und einer Ortsau�ösung von
1 µm untersucht.
Es zeigt sich, dass die Ausbreitung resonant erzeugter Exzitonen durch die Di�u-

sionsgleichung für Zeiten gröÿer 20 ps sehr gut beschrieben werden kann. Für frühe
Zeiten hingegen zeigt sich eine deutliche Abweichung. Das kann daran liegen, dass
die Energierelaxationsraten für eine thermische Ladungsträgerverteilung abgeleitet
wurden. Diese Voraussetzung ist aber gerade für die ersten ps nicht gegeben. Hier
sind weiter dichte- und temperaturabhängige Messungen nötig.
Diese konnten aber im Rahmen dieser Arbeit nicht mehr durchgeführt werden, da

durch den Ausfall der Klimaanlage im Labor weiter Messungen unmöglich waren.
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6 Optische Nahfeld-Mikroskopiean MnAs-Clustern
In diesem Kapitel werden die Messungen mit dem Depolarisarions-Nahfeld-Mikroskop
(Depol-SNOM) an ferromagnetischen MnAs-Clustern vorgestellt.
Im Gegensatz zu einem dielektrischen Kontrast, der nur im Nahfeld zu einer Dre-

hung der Polarisationebene des Lichtes führt (siehe Kapitel 3.3), kann man bei ma-
gnetischen Materialien auch im Fernfeld eine Drehung beobachten. Dabei wird zwi-
schen dem Faraday-E�ekt in Transmission und dem magneto-optischen Kerr-E�ekt
(MOKE) in Re�exion unterschieden. Beide E�ekte wurden bereits mit der opti-
schen Nahfeld-Mikroskopie an anderen Materialsystemen untersucht [Egg98, Fum98,
Pet98].
Fumagalli und Mitarbeiter [Fum98] verwenden dabei die Nahfeldsonde zur Be-

leuchtung der Probe und detektieren im Fernfeld. Diese Methode hat den Vorteil,
dass sowohl in Transmission als auch in Re�exion gearbeitet werden kann. Dadurch
kann sowohl der Faraday-E�ekt, als auch der magneto-optische Kerr-E�ekt gemes-
sen werden.
Petersen und Mitarbeiter [Pet98] hingegen verwenden die Sonde sowohl zur Be-

leuchtung als auch zur Detektion. Dabei wird die Drehung der Polarisation mit einem
modi�zierten Sagnac-Interferometer bestimmt. Der Vorteil des Sagnac-Interferometers
besteht darin, dass es nur für E�ekte sensitiv ist, die die Zeitumkehr-Invarianz
verletzen. Dadurch erreicht man eine sehr hohe Emp�ndlichkeit für diese E�ekte
(2 µrad/

√
Hz) [Kap94].

Als Proben wurden bisher magneto-optische Datenträger (engl.: magneto-optical
disk, MOD) und dünne Schichten ferromagnetischer Metalle untersucht.

6.1 Probencharakterisierung und Messungen

Die untersuchte Probe enthält MnAs-Cluster, die in einer (GaIn)As-Matrix ein-
gebettet sind. Die Topographie der Probe ist in Abbildung 6.1 links dargestellt.
Deutlich erkennt man die Vertiefungen (dunkelgraue Bereiche), in denen die Cluster
liegen. Diese Vertiefungen sind etwa 5 nm tief und haben einen Durchmesser von
etwa 87 nm (FWHM). Auf der Abbildung (Rasterbereich: 2,56 µm x 2,56 µm) sind
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14 Cluster zu erkennen.
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Abbildung 6.1: Topographie (links) und Depolarisations-Signal (rechts) der MnAs-
Cluster, aufgenommen im CDM. Der Rasterbereich beträgt 2,56 µm x 2,56 µm,
die Höhe der Topographie 14 nm.

Der helle Fleck in der linken unteren Ecke ist eine Verunreinigung, die auf der
Probe liegt, und hat eine Höhe von etwa 9 nm, bei einer Halbwertsbreite von etwa
148 nm. Die Gesamthöhe der Topographie beträgt 14 nm, davon sind aber etwa
zwei Drittel durch die Verunreinigung bedingt.
Die rechte Seite in Abbildung 6.1 zeigt das simultan aufgenommene Depol-SNOM-

Bild. Deutlich erkennt man ein erhöhtes Signal im Bereich der Cluster. Da hier
bei aktiver Abstandsregelung gemessen wurde, kann ein Topographie-induzierter
Kontrast nicht ausgeschlossen werden. Allerdings erkennt man in der Optik kein
signi�kantes Signal an der Stelle, an der in der Topographie die Verunreinigung zu
sehen ist. Das spricht gegen einen induzierten Kontrast.
Um diese Artefakte vollständig auszuschlieÿen wurden weitere Messungen im �con-

stant height mode �, bei einer mittleren Höhe von 100 nm durchgeführt. Diese sind
in Abbildung 6.2 für vier unterschiedliche Einstellungen des Analysators dargestellt,
von links oben nach rechts unten: 0◦, 45◦, 90◦ und 135◦. Dabei wird der Winkel
relativ zum Polarisator angegeben, d.h. bei 0◦ stehen Analysator und Polarisator
parallel, bei 90◦ senkrecht zueinander.
Vergleicht man die beiden Bilder bei 0◦ (links oben) und 90◦ (links unten), so wird

der Kontrast nahezu vollständig invertiert. Im 0◦-Bild erscheinen die Cluster dunkel
und die Matrix hell, im 90◦-Bild sind die Cluster hell und die Matrix dunkel. Aller-
dings sind die Cluster im 0◦-Bild deutlicher zu erkennen, da hier das Signal um einen
Faktor 50 gröÿer ist als beim 90◦-Bild. Hier ist aufgrund des geringen Signals das
Signal-Rausch-Verhältnis deutlich schlechter. Auÿerdem reagiert der Aufbau bei der
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6.1 Probencharakterisierung und Messungen

90◦-Stellung des Analysators wesentlich emp�ndlicher auf Störungen. Der Kontrast
ist in beiden Fällen vergleichbar und beträgt etwa 1 : 1,4.
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Abbildung 6.2: Depolarisations-Signal für verschiedene Analysator-Stellungen, Ras-
terbereich 2,56 µm x 2,56 µm, links oben: 0◦, rechts oben: 45◦, links unten: 90◦,
rechts unten: 135◦

Betrachtet man die beiden Messungen bei 45◦ (rechts oben) und 135◦ (rechts un-
ten), so zeigt sich, dass im 45◦-Bild noch alle Cluster zu erkennen sind. Der Kontrast
ist allerdings deutlich geringer als im 0◦-Bild. Im Gegensatz dazu ist in der unteren
Hälfte des 135◦-Bildes nur noch ein geringer Kontrast vorhanden. Die Cluster sind
hier nicht mehr zu erkennen. In dem oberen, linken Teil der Aufnahme hingegen ist
der Kontrast deutlich gröÿer als in dem 45◦-Bild und vergleichbar mit dem Kontrast
in dem 0◦-Bild.
Betrachtet man die Topographie der Probe (siehe Abbildung 6.1 links), so erkennt

man, dass in diesem Bereich vier Cluster vergleichsweise dicht zusammen liegen,
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6 Optische Nahfeld-Mikroskopie an MnAs-Clustern

sodass hier die lokale Clusterdichte höher ist als an den anderen Stellen. Bei der
Messung wird aber immer über einen Bereich, der durch das Au�ösungsvermögen
gegeben ist, gemittelt. Da die Cluster kleiner sind als das Au�ösungsvermögen steigt
der Kontrast in der Depol-SNOM-Bilder mit steigender Clusterdichte. Dadurch sind
die Bereiche mit hoher Clusterdichte auch noch in dem ansonsten kontrastarmen
135◦-Bild zu erkennen.
Um das Drehvermögen einzelner Cluster genauer zu untersuchen wurde die Faser-

spitze über einem Cluster positioniert, und dann das Signal für verschiedene Stel-
lungen des Analysators aufgezeichnet. Dieses Verfahren wurde für mehrere Cluster
wiederholt. Zum Vergleich wurden auch mehrere Messungen über der Matrix durch-
geführt. Ein Beispiel für die so erhaltenen Messwerte für einen Cluster (Kreise) und
die Vergleichswerte für die Matrix (Quadrate) sind in Abbildung 6.3 als Symbole
aufgetragen. Die Linien sind angepasste cos2-Kurven.
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Abbildung 6.3: Signal-Intensität (Symbole) aufgetragen gegen den Drehwinkel des
Analysators zusammen mit angepassten cos2-Kurven

Bei der in Abbildung 6.3 links gezeigten Messung wurden der Drehwinkel des
Analysators von 0◦ bis 360◦ in 15◦ Schritten variiert. Der Polarisationsgrad beträgt
in beiden Fällen etwa 50 : 1. Au�allend ist die Asymmetrie der Kurven. Sowohl für
die Matrix als auch für den Cluster unterscheiden sich die beiden Maxima bei 0◦ und
180◦ erheblich. Während für die Matrix das Maximum bei 180◦ deutlich gröÿer ist
als bei 0◦, ist es für den Cluser genau umgekehrt. Vermutlich handelt es sich dabei
aber um einen Artefakt, wobei allerdings eine Asymmetrie im Aufbau als Ursache
ausgeschlossen werden kann, da in diesem Fall beide Kurven das gleiche Verhalten
zeigen müssten. Auÿerdem ist die Kurve für den Cluster gegenüber der Matrix zu
gröÿeren Winkeln verschoben.
Um diese Verschiebung genauer zu bestimmen, wurde für den gleichen Cluster

und die gleiche Stelle der Matrix das erste Minimum bei 90◦ genauer vermessen.
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6.2 Zusammenfassung

Abbildung 6.3 rechts zeigt die Werte die im Bereich von 60◦ bis 120◦ in 5◦-Schritten
gemessen wurden. Obwohl an den gleichen Probenpositionen gemessen wurde wie
vorher, ist hier die Kurve für den Cluster gegenüber der Matrix deutlich zu kleineren
Winkeln verschoben. Dies widerspricht aber der ersten Messung. Die Ursache für das
unterschiedliche Verhalten der beiden Messungen sind langsame Driften im Aufbau.
Betrachtet man nämlich die Messungen für mehrere Cluster und mehrere Matrix-

Positionen miteinander, so zeigt sich kein klares Verhalten. Die aus den Anpassungen
bestimmten Winkel für die Minima streuen in beiden Fällen stark. Eine eindeutige
Bestimmung des Drehvermögens eines einzelnen Clusters ist dadurch nicht möglich.

6.2 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurden Messungen an ferromagnetischen Strukturen mit einem
optischen Nahfeld-Mikroskop vorgestellt.
Dazu wurde ein Depol-SNOM verwendet um erstmals das Drehvermögen einzelner

ferromagnetischer MaAs-Cluster zu untersuchen. Im Gegensatz zu einem dielektri-
schen Probenkontrast, der mit senkrecht zum Polarisator stehendem Analysator zu
beobachten ist, ist es bei ferromagnetischen Proben vorteilhafter, den Analysator
parallel zum Polarisator zu stellen. Obwohl dabei auch die Fernfeld-Re�exe zum
Signal beitragen, sind in dieser Einstellung die Cluster deutlicher zu erkennen, da
die Drehung der Polarisation durch die Magnetisierung ein Fernfelde�ekt ist. Im
gegensatz dazu ist die Drehung durch einen dielektrischen Kontrast ein reiner Nah-
felde�ekt.
Das Drehvermögen eines einzelnen Clusters konnte mit dem derzeitigen Auf-

bau noch nicht quantitativ bestimmt werden, es ist aber prinzipiell möglich. Zur
Steigerung des Signal-Rausch-Verhältnisses ist eine Erweiterung um eine Lock-In-
Detektion nötig.
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7 Zusammenfassung und Ausblick
Im Rahmen dieser Arbeit wurden die optischen Eigenschaften von verschiedenen
Halbleiterheterostrukturen auf kleinen Längenskalen untersucht. Dazu wurden drei
unterschiedliche Methoden der ortsaufgelösten Spektroskopie angewandt, für die je-
weils eine eigenständige Messapparatur entwickelt und aufgebaut wurde.

Zur ortsaufgelösten Messung der Photolumineszenz (PL) wurden ein Mikro-Photo-
lumineszenz-Messplatz aufgebaut. Dabei wurde eine Ortsau�ösung von 0,833λ er-
reicht, die durch den Einsatz einer Festkörperimmersionslinse auf 0,26λ gesteigert
werden konnte. Mit diesem Aufbau wurde der Ein�uss der Unordnung auf die opti-
schen Eigenschaften von GaAs-Quanten�lme untersucht. Variiert wurden das Auf-
lösungsvermögen, die Probentemperatur und die Anregungsdichte. Es zeigen sich
deutliche Unterschiede zwischen homogen und inhomogen verbreiterten Filmen.
Bei homogenen Filmen hat das Au�ösungsvermögen keinen Ein�uss auf die Spek-

tren. Die Temperaturabhängigkeit der Lage der Lumineszenz kann gut durch das
Pässler-Modell beschrieben werden. Dieses Modell liefert bessere Ergebnisse als das
Modell von Varshni, leider wird letzteres sehr viel häu�ger benutzt.
Bei der Dichteabhängigkeit hingegen zeigt sich ein wesentlich komplexeres Verhal-

ten. Bei niedrigen Anregungsdichten ist zunächst nur die PL bei der exzitonischen
Resonanz detektierbar. Diese Exziton-Linie kann durch eine Lorentz-Kurve beschrie-
ben werden. Ihre Intensität steigt nahezu linear mit der Anregungsdichte und sättigt
bei hohen Anregungsdichten. Die energetische Lage ist unabhängig von der Anre-
gungsdichte, die Breite nimmt aufgrund des dichteabhängigen Dephasierens zu.
Mit zunehmender Anregungsdichte wird eine zweite Linie auf der Niederenergie-

seite sichtbar. Diese Linie zeigt ein deutlich anderes Verhalten. Sie ist zusätzlich
inhomogen verbreitert und lässt sich nur durch eine Kombination von Gauÿ- und
Lorentz-Kurven beschreiben. Die Intensität wächst in etwa quadratisch mit der An-
regungsdichte, zeigt kein Sättigungsverhalten und dominiert bei hohen Anregungs-
dichten das Lumineszenz-Spektrum vollständig. Sie zeigt auÿerdem mit steigender
Anregungsdichte eine deutliche Rotverschiebung. Das fehlende Sättigungsverhalten
schlieÿt störstellengebundene Exzitonen als Quelle dieser Linie aus.
Für mittlere Anregungsdichten entspricht der energetische Abstand der beiden Li-

nie der mittels kohärenter Anregungsspektroskopie bestimmten Biexziton-Bindungs-
energie. Dies legt die Interpretation der niederenergetischen Linie als Biexziton-
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7 Zusammenfassung und Ausblick

Lumineszenz nahe. Allerdings steigt der Abstand beider Linie mit steigender Anre-
gungsdichte auf den anderthalbfachen Wert an. Das würde bedeuten, dass im Ge-
gensatz zu theoretischen Erwartungen die Biexziton-Bindungsenergie mit steigender
Anregungsdichte zunimmt. Eine Bestätigung für diese zunehmende Bindungsenergie
durch andere Messmethoden wie zum Beispiel die kohärente Anregungsspektrosko-
pie steht allerdings noch aus. Auch eine andere mögliche physikalische Ursache für
eine solche Verschiebung der Biexzitonrekombination zu niedrigeren Energie ist bis-
her nicht bekannt.
Bei inhomogenen Quanten�lmen ist im Gegensatz zu homogenen Filmen ein deut-

licher Ein�uss der Ortsau�ösung erkennbar. Bei geringer Ortsau�ösung mittelt die
Messung über einen groÿen Bereich der Probe, sodass nur eine inhomogen verbrei-
terte Linie sichtbar ist. Mit steigender Ortsau�ösung wird das detektierte Proben-
volumen kleiner. Die durch den Einsatz der Festkörper-Immersionslinse erreichbare
Ortsau�ösung ist ausreichend, um bei niedrigen Anregungsdichten einzelne lokali-
sierte Zustände innerhalb der inhomogenen Verbreiterung sichtbar zu machen. Eine
Auswertung der Intensitätsabhängigkeit erlaubt eine Zuordnung der einzelnen Li-
nien zu lokalisierten Exzitonen und Biexzitonen. Diese Interpretation der einzelnen
Zustände wird durch den Vergleich der Bindungsenergie mit der, die bei der kohä-
renten Anregungsspektroskopie erhalten wurde, gestützt.

Die Autokorrelations-Spektroskopie ist eine Methode, die von Runge und Zim-
mermann vorgeschlagen wurde, um die quantenmechanische Niveau-Abstoÿung in
inhomogenen Quanten�lmen nachzuweisen. Dazu wird die Energie-Autokorrelation
einzelner Lumineszenz-Spektren berechnet und über mehrere Autokorrelationen ge-
mittelt. Wenn es zwischen den Signaturen in den einzelnen Spektren eine Korrelation
gibt, führt dies zu einem Signal in dem Autokorrelations-Spektrum. Eine mögliche
Ursache für eine Korrelation ist die Niveau-Abstoÿung. Allerdings können auch an-
dere E�ekte, wie Biexzitonen-Lumineszenz oder anisotrope Monolagen-Inseln, zu ei-
ner Korrelation führen. Die Autokorrelations-Spektroskopie alleine erlaubt nur eine
Aussage darüber, ob es korrelierte Zustände gibt, und falls ja, über deren energeti-
schen Abstand. Eine eindeutige Identi�kation der Ursache ist aber nur im Vergleich
mit anderen Messmethoden, die auf die gleiche Probe angewandt werden, möglich.
Anisotrope Monolagen-Inseln sollten mittels polarisationsaufgelöster Messung nach-
weisbar sein. Für die Niveau-Abstoÿung hingegen existiert derzeit keine direkte
Nachweismethode. Obwohl mehrere Autoren Hinweise auf eine Niveau-Abstoÿung
gefunden haben, steht der eindeutige Nachweis noch aus.
Das Neue in dieser Arbeit ist, dass Autokorrelationsspektren mit einer wesent-

lich e�zienteren experimentellen Methode als bisher gemessen werden konnten. Bei
den Messungen am 4,5 nm Film wurde eine Signatur in der Autokorrelation bei
2,75 meV gefunden, also bei ähnlichen Energien, wie sie bereits in anderen Arbei-
ten verö�entlicht wurden. Da bei der Autokorrelation über eine Fläche von etwa
52 µm2 gemittelt wurde, kann hier eine Aufspaltung durch Monolagen-Insel ausge-
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schlossen werden. Die Fläche ist, wegen der neuen Messmethode, wesentlich gröÿer
als die Fläche, die bisher mit der Nahfeld-Mikroskopie vermessen wurde, weshalb
diese bisher unwidersprochene Interpretation hier ausgeschlossen werden kann. Die
Signatur kann am einfachsten durch die Rekombination sowohl aus dem Grundzu-
stand als auch aus einen angeregten Zustand, die an der gleichen Stelle lokalisiert
sind, erklärt werden. Allerdings kann eine Niveauabstoÿung als Ursache nicht völlig
ausgeschlossen werden.
Bei keiner der durchgeführten Messungen konnte eine Signatur bei der Biexziton-

Bindungsenergie gefunden werden. Die Ursache hierfür ist vermutlich der mit zu-
nehmender Dichte ansteigende Untergrund.
Zusätzlich zu den ortsaufgelösten Messungen wurde die Lumineszenz der homo-

genen Filme auch zeitaufgelöst gemessen. Dabei haben die beiden Linien eine un-
terschiedliche Dynamik. Die niederenergetische Linie zeigt, wie für Biexzitonen zu
erwarten, eine kürzere Abfallzeit. Es wird aber ein schnellerer Anstieg der Photolu-
mineszenz als bei der Exziton-Linie beobachtet, was dadurch erklärt werden könnte,
dass Biexzitonen auch mit gröÿerem k-Wert rekombinieren können, ein Abkühlen
für eine Rekombination also nicht notwendig ist. In jedem Fall ist aber eine schnelle
Bildung von Exzitonen Voraussetzung für die Rekombination von Biexzitonen. Hier
besteht noch Klärungsbedarf beim Vergleich mit der Theorie.

Eine weitere Möglichkeit zur Untersuchung der räumlich eng begrenzter Phäno-
mene bietet die ortsaufgelöste Anrege-Abfrage-Spektroskopie. Sie erlaubt die Unter-
suchung der raumzeitlichen Dynamik optisch generierter Ladungsträger mit einer
Zeitau�ösung von 100 fs und einer Ortsau�ösung von 1 µm. Dabei konnten Ver-
schiebungen von etwa 40 nm nachgewiesen werden. Der Schwerpunkt der Ladungs-
trägerverteilung lässt sich sogar auf 2 nm genau bestimmen. Eine weitere Steigerung
der Ortsau�ösung ist durch den Einsatz einer Festkörper-Immersionslinse möglich.
Es zeigt sich, dass die Ausbreitung resonant erzeugter Exzitonen erst für Zeiten

gröÿer 20 ps durch die Di�usionsgleichung beschrieben werden kann. Für frühere Zei-
ten hingegen zeigt sich eine deutliche schnellere Ausbreitung, die mit dem bestehen-
den Modell nicht befriedigend erklärt werden kann. Weiterführende Untersuchungen
dieses Phänomens können zur Zeit aufgrund einer defekten Klimaanlage nicht durch-
geführt werden. Die Apparatur eignet sich aber grundsätzlich zum zeitaufgelösten
Studium von Spinströmen [Hüb03].

Mit der optische Nahfeld-Mikroskopie wurden erstmals ferromagnetische MnAs-
Cluster untersucht. Dabei konnte das Drehvermögen einzelner Cluster qualitativ
nachgewiesen werden. Für eine quantitative Untersuchung ist allerdings eine Ver-
besserung des Aufbaus nötig. Dies kann beispielsweise durch eine Lock-In-Detektion
geschehen. Eine wesentlich höhere Emp�ndlichkeit bezüglich des Drehvermögens
lässt sich durch eine Integration eines Sagnac-Interferometers in den bestehenden
Aufbau erreichen. Auch eine gezielte Ausrichtung der Magnetisierung der Cluster
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durch externe Magnetfelder ist möglich. Dadurch erö�net sich ein weites Feld inter-
essanter Experimente an ferromagnetischen Nanostrukturen.

Mittels der in dieser Dissertation realisierten Methoden wurden grundlegende phy-
sikalische Eigenschaften von Halbleiterheterostrukturen optisch untersucht. Hierzu
wurden mikroskopische Techniken sowohl im Nah- als auch im Fernfeldbereich ange-
wandt und mit hoher Zeitau�ösung bis hinunter zu 100 fs kombiniert. Die realisier-
ten Aufbauten erlauben sowohl eine umfassende Probencharakterisierung auf einer
Längenskala von Bruchteilen einer Wellenlänge als auch die Untersuchung weiterge-
hender Eigenschaften, wie optisches Drehvermögen an neuartigen ferromagnetischen
Nanostrukturen einerseits oder ballistischen Ladungsträgertransport andererseits,
werden also auch in Zukunft sicher wertvolle experimentelle Ergebnisse liefern kön-
nen.
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