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

Mag sein, die Strudel reifen uns hinab:

mag sein, wir landen an den Gliicklichen Inseln
und seh’n den grofen 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,
geschwicht von Zeit und Schicksal,

stark jedoch im Willen,

unverzagt zu kampfen,

zu suchen,

und zu finden

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
effiziente Lichtquellen bis zu Laserdioden zur Dateniibertragung in der Telekomu-
nikation oder als Schreib- und Lesek&pfe fiir optische Datentrager in der Unterhal-
tungselektronik.

Die optischen Eigenschaften der Bauelemente lassen sich sowohl durch die Zusam-
mensetzung des Halbleitermaterials als auch durch Strukturierung gezielt beeinflus-
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 diinner die
Schichten werden.

Bei der Beschreibung von Festkorpern wird iiblicherweise von einem perfekt geord-
neten Kristall ausgegangen, bei dem sich eine klar definierte Einheitszelle beliebig
oft wiederholt. Unordnung bedeutet Inhomogenititen in der rdumlichen Kristall-
struktur der Halbleiter, die in rdumlicher Fluktuation der elektronischen Struktur
resultieren. Dadurch hat die Unordnung aber einen entscheidenden Einfluss auf die
optischen Eigenschaften der Halbleiter. Dies zeigt sich durch eine inhomogene Ver-
breitung der optischen Spektren, die durch die Uberlagerung vieler, gegeneinander
verschobener Spektrallinien entsteht. Diese Verbreiterung bietet bereits eine erste
Moglichkeit zur Charakterisierung der Unordnung.

Die Kombination der Spektroskopie mit der Ortsauflosung der Mikroskopie er-
laubt eine wesentlich weitreichendere Untersuchung der Unordnungseffekte, da hier
einzelne homogen verbreiterte Linien in der inhomogenen Verbreiterung beobach-
tet werden konnen. Dies wird vor allem bei der ortaufgelsten Photolumineszenz
angewandt.

Ein Effekt, der fiir ungeordnete Systeme vorhergesagt wurde, ist die quantenme-
chanische Niveau-Abstofsung. Dabei kommt es zu einer Aufspaltung zweier energe-
tich entarteter Niveaus, wenn deren Wellenfunktionen iiberlappen.

Kombiniert man die Mikroskopie mit zeitaufgelosten Verfahren, wie zum Beispiel
der Anrege-Abfrage-Spektroskopie, so erhélt man neben der rdumlichen Information
zusitzlich eine Aussage {iber die zeitliche Entwicklung. Dies ermdglicht die Unter-
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suchung der rdumlichen und zeitlichen Dynamik. Obwohl sich bei beiden Verfahren
die Auflésung durch den Einsatz einer Festkorper-Immersionslinse deutlich steigern
lasst, bildet dennoch das Beugungslimit eine fundamentale Grenze fiir die Ortsauf-
16sung.

Eine haufig angewandte Mdglichkeit, das Beugungslimit zu umgehen, stellt die
optische Nahfeld-Mikroskopie dar. Dabei wird eine Sonde mit einer Offnung kleiner
als die Wellenldnge im Nahfeld der Probe, d.h. in einem Abstand wesentlich kleiner
als die Wellenldnge, positioniert. Die Ortsauflosung ist dann nicht mehr durch die
Beugung begrenzt, sondern nur noch durch die Groke der Offnung. Zusétzlich zur
Optik ermoglicht es die Nahfeld-Mikroskopie auch die Topographie der Probe an
der gleichen Stelle mit hohen Auflosung zu messen. Allerdings kann die gleichzeiti-
ge Messung von Optik und Topographie zu Artefakten fiihren. 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-
auflésung 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 ortsaufgeléste Photolumineszenz an Quantenfil-
men mit unterschiedlich stark ausgeprigter Unordnung in Kapitel 4.

Im Kapitel 5 wird dann die raumzeitliche Dynamik optischer Anregung untersucht.
Abschliefsend wird in Kapitel 6 die optische Nahfeld-Mikroskopie auf ferromagneti-
sche Strukturen angewandst.



2 Grundlagen

In diesem Kapitel sollen die wichtigsten Grundlagen zum Verstindnis des Ergebnis-
teils erldutert werden. Zunéchst sind grundlegende Eigenschaften des verwendeten
Halbleitermaterials GaAs/AlAs und der Quantenfilme dargestellt, um auf die spe-
zifischen Fragestellungen und Diskussionen im Hauptteil der Arbeit vorzubereiten.
Danach werden die Exzitonen und Biexzitonen sowie der Einfluss der Unordnung in
Quantenfilmen dikutiert. Zuletzt wird das optische Auflésungsvermdgen 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 Periodizitét
bilden sich die Energiebdnder des Materials aus. Die Beschreibung eines Elektrons
in einem periodischen Potential liefert einen Zusammenhang zwischen der Energie F
des Elektrons und seinem Kristallimpuls ik, wobei k der Wellenvektor ist [AshO1].

In Abbildung 2.1 ist die Elektronenenergie als Funktion des Wellenvektors fiir ver-
schiedene Kristallachsen fiir das Halbleitermaterial GaAs dargestellt. Dieses Schema
wird als Bandstruktur bezeichnet. Im Grundzustand eines Halbleiters (bei 7' = 0 K))
sind die energetisch tiefer liegenden Bander vollstandig besetzt. Diese Bander werden
Valenzbénder genannt. Die dariiber liegenden Bénder sind unbesetzt und werden als
Leitungsbénder bezeichnet. In den meisten Féllen 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 I'-Punkt in der Brillouin-Zone bei & = 0) liegen, spricht man von
einem direkten Halbleiter. Der minimale Abstand zwischen Leitungs- und Valenz-
band bezeichnet man als Bandliicke E, (z.B. im GaAs: E, =1,52 eV beiT =0 K
|Vur01]).

Das Leitungsband von GaAs hat s-Charakter und ist daher nur zweifach spi-
nentartet. Die Elektronen haben hier den Gesamtdrehimpuls J = % und nehmen so
Magnetquantenzahlen von m; = i% an. Das Valenzband dagegen hat p-Charakter,
bei ihm kommt es am I'-Punkt zu einer Entartung zwischen dem schwach gekriimm-
ten Schwerlochband (engl.: heavy hole, hh) mit Magnetquantenzahl m; = :I:% und
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Abbildung 2.1: Bandstruktur von GaAs

dem stark gekriimmten Leichtlochband (engl.: light hole, Ih) mit m; = +3. Beide
Valenzbénder haben einen Gesamtdrehimpuls von J = g Das Split-Off-Band mit
Gesamtdrehimpuls J = % ist durch Spin-Bahn-Kopplung energetisch weiter abge-
senkt (bei GaAs: Ay, = 0,34 V') und kann daher hiufig vernachlissigt werden.

Den unterschiedlichen Kriimmungen der Valenzbénder entsprechen die unterschied-
lichen effektiven Massen. Die dazugehorigen effektiven Massen werden mit m;, und
mj, und die der Elektronen mit m} bezeichnet. Diese unterschiedlichen Massen der
leichten und schweren Locher fiihren zu einer Authebung der Entartung am I'-Punkt
sowohl in verspannten Strukturen als auch in Quantenfilmen. Auferdem sind diese
Massen anisotrop, also unterschiedlich in verschiedene Gitterrichtungen [Ada94|. Die
drei Valenzbénder sind zusétzlich zweifach spinentartet.

Die Forderung nach Drehimpulserhaltung zusammen mit dem Spin der Photonen
von £1 fiihrt zu wichtigen optischen Auswahlregeln. In Abbildung 2.2 sind diese
optischen Auswahlregeln schematisch dargestellt. Rechtszirkular (o) polarisierte
Photonen mit Spin +1 kénnen nur Elektronen entweder aus dem mj; = —% Schwer-
lochband in das m; = —% Leitungsband anregen, oder aus dem mj; = —% Leicht-
lochband in das m; = +% Leitungsband. Die anderen beiden Ubergiinge kénnen
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Leitungsband /2 —w— 5112

Schwerlochband  -3/2 —¥— —_ .30
Leichtlochband A2 —Em A2

Abbildung 2.2: Niveauschema fiir die optischen Ubergiinge in Quantenfilmen zwi-
schen hh-, lh-Band und Leitungsband. ¢™ und o~ bezeichnen die Richtung der
zirkularen Polarisation des Lichtfeldes, die Zahlen die relativen Intensitéten.

durch linkszirkular (o~) 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 Bandliicke fiir eine Vielzahl von optoelektroni-
schen Bauelementen (z.B. Leuchtdioden, Laserdioden) eignet.

Fir Quantenfilm-Strukturen wird ein zweites Halbleitermaterial mit einer gro-
fseren Bandliicke benétigt. Bevorzugt wird dafiir AlAs oder (AlGa)As eingesetzt.
Im Gegensatz zu GaAs liegt in AlAs das Minimum des Leitungsbandes nicht am
['-Punkt, sondern nahe dem X-Punkt. Daher benotigt der energetisch giinstigste
Ubergang hier die Einbindung eines Phonons, das den Unterschied im k-Vektor
iibernimmt. AlAs ist also ein Halbleiter mit einer indirekten Bandliicke. Weiterhin
hat man bei diinnen Schichten in einem Ubergitter den Einfluss der Streuung von
Elektronen im X- Punkt in den I'-Punkt zu beriicksichtigen, da durch das Ubergitter-
Potential entlang der Wachstumsrichtung und Grenzflichenrauhigkeit eine Symme-
trieerniedrigung hervorgerufen wird. Dadurch wird der verbotene Energieiibergang
vom X-Punkt zum I'-Punkt teilweise erlaubt.

Fiir die wichtigsten bindren Halbleiter und Elementhalbleiter sind in Abbildung
2.3 die Bandliickenenergien bei 300 K gegen die Gitterkonstante aufgetragen. Die-
se Auftragung ist deshalb von besonderem Interesse, weil erwartungsgemafs solche
Halbleiter besonderst gut und stérungsfrei epitaktisch aufeinander aufwachsen, bei
denen die Gitterkonstanten iibereinstimmen. Die Linien zwischen diesen Materialien
beschreiben das Verhalten der Bandliicke bei der Bildung von terndren Mischkristal-
len, wie beispielsweise (Gay_,In,)As. Man erkennt leicht, dass die Epitaxie von Ge
auf GaAs, und umgekehrt, zu besonders guter Gitteranpassung fiithrt, und dass das
Legierungssystem (AlGa)As eine Variation der Bandliicke zwischen etwas 1,4 eV
und 2,2 eV gestattet, wobei wegen der extrem guten Gitteranpassung der beiden
Komponenten GaAs und AlAs hervorragende kristalline Qualitdt beim Aufwachsen
eines Halbleiters auf dem anderen zu erwarten ist [Iba99].
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Abbildung 2.3: Bandliicke £/, wichtiger Element- und bindrer 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 Spannungskrifte. Diese
Verzerrung verindert die Bandstruktur. Dabei verschieben Leicht- und Schwerloch
unterschiedlich stark, sodass die Entartung am I'-Punkt aufgehoben wird. Ab ei-
ner kritischen Schichtdicke relaxiert die Verspannung und fiihrt zu Gitterfehlern.
Eine Moglichkeit, dies zu verhindern, ist das Abscheiden symmetrisch verspannter
Schichten. Abwechseln zug- und druckverspannte Schichten stabilisieren den Kris-
tall, sodass sich keine Verspannung iiber den ganzen Kristall aufbaut.

2.1.2 Quantenfilme

Mit den heutigen Epitaxieverfahren wie z.B. der Molekularstrahlepitaxie (engl.: mo-
lecular beam epitazy, MBE) und der metallorganischen Gasphasenepitaxie (engl.:
metalorganic vapor phase epitary, MOVPE) kénnen verschiedene Halbleitermate-
rialien aufeinanderfolgend und monokristallin auf einem Substrat abgeschieden wer-
den. Es ist moglich, Schichten bis zu Dicken von nur wenigen Nanometern durch
die geeignete Wahl der verschiedenen Materialien herzustellen. Da die verschiede-
nen Halbleitern unterschiedliche Bandliicken besitzen, kann man durch geeignete
Wahl der Schichten in der Wachstumsrichtung z eine Potentialtopfstruktur fiir die
Ladungstriger erzeugen. Somit wird die freie Bewegung der Elektronen und Locher
in die zy-Ebene der diinnen Schicht einschrinkt. Senkrecht zur Schicht bildet sich
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ein diskretes Spektrum von Eigenzustidnden mit ihren Eigenenergien sowohl fiir die
Elektronen als auch fiir die Locher aus. Solch eine Schichtstruktur bezeichnet man
als Quantenfilm (engl.: Quantum Well).

Fiir unendlich hohe Potentialbarrieren konnen die Eigenwerte analytisch berechnet
werden:

n? (n*r? 9 | 19
A < - +kx+ky), neN, (2.1)
wobei d die Filmdicke ist und m* die effektive Masse der Teilchen in z-Richtung.
Fiir eine endliche Potentialbarriere erhilt man transzendente Gleichungen fiir die
Energie-Eigenwerte, die numerisch gelost werden miissen.

a) Halbleiter 1 b) c) Halbleiter 2
(HL 1) HL 1 (HL 2)
*e /e
HL 2 HL 2
e2|i| e
(:/’//_ \\\\ h E|h1 < k >
7 \ 4 AN h
\ 4

Abbildung 2.4: a) Schematische Bandstruktur eines direkten Volumenhalbleiters
HL1 im Bereich der Bandliicke mit einem Lochband. b) Darstellung eines Quan-
tenfilms HL1 und den beiden Barrieren HL2 mit groferer Bandliicke als Funkti-
on der Wachstumsrichtung. ¢) Schematische Bandstruktur des Barrierenmaterials
HL2 im Bereich der Bandliicke.

Die Dicke des Quantenfilms beeinflusst direkt den Wert der Quantisierungsener-
gie. Die Energieliicke zwischen Valenz- und Leitungsband wird somit grofer als die
Bandliicke des Quantenfilmmaterials, da der Grundzustand der Elektronen energe-
tisch hoher als das Minimum des Leitungsbandes und der Grundzustand der Lécher
niedriger als das Maximum des Valenzbandes liegt (sieche Abbildung 2.4).
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2.1.3 Exzitonen und Biexzitonen

Bei tiefen Temperaturen findet man an Halbleitern bereits unterhalb der Band-
kantenenergie E, einen Einsatz der optischen Absorption. Haufig beobachtet man
ein scharf strukturiertes Spektrum, wie in Abbildung 2.5 fiir GaAs gezeigt. Diese
Strukturen werden auf die Anregung von Exzitonen zuriick gefiihrt.
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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 zuriickbleibenden Loch bilden k&n-
nen. Zur korrekten Beschreibung der Exzitonen ist es notwendig, die Coulomb-
Wechselwirkung zwischen Elektronen und Léchern zu beriicksichtigen. Die einfachste
mathematische Beschreibung eines solchen exzitonischen Zustandes wird durch das
Wasserstoffmodell geliefert, in dem sich die moglichen Energiezusténde E,,  des an-
einandergebundenen Elektron-Loch-Paares im Wesentlichen durch die Bohr’schen

Eigenzustinde ergeben :

miet 1 h2k?
32m2h2e2ed n?  2(mE+m})

B, = E, (2.2)

E, tritt als Summand auf, weil der Energienullpunkt {iblicherweise auf die Valenz-
bandoberkante bezogen wird. Im Gegensatz zu den Eigenwerten des Wasserstoffa-
toms muss in Gleichung 2.2 anstelle der Elektronenmassen und der Protonenmasse
die effektive Masse der Elektronen m} und der Locher mj auftreten. Diese effektiven
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Massen enthalten die Korrekturen fiir die Bewegung eines Elektrons oder Loches im
Halbleiterkristall. Ferner muss die Dielektrizitdatskonstante ¢y des Vakuums durch
die Dielektrizitdtskonstante € des Halbleitermaterials modifiziert 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 beriicksichtigt werden, wobei k der der Schwerpunktsbewegung
des Exzitons entsprechende Wellenvektor ist. Es gibt gebundene Losungen der Ex-
zitonen fiir £ < 0. Diese werden mit den Quantenzahlen n, [, m klassifiziert. Die
Energien sind gegeben durch £, = —EO# mit der Rydbergenergie Ey, und dem
Bohrradius ag :

B h? p B h2e
= oma? und ag = .
Fiir Wasserstoff ist ag = 0,5 A und Ey = 13,6 eV. Fiir Exzitonen erhilt man
oy = 10 — 103 A und Ey, = 1 — 100 meV. Fiir E > 0 hat man ein Kontinuum von
Streulosungen bzw. ein Ionisationskontinuum. Die experimentellen Werte fiir GaAs
sind Ep, = 4,9 meV und ag, = 11,2 nm [YuO01].

Betrachtet man den Ubergang vom Volumenhalbleiter zum idealen Quantenfilm,
so wird die mogliche Bewegung der Elektronen und der Loécher von drei Dimen-
sionen auf zwei Dimensionen reduziert. Dies wirkt sich auch auf die Exzitonen aus.
Fiir ideal drei- oder zweidimensionale Halbleiter existieren analytische Losungen der
Wanniergleichung. Finige der wichtigsten Grofen dieser beiden Grenzfélle sind in
Tabelle 2.1 zusammengefasst. Man erkennt, dass die Bindungsenergie im Zweidi-
mensionalen viermal so hoch ist wie im Dreidimensionalen.

Eq

(2.3)

3-D 2-D
Energieniveaus | —E3 - 1/n? | —E3-1/(n — 1/2)?
EY EY 4EH
EY . E% 4:1 9:1
1S Exzitonradius ag ap/2
2S Exzitonradius 2ag 3ap/2

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

Bei endlicher Barrierenhohe steigt nun das Confinement nicht mehr monoton mit
abnehmender Quantenfilmdicke Ly an. Fiir sehr kleine Werte von Ly dringt die
Wellenfunktion so weit in die Barrieren ein, dass die Quantenfilm-Exzitonen mehr
den Volumenexzitonen des Barrierenmaterials als zweidimensionalen Exzitonen des
Quantenfilm-Materials dhneln. In experimentell bestimmten Abhéngigkeiten der Ex-
zitonbindungsenergie von der Quantenfilmdicke L, kann dies direkt beobachtet wer-
den [G6b90b, Kim93|. Fiir grofe Ly steigt die Bindungsenergie mit abnehmender
Dicke an. Sie erreicht dann aber einen maximalen Wert und fallt fiir noch kleinere L
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sogar wieder ab. Dies zeigt den nichtmonotonen Zusammenhang von Confinement
und Quantenfilmdicke in realen Strukturen.
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Abbildung 2.6: Niveauschema fiir die Spinauswahlregeln bei Biexzitonen. o™ und
0~ 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
moglich, wenn die Exzitonen aus unterschiedlichen Valenzbindern stammen (aus
[Fin03]).

Analog zum Wasserstoffmolekiil beobachtet man in Halbleitern exzitonische Mole-
kiile aus zwei Elektron-Loch-Paaren, die als Biexzitonen bezeichnet werden. Hierfiir
muss das Vierteilchenproblem des Wasserstoffmolekiils gelost werden. Als Vierteil-
chenproblem ist die entsprechende Schrédingergleichung nicht analytisch losbar. Im
Unterschied zum Wasserstoffproblem sind hier die Massen von Elektronen und Lo-
chern von gleicher Gréfsenordnung, sodass die Born-Oppenheimer-Nidherung nicht
anwendbar ist. Beispielsweise hingt die Biexzitonbindungsenergie Epx sehr stark
vom Massenverhéltnis o = %h ab. Fiir 0 = 0 erhélt man den Grenzfall des Wasser-
stoffmolekiils, wilhrend ¢ = 1 dem Positronium-Molekiil entspricht.

Bei Biexzitonen gibt es sowohl gebundene als auch ungebundene Zustinde. Die
gebundene Zustande zeichnen sich dadurch aus, dass die beiden Elektronen und die
beiden Locher jeweils unterschiedliche Spins haben, wihrend diese im ungebundenen
Fall gleich sind. Ein Biexziton aus zwei hh-Exzitonen besteht aus zwei Lochern mit
my = —% und m; = +% sowie aus zwei Elektonen mit m; = —% und my; =
+%. Der Gesamtspin ist Null. Aus dieser Tatsache ergeben sich auch die optische
Auswahlregeln fiir Biexzitonen, die in Abbildung 2.6 dargestellt sind. Um das hh —
hh-Biexziton zu erzeugen, werden zwei Photonen mit entgegengesetzter zirkularer
Polarisation benétigt (0o~ -Anregung).

10
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Auch die Bildung gemischter Biexzitonen, bestehend aus einem hh- und einem [h-
Exziton, ist moglich. Die beide Elektronen miissen unterschiedlichen Spin (m; = —%
und my = +%) haben. Die beiden Locher entstehen aus unterschiedlichen Bandern,
und miissen auch unterschiedliche Spins haben. Ein solches gemischtes Biexziton
kann also entweder mit oo™~ oder durch 0~ o~ -Anregung entstehen. Ein gemisch-
tes Biexziton mit 070"~ Anregung enthilt ein Schwerloch mit m; = —32 und ein
Leichtloch mit m; = —% und durch o~ o~ -Anregung ein Schwerloch mit m; = +%
und ein Leichtloch mit m; = +%. Dadurch ist der Gesamtspin dieser Biexzitonen
42 je nach Polarisation der beiden Photonen.

Die biexzitonischen Resonanzen kénnen zwar in Photolumineszenz (PL)-Messungen
vorkommen [Phi92, Bru94a, Kim94|, doch ist der einzige Hinweis fiir deren biexzi-
tonische Herkunft die quadratische Abhéngigkeit der PL-Intensitdt von der An-
regungsintensitit [Bru94b, Bru94a|. In solchen Experimenten besteht die Gefahr,
Trionen filschlicherweise als Biexzitonen zu interpretieren [Phi96]. Eine inhomogene
Verbreiterung der Spektren verhindert eine exakte Bestimmung der Biexzitonbin-
dungsenergie.

Die Energie eines Biexzitonzustandes Egx = 2Ex — Egpx entspricht der doppel-
ten Exzitonenergie 2Fyx, reduziert um die Biexziton-Bindungsenergie Fppx. Trotz-
dem sind biexzitonische Ubergénge in optischen Spektren von beispielsweise GaAs
nicht im blauen Spektralbereich zu finden, sondern energetisch dicht unterhalb der
exzitonischen Resonanz bei einer Energie Egp)t( = Ex — Epx. Das Biexziton der
Energie Fpx zerfillt in ein Exziton der Energie Ex und ein Photon der Energie
E%% in Photolumineszenzspektren.

2.2 Unordnung in Quantenfilmen

Ein Kristall besteht aus in einem Gitter angeordneten Atomen. Mit modernen Tech-
niken ist es moglich, praktisch ideale Kristalle herzustellen. Auch in diesen idealen
Kristallen kann es zu mikroskopischen Unregelméfigkeiten kommen. Diese intrin-
sischen Effekte des Materialsystems sind sogenannte Unordnungseffekte. Mit Hilfe
des Vier-Wellen-Mischens (engl.: four-wave-mizing, FWM) und der kohérenten An-
regungsspektroskopie (engl.: Coherent Excitation Spectroscopy, CES) werden die Ur-
sachen und Auswirkungen auf die optischen Eigenschaften des Kristalls untersucht.

In Photolumineszenz-Spektren dufert sich die Unordnung durch einen Anderung
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 iiber die Energie-Zeit-Unscharfe durch die Lebensdauer
des angeregten Zustandes bestimmt. Ungeordnete Systeme stellen eine Uberlage-
rung vieler Systeme mit leicht unterschiedlichen Ubergangsenergien dar. Die Linien
sind inhomogen verbreitert und werden durch eine Gaufs-Kurve beschrieben.

11
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In idealen Halbleitern, oder besser Halbleiterstrukturen, kommt es zu zwei unter-
schiedlichen Unordnungstypen. Es handelt sich hier einerseits um Legierungsunord-
nung und andererseits um Grenzflichenrauigkeit.

Unter Legierungsunordnung versteht man die statistische Schwankung in der Zu-
sammensetzung der Mischkristalle. Diese Legierungsunordnung ist eine intrinsische
Eigenschaft aller Mischkristalle wie (Gay_,In,)As und lédsst sich prinzipiell nicht ver-
meiden. Die Ga- und In-Atome sind rein statistisch tiber 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, verdndert sich auch die Bandliickenenergie und die Gitter-
konstante iiber den Kristall.

Die in den Photolumineszenz-Messungen untersuchte Probe (Bochum #1294) be-
steht aus zwei bindren Materialen (GaAs und AlAs). Deswegen kann die Legierungs-
unordnung hier vernachléssigt werden, und es muss nur die Grenzflichenrauigkeit
beriicksichtigt werden.

An der Grenzfliche zwischen zwei Halbleiterschichten bilden sich wéhrend der
Kristallbildung atomare Stufen. Daraus kann eine Dickenfluktuation des (Quanten-
films herriihren. Bei dicken Quantenfilmen ist die relative Dickendnderung klein und
spielt daher keine gréfsere Rolle, da die zusédtzliche inhomogene Verbreiterung klein
ist gegeniiber der homogenen Linienbreite. Dagegen ist bei diinnen Filmen die rela-
tive Dickenénderung grofs, die inhomogene Verbreiterung ist deutlich grofer als die
homogene Linienbreite.

Weiterhin ergibt sich in Mischkristall-Heterostrukturen ein zusétzlicher Effekt. An
einer GaAs/AlAs Grenzflache ist zusdtzlich zu beriicksichtigen, ob ein Ga-Grenz-
flachenatom in der AlAs-Schicht oder ein Al-Atom in der GaAs-Schicht eingebaut
wird. In diesem Fall ist die Grenzfliche einfach nicht genau definiert. Diese Art der
Grenzflachenrauigkeit ist ebenfalls ein intrinsischer Effekt dhnlich der Legierungsu-
nordnung.

Sehr glatte Grenzflichen entstehen durch Wachstumsunterbrechungen an allen
Heterogrenzflichen, die nur monoatomare Stufen zeigen, welche Ausdehnungen gro-
Ker als der doppelte Exzitonbohrradius besitzen.

Fiir die Exzitonen entstehen sogenannte Quantenfilminseln (sieche Abbildung 2.7
unten) mit Filmdicken, die sich um eine Monolage unterscheiden. Die optischen
Ubergiinge der verschiedenen Klassen von Quantenfilminseln sind aufgrund der un-
terschiedlichen Confinementenergien spektral gegeneinander verschoben. Daher sind
mehrere diskrete Linien in den Photolumineszenzspektren zu beobachten. Der Ab-
stand der Linien hangt stark von der mittleren Dicke des Quantenfilms ab und steigt
mit sinkender Quantenfilmdicke an.

Fiir den Fall, dass die Ausdehnung der Stufen kleiner ist als der Exzitonbohrra-
dius (siehe Abbildung 2.7 oben), mittelt das Exziton iiber mehrere Stufen. Dadurch
entstehen viele Niveaus, die energetisch sehr dicht beieinander liegen. In der Lumi-
neszenz ist eine inhomogen verbreiterte Linie zu beobachten.

12
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L,
a) Al Ga, As
T[1 00] Wachstumsrichtung Lumé?gsglenz'
Al Ga, As
L,
L, +a/2
L,-a/2
b) Al Ga, As

Abbildung 2.7: Schematische Darstellung von Quantenfilminseln. Monoatomare Stu-
fen in den Grenzflichen von Quantenfilm und Barriere fithren zu Bereichen mit
unterschiedlichen Quantenfilmdicken (links). In den Lumineszenzspektren sind
aufgrund der unterschiedlichen Confinement-Energien entweder eine inhomogen
verbreiterte Linie (rechts oben) oder mehrere diskrete Linien zu sehen (rechts
unten) (aus [G6b90b]).

2.2.1 NiveauabstoBung und Autokorrelationsspektroskopie

Das Unordnungspotential in einem Quantenfilm fiithrt zu lokalisierten Zusténden.
Wenn die Zustinde die gleiche Energie haben und die Wellenfunktionen dieser Zu-
stande sich iiberlappen, dann entsteht eine Niveauabstofung.

Die Random-Matrix-Theorie [Run98| fithrt unter der Annahme eines Gaussian
Orthogonal Ensemble zu einer Hiufung des Energieabstandes bei kleinen Energi-
en. Diese Haufung verursacht einen Einbruch in der spektralen Autokorrelation.
Die Unebenheit der atomaren Skala von Halbleiterquantenfilmen fiihrt zum Unord-
nungspotential fiir Exzitonen in der Quantenfilm-Ebene und reprisentiert ein gutes
Modellsystem zum Studieren dieser Effekte.

Abbildung 2.8 zeigt in der oberen Reihe zwei Niveauverteilungen. Auf der linken
Seite eine Gauf-Verteilung (a)) und auf der rechten Seite eine Verteilung fiir ein

13
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Abbildung 2.8: Niveauverteilung (a, b) und Autokorrelation (c, d) fiir eine Gaufs-
Verteilung (a, ¢) und ein Gaussian Orthogonal Ensemble (GOE) (b, d)

Gaussian Orthogonal Ensemble (b)) :

P(s) = sgexp (-%) . (2.4)

In der unteren Reihe sind die dazugehorenden Autokorrelationen dargestellt. Die
Autokorrelation der Gauf-Verteilung (c)) ist auch eine Gaufk-Verteilung, lediglich
die Halbwertsbreite éndert 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 Bandliicke E, entsprechenden Energie iw 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 Ubergéinge zwischen Valenz- und Leitungsband mdéglich. Diese Binder
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konnen, wie in Abbildung 2.9 a) dargestellt, am I'-Punkt durch Parabeln angené-
hert werden, sodass die Energieerhaltung

h2k?
ho=F 2.5
g + 2mr ( )
liefert, wobei m, die reduzierte Elektron-Loch-Masse darstellt:
1 1 1
—=—+— . (2.6)

my me mp

a) [}

b
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Abbildung 2.9: a) Schematische Darstellung einer optischen Anregung freier La-
dungstriger in einem direkten Halbleiter in der Ndhe des I'-Punktes. Die Elektro-
nenenergie wurde am Valenzbandmaximum als 0 definiert und {iber k aufgetragen
(aus |Pey93|). b) Absorptionsspektren freier Elektronen fiir 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 erlidutert.

Die erste ist die kohdrente Phase, in der das einfallende Lichtfeld eine kohérente
makroskopische Polarisation erzeugt, mit der sie danach wechselwirkt und Elektro-
nen sowie Locher erzeugt [Ros02]. In diesem Zeitbereich kann man unter anderem
kohérente Oszillationen [Pey93] beobachten.

Nach Abschaltung des Lichtfeldes zerfillt die Polarisation durch phasenzersto-
rende Streuvorginge der Ladungstriger untereinander und mit Phononen (Gitter-
schwingungen) mit einer Zeitkonstanten Ty (Dephasierungszeit). Dadurch therma-
lisieren die Ladungstriger 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) erldutert. (aus [Gb90a]).

Temperatur T, bzw. T, zuordnen kann. In dieser Phase miissen Elektronen und
Locher getrennt betrachtet werden, weil die Elektronen aufgrund ihrer geringeren
effektiven Masse die grofere Uberschussenergie besitzen. In Volumenhalbleitern kann
die Dephasierungszeit einige 100 fs betragen |[G6b90al.

In der zweiten Phase kiihlen die thermalisierten aber noch heifen Ladungstriger
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-
dungstrigerstreuung untereinander viel hiufiger auftritt als Streuung mit Phononen,
was nach [Ulb73] selbst fiir sehr geringe Ladungstrigerdichten der Fall ist, kann man
die Ladungstriger als instantan thermalisiert betrachten (75 < T5) und mit einer
Maxwell-Boltzmann-Verteilung beschreiben. Fiir ein Elektron der Temperatur 7,
errechnet [Ulb73| sich somit die Energierelaxation aus der Summe der durchschnitt-
lichen Energieverlustraten durch Frohlich-Wechselwirkung (optische Phononen):

dFE e\ 2 1 _hwro hwpo
— 3 (= -1 — -1 —_— e — e .
<_dt >Op vV 2me(hwro) (ﬁ) (ke — Ko )50 (e R, e~ FT > , (2.7)

piezoelektrische Streuung (akustische Phononen):

<dE> _ 26/mm3kT,e?,e? (Te — T) (2.8)
dt /. V2h2prlel Te .
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und Deformationspotential-Streuung (akustische Phononen):

<dE>ac o (8\/WEf> (Te - T> , (2.9)

I =T T,

Hier ist e;4 = 4.8 - 10*y/gem 152 die piezoelektrische Wechselwirkungskonstante,
E, = 7 eV die Deformationspotentialkonstante, 9 die Vakuumdielektrizitatskon-
stante, e die Elementarladung und & die Planck’sche Konstante. Die iibrigen Varia-
blen sind abhéngig von der zu untersuchenden Probe und werden in Abschnitt 5.1
bei der Probencharakterisierung aufgefiihrt. Fiir hohe Ladungstragerdichten werden
die Energieverlustraten deutlich reduziert [Leo88|.

Die dritte Phase umfasst die Rekombination der Ladungstrager. Liegen diese als
Exzitonen vor, so kénnen sie unter Emission eines Photons erst dann rekombinieren,
wenn sie soweit abgekiihlt sind, dass ihr Impuls verschwindend gering ist. Im Gegen-
satz dazu konnen freie Ladungstrigerpaare auch rekombinieren, wenn der Impuls der
einzelnen Ladungstriager deutlich grofer als Null ist, sofern nur der Gesamtinpuls
des Paares nahezu Null ist. Dam spricht man von der Rekombination heifer La-
dungstriger. Die Zeitkonstante 77 wird als Lebensdauer bezeichnet und kann einige
ns betragen [Gur98].

2.3.2 Raumliche Dynamik in Halbleiterquantenfilmen

Neben der oben diskutierten zeitlichen Dynamik spielt auch die rdumliche Dyna-
mik eine wichtige Rolle. Dies wird besonders deutlich, wenn man die Entwicklung
einer lokal erzeugten Ladungstrigerverteilung betrachtet. Dazu wird durch einen
gaulsformigen Laserpuls zur Zeit t = 0 am Ort 7 = 0 in einem Quantenfilm eine
zweidimensionale gaukformige Ladungstrigerkonzentration

_ z2+y2

o2(t) (2.10)

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

FWHM
o= ~ 0.849FWHM (2.11)

v2In2

Die theoretische Beschreibung des Ladungstrigertransportes geschieht iiber das Mean-
Square-Displacement:

B fTQC(ZL’, y, t)dr?

A1) [ elx,y, t)dr?’

(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 fiir obige Gauk-
verteilung

A%(t) = (2.13)

gilt.

Die zeitlichen Entwicklungen von gaufférmigen Ladungstrigerverteilungen umfas-
sen zwei Grenzfille: Als erstes den Zustand vor dem ersten Streuvorgang mit einer
ballistischen Ausbreitung, und als zweites den Zustand nach vielen Streuvorgingen
mit, einer diffusiven Ausbreitung der Ladungstriger.

Ballistischer Transport

Ist die Energie des anregenden Laserpulses gréfer als die Bandliicke, so wird die
Differenz an die erzeugten Ladungstriger als kinetische Energie iibertragen. Diese
ist durch das gaukférmige Spektrum des Laserpulses ebenfalls gaufverteilt um eine
mittlere Energie, die einer mittleren Geschwindigkeit v entspricht. Die Ladungstra-
ger breiten sich bis zum ersten Streuvorgang ballistisch mit © aus, wobei nach [Ste97]
die rdumliche Ausbreitung der Ladungstrigerverteilung in diesem kohérenten Re-
gime durch

o?(t) — 0?(0) = 2\/;%2 (2.14)

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

Diffusiver Transport

Auf einer ps-Zeitskala spielen Streuvorgénge eine bedeutende Rolle. Die Ausbreitung
der Ladungstrager wird dann anhand einer makroskopischen Theorie beschrieben
durch die allgemeine Diffusionsgleichung (hier zweidimensional)

0 2 0?
ac(‘rv Y t) =D (@ + a_yg) C(J],y, t>7 (215)
auch 2. Fick’sches Gesetz genannt [Ger77|. Die Losung dieser Gleichung ergibt
o?(t) — 0?(0) = 4Dt, (2.16)

wobei D die zeitunabhéngige Diffusionskonstante ist [Ste97]. Hier ist zu bemerken,
dass die quadrierte Breite der Ladungstriagerverteilung proportional zur Zeit ist und
somit von der ballistischen Ausbreitung unterschieden werden kann. Fiir unterein-
ander thermalisierte Elektronen der Temperatur 7, und Masse m, kann man eine
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2.3 Optische Anregungen in Halbleitern

temperaturabhéngige Diffusionskonstante

Te (T) kBTe - He (T)kBTe

Me e

De(T) =

(2.17)

definieren [Bha97|, wobei 7.(T") die Streuzeit und p.(7") die Beweglichkeit der Elek-
tronen und e die Elektronenladung ist. Gleiches gilt fiir die Locher.
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2.4 Verdiinnte magnetische Halbleiter

Spin-Elektronik und Spin-Optoelektronik (Spintronik) sind Schliisseltechnologien fiir
die Zukunft. Die Kombination von bestehender Halbleitertechnologie mit magneti-
schen Materialien erméglicht neue Anwendungen, sowohl in der klassischen als auch
in der Quanten-Informationsverarbeitung. Dazu werden magnetische Halbleiter oder
verdiinnte magnetische Halbleiter (engl.: diluted magnetic semiconductor, DMS) be-
notigt, 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 Locher unerwiinscht ist.
Aufterdem ist die bisher hochste beobachtete Curie-Temperatur mit 7o = 175 K
[Naz03| noch zu gering fiir 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 (T¢ ~ 320 K)[Har02].
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2.5 Optisches Auflosungsvermadgen

2.5 Optisches Auflosungsvermogen

Das optische Auflésungsvermogen wird durch zwei Effekte 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 Beugungseffekte, so-
dass hier nur die Beugung als limitierender Faktor betrachtet werden muss.

Jede Linse, begrenzt durch ihren Rand oder ihre Fassung, wirkt als beugende
Offnung 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 Fourierebene
E(xy) Linse I(u,v) E(x,y) Linse I(u,v)

J - 0
—

¢ [P
Lo} L]

f f ' f

) 4

x
\ 4

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

Bei dem Einfall einer ebenen Welle der Wellenléinge A auf eine Linse der Brenn-
weite f gelangt man in der Fraunhofer’schen Ndherung zu dem folgenden Transfor-
mationsintegral :

By, f) ZA(ﬂﬁl,?/,f)/ /E(a:,y)ezm(ﬁ“%y)da:dy. (2.18)

—0o0 —00

Wenn die einfallende Feldverteilung E(z,y) in der vorderen Brennebene F liegt (Ab-
bildung 2.11a), ist der Phasenfaktor A(2’,y/, f) unabhéngig von 2z’ und ¢ [Lau93|.
Die Linse bewirkt in diesen Fall eine exakte zweidimensionale Fouriertransformation

E(2',y) = F[E(z,y)|(2',y’) von der vorderen in die hintere Brennebene.
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2 Grundlagen

Die Intensitatsverteilung ergibt sich aus dem Transformationsintegral als:

2J1 (2;;7‘)
2mar
A

It = |[E()P = I (2.19)

wobei J; die Bessel’sche Funktion erster Ordnung, r die Entfernung von der opti-
schen Achse zur Brennebene und a der Radius der Linsenapertur sind.

1.0+ Feld y
Intensitat
Gauly

Normierte Intensitat

Abbildung 2.12: Feld- und Intensitatsverteilung im Fokus einer Linse, zusammen

mit einer Gaulk-Kurve gleicher Halbwertsbreite, aufgetragen iiber dem normierten
Radius.

Abbildung 2.12 zeigt die Feld- und Intensitidtsverteilung im Fokus einer Linse.
Ebenfalls ist dort eine Gaul-Kurve dargestellt, die die gleiche Halbwertsbreite hat
wie die Intensitdatsverteilung. Wie man deutlich erkennt, kann die Intensitdtsvertei-
lung im Bereich des Hauptmaximums sehr gut durch eine Gauf-Kurve approximiert
werden. Die Fokussierbarkeit von Licht wird durch den Abstand vom Intensitéts-
maximum bis zur ersten Nullstelle der Verteilung definiert:

0,61\
Tmin = ——7 5
NA
Wobei n die Brechzahl des Mediums zwischen der Frontlinse des Objektives und der
Probe und 6 der halbe Offnungswinkel des Lichtkegels nach der Linse ist.

Die volle Halbwertsbreite wird auch als Mak fiir die Auflosung verwendet, da
sie experimentell leichter zu bestimmen ist als die Lage des ersten Minimums. Der

, NA = nsin(6). (2.20)
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2.5 Optisches Auflosungsvermadgen

theoretische Wert betrigt :

0,510
NA ~

Gleichung 2.20 wir allgemein als Beugungslimit bezeichnet. Strenggenommen stellt

diese Gleichung aber nur das Beugungslimit fiir ebene Wellen an einer kreisrunden
Offnung dar.

FWHM = (2.21)

2.5.2 Auflésungsvermogen des Mikroskopes

Das Auflésungsvermdgen des Mikroskopes ist definiert als der minimale Abstand,
den zwei Objektpunkte haben miissen, damit sie im Bildraum noch getrennt wahr-
genommen werden konnen. Rein formal muss man beim Mikroskop zwischen selbst-
leuchtenden und nicht selbstleuchtenden Objekten unterscheiden. Alternativ kann
auch nach inkohérenten selbstleuchtende Objekten und kohérenten nicht selbstleuch-
tende Objekten unterschieden werden.

Die Bestimmung des Auflosungsvermdogen fiir nicht selbstleuchtende Objekte geht
auf E. Abbé [AbbT73] zuriick. Dabei betrachtet man das Objekt als Gitter, an dem
das Licht gebeugt wird.

Gitter  Ordnung
-2

Wellenlange A,

I
I
I
Lichtquelle, | < Bild
I
I
I

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 Offnungswinkel des Objektives mindestens so
gross sein muss wie der Beugungswinkel der ersten Ordnung. Betrachtet man eine
kreisformige Offnung anstelle des Gitters, so erhilt man wieder Gleichung 2.20.

Fiir selbstleuchtende Objekte wurde das Auflésungsvermoégen von H. v. Helm-
holtz 1874 berechnet. Das Mikroskop bildet einen Punkt nicht als Punkt sondern als
Beugungsscheibchen ab. Nach den Rayleigh’schen Kriterium kénnen zwei Punkte
getrennt wahrgenommem werden, wenn ihr Abstand mindestens gleich dem Radius
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2 Grundlagen

des ersten Minimums des Beugungsbildes ist. Der Radius ist durch Gleichung 2.20
gegeben.

2.5.3 Festkorper-Immersionslinse

Da der Offnungwinkel des Objektives auf Werte < 90° begrenzt ist, kann eine Ver-
besserung der ortlichen Auflésung nach Gleichung 2.20 nur durch Reduzierung der
Wellenldnge des verwendeten Lichtes oder eine Erhohung 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-Ol mit einem Brechungindex von n = 1,515, sowie speziell fiir die
Ol-Immersion konstruierte Objektive.

Die Festkorper-Immersionslinse (engl.: Solid Immersion Lense , SIL) stellt eine
Erweiterung der Immersions-Mikroskopie dar. Die SIL wurde 1990 von Mansfield
und Kino fiir die Verwendung in der Mikroskopie vorgeschlagen |[Man90|. Abbildung
2.14 zeigt die Anwendung der SIL.

n,

Abbildung 2.14: Probe mit Festkérper-Immersionslinse

Eine rund geschliffene 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 gegeniiber dem Fall ohne SIL unverdndert. Im Inneren der Linse ist jedoch
die Wellenldange des Lichts um den Faktor n kleiner, was zu einer Verkleinerung des
Fokus und somit der angeregten Probenflache fiihrt. So kann auf einfache Weise die
Ortsauflésung um das n-Fache gesteigert werden.

Allerdings kann das Auflésungsvernogen nicht beliebig gesteigert verden, selbst
wenn es geeignete Materialien mit hinreichend grofsem 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
Offnungswinkel 90° betrigt.
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2.5 Optisches Auflosungsvermadgen

2.5.4 Optische Nahfeldmikroskopie

Eine grundsétzlich andere Methode zur Steigerung des Auflésungsvermdogens stellt
die optische Nahfeldmikroskopie (engl.: scanning near-field 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 Wellenléinge ist. In der konven-
tionellen Optik hingegen wird das Feld erst in einer Entfernung beschrieben, die
wesentlich grofer als die Wellenléinge 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.

Objekt
Sonde
Fernfeld

S|
Lv ll

z=0 Z=¢ z=Z

\4

Abbildung 2.15: Anordnung der Apertur im Nahfeld des Objekts. Das Objekt, ein
Spalt der Breite L, befindet sich bei z = 0, die Apertur der Breite [ bei z = € < .
Das Feld wird im Fernfeld bei z = Z > X\ betrachtet.

Eine monochromatische Welle der Vakuum-Wellenldnge A\ lduft in positiver z-
Richtung und fallt auf ein Objekt in der Ebene z = 0. Das komplexe Feld an dieser
Stelle wird durch U(z,y,0) beschrieben. Das Ziel ist es, das sich daraus entwickelnde
Feld in einer Ebene z = Z > X im Fernfeld zu errechnen. Dazu lisst sich U an jeder
Stelle z durch sein Spektrum A im k-Raum beschreiben:

Ulz,y, 2 // (y, iy, 2)e™ =" e Y d, dk, . (2.22)

—00 —0O0

Dieses Feld U muss an jeder Stelle der skalaren Helmholtzgleichung

VU + kU =0 (2.23)
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geniigen. Damit ergibt sich eine Differentialgleichung fiir A:

82

@A(km, by, 2) + (K* — k2 — k) A(ka, Ky, 2) = 0 . (2.24)

Diese wird durch
Ak, by, 2) = Ag(ha, k) @' VEH (2.25)

gelost, wobei ky = /kZ + k2 den Betrag des Wellenvektors in der Objektebene und
Ao(ky, k) die Fouriertransformierte des Objekts bezeichnet. Aus dieser Gleichung
lasst sich entnehmen, dass die ebenen Wellen, die einen Wellenvektor mit k| > k
besitzen, exponentiell in z-Richtung abfallen, da fiir sie die Wurzel imaginr wird.
Sie werden als evaneszente Wellen bezeichnet. Zur Berechnung des Feldes U(z = 2)
muss daher in Gleichung 2.22 nicht {iber den ganzen k-Raum integriert werden,
sondern es geniigt das Intervall |k, ,| < k = nw/c :

k k
U(z,y,Z //AU ki, iy GVET 2 ikeagibyy gp dk, (2.26)
-k —k

Dieses exponentielle Abfallen der Wellen mit gréferer Komponente k| begrenzt das
Auflésungsvermogen auf den in Formel 2.20 angegebenen Wert, da Objektdetails mit
einer Raumfrequenz gréfer als kj/(27) nicht bis ins Fernfeld propagieren. Wenn die
Auflésung erhoht werden soll, indem die Unschérfe von kj erhoht wird, dann muss
dies im Nahfeld des Objekts geschehen, da im Fernfeld die evaneszenten Wellen
nicht mehr vorhanden sind und so auch nicht zum moglichen £j-Intervall beitragen
konnen. Im Nahfeld der Probe muss dann das Lichtfeld so transformiert werden, dass
die Informationen der Komponenten mit |kj| > & in solche mit |kj| < k umgesetzt
werden, damit sie im Fernfeld registriert werden konnen. Eine Apertur mit einem
Durchmesser kleiner als die Wellenlénge A kann diese Transformation bewirken, wie
im Folgenden gezeigt wird.

Um die Gleichungen etwas iibersichtlicher zu gestalten, soll von nun an nicht mehr
das ganze Spektrum A im k-Raum betrachtet werden, sondern nur eine Raumfre-
quenz mit kj = K > k. Auferdem wird die y-Richtung nicht weiter beriicksichtigt.
Aus Gleichung 2.26 wird damit

k
Uk(z,Z) = / Ag(ky) eVFE R 2 gikazs( ) dk,
—k

_ Ao(K) ei\/kQ—K2 A esz
= 0, da K>k und Z>\.

Diese Frequenzkomponente kann im Fernfeld nicht mehr registriert werden.
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2.5 Optisches Auflosungsvermadgen

Nun wird eine Apertur mit einem Durchmesser [ < A im Abstand ¢ < A\ vor
das Objekt gebracht. Abbildung 2.15 zeigt diese Anordnung. Nach Gleichung 2.25
betragt der Fourier-Koeffizient in der Ebene z = e:

AK,z =€) = Ay(K) eVF* =K < (2.27)

Dieses Feld, das eine ebene Welle mit kj = K beschreibt, trifft nun auf die Apertur
und wird gebeugt. Im Fernfeld wird daraus

k
Uk(x,z=2) = A(K, 6)/[81110((]{735 — K)l) eVF R (279 gikazgp (2.28)
"k

Dabei beschreibt [sinc((k, — K)I) die Fouriertransformierte des Spalts der Breite
[, der von einer ebenen Welle mit kj = K beleuchtet wird. Die Amplitude A(K,¢)
dieser Welle ist nicht von k, abhadngig und kann vor das Integral gezogen werden.

eV HRRE (Z=9) propagiert das Spektrum von der Ebene z = € ins Fernfeld zur Ebene
z = Z, wie es Gleichung 2.25 fordert. Das Integral iiber k, mit den Grenzen + k£ und
dem Faktor e**= 7 fiihrt schlieklich die Fouriertransformation zuriick in den Realraum
durch, wobei schon beriicksichtigt ist, dass nur Frequenzkomponenten mit |k| < &
bis ins Fernfeld gelangen.

Dieses Modell zeigt, dass eine geniigend kleine Apertur die Informationen ho-
her Raumfrequenzen in propagierende Wellen transformieren kann. Dazu muss zum
einen der Durchmesser der Apertur in der Grofienordnung der abzubildenden Objekt-
Details liegen, zum anderen muss sie sich im Abstand ¢ << A vom Objekt befinden.
Das Bild entsteht dann durch ein Abrastern des Objekts. Fiir 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 beeinflussen. 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 erlautert.

3.1 Photolumineszenz

Héiufig 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.

AE LB

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung der Photolumineszenz: 1) Die Anregung
der Probe, 2) Relaxation der Ladungstrager 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 iiber Wechselwirkung mit dem Kristallgitter zur
Bandkante. Dort rekombinieren die Paare iiber einen strahlenden Ubergang. Die
dabei freiwerdende Energie wird als Photon emittiert.
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Zur Anregung verwendet man ein Licht einer Photonen-Energie F; = hw;, die
grofier ist als der Bandliicke E, der Probe. Nach der Anregung befinden sich die
Ladungstréager im Allgemeinen nicht an der Bandkante. Erst durch die Streuprozesse
(Energierelaxation) fallen sie wieder in ihr jeweiliges energetisches Minimum im k-
Raum zuriick. Dort finden direkte (Ak = 0) oder indirekte (Ak # 0) Uberginge
statt, bei denen die Energiedifferenz zwischen den Niveaus von Elektronen und Loch
AFE emittiert wird. Bei den Band-Band-Ubergiingen hingt die Stéirke eines optischen
Ubergangs nicht nur von der Ladungstrigerverteilung in den Béndern sondern auch
von der Ubergangswahrscheinlichkeit ab.

3.1.1 Mikro-Photolumineszenz

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

Laser

Probe im
Kryostat

Spektrometer

4
4
4

Mikroskop- Strahlteiler Tubuslinse Pinhole
objektiv

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

In dem verwendeten Mikro-Photolumineszenz-Aufbau (uPL) ist die Ortsauflosung
durch das Mikroskopobjektiv bestimmt und betrégt bereits ohne Verwendung einer
SIL weniger als 1um.

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 vergrofertes Abbild des
lumineszierenden Bereiches der Probe. Durch eine Lochblende (engl.: Pinhole) wird
der Teil des Bildes, der zur Detektion beitragt, raumlich begrenzt. Das Pinhole wird
von einer Linse unter Anpassung des Offnungswinkels auf den Eintrittspalt eines
Spektrometers abgebildet.

Die Probe befindet sich in einem Durchflusskryostaten, mit dem die Kiihlfinger-
Temperatur im Bereich zwischen 5 K und 300 K eingestellt werden kann. Um die
Lumineszenz an verschiedenen Positionen auf der Probe messen zu konnen, 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 Grofenordnun-
gen abgeschwicht 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 um Halbwertsbreite fokussiert. Somit
ist die Anregungsfliche etwa doppelt so grof wie die Detektionsfliche, was zu einer
homogeneren Anregung der Probe innerhalb des Detektionsflache fiihrt.

Um eine hohe Ortsauflésung zu erreichen, wird ein Objektiv der Firma Nikon
(Plan Fluor ELWD 40z/0, 60) mit einer numerischen Apertur von 0,60 benutzt. Da
die in dieser Arbeit verwendete Probe in einem Wellenlangebereich von 700 nm bis
820 nm luminesziert, erhilt man nach der Gleichung 2.21 eine Ortsauflésung von
etwa 600 nm bis 700 nm. Der optimale Radius des Pinholes ergibt sich nach [Cor96|

zZu:
0,25\ M

Topt - NA
Mit den Nikon-Objektiv und bei dem oben angegebene Wellenldngenbereich erhilt
man so einen optimalen Durchmesser des Pinholes von 23 pum bis 27 pym. Im Expe-
riment wird ein Pinhole mit 25 ym Durchmesser verwendet. Eine weitere Erhéhung
des Auflésungsvermogens kann durch die Verwendung einer GaP-SIL mit n = 3,2
erreicht werden.

Wird das Pinhole aus dem Strahlengang entfernt so wird die Ortsauflésung durch
die kleinste, im Strahlengang verbleibende, Apertur begrenzt. Im obigen Aufbau
ist dies der Eintrittsspalt des Monochromators. Fiir die im Experiment verwendete
Spaltbreite von 50 pm erhilt man eine Ortsauflésung von 7,3 pum. Dabei ist dann
aber die Anregungsfliche deutlich kleiner als die Detektionsfliche.

(3.1)
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Die PL wird durch einen 64 ¢m Monochromator mit einem Gitter mit 1200 Linien/mm
spektral zerlegt und mit einer stickstoffgekiihlten CCD (engl. fiir charge-coupled de-
vice) detektiert.

3.1.2 Zeitaufgeloste Photolumineszenz

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

/ Ti:Saphir

Probe im

Kryostat
Spektrometer I oo mierbild-
Kamera

Linse

Abbildung 3.3: Schematische Darstellung der Apperatur zur zeitaufgeldsten PL.

Zur Anregung wird ein Ti:Saphirlaser verwendet, der Pulse mit 1,5 ps Dauer
und einer Wiederholrate von 80 M Hz 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 betrigt etwa 83 um, die mittlere
Leistung etwa 500 mW. Auch hier kann die Anregungsleistung durch ND-Filter um
etwa drei Grofenordnungen abgeschwécht werden.

Das von der Probe kommende Signal wird von einer Linse auf den Eintrittss-
palt eines Spektrometers abgebildet und von einer Schmierbildkamera energie- und
zeitaufgelost detektiert. Abbildung 3.4 zeigt ein Beispiel fiir 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 Intensitit ist
durch die Graustufen dargestellt, wobei hier der Kontrast invertiert wurde, sodass
schwarz hohe und weifs niedrige Intensitit bedeutet. Durch diese Aufnahme kann
man Schnitte parallel zur Energie-Achse legen und erhilt so Spektren zu verschie-
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Abbildung 3.4: Beispiel einer zeitaufgelosten Lumineszenz-Messung, wie sie mit der
Schmierbildkamera detektiert wird.

denen Zeiten. Legt man die Schnitte parallel zur Zeit-Achse erhélt man Transienten
bei bestimmten Energieen.

Zur Beschreibung der zeitlichen Entwicklung der Lumineszenz wird ein Raten-
gleichungsmodell verwendet, das die Ubergangsraten und Dichten in einem aus drei
Niveaus bestehenden System beschreibt (Abbildung 3.5).

Die Dichte n; im obersten Niveau wird als instantan zur Zeit ¢ = 0 ps erzeugt
angenommen und reprasentiert die durch den Laserpuls generierte Anregung Die
Anregung relaxiert mit der Rate — in das Niveau ng, um dann mit der Rate — zu
rekombinieren. Fiir die zeitliche Entw1cklung der Besetzung des Niveaus no erhalt
man:

na(t) =ny(t = O)L (e_% — e_%> . (3.2)

T23 — T12

Unter der Annahme, dass die Lumineszenzintensitiat proportional zur Dichte n, ist,
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n,
A
i Ti2
n,
exc 1
Tos dnl = —_nldt
T12
1 1
d?”lQ = ——Hth+—n1dt
T23 T12
1
V n, dn3 = —nzdt
T23

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 Ladungstriger mit einer Zeitauflosung zu untersuchen, die nur durch die Dau-
er der verwendeten Laser-Pulse begrenzt ist. Im Folgenden soll kurz das Verfahren
und seine Erweiterung zur ortsaufgelosten Anrege-Abfrage-Spektroskopie erlautert
werden. Die Einzelheiten finden sich in [Kov03].

Konstante Variable
Verzégerungs- Verzégerungs-
strecke fiir den strecke fiir den

Abfragepuls @A\ Ax Anregepuls

/
Probe im A2
Kryostat
ry n n Ti:Saphir-
u u fs-Laser
Verschliisse =51
/ 4

Spektrometer 7H4/

Abbildung 3.6: Schematische Darstellung der Anrege-Abfrage-Spektroskopie. Ein
Anregepuls regt in der Probe Ladungstrager an, die den Absorptionskoeffizienten
der Probe verdndern, was mit dem Abfragepuls detektiert wird. Die Messung der
Anderung in Abhingigkeit der Verzdgerungszeit t, ergibt die Ladungstragerdyna-
mik in der Probe.

Bei der Anrege-Abfrage-Spektroskopie (Abbildung 3.6) untersucht man mit einem
Abfragepuls (probe) das Absorptionsverhalten von Stoffen nach der Zeit ¢, ihrer
optischen Anregung durch den Anregepuls (pump). Daraus kann anschliefend die
Dynamik der Ladungstriger abgeleitet werden. Befinden sich diese nicht mehr in der
kohérenten Phase, so kann man, nach dem Beer-Lambert’schen Gesetz die Intensitét
des transmittierten Abfragestrahls durch

Ip<w)lmmp of f = ’Ep(w)liump off — ’E0‘2€7QL (33)

ausdriicken, wobei Fj, die Amplitude des auf die Probe einfallenden Abfragelicht-
feldes, E,(w) hinter der Probe, av der Absorptionkoeffizient und L die Léinge der
Probe ist. Ebenso gilt fiir die Intensitdt des transmittierten Abfragestrahls nach
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einer vorangegangenen optischen Anregung
[p(w)pump on — |Ep(W) ]27ump on — ‘E0|2€_(Q+AQ)L7 (34)

wobei —Aa die vom Anregepuls induzierte Absorptionsinderung ist [Pey93|. Fiir
kleine Absorptionsdnderungen nihert man die differentielle Absorption (—Aa«L) als
normierte Differenz des Transmissionssignals mit und ohne Anregung an:

~AaL(w) = Ly (W) pump on — Lp(W)pump off (3.5)
Lp(w)pump of f ' .

Die differentielle Absorption —AaL ist die Grofe, die bei allen Messungen in Kapitel
5 bestimmt wurde.

Ihre Berechnung weicht allerdings von der oben genannten Formel ab, weil die ge-
messenen Intensitétsspektren I(w)erebe on und I (W)ZZ(;Z; orp von den in Gleichung 3.6
verwendeten abweichen. Jedes detektierte Signal enthilt zusdtzlich ein Untergrund-
rauschen [ (w)il‘;ﬁ; Z];]} und ein Lumineszenzsignal der Probe als Folge der Anregung.
Wie in [Vol99a| hergeleitet ist, kann man beide Storsignale herausrechnen, wenn
man alle Permutationen von ein- und ausgeschalteten Anrege- und Abfragepulsen

registriert:

()b o — I(w)pmate off
—AaL(w) =In (I ;;Obepoff 7 Zmbi oF7 (3.6)
(W)pump on (w)pump of f

Die optischen Eigenschaften von Halbleitern zeigen bei hohen Anregungsintensititen
nichtlineare Effekte, d.h. sie werden abhéngig von der Anregungsintensitét.

exciton a) 4?
A

= ) spectral hole §
= I\ <
& TN 5
8 / V7 e z
o / (=}
< ’ f\ [
N pump —e=/\ o

ps /

- S -
PHOTON ENERGY 2 PHOTON ENERGY

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 Absorptionsinderung bei der Exzitonresonanz (Ausbleichen)
und bei der Energie des Anregepulses (spektrales Lochbrennen) (aus [Pey93|).

Einer der stirksten Effekte, der auch in der vorliegenden Arbeit ausgenutzt wird,
ist das Ausbleichen der Exzitonresonanz (Abbildung 3.7). Die erzeugten Exzitonen
relaxieren zum Bandminimum, wo sie Zustdnde besetzen, in die wegen dem Pauli-
Prinzip keine weiteren Exzitonen mehr angeregt werden konnen (Pauli-Blocking).

36



3.2 Anrege-Abfrage-Spektroskopie

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

3.2.1 Ortsaufgeloste Anrege-Abfrage-Spektroskopie

Bei der ortsaufgelosten Anrege-Abfrage-Spektroskopie wird die Zeitauflésung der
Anrege-Abfrage-Spektroskopie mit der Ortsauflésung der Mikroskopie kombiniert.
Dadurch ist es moglich, sowohl die zeitliche als auch die rdumliche Dynamik einer

Ladungstriagerverteilung zu untersuchen. Abbildung 3.8 zeigt den experimentellen
Aufbau.

Variable Verzdgerungsstrecke
fur den Anregepuls

AX
Konstante Verzégerungsstrecke
fur den Abfragepuls
< Laser
[ ] 1 Verschlusse
Filterhalter
Kryostat mit M2-Platte 1
Probe und Linse
] | [ | | Polarisatoren
Polarisator
Mono- < |_| ﬂ Al ﬁ"n /- Spiegel auf
chromator [ U [V I Drehtisch
Sammel- Mikroskop-  Strahl-
linse | | objektiv aufweiter

Abbildung 3.8: Aufbau zur ortsaufgelésten Anrege-Abfrage-Spektroskopie

Der Laserpuls wird durch den ersten Strahlteiler in einen Anrege-Puls und einen
Abfrage-Puls aufgeteilt. Der Anrege-Puls durchlauft eine variable Verzégerungsstre-
cke und einen Polarisator und wird durch einen Spiegel auf einem Drehtisch auf
die Probe gelenkt. Der Abfrage-Puls durchlduft eine feste Verzogerungsstrecke. Ei-
ne \/2-Verzogerungsplatte dreht die Polarisation um 90°, sodass beide Pulse nun
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3 Experimentelle Methoden

senkrecht zueinander linear polarisiert sind. An dem zweiten Strahlteiler wird der
Abfrage-Puls mit dem Anrege-Puls wieder zusammen gefiihrt.

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 befindet sich eine asphérische Linse, welche zusammen
mit einer zweiten Linse aufserhalb des Kryostaten den transmittierten Anteil der Pul-
se rekollimiert. Ein weiterer Polarisator unterdriickt den Anrege-Puls, sodass nur der
Abfrage-Puls im Spektrometer detektiert wird.

Durch den Drehtisch lasst sich der Einfallswinkel o des Anrege-Pulses zur opti-
schen Achse des Objektives dndern. Dies fiithrt zu einen Verschiebung Az in der
Fokusebene:

_ Ax

tan(a) 7 (3.7)
wobei f = 8,25 mm die Brennweite des Objektives ist. Dadurch ist moglich, 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 erhélt man bei
der verwendeten Wellenldnge von 862 nm nach Gleichung 2.21 eine Ortsauflésung
von 1,1 pm. Auch hier kann das Auflésungsvermdégen durch die Verwendung einer
SIL deutlich gesteigert werden [Vol99b].

Zur Untersuchung der rdumlichen Dynamik muf die lokale Ladungstrigerdich-
te bestimmt werden. Dazu wird der Betrag der nach Gleichung 3.6 bestimmten
differentiellen Absorption iiber den Spektralbereich der Exzitoresonanz numerisch
integriert:

860 nm
I(Az) = / = AaL(N)]dA (3.8)
850 nm
Durch die Variation des Strahlabstandes Az kann so die Ladungstragerverteilung
Punkt fiir Punkt abgetastet werden. Die so gemessene Verteilung stellt eine Faltung
der Ladungstragerverteilung mit dem Intensitiatsprofil des Abfrage-Pulses dar. Da
das Intensitdtsprofil einer Gauf-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 fiir die Mes-
sungen an den ferromagnetischen MnAs-Cluster in Kapitel 6 verwendet wurde, kurz
beschrieben werden. Die Details kénnen in [Leu00, Sch00] nachgelesen werden.
Eine Moglichkeit, um mit unbedampften Sonden Nahfeldauflésung zu erreichen,
ist das Depolarisation-SNOM |[Fre98a, Fre98b, Fre99|. Dabei wird im internen Re-
flexionsmodus gearbeitet. Abbildung 3.9 zeigt den Aufbau schematisch.

Detektor Strahlteiler O @ O
1> }
< |/ Polarisations-
Analysator Objektiv steller
Polarisator
Rasterkopf
Laser

Abbildung 3.9: Aufbau Depolarisations-SNOM

Das Licht eines Lasers wird durch einen Polarisator linear polarisiert und iiber
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 \/4-Plittchen
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 \/2-Plittchen, mit dem die Polarisationsebene eingestellt werden kann.

Das Licht durchléuft die Faser bis zur Spitze, die sich am Rasterkopf befindet. Dort
tritt das Licht aus und wird reflektiert. Das reflektierte Licht wird durch die Spitze
wieder eingesammelt und lduft in der Faser zuriick. Da die Spitze unbedampft ist,
erfolgt der Austritt und das Einsammeln des Lichtes nicht nur an der Spitze, sondern
am gesamten Sekundirkegel und teilweise auch an der Frontfliche. 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 Anderung der dielektrischen
Funktion in der Probe gedreht, wenn die Polarisationsebene des einfallenden Lichtes
senkrecht zur Anderung steht. Abbildung 3.10 soll dies verdeutlichen.
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Schematic signal

N\

<
N\ o
E—s 3
AN 2
Fiber tip s« . .
Directly reflected light (rejected)

Abbildung 3.10: Signalentstehung im Depolarisations-SNOM. Eine Anderung der
dielektrischen Funktion in der Probe fiihrt"zu einer Depolarisation des Lichtes,
wenn die Polarisationsebene senkrecht zur Anderung steht.

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

HF 38 3:1:1 SS 89986889 MS

8 6323 18.0kV X400 75.80rm B 6327 18.8kV X9.080K 3.33sm

Abbildung 3.11: Tm Zwei-Schritt-Verfahren geétzte Faser-Sonde

Das Signal, das beim Depolarisations-SNOM detektiert wird, ist als proportional
zur Anderung der dielektrischen Funktion der Probe.

Um ein moglichst gutes Signal-zu-Rausch-Verhéltnis zu erhalten, darf der Pola-
risationsgrad des Lichtes durch die Fasersonde selbst nur geringfiigig depolarisiert
werden. Mit Faser-Sonden, die in einem Zwei-Schritt-Verfahren geétzt werden (siehe
Abbildung 3.11, lassen sich Polarisationsgrade von 1 : 2000 bis 1 : 5000 erreichen
|[Leu00]. Tm 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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3.3 Depolarisations-SNOM

e Konstanter Abstand (engl.: constant distance mode, CDM):

in diesem Modus wird die Spitze durch eine aktive Abstandsregelung in kon-
stantem Abstand zur Probenoberflache gehalten, die Probentopographie wird
nachgeregelt (siche Abbildung 3.12 a)). Aufgrund der geringen Bandbreite der
Regelung [Lip98| kann die Probe nur langsam abgerastert werden. Allerdings
kénnen auch Proben mit grofsen Hohenunterschieden untersucht werden, und
man erhélt zusétzlich zu der optischen Information auch die Topographie der
Probe.

e Konstante Hohe (engl.: constant height mode, CHM):

in dieser Betriebsart wird die Spitze in konstanter Hohe {iber 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 flachen Proben (Rauig-
keit < 100 nm) verwendet werden, da sonst der Abstand zwischen Spitze und
Probe so grof wird, dass nicht mehr an allen Positionen im Nahfeld gemessen
wird. Aufserdem erhalt man beim CHM keine Topographie.

b)

Abbildung 3.12: Modi der Abstandsregelund, a) konstanter Abstand, b) konstante
Hohe.
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4 Spektroskopie an
GaAs-Quantenfilmen

In diesen Kapitel werden Photolumineszenz-Messungen an GaAs-Quantenfilmen
vorgestellt. Zuerst wird die verwendete Probe beschrieben. Danach werden die orts-
aufgelosten Messungen dargestellt und dann die zeitaufgelosten.

4.1 Probencharakterisierung

Die untersuchte Probe wurde in der Arbeitsgruppe von Professor Wieck in Bochum
hergestellt und triagt die Nummer 1294. Die Probe wurde im MBE-Verfahren ge-
wachsen und enthélt 12 Quantenfilme verschiedener Dicke von 19,8 nm bis 3,3 nm.
Dabei ist der 19,8 nm Quantenfilm der oberste Film in der Probe und der 3,3 nm
der unterste. Die Einzel-Quantenfilme bestehen aus GaAs, und sind durch Barrieren
aus AlAs getrennt.

Abbildung 4.1 zeigt einen Uberblick iiber die Photolumineszenzspektren der zwolf
Quantenfilme. Deutlich erkennt man eine mit abnehmender Filmdicke zunehmende
Linienbreite. Wéhrend die dicken Filme (19,8 nm bis 9,9 nm) eine nahezu homogen
verbreiterte Linie zeigen, sind die Linien bei den diinnen Filme stark inhomogen
verbreitert. Da sowohl die Filme als auch die Barrieren nur aus bindren Halblei-
tern bestehen, zeigt die Probe keine Legierungsunordnung, sodass als Ursache fiir
die inhomogene Verbreiterung nur die Grenzflichenrauigkeit in Frage kommt. Beim
Ubergang vom 19,8 nm-Film zum 4,0 nm-Film steigt der Einfluss der durch die
Grenzflachenrauigkeit verursachten Unordnung an.

Die unterschiedlichen Filmdicken fiithren zu einer unterschiedlichen Absorption in
den einzelnen Filmen bei gleicher Anregungsleistung. Auferdem ist die einfallende
Leistung fiir die diinnen Filme geringer als fiir die dicken, da die dariiber liegenden
Filme bereits einen Teil der Leistung absorbiert haben. Der Zusammenhang zwischen
der Starke der ND-Filter, die zur Abschwichung des Anregungs-Lasers benutzt wer-
den, und der Anregungsdichte in den einzelnen Quantenfilmen ist in Abbildung 4.2
dargestellt.

Dabei wurde bei allen Filmen der Absorptionskoeffizient « fiir 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

Einfluss des Confinements auf die Absorption vernachlissigt werden kann. Aufer-
dem sind die Absorptionskoeffizienten der einzelnen Filme fiir diese Photonenenergie
nicht bekannt. Aus der in den einzelnen Filmen absorbierten Leistungsdichte P, der
Photonenenergie des Anregungslasers hw,., und der Lebensdauer der Anregung 7
ldsst sich die Ladungstrigerdichte n bestimmen:

P
Meac

n =

T . (4.1)

Mit einer Photonenenergie hiw,, = 1,96 ¢V und einer Lebensdauer 7 = 800 ps (ent-
spricht etwa dem Mittelwert der in Kapitel 4.4 bestimmten Abfallzeit fiir niedrige bis
mittlere Dichten) erhélt man fiir den 19,8 nm Film Ladungstriagerdichten von etwa
1,4-10% 1/cm? bis etwa 1,2-10'2 1/cm?. Da allerdings die Abfallzeit dichteabhingig
ist, sind die angegebenen Ladungstragerdichten nur Ndherungswerte.

Auferdem wurde bei der Herleitung von Gleichung 4.1 die Diffusion vernachlés-
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 tatsédchlichen Dichten in den Filmen sind deutlich gerin-
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Abbildung 4.2: Anregungsdichte in den einzelnen Quantenfilmen

ger. Im Folgenden wird daher auf die Angabe von Ladungstragerdichten verzichten
und stattdessen die im Film absorbierte Leistungsdichte oder der bei der Messung

verwendete ND-Filter angegeben.
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4.2 Ortsaufgeloste Photolumineszenz an
homogenen Quantenfilmen

Hier folgen nun die ortsaufgelosten Messungen an homogenen Filmen. Zunéchst wird
der Einfluss des Auflésungsvermégens, dann die Intensitdtsabhéngigkeit und zuletzt
die Temperaturabhangigkeit betrachtet. Die Messungen wurden, soweit nicht anders
angegeben, bei einer Kiihlfinger-Temperatur von 5 K durchgefiihrt.

4.2.1 Einfluss des Auflosungsvermdogens

Zuerst soll hier der Einfluss des lateralen Auflésungsvermégen auf die Spektren der
homogenen Filme diskutiert werden.

Abbildung 4.3 zeigt Spektren, die mit unterschiedlicher Ortsauflésung aufgenom-
men wurden. In a) mit 25 pm Pinhole und GaP-SIL, in b) mit Pinhole aber ohne
GaP-SIL und in ¢) ohne Pinhole und SIL. Die Anregungsdichten betrugen bei al-
len drei Messungen 0,6 WW/cm? fiir den 19,8 nm Quantenfilm, 0,46 W/cm? fiir der
15,2 nm Quantenfilm und 0,34 ¥W/cm? fiir den 12,2 nm Quantenfilm.

T L B B S S S B S S S B
1000 +a) 19.8nm 15.2 nm 12.2 nm 25um Pinhole |
T und GaP-SIL j

500 + -
0+
=
20000 25um Pinhole H
ohne GaP-SIL |

Intensitat (willk. E.)

Ohne Pinhole [

und ohne SIL
Ry neruiibor ——————————f————
1,525 1,530 1,535 1,540 1,545 1,550 1,555

Energie (eV)

Abbildung 4.3: Spektren der drei dicksten Filme, gemessen mit unterschiedlicher
Ortsauflésung: a) mit 25 pm Pinhole und GaP-SIL, b) mit 25 um Pinhole aber
ohne SIL und ¢) ohne Pinhole und ohne SIL
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4.2 Ortsaufgeldste Photolumineszenz an homogenen (QQuantenfilmen

Da die dicken Filme sehr homogen sind, spielt das rdumliche Auflésungsvermogen
bei den Messungen keine Rolle. Sowohl die Lage der Maxima als auch die Linienform
sind unabhéngig von der Ortsauflosung. Dies sieht man deutlich in Abbildung 4.4.
Die normierten Spektren fiir die unterschiedlichen Auflésungsvermégen sind nahezu
deckungsgleich.
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Abbildung 4.4: Normierte Spektren des 19,8 nm-Quantenfilms bei unterschiedlichen
Ortsauflésungen

Die PL-Intensitit sinkt mit zunehmendem Auflésungsvermogen (abnehmender
Halbwertsbreite der Detektionsfliche), da die Fliache, aus der die PL eingesammelt
wird, abnimmt. Beispielsweise verringert sich die Intensitdt von Abbildung 4.3 b)
(ohne SIL) zu Abbildung 4.3 a)(mit SIL) auf 1/10, da das Auflésungsvermogen mit
GaP-SIL um einen Faktor 3,2 hoher ist als ohne SIL. Dadurch reduziert sich die
Fliche auf 1/10 (3,2% =~ 10).

Bei der Messung ohne Pinhole ist die PL-Intensitéat allerdings nicht mehr propor-
tional zur Detektionsfliche, da hier die Anregungsfliche deutlich kleiner ist als die
Detektionsfliche (siehe Kapitel 3.1.1.
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4 Spektroskopie an GaAs-Quantenfilmen

4.2.2 Intensitatsabhangigkeit

Im Gegensatz zur Unabhangigkeit vom Auflésungsvermogen zeigt die Linienform der
Photolumineszenz eine starke Abhéngigkeit von der Anregungsdichte. Abbildung 4.5
zeigt Spektren der drei dicken Filme fiir sieben unterschiedliche Anregungsdichten.
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Abbildung 4.5: Abhéngigkeit der Photolumineszenz der dicken Quantenfilme von
der Anregungsdichte
Man erkennt, dass fiir niedrige Anregungsdichten (3,0 ND) nur ein Ubergang je

Film zu beobachten ist. Dieser Ubergang kann der Exziton-Rekombination zuge-
schrieben werden. Bei zunehmender Anregungsdichte (> 1,5 ND) kann man zwei
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Maxima erkennen. Der zweite Ubergang liegt auf der niederenergetischen Seite der
jeweiligen Quantenfilmiibergiinge. Dieser niederenergetische Ubergang dominiert das
Spektrum bei hohen Anregungsdichten und zeigt eine deutlich gréfsere Liniebreite.
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Abbildung 4.6: Der 19,8nm Quantenfilm fiir verschiedene Anregungsdichten

In Abbildung 4.6 ist dies fiir den 19,8 nm Quantenfilm nochmals deutlicher darge-
stellt. Die Anregungsdichte wurde dabei um etwa einen Faktor 1000 variiert. Wah-
rend sich die Position des Exziton-Ubergangs bei zunehmender Anregungsdichte
nicht verdndert, dndert 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 Gauf- und Lorentz-
Kurven angepasst. Die Exziton-Linie hat die Form einer Lorentz-Kurve, ist also nur
homogen verbreitert (siche Abbildung 4.7).

Zur Anpassung der niederenergetischen Linie wurden zwei verschiedene Modelle
verwendet. Im ersten Modell wurde die héherenergetische Linie durch eine Lorentz-
Kurve und die niederenergetische Linie durch eine Gauk-Kurve angepasst (Modell
Gauk-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 fiir niedrige Anregungsdichte

Die anpassten Kurven der beiden Modellen unterscheiden sich deutlich. Wahrend
das Modell Gaufs-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
grofer als die der hoherenergetischen. Beide Breiten steigen mit der Anregungsdichte
deutlich an. die Halbwertsbreite der h6herenergetischen Linie steig durch anregungs-
induziertes Dephasieren von 210 pueV auf 720 pueV, 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 Gauk-Lorentz gewonnen wurden. X
stellt die energetische Lage der Exziton-Linie und BX die des niederenergetischen
Ubergangs dar. Die beiden gestrichelten Linien zeigen die Lage der Exziton- und
Biexziton-Uberginge, die mittels kohirenter Anregungsspektroskopie (engl.: cohe-
rent excitation spectroscopy, CES) bestimmt wurden [Fin03]. Diese Werte wurden
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Abbildung 4.8: Anpassung der Linienform fiir hohe Anregungsdichten

bei einer mittleren Anregungsdichte gemessen. Die Biexzitonbindungsenergie aus
den CES-Messungen betréigt 1,2 meV/ .

Wie man aus Abbildung 4.9 entnehmen kann, entspricht der Abstand der bei-
den Maxima fiir mittlere Anregungsdichten der Biexzitonbindungsenergie. Bei hoher
Anregungsdichte steigt dieser Energieabstand auf 1,8 meV an. Der Energieabstand
nimmt von der mittleren Anregungsdichte bis zur héchsten Anregungsdichte um et-
wa 50% zu. Dies ist auf die Rotverschiebung des niederenergetischen Ubergangs bei
hohen Anregungsdichten zuriickzufithren. Nach theoretischen Arbeiten von Keldysh
|Kel02| sollte die Biexziton-Bindungsenergie mit zunehmender Dichte abnehmen,
was zu einer Blauverschiebung der Biexziton-Lumineszenz fithren wiirde. Im hier
vorliegenden Fall wird aber genau das Gegenteil, namlich eine Rotverschiebung be-
obachtet.

Ein dhnliches Verhalten haben Ko und Mitarbeiter [Ko00] an ZnO-Filmen beob-
achtet. Sie fiilhren die niederenergetische Linie aber nicht auf Biexzitonen zuriick,
sondern auf eine stimulierte Emission unter Beteiligung einer inelastischen Exziton-
Exziton- Streuung. Dabei rekombiniert eines der Exzitonen, wéhrend das zweite
Exziton in einen angeregten Zustand gestreut wird. Mit zunehmender Anregungs-
dichte wird das zuriickbleibende Exziton in immer héhere angeregte Zustiande ge-
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Abbildung 4.9: Energetische Lagen der beiden Maxima des 19,8 nm Quantenfilms
fiir 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 unabhéngig von der Ortsauflosung und wurde
auch bei dem 15,2 nm- und dem 12,2 nm-Quantenfilm beobachtet. Auch hier nimmt
die Bindungsenergie mit steigender Anregungsdichte um etwa 50% zu.

Eine mogliche Erklarung kénnte die Rekombination von Biexzitonen mit k # 0
sein. Die Rekombination eines Exzitons ist nur fiir verschwindenden Schwerpunkts-
impuls méglich, da der Photonenimpuls gering ist. Im Gegensatz dazu ist die Re-
kombination eines Biexzitons auch bei groferem Schwerpunktsimpuls moglich, da
das zuriickbleibende Exziton die Impulserhaltung gewihrleistet [Kim94].

Da die effektive Masse der Biexzitonen gréfer ist als die der Exzitonen haben sie
auch eine geringere Dispersion (siehe Abbildung 4.10), was dazu fiihrt, das der ener-
getische Abstand zwischen den beiden Béndern abnimmt. Die Lage der Biexziton-
Lumineszenz wird aber durch diesen Abstand bestimmt. Dies fiihrt zu einer Rotver-
schiebung mit steigendem Schwerpunktsimpuls der rekombinierenden Biexzitonen.
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Abbildung 4.10: Dispersion fiir Exzitonen (X) und Biexzitonen (BX).

Die Temperatur der Ladungstriager und damit auch ihre kinetische Energie steigt
mit steigender Anregungsdichte [Ulb73|, was zu der beobachteten Rotverschiebung
fithrt. Dieser Effekt wurde auch schon von Cingolani und Mitarbeitern [Cin88| an
GaAs/Al,Gay_, As-Quantenfilmen 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 hochsten Dichten dominiert dort die Exziton-Linie die Spektren.

Die Linienform der Biexziton-Lumineszenz kann nach [Cin88| beschrieben werden

durch:
exp[—(Ex — Eppx — hw) /KT, ;]

[(hW) x 1 +6Xp[—(EX — EBBX — hw)/FBx] ’

Dabei ist Ex die Energie der Exziton-Linie, Egpx die Biexziton-Bindungsenergie,
T.ss die effektive Temperatur der Biexzitonen und I'px 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 Gauf-Lorentz darghestellt. Auch
hier erhiilt man durch das Modell Gauk-Lorentz eine bessere Ubereinstimmung mit
dem gemessenen Spektrum.

Aus der Anpassung nach Gleichung 4.2 erhilt man eine, mit steigender Anre-

(4.2)
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Abbildung 4.11: Anpassung der Linienform fiir heife Biexzitonen

gungsdichte, steigende effektive 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 erkldren. Zuséatzlich muss auch
die Biexziton-Bindungsenergie in gleichem Mafse variiert werden, wie bei den beiden
anderen Modellen. Auflerdem beschreibt Gleichung 4.2 die gemessenen Spektren nur
geringfiigig besser als das Modell 2-Lorentz, an den Flanken aber schlechter als das
Modell Gauf-Lorentz. Daher ist eine thermische Verteilung alleine nicht ausreichend,
um das Intensitatsverhalten der Biexziton-Linie zu erklaren.

Zusammenfassend: im Gegensatz zur Exziton-Linie zeigt die Biexziton-Linie eine
deutlich inhomogene Verbreiterung und eine starke Rotverschiebung mit steigender
Anregungsdichte. Die Ursache fiir dieses Verhalten ist derzeit noch unklar.

4.2.3 Temperaturabhadngigkeit

In diesem Abschnitt wird die Temperaturabhéngigkeit der PL untersucht. Fiir die
Messungen wurde das 25 um Pinhole und die GaP-SIL bei mittlerer Anregungsdich-
te (1,5 N D) benutzt. Unter diesen Bedingungen wird nur die Kiihlfinger-Temperatur
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von 5 K bis 150 K variiert.
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Abbildung 4.12: Temperaturabhingigkeit der Lumineszenz

Die so erhaltenen Spektren sind in Abbildung 4.12 gezeigt. Zunichst dndern sich
die Spektren fiir Temperaturen von 5— 10 K kaum, wogegen sich fiir hohere Tempe-
raturen eine deutliche Rotverschiebung zeigt. Diese Rotverschiebung ist zu erwarten,
da die Bandliicke mit steigender Temperatur kleiner wird. Abbildung 4.13 zeigt die
Lage der Maxima der vier dicken Filme fiir verschiedene Temperaturen, die Symbole
sind die Messwerte, die durchgezogenen Linie angepasste Varshni-Kurven.

Als Ergénzung zu der in [HNO3| durchgefiihrten Auswertung wurden hier zusétz-
lich noch der 9,9 nm-Film und das Substrat beriicksichtigt. Aufserdem wurden fiir
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 fiir GaAs-Volumenmaterial aus [Vur01| aufgefiihrt. Zu-
sdtzlich sind in der letzten Zeile die Werte aus der Anpassung von Gleichung 4.3
angegeben (s.u.).

Die Parameter sind fiir die vier Quantenfilme und das Substrat mit Ausnahme der
Bandliicke 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. Aufer-
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Abbildung 4.13: Temperaturabhéngigkeit der Lage der Lumineszenz. Die Symbole
kennzeichnen die Messwerte fiir 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 iiberein.

Die identischen Werte fiir das Substrat und die Quantenfilme zeigen, dass eine
mogliche Verspannung, hervorgerufen durch unterschiedliche Ausdehnungskoeffizi-
enten von Film und Barriere, hier keine Rolle spielt. Der Unterschied zwischen den
Werten aus [Vur01] und den aus der PL bestimmten Werten konnte prinzipiell dar-
auf zuriickzufiihren sein, dass bei der PL nicht die Bandliicke gemessen wird, son-
dern die um die Exzitonbindungsenergie verminderte Bandliicke. Da die effektive
Massen, und damit auch die Exzitonbindungsenergie, ebenfalls temperaturabhin-
gig sind konnte dies zu einem anderen Verlauf der Temperaturabhédngigkeit fiihren.
Allerdings ist die Anderung der effektiven Masse im hier betrachteten Tempera-
turbereich zu gering (~ 2%) um den deutlichen Unterschied zu erkldren. Vielmehr
zeigt sich hier, dass das empirische Varshni-Modell gerade fiir niedrige Temperatu-
ren ungeeignet ist. In [Pas97] haben Péssler und Oelgart daher ein stérker analytisch
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Substrat | 19.8 nm | 15,2 nm | 12,2 nm | 9,9 nm | GaAs
Ey (eV) 1,5160 1,5280 1,5363 1,473 | 1,5622 | 1,519
a (meV/K) 0,94 1 1 1 1 0,54
B (K) 603 602 601 603 605 204
Eﬁ) (eV) 1,5157 1,5275 1,5358 1,5469 | 1,5618

Tabelle 4.1: Varshni-Parameter fiir die vier dicken Quantenfilme und das Substrat

begriindetes Modell vorgeschlagen:

Eg(T) = EgO - T

1+ (%)p - 1] : (4.3)

wobei a der Hochtemperaturgrenzwert der Entropie ist, © die effektive Phononen-
temperatur und p ein materialspezifische Parameter.

Auch Gleichung 4.3 wurde an die Messwerte angepasst. Dabei war es aber ausrei-
chend nur den Parameter Ey, zu variiert, fiir die anderen drei Parameter konnten die
Literaturwerte aus [Pds99| iibernommen werden. Die aus der Anpassung bestimmten
Werte sind in Tabelle 4.1 als E;B in der letzten Zeile aufgefiihrt.

Abbildung 4.14 zeigt die Temperaturabhiangigkeit 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 Pissler-Modell mit den Werten aus |Pés99|. In beiden Fillen wurde
lediglich E4y verschoben.

Deutlich erkennt man, dass das Varshni-Modell die Bandliicke bei kleinen Tempe-
raturen (< 65 K) deutlich iiberschétzt und bei groferen Temperaturen geringfiigig
unterschitzt. Im Gegensatz dazu wird die Temperaturabhéngigkeit 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 warmer sein kann als der Kiihlfinger des Kryostaten.

Kiihlfinger | 5 K 10K | 250 K 50 K | 100 K | 150 K
Probe 122 K | 148 K | 248 K | 493 K | 99,7 K | 1499 K

Tabelle 4.2: Aus der Anpassung bestimmte Proben-Temperatur fiir verschiedene
Kiihlfinger-Temperaturen

Tabelle 4.2 zeigt die aus der Anpassung bestimmte Probentemperatur fiir die ver-
schiedenen Kiihlfingertemperaturen. Ab 25 K stimmen beide Temperaturen iiberein,
bei 5 K und 10 K ist die Probe deutlich wirmer als der Kiihlfinger.

Da bei der Mikro-PL die Probe direkt hinter dem Fenster des Kryostaten montiert
ist, wird die Probe durch Warmestrahlung aus der Umgebung erwiarmt. Eine Erwar-
mung durch die absorbierte Laserleistung kann hier ausgeschlossen werden, da bei
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Abbildung 4.14: Vergleich der gemessenen Temperaturabhéngigkeit der Lumineszenz
des 19,8 nm Films mit verschiedenen Modellen. Die Symbole sind die Messwer-
te, die durchgezogene Linie entspricht dem Passler-Modell, die gestrichelte dem
Varshni-Modell mit den Parametern, die in der Literatur zu finden sind.

den dichteabhingigen Messungen keine Verschiebung der Exziton-Linie beobachtet
wurde, obwohl die Dichte um etwa drei Grofenordnungen variiert wurde.

Zwar kann die Temperaturabhingigkeit auch im Varshni-Modell beschrieben wer-
den (siehe Abbildung 4.13), dazu miissen aber alle drei Parameter variiert werden,
und die beiden Parameter o und (3 weichen erheblich von den Literaturwerten ab.
Im Gegensatz dazu muss beim Pissler-Modell nur der Energiewert fiir 7' = 0 K
angepasst werden. Trotzdem wird die Temperaturabhéingigkeit durch das Péssler-
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 Ortsaufgeldste Photolumineszenz an inhomogenen (Quantenfilmen

4.3 Ortsaufgeloste Photolumineszenz an
inhomogenen Quantenfilmen

Hier folgen nun die ortsaufgelosten Messungen an inhomogen verbreiterten oder kurz
inhomogenen Filmen. Zunéchst wird der Einfluss des Auflésungsvermdogens, dann
die Intensitdtsabhéngigkeit und zuletzt die Temperaturabhéngigkeit betrachtet. An-
schliefend wird die Autokorrelationsspektroskopie diskutiert. Auch diese Messungen
wurden, soweit nicht anders angegeben, bei einer Kiihlfinger-Temperatur von 5 K
durchgefiihrt.

4.3.1 Einfluss des Auflosungsvermogens

Der Einfluss des Auflésungsvermogens bei dicken Quantenfilmen wird im Abschnitt
4.2.1 vorgestellt. In diesem Abschnitt wird nun der Einfluss des Auflésungsvermégens
auf die Spektren diinner Quantenfilme (z.B. 5,1 nm und 4,5 nm Dicke) untersucht.
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Abbildung 4.15: Einfluss des Auflésungvermogens bei inhomogenen Quantenfilmen

Der drastische Einfluss der unterschiedlichen Ortsauflosung auf die Spektren wird
in Abbildung 4.15 gezeigt. Mit geringerer Auflésung wird die Flache, deren Lumi-
neszenz detektiert wird, grofer, und man kann viele lokalisierte Zusténde erkennen.
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Da der Unterschied in der Zentralwellenldnge der einzelnen Zustédnde kleiner ist als
ihre Halbwertsbreite, kénnen sie nicht getrennt werden. Im Gegensatz dazu wird
die Flache mit steigender Auflosung kleiner, und man kann weniger lokalisierte Zu-
stdnde beobachten. Diese Zustédnde sind auf der Energieskala deutlich getrennt. Die
gemessene Halbwertsbreite der einzelnen Linie betragt etwa 170 pel und ist durch
die experimentelle Auflésung begrenzt (170 peV entsprechen drei Bildpunkten auf
den Detektor). Die Linienbreite ist sogar noch geringer als die der homogenen Filme.
Fiir den 19,8 nm Film beispielsweise wurde eine Linienbreite von 210 peV gemessen.
Einhergehend mit der geringen Linienbreite ist eine lange Lebensdauer der lokali-
sierten Zustande.

Zur Untersuchung einzelner lokalisierter Zustinde an inhomogen verbreiterten
Quantenfilmen ist deshalb eine moglichst hohe Ortsauflésung notig.

4.3.2 Intensitatsabhangigkeit

Im Vergleich zu den homogenen Quantenfilmen ist die Linienverbreitung inhomo-
gener Quantenfilme bei hohen Anregungsdichten wesentlich grofer. Abbildung 4.16
zeigt die Spektren der beiden Quantenfilme bei verschiedener Anregungsdichte. Die
Anregungsdichte wurde von 3,0 N D bis 0,08 N D um etwa einen Faktor 1000 variiert.
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Abbildung 4.16: Intensitdtsabhédngigkeit bei inhomogenen Quantenfilmen
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Die mit der héchsten Anregungsdichte aufgenommenen Spektren sind deutlich
als Gauf-Linien erkennbar, wihrend einzelne lokalisierte Zusténde bei abnehmender
Anregungsdichte die Lumineszenz-Spektren dominieren. Die lokalisierten Zustande
sind bei hoher Anregungsdichte nicht mehr zu erkennen.

Man kann in Abbildung 4.16 eine Rotverschiebung des Schwerpunktes des Spek-
trums bei hoherer Anregungsdichte erkennen. Diese Rotverschiebung wird durch die
Biexzitonen verursacht. Die Biexziton-Lumineszenz ist niederenergetischer als die
der Exzitonen und ihre Intensitit steigt mit zunehmender Anregungsdichte superli-
near an im Gegensatz zum linearen Anstieg der Exziton-Lumineszenz.

Um die lokalisierten Zustinde des inhomogenen verbreiterten 4,5 nm Quanten-
films 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 Zustédnde fiir die
verschiedenen Proben-Positionen zu erkennen. Aufgrund der geringen Verschiebung
sind die gleichen lokalisierten Zusténde in allen Spektren erkennbar, wenn auch mit
unterschiedlichen Intensitatsverhéltnissen.
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Um zu untersuchen, ob einzelne Linien lokalisierten Biexzitonen zugeordnet wer-
den konnen, wurden Linien-Paare ausgewihlt, 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: Intensitdtsabhingigkeit einzelner lokalisierter Zustdnde fiir den
4,5 nm Quantenfilm.

Abbildung 4.18 stellt das Verhéltnis der PL-Intensitit dieser beiden Linien als
Funktion der Anregungsintensitit dar. Die Intensitit der Linie 1 steigt nahezu li-
near mit der Anregungsdichte an. Fiir Linie 2 dagegen nimmt die PL-Intensitit
zundchst quadratisch zu und séttigt bei hoheren Anregungsdichten (1,5 ND) ab.
Dieses Verhalten ist typisch fiir Biexzitonen ([Bru94al). Die Energiedifferenz zwi-
schen den beiden Linien betragt etwa 4,45meV. Die fiir diesen Quantenfilm mit
CES gemessene Bindungsenergie betrigt etwa 4,5meV [Fin03|. Daher kann man die
Linie 2 dem Zerfall eines lokalisierten Biexzitons zuordnen.
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4.3.3 Temperaturabhdngigkeit

Zur Untersuchung der Temperaturabhingigkeit der diinner Quantenfilme wurden
Spektren mit 25 pum Pinhole und GaP-SIL bei einer Anregungsdichte von 3,0 ND
gemessen. Abbildung 4.19 zeigt die zwei diinnen Quantenfilme mit 5,1 nm und
4,5 nm Dicke bei verschiedenen Temperaturen.
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Abbildung 4.19: Temperaturabhéngigkeit der Lumineszenz fiir inhomogen verbrei-
terte Quantenfilme

Deutlich sind bei 5 K die verschiedenen lokalisierten Energiezustande zu erkennen.
Bei tiefen Temperaturen relaxieren die Ladungstriger in das lokale Energieminimum
und rekombinieren. Dadurch sind viele lokalisierte Zustinde und ein kleiner Unter-
grund in den Spektren bei niedriger Temperatur zu erkennen. Dagegen kann man
wenige einzelne lokalisierte Zustdnde und einen intensiven inhomogenen Untergrund
bei hoheren Temperaturen beobachten. Bei 25 K ist der Untergrund schon so stark,
dass es nicht sinnvoll ist, bei hoherer Temperatur zu messen.

Wenn man in inhomogen verbreiterten Systemen lokalisierte Zustédnde sehen will,
muss man bei hinreichend kleiner Temperatur messen. Im Gegensatz zu den dicken
Quantenfilmen kann man die thermische Rotverschiebung bei den diinnen Quanten-
filmen nicht deutlich erkennen. Da die diinnen Filme viele unterschiedliche Ener-
giezustinde besitzen, kann man beim Vergleich der Spektren nicht unterscheiden,
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ob eine Linie bei einer hoheren Proben-Temperatur verschoben ist, oder ob es ein
anderer niederenergetischer Zustand ist. Die Ladungstriger relaxieren in ein lokales
Potentialminimum. Es kann aber durchaus sein, dass es in unmittelbarer Nahe noch
ein tiefers Minimum existiert, das die Ladungstrdger aber nicht erreichen kénnen,
da es durch ein lokales Maximum getrennt ist. Durch thermische Aktivierung kann
dieses Maximum iiberwunden werden, wodurch die Ladungstréiger in das tiefere Mi-
nimum relaxieren kénnen. Dies fiihrt auch zu einer Rotverschiebung.

Auferdem zeigte sich eine deutliche Rotverschiebung bei den dicken Filmen erst
oberhalb von 25 K. In diesen Temperaturbereich sind bei den diinnen Filmen aber
keine lokalisierten Zustdnde mehr erkennbar. Zusétzlich kann die thermische Aus-
dehnung des Kiihlfingers und des Probenhalters dazu fithren, 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 ermogli-
chen, die quantenmechanische Niveauabstofung in ortsaufgelosten Photolumines-
zenzspektren nachzuweisen. Allerdings sind auch andere Interpretationen moglich.

Intonti und Mitarbeiter [Int01, Int02] beobachten ein Maximum bei einer Ener-
giedifferenz von AE = 3 meV in der gemittelten Autokorrelationsfunktionen von
Nano-Photolumineszenz-Spektren eines einzelnen 3 nm diinnen GaAs-Quantenfilms
und interpretieren dies als Niveauabstofung. Von Freymann und Mitarbeiter [Fre02]
sehen bei Messungen an Quantenfilmen ebenfalls eine Signatur bei 3 meV, interpre-
tieren diese allerdings als eine Aufspaltung durch Monolagen-Inseln.

Auch bei Messungen an Quantendriahten wurde eine Signatur in der Autokorrela-
tion gefunden. Ebenso wie bei den Quantenfilmen gibt es hier zwei Interpretationen
dieser Signatur. Crottini und Mitarbeiter [Cro02]| interpretieren die Signatur bei
AE =2 meV als Niveauabstofung. Feltrin und Mitarbeiter |Fel03| hingegen fithren
diese Signatur auf die Emission angeregter Zustinde der Exzitonen zuriick, da durch
die Unordnung die Phonon-Streurate fiir tiefliegende Exziton-Zustande reduziert ist.

Die Autokorrelationsanalyse wird in fiinf Schritten durchgefiihrt [Fre00]:

1. Die individuellen Spektren werden auf die gleiche Fliche normiert, vor dem
Normieren kénnen 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. iiber einen kompletten Datensatz wird gemittelt und

5. das Maximum der gemittelten Autokorrelation wird auf 1 normiert.
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Abbildung 4.20 zeigt die so berechnete Autokorrelation des 4,5 nm Quantenfilms.
Dabei wurde {iber die Autokorrelationen von 256 Spektren gemittelt.
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Abbildung 4.20: Gemittelte Autokorrelation des 4,5 nm Quantenfilms

Man erkennt eine deutliche Signatur bei AE = 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(F) exp(:i:E%) mul-
tipliziert |[Fre02]|, wobei durch die Wahl des Filter-Parameters Ej die Stérke der
Beeinflussung variiert werden kann und durch das Vorzeichen im Argument die Cha-
rakteristik des Filters bestimmt wird. Fiir das positive Vorzeichen erhélt man ein
Hochpass-Verhalten, bei dem die hochenergetischen Anteile des Spektrums stérker
gewichtet werden, fiir das negative Vorzeichen ein Tiefpass-Verhalten, bei dem die
niederenergetischen Anteile stirker gewichtet werden. Der Einfluss des Filters wird
um so grofer, je kleiner der Wert des Filterparameters Ey wird.

Abbildung 4.21 zeigt die Autokorrelation gefilterter Spektren des 4,5 nm Quanten-
film bei einer Anregungsdichte von etwa 9 W/cm?. Man erkennt deutlich, dass die Si-
gnatur bei 2,75 meV bei der Tiefpass-Filterung erhalten bleibt. Erst bei Ey = 4 meV
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Abbildung 4.21: Gefilterte Autokorrelation des 4,5 nm Quantenfilms

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 schwéchere ist.

Ein solches Verhalten beziiglich der Filterung fiihren von Freymann und Mitarbei-
ter [Fre02] als Begriindung fiir die Interpretation der Signatur als eine Aufspaltung
durch Monolagen-Inseln an. Allerdings ist nach [Fel03| auch eine andere Interpreta-
tion moglich: die beiden Linien, die die Signatur bei AE = 2,75 meV verursachen,
stammen vom zwei Exzitonen, die im gleichen Potential-Minimum lokalisiert sind.
Dabei befindet 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 fiir
die niedrig liegenden Zustinde reduziert ist. Dadurch kénnen 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 schwécher ist, als die aus dem angeregten Zustand, da die
Relaxation in den niederenergetischen Zustand langsamer ist als die Rekombination.

Bei der Autokorrelation wurde iiber 256 Spektren und eine Fliche von etwa 52um?
gemittelt. Daher ist es unwahrscheinlich, dass die Signatur von einer Aufspaltung
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durch Monolagen-Inseln herriihrt, da diese Inseln sonst iiber die gesamte Fliache ver-
teilt nahezu die gleiche Grofe haben miissten, um in allen Spektren eine vergleichbare
Aufspaltung hervorzurufen. Im Gegensatz dazu setzt die Interpretation nach |Fel03]
keine solche grofflichige Ordnung voraus. Zu jedem lokalisierten Zustand existieren
auch angeregte Zustande, die an der gleichen Position lokalisiert sein kénnen, wenn
das Potentialminimum nur hinreichend tief ist. Es ist daher wahrscheinlicher, dass
die Signatur in der Autokorrelation durch diesen Effekt verursacht wird, wobei aber
auch eine Niveau-Abstofung oder eine Aufspaltung durch Monolageninsel nicht voll-
stindig ausgeschlossen werden konnen, da die Autokorrelationsspektroskopie keine
Information iiber die Ursache der Signatur liefert.

Die Zunahme des Untergrundes bei der Tiefpass-Filterung kann man dadurch
erkldren, dass dieser Untergrund von unkorrelierten lokalisierten Exzitonen herriihrt.
Diese lokalisierten Zustinde findet man primér auf der niederenergetischen Seite des
Spektrums.

Autokorrelation
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Abbildung 4.22: Autokorrelation eines einzelnen Spektrums des 4,5 nm Quanten-
films, der Kreis deutet den Bereich an, fiir den die Korrelation zwischen Exziton
und Biexziton sichtbar sein sollte.

Es fallt auf, dass in dem Autokorrelationsspektrum keine Signatur bei der Biex-
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ziton-Bindungsenergie von 4,5 mel’ erkennbar ist. Dies wiirde man aber erwarten,
da bei der Rekombination eines Biexzitons immer ein Exziton zuriick bleibt, das
ebenfalls rekombiniert. Daher miissten zwei miteinander korrelierte Linien vorhan-
den sein, deren Energie sich um die Biexziton-Bindungsenergie unterscheiden. Das
Fehlen dieser Signatur riihrt daher, dass in den Lumineszenz-Spektren zwar mehre-
re lokalisierte Exzitonen erkennbar sind, aber Biexzitonen nur vereinzelt beobachtet
werden konnen. Betrachtet man ein einzelnes Spektrum (siche Abbildung 4.17), so
erkennt man mehrere, miteinander unkorrelierte Exzitonen. Diese fiihren 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 iiber viele Spektren wird zwar der unkorrelierte Anteil ab-
geschwiéicht, der korrelierte Anteil bleibt aber nur dann erhalten, wenn er in der
Mehrzahl der Spektren vorhanden ist. Bei niedrigen Anregungsdichten kénnen loka-
lisierte Exzitonen beobachtet werden, allerdings ist die Wahrscheinlichkeit, ein loka-
lisiertes Biexziton zu beobachten, gering. Mit zunehmender Anregungsdichte steigt
die Wahrscheinlichkeit fiir Biexzitonen an, gleichzeitig erhdht sich aber auch die
Anzahl der beobachtbaren lokalisierten Exzitonen. Dadurch wird die Autokorrelati-
on bei hohen Anregungsdichten von einem breiten Untergrund dominiert, der eine
moglicherweise vorhandene Signatur bei der Biexziton-Bindungsenergie verdeckt.
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4.4 Zeitaufgeloste Photolumineszenz

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

Abbildung 4.23 zeigt die zeitintegrierten Spektren der drei dicksten Quantenfilme
bei gepulster Anregung fiir verschiedenen Ladungstriagerdichten. Die Dichten (in
1/em?) betragen fiir den 19,8 nm Quantenfilm von unten nach oben: 8,5-10'° 2.7-
101, 8,510, 2,710 und 7,7 - 10'2. 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 Verhéltnis der
Ladungstrigerdichten in den vier dicken Quantenfilme 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: Verhéaltnis der Ladungstrigerdichten der vier dicken Quantenfilme bei
gleicher Anregungsdichte

bei etwa 1,526 eV, 1,534 eV und 1,544 eV ist deutlich schwicher. Aufserdem 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 iiberdeckt bei der hochsten Dichte die Signale der
Quantenfilme nahezu vollstindig. Dieser Untergrund wird durch die Rekombination
heifser Ladungstriger im Substrat verursacht. Der Effekt ist beim 19,8 nm Film
aufgrund des geringeren Confinements starker ausgeprigt als beim 15,2 nm und
beim 12,2 nm Film.

Auffallend ist, dass das Signal am Biexziton deutlich schwécher ist als das Si-
gnal am Exziton. Im Gegensatz zu den ortsaufgelosten Messungen steigt es auch
nicht mit zunehmender Ladungstrigerdichte an (siehe Abbildung 4.6). Dies riihrt
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 beitragt [Kir98|. Die scheinbare Zunahme des Biexziton-Signals bei den
hochsten Dichten wird durch den Untergrund verursacht.

Auferdem erkennt man eine Rotverschiebung des Exziton-Signals mit zunehmen-
der Dichte. Diese Rotverschiebung ist auf die Erwarmung der Probe durch die ab-
sorbierte Laser-Leistung zuriickzufiihren. Durch die in Kapitel 4.2.3 durchgefiihrte
Untersuchung der Temperaturabhangigkeit 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. Auffallend ist, dass der 19,8 nm
Film bei geringer Leistung etwa 5 K kilter zu sein scheint, als die drei diinneren
Filme, deren Temperaturen im Rahmen der Messgenauigkeit iibereinstimmen. Mit
steigender Leistung nédhert sich die Temperatur des 19,8 nm Films der Temperatur
der diinneren Filme an. Da die einzelnen Filme nur durch die Barrieren und eine
diinne Zwischenschicht getrennt sind sollten sie eigentlich bei allen Leistungen die
gleiche Temperatur haben. Die im Vergleich zur Mikro-PL hohere Temperatur der
Probe selbst bei niedriger Dichte erkldrt sich dadurch, dass die mittlere Leistung
des Lasers bei den zeitaufgelosten Messungen etwa um einen Faktor 2000 grofier
war als bei der Mikro-PL. Aufterdem wurde ein anderer Kryostat verwendet, bei
dem Kiihlung der Probe offenbar weniger effektiv war.

Dichte-Effekte wie zum Beispiel Bandkanten-Renormalisierung konnen hier fiir
die drei diinneren Filme (15,2 nm, 12,2 nm, 9,9 nm) ausgeschlossen werden, da die
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Abbildung 4.24: Temperatur der Quantenfilme aufgetragen {iber der absorbierten
Laser-Leistung

Filme trotz unterschiedlicher Ladungstrigerdichten (siehe Tabelle 4.3) das gleiche
Verhalten zeigen. Dichte-Effekte wiirde man am ehesten beim 19,8 nm Film erwar-
ten, da hier die Dichten am hdochsten sind. Tatsédchlich zeigt dieser Film auch ein
anderes Verhalten. Mit zunehmender Dichte wird aber der Unterschied zu den diin-
neren Filmen kleiner. Fiir einen Einfluss der Dichte wiirde man aber erwarten, dass
der Unterschied mit zunehmender Dichte grofer wird. Auch der quantum-confined
Stark Effekt, hervorgerufen durch Oberflichenladungen scheidet hier als Ursache
aus. Zwar wiirde diese Effekt mit steigender Ladungstrégerdichte durch die Ab-
schirmung kleiner werden, allerdings fiihrt er zu einer Rotverschiebung. Die tiefere
Temperatur des 19, 8 nm-Films bedeutet aber eine Blauverschiebung der Linie. Die
Ursache fiir 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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bestimmt. Dazu wurden Kurven der Form:

I(t):]0+A{exp (—t_t°> — exp (—t_to)] (4.4)

Tfall Trise

an die Transienten angepasst. Dabei ist 7,5 die Anstiegszeit (Relaxationszeit) und
Tray die Abfallzeit (Rekombinationszeit) der Lumineszenz [MP93|. Die so erhaltenen
Zeiten sind in Abbildung 4.25 fiir den 19,8 nm-Film und in Abbildung 4.26 fiir den
15,2 nm-Film dargestellt.

800 T T T 1600 T T T
0q
7004 oo 4
o EHJ 1400 EH}D
600 \D i
\ O /
% 500 T\ E 1200 o o
=3 \ 7
g 400 <+ \ B .:;_: 1000 4+
o N
£ 30 EH] g .
17 T \ T sy /
c < 80+
- .0
< 200 o, DEKD oo DD)HD D\
4 o E - B
\
] 600 + -
\
100+ o. R
Oooooom EH:"DED
o t t t 400 t t t
10" 10™ 10" 10" 10" 10"
Ladungstragerdichte (1/cm®) Ladungstragerdichte (1/cm®)
800 . . . 800 . . .
ol
Bl pof
700+ T\ E 8 / B
o \
600+ D\D\ - 700 4 \ /EH] F\
5 0
Z 500 \D/EKD\ 8 P \ o ]
£ 5| 2 5] \
‘S 4004 \ 4 = 6001 \
g ; s b ja A
2 a0+ \,D E £ N,/ a¥ax]
c ) \ < \ [
< ./
200 + D\ - 500 4 O (3]
0.
ay
100+ D'D‘D.D.D i
0000 0m
0 t t t 400 } t t
10" 10™ 10" 10" 10" 10"
Ladungstragerdichte (1/cm?) Ladungstragerdichte (1/cm?)

Abbildung 4.25: Anstiegs- (links) und Abfallzeiten (rechts) fiir die Exziton-Linie
(oben) und die Biexziton-Linie (unten) des 19,8 nm Quantenfilms bei hochener-
getischer Anregung

Allerdings ist die Anpassung sowohl fiir niedrige als auch fiir hohe Dichten deut-
lich schlechter als fiir mittlere Dichten. Bei niedrigen Dichten sind die Anstiegs-
und Abfallzeiten nahezu gleich grofs. Im Modell muss aber die Anstiegszeit immer
kleiner sein als die Abfallzeit damit sich iiberhaupt eine Besetzung des Niveaus no
ausbildet. Aufterdem beinflussen bei niedrigen Dichten nichtstrahlende Storstellen
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4.4 Zeitaufgeloste Photolumineszenz

(engl.: nonradiative traps) die Dynamik deutlich. Mit zunehmender Dichte sittigen
die Storstellen, sodass ihr Einfluss kleiner wird.

Bei hohen Dichten trigt neben den Quantenfilmen auch die Rekombination hei-
fer Ladungstriger des Substrates zum Signal bei. Dadurch wird die Dynamik durch
die Uberlagerung beider Prozesse bestimmt. Dies wird im Modell aber nicht beriick-
sichtigt. Das Modell kann zwar um weitere Relaxations- und Rekombinations-Kanéle
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.

600 T T T 1400
O
500 hS) poy
T tHj ] 1200 1 D/
oA /
400 + \/ g
@ 5| \EH] 1000 jal )
& \ 2 /
= o o
e 300 =
@ =
23 B\ £ s+ /
£ 8 g P
2 2004 | - 2 /
< O
LV o AT \
RN \ oo O
0 Y
100 Yo ] oo \p
o
Hom 400
0 t t t } } t
10" 10" 10 10" 107 10°
Ladungstragerdichte (1/cm?) Ladungstragerdichte (1/cm®)
600 T T T 900
/DD
500 - - 800 - .
D\D 4 /ELEH] /
400 - Boo \D,D . 7001 al ]
7 \ — /
o Ek » [m]
£ =) = /
@ 300 \ e = 6001 &
o O [ O
[ N
8 \ S /
2 200 D‘D E 500 B
2 1
< \D~D D\ 2 D/ A
. Moo /
100 5 o y 400 no Y \DD)]
Hoom
0 t t t 300 t t t
10" 10" 10" 10" 10” 10"
Ladungstragerdichte (1/cm?) Ladungstragerdichte (1/cm®)

Abbildung 4.26: Anstiegs- (links) und Abfallzeiten (rechts) fiir die Exziton-Linie
(oben) und die Biexziton-Linie (unten) des 15,2 nm Quantenfilms 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 zunichst 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-Quantenfilmen

ab. Lediglich die Biexziton-Linie des 19,8 nm Films weicht von diesem Schema ab.
Hier ist zunichst eine deutliche Abnahme der Abfallzeit zu erkennen. Auch der
Anstieg bei hoheren Dichten ist weniger stark ausgepragt. 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 kiirzer. Dies ist auf den steigenden Einfluss der Unordnung

zurlick zu fithren.
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Abbildung 4.27: Anstiegs- (links) und Abfallzeiten (rechts) fiir die Exziton-Linie
des 12,2 nm (oben) und des 9,9 nm (unten) Quantenfilms bei hochenergetischer
Anregung

Da mit zunehmender Dichte die Ladungstriager-Ladungstriger-Streuung an Be-
deutung gewinnt, ist eine schnellere Relaxation zu erwarten [Ulb73|, was zu kiir-
zeren Anstiegszeiten fiihrt. Dies wurde auch bereits von Damen und Mitarbeitern
|Dam90| und von Eccleston und Mitarbeitern [Ecc91| beobachtet. In beiden Fillen
wurde allerdings bei niedrigeren Dichten (Damen bis 5 - 10'° 1/cm?, Eccleston bis
1,5 - 101% 1/cm?) gemessen als in dieser Arbeit.
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4.4 Zeitaufgeloste Photolumineszenz

Im Bereich der hier vorliegenden hohen Dichten reduziert sich die Energie-Ver-
lustrate durch polar-optische Phononen um mehr als zwei Grofenordnungen |[Leo88|,
sodass man eine deutlich langsamere Relaxation bei hohen Dichten erwarten wiir-
de. Allerdings erkennt man in Abbildung 4.23 den mit zunehmender Dichte stirker
werdenden Anteil der Rekombination heifser Ladungstriger an der Lumineszenz (ab
etwa 4,7 - 10! 1/em? fiir den 19,8 nm Film). Die Transienten bei hohen Dichten
sind also eine Uberlagerung der Transienten der Exziton-Lumineszenz des jeweiligen
Films mit der Lumineszenz heiffer Ladungstrager 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
heiflen Ladungstrager iiberdeckt werden.

Auch thermische Effekte diirfen nicht vernachléssigt werden, da sich die Probe
bei hohen Dichten durch die absorbierte Leistung deutlich erwirmt (siche Abbil-
dung 4.24). Dies fiihrt zu einer kiirzeren Anstiegszeit [Dam90| und zu einer lingeren
Abfallzeit, wobei hier der Einfluss der Temperatur um so grofer ist, je dicker der
Quantenfilm ist [Fel87, Hil89, MP93].

Der Anstieg der Abfallzeit mit steigender Dichte kann also sowohl durch eine re-
duzierte Energieverlustrate als auch durch eine hohere Probentemperatur bedingt
sein. Vermutlich tragen beide zur beobachteten Dynamik bei. Die Grofe der einzel-
nen Beitrige kann aber anhand der vorliegenden Messungen nicht bestimmt werden.
Zwar kann die Energieverlustrate analog zu [Leo88| aus dem Hochenergieauslaufer
der Lumineszenz bestimmt werden, zur Bestimmung der Temperaturabhangigkeit
sind allerdings weitere Messungen notig.
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Abbildung 4.28: Anstiegs- (links) und Abfallzeiten (rechts) fiir die Rekombination
heifser Ladungstréger bei 1,52 eV

Die Abnahme der Abfallzeit bei den hochsten Dichten ist darauf zuriick zu fiih-
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4 Spektroskopie an GaAs-Quantenfilmen

ren, dass bei diesen Dichten die Rekombination heifser Ladungstriager dominiert und
die Lumineszenz der Exziton-Linie vollig verdeckt. Dadurch wird bei der Auswer-
tung der Transienten nicht die Dynamik der Exziton-Linie sondern die der heiffen
Ladungstriger bestimmt. Dies sieht man auch daran, dass die Anstiegs- und Ab-
fallzeiten sich denen annéhern, 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
kiirzer ist als die der Exziton-Linie. Dieser Unterschied ist bei dem 19,8 nm Film
groker als beim 15,2 nm Film. Abbildung 4.29 zeigt die Transienten der Exziton-
und der Biexziton-Linie des 19,8 nm Films fiir vier verschiedene Ladungstriagerdich-
ten. Zum besseren Vergleich wurden die Transienten auf die maximale Intensitit
normiert.

Bei der hochsten Dichten (7,7 - 10'% 1/cm?) sind beide Transienten nahezu de-
ckungsgleich, da hier die Rekombination heifser Ladungstriger des Substrates die
Spektren domonieren und die Signale der Filme iiberdecken. Auch bei einer Dichte
von 2,7 - 10'? 1/em? sieht man noch einen deutlichen Einfluss der heifien Ladungs-
trager 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
kiirzer als die der Exziton-Linie. Theoretisch wiirde man erwarten, dass die Ab-
fallzeit der Biexziton-Linie um einen Faktor 2 kiirzer ist als die der Exziton-Linie
|Gou79|. Experimentell wurde ein Faktor 1,7 bestimmt [Cha88|. Im vorliegenden
Fall erh&lt man einen Faktor von 1,2 — 1,4 bei geringen Dichten, der auf 2 ansteigt
fiir Dichten, bei denen die langsten Abfallzeiten beobachtet wurden, um fiir héhere
Dichten auf ~ 1 abzufallen. Dieser Abfall ist aber wie oben gesagt darauf zuriick zu
fithren, dass hier nicht die Dynamik der Exzitonen und der Biexzitonen bestimmt
wurde, sondern die der heiffen Ladungstrager.

Auffallend ist auferdem, dass die Anstiegszeit der Biexziton-Linie bei niedrigen
Dichten kiirzer 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
spéteren Zeiten voraus. Dies ist auch bei den diinneren 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: 7,7-10'% 1/em?, 2,7 -
10" 1/em?, 8,5- 10" 1/em? und 2,7 - 10" 1/cm?)
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4 Spektroskopie an GaAs-Quantenfilmen

4.5 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurden die Lumineszenz von GaAs-Quantenfilmen untersucht.
Dabei wurden sowohl homogen verbreiterte als auch inhomogen verbreiterte Filme
betrachtet.

Es zeigt sich, dass bei den homogenen Filmen das Auflésungsvermogen keinen
Einfluss auf die Spektren hat. Im Gegensatz dazu zeigen sie eine deutliche Intensi-
tatsabhingigkeit. Wie zu erwarten dominiert die Biexziton-Lumineszenz die Spek-
tren bei hohen Anregungsdichten. Auffallend ist aber die deutliche Rotverschiebung
der Biexziton-Linien mit steigender Dichte. Diese kann nicht auf die Rekombination
heifser Biexzitonen alleine zuriick gefiithrt werden. Vielmehr ist eine deutliche Zunah-
me der Biexziton-Bindungsenergie mit steigender Anregungsdichte zu beobachten.
Aufserdem zeigt die Biexziton-Linie im Gegensatz zur Exziton-Linie eine deutliche
inhomogene Verbreiterung. Die Ursache fiir diese beiden Effekte ist derzeit noch
unklar. Bei der Untersuchung der Temperaturabhingigkeit 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 miissen
aber alle drei Parameter variiert werden und diese weichen dann deutlich von den
Literaturwerten ab. Im Gegensatz dazu erreicht man fiir das Passler-Modell, in dem
nur ein Parameter angepasst wird, eine wesentlich bessere Ubereinstimmung mit den
Messwerten.

Bei inhomogen verbreiterten Filmen kann man sowohl bei geringer Ortsauflésung
als auch bei hohen Dichten oder Temperaturen nur eine inhomogen verbreiterte Linie
beobachten. Erst wenn mit hohem Auflosungsvermogen bei geringen Dichten und
niedrigen Temperaturen gemessen wird, sind einzelne lokalisierte Zustdnde zu unter-
scheiden. Dabei konnte auch die Lumineszenz lokalisierter Biexzitonen beobachtet
werden.

Die Autokorrelationsspektroskopie ermoglicht eine Aussage dariiber, ob es in den
einzelnen Spektren miteinander korrelierte Zustande gibt, sowie {iber deren energe-
tischen Abstand. Sie erlaubt aber keine Aussage iiber die Ursache der Korrelation.
Daher kann die quantenmechanische Niveauabstofsung mit der Autokorrelation al-
leine nicht nachgewiesen werden. Die bei 2,75 meV beobachtete Signatur lasst sich
am einfachsten durch die Rekombination sowohl aus dem Grundzustand als auch
aus einem angeregten Zustand, die an der gleichen Stelle lokalisiert sind, erklaren,
jedoch fehlt ein eindeutiger Beweis fiir diese Interpretation.

Die zeitaufgelosten Messungen zeigen, dass gepulste- und cw-Anregung selbst bei
dhnlichen Ladungstriagerdichten nur bedingt vergleichbar sind. Deutlich wird dies
vor allem an der Intensitdt der Biexziton-Lumineszenz, die bei cw-Anregung das
Spektrum bei hohen Dichten dominiert. Die Abklingdynamik der niederenergeti-
schen Linie zeigt das Verhalten, dass man fiir Biexziton-Lumineszenz erwartet. Al-
lerdings ist es schwierig, die frithe Emission der Biexziton-Linie im Rahmen der
Theorie der langsamen Exziton-Bildung in Halbleitern zu verstehen.
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5 Ortsaufgeloste
Anrege-Abfrage-Spektroskopie

Mit dem in Abschnitt 3.2.1 beschriebenen Versuchsaufbau ist die Untersuchung der
rdumlichen und zeitlichen Dynamik optisch generierter Ladungstriger moglich. Da
die Tiefenschirfe geringer ist als die laterale Auflésung, ist es vorteilhaft, sich auf
Halbleiterquantenfilme beschranken, da hier die Ladungstriager durch Barrieren an
einer dreidimensionalen Bewegung gehindert werden. Auferdem sollte die Aufspal-
tung zwischen Leicht- und Schwerloch grof genug sein, um nur Schwerldcher erzeu-
gen zu kénnen und so eine einfache Beschreibung der Messergebnisse zu erreichen.

5.1 Probencharakterisierung

Die untersuchte Probe besteht aus 50 9,1 nm dicken (Gag g211n0079) As-Quanten-
filmen, die jeweils von 8,6 nm dicken Ga(P 20sA50 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. Aufserdem befinden sich zwischen den unterschiedlichen terndren Schich-
ten 1,5 nm dicke GaAs-Schichten, die die Entstehung quaternéirer Schichten und
somit die Verschiebung der Bandkante an den Grenzflichen verhindern.

In [Vol95] wurden die effektiven Massen von Elektron m, = 0,067 mo und Schwer-
loch my;, = 0,25 mg bestimmt, wobei fiir ein Exziton mx = m, + mp, = 0,317 myg
gilt. Aus [Mad82] folgen die dielektrischen Konstanten kg = 13 und ko = 11 sowie
die Energie eines optischen Phonons hwro =~ 35 meV. Die Dichte des Materials ist
p = 5500 kg/m? [Vol99a].

Die lineare Absorption der untersuchten Probe ist in Abbildung 5.2 als durch-
gezogene Linie dargestellt. Man erkennt die Absorption des Schwerlochexzitons bei
A = 855,5 nm und die des Leichtlochexzitons bei A = 829,5 nm. Aufgrund der
spektralen Breite des Laserpulses wurde fiir die resonante Anregung des Schwer-
lochexzitons eine Zentralwellenlinge von A = 862 nm gewéhlt (gestrichelte Linie),
so dass nur die hochenergetische Flanke zur Anregung beitrdgt und keine freien
Elektronen und Locher erzeugt werden.
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Abbildung 5.1: Schematische Darstellung der (Galn)As/Ga(P As)-Heterostruktur
mit ihrem Bandkantenverlauf und der untersten Elektron- (el), Schwerloch- (hh1)
und Leichtlochzusténde ({h1). (aus [Vol99al).

5.2 Raumliche Ausbreitung resonant erzeugter
Exzitonen

Es wurden zwei Messungen zur Bestimmung der Ausbreitungsdynamik von resonant
erzeugten Schwerlochexzitonen durchgefiihrt. Die Anregungswellenldnge betrug in
beiden Fillen A = 862 nm und die Kiihlfingertemperatur des Kryostaten 7 K. Der
relative Abstand des Anregestrahls zum Abfragestrahl wurde zwischen —3,5 um
und 43,5 pum in 300 nm-Schritten verfahren. Beide Messungen wurden bei leicht
unterschiedlichen Ladungstriagerdichten durchgefiihrt. Die Leistungsdichten (P) und
die daraus resultierenden Ladungstriagerdichten (n) in einem Film fiir die Anrege-
(Pump-) und Abfrage- (Probe-) Pulse der beiden Messungen sind in Tabelle 5.1
aufgelistet.

Bei beiden Messungen wurden fiir jede der vier Anrege- und Abfragekombinationen
(siehe Gleichung 3.6) pro Verzogerungszeit und Drehwinkeleinstellung drei Spektren
aufgenommen und gemittelt. Dadurch konnen kurzfristige Schwankungen von Laser
und Detektor ausgeglichen werden.
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Intensitat / oL (willk. E.)

i T B
870 865 8060 855 850 845 840 835 830 825

A (nm)

Abbildung 5.2: Lineare Absorption der (Galn)As/Ga(P As)-Heterostruktur (duch-
gezogene Linie) und normiertes Spektrum des Laserpulses bei resonanter Anre-
gung (gestrichelte Linie) (aus [Vol99al).

Pump Probe
P n P n
Messung 1 | 113 MW /cm? | 2,6 - 10 1/em? | 7T MW /em? | 1,6 - 10" 1/cm?
Messung 2 | 93 MW/cm? | 2,1-10" 1/em? | 6 MW /em? | 1,4 - 10" 1/em?

Tabelle 5.1: Ladungstriagerdichten

Zuséatzlich wurde bei der zweiten Messung jede Kombinationsserie dreimal wie-
derholt, um mittelfristige Schwankungen auszugleichen. Aufserdem wurde fiir jede
Drehwinkeleinstellung die gesamte Serie von Verzégerungszeiten dreimal durchge-
fahren, um auch iiber langfristige Schwankungen zu mitteln. Bei beiden Messungen
wurde die Verzogerungszeit von 0 ps bis 400 ps variiert.

Abbildung 5.3 zeigt die zeitliche Entwicklung der Halbwertsbreite fiir die erste
Messung. Innerhalb der ersten 10 ps scheint eine schnelle Ausbreitung stattzufin-
den. Tatséchlich kann man in der logarithmischen Darstellung (Kreise) in Abbil-
dung 5.7 b) erkennen, dass die Halbwertsbreite der Ladungstrigerverteilung erst
kleiner wird, bevor sie wieder zunimmt. Diese Schwankungen sind auf die wenigen
Mittelungen bei der Messung zuriickzufithren. Ab etwa 50 ps geht die Ausbrei-
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Abbildung 5.3: Halbwertsbreite der Ladungstrégerverteilungen des Schwerlochexzi-
tons bei unterschiedlichen Verzogerungszeiten (1. Messung). Die Linien entspre-
chen dem Modell der Ladungstriagerdiffusion fiir die angegebenen Gittertempera-
turen.

tung in eine konstante Diffusion iiber. Fiir groke Halbwertsbreiten werden auch die
Fehlerbalken relativ grofs, was einerseits mit dem zu klein gewéhlten Bereich des
Drehwinkels zu erklédren ist. Hier wurden die Auslaufer der gaufsférmigen Ladungs-
tragerverteilungen nicht mehr gemessen, sodass auch die Anpassung einer Gauf-
kurve fehlerbehaftet war. Andererseits wird das Signal schwicher, weil es von der
Ladungstrigerdichte an dem jeweiligen Ort abhéngt, welcher durch Ausbreitung
und Rekombination der Ladungstriger abnimmt. Dadurch wird das Signal-Rausch-
Verhéltnis kleiner. Diese Fehlerquelle kann man verringern, indem iiber wesentlich
mehr Messungen gemittelt wird.

Die Linien entsprechen dem theoretischen Modell fiir Gittertemperaturen Ty von
40— 60 K. Die Streuzeit in diesem Temperaturbereich wurde nach [Vol99a] konstant
bei 1,6 ps gelassen. Als Anfangswert der mittleren Energie der Ladungstriger wurde
analog 0,2 meV gewéhlt. Die einzigen Parameter, die den Kurvenverlauf wesentlich
beeinflussen, sind die Probentemperatur und die Halbwertsbreite der Anfangsvertei-
lung, also bei einer Verzogerungszeit 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
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sich die Ladungstriagerverteilung offensichtlich schneller aus, als es die theoretische
Berechnung zulésst.
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Abbildung 5.4: Halbwertsbreite der Ladungstrigerverteilungen des Schwerlochexzi-
tons bei unterschiedlichen Verzdgerungszeiten (2. Messung). Die Linien entspre-
chen dem Modell der Ladungstriagerdiffusion fiir die angegebenen Gittertempera-
turen.

Die zweite Messung ist in Abbildung 5.4 dargestellt. Hier erkennt man deutlich die
schnelle Ladungstriagerausbreitung innerhalb der ersten 10 ps. Danach verlangsamt
sie sich und geht wieder ab 50 ps in eine konstante Diffusion iiber. Die Fehlerbal-
ken fiir lange Verzogerungszeiten sind sogar grofer als die aus der ersten Messung.
Dies ist auf die niedrigeren Anrege- und Abfrageintensititen zuriickzufiihren. Sie
waren gerade noch ausreichend, um iiberhaupt Anderungen in dem Transmissions-
verhalten der Probe detektieren zu kénnen. Fiir lange Verzogerungszeiten nimmt die
Ladungstriagerkonzentration aber ab und erschwert so die Messung. Zusatzlich war
der Bereich des Drehwinkels nicht erhoht worden, weil die Auswertung der ersten
Messung zu diesem Zeitpunkt noch nicht durchgefiihrt worden war.

Die Linien entsprechen dem theoretischen Modell fiir Gittertemperaturen von
50—70 K. Die Streuzeit wurde nach [Vol99a] fiir diesen erhéhten Temperaturbereich
auf 1,7 ps vergrofert und als Anfangswert der mittleren Energie der Ladungstra-
ger wieder 0,2 meV gewdhlt. Die Halbwertsbreite der Anfangsverteilung betrug
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5 Ortsaufgeldste Anrege-Abfrage-Spektroskopie

1215 nm. Bei eine Probentemperatur von 60 K beschreibt die theoretische Kurve
die Messung im diffusiven Bereich am besten. Man erkennt aber deutlich, dass sie in
den ersten 50 ps viel flacher 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: Anderung der quadrierten Halbwertsbreite einer resonant angereg-
ten Ladungstrigerverteilung (2. Messung). Die gestrichelte Linie entspricht einer
ballistischen Ausbreitung der Ladungstriger, die gepunkteten Linien dagegen ent-
sprechen einer diffusiven Ausbreitung.

Die Vermutung liegt nahe, dass eine solch schnelle Ausbreitung ballistischer Natur
sein muss. Um dies zu iiberpriifen, wird die Anderung der quadrierten Halbwerts-
breite in Abbildung 5.5 doppelt logarithmisch dargestellt.

Ist die Ausbreitung ballistisch, so muss eine quadratische Abhéngigkeit von der
Verzogerungszeit sichtbar werden (gestrichelte Linie), bei einer diffusiven Ausbrei-
tung eine lineare (gepunktete Linien). Die ersten Messwerte streuen so erheblich,
dass die kleinste Halbwertsbreite bei einer Verzogerung von 500 fs erreicht wird.
Um alle anderen Messdaten darstellen zu koénnen, wurde die Anderung der qua-
drierten Halbwertsbreite zu diesem Bezugswert bestimmt. Durch diese Schwankun-
gen ist aber kein einwandfreier Nachweis eines ballistischen Transportes innerhalb
der ersten Pikosekunde méglich. Zwischen 1 — 10 ps Verzogerungszeit, dem Bereich,
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5.2 Raumliche 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 Erklarung fiir
eine solch friihe und schnelle Diffusion gibt. Bemerkenswert ist auch die scheinbar
zum Stillstand kommende Ausbreitung zwischen 10 —50 ps Verzdgerungszeit, welche
anschliefsend wieder in eine Diffusion iibergeht. Fiir dieses Verhalten gibt es bisher
ebenfalls keine Erklirung.
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Abbildung 5.6: Halbwertsbreite der Ladungstragerverteilungen des Schwerlochex-
zitons bei unterschiedlichen Verzogerungszeiten (2. Messung). Die gepunkteten
Linien entsprechen dem Modell der Ladungstriagerdiffusion fiir 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 Ubereinstimmung mit den
restlichen Messdaten bei einer Probentemperatur von 45 K (Abbildung 5.6). Fiir
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 Ladungstriager muss dann etwa 2 um
angenommen werden.

Auch an die ersten zehn Messpunkte kann prinzipiell eine theoretische Kurve an-
gepasst werden, dazu muss aber eine um den Faktor 5 grofere Diffusionskonstante
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5 Ortsaufgeldste Anrege-Abfrage-Spektroskopie

angenommen werden. Diese sollte sich aber nicht nach 10 ps plétzlich deutlich dn-
dern. Die gemessene Ladungstrigerdynamik zu frithen Zeiten kann also nicht mit
dem diskutierten Modell erklart werden.

Zum besseren Vergleich sind beide Messungen in Abbildung 5.7 zusammen mit
den angepassten theoretischen Kurven dargestellt. Zur besseren Verdeutlichung der
Ladungstrigerdynamik in den ersten ps wurden sie auch {iber einer logarithmi-
schen Zeitskala aufgetragen. Das theoretische Modell beschreibt die erste Messung
(Kreise) relativ gut. Trotzdem kann man auch hier andeutungsweise eine erhéhte
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 Anderung der Mittelungszahl von der ersten zur zweiten Mes-
sung kann kaum fiir den stérkeren Anstieg der Ausbreitungsgeschwindigkeit verant-
wortlich sein. Die verwendeten Energierelaxationswege iiber Deformationspotential-
streuung, piezoelektrische Streuung und Fréhlich-Wechselwirkung beschreiben die
Ausbreitungsdnderung aufgrund der Temperaturerh6hung ebenfalls nicht befriedi-
gend in den ersten 50 ps, wie in den Abbildungen deutlich wird.

Als einzige Ursache bleibt die Verringerung der Anregungsintensitiat um 18% bei
der zweiten Messung {ibrig. Dies wirkt sich auf die Ladungstrigerdichte und somit
auf die Wechselwirkung der Ladungstriger untereinander aus. Weil dieser Anteil
bei dem theoretischen Modell nicht beriicksichtigt wurde, ist es verstdndlich, dass
das Modell auch nicht gut mit den Messungen fiir Verzdgerungszeiten kleiner 10 ps
iibereinstimmt.
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Abbildung 5.7: Lineare (a) und logarithmische (b) Darstellung der Dynamik des
Schwerlochexzitons beider Messungen. Die besten Ubereinstimmungen mit dem
Modell der Ladungstrigerdiffusion sind fiir die erste Messung (Kreise) gestrichelt
und fiir die zweite Messung (Quadrate) gepunktet dargestellt.
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5.3 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurde die Dynamik optisch generierter Ladungstriger in Halblei-
ter-Quantenfilmen mit einer Zeitauflosung von 100 fs und einer Ortsauflésung von
1 pm untersucht.

Es zeigt sich, dass die Ausbreitung resonant erzeugter Exzitonen durch die Diffu-
sionsgleichung fiir Zeiten grofer 20 ps sehr gut beschrieben werden kann. Fiir friihe
Zeiten hingegen zeigt sich eine deutliche Abweichung. Das kann daran liegen, dass
die Energierelaxationsraten fiir eine thermische Ladungstriagerverteilung abgeleitet
wurden. Diese Voraussetzung ist aber gerade fiir die ersten ps nicht gegeben. Hier
sind weiter dichte- und temperaturabhingige Messungen nétig.

Diese konnten aber im Rahmen dieser Arbeit nicht mehr durchgefiihrt werden, da
durch den Ausfall der Klimaanlage im Labor weiter Messungen unmaglich waren.
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6 Optische Nahfeld-Mikroskopie
an 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 fiihrt (siche Kapitel 3.3), kann man bei ma-
gnetischen Materialien auch im Fernfeld eine Drehung beobachten. Dabei wird zwi-
schen dem Faraday-Effekt in Transmission und dem magneto-optischen Kerr-Effekt
(MOKE) in Reflexion unterschieden. Beide Effekte 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 Reflexion gearbeitet werden kann. Dadurch
kann sowohl der Faraday-Effekt, als auch der magneto-optische Kerr-Effekt 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
modifizierten Sagnac-Interferometer bestimmt. Der Vorteil des Sagnac-Interferometers
besteht darin, dass es nur fiir Effekte sensitiv ist, die die Zeitumkehr-Invarianz
verletzen. Dadurch erreicht man eine sehr hohe Empfindlichkeit fiir diese Effekte
(2 prad/Hz) [Kap94].

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

6.1 Probencharakterisierung und Messungen

Die untersuchte Probe enthilt MnAs-Cluster, die in einer (Galn)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 um x 2,56 pum) 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 betragt 2,56 um x 2,56 um,
die Hohe der Topographie 14 nm.

Der helle Fleck in der linken unteren Ecke ist eine Verunreinigung, die auf der
Probe liegt, und hat eine Hohe von etwa 9 nm, bei einer Halbwertsbreite von etwa
148 nm. Die Gesamthéhe der Topographie betragt 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 erhohtes 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
signifikantes Signal an der Stelle, an der in der Topographie die Verunreinigung zu
sehen ist. Das spricht gegen einen induzierten Kontrast.

Um diese Artefakte vollstindig auszuschliefen wurden weitere Messungen im ,con-
stant height mode “, bei einer mittleren Héhe von 100 nm durchgefiihrt. Diese sind
in Abbildung 6.2 fiir 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 vollstindig 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 grofer ist als beim 90°-Bild. Hier ist aufgrund des geringen Signals das
Signal-Rausch-Verhéltnis deutlich schlechter. Aufterdem reagiert der Aufbau bei der
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6.1 Probencharakterisierung und Messungen

90°-Stellung des Analysators wesentlich empfindlicher auf Stérungen. Der Kontrast
ist in beiden Féllen vergleichbar und betrigt etwa 1 : 1,4.

2500 S T L 2500
2000 : _: 2000
o FES Wi T 1500
1000 SRR , g 1000

500 f5e a2 i 500

2500 0 500 1000 1500 2000 2500

0 500 1000 1500 2000

0 500 1000 1500 2000 2500 0 500 1000 1500 2000 2500

Abbildung 6.2: Depolarisations-Signal fiir verschiedene Analysator-Stellungen, Ras-
terbereich 2,56 um x 2,56 pum, 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
Halfte 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 grofer als in dem 45°-Bild und vergleichbar mit dem Kontrast
in dem 0°-Bild.

Betrachtet man die Topographie der Probe (siche 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 hoher ist als an den anderen Stellen. Bei der
Messung wird aber immer iiber einen Bereich, der durch das Auflésungsvermdgen
gegeben ist, gemittelt. Da die Cluster kleiner sind als das Auflosungsvermogen 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 Drehvermogen einzelner Cluster genauer zu untersuchen wurde die Faser-
spitze iiber einem Cluster positioniert, und dann das Signal fiir verschiedene Stel-
lungen des Analysators aufgezeichnet. Dieses Verfahren wurde fiir mehrere Cluster
wiederholt. Zum Vergleich wurden auch mehrere Messungen iiber der Matrix durch-
gefiihrt. Ein Beispiel fiir die so erhaltenen Messwerte fiir einen Cluster (Kreise) und
die Vergleichswerte fiir die Matrix (Quadrate) sind in Abbildung 6.3 als Symbole
aufgetragen. Die Linien sind angepasste cos®-Kurven.
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Abbildung 6.3: Signal-Intensitit (Symbole) aufgetragen gegen den Drehwinkel des
Analysators zusammen mit angepassten cos?-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 betragt
in beiden Féllen etwa 50 : 1. Auffallend ist die Asymmetrie der Kurven. Sowohl fiir
die Matrix als auch fiir den Cluster unterscheiden sich die beiden Maxima bei 0° und
180° erheblich. Wahrend fiir die Matrix das Maximum bei 180° deutlich gréfer ist
als bei 0°, ist es fiir 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 miissten. Aufserdem ist die Kurve fiir den Cluster gegeniiber der Matrix zu
grifseren Winkeln verschoben.

Um diese Verschiebung genauer zu bestimmen, wurde fiir 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 fiir den Cluster gegeniiber der Matrix deutlich zu kleineren
Winkeln verschoben. Dies widerspricht aber der ersten Messung. Die Ursache fiir das
unterschiedliche Verhalten der beiden Messungen sind langsame Driften im Aufbau.

Betrachtet man nidmlich die Messungen fiir mehrere Cluster und mehrere Matrix-
Positionen miteinander, so zeigt sich kein klares Verhalten. Die aus den Anpassungen
bestimmten Winkel fiir die Minima streuen in beiden Féllen stark. Eine eindeutige
Bestimmung des Drehvermogens eines einzelnen Clusters ist dadurch nicht moglich.

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 Drehvermégen 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-Reflexe zum
Signal beitragen, sind in dieser Einstellung die Cluster deutlicher zu erkennen, da
die Drehung der Polarisation durch die Magnetisierung ein Fernfeldeffekt ist. Im
gegensatz dazu ist die Drehung durch einen dielektrischen Kontrast ein reiner Nah-
feldeffekt.

Das Drehvermégen eines einzelnen Clusters konnte mit dem derzeitigen Auf-
bau noch nicht quantitativ bestimmt werden, es ist aber prinzipiell moglich. Zur
Steigerung des Signal-Rausch-Verhéltnisses ist eine Erweiterung um eine Lock-In-
Detektion notig.
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7 Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit wurden die optischen Eigenschaften von verschiedenen
Halbleiterheterostrukturen auf kleinen Langenskalen untersucht. Dazu wurden drei
unterschiedliche Methoden der ortsaufgeldsten Spektroskopie angewandt, fiir die je-
weils eine eigenstdndige Messapparatur entwickelt und aufgebaut wurde.

Zur ortsaufgelosten Messung der Photolumineszenz (PL) wurden ein Mikro-Photo-
lumineszenz-Messplatz aufgebaut. Dabei wurde eine Ortsauflésung von 0,833\ er-
reicht, die durch den FEinsatz einer Festkorperimmersionslinse auf 0,26\ gesteigert
werden konnte. Mit diesem Aufbau wurde der Einfluss der Unordnung auf die opti-
schen Eigenschaften von GaAs-Quantenfilme untersucht. Variiert wurden das Auf-
l6sungsvermogen, die Probentemperatur und die Anregungsdichte. Es zeigen sich
deutliche Unterschiede zwischen homogen und inhomogen verbreiterten Filmen.

Bei homogenen Filmen hat das Auflésungsvermogen keinen Einfluss auf die Spek-
tren. Die Temperaturabhéngigkeit der Lage der Lumineszenz kann gut durch das
Péssler-Modell beschrieben werden. Dieses Modell liefert bessere Ergebnisse als das
Modell von Varshni, leider wird letzteres sehr viel hdufiger benutzt.

Bei der Dichteabhéngigkeit hingegen zeigt sich ein wesentlich komplexeres Verhal-
ten. Bei niedrigen Anregungsdichten ist zunfchst nur die PL bei der exzitonischen
Resonanz detektierbar. Diese Exziton-Linie kann durch eine Lorentz-Kurve beschrie-
ben werden. Thre Intensitét steigt nahezu linear mit der Anregungsdichte und séttigt
bei hohen Anregungsdichten. Die energetische Lage ist unabhingig von der Anre-
gungsdichte, die Breite nimmt aufgrund des dichteabhingigen Dephasierens zu.

Mit zunehmender Anregungsdichte wird eine zweite Linie auf der Niederenergie-
seite sichtbar. Diese Linie zeigt ein deutlich anderes Verhalten. Sie ist zusétzlich
inhomogen verbreitert und lasst sich nur durch eine Kombination von Gauf- und
Lorentz-Kurven beschreiben. Die Intensitit wichst in etwa quadratisch mit der An-
regungsdichte, zeigt kein Séttigungsverhalten und dominiert bei hohen Anregungs-
dichten das Lumineszenz-Spektrum vollstdndig. Sie zeigt aufserdem mit steigender
Anregungsdichte eine deutliche Rotverschiebung. Das fehlende Sattigungsverhalten
schlief’t storstellengebundene Exzitonen als Quelle dieser Linie aus.

Fiir mittlere Anregungsdichten entspricht der energetische Abstand der beiden Li-
nie der mittels kohdrenter Anregungsspektroskopie bestimmten Biexziton-Bindungs-
energie. Dies legt die Interpretation der niederenergetischen Linie als Biexziton-
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Lumineszenz nahe. Allerdings steigt der Abstand beider Linie mit steigender Anre-
gungsdichte auf den anderthalbfachen Wert an. Das wiirde bedeuten, dass im Ge-
gensatz zu theoretischen Erwartungen die Biexziton-Bindungsenergie mit steigender
Anregungsdichte zunimmt. Eine Bestatigung fiir diese zunehmende Bindungsenergie
durch andere Messmethoden wie zum Beispiel die kohdrente Anregungsspektrosko-
pie steht allerdings noch aus. Auch eine andere mégliche physikalische Ursache fiir
eine solche Verschiebung der Biexzitonrekombination zu niedrigeren Energie ist bis-
her nicht bekannt.

Bei inhomogenen Quantenfilmen ist im Gegensatz zu homogenen Filmen ein deut-
licher Einfluss der Ortsauflosung erkennbar. Bei geringer Ortsauflosung mittelt die
Messung iiber einen grofen Bereich der Probe, sodass nur eine inhomogen verbrei-
terte Linie sichtbar ist. Mit steigender Ortsauflosung wird das detektierte Proben-
volumen kleiner. Die durch den Einsatz der Festkorper-Immersionslinse erreichbare
Ortsauflésung ist ausreichend, um bei niedrigen Anregungsdichten einzelne lokali-
sierte Zustdnde innerhalb der inhomogenen Verbreiterung sichtbar zu machen. Eine
Auswertung der Intensitatsabhéingigkeit erlaubt eine Zuordnung der einzelnen Li-
nien zu lokalisierten Exzitonen und Biexzitonen. Diese Interpretation der einzelnen
Zustdnde wird durch den Vergleich der Bindungsenergie mit der, die bei der kohé-
renten Anregungsspektroskopie erhalten wurde, gestiitzt.

Die Autokorrelations-Spektroskopie ist eine Methode, die von Runge und Zim-
mermann vorgeschlagen wurde, um die quantenmechanische Niveau-Abstofung in
inhomogenen Quantenfilmen nachzuweisen. Dazu wird die Energie- Autokorrelation
einzelner Lumineszenz-Spektren berechnet und iiber mehrere Autokorrelationen ge-
mittelt. Wenn es zwischen den Signaturen in den einzelnen Spektren eine Korrelation
gibt, fithrt dies zu einem Signal in dem Autokorrelations-Spektrum. Eine mdgliche
Ursache fiir eine Korrelation ist die Niveau-Abstoffung. Allerdings kénnen auch an-
dere Effekte, wie Biexzitonen-Lumineszenz oder anisotrope Monolagen-Inseln, zu ei-
ner Korrelation fiihren. Die Autokorrelations-Spektroskopie alleine erlaubt nur eine
Aussage dariiber, ob es korrelierte Zustinde gibt, und falls ja, iiber deren energeti-
schen Abstand. Eine eindeutige Identifikation der Ursache ist aber nur im Vergleich
mit anderen Messmethoden, die auf die gleiche Probe angewandt werden, moglich.
Anisotrope Monolagen-Inseln sollten mittels polarisationsaufgeloster Messung nach-
weisbar sein. Fiir die Niveau-Abstofung hingegen existiert derzeit keine direkte
Nachweismethode. Obwohl mehrere Autoren Hinweise auf eine Niveau-Abstofung
gefunden haben, steht der eindeutige Nachweis noch aus.

Das Neue in dieser Arbeit ist, dass Autokorrelationsspektren mit einer wesent-
lich effizienteren 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 dhnlichen Energien, wie sie bereits in anderen Arbei-
ten verOffentlicht wurden. Da bei der Autokorrelation iiber eine Fliche von etwa
52 um? gemittelt wurde, kann hier eine Aufspaltung durch Monolagen-Insel ausge-
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schlossen werden. Die Flache ist, wegen der neuen Messmethode, wesentlich grofer
als die Fliche, 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, erklart werden. Allerdings kann eine Niveauabstofung als Ursache nicht vollig
ausgeschlossen werden.

Bei keiner der durchgefiihrten Messungen konnte eine Signatur bei der Biexziton-
Bindungsenergie gefunden werden. Die Ursache hierfiir ist vermutlich der mit zu-
nehmender Dichte ansteigende Untergrund.

Zuséatzlich zu den ortsaufgelosten Messungen wurde die Lumineszenz der homo-
genen Filme auch zeitaufgelost gemessen. Dabei haben die beiden Linien eine un-
terschiedliche Dynamik. Die niederenergetische Linie zeigt, wie fiir Biexzitonen zu
erwarten, eine kiirzere Abfallzeit. Es wird aber ein schnellerer Anstieg der Photolu-
mineszenz als bei der Exziton-Linie beobachtet, was dadurch erklart werden konnte,
dass Biexzitonen auch mit groferem k-Wert rekombinieren kénnen, ein Abkiihlen
fiir eine Rekombination also nicht notwendig ist. In jedem Fall ist aber eine schnelle
Bildung von Exzitonen Voraussetzung fiir die Rekombination von Biexzitonen. Hier
besteht noch Klarungsbedarf beim Vergleich mit der Theorie.

Eine weitere Moglichkeit zur Untersuchung der rdumlich eng begrenzter Phano-
mene bietet die ortsaufgeldste Anrege-Abfrage-Spektroskopie. Sie erlaubt die Unter-
suchung der raumzeitlichen Dynamik optisch generierter Ladungstriger mit einer
Zeitauflosung von 100 fs und einer Ortsauflésung von 1 pum. Dabei konnten Ver-
schiebungen von etwa 40 nm nachgewiesen werden. Der Schwerpunkt der Ladungs-
tragerverteilung ldsst sich sogar auf 2 nm genau bestimmen. Eine weitere Steigerung
der Ortsauflosung ist durch den Einsatz einer Festkorper-Immersionslinse moglich.

Es zeigt sich, dass die Ausbreitung resonant erzeugter Exzitonen erst fiir Zeiten
grofer 20 ps durch die Diffusionsgleichung beschrieben werden kann. Fiir frithere Zei-
ten hingegen zeigt sich eine deutliche schnellere Ausbreitung, die mit dem bestehen-
den Modell nicht befriedigend erklart werden kann. Weiterfiihrende Untersuchungen
dieses Phinomens konnen zur Zeit aufgrund einer defekten Klimaanlage nicht durch-
gefiihrt werden. Die Apparatur eignet sich aber grundsétzlich zum zeitaufgelsten
Studium von Spinstromen [Hiib03].

Mit der optische Nahfeld-Mikroskopie wurden erstmals ferromagnetische MnAs-
Cluster untersucht. Dabei konnte das Drehvermdgen einzelner Cluster qualitativ
nachgewiesen werden. Fiir eine quantitative Untersuchung ist allerdings eine Ver-
besserung des Aufbaus notig. Dies kann beispielsweise durch eine Lock-In-Detektion
geschehen. Eine wesentlich hohere Empfindlichkeit beziiglich des Drehvermogens
lasst sich durch eine Integration eines Sagnac-Interferometers in den bestehenden
Aufbau erreichen. Auch eine gezielte Ausrichtung der Magnetisierung der Cluster
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7 Zusammenfassung und Ausblick

durch externe Magnetfelder ist moglich. Dadurch erdffnet 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 Zeitauflésung bis hinunter zu 100 fs kombiniert. Die realisier-
ten Aufbauten erlauben sowohl eine umfassende Probencharakterisierung auf einer
Langenskala von Bruchteilen einer Wellenldnge als auch die Untersuchung weiterge-
hender Eigenschaften, wie optisches Drehvermogen an neuartigen ferromagnetischen
Nanostrukturen einerseits oder ballistischen Ladungstriagertransport andererseits,
werden also auch in Zukunft sicher wertvolle experimentelle Ergebnisse liefern kén-
nen.
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