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1 Einleitung

Eine der wichtigsten Motivationen zur Entwicklung der Quantenmechanik war es,
die Rétsel, welche mit der Deutung atomarer Spektren verbunden waren, zu liiften.
Niels Bohr entréatselte diese Mysterien durch sein Postulat, dafl das Elektron nur auf
bestimmten Umlaufbahnen mit diskreten Energien um den Atomkern kreisen kann
ohne, wie von der klassischen Elektrodynamik gefordert, Energie abzustrahlen. Vor
etwa 10 Jahren gelang es Dank der rasanten Entwicklung in der Halbleitertechno-
logie erstmals derart kleine Strukturen herzustellen, daf sich in ihnen statt Ener-
giebédndern ein diskretes Energiespektrum ergibt, das auch experimentell zugénglich
ist. Die Probenqualitéit nimmt seither von Jahr zu Jahr zu und offenbart eine Fiille
von neuen physikalischen Beobachtungen an diesen kiinstlichen Atomen.

Solche kiinstlichen Atome, im weiteren Verlauf als Quantenpunkte bezeichnet, sind
kleine Objekte mit einer Kantenldnge von typischerweise 100 nm innerhalb eines
halbleitenden Materials, welche eine gewisse Zahl von Ladungstrégern enthalten
konnen. Im Atom werden die Elektronen durch die Coulombwechselwirkung mit
dem positiv geladenen Kern gehalten. In einem Quantenpunkt erfolgt die Bindung
im Allgemeinen durch einen Potentialtopf, der durch unterschiedliche Energieliicken
von Quantenpunkt- und Einbettmaterial verursacht wird. In diesem Potential neh-
men die Elektronen den energetisch niedrigsten Zustand ein. Damit 148t sich ein
Quantenpunkt als winziges Labor betrachten, in dem sich sowohl quantenmechani-
sche Effekte als auch Wechselwirkungen der Ladungstriger untereinander untersu-
chen lassen.

Der Abstand der Atome in einem Halbleiterkristall betréagt typischerweise 0.3 —
0.4 nm. Die Ladungstriger in einem Quantenpunkt befinden sich in einem Objekt
von ca. 100 nm Durchmesser. Damit enthélt ein Quantenpunkt eine Vielzahl von rea-
len Atomen. Die Quantentheorie der Festkorper erklart, warum ein Teil der Ladungs-
trager nur durch die Potentialbarriere des Quantenpunktes beeinflufit und nicht von
einzelnen Atomen gebunden wird. Danach verhalten sich die Ladungstrager wie freie
Teilchen, aber mit unterschiedlichen Massen [1]. Beispielsweise scheinen die Elektro-

nen in dem Halbleiter GaAs nur 7 % der Masse eines freien Elektrons zu besitzen.



2 Einleitung

In der klassischen Halbleiterphysik lassen sich die beobachteten Phénomene durch
die kollektive Bewegung einer grofien Zahl von Elektronen erkléaren. Da die erzeugten
Strukturen allerdings immer kleiner werden, ist diese Betrachtung in zunehmendem
Mafle nicht mehr giiltig. In der Tat ist man heute in der Lage, elektronische Bauteile
herzustellen, deren Eigenschaften auf der Bewegung einzelner Elektronen beruhen
und dies sogar bei Raumtemperatur [2]. Die Herstellung von Bauteilen dieser klei-
nen Groéflenordnung mit bestimmten reproduzierbaren elektronischen Eigenschaften
wird in Zukunft eine immense technologische Herausforderung darstellen.

In der vorliegenden Arbeit wird die spektroskopische Untersuchung von Quanten-
punkten im Mittelpunkt stehen. Dabei wurden sowohl InAs als auch PbSe Quanten-
punkte mit Hilfe geeigneter magnetooptischer Verfahren vermessen. Die Motivation
zur Untersuchung von Quantenpunkten liegt z.B. in ihrer moglichen Verwendung als
Speicherzellen eines Quantencomputers (,,qubit“). Eine weitere Moglichkeit besteht
darin, die elektrische Ladung als Informationstrédger in herkémmlichen Rechnern
durch Spins zu ersetzen. Dabei ist eine moglichst lange Spinlebenszeit der Elektro-
nen wiinschenswert. Als Basis fiir die Auswahl geeigneter Materialien wurden in
dieser Arbeit die Spinlebensdauern der Elektronen in InAs und InGaAs Quanten-
punkten mit Hilfe des Hanle- Effektes untersucht.

Aus der Untersuchung von PbSe Quantenpunkten, die zur Erhohung der spektro-
skopischen Empfindlichkeit in Mikroresonatoren eingebracht waren, ergab sich ein
anwendungsnahes Projekt, ndmlich die Untersuchung des Emissionsverhaltens ver-
tikal emittierender Laserstrukturen, basierend auf dem Materialsystem der IV-VI
Halbleiter. Aus der Weiterentwicklung dieser Art von Strahlungsquellen erhofft man
sich eine vertikal emittierende kohérente Lichtquelle fiir den mittleren infraroten
Spektralbereich zu schaffen.

Zum besseren Verstdndnis der untersuchten Phinomene gibt Kapitel 2 eine
Einfithrung in die Materialsysteme der III-V und IV-VI Halbleiter. Als typische
Vertreter der IV-VI Halbleiter werden PbTe, PbSe, EuTe und PbEuTe in eigenen
Kapiteln beschrieben. Weiterhin findet sich hier die Erkldrung zur Entstehung von
niedrigdimensionalen Strukturen bis hin zum InAs bzw. PbSe Quantenpunkt. Am
Ende von Kapitel 2 wird eine Einfiihrung in die Thematik der Bragg- Spiegel und
vertikalen Resonatorstrukturen gegeben.

In Kapitel 3 werden die theoretischen Grundlagen der experimentellen Untersu-



chungsmethoden kurz zusammengefafit.

Kapitel 4 prisentiert die experimentellen Aufbauten.

Die Resultate und Deutungen der Messungen an InAs Quantenpunkten werden in
Kapitel 5 beschrieben.

Kapitel 6 zeigt die erhaltenen Ergebnisse an PbSe Quantenpunkten und vertikalen

Resonatorstrukturen.



2 Grundlagen zu den untersuchten Halbleiterstrukturen

2.1 Das Materialsystem der III-V Halbleiter

An dieser Stelle sollen die grundlegenden Eigenschaften der III-V Halbleiter, die
zum Verstédndnis der folgenden Kapitel nétig sind, zusammengefasst werden.

GaAs, InAs, InGaAs und AlGaAs mit einem Aluminiumgehalt von weniger als 45%
besitzen eine direkte Energieliicke am I'- Punkt der Brillouinzone. Zur Beschreibung
der Transporteigenschaften und optischen Eigenschaften bei Photonenenergien in
der Néhe der Energieliicke geniigt es meist, vier Bander, welche in erster Naherung
parabolisch angenommen werden konnen, zu betrachten. Das Leitungsband (ab-
gekiirzt: cb) ist mit dem Gesamtdrehimpuls j = 1/2 s- artig und ohne Magnetfeld
zweifach entartet. Dagegen ist das Valenzband (abgekiirzt: vb) p- artig. Fiir den
Bahndrehimpuls [ = 1 erh&hlt man j = 1/2 und j7 = 3/2. Das Band mit j = 1/2 ist
durch die Spin- Bahn Wechselwirkung gegeniiber denen mit j = 3/2 um den Ener-
giebetrag A abgesenkt (“split- of* Valenzband, abgekiirzt: so). Zu j = 3/2 gibt es

E(K)
ch 4

\ Im; =3/2
\ |mj |=1/2

Abbildung 2.1: Bandstruktur eines strukturierten III-V Halbleiters.

die Bénder mit m; = £1/2 (leichte Locher, abgekiirzt: 1h) und m; = £3/2 (schwere
Locher, abgekiirzt: hh). Im dreidimensionalen Kristall sind die Bénder der leichten

und schweren Locher bei k = 0 entartet. Diese Entartung kann durch Quantisie-
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rungseffekte in strukturierten Materialien aufgehoben werden (siehe Abb. 2.1). Die
Entartung der Zustédnde mit m; = £1/2 bzw. m; = £3/2 wird durch ein Magnetfeld
aufgehoben.

In dieser Arbeit wurden ausnahmeslos strukturierte III-V Halbleiterproben, insbe-
sondere Quantenpunkte untersucht (eine ausfiihrliche Beschreibung findet sich in
Kapitel 2.3.3.1). Bei dem Wachstum solch strukturierter Halbleiter werden wahrend
der Herstellung verschiedene Halbleitermaterialien auf ein Substrat aufgewachsen.
Aufgrund der unterschiedlichen Energieliicken der Materialien entstehen je nach
Geometrie der Srukturen wahlweise Quantentrége, Quantendriahte oder Quanten-
punkte. In einem Quantentrog ist die freie Bewegung der Ladungstriger in eine,
in Quantendrdhten in zwei und in Quantenpunkten in drei Raumrichtungen ein-
geschriankt. Dabei entstehen quantisierte Energieniveaus, wenn die Breite der ent-
standenen Struktur in der Gréfenordnung der de- Broglie- Wellenlénge der freien

Ladungstriger liegt. In die Berechnung dieser quantisierten Niveaus geht die effek-
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Abbildung 2.2: (a) Bandstruktur von GaAs und (b) InAs (aus [3]).

tive Masse der Ladungstréiger ein. Damit sind die Energien fiir leichte und schwere
Locher aufgrund ihrer unterschiedlichen effektiven Massen verschieden. Deswegen
wird deren energetische Entartung am I'- Punkt der Brillouinzone aufgehoben, wie
in Abb. 2.1 zu sehen ist. Der energetische Abstand, von lh und hh wird wie in der
Abbildung gezeigt mit ¢ bezeichnet.



6 Grundlagen zu den untersuchten Halbleiterstrukturen

Der wohl bekannteste Vertreter der I1I-V Halbleiter ist GaAs, dessen Bandstruktur
in Abb. 2.2 (a) gezeigt wird. Die direkte Energieliicke am I'- Punkt der Brillouinzone
betriagt 1.52 eV bei einer Temperatur von 4.2 K.

Die in dieser Arbeit untersuchten Quantenpunkte bestehen aus InAs, dessen fun-
damentale direkte Energieliicke bei 4.2 K 0.42 eV betrédgt. Abbildung 2.2 (b) zeigt
die Bandstruktur dieses Halbleiters. Die an den InAs Quantenpunkten beobachtete
Photolumineszenz liegt bei 1.8 K je nach Probe zwischen 0.8 eV und 1.3 eV. Da-
mit befindet sich der kleinste energetische Abstand der quantisierten Zusténde in

Leitungs- und Valenzband zwischen den Bandliicken von GaAs und InAs.

2.2 Das Materialsystem der IV-VI Halbleiter

Die untersuchten Halbleiterproben bestehen aus den IV-VI Verbindungen PbSe,
PbTe, den terndren Legierungen PbSe,Te; , und Pb;_,FEu,Te, sowie dem seltenen
Erd- Chalkogenid EuTe. Bis zum heutigen Tag sind diese Materialien, verglichen
mit [II-V und II-VI Halbleitern weniger gut bekannt. PbTe und PbSe sind,
zusammen mit PbS die wichtigsten Vertreter der Bleisalze oder Bleichalkogenide.
Die Energieliicke dieser [V-VI Halbleiter liegt bei Raumtemperatur zwischen 278
und 410 meV, weshalb sie auch als Halbleiter mit kleiner Energieliicke (,narrow
gap semiconductor®) bekannt sind. Aus diesem Grund sind sie fiir technologische
Anwendungen im mittleren Infraroten gefragt. Von wissenschaftlicher Seite gesehen
sind die Bleichalkogenide aufgrund der folgenden Charakteristika sehr interessant:
Das Valenzbandmaximum und das Leitungsbandminimum befinden sich am L-
Punkt der Brillouinzone, wéhrend die direkte Energieliicke in III-V und II-VI
Halbleitern am I'-Punkt liegt.

Fiir die Energieliicke gilt: E,(PbS) > E,(PbTe) > E,(PbSe). Dies ist ungewohnlich,
da in II-VI und III-V Halbleitern die Energieliicke monoton mit der Ordnungszahl
des Anions abnimmt.

Die Energieliicke zeigt einen negativen Druckkoeffizienten, d.h. sie nimmt im
Gegensatz zu I1I-V und II-VI Halbleitern mit steigendem Druck ab.

Die Energieliicke E,(z) eines Mischkristalls der Form A;_,B, wird durch die
Gleichung Ey(x) = (1 — 2)E,(A) + zE,(B) — bx(1 — ) beschrieben. Dabei
bezeichnet E,(A) bzw. E,(B) die Energieliicken der reinen Volumenhalbleiter und
b den optischen Biegekoeffizienten. Fiir alle Halbleiter mit Zinkblendestruktur und
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direkter Energieliicke ist b > 0, aber fiir das System PbSe,Te;_, ist b negativ.

Eine weitere Besonderheit der Bleisalze ist ihre hohe Dielektrizitidtskonstante [4],
speziell die statische Dielektrizitdtskonstante €,.(0). Fiir PbTe erhélt man bei einer
Temperatur von 4 K einen Wert fiir €,(0) von 1350 und fiir PbSe von 280. Als Folge
dieser hohen Dielektrizitdtskonstanten wird die Streuung von Ladungstragern an
ionisierten Storstellen effektiv abgeschirmt [5]. So liegt die Ladungstrigerbeweglich-
keit in PbTe bei tiefen Temperaturen in der GréBenordnung von 10° cm?/V's [6].
Die IV-VI Halbleiter sind aufgrund dieses effektiven Abschirmmechanismus gegen
Defekte, die beim Herstellungsprozess unabdingbar sind, relativ unempfindlich
[5]. Weiterhin ist die Exzitonenbindungsenergie, welche indirekt proportional zur
Quadratwurzel von €,(0) ist, selbst bei niedrigen Temperaturen klein, verglichen
mit der thermischen Energie kgT. Im Gegensatz zu anderen Halbleitern spielen
hiermit Exzitonen keine entscheidende Rolle. Eine weitere Konsequenz des hohen
Wertes von €,(0) ist, daf selbst bei tiefen Temperaturen oder hohen Magnetfeldern
kein Ausfrieren von Ladungstragern beobachtbar ist [7].

Wegen der hohen dielektrischen Konstante €., ist der Brechungsindex der IV-VI
Halbleiter hoher als fiir andere Halbleiter [8, 9]. Als Folge der starken Zunahme der
Energieliicke mit steigender Temperatur nimmt der Brechungsindex mit fallender

Temperatur zu.

2.2.1 Eigenschaften von PbTe und PbSe

Die Bleichalkogenide kristallisieren in der kubischen Kochsalzstruktur (NaCl-
Struktur). Als ein wesentliches Charakteristikum besitzen sie eine direkte Ener-
gieliicke an den L- Punkten der Brillouinzone. Da vier dquivalente < 111 >- Kristall-
richtungen und damit vier dquivalente Bandextrema an den L- Punkten existieren,
zéhlen die Bleisalze zu den Vieltalhalbleitern. Die Fermifléichen (die Flachen konstan-
ter Energie) des Leitungs- und Valenzbandes an diesen Punkten sind in guter Néhe-
rung prolate Rotationsellipsoide mit den Hauptachsen in < 111 >- Richtungen. Ab-
bildung 2.3 zeigt die berechnete Bandstruktur der Bleisalze nach [10]. Publikationen
zur genauen Berechnung der elektronischen Bandstruktur in der Umgebung des L-
Punktes und der im Magnetfeld auftretenden Landau- und Spinniveaus finden sich
von Michell und Wallis [11], Bernick und Kleinmann [12], Dimmock [13], Adler et
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Energy (eV)

Abbildung 2.3: Berechnete Bandstruktur der Bleisalze nach [10].

al. [14], Burkhard et al. [15] und Bauer et al. [16]. In all diesen Arbeiten kommt zur
Berechnung der Bandstruktur ein - P’ - Modell unter Einbeziehung der sechs Bénder
nahe der Energieliicke zum Einsatz. Alle anderen Bénder sind, wie in Abb. 2.3 zu er-
kennen ist, energetisch weit entfernt und werden deshalb vernachléssigt. Wie bereits
erwihnt, ist die Energieliicke der Bleisalze sehr klein. Damit spielt die Wechselwir-
kung der Bander untereinander eine entscheidende Rolle und wird fiir das unterste
Leitungsband und das oberste Valenzband exakt in der Berechnung beriicksichtigt.
Die Wechselwirkung der vier Fernbénder wird durch Stérungsrechnung bis zur Ord-
nung 2 Rechnung getragen. Die stationdre Schrodingergleichung fiir ein Elektron
im Halbleiter unter Einbeziehung eines externen Magnetfeldes, reprisentiert durch
das Vektorpotential f_f, lautet:
N2

(i (7+ eA)" + Vo) + flus ) ¥ = EW . (2.1)

Dabei bezeichnen Vy(7) das gitterperiodische Potential des Kristalls und Hpg
die Spin- Bahn- Wechselwirkung. Die anderen Symbole werden wie iiblich ver-
wendet. Unter Verwendung der k - 7 - Theorie nach Michell und Wallis [11]
erhélt man mit Gl. 2.1 einen Hamiltonoperator der als 4x4-Matrix darstell-
bar ist. Die Eigenwerte dieser Matrix beschreiben die Bandstruktur nahe der

Bandliicke am [L- Punkt der Brillouinzone unter Beriicksichtigung des Ein-
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flusses eines Magnetfeldes. Eine ausfiihrlichere Darstellung dieser Rechnung
findet man beispielsweise in [16]. In das soeben beschriebene Modell gehen
folgende 11 Parameter ein. Diese unterteilen sich in 3 Nahbandparameter
E, Energieliicke

Py, P, Interbandmatrixelemente der Zweibandwechselwirkung parallel

und senkrecht zur [111]- Richtung
sowie 8 Fernbandparameter
mlﬁ Fernbandbeitrige zu den effektiven Massen in Leitungs- (-) und Valenz-
band (+) jeweils parallel (1) und senkrecht (t) zur [111]- Richtung
glft Fernbandbeitréige zu den effektiven g-Faktoren in Leitungs- (-) und Va-

lenzband (+) jeweils parallel (1) und senkrecht (t) zur [111]- Richtung,.

Die soeben beschriebenen Parameter kann man durch Anpassungsrechnungen an
experimentell ermittelte Werte der Spinaufspaltung und der Interbandiibergangs-
energien im Magnetfeld erhalten. Fiir PbTe und PbSe wurden die Daten zur
Spinaufspaltung mittels kohédrenter Ramanstreuung und die Interbandenergien aus
Magnetotransmissionsexperimenten bestimmt, wie in [17, 18] beschrieben wird. Die
erhaltenen Resultate fiir PbTe und PbSe bei einer Temperatur von 1.8 K sind in

Tab. 2.1 zusammengefaf3t.

Tabelle 2.1: Bandparameter fiir PbTe und PbSe bei einer Temperatur von 1.8 K
nach [17, 18].

2 2 + +
2P} 2PII

By | o | o | w0 | 50 | 50 | 50 |9 | a" |9 | 9o
(meV) | (eV) | (eV)
PbTe | 189.7 6.02 0.52 —0.1 | =0.92 | 0.06 0.51 44 | —-26 | —-14 | 1.7
+0.2 +0.05 | £0.02 | £0.2 | £0.09 | £0.2 | £0.06 | 0.2 | £0.1 | £0.2 | £0.2
PbSe | 146.3 3.6 1.98 | —-0.29 | —0.37 | 0.27 0.95 5.4 7.3 | —4.0 | —8.1
+0.3 +0.1 | £0.08 | £0.05 | #0.09 | £0.05 | £0.13 | =+£1 +1 +1 +1

Im Allgemeinen erfolgt die Berechnung der Energiecigenwerte des Hamiltonope-
rators numerisch. Fiir den Fall von verschwindendem Magnetfeld B = 0 erhélt man

durch analytisches Diagonalisieren des Hamiltonoperators nach [19] die implizite
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Gleichung

E, 2 R , E, B2 R , h?

il L S - L L~ B(k) | = — (P?k} + P2K}

<2+2m[+2ml— (k) 2+2mt++2ml+ (k) m2<tt+ll)
(2.2)

fiir die Energieeigenwerte £ (E) ki bezeichnet hierbei die Komponente des k- Vektors

in Richtung der Hauptachse eines Ellipsoids konstanter Energie am L- Punkt und

k; die dazu senkrechte Komponente. Zur Veranschaulichung zeigt Abb. 2.4 die erste

(1]

Abbildung 2.4: Erste Brillouinzone der Bleisalze. Mit eingezeichnet

sind die Flachen konstanter Energie an den L- Punkten (aus [5]).

Brillouinzone der Bleisalze mit den Fermiflichen an den L- Punkten. Fiir die effekti-
ven Bandkantenmassen des obersten Valenzbandes und des untersten Leitungsban-

des erhélt man in parabolischer Ndherung nach GI. 2.2:

m 2P% m
=x—l, 0 (2.3)
my moLy my

Hierbei bezeichnet das Vorzeichen + das Leitungsband und — das Valenzband. Somit
lassen sich die Bandkantenmassen von PbSe und PbTe berechnen und man erhélt
die in Tab. 2.2 angegebenen Groflen. Wie zu erkennen ist, sind die Unterschiede
zwischen den Werten des Valenz- und Leitungsbands relativ gering und werden
durch die Beitrige der Fernbdnder bestimmt. Zu bemerken ist, dafl die Anisotropie,

gegeben durch den Quotienten von longitudinaler zu transversaler Masse, bei PbTe
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deutlich grofer als bei PbSe ist. Weiterhin ist fiir PbTe der Beitrag der Fernbénder
zu den Massen mit etwa 20% relativ grofl, wihrend die g- Faktoren praktisch nur

durch die Zweiband- Wechselwirkung bestimmt werden. In PbSe ist dies umgekehrt.

Tabelle 2.2: Bandkantenwerte der effektiven Massen fiir PbTe und PbSe.

¥ T = =
my my my my

mo mo mo mo

PbTe | 0.021 | 0.213 | -0.024 | -0.263
PbSe | 0.035 | 0.064 | -0.036 | -0.062

Samtliche in dieser Arbeit untersuchten IV-VI Strukturen sind auf (111)- orientier-
tes BaFy Substrat aufgewachsen. Die Gitterkonstante von BaFy ist mit 0.62 nm
jener der Bleisalze sehr &hnlich, was Verspannungen zwischen den Materialien klein
héalt. Weiterhin ist BaFy elektrisch isolierend und in einem spektralen Bereich von
150 nm bis 15 pm optisch transparent. Aufgrund der Orientierung des Substrates ist
in den Ubergitter- und Quantentopfstrukturen die effektive Masse lings der [111]-
Richtung zur Berechnung der Quantisierungsenergien wichtig. Anhand von Abb. 2.4
erkennt man, dafl eines der vier Téler mit der groflen Halbachse parallel zur Wachs-
tumsrichtung orientiert ist. Man nennt dieses Tal 0°- Tal oder auch gerades Tal
bzw. [111]- Tal. Die Hauptachsen der drei anderen Tiler bilden mit der Wachstums-
richtung einen Winkel von 70.53°. Diese Téler nennt man 70°- Téler, schriige Téler
oder < 111 >- Téler. Damit sind je zwei Arten von Elektronen und Léchern fiir die
Bewegung in Wachstumsrichtung zu betrachten, deren effektive Massen sich durch

Projektion auf die [111]- Richtung ergeben. Man erhélt

Imymy
d =t 2.4
mgeo = m;  und Mg .s30 e (2.4)

Fiir die Temperaturabhéngigkeit der Energieliicke im Bereich von 0 bis 300 K erhélt
man nach [20] fiir PbSe

E,(T) = 125 + /400 + 0.256 - T(K)? meV (2.5)

und fiir PbTe

E,(T) = 1711 +/12.82 + 0.19 - (T(K) + 20)> meV . (2.6)
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Wie aus den Gln. 2.5 und 2.6 zu erkennen ist, nimmt die Energieliicke mit steigender
Temperatur zu. Dieser positive Temperaturkoeffizient steht im Gegensatz zu der mit
steigender Temperatur kleiner werdenden Energieliicke der bekannten II-VI, TII-V

und Gruppe IV Halbleiter und gehort zu den Besonderheiten der Bleisalze.

2.2.2 Eigenschaften von EuTe

Wie PbTe, PbSe und EuSe kristallisiert auch EuTe in der Kochsalzstruktur. Die
Bindung von EuTe ist von stark ionischem Eu?*Te?” Charakter. Allgemein gelten
die Eu- Monochalkogenide EuX (X = Te, Se, O, S) als typische Modellsubstanzen
fiir das klassische Heisenbergmodell der Austauschwechselwirkung zwischen loka-
lisierten magnetischen Momenten. In EuX stammen diese magnetischen Momente
von der halbgefiillten Eu®*" 4f Schale mit einem Gesamtspin von % Aufgrund des
unterschiedlichen Vorzeichens der Austauschwechselwirkung mit den néchsten und
tibernéchsten Nachbarn (Austauschintegrale J; bzw. J;) und des dominanten nega-
tiven Wertes von J ist EuTe ein Antiferromagnet vom Typ II (AFII). Abbildung
2.5 zeigt die magnetische AFII Struktur von EuTe, wobei nur die interessierenden

Eu?*- Ionen eingezeichnet sind. Man erkennt ferromagnetische Ordnung innerhalb

e /4 ‘/(/ hemical

Magnetic ~___ j unit eell

wnit cell —~—

Abbildung 2.5: Antiferromagnetische Ordnung der Eu?"- Ionen in
EuTe (Antiferromagnet Typ IT, MnO). Die Te?- Tonen sind nicht
gezeigt (aus [5]).
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von (111)- Ebenen, wobei die magnetischen Momente von zwei benachbarten Ebe-
nen entgegengesetzt gerichtet sind. Diese antiferromagnetische Ordnung verschwin-
det oberhalb der Néel- Temperatur von Ty = 9.7 K. Die fundamentale Energieliicke
von 2.25 eV ist durch den energetischen Abstand der stark lokalisierten 4 f- Niveaus
zu den bandartig verbreiterten, unbesetzten 5d- Zustédnden gegeben. Eine ausfiihrli-
chere Ubersicht iiber die elektronischen und magnetischen Eigenschaften von EuTe
geben u.a. die Artikel von Wachter [21] und Schoenes [22].

2.2.3 Eigenschaften von Pb,_,Eu,Te

Dieses Kapitel beschreibt kurz die wichtigsten Eigenschaften von Pby_,Eu,Te, das
als Einbettmaterial fiir die hier untersuchten PbSe Quantenpunkte dient und somit
die optischen Eigenschaften der Proben beeinflufit. Eine ausfiihrliche Darstellung
findet sich in [23]. Aufgrund der paramagnetischen Eu?*- Tonen handelt es sich bei
Pb;_,Eu,Te um einen verdiinnt magnetischen Halbleiter (,,diluted magnetic semi-
conductor), in welchem die freien Ladungstriger mit den lokalisierten magnetischen
Momenten des Eu?"- Tons wechselwirken [24]. Die Energieliicke dieses Mischkristalls
kann durch Verdnderung der Fu- Konzentration in einem weiten Bereich von 0.19 eV
(PbTe bei 4 K) bis 2.25 eV (EuTe) variiert werden. Wie PbTe und EuTe kristalli-
siert das Mischkristallsystem in der Kochsalzstruktur. Die Gitterfehlanpassung von
PbTe und EuTe betrigt 2.4 %.

Die Abhéngigkeit der Energieliicke von der Eu- Konzentration 148t sich in drei Be-

reiche mit verschiedenen Interbandiibergéingen einteilen (nach [23]):

1. PbTe artiger Bereich fiir 0 < x < 0.06: Wie in reinem PbTe findet der Band-
zu- Band Ubergang am L- Punkt der Brillouinzone statt. Fiir die Energieliicke
bei 1.8 K gilt:

E,(z)[meV] =190+ 4480 -z . (2.7)

2. Der Ubergangsbereich fiir 0.06 < z < 0.6: Fiir Eu-Konzentrationen von mehr

als der kritischen Eu-Konzentration von . = 0.06 befinden sich die stark loka-
lisierten Eu 4 f Niveaus energetisch oberhalb des PbTe- artigen Valenzbandes.
Deshalb wird die Energieliicke durch lokalisierte Eu 4 f Niveaus und das PbTe-
artige Leitungsband gebildet.

Ey(z)[meV] =340+ 2030 -z . (2.8)
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3. EuTe- artiger Bereich fiir z > 0.8: Hier findet der Ubergang von den lokalisier-

ten Eu 4 f Niveaus zu dem EuTe- artigen 5d Leitungsband, wie in reinem EuTe

statt.

Fiir die Gitterkonstante a von Pb;_,Eu,Te in Abhéngigkeit von der Eu- Konzen-

tration z liefert eine Anpassungsrechnung an die experimentellen Daten aus [25]:

a(z) = (6.14151 + \/0.002197+ 5—2> A . (2.9)

In den hier untersuchten Proben liegt die Eu- Konzentration stets unterhalb von
10 %. Fiir die Temperaturabhéingigkeit der Energieliicke von Pb,_,Eu,Te und z <
0.1 wurde nach [25]

1 —7.56x

E (z.T) = (189. 48 - T(K)?  ———
(2, T) = (189.7 4+ 0.48 - T(K) T(K) 1 29

+ x - 4480) meV (2.10)

ermittelt. Fiir x < 0.06 bleibt die Symmetrie der Energiebénder des semimagne-
tischen Halbleiters Pb;_,Eu,Te gegeniiber der des bindren PbTe unveréndert. Die
Bandstruktur wird aufgrund der Austauschwechselwirkung zwischen den freien La-
dungstragern und den magnetischen Momenten des Eu- Ions modifiziert. Fiir die

Berechnung mufl der oben diskutierte Hamiltonoperator aus Gl. 2.1 um den Term

Heer, = > J(F—R;) -3 5 (2.11)
R;

ergidnzt werden [16]. & beschreibt den Spin eines Ladungstrigers des Leitungs- oder
Valenzbandes an der Position 77, §Z den Spin des Ions an der Position ]%Z und J steht
fiir das Austauschintegral. Hiermit 148t sich das fiir nichtmagnetische IV-VI Halblei-
ter vorgestellte theoretische Modell auf deren semimagnetische Derivate ausdehnen.
Zu den 11 Bandparametern fiir das nichtmagnetische Material kommen 6 weitere
hinzu. Vier geben die Austauschparameter an und 2 beriicksichtigen die schwache

anti- ferromagnetische Kopplung der magnetischen Ionen untereinander.

2.3 Strukturierte Halbleiter

Viele der modernen (opto- ) elektronischen Halbleiter- Bauelemente wiren ohne
die Kombination von unterschiedlichen Materialien undenkbar. Die entscheidende

Grofle bei der Kombination von beispielsweise zwei Halbleitern ist die Anordnung



2.3 Strukturierte Halbleiter 15

der Energiebéander relativ zueinander (,,band- offsets“). So werden die Energienive-
aus in einem Ubergitter mafgeblich von den aus der Ubergitterperiodizitit erzeug-
ten Minibéndern beeinflufit. In Quantentrogen, Quantendriahten und Quantenpunk-
ten wird der Einschluf§ der Ladungstriger durch die Bandkantendiskontinuitét be-
stimmt. Als quantitatives Mafl zur Charakterisierung der Bandkantendiskontinuitét
dient die Groe D¢y. An der Grenzflache zweier Materialien A und B definiert man

Doy — Mo _ Eov(B) = Ecy(4)
7 AEg Eg(B> - Eg(A) ’

(2.12)

wobei Ey bzw. F¢ die entsprechenden Energien der Valenzbandoberkante bzw. der
Leitungsbandunterkante, und E, die Energieliicke des jeweiligen Materials sind. Da-

mit lassen sich die in Abb. 2.6 gezeigten Bandanordnungen unterscheiden. Bei einer

Typ |  Typ ! Typ Il
V7 % Z
“ Eg(A) At-:c[ ;W

NN\
NN

NN

B0 ¢ @)
é: A Evl Eg (B)
Z

v

NN

".EVI;/

N

AE,

N

/s
7

' _

N

] Eq(8)

Z;

Abbildung 2.6: Schematische Darstellung der drei moglichen Band-

anordnungen (aus [26]).

Anordnung nach dem Typ I sind die Leitungsbandminima und die Valenzbandma-
xima raumlich an der selben Stelle, was direkte optische Ubergénge im Ortsraum
begiinstigt. Damit wére eine Bandanordnung vom Typ I fiir optische Komponenten
(z.B. Halbleiterlaser) wiinschenswert. Liegen die Extrema der Bénder in Material B
unterhalb von denen in Material A, so entsteht eine Anordnung vom Typ I’. Bei die-
sem Typ existiert noch ein gemeinsamer Bandliickenbereich, doch die Energieliicke
ist indirekt im Ortsraum. Bei Typ II befindet sich die Leitungsbandkante eines Ma-
terials unterhalb der Valenzbandkante des anderen.

Abweichend von dem in Abb. 2.6 idealisiert angenommenen Verhalten kann es vor-

kommen, daB der Ubergang zwischen den Materialien nicht abrupt stattfindet. An
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den Grenzfliachen treten im Allgemeinen mehr oder weniger stark ausgeprigte Band-
verbiegungen und Fehlstellen auf. Diese Fehlstellen werden durch Diffusion und die
Unterschiede der Gitterkonstanten beider Komponenten bestimmt. Besitzen bei-
de Materialien die gleiche Gitterkonstante, so ist ein defekt- und spannungsfreies
Wachstum bis zu beliebigen Schichtdicken moglich. Sind die Gitterkonstanten ver-
schieden, so wird das eine Material verspannt auf dem anderen wachsen (,,pseu-
domorphes Wachstum®) bis es ab einer kritischen Schichtdicke durch Bildung von
Gitterversetzungen relaxiert. Eine weitere Moglichkeit zur Reduzierung der Span-
nungsenergie ist die Bildung von dreidimensionalen Strukturen, welche in Kapitel
2.3.3 beschrieben wird.

2.3.1 Zweidimensionale Systeme

Wie oben aufgezeigt wurde, kommt es an der Kontaktstelle zweier Halbleiter meist
zu Verbiegungen der Bandkanten. Dies kann dazu fiithren, daf} sich dort ein zwei-
dimensionales Elektronen- oder Lochergas innerhalb eines Dreieckspotentials aus-
bildet. Eine weitere Moglichkeit zur Erzeugung zweidimensionaler Systeme besteht
darin, zwei Halbleiter A und B mit unterschiedlicher Energieliicke in der Schicht-
folge ABABA... aufeinander zu wachsen. Dabei bilden sich sogenannte Vielfach-
Quantentopfe oder Ubergitterstrukturen, in denen aufgrund der Potentialdifferen-
zen eine freie Bewegung in Wachstumsrichtung eingeschréankt ist. Damit bleibt die
Bewegung quasi- zweidimensional in den Schichten senkrecht zur Wachstumsrich-
tung beschrankt.

Zur theoretischen Behandlung solcher Heterostrukturen existieren mehrere Verfah-
ren. Um die elektronischen Zustiande in Quantentopfen und Ubergittern zu berech-
nen, hat sich die ,envelope function approximation (EFA)“ bewihrt [27, 28]. Diese
Theorie fand durch Kriechbaum et al. [29, 30] ihre Erweiterung auf das Material-
system der IV-VI Halbleiter. Um die EFA Theorie auf Heterostrukturen anwenden
zu konnen, werden in den jeweiligen Bereichen die Einhiillenden der Wellenfunktio-
nen bestimmt. Die Wellenfunktionen ergeben sich aus der Schrédingergleichung mit
dem effektiven Hamiltonoperator der - p - Theorie, wie in Kapitel 2.2.1 beschrieben
wurde. Mit Hilfe der Bedingung des stetigen Anschlusses der Wellenfunktionen und
des Wahrscheinlichkeitsstroms an den Grenzflichen, lassen sich die erlaubten elek-

tronischen Zusténde in Heterostrukturen berechnen. Voraussetzung dieser Methode
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ist allerdings, daB die Ubergitterperiode groB ist gegeniiber der Gitterkonstanten des
Kristallgitters. Aus diesem Grund lassen sich sehr kurzperiodische Ubergitterstruk-
turen nur unzureichend beschreiben [31]. Mit dem soeben beschriebenen Verfahren
wurden die Energieniveaus von PbSe/Pb;_,Mn,Se und PbTe/Pb;_,Eu,Te Hete-
rostrukturen im Magnetfeld untersucht. Fiir PbTe/Pb;_,Eu,Te wurde ein D¢ von
+0.5 ermittelt [32]. Dies bedeutet eine Typ I Anordnung mit symmetrischer Auftei-
lung des Bandliicken- Energieunterschieds auf Leitungs- und Valenzband. Fiir die in
dieser Arbeit untersuchten PbSe Quantenpunkte in Pb;_,Eu,Te Matrix (siehe Kapi-
tel 2.3.3.2) wire die Bandanordnung fiir das System PbSe/Pb;_,Eu,Te interessant.
Nach theoretischen Uberlegungen von Wei und Zunger [10] und aus Messungen der
Bandkantenenergien relativ zu einem Cr?"- Stérstellenniveau [33] ergibt sich fiir das
System PbSe/PbTe eine Typ I Bandanordnung, wobei die PbTe- Bandkanten unter
denen von PbSe liegen. Diese Resultate beziehen sich allerdings auf unverspannte
Kristalle. In dem hier untersuchten System PbSe/Pb;_,Eu,Te spielt die Verspan-
nung eine entscheidende Rolle, da diese zu Energieverschiebungen der Bénder am
L- Punkt fiihrt. Das System PbSe/Pb;_,Eu,Te wird in [34] ausfiihrlich untersucht,
wobei die fiir PbSe Quantenpunkte erhaltenen Resultate in Kapitel 2.3.3.2 zusam-

mengefasst sind.

2.3.2 Nulldimensionale Systeme

Wird die Bewegung der Ladungstriager in allen drei Raumrichtungen eingeschrénkt,
so spricht man von nulldimensionalen Systemen. Solche nulldimensionalen Systeme
lassen sich auf unterschiedliche Art und Weise erzeugen.

Wie bereits im vorhergehenden Kapitel erklart wurde, lassen sich zweidimensionale
Systeme an der Grenzflache zweier Halbleitermaterialien oder durch das Wachstum
von Quantentrogstrukturen erzeugen. Die Reduzierung von zwei- auf nulldimensio-
nale Systeme erfolgt in diesem Fall durch Anlegen eines Magnetfeldes senkrecht zur
Ebene der freien Bewegung. Dadurch werden die Ladungstriger auf Kreisbahnen
gezwungen, womit die freie Bewegung der Teilchen in x- und y- Richtung gekoppelt
wird. Die entstehenden Landauniveaus bilden ein nulldimensionales System. Die-
se Methode des Ladungstriagereinschlusses findet sich beispielsweise bei Proben zur
Messung des Quanten- Hall- Effektes wieder.

Eine weitere Methode nulldimensionale Strukturen ohne die Verwendung eines Mag-
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netfeldes herzustellen, ist das Wachstum von Nanopartikeln, den sogenannten Quan-
tenpunkten. In diesen Systemen wird die freie Bewegung der Ladungstréiger in die
drei Raumrichtungen durch Potentialbarrieren verhindert. Da der Schwerpunkt der
vorliegenden Arbeit auf der Untersuchung von Quantenpunkten liegt, wird im fol-
genden Kapitel der Herstellungsprozess dieser Strukturen allgemein erldutert. Im
Anschlufl daran werden speziell die hier verwendeten InAs und PbSe Quantenpunk-

te vorgestellt.

2.3.3 Entstehung von Quantenpunkten

Eine Moglichkeit zur Herstellung von Quantenpunkten ist das sogenannte ,selbstor-
ganisierte Wachstum®. Das prinzipielle Vorgehen soll an dieser Stelle kurz erldautert
werden. Auf ein Substrat wird mit Hilfe von Molekularstrahlepitaxie (MBE) das
gewiinschte Puffermaterial aufgebracht. Da die Gitterkonstanten des Substrates und
des Puffermaterials im allgemeinen nicht gleich sind, wird die erste Monolage ver-
spannt mit der Gitterkonstanten des Substrates aufwachsen. Diese Verspannung
setzt sich {iber mehrere Monolagen fort, bis es bei der kritischen Schichtdicke dy,.;; zu
spontanen Versetzungen kommt und das Puffermaterial relaxiert. Die Dicke der Puf-
ferschicht ist daher meist grofer als diese kritische Schichtdicke. Auf dieses relaxierte
Material wéchst man Schichtweise das Material auf, aus dem die Nanostrukturen
bestehen sollen. Wiederum kommt es aufgrund der unterschiedlichen Gitterkonstan-
ten zu Verspannungen zwischen dem aufgebrachten Material und der Pufferschicht.
Neben der Bildung von Versetzungen gibt es ab der kritischen Schichtdicke eine wei-
tere Option die Spannungsenergie zu reduzieren: das selbstorganisierte Wachstum
dreidimensionaler Strukturen. Dabei ist es energetisch giinstiger, anstatt von Ver-
setzungslinien, dreidimensionale Strukturen, wie beispielsweise Pyramiden zu bil-
den. Der Endzustand ist durch ein Minimum in der Helmholtz Freien Energie F
bestimmt. Diese Wachstumsmethode tritt bei einer Vielzahl von Materialsystemen
auf, wie Ge auf Si(100) [35], In(Ga)As auf GaAs(001) [36] oder PbSe auf PbTe(111)
[37]. Abbildung 2.7 zeigt die drei Klassen, in die sich selbstorganisiertes Wachstum

einteilen 1aft.

e Bei dem Frank- van der Merwe Typ bleiben die verspannten Schichten eben,
und es wichst Schicht auf Schicht. Die aufgebrachten Atome sind stérker an

das Substrat gebunden als untereinander (z.B. Pb;_,FEu,Te auf PbTe).
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FvdM VW SK

Abbildung 2.7: Skizze der drei moglichen Wachstumsmethoden:
Frank- van der Merwe (FvdM), Volmer- Weber (VW) und Stranski-
Krastanow (SK) Wachstum (nach [38]).

e Volmer und Weber beschrieben das Wachstum von Inseln auf dem Substrat
ohne Bildung einer Benetzungsschicht. Dieses Wachstum ist zu beobachten,
wenn die Bindung der aufgebrachten Atome untereinander viel stérker ist als
die Bindung zum Substrat (z.B. PbTe auf BaFs).

e Eine Mischung aus dem Frank- van der Merwe und Volmer- Weber Typ wurde
von Stranski- Krastanow beschrieben. Dabei bilden sich aus dem aufgebrachten
Material die Nanostrukturen, und es bleibt eine Benetzungsschicht auf dem
Substrat zuriick (z.B. InAs auf GaAs).

Bei der hier beschriebenen Selbstorganisation kann eine periodische Struktur ent-
stehen, deren Periodizitit grofler ist als die Gitterkonstante a der Materialien. Die
entstandenen Strukturen werden mit Hilfe von Fiillmaterial bedeckt, wobei es wie-
der zu Verspannungen kommt. Ist die Dicke der Fiillschicht so grofi, dafl sich die
Verspannung iiber Versetzungen abbauen kann, so kann die néchste Schicht aus
Nanostrukturen unbeeinfluit von der darunterliegenden aufgewachsen werden. An-
dernfalls wird die neu wachsende Lage an Quantenpunkten iiber die Verspannungen

mit der darunterliegenden korreliert, und es ist eine dreidimensionale Ordnung aller
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Quantenpunkte moglich. Die in dieser Arbeit untersuchten Quantenpunktstruktu-
ren folgen alle dem Stranski- Krastanow Typ und hinterlassen nach Bildung der

dreidimensionalen Nanostrukturen eine diinne Benetzungsschicht.

2.3.3.1 InAs Quantenpunkte

Zu den wohl bekanntesten Vertretern von Quantenpunkten gehoren InAs Quanten-
punkte in einer GaAs Matrix. Aufgrund der direkten Energieliicke dieses Systems ist
es besonders gut fiir opto- elektronische Anwendungen wie Quantenpunktlaser oder
als Lichtquelle fiir einzelne Photonen geeignet. Weiterhin konnten einzelne dieser
Quantenpunkte als Speicherzellen eines Quantencomputers zum Einsatz kommen,
wie bereits in der Einleitung erwédhnt wurde. Wegen dieser Vielfalt von denkbaren
Anwendungen ist das Interesse an dem System InAs/GaAs ungebrochen.

Zur Herstellung von InAs Quantenpunkten wird InAs auf ein GaAs Substrat aufge-
bracht. Aufgrund der Verspannungen der aufgebrachten Schichten bilden sich selbst-
organisierte InAs Quantenpunkte nach der im vorhergehenden Kapitel beschriebe-
nen Stranski- Krastanow Methode. Die entstehenden dreidimensionalen Strukturen
lassen sich in zwei Klassen unterteilen. Zum Einen entstehen vierseitige Pyramiden
mit einer typischen Hohe von 6 nm und einer Basislange von 10 nm. Zum Ande-
ren bilden sich groflere multifacettenartige Strukturen, welche als Dome bezeichnet
werden. Uberwichst man die erhaltenen Strukturen mit 1 ML InAs, so nimmt
die Zahl der Dome ab, bis schliefSlich alle Quantenpunkte die Form einer vierseiti-
gen Pyramide besitzen. Durch optimierte Wachstumsbedingungen lassen sich InAs
Quantenpunkte mit einer sehr schmalen Grolenverteilung vom +8% erzeugen, wel-
che lateral geordnet sind.

Die elektronischen Eigenschaften des Systems InAs/GaAs wurden eingehend von
Karrai et al. [39] untersucht. Dabei zeigte sich, daf sich der elektronische Band-
verlauf innerhalb eines InAs Quantenpunktes durch ein Bandmodell mit effektiven
Massen beschreiben lét. Abbildung 2.8 zeigt das erhaltene Resultat. Da Quan-
tenpunkte oft als kiinstliche Atome bezeichnet werden, wurden die quantisierten
Niveaus innerhalb des Valenz- bzw. Leitungsbandes des Quantenpunktes entspre-
chend der Nomenklatur der Atomphysik mit s, p und d bezeichnet. Die erlaubten
Uberginge zwischen diesen Niveaus sind mit Pfeilen angedeutet. In der Arbeit von

Karrai et al. wurde die Austauschwechselwirkung zwischen s und p Zusténden zu
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Abbildung 2.8: Schematische Darstellung des Potentialverlaufes ei-

nes InAs Quantenpunktes in einer GaAs Matrix nach [40]. In An-
lehnung an die Nomenklatur der Atomphysik wurden die Niveaus
als s, p und d bezeichnet. Weiterhin sind die erlaubten elektrischen

Dipoliibergiinge zwischen den Niveaus eingezeichnet.

1.8 meV bestimmt, wohingegen die Austauschwechselwirkung zwischen Elektron
und Loch 0.21 meV betrégt.

Im Hinblick darauf, Quantenpunkte als qubits in Quantencomputern einzusetzen,
wurden in der vorliegenden Arbeit die Spinlebensdauern der Elektronen in InAs und
InGaAs Quantenpunkten mit Hilfe des Hanle- Effektes untersucht. Die erhaltenen
Resultate werden in Kapitel 5.3 diskutiert.

2.3.3.2 PbSe Quantenpunkte

Im Jahre 1998 gelang es Springholz et al. [41] erstmals selbstordnende PbSe
Quantenpunkt- Ubergitter mittels MBE herzustellen. Dazu werden mehrere Mo-
nolagen PbSe auf Pb;_,Eu,Te aufgewachsen. Aufgrund der unterschiedlichen Git-
terkonstanten erhélt man eine Gitterfehlanpassung von —5.4%, und es bilden sich
Quantenpunkte nach dem Stranski- Krastanow Wachstum. Die zugverspannten In-
seln besitzen die Form einer Pyramide mit dreieckiger Grundfldche, wie sich aus
der Kraftmikroskopaufnahme in Abb. 2.9 (A) erkennen 148t. Die Pyramiden zeigen
(100)- orientierte Seitenflichen, die parallel zu den < 110 >- Richtungen verlau-
fen. Das Verhiltnis von Basislinge zu Pyramidenhohe betrigt d/h = v/2/3 = 2.12.
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Abbildung 2.9: (A) Kraftmikroskopaufnahme der pyramidenférmi-
gen PbSe Quantenpunkte auf (111) PbTe. (B) zeigt eine
Kraftmikroskopaufnahme einer einzelnen Lage PbSe Quanten-
punkte auf Pb;_,Eu,Te, wihrend (C) die letzte Lage eines
PbSe/Pb;_,Eu,Te Quantenpunktsupergitters mit 60 Perioden wie-
dergibt. Die Einséitze zeigen jeweils die zweidimensionale Fourier-
transformation der Kraftmikroskopaufnahmen und lassen fiir (C)

die hexagonale, laterale Anordnung der Inseln erkennen (aus [41]).

Fiir ein Quantenpunktiibergitter von abwechselnd 5 ML PbSe und 30 bis 70 nm
Pb,_,FEu,Te Abstandsschicht ergibt sich ein ideales Inselwachstum mit nahezu iden-
tischen Quantenpunkten. Dabei zeigt sich, dafl die nach jeder Lage Quantenpunkte
aufgebrachte Pufferschicht perfekt eben ist. Dies ist nicht selbstverstéandlich, da be-
reits ein geringer Eu- Anteil von 6 % zu facettenartigem Wachstum der Pb,_,Eu,Te
Schichten fithren kann. Der Eu- Gehalt (z =5 — 10 %) der Abstandsschichten wird
dabei so gewahlt, dafl die Zugspannung in den PbSe Schichten durch die Kompres-
sionsspannung der Abstandsschicht exakt kompensiert wird. Die Zahl der Perioden
eines solchen ,spannungssymmetrisierten® Supergitters ist damit beliebig grofl. Es
sei angemerkt, dafl perfekte Spannungssymmetrisierung nur durch eine PbTe Puf-
ferschicht moglich wire. Allerdings absorbiert PbTe die emittierte Strahlung aus
den PbSe Quantenpunkten. Deshalb wurde Pb;_,Eu,Te als Puffermaterial verwen-
det. Abbildung 2.9 (C) zeigt die letzte PbSe Quantenpunktlage eines Supergitters
mit 60 Perioden. Im Vergleich dazu ist in Abb. 2.9 (B) das Bild einer einzelnen
Quantenpunktschicht gezeigt. Die Verteilung der Quantenpunkte auf der einzelnen

Schicht ist zufillig mit einem mittleren Abstand der Punkte von 61 nm. Fiir das
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Supergitter beobachtet man mit zunehmender Zahl der Perioden N grofier werdende
Regionen, in denen die Quantenpunkte perfekt hexagonal angeordnet sind. Fiir eine
Periodenzahl von N > 30 erhilt man nahezu perfektes hexagonales Wachstum, wel-
ches lediglich durch Punktdefekte (fehlende oder an Zwischenpositionen befindliche
Quantenpunkte) oder zusétzliche Reihen von Inseln gestort ist (Abb. 2.9 (C)). Die
Zunahme der lateralen Ordnung wird durch die zweidimensionale Fouriertransfor-
mation der Kraftmikroskopaufnahmen gestiitzt. Die erhaltenen Resultate sind als
Einsétze in den Abb. 2.9 (B) und (C) zu sehen. Fiir die einzelne Quantenpunkt-
schicht erhélt man einen breiten und diffusen Ring, wohingegen fiir das Supergit-
ter sechs Seitenmaxima erscheinen. Diese sind ein klarer Hinweis fiir die hexagonale
Ordnung. Im Ubergitter wird die Anordnung und Ausrichtung jeder neu wachsenden
Quantenpunktschicht durch die darunterliegende, von Pb;_,Fu,Te bedeckte Schicht
mittels elastischer Wechselwirkung bestimmt. Zusétzlich zur lateralen Ordnung der
Quantenpunkte beobachtet man im Supergitter eine geringere Groflenverteilung der
einzelnen Punkte von +7%. Mit Hilfe von kraft- und elektronenmikroskopischen Un-
tersuchungen an Ubergittern mit 30 Perioden, bestehend aus je 5 Monolagen PbSe
und Pb;_,Eu,Te Schichten unterschiedlicher Dicke dg;, wurde das Ordnungsver-
halten in Abhangigkeit von dem vertikalen Abstand der Quantenpunkte untersucht

[42]. Anhand der Grofie von dgy, lassen sich drei Bereiche unterscheiden:

e Bereich I (dgy < 390A): In diesem Bereich betriigt die Flichendichte der
Quantenpunkte etwa 100 pum~2. Der laterale Abstand L der vertikal iiber-

einander angeordneten Quantenpunkte dndert sich nur sehr langsam mit dgy,
und es gilt niherungsweise L ~ (0.6 - dgy, + 1080A). Lateral besteht eine lokale
hexagonale Ordnung. Die GréBe der Quantenpunkte ist im Mittel 180 A in der
Hohe und 700 A in der Breite, wobei die Spitze der Dreieckspyramide gekappt

ist.

e Bereich II (3901& <dgp < 5701&): Hier beobachtet man ein génzlich anders

Verhalten. Es bildet sich lateral ein perfektes hexagonales 2D- Gitter, wobei
2

die Punktgrofle abnimmt und entsprechend die Punktdichte auf ca. 250 pm™
ansteigt. Vertikal sind die Quantenpunkte von einer Schicht zur néchsten um
39° gegen die Wachstumsrichtung versetzt, und es entsteht eine Schichtfolge
der Form ABCABC... . Damit ist man in der Lage, kubisch flichenzentrierte
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(fce) PbSe- Quantenpunktgitter herzustellen, die entlang der Wachstumsrich-
tung ([111]- Richtung) um 18 % gestaucht wurden. Der laterale Abstand L
betrigt L = dgsz, - V3 - tan(39°). Die mittlere GroBe sowie die Abstinde der
Quantenpunkte sind iiber das gesamte Ubergitter hinweg konstant. Somit bil-
den sich auBergewshnlich homogene 3D- Quantenpunkt- Ubergitter mit einer
schmalen Groflenverteilung von minimal +7%. Diese Weise der Anordnung ist
einmalig bei den IV-VI Halbleitern.

Bereich III (dgz, > 570A): Fiir diesen Fall ist weder eine laterale noch ei-

ne vertikale Ordnung zu beobachten. Der mittlere laterale Abstand betrégt
460 A und hingt nicht von der Periodendicke ab. Die Punktdichte steigt auf
550 pm 2.

Durch die starke Zunahme der Energieliicke von Pb;_,Eu,Te mit steigendem Eu-

Gehalt und der groeren Energieliicke von PbTe verglichen mit PbSe (siehe Kapitel

230meV
\
230.6 21 lmeV\
meV
S7.6meV 458 meV
3
I\ \2
PbSe
Pb lx Eu XTe (x=0,006)

361,6 meV

Abbildung 2.10: Bandanordnung fiir verspannte PbSe/Pb;_,Eu,Te
Quantenpunkte. Die Bandkantendiskontinuitdten und quantisierten
Energieniveaus im Leitungsband sind eingezeichnet. Weiterhin sind

die drei moglichen Ubergiinge angedeutet (nach [34]).
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2.2) erreicht man eine starke Quantisierung und damit einen starken Einschluss der
freien Ladungstréger in den PbSe Quantenpunkten, welche zusétzlich eine schmale
Groflenverteilung besitzen. Somit sind die hier erwdhnten Quantenpunktiibergit-
ter fiir opto- elektronische Anwendungen sehr interessant. Bis heute existieren nur
zwei Arbeiten, die sich mit den optischen Eigenschaften von PbSe Quantenpunkten
beschiftigen [34, 5]. Eine erste Abschitzung der quantisierten Energieniveaus findet
sich in der Dissertation von M. Aigle [34]. Zur Berechnung der Energieniveaus wurde
das folgende Modell zu Grunde gelegt:

Die pyramidenformigen Quantenpunkte der Hohe h werden durch Kugeln mit dem
Radius r = 0.5-h sphérisch angendhert. Weiterhin wird die Verspannung in den Pyra-
miden durch eine mittlere isotrope Verspannung abgeschétzt und die Verschiebung
von Leitungs- und Valenzband mit Hilfe von Deformationspotentialen berechnet.
Die Béander werden in der parabolischen Naherung beschrieben und die anisotro-
pen Massen sphérisch gemittelt. Die Benetzungsschicht wird als zweidimensiona-
ler Quantentopf beschrieben. Das Ergebnis dieser Berechnung zeigt Abb. 2.10. Die
Bandanordnung zwischen PbSe und Pb;_,Eu,Te ist demnach vom Typ I'. Damit
sind drei optische Ubergiéinge mit den Energien 285, 448.4 und 457.4 meV zu erwar-

ten.

2.4 Bragg- Spiegel und vertikale Resonatorstrukturen

Bragg- Spiegel sind Multilagenstrukturen, wobei jede Lage aus alternierenden Paa-
ren von zwei dielektrischen Materialien mit verschiedenen Brechungsindizes besteht.
Durch eine solche Anordnung lassen sich, bei gegebener Zielwellenldnge A\, Spie-
gel mit einer Reflexionsrate von 0 bis anndhernd 100% erreichen. Im Gegensatz zu
metallischen Spiegeln zeigen Bragg- Spiegel eine sehr kleine Absorption, da die Re-
flexion bei Multischichtsystemen durch Mehrfachinterferenzen erzeugt wird. Diese
kleinen Absorptionsverluste sowie die Moglichkeit die Spiegel fiir unterschiedlichste
Wellenldngen auszulegen, machen sie fiir optische und opto- elektronische Bauele-
mente sehr interessant. Wéahrend Kombinationen von dielektrischen Schichten mit
verschwindender Reflexion als Antireflexionsschichten vielfiltig zum Einsatz kom-
men (Schlagwort , Entspiegelung®), werden dielektrische Spiegel mit hoher Reflexion
hauptséachlich in Laseranwendungen eingesetzt.

Um Bragg- Spiegel mit hohen Reflexionsraten herstellen zu konnen, bendtigt man
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neben hochreinen dielektrischen Materialien zur Vermeidung von Absorption, eben-
falls sehr glatte Ober- und Grenzflachen um Lichtstreuung zu verhindern. Weiterhin
ist die Kontrolle der Schichtdicken &duflerst wichtig, um den Spiegel fiir die Ziel-
wellenldnge zu optimieren. Um die hochst mogliche Kristallqualitdt und Reinheit
zu erhalten, wurden die hier untersuchten Proben mittels Molekularstrahlepitaxie
(MBE) gewachsen. Die damit erhaltenen Bragg- Spiegel sind so hochwertig, dafl sie
in opto- elektronische Bauelemente integriert werden kénnen. So kann beispielsweise
der elektronisch aktive Teil eines Bauelements auf einen Spiegel aufgewachsen wer-
den oder sogar zwischen zwei Spiegeln positioniert werden. Vertikale Resonatoren
mit einem Spiegelabstand in der Groflenordnung der Wellenldnge des Lichts nennt
man ,, Mikroresonatoren®. Da in dieser Arbeit ausschliellich IV-VI Mikroresonatoren
untersucht wurden, beschriankt sich die Behandlung von Bragg- Spiegeln ebenfalls
auf dieses Materialsystem.

Die hohe Reflexionsrate der Bragg- Spiegel wird durch konstruktive Interferenz der
an den aufeinander folgenden Schichten reflektierten elektromagnetischen Wellen er-
zeugt. Um konstruktive Interferenz zu erhalten, miissen die Grenzflichen zwischen
den Schichten parallel und deren Abstand, je nach Brechungsindex des umgebenden
Materials, ein gerad- oder ungeradzahliges Vielfaches eines Viertels der optischen
Wellenldnge A sein. In der Praxis verwendet man Schichtfolgen aus abwechselnd
zwei Materialien mit verschiedenen Brechungsindizes n; und ns mit jeweils einer
Dicke von einem Viertel der Zielwellenlange A (,,A/4- Schicht“). Damit 148t sich der
Spiegel durch den Brechungsindexunterschied n4/ns und die Zahl N der \/4- Paare
charakterisieren. Die Reflexionsrate R eines Bragg- Spiegels mit N \/4 Schichtpaa-

ren la8t sich bei senkrechtem Lichteinfall und bei der Zielwellenldnge Ar nach

R= <1 - nt/ni(m/”?)m)z (2.13)

1 + nt/ni(nl/ng)zN

berechnen. Dabei bezeichnen n; und n; die Brechungsindizes der Medien vor und
nach dem Spiegel. Wie man aus GIl. 2.13 erkennt, konvergiert die Reflexionsrate R
mit steigender Schichtzahl N schnell gegen 1. Dieser Anstieg geht umso schneller, je
grofer der Brechungsindexunterschied ny /ng ist. Wahrend oben genannte Gleichung
nur den maximalen Wert der Reflexionsrate R bei der Zielwellenlinge Ay angibt,
soll im folgenden kurz auf die sogenannte ,, Transfermatrixmethode® eingegangen

werden. Diese erlaubt es, sowohl die Transmission als auch die Reflexion eines gege-
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benen dielektrischen Schichtsystems als Funktion der Wellenldnge zu berechnen. Die
Methode stellt die Verbindung zwischen den elektrischen Feldern des einfallenden
Lichts E;, des reflektierten Lichts Er und des transmittierten Lichts Er mit Hilfe

einer Transfermatrix S dar:

(EI) (511 Slz)<ET)
= ) (2.14)
Er So1 S 0

Hierbei ist die Transfermatrix S das Produkt einer Serie von Matrizen M,;; und D);
(S = Mo1 D1 My3Ds...DyMys), wobei M;; die Reflexion und Transmission an einer

einzigen Grenzflache zwischen zwei Materialien mit den Inizes ¢ und j beschreibt:

1 1 ”
M = — A (2.15)
tij \ iy 1

Matrix D liefert die Phasenverschiebung in dem Material mit dem Index j

e IAD; 0 ) 27n.;
D; = ( 0 vine, | mit A®; = 3 Lcos(0;d;) (2.16)

der elektromagnetischen Welle nach Durchlaufen einer Schicht der Dicke d;. Weiter-
hin bezeichnet ©; den Einfallswinkel. In der Matrix M;; sind die winkelabhéngigen
Fresnelschen Gleichungen fiir die beiden Polarisationen parallel und senkrecht zur
Schichtoberfldche enthalten:

I A
tj;(”) _ TLZCOS@Z (217>
Ni(j)c0sO; + n(;)cosO;
i Mi(j)c080; — n(;)c0sO; (2.18)

Ni(j)C080; + nj(;)cosO
Damit ergibt sich die Transmission 7" und die Reflexion R der gesamten Struktur

zZu:

|1/Sll|2 ) R:|521/S11|2 . (2.19)

Mit Gl. 2.19 hat man eine Methode zur Berechnung der Dispersion von Reflexi-
on R(\) und Transmission T'(A\) einer beliebigen Folge dielektrischer Schichten an
der Hand. Die im folgenden dargestellten Resultate wurden durch numerisches Be-
rechnen der Transfermatrix S(\) erhalten. Abbildung 2.11 zeigt das Ergebnis einer

solchen Rechnung fiir einen Bragg- Spiegel mit 4 Schichtpaaren. Dabei wurde fiir
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Abbildung 2.11: (a) Berechnete Reflexionsspektren eines Bragg-
Spiegels mit 4 A/4 Schichtpaaren und einer Zielwellenldnge von
1 pm. Dabei ist der kleinere Brechungsindex n; = 1.4 entspre-
chend BaF,. Fiir den héheren Brechungsindex wurde zu Vergleichs-
zwecken ny = 2, 3 und 4 gewahlt.

(b) Reflexionsspektrum fiir einen Interferenzspiegel mit 5 Schicht-
paaren und zusétzlichen Phasenverschiebungsschichten. Die Be-
rechnung wurde fiir ny = 5.5 und ny = 2.3 und Zielwellenléingen
von 3 und 6 pum durchgefiihrt. Beide Abbildungen wurden [43] ent-

nominen.

das Material mit dem kleineren Brechungsindex n; = 1.4 angenommen, was dem
von BaF, entspricht. Fiir das zweite, starker brechende Material wurden die Werte
ne = 2, 3 und 4 verwendet. Man erkennt in Abb. 2.11 (a) da8 sich fiir alle drei Werte
von ns bei der Zielwellenlénge von 1 pum ein eindeutiges Stopband (hohe Reflexion in
einem Wellenldngenbereich) ergibt. Wie man es nach Gl. 2.13 erwartet, nimmt mit
steigendem Brechungsindexunterschied, d.h. zunehmendem ns, die maximal erreich-
bare Reflexionsrate zu. Zusétzlich wird die Breite des Stopbandes deutlich grofer,
wobei aulerhalb Fabry- Perot Interferenzen zu sehen sind. Bragg- Spiegel lassen sich
ebenfalls mit mehreren Stopbéndern bzw. fiir mehrere Zielwellenléingen erzeugen.
Mochte man beispielsweise einen Spiegel mit den beiden Zielwellenlangen A\; und
Ay erhalten, so ist die Dicke jeder Schicht zu d; = \g/n; mit A\g = 2M1 X2/ (A1 + A2)
zu wéhlen. Zudem sind an geeigneter Stelle weitere A/4- Schichten einzufiigen, um

die Phase des reflektierten Lichtes um 180° zu drehen. Der Abstand dieser zusatz-
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lichen Schichten sollte AX = 2X\;1\5/(A\; — Ag) betragen. In Abb. 2.11 (b) ist die
Reflexion fiir einen Bragg- Spiegel mit den beiden Zielwellenlingen A; = 3 um und
A2 = 6 pum gezeigt. Die Brechungsindizes betragen n; = 5.5 und ny = 2.3 und
sind denen von PbTe fiir Material 1 und denen von EuTe fiir Material 2 sehr nahe.
Um zwei eindeutige Stopbénder zu erhalten wurden zur Berechnung 5 PbTe/EuTe
Schichtpaare verwendet. Zur Phasenverschiebung ist, wie oben erwihnt, nach jedem
Schichtpaar eine EuTe Schicht eingebracht. Als Deckschicht diente eine A/4- PbTe
Schicht. Solche Spiegel mit zwei Zielwellenléngen kénnen entweder dazu verwendet
werden, Resonatoren fiir zweifarbige lichtemittierende Geréte herzustellen oder um
ein sehr breites Stopband zu erzeugen falls A\; und A\, nahe beieinander liegen.

Bei der Wahl der Materialien fiir Bragg- Spiegel hat man mehrere Faktoren zu be-
achten. Zum Einen muf das verwendete Material transparent fiir die Zielwellenldnge
sein. Zum Anderen sollten die Materialien beim Aufeinanderwachsen ein zweidimen-
sionales Schicht- auf- Schicht Wachstum zeigen, um ebene Grenzflachen zu erhalten.
Der Brechungsindexunterschied der Schichtmaterialien sollte grof3 sein, um die Zahl
der Schichtpaare moglichst klein zu halten und um ein breites Stopband (A/AX
klein) zu erhalten. Wenn der Bragg- Spiegel z.B. in einem Laser zur Anwendung
kommt, ist auch darauf zu achten, daf§ die thermischen Expansionskoeffizienten und
die Gitterkonstanten des Spiegelmaterials, des aktiven Materials und des Substrates
in etwa iibereinstimmen. Abbildung 2.12 zeigt auf der Ordinate die Brechungsindizes
fiir einige bindre Verbindungen bei einer Wellenlénge von 1 pm und auf der Abszisse
die Gitterkonstanten. Wie man erkennt, sind die Gitterkonstanten der auf Alumi-
nium und Gallium basierenden A;;;By- Verbindungen wie Arsenide, Antimonide
und Phosphide nahezu identisch, was anndhernd spannungsfreie Vielschichtstruktu-
ren ermoglicht. Da weiterhin viele Halbleiterbauelemente auf diesem Materialsystem
beruhen, wird der gréfite Teil an Interferenzspiegeln aus A;;;By- Verbindungen her-
gestellt. Jedoch besitzt dieses Materialsystem auch einen entscheidenden Nachteil:
der Brechungsindexunterschied aller IT1I-V Schichtkombinationen ist mit 15% relativ
gering. Deshalb ist eine grofle Zahl an Schichtpaaren (ca. 20 - 30) notig, um Refle-
xionskoeffizienten oberhalb von 98% zu erhalten.

In dieser Arbeit werden Bragg- Spiegel basierend auf dem Materialsystem
Pb;_,Eu,Te mit Eu- Konzentrationen zwischen 0 und 1 als Resonatorspiegel an-

gewendet. Die Gitterkonstante dieser ternéiren Verbindung variiert zwischen 6.46 A
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Abbildung 2.12: Brechungsindex fiir einige binére Verbindungen bei
einer Wellenlénge von 1 pm als Funktion der Gitterkonstanten (aus
[44]).

(x =0) und 6.6 A (x = 1) [45]. Die Energieliicke E, ist sehr stark von der Tempe-
ratur und dem Eu- Gehalt abhingig. So ist fir x = 0 £, = 190 meV und fir z =1
E, =225 ¢€V/(!) [23]. Wie E, zeigt auch der Brechungsindex n eine starke Variation
mit x. Beispielsweise sinkt n bei einer Wellenlédnge von 5 ym und Raumtemperatur
von 5.4 fir x = 0 auf 2.3 fir x = 1 [46]. Dieser starke Unterschied im Brechungs-
index fiihrt dazu, dafl im Vergleich zu oben diskutierten Bragg- Spiegeln vom Typ
A;By eine wesentlich niedrigere Zahl von Spiegelpaaren verwendet werden muf,
um Reflexionsraten von iiber 99 % zu erreichen. Bei einigen, in spéteren Kapiteln
beschriebenen vertikal emittierenden Laserproben bendtigte man zum Erreichen die-
ser Reflexionsrate lediglich 5 Schichtpaare.

Die untersuchten Proben wurden mittels MBE auf (111) orientiertes BaFy ge-
wachsen. Typische Wachstumsraten sind dabei fiir PbTe 2 pm/h und fir EuTe
0.77 um/h. Um eine sehr hohe Probenqualitit gewihrleisten zu konnen, sollte der
Eu- Gehalt der Pb;_,Eu,Te A/4- Schichten unter 10% gehalten werden. Dadurch ist
die Gitterfehlanpassung relativ gering. Abbildung 2.13 zeigt eine Elektronenmikro-
skopaufnahme (SEM - scanning electron micrograph) eines solchen Bragg-Spiegels,
bestehend aus 20 Perioden Pbg g4 Fugo6T'e/Pbo.goFEug 0 Te. Durch selektives Atzen
wurden die Schichten sichtbar gemacht. Jene mit geringerem Fu- Gehalt wurden

tiefer gedtzt und erscheinen damit dunkler. Mit dieser Art von Spiegeln ist es méglich
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Abbildung 2.13: SEM Aufnahme eines Bragg-Spiegels bestehend
aus 20 Perioden Pbg gy FugosT'e/PbygoFugoTe (entnommen aus
[43]).

Mikroresonatoren fiir das mittlere Infrarote mit sehr hoher Finesse zu erzeugen. Be-
sitzt eine Resonatorstruktur eine Resonanz bei der Wellenlédnge A, mit einer Breite
von A, so bezeichnet man den Quotienten aus A,./AM\, als Finesse. Fiir einen Re-
sonator bestehend aus GaAs/AlAs betriagt die hochste bekannte Finesse bei einer
Wellenlidnge von 930 nm 1470 [47]. Im Gegensatz dazu erreicht ein Resonator mit
auf Pb;_,Eu,Te basierenden Spiegeln Finessen bis zu 2980! Damit ist klar ersicht-
lich, dafl Laserstrukturen aus diesem Materialsystem ein grofles Leistungspotential

beinhalten.



3 Grundlagen der experimentellen Methoden

3.1 Photolumineszenz

Allgemein versteht man unter der Lumineszenz eines Halbleiters die Eigenschaft
der Lichtemission nach energetischer Anregung von auflen. Bei der Photolumines-
zenz erfolgt die Anregung durch Bestrahlung mit Licht, das eine Quantenenergie
grofler als die fundamentale Energieliicke besitzen mufl. Dadurch werden Elektron-
Loch- Paare erzeugt, d.h. Elektronen werden durch Absorption eines Photons vom
Valenz- ins Leitungsband gehoben. Die auf diese Weise erzeugten Elektron- Loch-
Paare relaxieren sehr schnell aus energetisch héhergelegenen Bandzusténden zu den
Bandkanten. Damit stellt sich eine quasi- Gleichgewichtsverteilung ein, d.h. eine Fer-
miverteilung der Elektronen und Locher mit den dazugehorigen getrennten quasi-
Ferminiveaus. Aus diesem Zustand erfolgt die Rekombination der Elektron- Loch-
Paare unter Emission eines Photons entsprechender Energie. Erfolgt die Rekombi-
nation vor der Einstellung des quasi- Gleichgewichts, spricht man von sogenannter
,heifler Lumineszenz .

Bei Halbleitern mit direkter Energieliicke lassen sich im wesentlichen folgende Re-
kombinationsprozesse, wie in Abb. 3.1 gezeigt, unterscheiden.

@) @)

. LN

a b C d e

Abbildung 3.1: Uberginge in Halbleitern.

a) Unter Interbandiibergéngen versteht man die direkte Rekombination von Elek-

tronen des Leitungsbandes mit Lochern des Valenzbandes.
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b) Donator- Valenzband Uberginge
¢) Donator- Akzeptor Paarrekombination
d) Leitungsband- Akzeptor Ubergang

e) Rekombination von freien Exzitonen oder von solchen, die an Storstellen ge-

bunden sind.

Weiterhin existieren nichtstrahlende Prozesse, die zur Energieabgabe fithren kénnen.
Zu den wichtigsten nichtstrahlenden Prozessen gehoren der Energietransfer an das
Kristallgitter und die damit verbundene Umwandlung in Warme, sowie die erneute
Anregung elektronischer Zustédnde, der sogenannte Auger- Effekt.

Nach Anregung der Halbleiterprobe mit Photonen der entsprechenden Energie 148t
sich die Emission mit Hilfe eines Spektrometers spektral untersuchen und man erhélt

erste Informationen iiber die Bandstruktur des Halbleiters. Abbildung 3.2 zeigt ein

PL Intensitat (bel. Einh.)

RIS ETR S S N T R B
805 810 815 820 825 830 835
Wellenlange (nm)

Abbildung 3.2: Photolumineszenzspektrum einer p- dotierten
GaAs- AlGaAs Heterostruktur.

typisches Photolumineszenzspektrum einer p- dotierten GaAs- AlGaAs Heterostruk-
tur bei einer Temperatur von 1.8 K. Die Anregung erfolgte dabei durch die Strahlung

einer Laserdiode (780 nm, 1.59 eV') mit einer Leistung von 17 mIWW. Das Maximum
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der beobachteten spontanen Emission liegt bei 817 nm.

Da die in dieser Arbeit untersuchten vertikal emittierenden IV-VI Laserstrukturen
stimulierte Emission zeigten, werden an dieser Stelle die Raten von stimulierter und
spontaner Photolumineszenz diskutiert. Zur Beschreibung geniigt es, die direkten
Interbandiibergénge zu beriicksichtigen, da, wie bereits im vorhergehenden Kapitel
erwahnt wurde, die Exzitonen bei den Bleisalzen fiir gewohnlich keine Rolle spie-
len. Die fiir Interbandiibergéinge erhaltene Linienform der spontanen Lumineszenz
ergibt sich aus dem Produkt der kombinierten Zustandsdichte der Bander und der
Ladungstréigerverteilung, die fiir schwach dotierte Materialien und geringe Anre-
gungsleistungen als Boltzmannverteilung angendhert werden kann. Nach [48] ergibt

sich eine Intensitédtsverteilung von

Ipr(hw) (3.1)

sonst.

. { (hw — E,)Y?exp[—(hw — E,)/(kgT)] fir hw>E, |,

Aus dieser Gleichung l&8t sich erkennen, daf} sich das Intensitdtsmaximum der Pho-
tolumineszenz nicht bei der Energieliicke £, des Halbleiters befindet, sondern bei
hw = E; + (1/2)k,T. Das hier zitierte Modell zur Beschreibung der Linienform er-
laubt es, die Bandliicke aus dem niederergetischen Ende des Lumineszenzspektrums
naherungsweise zu bestimmten. Speziell bei stark dotierten Halbleitern und hohen
Anregungsleistungen ist jedoch eine genauere Betrachtung notwendig. Dabei ist die
Boltzmannverteilung durch die Fermiverteilung der Ladungstréiger zu ersetzen. Ne-
ben der in Gl. 3.1 beschriebenen spontanen Photolumineszenz ist ebenfalls stimu-
lierte Emission zu erwarten. Weiterhin konnen Vielteilcheneffekte auftreten und die
effektive Ladungstrégertemperatur kann von der Temperatur des Kristallgitters ab-
weichen. Zur exakten Bestimmung der Energieliicke aus Photolumineszenzmessun-
gen sind daher in der Regel Anpassungsrechnungen notig. Aus diesem Grund wird
zur genauen Messung der Bandliickenenergie oft anderen Methoden der Vorzug ge-
geben.

Die Elektron- Loch- Rekombinationsrate r(E = hw)dE im Energieintervall dE setzt
sich im Allgemeinen aus der spontanten Emission 7., (E£)dE und den induzier-
ten Prozessen der stimulierten Emission und der Absorption zusammen. Dabei ist
die spontane Emission unabhénging vom vorhandenen Lichtfeld, wohingegen die
Ubergangsraten der induzierten Prozesse proportinal zur Anzahl der vorhandenen

Photonen im Energiebereich dE' sind.
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Nach Fermis Goldener Regel sind die Raten fiir Interbandiibergéinge zwischen
Leitungs- und Valenzband durch das Ubergansmatrixelement M, die Zustandsdichte
D(FE) und die Besetzung von Leitungs- und Valenzband bestimmt (Verteilungsfunk-
tionen: f. bzw. f,). Damit ergibt sich:

Tspon(E) =C- fc(Ec) ’ (1 - fU(E’U)) (32)
Tstim(E) =C- (fc(Ec) - fU(E’U)) > (33)

wobei C' oc |[M|>?D(E) ist und rg;, beide induzierten Prozesse enthilt und durch
die Intensitdt des vorhandenen Lichtfeldes in der entsprechenden Mode dividiert
ist. Bei Verwendung der Bolzmann- Statistik fiihrt die Rate der spontanen Emis-
sion wieder zu dem Ergebnis aus Gl. 3.1. Mit Hilfe der Quasi- Ferminiveaus Ef,
fiir das Leitungsband und entsprechend Ep, fiir das Valenzband erhélt man durch

Quotientenbildung beider Gln. 3.2 und 3.3 den folgenden Zusammenhang

Ei(EF,cfEF,v)
rstim(E) = rspon(E) (1 —€ kT ) (34)

zwischen stimulierter und spontaner Emissionsrate. Fiir das thermische Gleichge-
wicht, in dem Ep. = Ep, gilt, ist nach Gl. 3.3 ry;,(E) = 0. Liegt jedoch im Falle
von Frp. — Ep, > E > L, Besetzungsinversion vor, so iiberwiegt die stimulierte
Emission die Absorption, d.h. 74;,(E) > 0. Die Rate der stimulierten Emission
Tstim 1St nach [49] mit dem Absorptionskoeffizienten «g(E) des intrinsischen Mate-
rials iiber

n2E?

7h3a0(E) (3.5)

Tstim(E) = T 22
verkniipft. Die Beziehung zwischen spontaner Emissionrate und ag(F) wird von GI.
3.4 hergestellt.
Aus den soeben beschriebenen Ubergangsraten erhilt man die Linienformen der

Photolumineszenz. So gilt fiir die spontane Lumineszenz naherungsweise:
[spon<E) X rspon<E) . (36)
Nach [50] gilt fiir die Intensitét der stimulierten Emission:

Tspon(E) _
Lpim(E) oc 2202 (goleasB)L 1) 3.7

! ( ) > Tstim<E> (e ) ( )
Dabei ist g(lez, E) = C(lez) - Tstim(E) der Gewinn pro Léngeneinheit und L die

Lénge der Strecke, auf der die Verstirkung stattfindet. g(1.,, F') ist proportional zur
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Rate der stimulierten Emission und steigt mit der Intensitét der Anregung I.,. Fiir
den Fall niedriger Anregung ist sowohl r;,, als auch der Gewinn ¢ negativ und die
beobachtete Lumineszenz ist ausschlieflich spontanenen Ursprungs. Bei Durchlaufen
der Strecke L innerhalb der Probe wird diese gedampft und nicht verstarkt. Fiir den
Fall hinreichend hoher Anregung wird C'(I,) gro8 und rg;,, > 0. Daraus ergibt sich
daf} g positiv ist, und die beobachtete Lumineszenz enthélt damit Beitrige spontaner
und stimulierter Ubergéinge. Das Verhéltnis von g, /Ispon nimmt iiber die Strecke
L exponentiell zu und der stimulierte Anteil wéchst {iber den spontanen. Dieses
Verhalten entspricht einem Laser ohne Resonator, wobei die emittierte Strahlung

youperstrahlung® genannt wird.

3.2 Optische Spinorientierung

Dieser Abschnitt beschéftigt sich mit der optischen Spinorientierung in I11-V Halb-
leitern. Ein allgemeiner Uberblick iiber diesen Halbleitertyp wurde bereits in Kapitel
2.1 gegeben.

Durch Absorption eines Photons mit der Energie £ > E; (vgl. Abb. 2.1) wird ein
Elektron im Leitungsband und ein Loch im Valenzband erzeugt. Diese Interbandab-
sorption gehorcht nicht nur der Energieerhaltung, sondern ebenfalls den Auswahlre-
geln der Drehimpulserhaltung. Dies bedeutet, daB die Anderung des Gesamtdrehim-
pulses von Elektron und Loch genau so grof} ist, wie der Drehimpuls des absorbierten
Photons. Die Projektion des Drehimpulses eines Photons auf die Richtung des Wel-
lenvektors k ist fiir rechts- oder linkszirkular polarisiertes Licht 41 oder -1. Dieser
Drehimpuls wird bei Absorption bzw. Emission entsprechend den Auswahlregeln
auf Elektron und Loch aufgeteilt, was zu einer Ausrichtung der Spins fiihrt. Auf-
grund verschiedener Relaxationsprozesse kommt es wihrend der Lebensdauer der
Ladungstréager zu einer Abnahme der erzeugten Orientierung der Ladungstréiger.
Im Allgemeinen ist die Spinlebenszeit von Lochern in n- dotierten Materialien in
zwei- und dreidimensionalen Systemen viel kiirzer als fiir Elektronen in p- dotierten
Halbleitern [51]. Aus diesem Grund 148t sich meist nur eine Polarisation des Elek-
tronenspinsystems beobachten.

Das eingestrahlte Licht in unserem Experiment ist nahezu 100% zirkular polarisiert,
was auf oben beschriebene Weise zu einer Polarisation des Elektronensystems fiihrt.

Dieses als ,,optisches Pumpen* bezeichnete Prinzip wurde erstmals von Kastler [52]
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im Jahre 1950 vorgeschlagen. Ist zum Zeitpunkt der strahlenden Rekombination
noch eine Orientierung des Elektronenspinsystems vorhanden, so wird das Photolu-
mineszenzlicht eine Polarisation aufweisen [53]. Damit ist dessen zirkularer Polari-

sationsgrad P
I+ — 1,

B I+ + 1,-

ein Abbild der Spinorientierung des Elektronensystems. I,+ und I,- stellen dabei

(3.8)

die Intensitaten von rechts- bzw. linkszirkular polarisiertem Licht dar.
Der Mechanismus des optischen Pumpens soll anhand von Abb. 3.3 diskutiert

werden. Die Abbildung zeigt einen schematischen Ausschnitt aus der Bandstruk-

Absorption von o* —Licht

Abbildung 3.3: Oben: Anregung von Elektronen mit rechtszirku-
lar polarisiertem Licht aus hh- und lh- Valenzband ins Leitungs-
band. Die Zahlen an den Pfeilen geben die relativen Ubergangs-
wahrscheinlichkeiten an. Unten: Emission von rechts- (durchgezoge-
ne Pfeile) und linkszirkular (gestrichelte Pfeile) polarisiertem Licht

mit den entsprechenden relativen Wahrscheinlichkeiten.

tur eines III-V Halbleiters am I'- Punkt der Brillouinzone, geméafi Abb. 2.1. Zur
besseren Ubersicht sind lediglich schweres (hh) und leichtes Lochband (lh) sowie
das unterste Leitungsband (cb) skizziert. Auf die Darstellung des splitt- of Bandes
wurde verzichtet, da hier nur der Fall von Anregungsenergien Eppoon < Ey + A

betrachtet werden soll. Fiir Energien Eppoton > Ey+ A ist nach [54] keine Spinpola-
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risation der Elektronen zu erwarten. Da es sich bei den in dieser Arbeit untersuchten
Quantenpunktproben um Halbleiter mit reduzierter Dimensionalitdt handelt, sind
in Abb. 3.3 die Bander der schweren und leichten Locher aufgespalten, wie in Kapitel
2.1 erklart wurde. Die obere Skizze in Abb. 3.3 zeigt, wie rechtszirkular polarisier-
tes Licht absorbiert wird. Dabei verhalten sich die Ubergangswahrscheinlichkeiten
von hh — cb zu lh — cb wie 3 zu 1. Wegen der Auswahlregel Am; = +1 fiir
die Absorption von rechtszirkular polarisiertem Licht sind nur die Uberginge von
m; = —3/2 — m; = —1/2 bzw. m; = —1/2 — m; = +1/2 erlaubt. Werden
die Elektronen hoher ins Leitungsband angeregt, relaxieren sie in dessen Minimum
mit einer typischen Zeitkonstante von 10712 sec. Durch die Besetzung der beiden
cb- Niveaus im Verhéltnis von 3 zu 1 ergibt sich ein maximaler Polarisationsgrad
der Elektronen von 50%. Der Mittelwert des Spins < S > der Elektronen unter-
scheidet sich aufgrund von Relaxationsprozessen von dem urspriinglichen Wert .Sy
direkt nach der Anregung, wobei das Verhéltnis der Lebensdauer 7 der Elektronen
im Leitungsband zu der Spinrelaxationszeit 7, die entscheidende Groéfle ist. Nach

[53] gilt fiir den Mittelwert des Spins:

<8 >= (3.9)

Wie aus dieser Gleichung zu erkennen ist, wird fiir 7, << 7 die Spinorientierung
praktisch vollkommen zerstort, wahrend fiir den Fall 7, >> 7 die Spinorientierung
im Gleichgewicht identisch zu der direkt nach der Anregung ist (< S >= Sp).

Fiir die Relaxation der Elektronenspins werden eine Vielzahl von Mechanismen dis-
kutiert, auf die an dieser Stelle nicht nédher eingegangen werden soll. Eine ausfiihrli-
che Abhandlung findet sich beispielsweise in Pikus & Titkov [55]. Hier sei lediglich
erwihnt, dafl es aufgrund der Hyperfeinwechselwirkung der Elektronenspins mit den
magnetischen Momenten der Kerne zu einer Relaxation der Elektronenspins kommen
kann [56, 57]. Dieser Prozess wird im Kapitel der optisch detektierten Kernspinre-
sonanz die zentrale Rolle {ibernehmen.

Im unteren Bild der Abb. 3.3 ist der Prozess der strahlenden Rekombination, al-
so der Emission eines Photons eingezeichnet. Fiir diese Emission gelten dieselben
Ubergangswahrscheinlichkeiten von cb nach hh bzw. lh wie bei der Anregung. Im
Gegensatz zur Absorption sind bei der Emission die Ubergénge mit Am; = =1

erlaubt, was der Aussendung von Photonen mit rechts- bzw. linkszirkularer Polarisa-
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tion entspricht. Lassen sich diese beiden Ubergénge bei hinreichend guter spektraler
Auflésung trennen, so erhélt man fiir die lh- und hh- Rekombination den gleichen
Polarisationsgrad P wie fiir die Elektronen (maximal 50%). Geht man von einer
Besetzung der cb- Niveaus im Verhéltnis von 3 : 1 aus, wie sie durch gleichzeitige
Anregung von Elektronen vom hh- und lh- Valenzband mit rechtszirkular polarisier-
tem Licht erreicht wird, so ergeben sich fiir den Polarisationsgrad P der Photolumi-
neszenz von hh- Rekombination +0.5 und von der lh- Rekombination —0.5. Damit
besitzen hh- und lh- Rekombination ein entgegengesetztes Vorzeichen. Lassen sich
die beiden Niveaus spektral nicht trennen, so halbiert sich der Maximalwert der Po-
larisation auf 25%, was dem Fall der Entartung der beiden Niveaus entspricht, wie
man es im Volumenmaterial vorfindet. Es sei noch auf die Moglichkeit verwiesen,
dafl durch selektives Anregen der schweren Locher 100% Polarisation der Elektro-
nen erreicht werden kann. Dies wurde bei den hier beschriebenen Experimenten nicht

ausgenutzt.

3.2.1 Wechselwirkung zwischen Elektronen und Kernspin im longitudi-

nalen Magnetfeld

In diesem Kapitel wird der Fall, dafl ein externes Magnetfeld 50 in z- Richtung
anliegt beschrieben. Aulerdem wird der Kernspin I und seine Wechselwirkung mit
dem Elektronenspin S einbezogen.

Die Gesamtenergie von Elektronenspin S und Kernspin I wird durch den Eigenwert

des Spin- Hamiltonoperators
H=Hs+ H; + Hg; (3.10)

bestimmt. Der erste Term Hg beschreibt in einem longitudinalen Magnetfeld By || 2

die Zeeman- Aufspaltung der Elektonenspinniveaus und es gilt
ﬁs = —g*uBSzBQ ) ES = —g*,uBmsBo s (311)

wobei m; die Eigenwerte des dimensionslosen Elektronenspinoperators S, in z- Rich-
tung beschreiben. g* ist der effektive Elektron Landée- Faktor und pp das Bohrsche
Magneton. Der Wert von g* weicht in Halbleitern von dem des freien Elektrons mit
g ~ 2 ab, da der Bahndrehimpuls benachbarter Bander an den Elektronenspin im

Leitungsband koppelt.
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Der zweite Term H; in Gl 3.10 beschreibt die zu den Elektronen dquivalente

Zeeman- Aufspaltung der Kernspinniveaus. Analog gilt
H; = —v,hI.By ; Er=—v.hmiBy mit my=11—-1,...,—I , (3.12)

falls wiederum das Magnetfeld in z- Richtung angelegt ist. Das gyromagnetische
Verhéltnis v, beschreibt die Gréfle des magnetischen Moments des Kernspins I. m;
sind die Eigenwerte des Kernspinoperators I,.

Die energetischen Absténde der Elektronenspin- und Kernspin- Zeeman- Niveaus

ergeben sich damit zu:

Die Auswahlregeln fiir magnetische Dipoliibergéinge lauten fiir Am; bzw. Amg =
+1. Damit tritt gerade fiir eine Frequenz w = AEg,;/h Resonanzabsorption auf.
Zur Beschreibung der Wechselwirkung der magnetischen Momente von Elektronen
und Kernen ist der dritte Term fIS[ in Gl. 3.10 verantwortlich. Dabei handelt es
sich um die sogenannte Hyperfeinwechselwirkung (HFI). Verglichen mit Atomen
und Molekiilen besitzt die HFI fiir Leitungselektronen eine sehr kurze Korrelati-
onszeit 7.. HFI beschreibt die Wechselwirkung des elektronischen Moments und des
Kernmoments an einem bestimmten Kernort. Insbesondere ist 7. klein gegeniiber der
inversen HFI- Frequenz (7. << h/A, A: Hyperfeinwechselwirkungskonstante). Durch
Bildung des Ensemblemittelwertes der HFI wird die von der Atomspektroskopie be-
kannte Hyperfeinaufspaltung unschéarfer. Weiterhin fiihrt dies zu einer Verschiebung
der Resonanzfrequenz der Leitungselektronen, da diese die Polarisation der Kernmo-
mente sehen, was als ,Overhauser- Verschiebung® bekannt ist [58]. Vise versa wird
die Resonanzfrequenz der Kerne durch die Polarisation der magnetischen Momente
der Elektronen verstimmt (,, Knight- Verschiebung*). Die fiir diese Arbeit wichtigste
Folge der kurzen Korrelationszeit 7, ist, dafl die Kernspins iiber die Elektronen dy-
namisch polarisiert werden kénnen. Damit lassen sich Kernspinpolarisationen weit
iiber dem thermischen Gleichgewicht erreichen. Diese dynamische Kernspinpolari-
sation wird im néchsten Kapitel beschrieben.

Der Term der HFI 148t sich in zwei Anteile, die Fermi- Kontaktwechselwirkung Hp
und die Dipol- Dipolwechselwirkung ]:Idip trennen. ﬁdip ist proportional zu 1/ V3,
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wobei 7 der Abstand der Dipole ist. Dieser Term ist in kubischen Kristallen kaum
von Bedeutung [59]. Die Fermi- Kontaktwechselwirkung Hp beruht auf der nicht ver-
schwindenden Aufenthaltswahrscheinlichkeit |¥(r = 0)|? eines Elektrons am Kernort
und tritt deshalb auch bei Kristallen mit kubischer Symmetrie auf. Der Operator

der Fermi- Kontaktwechselwirkung 148t sich als
Hp = SAI (3.15)

schreiben. Fiir kubische Kristalle reduziert sich der Hyperfeinwechselwirkungs-
Tensor A auf die skalare Hyperfeinwechselwirkungskonstante A. Fiir ein externes

Magnetfeld in z- Richtung erhélt man:
SAI = A(S. I, + Sy, + S.I.) . (3.16)

Mit Hilfe der Operatoren Sy = S, + 1S, und S_.=5,— 19, fir die Elektronenspins

und analogen Kletteroperatoren fiir die Kernspins ergibt sich
A A 1 A A A A

Die fiir sogenannte Flip- Flop- Prozesse verantwortlichen Terme 1. S, beschreiben
Vorgénge, bei welchen sich die z- Komponenten von Elektronenspin und Kernspin
wechselseitig um 1 erhohen oder erniedrigen.

Wiéhrend der Lebensdauer eines Elektrons im Leitungsband wird es von vielen Ker-
nen beeinflult. Dies gilt in umgekehrter Weise ebenfalls fiir die Kerne. Damit blei-
ben bei der Mittelung iiber Ensembles von Kernen und Elektronen lediglich die z-
Komponenten < I, > und < S, > Erhaltungsgréfien. Fafit man in dem gesamten
Hamiltonoperator aus Gl. 3.10 die Terme fiir die Kerne und Elektronen zusammen,

so erhélt man entsprechend

H, = -7, hBol, + A < S. > I = —y,iBy(1 + K) L. (3.18)
He = g*:ubBOSz + A< ]z > Sz = g*:uBBO(]- + D)SZ : (319)

Die beiden so erhaltenen Terme beschreiben quantitativ die bereits vorher erwéhnte

Verschiebung der Resonanzfrequenzen von Kernen und Elektronen. Dabei bezeichnet

_A<SZ>

K =
fYnhBO

(3.20)
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die Knight- Verschiebung der Kernspinresonanzfrequenz [60] und

A< >

D = 3.21
g* BBy ( )

die Overhauser- Verschiebung der Elektronenresonanzfrequenz [60]. Der Ursprung
dieser beiden Effekte ist die nicht verschwindende Hyperfeinwechselwirkungskon-
stante A, in welche die Aufenthaltswahrscheinlichkeit eines Elektrons am Kernort
7 eingeht und durch

2 .
A= g uph () (3.22)

beschrieben wird.

3.2.2 Dynamische Kernspinpolarisation

In Metallen und Halbleitern gewinnen die in Gl. 3.17 auftretenden Flip- Flop- Terme
insbesondere bei tiefen Temperaturen an Bedeutung. Jede Abweichung des Elektro-
nenspinsystems < S, > vom thermischen Gleichgewicht < S, >y wird teilweise auf
das Kernspinsystem iibertragen [61]. Wird beispielsweise durch optisches Pumpen
eine Nichtgleichgewichtsbesetzung des Elektronenspinsystems erzeugt, so polarisiert
man das Kernspinsystem dynamisch. Prinzipiell ist auch der entgegengesetzte Pro-
zess denkbar, namlich dal die Elektronen iiber die Kerne dynamisch polarisiert
werden konnen. Da aber die Relaxationszeit der Elektronen T}, viel kiirzer ist als
die der Kerne (73,,), beobachtet man keine dynamische Polarisation der Elektronen

durch die Kerne iiber Flip- Flop- Prozesse.

3.2.3 Hanle- Effekt

Voraussetzung zur Beobachtung dieses Effektes ist, dafl das Elektronenspinsystem
durch optisches Pumpen polarisiert worden ist. Damit zeigt die Photolumineszenz
zirkulare Polarisation mit einem bestimmten Polarisationsgrad. Die Messung des
Hanle- Effekts erfolgt in der sogenannten Voigt- Geometrie, d.h. dafl ein Magnetfeld
senkrecht zum Wellenvektor & des Lichtes angelegt wird. Experimentell beobachtet
man in dieser Geometrie eine Depolarisation der Lumineszenz mit zunehmendem
Magnetfeld. Dies wurde erstmals von Hanle im Jahre 1924 an der Resonanzfluores-
zenz von Gasen beobachtet [62] und deshalb Hanle- Effekt genannt. Erst im Jahr
1969 gelang es Parsons [63] diesen Effekt in Halbleitern zu beobachten. Grundlage
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zum Verstdndnis dieses Phdnomens ist die Prézession des Spins der photoangereg-
ten Elektronen im externen Magnetfeld By mit der Lamorfrequenz Q2 = g*ugB/h.
Wir nehmen an, dal der Wellenvektor k des Lichts in 2- Richtung zeigt. Wegen der
Prézession um die Richtung von B (lg 1 E) andert sich die Richtung der Spins
periodisch mit der Frequenz €. Dies fiihrt im zeitlichen Mittel zu einer Abnahme
der Spinpolarisation.

Die Spinlebensdauer T definiert man als

11,3 -
Ist die Lebensdauer 7 des Elektrons so grof3, dafl sein Spin wihrend dieser Zeit meh-
rere Umdrehungen ausfiihren kann, so ist die mittlere Spinorientierung und damit
die Polarisation der Lumineszenz sehr klein. Die Komponente des Spins parallel zur
Richtung des Lichts nimmt also mit der Drehung um B ab. Die zeitliche Entwick-
lung der Elektronenspinkomponente in z- Richtung ist unter Beriicksichtigung der
Spinrelaxationszeit 7

S.(t) = Socos(Qt)ea:p(—i) : (3.24)

Ts
Berticksichtigt man weiterhin, dafl der Ensemblemittelwert des Elektronenspins
durch Interbandrelaxationsprozesse geméB exp(—<) abnimmt, so 18t sich der zeit-
liche Mittelwert der z- Komponente des Spins nach

o 1 t t
< S, >=5)- / dt—exp(——)cos(Qt)exp(——) (3.25)
o T T T

berechnen. Das Integral in Gl. 3.25 148t sich analytisch l6sen, und man erhélt die

als Hanle- Kurve ohne Kernfeld bekannte Formel
_ S50 _ S0
1+ (QT)2 Cl47/7

Hierbei erkennt man die lorentzférmige Abhéngigkeit des Mittelwerts der Elektro-

< S,(B) > mit < S,(0) > (3.26)

nenspins < S,(B) > vom Magnetfeld B. Fiir B = 0 ergibt sich der im vorher-
gehenden Abschnitt ermittelte Wert fiir den Polarisationsgrad der Elektronen von

maximal 0.5. Durch die Substitution

h
AB = (3.27)
g* T
erhélt man aus Gl. 3.26 fiir den Polarisationsgrad der Elektronen:
1
P,(B)=P40) ——— . (3.28)

1+ (&)
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Diese Polarisation des Elektronensystems findet sich im zirkularen Polarisationsgrad
der Photolumineszenz wieder. Wie oben ausgefiihrt ist Pp;, = P,;, wenn die cb — hh
und ¢b — [h Uberginge spektral getrennt werden kénnen und Ppj, = 0.5 - P.; sonst.
Durch Anpassung der zu Gl. 3.28 analogen Beziehung an die experimentell ermit-
telte Abhéngigkeit des zirkularen Polarisationsgrades vom angelegten Magnetfeld
148t sich aus der entsprechenden Halbwertsbreite und Gl. 3.27 die Spinlebenszeit T
berechnen, falls der g- Faktor bekannt ist.

Im weiteren Verlauf dieses Kapitels wird der Fall diskutiert, daf§ der k- Vektor des
einfallenden Lichts zusammen mit der Richtung des externen Magnetfeldes éemt
einen Winkel von 0 < © < 90° einschliefit. Diese Geometrie ist im linken Bild von
Abb. 3.4 dargestellt. Durch die im vorhergehenden Kapitel diskutierten Flip- Flop-
Prozesse werden die Kernspins dyamisch polarisiert und fithren zu einem Kern-

feld B, in Richtung von k. Ohne angelegtes dufleres Magnetfeld ist dieses Kernfeld

&
Polarisation (bel. Einh.)

)

Y ext

Magnetfeld (bel. Einh.)

Abbildung 3.4: Links: Prézession eines in k- Richtung ausgerich-
teten Kernspins um das externe Feld éext. Rechts: Hanle- Effekt
ohne (gestrichelte Linie) und mit (durchgezogene Linie) Kernfeld

(aus [64] entnommen).

rein longitudinal und fiithrt zu keinem Hanle- Effekt. Durch Anlegen eines exter-
nen Magnetfelds beginnen die Kernspins um das externe Magnetfeld zu préizedieren

und erzeugen dabei ein Kernfeld mit einer Komponente in Richtung des dufleren
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Feldes von der Grofle gn,ef ;= En - cos® (vgl. Abb. 3.4). Mit steigendem externen
Magnetfeld nimmt aufgrund des Hanle- Effektes der Polarisationsgrad der Photo-
lumineszenz ab, wie im rechten Bild der Abb. 3.4 zu sehen ist. Bei einem externen
Magnetfeld der Grofie B.ot = B, cos© kompensiert dieses gerade das Kernfeld, und
es existiert kein transversales Magnetfeld und somit kein Hanle- Effekt. Damit steigt
der Polarisationsgrad bei endlichem Feld wieder an und erreicht sein Maximum dort,
wo sich beide Felder zu Null addieren. Mit weiter steigendem externen Feld sinkt der
Polarisationsgrad aufgrund des Hanle- Effektes. Dieses als ,,schriger Hanle- Effekt*
bekannte Phénomen ist in dem rechten Bild von Abb. 3.4 dargestellt. Mit Hilfe die-
ses Effektes ist man in der Lage, das Kernfeld experimentell zu bestimmen, da das
Maximum der Polarisation bei endlichem Magnetfeld bei B, - cos® liegt.

Abbildung 3.5 zeigt typische Hanle- Effekt Messungen an der bereits aus Kapitel
3.1 bekannten p- dotierten GaAs- AlGaAs Heterostruktur bei einer Temperatur von

1.8 K. Die Strahlung einer Laserdiode (780 nm, 1.59 eV'), mit einer Leistung von

20—
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Abbildung 3.5: (a) Hanle- Effekt Messungen an einer p- dotierten
GaAs- AlGaAs Heterostruktur mit angepafiter theoretischer Kurve.
(b) zeigt die Messung des schrigen Hanle- Effektes an der selben
Probe.

17 mW | diente zum optischen Pumpen. Der Nachweis des zirkularen Polarisations-
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grades erfolgte bei einer Wellenldnge von 817 nm (vgl. Abb. 3.2) im Maximum des
Photolumineszenzspektrums. Bild (a) zeigt, dal der zirkulare Polarisationsgrad von
20% fiir B = 0 im rein transversalen Magnetfeld abnimmt. Die durch Gl. 3.28 ange-
pafite Kurve ist ebenfalls eingezeichnet, wobei die Halbwertsbreite 7.8 mT betragt.
In Bild (b) ist eine Messung des schrigen Hanle- Effekts an der selben Probe gezeigt,
wobei zwischen dem Wellenvektor & des einfallenden Lichts und der Richtung des
Magnetfeldes ein Winkel von etwa 10° bestand. Fiir kleine Magnetfelder nimmt der
Polarisationsgrad fiir B > 0 rasch ab. Ab 13.4 mT steigt der zirkulare Polarisations-
grad wieder an, um bei 14.8 mT ein Maximum zu erreichen. Fiir weiter steigendes
Magnetfeld sinkt der Polarisationsgrad bis er schliellich verschwindet. Die Beobach-
tung eines solch ausgepréigten schragen Hanle- Effekts ist ein klarer Hinweis darauf,

daBl die Kernspins dynamisch polarisiert sind.

3.2.4 Optisch detektierte Kernspinresonanz ODNMR

Durch die bereits beschriebene dynami-
sche Kernspinpolarisation kann durch op-
A tisches Pumpen mit rechts- bzw. links-

zirkular polarisiertem Licht eine Ausrich-
oa/y tung der Kernspins parallel oder antipar-

allel zu dem &ufleren Magnetfeld By =

B - Z erreicht werden, wenn der k- Vek-
B tor des anregenden Lichts parallel zu B
ist. Durch Einstrahlung eines Radiofre-
quenzfeldes mit der Kreisfrequenz w er-
zeugt man ein weiteres, mit dieser Fre-

quenz in der xy- Ebene rotierendes Feld

X’ Bs. Aufgrund einer Transformation in ein

Koordinatensystem, das mit der Frequenz

Abbildung  3.6: Skizze zur ,rotating- ,, ym die 2- Achse rotiert, 148t sich das

frame- theory®; Entstchung des effekti- B,  TFeld ohne Beschrankung der Allge-

ven Feldes. Bezeichnungen sind im Text | cinheit auf die /- Achse legen. Diese

erklrt. Transformation wird als ,,rotating frame*

Theorie bezeichnet. Aus der Transforma-
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tion resultiert ein fiktives Feld &/ in negativer z- Richtung. Abbildung 3.6 zeigt
schematisch die Anordnung der entsprechenden Felder. Das Gesamtfeld B. 7f ergibt

sich zu

—
—

B.jy =B+ % + B, (3.29)
wobei v wie iiblich das gyromagnetische Verhéltnis ist. Fiir den Fall, dafl w der
Resonanzfrequenz wy = —vBj entspricht, kompensiert das fiktive Feld vollig das
aufere Feld g@, und das effektive Feld éef 7 steht senkrecht zum &ufleren Feld éo.
Das Durchfahren der Kernresonanz mittels Durchstimmung der Radiofrequenz w
entspricht in diesem Bild der Drehung des Vektors B. 7 in der 2’2- Ebene. Wihrend
der Passage der Resonanz ist die Richtung des effektiven Feldes éeff nicht parallel
zur z- Richtung. Wird die Resonanz adiabatisch durchfahren, so folgt der Kernspin-

vektor der in Resonanz befindlichen Kernsorte zu jeder Zeit dem effektiven Feld

—

Beff .

Die spinpolarisierten Elektronen werden von dem dufleren Feld By und dem Feld der
Kerne él beeinflufit. Das fiir die Elektronenspins relevante magnetische Feld EGSS ist
nach Abb. 3.7 nicht parallel zu By, falls sich eine Kernsorte in Resonanz befindet und

ihr entsprechendes B; aus der Richtung von B, herausgedreht ist. Damit préazedieren

Parallele Geometrie

Abbildung 3.7: Geometrisches Modell der ODNMR. Parallele und
antiparallele Geometrie. Bj: externes Magnetfeld; B;; bzw. Bjs:
Kernfelder der nicht in Resonanz befindlichen Kerne; B;: Kernfeld

des in Resonanz befindlichen Kerns; ©: Winkel des schrégen Hanle-
Effekts.
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die Elektronenspins um die durch EGSS gebildete Achse, und die Spinpolarisation der
Elektronen wird vermindert. Fiir den Fall, dal beim Durchfahren der Radiofrequenz
die Resonanzbedingung w = —vy By fiir einen Kernspin erfiillt ist, erwartet man da-
mit einen Einbruch des zirkularen Polarisationsgrades. Diese Tatsache bildet den
experimentellen Zugang zur optisch detektierten Kernspinresonanz (ODNMR). Da-
bei wird die Kernspinresonanz iiber die Abnahme des zirkularen Polarisationsgrades
der Photolumineszenz, welcher von der Ausrichtung der Elektronenspins herriihrt,
nachgewiesen.

Wie bereits zu Beginn dieses Kapitels erwdhnt wurde, konnen sich die Kernspins
je nach zirkularer Polarisation des Pumplasers parallel oder antiparallel zum &dufle-
ren Feld EO einstellen. Lenkt man nun eines der Kernfelder beim Durchfahren der
Resonanz aus, so entsteht zwischen den Elektronenspins (B,- Richtung) und dem
Gesamtfeld gges der bereits erwiahnte Winkel ©. Dieser ist fiir die antiparallele Geo-
metrie viel grofler als fiir die parallele Geometrie, wie aus Abb. 3.7 ersichtlich ist.
Damit ist die Depolarisation der Elektronenspins durch den schrigen Hanle- Effekt
fiir die antiparallele Geometrie stérker, und entsprechend verbessert sich das Signal-
Rausch- Verhéltnis der ODNMR. Deshalb sind fiir Experimente die Polarisation des
Pumplasers und die Richtung des externen Magnetfeldes B, geméif der antiparalle-
len Geometrie zu wéhlen.

In Abb. 3.8 ist eine typische Messung von optisch detektierter Kernspinresonanz
gezeigt. Als Probe diente die bereits in den vorherigen Kapiteln beschriebene p- do-
tierte GaAs- AlGaAs Heterostruktur. Mit Hilfe einer Laserdiode (780 nm, 1.59 eV)
wurde das Elektronspinsystem orientiert. Die Kernspins wurden dabei dynamisch
iiber die Elektronen polarisiert. Weiterhin erfolgte die Messung bei einer Tempera-
tur von 1.8 K in einem longitudinalen Magnetfeld von 355 mT'. Abbildung 3.8 zeigt
den zirkularen Polarisationsgrad als Funktion der eingestrahlten Radiofrequenz. Die
beobachteten Einbriiche im Polarisationsgrad sind dem Durchfahren der Kernspin-
resonanzen des " As, ¥ Ga und ™" Ga Kerns zuzuordnen.

Weiterhin sei noch angemerkt, daf§ Proben mit einer langen Lebenszeit der Elektro-

nenspins und einer damit verbundenen schmalen Hanle- Kurve besonders gut zur
Messung der ODNMR geeignet sind.
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Abbildung 3.8: Optisch detektierte Kernspinresonanz an einer p-
dotierten GaAs- AlGaAs Heterostruktur.

3.3 Magnetooptische Interbandabsorption

In Kapitel 2.2 wurde die Bandstruktur der IV-VI Halbleiter eingehend diskutiert.
Zur exakten Bestimmung aller notwendigen Bandparameter ist die Untersuchung
von Interband- als auch von Intrabandiibergdngen unerldfilich. Mit Hilfe der im
néchsten Kapitel erwéhnten kohédrenten Ramanspektroskopie ist die prazise Bestim-
mung von Intrabandresonanzen moglich. Die Energien von Interbandiibergéngen
zwischen den Landauniveaus der IV-VI Halbleiter konnen am genauesten durch
Absorptionsmessungen in einem dufleren Magnetfeld bestimmt werden. Zu diesem
Zweck wird die zu untersuchende Probe mit Licht geeigneter Polarisation und einer
Photonenenergie grofler als der fundamentalen Energieliicke bestrahlt und die trans-
mittierte Intensitdt in einem &dufleren Magnetfeld detektiert. Da die Interbandab-
sorption mit zunehmender Photonenenergie stark zunimmt, ist die Dicke der Probe
auf wenige Mikrometer beschrankt. Zur praktischen Durchfiihrung von magnetoop-

tischen Transmissionsmessungen sind folgende zwei Varianten denkbar. Zum einen
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Abbildung 3.9: Auswahlregeln fiir Interbandiibergdnge nach
Zawadzki [65] und Smith [66].

148t sich bei einem konstanten Magnetfeld die Energie der einfallenden Photonen
kontinuierlich &ndern. Zum anderen ist es moéglich, bei vorgegebener Photonenener-
gie das Magnetfeld zu variieren. Da die Energieliicke der hier untersuchten IV-VI
Halbleiter im infraroten Spektralbereich liegt und es dafiir keine leicht zu benut-
zenden kohérenten, durchstimmbaren Lichtquellen gibt, wurde der oben erwihn-
ten zweiten Variante der Vorzug gegeben. Des weiteren wiirden bei kontinuierlicher
Anderung der Wellenlédnge des einfallenden Lichtes die starken Absorptionslinien
der Atmosphére in diesem Spektralbereich und Fabry- Perot Interferenzen an den
diinnen Proben stérend wirken.

Wie aus Kapitel 2.2 bekannt ist, handelt es sich bei den IV-VI Halbleitern um Halb-
leiter mit kleiner, direkter Energieliicke. Aus diesem Grund erfolgt die Interbandab-
sorption am stirksten durch direkte Ubergénge vom Valenz- ins Leitungsband bei
k = 0. Dabei hat sich gezeigt, daB sich diese Ubergangsenergien aus den Positio-
nen der Transmissionsminima entnehmen lassen. Die dazugehorigen Auswahlregeln
wurden von Zawadzki [65] und Smith [66] bestimmt und sind in Abb. 3.9 zusam-
mengefaflt. Danach sind in Faraday- Konfiguration, was bedeutet, dafl der k- Vektor
des einfallenden Lichtes parallel zum Magnetfeld B (B ||< 111 >) ist, fiir rechtszir-
kular polarisiertes Licht die Ubergéinge An = 0 und As = +1 und fiir linkszirkular
polarisiertes Licht die Uberginge An = 0 und As = —1 erlaubt. In Voigt- Konfi-
guration, d.h. k L B (B ||< 110 >) gelten fiir E || B die Auswahlregeln An = 0
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Abbildung 3.10: Typische Magnetotransmissionsmessung an
PbSeTe (xs. = 87.7%) Mischkristallprobe (MBE1609) in
Faraday- Konfiguration. Die Minima wurden den entsprechenden
Ubergéngen mit der Landauquantenzahl n und dem beteiligten Tal

zugeordnet (Notation: n / Tal).

und As = 0 sowie fiir E L B An = 0 und As = +1. In dieser Notation bedeuten
An und As die Differenzen der Landau- und Spinquantenzahlen der am Ubergang
beteiligten Niveaus und E das elektrische Feld der einfallenden, linear polarisierten
elektromagnetischen Welle.

Abbildung 3.10 zeigt eine typische Magnetotransmissionsmessung bei 1.8 K an einer
PbSeTe (zs. = 87.7%, MBE1609) Mischkristallprobe in Faradaykonfiguration. Als
Lichtquelle diente ein CO- Laser, der auf der Linie bei 1658 cm ™! oszillierte. Die be-
obachteten Minima der Transmission wurden den eingezeichneten Ubergingen mit
den Landauquantenzahlen n und den beteiligten Télern zugeordnet. In der Abbil-

dung wurde die abkiirzende Schreibweise n/ Tal verwendet.

3.4 Kohirente Ramanspektroskopie

Die Wechselwirkung von Licht mit Materie 148t sich klassisch mit Hilfe der Suszepti-

bilitdt x beschreiben, die den Zusammenhang zwischen dem elektrischen Feldvektor
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E der elektromagnetischen Welle und der dadurch im Medium erzeugten dielek-
trischen Polarisation ﬁ(E) wiedergibt. Fiir niedrige Intensitédten der einfallenden
Lichtwelle beschreibt der lineare Zusammenhang P= eoxﬁ die beobachteten Effek-
te in ausreichendem Mafle. Bei hoheren Intensitdten gewinnen nichtlineare optische
Effekte an Bedeutung. Diese werden durch eine Reihenentwicklung der dielektri-
schen Polarisation ﬁ(ﬁ) des Mediums nach Potenzen der elektrischen Feldstirke

beschrieben:

P, = e (X3 Ej + XA Ex + XS E EeEy + ... (3.30)

Hierbei bezeichnet P; bzw. E; die i- te Komponente der Polarisation bzw. der elek-
trischen Feldstirke. Die dielektrischen Suszeptibilitdten x™ sind Tensoren (n + 1)-
ter Ordnung. Eine ausfiihrliche Darstellung der theoretischen Grundlagen findet sich
in den Arbeiten von H. Pascher und F. Geist [67, 26].

Unter der kohérenten anti- Stokes Ramanstreuung (CARS) versteht man einen nicht-
linearen optischen Prozess dritter Ordnung, hervorgerufen durch die Mischung von
zwei Lichtwellen mit den Frequenzen wy und wg (wsg < wr), die in der zu unter-
suchenden Probe der Lange L iiberlagert werden. Dabei entsteht unter anderem

Strahlung mit der Frequenz wags = 2wy, — wg und der Intensitét

2
2

Ias(L) o L2W7A§|X(3)‘2[S[i .
nASnLnS

sin(Ak - ZL/2)
Ak - ZyL/2

(3.31)

Weiterhin sind I, Ig die Pulsspitzenleistungen der beiden Laserstrahlen mit den
entsprechenden Frequenzen und np, nas, ng die korrespondierenden Brechungsin-
dizes. Ak ist definiert zu Ak = QEL — ES —k As- Bei kolinearer Ausbreitung aller 3
Lichtbiindel mit den Frequenzen wy, wg und wag in einer diinnen Schicht ldngs der
Normalen auf der Oberflache, ist Zy der Einheitsvektor in Wachstumsrichtung der
Probe. Fiir epitaktisch gewachsene Proben ist L << m/Ak und der Phasenfaktor
in Gl. 3.31 (der Faktor in eckigen Klammern) ndherungsweise gleich 1. Bei gegebe-
ner Probengeometrie und bekannten anregenden Laserfrequenzen ist die Intensitét
des CARS- Signals durch die nichtlineare Suszeptibilitdt x©®) bestimmt. Diese be-
sitzt Maxima, wenn die Differenzenergie hi(wy — wg) der eingestrahlten Photonen
einem erlaubten Ramaniibergang in dem zu untersuchenden Material entspricht.
Zusétzlich konnen noch weitere Maxima, hervorgerufen durch Resonanzen mit In-

terbandiibergiingen auftreten. Diese miissen sorgfiltig von den Ramaniibergéngen
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unterschieden werden. Weiterhin mischen resonante und nichtresonante Beitrédge der
Suszeptibilitéit dritter Ordnung durch das Auftreten des Betragsquadrats von )
in GI. 3.31. All dies fiihrt zu komplexen Linienformen, welche fiir eine prézise Inter-
pretation Anpassungsrechnungen unverzichtbar machen.

Bei der in dieser Arbeit zur Anwendung gekommenen Durchfithrung des Experi-
ments wurden die beiden Wellenléngen w; und wg vorgegeben. Die Probe befand
sich in einem verénderlichen transversalen (Voigt- Konfiguration) Magnetfeld, wobei
die Intensitéit 45 in Abhéngigkeit der Magnetfeldstirke registriert wurde. Dadurch
werden Spinresonanzen der Ladungstriager in den Landauniveaus von Leitungs- und

Valenzband nachgewiesen. Fiir diejenigen Magnetfelder, fiir welche die Spinaufspal-

L _ -1 n=0
_ =1052.1
Z| “rioszsecm 90°Tal| |
5| 0=980.941 cm vb ]
—= -1
gf Aw=71.255 cm —
=
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Abbildung 3.11: Typische CARS Messung an PbSeTe (x5, = 87.7%,
MBE1609) Mischkristallprobe. Die Maxima wurden den entspre-
chenden Ubergéingen mit der Landauquantenzahl n und dem betei-

ligten Tal zugeordnet.

tung der Energie h(wy — wg) entspricht, erhdlt man Maxima in der Suszeptibilitét.

Bei den Extremwerten gilt somit:
hwr —ws) =g*'upB . (3.32)

Gleichung 3.32 zeigt, dafl mit dieser Methode der effektive g- Faktor gemessen wer-

den kann. Variiert man die beiden einzustrahlenden Laserfrequenzen wy und wg 1483t
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sich die Magnetfeldabhéngigkeit des g- Faktors sehr prézise messen. Riickschliisse
auf die Bandstrukturparameter erhilt man durch die Anpassung theoretischer Mo-
delle.

Abbildung 3.11 zeigt eine typische CARS Messung an einer PbSeTe (zg. = 87.7%,
MBE1609) Mischkristallprobe bei 1.8 K. Dabei wurde die Intensitidt der anti-
Stokeslinie als Funktion des Magnetfeldes registriert. Als anregende Laserstrahlungs-

L und

quellen dienten zwei COs- Laser mit den Energien von w; = 1052.196 cm™
ws = 980.941 em~'. Die Maxima wurden Ubergéingen im Valenz- und Leitungsband
mit den Landauquantenzahlen n = 0 zugeordnet, wie in der Abbildung vermerkt ist.
Fiir das 90° Tal konnten Spinflipiibergiinge der Majoritatsladungstriger und pho-
toangeregter Minjoritdtsladungstrager beobachtet werden, wohingegen sich fiir das
35.26° Tal lediglich der Elektroneniibergang in der n- dotierten Probe beobachten

lief3.
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4.1 Photolumineszenz

Zur Messung der Photolumineszenz der untersuchten Halbleiterproben befanden sich
diese stets in einem Kryostaten, um Experimente in einem weiten Temperaturbereich
von 1.5 bis iiber 300 K zu ermoglichen. Die anregenden Laserstrahlungsquellen, die
eine Photonenenergie oberhalb der fundamentalen Energieliicke der Halbleiterprobe
besitzen, wurden mit Hilfe geeigneter Optiken auf die Probenoberfliche fokussiert.
Da in dieser Arbeit eine Vielzahl von anregenden Strahlungsquellen verwendet wur-
den, sind diese in den nachfolgenden Kapiteln separat aufgefithrt. Die spektrale
Untersuchung des emittierten Lumineszenzlichtes erfolgte wahlweise in Riickwérts-

bzw. Vorwértsrichtung und wird im Folgenden detailiert beschrieben.

4.1.1 Riickwirtsgeometrie

Zur Untersuchung der Photolumineszenz in Riickwértsgeometrie wurde der in Abb.
4.1 dargestellte Versuchsaufbau verwendet. Die anregende Laserstrahlung wird {iber
entsprechende Spiegel und die Linse L1 (f = 270 mm) auf die Probe fokussiert.
Als Pumpstrahlungsquellen kamen meist infrarote Laserlichtquellen zum Einsatz.
Diese sind fiir das menschliche Auge kaum oder gar nicht sichtbar, weshalb zu Jus-
tagezwecken die rote Strahlung eines He- Ne Lasers iiber einen Strahlteiler kolinear
eingekoppelt wurde.

Bei den anregenden Lichtquellen handelte es sich um kontinuierliche oder gepulste
Laser. Bei kontinuierlicher Emission wurde der Strahl mit Hilfe eines mechanischen
Choppers periodisch (typisch 170 Hz) unterbrochen, um die Lock- In Technik ver-
wenden zu konnen. Bei gepulster Emission kam die Boxcar Technik zum FEinsatz.
Fiir beide Techniken benotigt die Nachweiselektronik ein Triggersignal, das der Re-
ferenzdetektor Ref. lieferte, auf den ein kleiner Bruchteil der Pumpstrahlung mit
Hilfe eines Stahlteilers und Hohlspiegels fokussiert wurde.

Linse L2 (f = 270 mm) erzeugt aus dem in Riickwértsrichtung emittierten Lumines-

zenzlicht ein paralleles Strahlenbiindel, um es mit Hilfe von Linse L3 (f = 10 mm)
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Abbildung 4.1: Prinzipieller Aufbau zur Messung der Photolumines-
zenz in Riickwértsgeometrie. Abkiirzungen: Sp: Spiegel, ST: Strahl-
teiler, HS: Hohlspiegel, L: Linse.

auf den FEintrittsspalt des Spektrometers zu fokussieren. Fiir das Spektrometer
(Jobin Yvon, Modell HR460SHL) stehen eine Vielzahl von Reflexionsgittern zur
Verfiigung. Diese decken den Spektralbereich von 200 nm bis 8 um ab. Uber einen
Hohlspiegel HS wird das spektral zerlegte Licht auf den Detektor abgebildet.

Die Photolumineszenzmessungen wurden zum grofiten Teil in dieser Riickwértsgeo-
metrie durchgefiihrt, weil hier Reabsorption von Lumineszenzlicht in nicht angereg-

ten Teilen der Probe eine untergeordnete Rolle spielt.

4.1.2 Vorwéartsgeometrie

Abbildung 4.2 zeigt schematisch den experimentellen Aufbau fiir Lumineszenzmes-
sungen in Vorwértsgeometrie. Der Strahlengang vor und nach der Probe entspricht
jenem aus Abb. 4.1. Im Gegensatz zur Messung in Riickwértsrichtung wurde die zu
untersuchende Probe in diesem Fall von der Riickseite her angeregt und das entste-
hende Lumineszenzlicht nach vorne emittiert und registriert.

Dieser Aufbau war zur Messung der Emission aus einigen vertikal emittierenden La-
serstrukturen unbedingt erforderlich. Bei der Lumineszenzmessung in Riickwérts-
richtung trifft der anregende Laser unter einem kleinen Winkel von ca. 8° zur

Oberflachennormale auf die Probe. Bei vertikal emittierenden Laserstrukturen wur-



4.1 Photolumineszenz 57

Abbildung 4.2: Schematische Darstellung der Photolumineszenz-

messung in Vorwartsrichtung. Abkiirzungen: Sp: Spiegel, L: Linse.

de beobachtet, dafl die emittierte Leistung sehr stark von dem Winkel zwischen
Pumpstrahl und Oberflichennormale abhéngig ist. Die emittierte Intensitdt war
maximal, wenn die Einkopplung in den Resonator exakt parallel zur Oberflichennor-
male der Probe gewéhlt wurde. Dies konnte in dem in Abb. 4.1 gezeigten Aufbau nur
gewihrleistet werden, wenn der einkoppelnde Spiegel Spb auf der Verlangerung der
Oberflachennormalen der Probe positioniert war. Dabei wurde jedoch die emittier-
te Lumineszenzstrahlung der vertikal emittierenden Resonatorstrukturen aufgrund
ihrer geringen Divergenz von einigen Grad blockiert. Aus diesem Grund war zur
Untersuchung dieser Art von Proben die Vorwiértsrichtung das Mittel der Wahl, bei
der die Anregung parallel zur Schichtnormalen der Probe durch das Substrat und

den unteren Bragg- Spiegel erfolgte.

4.1.3 Pumpstrahlungsquellen
4.1.3.1 Laserdioden

Zur Anregung im nahen infraroten Spektralbereich standen kontinuierlich kantene-
mittierende Laserdioden mit Energien von 1.85 eV (670 nm), 1.64 eV (756 nm)
und 1.59 eV (780 nm) zur Verfiigung. Diese Auswahl an unterschiedlichen Photo-
nenenergien erwies sich besonders im Hinblick auf das optische Pumpen als giinstig.

Der zirkulare Polarisationsgrad der Photolumineszenz steigt ndmlich umso mehr
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an, je ndher sich die Energie der anregenden Photonen an der fundamentalen Ener-
gieliicke der Probe befindet. Der zirkulare Polarisationsgrad der Lumineszenz einer
hochreinen Alg15GagssAs Probe konnte durch die Verwendung der geeigneten La-
serdiode von 8% bei Anregung mit A = 632.8 nm auf knapp 40% bei Anregung mit

A = 670 nm gesteigert werden.

4.1.3.2 Nd:YAG Laser

Fiir hohe Anregungsleistungen steht in der Arbeitsgruppe ein diodengepumpter
Nd:YAG Laser mit einer Photonenenergie von 1.17 eV (1064 nm) zur Verfiigung.
Dieser erreicht Pulsenergien von bis zu 600 pJ mit einer Pulsdauer von 12 ns
bei 10 kHz Wiederholrate. Daneben ist dieser Laser ebenfalls zur kontinuierlichen
Emission tauglich. Die erreichbare Anregungsleistung liegt oberhalb der Zerstorungs-
schwelle der Proben, sodafl bei Einsatz dieses Lasers die Strahlung durch geeignete

Neutralglasfilter abgeschwicht werden mufte.

4.1.3.3 Ramanzelle

Seit der ersten Herstellung von vertikalen Laserstrukturen basierend auf dem Ma-
terialsystem der IV-VI Halbleiter wurden diese mit der 1064 nm Strahlung eines
Nd:YAG Lasers optisch gepumpt. Dabei wurde die Strahlung jedoch zu ca. 90%
von dem einkoppelnden Bragg- Spiegel absorbiert. Um dieses Problem zu umge-
hen, war eine langere Pumpwellenldnge erforderlich. Dieser Abschnitt beschéaftigt
sich mit der Erzeugung von kohérentem Pumplicht einer Wellenlénge von 1.9 um
(650 meV') durch eine Ramanzelle, die von einem leistungsstarken Nd:YAG Laser
gepumpt wurde. Da sich dieser experimentelle Aufbau zur Messung der Photolumi-
neszenz von den oben beschriebenen stark unterscheidet, ist er in Abb. 4.3 extra
gezeigt. Nach dem Oszillator des Nd:YAG Lasers wird die 1064 nm Strahlung {iber
zwei dielektrische Spiegel Spl und Sp2 um 180° umgelenkt. Bevor die Strahlung
in den Verstarker tritt, wird sie {iber zwei Suprasil- Prismen P1 und P2 mit einer
Kathetenfliche von 10210 mm? daran vorbeigelenkt. Wiirde die Leistung der Strah-
lung durch den Verstérker weiter erhoht, wire eine Beschiddigung der Ramanzelle
nicht mehr auszuschliefen. Bereits nach dem Oszillator besitzt ein Laserpuls eine
Energie von ca. 120 mJ. Aufgrund dieser hohen Leistung werden Prismen und di-

elektrische Spiegel zur Umlenkung des Strahles verwendet, da Aluminiumspiegel den
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Abbildung 4.3: Prinzipieller MeBaufbau zur Lumineszenzmessung
bei 1.9 um Pumpwellenléinge. Abkiirzungen: Sp: Spiegel, HS: Hohl-
spiegel, ST: Strahlteiler, L: Linse, P: Prisma, PB: Pellin Broca Pris-

ma.

thermischen Belastungen nicht standhalten wiirden. Linse L1 mit einer Brennweite
von f = 2000 mm sorgt dafiir, dal der Strahl {iber den langen Weg bis zur Raman-
zelle nicht zu divergent wird. Die eingezeichnete Si- Photodiode wird lediglich von
Laserstreulicht beleuchtet und dient als Referenz- und Triggersignal.

Uber die Prismen P3 und P4 wird die Laserstrahlung in die H, Ramanzelle ge-
lenkt. Wasserstoff hat eine sehr grofe Ramanverschiebung von 4156 cm ™. Der zur
Verfiigung stehende Nd:YAG Laser mit einer Wellenlénge von 1064 nm, entspre-
chend 9398.5 cm ™! pumpt die Ramanzelle. Die erste Stokeslinie liefert 5242.5 cm ™1,

entsprechend einer Wellenldnge von 1.907 um. Die verwendete Pumpleistung liegt

oberhalb der Schwelle fiir stimulierte Ramanstreuung. Damit erh&lt man kohé&rentes
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Licht der Frequenz der ersten Stokeswelle. Durch optische Vierwellenmischung ent-
steht auch Strahlung mit der Frequenz der zweiten Stokeswelle und mehrere anti-
Stokes Komponenten. Bei einer Wiederholrate von 50 H z betrégt die Pulslinge der
ersten Stokes Strahlung ca. 10 ns.

Da die Ramanzelle einen Wellenleiter enthélt, ist die Justage im infraroten Spek-
tralbereich duflerst schwierig. Deshalb wird der Nd:YAG Strahlung mit Hilfe des
Spiegels Sp3 und des Strahlteilers ST'1 ein He- Ne Laserstrahl kolinear iiberlagert.
Linse L2 (f = 300 mm) fokussiert die Strahlung in den Wellenleiter; Linse L3 (f =
300 mm) erzeugt aus der die Ramanzelle verlassenden Strahlung ein paralleles
Lichtbiindel. Durch das Pellin Broca Prisma wird das Licht der gewiinschten Wel-
lenlinge um 180° umgelenkt und liuft oberhalb der Ramanzelle zuriick. Somit ist
es moglich, die erzeugte Strahlung mit einer Wellenldnge von 1907 nm fiir weitere
Experimente zu verwenden.

Uber den BaF, Strahlteiler ST2 wird ein Teil der Strahlung ausgekoppelt und mit
Hilfe eines Hohlspiegels Sp3 (f = 150 mm) auf einen ORP10- Detektor fokussiert.
Dieser gestattet es die Intensitdt der Pumpstrahlung zu messen. Spiegel Sp4 und
Sp5 lenken die Strahlung durch Linse L4 (f = 500mm). Die Strahlung wird iiber
Spiegel Sp6 auf die Probe fokussiert (Fokusdurchmesser etwa 320 pm (Volle Breite
bei halber Héhe - FWHM)).

Das Lumineszenzlicht wird iiber Linse L5 (f = 150 mm) gesammelt und als paral-
leles Strahlenbiindel {iber Spiegel Sp7 und Sp8 umgelenkt. Linse L6 (f = 100 mm)
fokussiert die Lumineszenz auf den Eintrittsspalt des Spektrometers (f = 20 cm).
Als Gitter ist eines mit 150 % eingesetzt.

Nach dem Austrittsspalt bildet Linse L7 (f = 100 mm) das spektral zerlegte Licht
auf die Detektorfliche einer InSb Photodiode ab. Vor diesem Detektor wurde wahl-
weise ein Ge, InAs oder dielektrisches (Agren. = 2.4 pm) Kantenfilter befestigt um

eventuelle Streustrahlung der Pumpquelle abzublocken.

4.1.3.4 CO- Laser

Fiir den Spektralbereich von 197 bis 270 meV (4.6 — 6.3 wm) wurde ein in der
Arbeitsgruppe selbst entworfener, mit fliisssigem Stickstoff gekiihlter CO- Laser ver-
wendet. Je nach Anforderung ist es moglich, diesen Laser auf allen oder einer Linie

gepulst oder kontinuierlich emittieren zu lassen. Im Impulsbetrieb wurde der Reso-
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nator mit Hilfe eines rotierenden Spiegels giitegeschaltet. In dieser Arbeit wurde der
CO- Laser hauptséchlich zur Anregung von vertikal emittierenden Resonatorstruk-

turen verwendet

4.2 Hanle- Effekt

Zur Messung des Hanle- Effekts wurde der in Abb. 4.4 gezeigte Versuchsaufbau ver-

wendet. Als primére Lichtquellen kamen zur Erzeugung der Polarisation des Elektro-

Det( ) sp3, H _______ Sp2  \ Spl
_____ \ _\_\:\ HS /:/ :\ ////?\
Spektrow 1 \
meter (HS J_ ST
I B .| PEM @ <)
— Pol | S <
SEpY i S T
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Abbildung 4.4: Aufbau des Experiments zur Messung des Hanle-
Effekts. Abkiirzungen: Sp: Spiegel, ST: Strahlteiler, L: Linse, HS:
Hohlspiegel, PEM: Photoelastischer Modulator, Pol: Polarisator,
A/4: \/4-Plattchen.

nenspinsystems die bereits in Kapitel 4.1.3.1 charakterisierten Laserdioden zum Fin-
satz. Ergénzend wurden He- Ne- (1.96 eV, 632.8 nm), Krypton- (1.92 eV, 647 nm)
und Argon- Gaslaser (2.41 eV, 514 nm) eingesetzt.

Falls das Licht des verwendeten Lasers fiir das Auge nur schwer zu erkennen war,
wurde durch den Spiegel Spl und den Strahlteiler ST ein He- Ne Laserstrahl zu Jus-
tierzwecken kolinear iiberlagert. Mit Hilfe eines photoelastischen Modulators (PEM)
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war es moglich, das linear polarisierte Licht des anregenden Lasers mit einer Fre-
quenz von 50 kH z zwischen links- und rechtszirkularer Polarisation periodisch um-
zuschalten. Da die Relaxationszeit der Spins der Atomkerne sehr viel grofier ist (bis
zu 30 Minuten!) als die des Elektronenspinsystems, erreicht man durch die schnelle
Umschaltung der Anregungspolarisation, daf die Kerne dieser Anderung praktisch
nicht folgen kénnen und dadurch nicht dynamisch polarisiert werden. Damit stammt
die beobachtete zirkulare Polarisation der Photolumineszenz lediglich von dem Elek-
tronenspinsystem.

Linse L1 (f = 270 mum) und Spiegel Spb fokussieren die Laserstrahlung auf die zu
untersuchende Probe. Diese befindet sich in einem Kryostaten mit einem variablen
Magnetfeld (0 —7 T'), dessen Richtung senkrecht zum k- Vektor des anregenden La-
sers liegt. Das Lumineszenzlicht wurde mit der Linse L2 (f = 200 mm) und einem
Hohlspiegel auf den Eintrittsspalt des Spektrometers fokussiert. Das spektral zerleg-
te Licht wird nach dem Austrittsspalt des Spektrometers durch einen Hohlspiegel
auf den Detektor fokussiert.

Fiir die untersuchten Quantenpunktproben, lag die Lumineszenz in einem Spektral-
bereich zwischen 700 nm und 1.5 um. Im Bereich von 700—850 nm fand als Detektor
ein Sekundirelektronenvervielfacher Verwendung, wohingegen fiir eine Lumineszenz
zwischen 850 — 1500 nm eine mit fliissigem Stickstoff gekiihlte Germaniumdiode
zum FEinsatz kam. Um das Laserstreulicht zu unterdriicken, wurden entsprechende
Kantenfilter verwendet.

Die Polarisation des Lumineszenzlichts konnte mit Hilfe eines A/4- Plattchens, ge-
folgt von einem Linearpolarisator (Pol.) analysiert werden. Diese Anordnung kann je
nach Einstellung rechts- oder linkszirkular polarisiertes Licht nachweisen. Ein Lock-
In Verstéarker mit der Referenz des PEM kann damit direkt die Grofle I+ — I,-
messen. Dabei sind I,+ und I,- die Intensitdten der Photolumineszenz mit glei-
cher oder entgegengesetzter zirkularer Polarisation wie die des anregenden Lasers.
Desweiteren wurde der Strahl mit Hilfe eines mechanischen Choppers mit einer Fre-
quenz von typischerweise 170 H z periodisch unterbrochen. Ein Lock- In Verstarker
mit dieser Referenz miffit damit die Summe I,+ + I,-. Diese beiden Grofien werden

als Funktion des Magnetfeldes registriert. Mit dieser Methode ist es moglich, den

zirkularen Polarisationsgrad der Photolumineszenz P = § 1: — aus Gl. 3.8 direkt

zu messen. Dieser gemessene zirkulare Polarisationsgrad p.(B) ist direkt proportio-
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nal zur Spinpolarisation der Elektronen. An die Abhéngigkeit vom Magnetfeld 1483t
sich der Ausdruck nach Gl. 3.28 anpassen. Es gilt:

1 . Ts
mit  p.(0) = po -

pe(B) = pc(0) - 1T (1) g

(4.1)

po ist eine Konstante, die von den Energieniveaus der untersuchten Probe und der
Energie des anregenden- bzw. nachgewiesenen Lichtes abhiingt. Die anderen Kon-
stanten besitzen ihre sonst iibliche Bedeutung. Aus der angepaflten Breite der Hanle-

Kurve 148t sich nun die skalierte Spinlebenszeit g - T ableiten.

4.3 Optisch detektierte Kernspinresonanz

Der experimentelle Aufbau zur Messung der optisch detektierten Kernspinresonanz
(ODNMR) unterscheidet sich nur wenig von dem zur Messung des Hanle- Effekts
verwendeten. In zwei wesentlichen Punkten unterscheidet sich das Experiment aus
Abb. 4.4 jedoch von dem zur Messung der ODNMR.

Zum Ersten wird der anregende Laserstrahl bei ODNMR Messungen nicht modu-
liert, um eine dynamische Kernspinpolarisation zu erhalten. Das bedeutet, dass der
PEM aus Abb. 4.4 gegen das A\/4- Plittchen ausgetauscht wird, um die Probe mit
konstanter zirkularer Polarisation anzuregen. Der PEM nimmt die ehemalige Posi-
tion des A/4- Plattchens im Nachweisstrahlengang ein. Somit kann die Meflelektro-
nik wie im vorherigen Kapitel weiterverwendet werden, und es wird wiederum der

11 _

zirkulare Polarisationsgrad P = T der Photolumineszenz gemessen. Da die

Anregung mit konstanter zirkularer Polarisation erfolgt, wird der gemessene Polari-

sationsgrad von der Kernspinpolarisation beeinfluf3t.

Zum Zweiten ist zur Messung der ODNMR, wie aus den Kapiteln 3.2.1 und 3.2.4
bekannt ist, die Faraday- Konfiguration zu wéahlen. Dies bedeutet, dal das externe
Magnetfeld By parallel zur Oberflichennormale der Probe, in unserem Fall in z-
Richtung, zu wéhlen ist. Eine schematische Darstellung dieser Geometrie zeigt Abb.
4.5. Das fiir die ODNMR benétigte By~ Feld wird von einer vertikalen Spule (vgl.
Abb. 4.5) erzeugt. Die Spule ist mit 7 Windungen um den Probenhalter gewickelt,
der einen Durchmesser von 6 mm und eine Lénge von 12 mm besitzt. Die Frequenz
der Radiowellenstrahlung wird mit Hilfe eines vom Laborrechner angesteuerten RF-

Synthesizers (PTS160) ausgewéhlt. Damit sind Frequenzen von 0.1 bis 160 M H=z
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Abbildung 4.5: NMR- Spule um ProbenspieB. 2 ist die Richtung der

Probennormale und des Feldes EO.

einstellbar. Der Ausgang des Synthesizers ist an einen Leistungsverstiarker (ENI-
325LA 20 Watt/50€2) angeschlossen. Von diesem wird der verstérkte radiofrequente
Wechselstrom iiber ein Koaxialkabel zur Spule im Kryostaten weitergeleitet. Thr Feld
besitzt eine Stérke von 0.05 mT/W.

Um die Messung der ODNMR durchzufiihren, wird das Spektrometer auf das Ma-
ximum der Photolumineszenz gefahren und das longitudinale Magnetfeld auf einen
konstanten Wert eingestellt, wobei der Grad der zirkularen Polarisation mit steigen-
dem By- Feld zunimmt. Die entsprechenden Resonanzfrequenzen der untersuchten

Kerne sind:

0.729 M Hz/100 mT fiir ™ As
0.933 MHz/100 mT fiir "°In
1.022 M Hz/100 mT fiir ®Ga
1.109 M Hz/100 mT fiir 27 Al
1.298 M H2/100 mT fiir "Ga.

Die Resonanz des jeweils untersuchten Kerns wird mit Hilfe des durchstimmbaren

Synthesizers durchfahren. Dabei wird der zirkulare Polarisationsgrad als Funktion
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der Radiofrequenz registriert. Wie bereits in Kapitel 3.2.4 beschrieben wurde, nimmt
beim Durchfahren der Kernresonanz der zirkulare Polarisationsgrad der Photolumi-
neszenz ab. Damit ist die Kernspinresonanz an einem Einbruch in dem registrierten
Signal zu erkennen. Eine ausfiihrliche Beschreibung der Meiparameter findet sich in
[68].

4.4 Magnetotransmissionsmessung

Als Vertreter niedrigdimensionaler IV-VI Halbleiterstrukturen wurden PbSe-
Quantenpunkte in einer Pb;_,Eu,Te Matrix untersucht. Unklar ist dabei, ob es
an der Kontaktfliche der Quantenpunkte und des Matrixmaterials durch Diffusi-
onsprozesse zu Vermischungen der Materialien kommen kann und sich dadurch das
terndre PbSe,Te;_, System bildet. Aus diesem Grund ist die genaue Kenntnis der
Bandparameter dieser bisher nur wenig untersuchten Legierung duflerst wichtig. Zur
exakten Bestimmung der Bandparameter dieses Materials sind neben CARS Mes-
sungen Magnetotransmissionsmessungen unerléafllich.

Aufgrund der energetischen Lage der fundamentalen Energieliicke kam beim Expe-
riment als Strahlungsquelle ein mit fliilssigem Stickstoff gekiihlter CO- Laser zum
Einsatz. Dieser war mit Hilfe eines rotierenden Spiegels im Laserresonator giitege-
schaltet (Pulswiederholfrequenz ca. 200 H z, Pulsdauer ca. 100 ns). Dadurch wurden
etwa 150 Wellenldngen im Bereich von 5 um bis 6.3 pum zugénglich, deren lineare
Polarisation durch die Orientierung der Brewsterscheiben des Laserresonators ho-
rizontal war. Durch den rotierenden Resonatorendspiegel oszilliert der CO- Laser
auf allen verfiigharen Linien, deren Leistungen im Vergleich zum Einlinienbetrieb
wesentlich hoher sind. Die benétigte Frequenz wurde erst aulerhalb des Resonators
mit Hilfe eines Reflexionsgitters selektiert. Abbildung 4.6 zeigt den verwendeten Ver-
suchsaufbau in Faraday- Konfiguration. Daneben wurden ebenfalls Untersuchungen
in Voigt- Geometrie (k L B) durchgefiihrt. Aufgrund der Auswahlregeln fiir erlaub-
te Interbandiibergénge bendtigt man nach Kapitel 3.3 in Faraday- Konfiguration
rechts- bzw. linkszirkular polarisiertes und in Voigt- Konfiguration linear polarisier-
tes Licht senkrecht bzw. parallel zum Magnetfeld. Der gewiinschte Polarisationszu-
stand wurde durch die jeweils passende Kombination von Linearpolarisator und \/4-
Pléattchen erzeugt. Zur Justage des Strahlenganges ist der Strahlung des CO- Lasers

ein He- Ne Laserstrahl kolinear {iberlagert worden. Die Strahlung wurde auf die Pro-
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Abbildung 4.6: Experimenteller Aufbau zur Messung der Magneto-
transmission mit Hilfe eines CO- Lasers. Abkiirzungen: Sp: Spiegel,
ST: Strahlteiler, H-Sp: Hohlspiegel, L: Linse, A/4: \/4- Pléttchen,
AK: Auskoppelspiegel, Q-Switch: rotierender Spiegel.

be fokussiert, die sich im Einsteckkryostaten eines Supraleitungsmagneten (maximal
erreichbares Feld 7 T') befand. Die Kryostatenfenster, sowie sémtliche verwendeten
Linsen bestanden aus BaF,. Wiahrend der Messung war die Probe in superfluidem
Helium bei einer Temperatur von 1.8 K. Zur Identifizierung der spektralen Lage der
verwendeten Laserlinie wurde der nachfolgende Einfachmonochromator verwendet.
Die exakte Zuordnung der Linie erfolgte mit der Sammlung sdmtlicher CO- Laserlini-
en von Mantz [69]. Als Detektor kam ein mit fliissigem Stickstoff gekiihlter HgCdTe
Photoleiter zum Einsatz. Das verstarkte Detektorsignal registrierte ein Boxcar- Sy-
stem, dessen Referenz der Detektor, in Abb. 4.6 mit Ref. abgekiirzt, lieferte. Der
Mefrechner nahm die transmittierte Intensitdt in Abhéngigkeit des Magnetfeldes
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auf. Ausgewertet wurden die Minima in den erhaltenen Registrierungen.

4.5 Kohirente Ramanspektroskopie

Zur Messung der kohérenten Ramanstreuung (vgl. Kapitel 3.4) im mittleren Infra-
roten steht in der Arbeitsgruppe eine seit Jahren etablierte und stetig verbesserte
Apparatur, bestehend aus CO,- und CO- Lasern zur Verfiigung. Eine ausfiihrli-
che Beschreibung dieses Systems findet sich in der Dissertation von F. Geist [26]

und ist in Abb. 4.7 gezeigt. Um Spin- Flip- Ubergéinge in diinnen Halbleiterepita-
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Abbildung 4.7: Experimentelle Versuchsanordnung zur Messung der
kohdrenten Ramanstreuung. Abkiirzungen: Sp: Spiegel, ST: Strahl-
teiler, HS: Hohlspiegel, L: Linse, SHG: Verdopplerkristall.

xieschichten mit einer Energieliicke von weniger als 200 mel zu messen, wurden

die zwei vorhandenen COs- Laser verwendet. Diese wurden durch zwei akustoop-
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tische Modulatoren (Germanium Einkristalle) giitegeschaltet. Die Laser emittieren
ca. 150 ns lange Pulse mit einer Pulsspitzenleistung zwischen 0.5 und 3 kW und
einer Wellenlénge von 9.2 pum bis 10.7 pum. Insgesamt stehen in der 9.2 pm und
9.6 um Bande je ca. 10 und in den stérkeren 10.2 um und 10.6 gm Banden je ca.
13 bis 14 Laserlinien zur Verfiigung, die einen energetischen Abstand von 1.3 bis
1.9 em™! besitzen. Die exakte energetische Lage der Emissionslinien wurde einer
Arbeit von Chang [70] entnommen. Durch geeignete Kombination der Linien in den
Banden lassen sich Frequenzdifferenzen von 1.3 bis 150 cm ™! erreichen. Um die Puls-
spitzenleistung und nach Gl. 3.31 die CARS Intensitéit zu erhthen, wurden beide
Gasentladungen im gepulsten Betrieb verwendet. Damit lagen die Pulsspitzenlei-
stungen teilweise oberhalb der Zerstorungsschwelle der zu untersuchenden Proben,
und es wurde mit Hilfe von Silizium- Abschwichern ein akzeptabler Kompromiss
zwischen maximalem CARS Signal und Schonung der Probe gefunden.

Abbildung 4.7 zeigt den verwendeten Strahlengang. Nach GI. 3.31 ist die Intensitét
des CARS Signals proportional zu I? - I, wobei I}, g die Pulsspitzenleistungen der
Laser darstellen. Um dieses Produkt zu maximieren, wurde der stérkere der bei-
den CO,- Laser als Pumplaser w;, gewéhlt und besitzt demnach die hohere Energie;
der andere Laser wird mit einer Frequenz von wg < wy Stokeslaser genannt. Un-
ter Verwendung der beiden Strahlteiler ST wird ein Teil der Laserstrahlung {iber
die Hohlspiegel HS1 zur Frequenzverdopplung auf AgGaSe,- Kristalle fokussiert.
Mit den beiden Detektoren Det. 1 registriert man die Intensitét dieser frequenz-
verdoppelten Strahlung und fiihrt sie einem Regelrechner zur Weiterverarbeitung
zu. Dieser stabilisiert iiber Verdnderung der Resonatorlange die Ausgangsleistung
der CO,- Laser. Die Strahlen der beiden Laser werden mit dem ZnSe Strahltei-
ler ST1 kolinear iiberlagert und durch die Linse L2 (f = 150 mm) auf die Probe
im Magnetkryostaten fokussiert. Die Orientierung von Magnetfeldrichtung und La-
serstrahlrichtung und -polarisation ist entsprechend der fiir die CARS geltenden
Auswahlregeln gewéhlt. Durch Linsen L3 (f = 150 mm) und L4 wird die entstan-
dene Strahlung mit der Mischfrequenz wags = 2 - w;, — wg auf den Eintrittsspalt des
Doppelmonochromators fokussiert und durch den mit fliissigem Stickstoff gekiihlten
HgCdTe Photoleiter gemessen. Um dieses Signal in Abhéngigkeit vom Magnetfeld
zu registrieren, fand wie bei der Magnetotransmissionsmessung in Kapitel 4.4 die

Boxcar- Technik Anwendung. Die benétigte Referenz lieferte der Detektor Ref., auf
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den ein Teil der Pumpstrahlung mit Hilfe des Strahlteilers ST2 fokussiert wurde.
Da beide Laser im gepulsten Betrieb verwendet wurden, miissen sich die beiden
Strahlen nicht nur kolinear in der Probe iiberlagern sondern auch gleichzeitig dort

ankommen, was sich mit Hilfe der Steuerelektronik der Lasernetzteile realisieren
1a8t.



5 Experimentelle Resultate und deren Deutung:

InAs Quantenpunkte

Als Vertreter des Materialsystems der I1I-V Halbleiter wurden InAs Quantenpunkte
untersucht, die in den Gruppen von Prof. Vadim A. Shalygin (technische Universitét
St. Petersburg) und von Dr. Konstantin Zhuravlev (Russian Academy of Science,

Novosibirsk) hergestellt wurden.

5.1 Aufbau der untersuchten InAs Quantenpunktproben

5.1.1 Probenserie A - InAs Quantenpunkte in Ing1,GaggsAs

Die Proben der Serie A sind im Aufbau identisch und unterscheiden sich lediglich in

der Dotierung der InAs Quantenpunkte. Abbildung 5.1 zeigt den prinzipiellen Auf-
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Abbildung 5.1: Prinzipieller Aufbau der Probenserie A. SI GaAs:
semiisolierendes GaAs- Substrat; QP: Quantenpunkte; SG: Super-
gitter.

bau der Probenserie A. Eine Zusammenstellung der wichtigsten Probendaten findet

sich in Tabelle 5.1 wieder.
Durch Aufbringen von 2.5 Monolagen InAs auf GaAs entstehen pyramidenférmige
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InAs Quantenpunkte mit quadratischer Grundfliche und einer Dichte von Ngp =
3-10 ¢m~2. Nach dem Wachsen der Quantenpunkte wurden sie mit InGaAs (In-
dium Konzentration von 12%) bedeckt. Damit erhdlt man nach [71] eine Quan-
tenpunktbasislange von ca. 12.5 nm. Insgesamt wurden in den Proben der Serie
A fiinfzehn solcher Perioden gewachsen. Bei Probe F191 handelt es sich um undo-
tierte Quantenpunkte. Die Quantenpunkte in Probe F345/2 wurden mit Hilfe von
Beryllium (Be) p- dotiert. Die n- Dotierung von Probe F346 erfolgte durch Silizium

(Si).

Tabelle 5.1: Probendaten der untersuchten InAs/InGaAs Quantenpunkt- Ubergitter.

Serie | Probe | InAs ML | Perioden | In (%) Dotierung
A | F345/2 2.5 15 12 p- dotiert (Be)
A | F191 2.5 15 12 undotiert
A | F346 2.5 15 12 n- dotiert (Si)

Die Dotierung betrigt N = 1.8- 10! ¢m=? fiir Be bzw. Si. Damit ist die Konzentra-
tion der Dotieratome N etwa das sechsfache der Quantenpunktkonzentration Ngp,
und es befinden sich im Mittel sechs aus der Dotierung stammende Ladungstriager

in jedem Quantenpunkt.

5.1.2 Probenserie B - InGaAs Quantenpunkte in GaAs

Die Quantenpunkte der beiden Proben der Serie B unterscheiden sich in ihrer Zu-
sammensetzung. In Probe 1168 befinden sich Ings5GagsAs Quantenpunkte wohin-
gegen die in Probe 1221 aus InAs bestehen. Abbildung 5.2 zeigt den Aufbau der
Proben. Auf ein (100)- orientiertes GaAs Substrat wurde eine GaAs Pufferschicht
aufgebracht. Es folgen 25 nm AlAs Matrixmaterial und eine Lage Quantenpunk-
te. AnschlieBend werden die Quantenpunkte mit 25 nm AlAs bedeckt. Die beiden
Proben der Serie B enthalten je 10 Quantenpunktschichten. Abschliefend wird der
Stapel mit 10 nm GaAs iiberwachsen. Die Quantenpunkte der Serie B haben die
Form von Scheiben mit einem Durchmesser von ca. 20 nm und einer Héhe von ca.
8 nm. Abbildung 5.2 zeigt eine Transmissions- Elektronen- Mikroskop- Aufnahme

von Probe 1168. Man erkennt die unterschiedliche Gréfle der Quantenpunkte von
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Abbildung 5.2: Schematischer Aufbau der Probenserie B und
Transmission- Elektronen- Mikroskop Aufnahme (TEM) von Probe
1168 [72].

Schicht zu Schicht. Innerhalb einer Schicht sind sie etwa gleich grof. Diese breite
GroBenverteilung in Wachstumsrichtung wird sich in einem breiten Photolumines-

zenzspektrum wiederspiegeln.

5.1.3 Probenserie C - InAs Quantenpunkte in Al,Ga;_,As

Bei dieser Probenserie handelt es sich um InAs Quantenpunkte in einer Al,Ga,_,As
Matrix, wobei der Aluminiumgehalt von z = 0 iiber x = 0.25; 0.5; 0.75bisz =1
reicht. Die Struktur in der die Quantenpunkte eingebettet sind ist dhnlich jener,
welche bereits bei Probenserie B im vorherigen Kapitel beschrieben wurde (siehe
Abb. 5.2). Auf ein (100)- orientiertes GaAs Substrat wird eine 200 nm dicke GaAs
Pufferschicht aufgewachsen. Die selbstorganisierten InAs Quantenpunkte entstehen
nach Aufbringung von 2.2 bis 2.6 Monolagen InAs bei einer Substrattemperatur von
500 °C. Daraus resultieren Quantenpunktdichten von 3 - 10" em=2 fiir = 1 und
bis zu 5 - 10'1% em™2 fiir x = 0.5. Die Quantenpunktdichten wurden anhand vom
TEM Aufnahmen bestimmt. Die entstandene Quantenpunktlage wird mit 8 nm
AlGaAs der entsprechenden Aluminiumkonzentration bedeckt. Insgesamt werden
fiinf Lagen InAs Quantenpunkte gewachsen. Wie bei Probenserie A ist auch hier
der die Quantenpunkte enthaltende Bereich auf beiden Seiten von 16 nm dicken

AlAs Schichten umgeben, um den Transport der photoangeregten Ladungstriger
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aus der aktiven Schicht zu vermeiden. Das Oxidieren des Aluminiums wird durch
eine 200 nm dicke GaAs Deckschicht verhindert.

Diese Probenserie C ermdglicht es, den Ubergang von einem Matrixmaterial mit
direkter Energieliicke (z < 0.45) zu einem mit indirekter Energieliicke (x > 0.45) [73]
und dessen EinfluB auf die elektronischen Eigenschaften der InAs Quantenpunkte

zu studieren.

5.2 Photolumineszenz

Zur Messung der Photolumineszenz an den InAs Quantenpunktproben wurde der in
Kapitel 4.1 beschriebene Versuchsautbau in Riickwértsgeometrie benutzt. Die ver-
wendete Pumpstrahlungsquelle wird bei jeder Probenserie separat angegeben.

In Abb. 5.3 sind die Photolumineszenzspektren der Quantenpunktproben der Serie A

n-dotiert F346

undotiert F191
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Abbildung 5.3: Photolumineszenzspektren der Proben aus Serie A
bei einer Temperatur von 1.8 K. Spektren zur besseren Unterschei-

dung in Richtung der Ordinate verschoben.

bei einer Temperatur von 1.8 K gezeigt. Zur Anregung wurde die Strahlung einer

Laserdiode mit einer Wellenldnge von 780 nm (1.59 eV') genutzt, wobei die Lei-
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stung 17 mW betrug. Die Detektion des Lumineszenzlichts erfolgte durch eine mit
fliissigem Stickstoff gekiihlte Germaniumdiode, wobei zur Eliminierung von Laser-
streulicht ein GaAs Kantenfilter verwendet wurde.

Die Linienbreiten der Lumineszenzspektren der n- und undotierten Probe sind mit
ca. 40 meV nahezu identisch. Bei der p- dotierten Probe ist das Lumineszenzmaxi-
mum, verglichen mit denen der n- und undotierten Probe, um ca. 30 meV rotver-
schoben. Das Photolumineszenzspektrum der n- dotierten Quantenpunkte besitzt
eine hochenergetische Schulter, was auf strahlende Rekombinationen aus angereg-
ten Exzitonenzusténden schliefen 1d8t. Die Auflosung des Spektrometers betrug ca.
1 meV. Die unvollstdndige Trennung der Linien ist also nicht apparativ bedingt, son-
dern ist eine Eigenschaft der Probe. Weiter unten wird gezeigt, dass Hanle- Effekt
Messungen in der Tat auf die Existenz unterschiedlicher Ubergiéinge in den Quan-
tenpunktproben hinweisen. Da alle untersuchten Quantenpunktproben der Serie A
die Photolumineszenz unterhalb von 1.3 eV zeigten, konnte das Laserstreulicht sehr
effektiv mit Hilfe eines GaAs (E, = 1.52 eV') Kantenfilters unterdriickt werden. Dies
ermoglichte es, das Lumineszenzlicht fiir weitere Messungen, bei denen keine spek-
trale Auflosung der Lumineszenz notig war, ohne Spektrometer auf den Detektor zu
fokussieren, um das Signal- zu- Rauschverhilnis zu verbessern.

Abbildung 5.4 zeigt die erhaltenen Lumineszenzspektren der Probenserie B. Die
Anregung der InAs Quantenpunkte in Probe 1221 erfolgte durch einen Ar- Ionen-
laser mit einer Wellenldnge von 514 nm (2.41 eV') und einer Leistung von 50 mV.
Die Ing5GagsAs Quantenpunkte in Probe 1168 wurden mittels eines He- Ne La-
sers mit einer Leistung von 10 mW angeregt. Das Lumineszenzspektrum der Pro-
benserie B ist im Vergleich zu Probenserie A stark blauverschoben. Bei Beleuchtung
der Ing5GagsAs Quantenpunkte in Probe 1168 mit einem Krypton- Laser der Wel-
lenlénge 647 nm (1.92 V') war trotz intensiver Bemiithungen keine Lumineszenz aus
den Quantenpunkten zu finden. Bei Verwendung eines He- Ne Lasers zeigte sich die
Lumineszenz der Quantenpunkte wie in Abb. 5.4 (b) zu sehen. Der Ursprung der
Struktur bei ca. 1720 meV blieb ungeklédrt. Die Intensitédt der Photolumineszenz
konnte durch den Einsatz eines Ar- Lasers mit einer Wellenléinge von 514 nm auf
Kosten des Polarisationsgrades gesteigert werden. Aufgrund des Unterschiedes der
Lumineszenzausbeute aus den Quantenpunkten bei Pumpen mit dem Krypton- bzw.

He- Ne Laser kann gefolgert werden, dafl die Quantenpunkte nicht direkt angeregt
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Abbildung 5.4: Photolumineszenzspektren der Proben aus Serie B
bei einer Temperatur von 1.8 K. (a) InAs Quantenpunktprobe 1221
(b) Ing5GagsAs Quantenpunktprobe 1168 (waagrechte Linie zwi-
schen 1500 meV und 1540 meV: Detektorsittigung).

werden. Vielmehr wird das sie umgebende Matrixmaterial angeregt, und die erzeug-
ten Ladungstriger werden von den Quantenpunkten eingefangen. Durch strahlende
Rekombination innerhalb der Quantenpunkte erh&lt man die Lumineszenz dieser
Strukturen. Ein dhnliches Verhalten konnte bei nahezu allen in dieser Arbeit unter-
suchten Proben festgestellt werden. Doch zeigte es sich nie so deutlich wie bei dieser
Probe.

Die dominante Struktur bei 1.52 eV in Abb. 5.4 (a) ist der Lumineszenz der GaAs
Deckschicht zuzuschreiben. Ohne die obere Deckschicht wiirde sich die Photolumi-
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neszenz der Quantenpunkte ungestort beobachten lassen, da das Substrat aufgrund
der geringen Eindringtiefe des anregenden Lasers nicht angeregt werden wiirde. Den-

noch ist die Deckschicht unerldfilich, da ohne sie das Aluminium oxidieren wiirde.

PL Intensitéat (bel. Einh.)
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Abbildung 5.5: Photolumineszenzspektren der Proben aus Serie C
bei einer Temperatur von 1.8 K. x kennzeichnet den Aluminium
Gehalt des Al,Ga;_,As Matrixmaterials. Horizontale Linien bei
den Spektren fiir z = 0.5, 0.75 und 1: aufgrund der nétigen hohen
Verstarkung bei der Messung dieser Spektren iibersteuertes Detek-

torsignal.

Die GaAs Photolumineszenz besteht aus zwei Strukturen, wobei die energetisch
niedrigere der Leitungsband- Akzeptor- Rekombination und die energetisch héher-

liegende der Exzitonenrekombination zuzuordnen ist.



5.3 Hanle- Effekt an InAs Quantenpunkten 7

Aufgrund der breiten Gréflenverteilung der Quantenpunkte in Wachstumsrichtung
ist die entsprechende Lumineszenz mit ca. 250 meV’ energetisch sehr breit und als
Untergrund unter der GaAs Lumineszenz zu erkennen.

Abbildung 5.5 zeigt die erhaltenen Spektren der Probenserie C. Die Anregung er-
folgte dabei durch einen Argonlaser mit einer Photonenenergie von 2.4 eV (514 nm)
und einer Leistung von 50 mW. Der in der Abbildung genannte z- Wert gibt den
Aluminiumgehalt des Matrixmaterials an. Fiir InAs Quantenpunkte in GaAs Matrix
(x = 0) zeigt sich das Maximum des Photolumineszenzspektrums bei 1.15 eV. Mit
steigendem x auf x = 0.25 schiebt sich das Maximum der Photolumineszenz leicht
zu einer hoheren Energie von 1.21 eV. Fiir die Quantenpunktprobe mit x = 0.5
ist die Energieliicke des Al,Ga;_,As von direkt nach indirekt umgeschlagen. Damit
hat sich das Maximum der Photolumineszenz schlagartig iiber die bei Probenserie
B diskutierte GaAs Struktur bei 1.52 eV hinweg auf 1.7 eV verschoben. Mit weiter
zunehmendem Aluminiumgehalt auf z = 0.75 dndert sich die spektrale Lage der Lu-
mineszenz kaum merklich. Fiir InAs Quantenpunkte in AlAs (x = 1) zeigt sich die
Quantenpunktlumineszenz lediglich als leichte Schulter auf der héherenergetischen

Seite der GaAs Photolumineszenz.

5.3 Hanle- Effekt an InAs Quantenpunkten

In diesem Kapitel werden die erhaltenen Resultate aus den Messungen des Hanle-
Effekts an InAs Quantenpunkten diskutiert. Zur Messung dieses Effekts wurde der
optische Aufbau, wie er in Abb. 4.4 dargestellt ist, verwendet. Durch optisches Pum-
pen wird eine Polarisation des Elektronenspinsystems erreicht. Dies spiegelt sich in
einem zirkularen Polarisationsgrad p.(B) der Photolumineszenz der Probe wieder.
Durch Anlegen eines transversalen magnetischen Feldes nimmt dieser zirkulare Po-
larisationsgrad nach Formel 4.1 ab. Aus der gemessenen Halbwertsbreite der Hanle-
Kurve 148t sich die skalierte Spinlebenszeit g - 75 bestimmen. Der Exzitonen g- Fak-
tor in Quantenpunkten ist im allgemeinen eine lineare Kombination des Elektronen-
und Loch- g- Faktors, entsprechend g. und gj,. Nach [74] 148t sich dieser g- Faktor

als

9 = ge — 39n (5.1)
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schreiben. Da zur Messung des Hanle- Effektes die Voigt- Konfiguration verwendet
wird, ist fiir die Zeeman- Aufspaltung der Quantenpunktenergieniveaus der trans-
versale g- Faktor verantwortlich. Nach X. Marie et al. [75] ist gi- ~ 0 und damit
g =~ g+. Hapke- Wurst et al. [76] haben den transversalen Elektronen- g-Faktor an
InAs Quantenpunkten in AlAs Matrix zu |gt| = 0.86 bestimmt. In den nichsten
Kapiteln wurde dieser g- Faktor zur Berechnung der Elektronenspinlebenszeit 7%
verwendet.

In allen folgenden Messungen ist die Anregung nicht resonant, und damit verlie-
ren die spinpolarisierten Locher sehr schnell ihre Polarisation. Somit werden die
Locher komplett unpolarisiert von den Quantenpunkten eingefangen [77], und die
beobachtete zirkulare Polarisation der Photolumineszenz ist, wie oben fiir drei- und

zweidimensionale Systeme ausgefiihrt, ausschliefllich den Elektronen zuzuschreiben.

5.3.1 Probenserie A - InAs Quantenpunkte in Aly,GaggsAs

Zur optischen Anregung der InAs Quantenpunkte in Probenserie A wurden die
Strahlung einer Laserdiode (1.59 eV, 780 mm) mit einer Leistung von 17 mW
verwendet. Wie in Kapitel 5.2 beschrieben wurde, kam zur Messung des Hanle-
Effektes an Probenserie A kein Spektrometer zum Einsatz. Vielmehr ist die Lumi-
neszenz mit Hilfe eines Hohlspiegels direkt nach der Probe auf eine mit fliissigem
Stickstoff gekiihlte Germaniumdiode fokussiert worden. Zur Unterdriickung von La-
serstreulicht wurde ein GaAs Kantenfilter vor dem Detektor montiert. Abbildung
5.6 zeigt typische Hanle- Kurven der undotierten Quantenpunktprobe F191 bei un-
terschiedlichen Temperaturen. Speziell bei niedriger Temperatur und kleinem Mag-
netfeld (B < 0.1 T') nimmt der zirkulare Polarisationsgrad p.(B) sehr schnell ab.
Zur besseren Ubersicht zeigt das kleine Bild in Abb. 5.6 den Bereich kleiner Ma-
gnetfelder in einem vergroflerten Mafistab. Bei hoheren Magnetfeldern nimmt der
Polarisationsgrad langsam weiter ab. Diese Linienform kann nicht durch eine ein-
zelne Lorentzlinie nach Gl. 4.1 beschrieben werden. Eine Anpassung mit Hilfe einer
linearen Uberlagerung von zwei Lorentzlinien zeigt eine perfekte Ubereinstimmung
mit den experimentellen Werten und ist in Form glatter Linien zusétzlich zu den
gemessenen Hanle- Kurven eingezeichnet. Wie in Abb. 5.6 zu erkennen ist, betriagt
der zirkulare Polarisationsgrad bei einer Temperatur von 1.8 K fiir B = 0 3.5 % und

sinkt auf 0.1 % bei 3 T. Aus der Anpassung der Hanle- Kurven durch Uberlagerung
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Abbildung 5.6: Gemessene Hanle- Kurven fiir die undotierten InAs

Quantenpunkte in Probe F191 bei verschiedenen Temperaturen.
Mit eingezeichnet: Anpassung an Uberlagerung von zwei Lorentz-
linien. Kleines Bild: Hanle- Kurven fiir kleine Magnetfelder bei ver-

schiedenen Temperaturen.

von zwei Lorentzlinien erhélt man zwei Spinlebenszeiten. Diese beiden Zeiten sind
in Abb. 5.7 (a) als Funktion der Temperatur eingezeichnet. Bei 1.8 K betréigt die zu
der schmalen Hanle- Kurve gehérige Spinlebenszeit 320 ps, wohingegen 77 aus der
breiten Struktur 15 ps betrégt. Beide Spinlebenszeiten zeigen einen linearen Abfall
mit steigender Temperatur und erreichen bei 120 K Werte von 90 ps bzw. 3 ps. Es
sei angemerkt, dafl Hanle- Kurven die auf zwei Spinlebensdauern hinweisen bereits

von anderen Autoren an InAs Quantenpunkten beobachtet worden sind [78].
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Abbildung 5.7: (a) Spinlebenszeiten T3 als Funktion der Tempe-
ratur fiir die undotierte Probe F191. (b) Nullfeld Polaristionsgrad
p(0) der Probe F191 iiber der Temperatur.

Biexponentielle Hanle- Kurven wurden vor kurzem auch an hochreinen AlGaAs
Mischkristallen beobachtet [79]. Thre Form wurde durch einen zweistufigen Kaska-
denprozess erkliart. Der erste Prozess beschreibt dabei die Spinrelaxation der freien
Elektronen bevor sich Exzitonen bilden. Als zweiter Prozess gilt die Spinrelaxation

des Exzitons. In den hier untersuchten Quantenpunktproben werden die photoan-
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geregten Ladungstriger innerhalb weniger Pikosekunden von den Quantenpunkten
eingefangen. Dies bedeutet, dafl die Zeit fiir effektive Spinrelaxation zu kurz ist.
Damit kann dieser Zweistufenprozess die hier vorgestellten Resultate nicht erkléaren.
Die hier beobachteten zwei Strukturen der Hanle- Kurven aus Abb. 5.6 werden
zwei gleichzeitig stattfindenden strahlenden Rekombinationsprozessen in den Quan-
tenpunkten zugeschrieben. Die schmale Struktur bei kleinem Magnetfeld entspricht
der Rekombination des Exzitonengrundzustandes (X°), wiihrend die breite Kontur
der Rekombination des Trionengrundzustandes (X ) zugeordnet ist. Unter Trionen
versteht man Exzitonen mit einer zusétzlichen positiven oder negativen Ladung,
womit diese Komplexe aus drei Teilchen zusammengesetzt sind. Positiv geladene
Trionen (X ™) bestehen aus zwei Lochern und einem Elektron, wihrend negativ ge-
ladene Trionen (X ) aus zwei Elektronen und einem Loch bestehen. Aufgrund von
inhomogener Verbreiterung konnten diese beiden Prozesse in den Photolumineszenz-
spektren nicht getrennt werden. Die Beobachtung von Trionenphotolumineszenz in
einer nicht absichtlich dotierten Quantenpunktstruktur kann durch das Vorhanden-
sein eines Bruchteils von p- dotierten Quantenpunkten erkliart werden, die durch
eine geringe Konzentration von Akzeptoren entstanden sind. Weiterhin kénnen pho-
toangeregte Elektronen und Loécher in einer undotierten Quantenpunktprobe von
verschiedenen Quantenpunkten eingefangen werden und so einige Quantenpunkte
elektrisch aufladen. In beiden Fillen fithren Elektron- Loch Paare in positiv gela-
denen Quantenpunkten zu Trionenzustédnden, wiahrend jene in ungeladenen Quan-
tenpunkten Exzitonen Photolumineszenz zeigen (Elektron- Loch- Paare in negativ
geladenen Quantenpunkten bilden ebenfalls Trionen (X ~), emittieren jedoch unpo-
larisiertes Licht und werden deshalb in unserem Experiment nicht nachgewiesen).

Die photoangeregten Elektronen werden zwischen ungeladenen und geladenen Quan-
tenpunkten geméafl den entsprechenden Besetzungsfaktoren xxo und kx+ verteilt. In
Folge dessen muf der zirkulare Polarisationsgrad p.(0) bei B = 0 aus Gl. 4.1 ent-

sprechend modifiziert werden. Es gilt:

T- T
pel0) = po (10— — e ) — po(0) e (0) - (52)
T1X0 + Tx0 TIX+ + TX+

Weiterhin gilt Gl. 3.23 separat fiir ungeladene Quantenpunkte (Exzitonen) und gela-
dene (Trionen), womit sich der zirkulare Nullfeld- Polarisationsgrad zusammen mit
Gl. 5.2 berechnen l&8t. Man erhalt:
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Px0 (O) = pOKvXOTQ*XO (53)
Tx0
1
PXx+ (O) = pO/{X+T2>kx+— . (54)
TX+
Durch Bildung des Verhéltnisses der beiden obigen Gleichungen ergibt sich:
Tx0 _ Kxo0 TQ*XO px+<0> . (55)

Tx+ Kx+ T2*X+ Px0 (O)

Fiir eine Temperatur von 7' = 1.8 K erhélt man nach Abb. 5.7 (a) fiir ;2—)(0 = 21.

2X+

Abbildung 5.7 (b) zeigt die zirkulare Nullfeld- Polarisation als Funktion der Tempe-
ratur fiir Exzitonen und Trionen Photolumineszenz. Damit ergibt sich 200 g g

px+(0)
fiir T'=1.8 K und es gilt:

Tx0 Kxo0

~12-
Tx+ Rx+

Anhand der Messwerte aus den Abb. 5.7 (a) und (b) 148t sich zeigen, dafi das

Verhéltnis von ;X—(; : I:X—i in dem Temperaturbereich von 1.8 — 120 K praktisch
X X

(5.6)

konstant ist.

In Abb. 5.8 sind die gemessenen Hanle- Kurven fiir die p- dotierte Quan-
tenpunktprobe F345/2 fiir verschiedene Temperaturen gezeigt. Fiir niedrige
Magnetfelder gibt das kleine Bild in der Abbildung den zirkularen Polarisationsgrad
der Photolumineszenz in einem vergroflerten Mafistab wieder. Der maximale
Polarisationsgrad bei 1.8 K betrigt 4.6 %. Wie erwartet ist dieser hoher als jener
der undotierten Quantenpunktprobe F191, da das optische Pumpen in p- dotieren
Materialien im allgemeinen effektiver ist. Mit steigendem Magnetfeld nimmt
der Polarisationsgrad ab. Im Gegensatz zur undotierten Probe F191 aus Abb.
5.6, wo der zirkulare Polarisationsgrad bei einem Magnetfeld von 3 T komplett
verschwunden ist, betrigt er fiir die p- dotierte Probe bei diesem Feld noch 1.5 %.
Mit weiter ansteigendem Feld sinkt dieser Polarisationsgrad weiter bis er bei dem
héchsten in dieser Untersuchung verwendeten Feld von 6.5 7' einen Wert von
0.7 % erreicht. Die Temperatur bei dieser Messung betrug 1.8 K. Im Vergleich
zu den Hanle- Kurven der undotierten Probe findet sich hier eine zusétzliche
dritte sehr breite Komponente. Die daraus abgeleitete Spinlebenszeit betriagt bei

T = 1.8 K lediglich 3 ps. Die glatten Linien in Abb. 5.6 sind Anpassungen an
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Abbildung 5.8: Zirkularer Polarisationsgrad p.(B) der p- dotier-
ten Quantenpunkte in Probe F345/2 als Funktion des Magnetfel-
des fiir verschiedene Temperaturen zusammen mit Lorentzanpas-
sungen. Kleines Bild: Hanle- Kurven fiir kleine Magnetfelder und

einige Temperaturen.

die experimentellen Daten mit einer linearen Uberlagerung von drei Lorentzlinien.
Diese Anpassung beschreibt die beobachteten Hanle- Kurven auf perfekte Weise,
wohingegen Versuche die Daten mit einer Uberlagerung von zwei Lorentzlinien zu
beschreiben, in dem Temperaturbereich von 1.8 — 60 K unbefriedigende Resultate
zeigten.

Als Konsequenz ziehen wir drei gleichzeitig stattfindende strahlende Rekombinatio-

nen zur Klarung der beobachteten Hanle- Kurven an p- dotierten Quantenpunkten
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in Betracht. Der Ursprung dieser Prozesse konnte jedoch nicht eindeutig geklért
werden. Man konnte sich vorstellen, dafl diese drei beobachteten Prozesse durch
strahlende Rekombination in positiv geladenen Quantenpunkten mit unterschied-
licher Zahl von Lochern stattfinden. Durch die Dotierung befinden sich im Mittel
ca. 6 Locher in jedem Quantenpunkt. Die Intensitéit der anregenden Laserdiode
reicht aus, um etwa ein Elektron- Loch- Paar je Quantenpunkt zu erzeugen.
Somit befindet sich als Mittelwert eine gerade Anzahl von 8 Teilchen in einem
positiv geladenen Komplex. Fluktuationen in dieser Zahl fithren dazu, dafl pro
Quantenpunkt eine ungerade Zahl von 7 bzw. 9 Teilchen vorhanden ist. Somit sind
die drei beobachteten Prozesse strahlenden Rekombinationen aus Quantenpunkten
mit 7, 8 oder 9 Teilchen zuzuordnen.

Wie in Abb. 5.9 (a) zu erkennen ist, besitzen die Nullfeld Amplituden p.(0) des
zirkularen Polarisationsgrades der drei Prozesse bei 1.8 K in etwa die gleiche
Grofle. Mit steigender Temperatur nehmen die Beitrdge der schmalen und breiten
Komponente der Hanle- Kurve ab und sind oberhalb von ca. 80 K nicht mehr zu
beobachten. In dem Temperaturbereich von 60 bis 120 K dominiert die mittelbreite
Komponente mit einer Spinlebenszeit von 7 = 30 ps, deren Amplitude nahezu
konstant bleibt. Damit zeigen diese Daten, dafl die Temperaturabhéngigkeiten der
Spinlebenszeiten und Besetzungskoeffizienten fiir geladene Exzitonen mit einer
geraden bzw. ungeraden Zahl von Teilchen verschieden sind.

Abbildung 5.9 (b) gibt die aus der Anpassung mit Lorentzlinien erhaltenen Spin-
lebenszeiten als Funktion der Temperatur wieder. Die lange Spinlebenszeit 77 der
schmalen Komponente der Hanle- Kurve sinkt von 270 ps bei T' = 1.8 K auf 40 ps
bei T" = 80 K. Die mittlere Lebenszeit mit einem Wert von 30 ps bei T' = 1.8 K
nimmt auf 15 ps bei T'= 120 K ab. Die breite Kontur der Hanle- Kurve entspricht
einer sehr kurzen Spinlebenszeit von 3 ps und bleibt in dem Temperaturbereich von
1.8 bis 60 K nahezu konstant, wie in dem kleinen Bild in Abb. 5.9 (b) zur besseren
Ubersicht in einem vergroBerten MaBstab gezeigt ist. Fiir Temperaturen oberhalb

von 60 K konnte diese kurze Lebenszeit nicht mehr beobachtet werden.
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Abbildung 5.10 zeigt die erhaltene Hanle- Kurve fiir die n- dotierte Quantenpunkt-
probe F346 bei einer Temperatur von 1.8 K. Die Beobachtung einer Spinpolarisa-
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Abbildung 5.10: Hanle- Kurve fiir die n- dotierte Probe F346 bei

einer Temperatur von 1.8 K mit angepafiter Lorentzkurve.

tion in einem hoch n- dotierten System (6 Elektronen je Quantenpunkt) ist sehr
bemerkenswert. Die Anzahl der durch den Pumplaser erzeugten spinpolarisierten
Elektronen ist im Vergleich zur Dotierung klein und betragt im Mittel 1 polarisier-
tes Elektron auf 6 unpolarisierte je Quantenpunkt. Aus diesem Grund erwartet man
eine Spinpolarisation der Elektronen, die um mindestens einen Faktor 10 geringer
ist, als bei der undotierten Probe. Wie das experimentelle Resultat in Abb. 5.10
zeigt, reicht die Zahl der vorhandenen polarisierten Elektronen fiir einen sehr nied-

rigen, aber mit ausgekliigelten Methoden mef3baren zirkularen Polarisationsgrad der
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Photolumineszenz von 0.1 % bei B = 0 aus. Dieser sinkt in einem transversalen Mag-
netfeld von 300 mT auf 0.04 %. Dabei kann nicht ausgeschlossen werden, dafl dieser
kleine Untergrund von Laserstreulicht herriihrt. Da die hier vorgestellte Messung
an der Grenze der Nachweisempfindlichkeit des Experimentes liegt, konnten kei-
ne weiterfithrenden Untersuchungen bei verschiedenen Temperaturen durchgefiihrt
werden. Durch Anpassung der Messung mit einer Lorentzlinie (glatte Kurve in Abb.
5.10) konnte die Halbwertsbreite der Hanle- Kurve zu 10 mT" bestimmt werden. Dies
entspricht einer sehr langen Spinlebenszeit von 1100 ps.

Diese sehr lange Spinlebenszeit der Elektronen erlaubt es, die Kerne sehr effektiv dy-
namisch zu polarisieren. Aus diesem Grund wurde an dieser Probe versucht, optisch
detektierte Kernspinresonanz zu beobachten. Leider konnte aufgrund des schlechten
Signal- zu- Rausch Verhéltnisses, wie in Abb. 5.10 zu erkennen ist, kein ODNMR

Signal nachgewiesen werden.

5.3.2 Probenserie B - InGaAs Quantenpunkte in GaAs

Bei allen hier vorgestellten Messungen an der Probenserie B befanden sich die Pro-
ben in superfluidem Helium bei einer Temperatur von 1.8 K. Abbildung 5.11 (a)
zeigt die erhaltene Hanle- Kurve fiir die InAs Quantenpunktprobe 1221, wobei das
Spektrometer auf eine Energie von 1.6 eV eingestellt war. Die Anregung erfolgte
mit der 514 nm (2.4 €V') Linie des Ar- Ionenlasers und einer Leistung von 50 mWV.
Da die Anregung mit 2.4 eV weit oberhalb der Lumineszenz der Quantenpunk-
te stattfindet, ist ein niedriger Polarisationsgrad zu erwarten. Tatséchlich liegt der
maximale zirkulare Polarisationsgrad bei 1% (vgl. Abb. 5.11 (a)). Mit Hilfe einer
einzelnen Lorentzkurve 143t sich die gemessene Hanle- Kurve perfekt anpassen. Die
Anpassung ist in Abb. 5.11 (a) als glatte Linie gezeigt. Die entsprechende Halbwerts-
breite betragt 81 mT', und die damit verbundene Spinlebenszeit ist 73 = 163 ps.

Um den Polarisationsgrad zu steigern, wurde die Anregung mit Hilfe eines He- Ne
Lasers (1.96 eV') durchgefiihrt. Da diese Energie naher an der Lumineszenz der
Quantenpunkte liegt, sollte sich ein erhohter Polarisationsgrad ergeben. Abbildung
5.11 (b) zeigt das Resultat. Der maximale Polarisationsgrad ist auf ca. 5% gestiegen.
Die durchgefiihrte Anpassung liefert eine Lebensdauer von 73 = 162 ps und stimmt
damit innerhalb der Mefifehler mit der oben erhaltenen iiberein. Die Abhéngig-

keit der Lumineszenzintensitéit und des zirkularem Nullfeld Polarisationsgrads p.(0)
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Abbildung 5.11: Resultate der InAs Quantenpunktprobe 1221. (a)
Hanle- Kurve bei Anregung mit 514 nm Linie des Argon Lasers und
einer Leistung von 50 mW . Die angepafite Lorentzlinie ist als glat-
te Linie eingezeichnet. (b) Hanle- Kurve bei Anregung mit He- Ne
Laser (632.8 nm) und einer Leistung von 20 mWW mit Anpassung.
(c) Zirkularer Polarisationsgrad und Photolumineszenz als Funk-

tion der Photonenenergie.

von der Photonenenergie zeigt Abb. 5.11 (c). Bei dieser Messung wurde ebenfalls
der He- Ne Laserstrahl zur optischen Anregung verwendet. Die starke Struktur bei

1.52 eV ist wieder dem GaAs zuzuschreiben. Der Ursprung der beiden dominan-
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ten Strukturen bei 1730 und 1780 meV konnte nicht geklart werden. Moglicherweise
spiegeln sich hier Maxima in der inhomogenen Groflenverteilung der Quantenpunkte
wieder. Weiterhin zeigt sich, daf§ der Nullfeld Polarisationsgrad p.(0) der Lumines-
zenz des GaAs entgegen der des Lasers gerichtet ist und somit ein negatives Signal
von p.(0) liefert.

Abbildung 5.12 zeigt die erhaltenen Hanle- Kurven der Ing5GagsAs Quantenpunkte
in Probe 1168 bei Anregung mit He- Ne Laserstrahlung (Leistung 20 mW). Dabei
wurde die Probe um einen bestimmten Winkel zum einfallenden k- Vektor gedreht.
0% bedeutet hierbei, daf§ die Oberflichennormale parallel zum k- Vektor des Lichtes
liegt. In Bild (a) wurde der anregende Laser, wie bei Hanle- Messungen iiblich, mit
Hilfe des PEM zwischen links- und rechtszirkular polarisiertem Licht umgeschaltet,
wobei der Nachweis konstant links- oder rechtszikular durchgefiithrt wurde. In Abb.
5.12 (b) war die Anregung konstant zirkular polarisiert, und der Nachweis des Pho-
tolumineszenzlichts erfolgte mit Umschaltung zwischen rechts- und linkszirkularer
Polarisation. Wie in Abb. 5.12 (a) zu erkennen ist, betrigt der maximale Polarisa-
tionsgrad bei modulierter Anregung und 0°- Stellung ca. 4.6%. Durch Drehung der
Probe nimmt der maximale Polarisationsgrad bis auf 6% zu, wobei ein starker Un-
tergrund zu beobachten ist. Dieser Untergrund kann nicht von einem Kernfeld her
rithren, da die Anregung mit 50 kH z moduliert wurde. Regt man hingegen konstant
an, ist dieser Untergrund nicht zu beobachten (vgl. Abb. 5.12(b)). Der maximale
Polarisationsgrad betriigt hierbei in der 0°- Stellung nur 3.2% und bleibt bis zu ei-
nem Drehwinkel von 30° konstant. Erst bei 45° nimmt die maximale Polarisation
auf ca. 3.5% zu, und die Basisllinie beginnt sich leicht zu neigen.

Die Hanle- Kurven lassen sich wie die in der Serie A nicht durch eine einzige
Lorentzlinie beschreiben. Es wird eine lineare Uberlagerung von zweien zur Ana-
lyse verwendet, womit sich wiederum zwei Spinlebenszeiten ergeben. Die Ergebnisse
sind in den Abb. 5.13 (a) und (b) dargestellt. Fiir beide untersuchten Proben erhalt
man eine kurze und eine lange Lebenszeit, die mit zunehmendem Drehwinkel ei-
ne steigende Tendenz zeigen. Bei modulierter Anregung und 0° Stellung erhélt man
170 ps sowie 710 ps (vgl. Abb. 5.13 (a)). In 45° Stellung betragen diese Zeiten 300 ps
und 1600 ps. Bei konstanter Anregung ergibt sich fiir die kurze Zeit eine Zunahme
von 220 ps auf 340 ps und fiir die lange Zeit von 1350 ps auf 1720 ps (vgl. Abb. 5.13

(b)) bei Drehung der Probe. Diese Zeiten sind verglichen mit jenen der Probenserie
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Abbildung 5.12: Hanle- Kurven der Ings;GagsAs Quantenpunkt-
probe 1168 bei Anregung mit 20 mW He- Ne Laser. (a) Anregung
moduliert, Nachweise konstant zirkular polarisiert. (b) Anregung

konstant zirkular polarisiert, Nachweis moduliert.

A sehr lang. Speziell ist die Lebenszeit von 1720 ps bei konstanter Anregung und
459 Stellung bemerkenswert. Trotz dieser langen Spinlebenszeit und einer Zunahme
des Polarisationsgrades auf 15% in einem longitudinalem Magnetfeld von 1100 mT
konnte keine ODNMR nachgewiesen werden.

Abbildung 5.13 (c¢) zeigt die Abhéngigkeit der Lumineszenz und deren Polarisations-
grad bei Anregung mit der 632.8 nm Linie eines He- Ne Lasers (Leistung 20 mIV).
Bei 1.52 eV findet sich die Signatur des GaAs. Wieder zeigt sich, daf3 der Nullfeld

Polarisationsgrad der Quantenpunkte und des GaAs entgegengesetztes Vorzeichen
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Abbildung 5.13: Spinlebenszeiten T3 fiir IngsGagsAs Quanten-
punkte in Probe 1168 in Abhéngigkeit vom Drehwinkel bei (a) mo-
dulierter Anregung und (b) konstanter Anregung. (¢) Lumineszenz

und zirkularer Polarisationsgrad p.(0) als Funktion der Energie.

aufweisen.

5.3.3 Probenserie C - InAs Quantenpunkte in Al,Ga;_,As

Zur Anregung der InAs Quantenpunkte in Al,Ga;_,As Matrizen wurde ein konti-

nuierlich emittierender Argonlaser mit einer Photonenenergie von 2.54 eV (514 nm)
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mit einer Leistung von 100 mW verwendet. Ergéinzend erfolgte die Messung der
Hanle- Kurve an InAs Quantenpunkten in GaAs Matrix mit 17 mW einer Laserdi-
ode mit der Energie von 1.59 eV (780 nm). Die Proben befanden sich wihrend der
Messung in superfluidem Helium bei einer Temperatur von 1.8 K. Das transversale
Magnetfeld wurde durch einen Elektromagneten erzeugt. Abbildung 5.14 zeigt die
erhaltenen Hanle- Kurven. In den Abbildungen 5.14 (a) - (e) erfolgte die Anregung
mit dem Argonlaser. Die Hanle- Kurven in den Abbildungen (a) - (d) lassen sich
durch eine einzige Lorentzlinie anpassen, wobei die Ergebnisse der Anpassungen in
den Abbildungen als Linien ohne Rauschen zu sehen sind. Fiir InAs Quantenpunkte
in AlAs (x = 1) ist der maximale Polarisationsgrad p. = 0.8 % und sinkt mit stei-
gendem Magnetfeld auf 0.4 % bei 100 mT. Die Breite der entsprechenden Hanle-
Kurve (FWHM) betrigt 17.5 mT und ist die kleinste in dieser Mefreihe. Verglichen
mit den anderen Quantenpunktproben mit z = 0.75 und x = 0.5 ist der maximale
Polarisationsgrad eine Groflenordnung kleiner.

Fiir einen Aluminiumgehalt von z = 0.75 nimmt p, von 5.3 % bei B = 0 auf 2.4 %
bei B = 200 mT ab. Die entsprechende Halbwertsbreite (FWMH) betriagt 65 mT
und ist damit grofer als fiir die z = 1 Probe. Bei einem Aluminiumgehalt von z = 0.5
betragt die FWMH bereits 123 mT. Der zirkulare Polarisationsgrad fallt von 10 %
bei B = 0 auf 7.7 %. Der Ursprung der Restpolarisation bei hohem Magnetfeld ist
nicht klar. Der beobachtete Untergrund kann nicht von Laserstreulicht kommen. Dies
wird mit Hilfe von Abb. 5.14 (e) bewiesen, wo bei identischem experimentellen Auf-
bau ein vollstédndiges Verschwinden der Photolumineszenz- Polarisation beobachtet
wird. Wie oben gezeigt, wurde auch bei Probenserie B ein polarisierter Untergrund
festgestellt. Die Ursache fiir dieses Verhalten ist in weiteren zukiinftigen Projekten
zu klaren. Falls die InAs Quantenpunkte in einem Matrixmaterial mit direkter Ener-
gieliicke eingebettet sind, wie dies bei der Probe mit = = 0.25 der Fall ist, reduziert
sich der maximale Polarisationsgrad um eine Groflenordnung auf 0.8 % (siehe Abb.
5.14 (d)). Neben der Tatsache, daf der Nullfeld Polarisationsgrad reduziert ist, hélt
der Trend, mit kleiner werdenden x Werten breitere Hanle- Kurven zu erhalten, an.
Die Breite der Kurve in Abb. 5.14 (d) betragt 520 mT.

Die kleinste Polarisation bei B = 0 wurde mit einem Wert von 0.2 % fiir InAs Quan-
tenpunkte in GaAs (z = 0) beobachtet. Die gemessene Hanle- Kurve konnte nicht

mit einer einzigen Lorentzlinie, sondern nur mit einer linearen Uberlagerung von



5.3 Hanle- Effekt an InAs Quantenpunkten 93

0-8 [ LI I L L L ] FT 1T 17T I L LI 1T T T4
o7-@x=1 - 08F (d)x=0.25 |
S 06 E=170eV 4 < = ‘
<205 - ] a2 0.7
04 — 1
03 C 1111 | 111 | 111 | I 11 7 0
-6200 -100 0 100 200 -?OOO -500 0 500 1000
LI I L L I L [
5| (0)x=0.75 ] r
g 4- E=1.70eV B 801_—
Q 1 & [
3 — Co
J i v O ‘7 I 1 1 | 111 | 1111 | 1 1 "'.
-2200 -100 0 100 200 -1000 -500 0 500 1000
11 i LI | L | L | L 4 i L | L LI | L ]
3-(fyx=0 _|
S ,[ E=116ev B
& L 4
1 — —]
7 1 I 111 I 111 I 111 _I 111 I 111 I 1111 I 111 I_
-200 -100 0 100 200 -1000 -500 0 500 1000
Magnetfeld (mT) Magnetfeld (mT)

Abbildung 5.14: Hanle- Kurven der Probenserie C bei einer Tem-
peratur von 1.8 K, wobei die z- Werte den Aluminiumgehalt des
Al,Ga;_,As Matrixmaterials angeben, in welchem die InAs Quan-
tenpunkte eingebettet sind. Die Anregung erfolgte in den Abbil-
dungen (a)- (e) durch einen Argonlaser (Leistung 100 mW') und in
(f) durch die Laserdiode mit der Energie von 1.59 eV (780 nm) und

einer Leistung von 17 mW (E: Nachweisenergie).

zweien angepafit werden. Die Anpassung ist in Abb. 5.14 (e) als glatte Linie gezeigt.
Die breite Komponente der Hanle- Kurve liefert eine FWMH von 2700 mT" und paflt
in den oben ausgefithrten Trend, mit kleiner werdenden = Werten breitere Hanle-
Kurven zu erhalten. Zusétzlich erscheint jedoch fiir die z = 0 Probe eine schmale

Kontur fiir kleine Magnetfelder mit einer FWHM von 172 mT. Fiir weitergehende
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Untersuchungen wurde diese Probe mit der Laserdiode bei 1.59 eV angeregt. Ab-
bildung 5.14 (f) zeigt das Resultat. Da die Photonenenergie der Laserdiode néher
an der Energieliicke der Quantenpunkte liegt, ist das optische Pumpen effektiver,
was sich in einem hoéheren Nullfeld Polarisationsgrad von 4 % niederschliagt. Wei-
terhin ist die Linienform durch eine einzelne Lorentzlinie zu beschreiben, und man
erhélt eine Breite von 112 mT'. Zur Untersuchung des Einflusses des Matrixmaterials
auf die Elektronenspinlebenszeit in den Quantenpunkten wurden fiir die Probe mit
x = 0 die erhaltenen Resultate bei Anregung mit dem Argonlaser verwendet, da
die Anregung mit der Laserdiode offensichtlich die Resultate durch resonante An-
regung der Photolumineszenz verdndert. Da weiterhin beobachtet wurde, dafl mit
kleiner werdenden x Werten die Hanle- Kurven an Breite zunehmen, wird die schma-
le Struktur aus Abb. 5.14 (e) in der folgenden Diskussion nicht weiter betrachtet. In
Abb. 5.15 (a) sind die gemessenen Halbwertsbreiten der Hanle- Kurven als Funktion
des Aluminiumgehaltes = zu sehen. Dabei wurde, wie bereits erwiahnt die schmale
Struktur der Hanle- Kurve fiir die Quantenpunktprobe = 0 mit einer Lebenszeit
von Ty = 150 ps aus oben genannten Griinden nicht in die Abbildung aufgenommen.
Abbildung 5.15 (a) zeigt eindrucksvoll, daf§ mit zunehmenden Aluminiumgehalt des
Matrixmaterials die FWHM der entsprechenden Hanle- Kurve von 2700 mT' fiir
x = 0 auf 17.5 mT fiir x = 1 sinkt. Da die Spinlebenszeit indirekt proportional
zur Breite der Hanle- Kurve ist, zeigen die Spinlebenszeiten T35 in Abb. 5.15 (b)
das entgegengesetzte Verhalten. Fiir InAs Quantenpunkte in GaAs wurde mit 5 ps
die kiirzeste Spinlebenszeit beobachtet. Mit steigendem x nimmt die Lebenszeit des
Elektronenspins zu und erreicht fiir InAs Quantenpunkte in einem Matrixmaterial
mit indirekter Energieliicke bei x = 1 mit einem Wert von 1510 ps ihren Maximal-
wert.

Zur theoretischen Beschreibung der Abhéngigkeit der Spinlebenszeit von x ist der
Dyakonov- Perel Relaxationsmechanismus [53] geeignet und wird an dieser Stelle
kurz vorgestellt (sieche auch [80]). In Kristallen ohne Inversionssymmetrie ist die
Spin- Entartung des Leitungsbandes fiir k # 0 aufgehoben. Damit besitzen Elek-
tronen mit gleichen k Werten aber unterschiedlicher Spinorientierung verschiedene

Energien. Diese Spinaufspaltung des Leitungsbandes kann durch ein internes effekti-
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Abbildung 5.15: Resultate der Probenserie C bei einer Tempera-
tur von 1.8 K und einer Anregungsenergie von 2.54 eV. (a) Breite
(FWHM) der Hanle- Kurven als Funktion des Aluminiumgehalts.
Die entsprechenden Spinlebensdauern T35 als Funktion des Alumi-
niumgehalts zeigt Bild (b).

ves Magnetfeld IT beschrieben werden. Der dazugehorende Hamiltonoperator lautet:

RPk: R, =, = 200, 3 \—1/2 12
n="E MG im) L E) = pReniE) R . (6

Hierbei ist m,. die effektive Elektronenmasse, F, die Energieliicke und K, = k. (k2 —
k:;), wobei sich die anderen Komponenten von K durch zyklische Vertauschung der
Indizes ergeben. Fiir 3 gilt:

4 m,

A
S 1— —1/2 it n=
54 3mwn( n/3) mit 7 E, 1A

(5.8)
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me, beschreibt einen Interbandterm quadratisch in %k, der die Wechselwirkung von
Leitungs- und Valenzband mit anderen Bindern beinhaltet. Die Elektronenspins
prazedieren um das effektive Feld 0.

Durch Kollisionen éndert sich der quasi- Impuls der Elektronen. Dies fiihrt zu einer
Rotation der Prézessionsachse. Die mit den St6flen verbundene Relaxationsrate des
Elektronenimpulses ist durch 7, beriicksichtigt. Fiir den hier untersuchten Fall von
II7, << 1 &ndert sich der Winkel der Spinprazession in dem Zeitraum zwischen zwei
StoBen nur wenig, und die Orientierung des Elektronenspinsystems a8t sich als zir-
kularer Polarisationsgrad der Photolumineszenz nachweisen. Fiir die Relaxationszeit

der Elektronenspins gilt in diesem Fall
7o~ (I27,) 71| (5.9)
wobei der Querstrich einer Mittelung {iber alle quasi- Impulsrichtungen entspricht.
Um die Abhéngigkeit der Spinlebenszeit der Elektronen des Systems Al,Ga;_,As
als Funktion des Aluminiumgehaltes x zu beschreiben wurde der Ansatz
("wea — Ey())?
Ey(z)

verwendet, wobei hw,., der Photonenenergie des anregenden Lasers entspricht. Der

I1?(7) o (3%(x) (5.10)

effektivste Mechanismus zur Impulsdnderung von heiflen Elektronen ist die Streuung
an optischen Phononen. In diesem Fall ist

7 Hz) = ap(x)wro(r) . (5.11)

ar ist der dimensionalose Frohlich Kopplungsparameter und wro die Frequenz des

transversalen optischen Phonons. Fiir die iibrigen Abhéngigkeiten der Parameter
von « erhélt man nach [73]:

r :
B, (r) =1424+1247r (0 <z <0,45) (ineV)

EYX =1.911+0.005z + 0.2452° (in eV) |

ap(z) = 0.068 4+ 0.058z (I" Tal)

ap(r) =0.152 +0.014z (X Tal)

wro(z) = 33.29 4+ 10.79z + 0.032” + 0.862°  (in meV)

)

)

Zur Anpassung des theoretischen Modells an die erhaltenen Melwerte wurde der Pa-
rameter 3 in Gl. 5.8 als unabhéingig von x angenommen, da unbekannt ist, inwieweit

das Matrixelement m,, von x abhéngt.
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Tabelle 5.2: Vergleich der ab initio berechneten Spinlebensdauer Ts und der experi-

mentell bestimmten Spinlebensdaver T5.

Al- Gehalt (%) | Ty (ps) | 7s (ps)
100 1510 1551
75 410 453
50 210 219
25 50 25
0 D )

Weiterhin wurde angenommen, daf§ der Hamiltonoperator aus Gl. 5.7 neben dem I'-
Punkt ebenfalls fiir den X- Punkt der Brillouinzone gilt. Mit diesen beiden Annah-
men kann durch Gl. 5.9 die Abhéngigkeit der Lebensdauer des Elektronenspins als
Funktion von x berechnet werden. Dabei ist zu bemerken, dal die Rechnung ohne
Anpafiparameter, auler einer Normierungskonstante, durchgefithrt worden ist. Die
Bestimmung der Normierungskonstante erfolgte so, dafi 7, und 73 bei x = 0 (reines
GaAs) iibereinstimmen. Tabelle 5.2 zeigt eine Zusammenfassung der erhaltenen ex-
perimentellen und theoretischen Resultate fiir InAs Quantenpunkte in Al,Ga;_,As.
Die Ubereinstimmung der theoretischen Werte 7, mit den experimentellen Spinle-
benszeiten T ist ausgezeichnet. Die hervorragende Ubereinstimmung von Modell-
rechnung und Experiment fiir alle x stiitzt die Behauptung, dafl die beobachtete
Abhéngigkeit durch den Dyakonov- Perel Mechanismus verursacht wird.

5.4 ODNMR Messungen an InAs Quantenpunkten in AlAs Matrix

Fiir InAs Quantenpunkte in AIAs Matrix wurde die ldngste Spinlebenszeit erhal-
ten. Damit erschien diese Probe zur Messung von optisch detektierter Kernspinre-
sonanz (ODNMR) besonders gut geeignet. Konnte an den InAs Quantenpunkten
die Quadrupolaufspaltung des As Kerns beobachtet werden, wiirde sich hieraus
die Verspannung der Quantenpunkte direkt messen lassen. Es gibt keine andere
Methode, die vergleichbare Genauigkeit erlaubt. Weiterhin liefle sich aus den In-
tensitétsverhéltnissen der ODNMR Signale der einzelnen Kerne das Eindringen der
Quantenpunktwellenfunktion in das Matrixmaterial beobachten.

Die optische Anregung erfolgte zundchst mit Hilfe eines Kryptonlasers mit einer
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Photonenenergie von 1.85 eV'. Dadurch wurden die Elektronen und Kerne der GaAs
Deckschicht polarisiert. Durch Einstrahlung einer Radiofrequenz passender Frequenz
konnte der zirkulare Polarisationsgrad der Photolumineszenz, welcher von den spin-
polarisierten Elektronen erzeugt wird, vermindert werden. Die Verringerung der Po-
larisation, welche Resonanziibergingen der Kernen As, ™" Ga und %°Ga zugeordnet
ist, zeigt Abb. 5.16. Die Temperatur betrug bei diesen Messungen 1.8 K; die Stérke
des longitudinalen Magnetfeldes ist in den Abbildungen vermerkt. Die néchst hcher-

T | T | T | T | T _I | T | T | T | I_ T | T | T | T | T
L (@) Arsen75 (b) Galium71 - (C) Galium 69

B=643 mT i B=370 mT B=466 mT

p_(bel. Einh))

Cc

1 | 1 | 1 | 1 | 1 1 | 1 | 1 | 1 | 1 1 | 1 | 1 | 1 | 1
45 46 47 48 49 5 45 46 47 48 49 5 45 46 47 48 49 5
Frequenz (MHz) Frequenz (MHz) Frequenz (MHz)

Abbildung 5.16: Erhaltene ODNMR Resultate der InAs Quanten-
punktprobe mit AlAs Matrix bei Anregung mit einer Photonen-
energie von 1.85 eV. Die Signale wurden der GaAs Deckschicht zu-
geordnet, mit den Signaturen des (a) ®As- Kerns, (b) "'Ga- Kerns

und (c) Ga- Kerns.
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liegende Energie des Kryptonlasers liegt mit 1.92 eV’ oberhalb der Energie £, + A,
sodafl der elektronische Polarisationsgrad null und die Photolumineszenz unpolari-
siert ist.

Um die InAs Quantenpunkte optisch zu pumpen kam die Strahlung eines Argonla-
sers mit der Energie 2.4 eV zum Einsatz. Damit wurde das AIAs Matrixmaterial an-
geregt. Die spinpolarisierten Ladungstriger werden innerhalb weniger Pikosekunden
von den Quantenpunkten gefangen, womit deren Photolumineszenz eine zirkulare
Polarisation aufweist, die bereits bei den Hanle- Messungen der Spinlebenszeiten
genutzt wurde. Generell zeigt sich, daBl eine direkte resonante Anregung von Quan-
tenpunkten nicht effektiv moglich ist. Leider konnte trotz intensivster Bemiihungen
an den InAs Quantenpunkten keine ODNMR, beobachtet werden.

Die erfolgreiche Beobachtung von NMR- Signalen aus der Deckschicht der Probe
(sieche Abb. 5.16) beweist, dafl das Mefverfahren sicher beherrscht wird und der feh-
lende Erfolg an den Quantenpunkten auf die Probeneigenschaften zuriirckzufithren
ist. Das Projekt wird weiter verfolgt, indem unsere Partner versuchen, Proben mit

besserer Qualitéit hinsichtlich der Lebensdauern herzustellen.

5.5 Zusammenfassung der Resultate an InAs Quantenpunkten

In diesem Kapitel stand die magnetooptische Untersuchung von InAs Quanten-
punkten im Vordergrund. Insbesondere wurden die Spinlebenszeiten der Elektronen

in InAs Quantenpunkten mit Hilfe von Hanle- Effekt Messungen bestimmt.

Zur Untersuchung des Einflusses der Dotierung der Quantenpunkte auf die
Elektronenspinlebenszeit wurden in Probenserie A dotierte und undotierte Quan-
tenpunkte untersucht. Dabei zeigte sich, daf§ die erhaltenen Hanle- Kurven der
undotierten Quantenpunkte aus einer linearen Uberlagerung von zwei Lorentzlinien
bestehen. Diese beiden Komponenten lielen sich simultan stattfindenden Exzitonen-
und Trionenrekombinationsprozessen zuordnen, die spektral nicht getrennt werden
konnten. Bei einer Temperatur von 1.8 K waren die beiden beobachteten Spinle-
benszeiten 320 und 15 ps. Mit steigender Temperatur reduzierten sich diese Zeiten.
Bei den p- dotierten Quantenpunkten konnten die entsprechenden Hanle- Kurven
bei tiefen Temperaturen mit einer linearen Uberlagerung von drei Lorentzlinien

angepafit werden. Bei 1.8 K wurde neben zwei Spinlebenszeiten von 270 und
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30 ps eine dritte, sehr kurze Spinlebenszeit von nur 3 ps beobachtet. Die langste
Spinlebenszeit dieser Probenserie konnte in n- dotierten Quantenpunkten gemessen
werden und betrug 1100 ps bei 1.8 K.

In Probenserie B wurde der Einfluss der Art der Quantenpunkte auf die
Spinlebenszeit untersucht. Fiir InAs und Ings5GagsAs Quantenpunkte waren
bei 1.8 K keine wesentlichen Unterschiede in den Halbwertsbreiten der Hanle-
Kurven zu erkennen, was auf nahezu identische Spinlebenszeiten schlieflen 148t.
Fiir Ing5GagsAs Quantenpunkte zeigte sich in den Hanle- Effekt Messungen ein
polarisierter Untergrund, der mit zunehmenden Winkel zwischen der Richtung
des einfallenden Lichts und der Magnetfeldrichtung an Intensitét zunahm. Da
die Anregung wéihrend dieser Messungen mit 50 kH 2z moduliert wurde, kann ein
Einfluss spinpolarisierter Kerne ausgeschlossen werden. Weitere Untersuchungen

sind notwendig, um den Ursprung dieses Effektes zu verstehen.

Das Verhalten der Spinlebenszeit der Elektronen in InAs Quantenpunkten in einem
Matrixmaterial mit direkter bzw. indirekter Energieliicke wurde in Probenserie
C gezeigt. Dabei reichten die Spinlebenszeiten von 5 ps fiir InAs Quantenpunkte
in GaAs (direkter Halbleiter) bis zu 1500 ps fiir InAs Punkte in AlAs (indirekte
Energieliicke) als Matrixmaterial. Die experimentell bestimmte Abhéngigkeit der
Elektronenspinlebenszeit von dem Aluminiumgehalt des Al,Ga;_,As Matrixma-
terials konnte mit Hilfe des Dyakonov- Perel Relaxationsmechanismus sehr gut
beschrieben werden. Wie erwartet ist die Spinlebenzeit fiir InAs Quantenpunkte in

einem Einbettmaterial mit indirekter Energieliicke am ldngsten.



6 Experimentelle Resultate und deren Deutung:
PbSe- Quantenpunkte und vertikal emittierende Resonator-

strukturen

In der Dissertation von M. Aigle [34] wurden bereits ausfiihrliche Photolumines-
zenzuntersuchungen an PbSe- Quantenpunkten in Pb;_,Fu,Te durchgefiihrt. Un-
klar blieb dabei, ob es an der Oberfliche der PbSe Quantenpunkte durch Diffusion
zu Durchmischungen der beiden Materialien PbSe und Pb;_,Eu,Te kommen kann
und sich dadurch das terndre PbSe,Te;_, System bildet. Aus diesem Grund wur-
de in dieser Arbeit zundchst das Materialsystem PbSe,Te;_, untersucht, um seine
Bandparameter zu bestimmen. Diese Resultate sind aufgrund der in Kapitel 2.2
beschriebenen Anomalien von grundlegendem physikalischem Interesse. Wegen un-
zureichender Kristallqualitdt ist es bisher noch nicht gelungen, dieses System aus-
reichend zu untersuchen. Erst mit Hilfe der Molekularstrahlepitaxie ist es moglich
geworden, qualitativ hochwertige Proben zur Bestimmung sémtlicher Bandparame-
ter herzustellen. Theoretisch wurde die Bandstruktur der Bleichalkogenide bereits
von Wei et al. [10] und Bernick et al. [12] behandelt. Beide Autoren verwenden un-
terschiedliche Ansétze zur Klarung der Anomalien.

Nach Wei et al. [10] konnen die Anomalien der Bleichalkogenide mit Hilfe des Pb
6s Bandes erklédrt werden. Dieses liege unterhalb des obersten Valenzbandes und sei
im Gegensatz zu dem Kationen s Band in II-VI und III-V Halbleitern besetzt. Diese
Besetzung fiihrt zu einer starken Abstoffung der Pb s und Anion p Zusténde am L-
Punkt der Brillouinzone und erklért die beobachteten Eigenschaften des Systems.
Aufgrund des starken Unterschiedes der effektiven Massenanisotropie von 2 fiir PbSe
und 10 fiir PbTe plddieren Bernick et al. [12] fiir eine Anderung der Bandanordnung
am L- Punkt der Brillouinzone zwischen PbSe und PbTe, womit sich laut den Au-
toren ebenfalls die Anomalien des PbSe, Te;_, Materialsystems erklaren lassen. Um
aus beiden Losungsansétzen den Korrekten zu finden, ist die genaue Bestimmung
der Bandparameter unabdingbar. Insbesondere stellt sich die Frage, ob ein konti-
nuierlicher Ubergang von Anisotropie, Fernband- Massen und g- Faktoren zwischen

PbTe- und PbSe- Werten oder eine abrupte Anderung bei mittleren z Werten statt-
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findet. In Kapitel 6.1 findet sich die experimentelle Untersuchung des Materialsystem
PbSe,Te,_,, sowie die erhaltenen Resultate.

Ziel dieser Arbeit ist die Erforschung der physikalischen Eigenschaften von PbSe
Quantenpunkten. Aus fritheren Arbeiten ist bekannt, dafl diese Quantenpunkte eine
sehr kleine Absorption zeigen. Deshalb wurden die hier untersuchten Quantenpunkte
innerhalb eines vertikalen Resonators gewachsen, um damit aufgrund der erhohten
effektiven Lange die Absorption dieser Strukturen zu erhéhen. Die Ergebnisse wer-
den in Kapitel 6.2 gezeigt.

Aus der Untersuchung von Mikroresonatoren ergab sich ein anwendungsnahes Pro-
jekt, welches sich mit der Untersuchung von vertikal emittierenden Laserstrukturen

beschéftigte. Diese Arbeit wird ab dem Kapitel 6.3 beschrieben.

6.1 Untersuchung des Materialsystems PbSe,Te;_,

Samtliche in diesem Kapitel untersuchten Proben wurden in der Arbeitsgruppe von
Prof. Gunther Springholz (Universitat Linz) mittels MBE hergestellt. Auf ein BaF,
Substrat wurden je 2.7 um dicke Schichten des gewiinschten Materials aufgewachsen.

Tabelle 6.1 gibt einen Uberblick iiber die vorhandenen Selenkonzentrationen der

Tabelle 6.1: Liste der untersuchten PbSe, Te,_, Proben.

Probe | Se Gehalt (%)
MBE 1613 24
MBE 1612 5.1
MBE 1611 10.7
MBE 1604 20.4
MBE 1605 41.8
MBE 1606 60.2
MBE 1610 70.5
MBE 1608 77.9
MBE 1609 87.7

603/1 100

untersuchten Probenserie. Alle Messungen wurden bei 1.8 K in superfluidem Heli-

um durchgefiihrt. Zur vollstdndigen Charakterisierung der Mischkristallserie kamen
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mehrere, sich ergénzende experimentelle Untersuchungsmethoden zum Einsatz.
Zur Abschétzung der Energieliicken wurden in einem ersten Schritt die Photolu-
mineszenzspektren mit Hilfe des in Kapitel 4.1 beschriebenen Photolumineszenzauf-
baus in Riickwértsrichtung registriert. Die Bestimmung der weiteren Bandparameter
erfolgte sowohl durch Magnetotransmissionsmessungen in Faraday- als auch Voigt-
Konfiguration mit Hilfe eines CO- Lasers (siche Kapitel 4.4) sowie durch CARS-
Messungen mit einem Paar gepulster CO,- Laser (siehe Kapitel 4.5).

Zur Messung der Photolumineszenzspektren wurde als anregende Lichtquelle ein ge-
pulster Nd:YAG Laser verwendet. Die erhaltenen Spektren zeigt Abb. 6.1 (a) (die
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Abbildung 6.1: (a) Photolumineszenzsintensitit der PbSe,Te;_,
Mischkristallserie als Funktion der Photonenenergie. (b) Die Sym-
bole zeigen die an Magnetotransmissionsmessungen angepafiten
Energieliicken in Abhéngigkeit vom Selengehalt. Die durchgezoge-
ne Linie gibt eine Anpassung nach der Theorie von Wei et al. [10]

wieder.
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Prozentangaben geben den Selengehalt an). Es ist zu erkennen, da8 bei dem Uber-
gang von PbTe zu PbSe die Energieliicke keine lineare Abhéngigkeit von x aufweist.
Vielmehr nimmt in dem Bereich von 0 % bis 41.8 % die Energieliicke von 190 auf
200 meV zu, um anschlieBend fiir Selenkonzentrationen iiber 50 % auf 146 mel
zu fallen. Ein solches Verhalten wird als ,,Bowing“ oder , Durchbiegung“ bezeich-
net. Diese mehr qualitative Aussage iiber den Verlauf der Energieliicken wird durch
die an Magnetotransmissionsmessungen angepafiten Energieliicken in Abb. 6.1 (b)
bestétigt. Die aus diesen Experimenten erhaltenen Werte als Funktion des Selenge-
haltes sind als Kreise dargestellt. Nach Wei et al. [10] 148t sich das Durchbiegen der
Energieliicke E,(z) eines Mischkristalls der Form A;_, B, durch

EJz)=(1—x) - Ej(A)+z-E/(B)—b-z-(1—x) (6.1)

beschreiben, wobei b als optischer Biegekoeffizient und E(A) bzw. E,(B) die Ener-
gieliicken der reinen Volumenmaterialien darstellen. Fiir alle direkten Halbleiter mit
Zink- Blende Struktur ist b > 0, fiir das PbSe,Te;_, System wird jedoch ein nega-
tiver Biegekoeflizient beobachtet. Die Funktion in Gl. 6.1 148t sich an die Punkte in
Abb. 6.1 (b) anpassen, wobei sich fir £ (A) = 189.7 meV und E,(B) = 146.3 meV
ergibt. Die durchgezogene Linie zeigt die Anpassung mit einem Biegekoeffizient von
b = —94.4 meV. Dieser experimentell ermittelte Wert stimmt mit dem theoretisch
berechneten von b = —90 meV [10] sehr gut iiberein.

Die durchgefithrten CARS Experimente zeigten, dafi die beobachteten Signale auf-
grund der unvermeidbaren n- Dotierung der Proben fiir alle x Werte dem Leitungs-
band zuzuordnen waren. Deshalb beschriankt sich folgende Diskussion lediglich auf
dieses.

Aus den mit Hilfe zweier COo- Laser erhaltenen CARS- Messungen wurde der ef-
fektive g- Faktor des Leitungsbandes fiir das 90° und 35° Tal ermittelt und auf
die Werte fiir den effektiven transversalen und longitudinalen g- Faktor, g; und g
umgerechnet. Abbildung 6.2 zeigt in Bild (a) die Resultate fiir den effektiven longi-
tudinalen g- Faktor g; als Funktion des Selengehaltes; Bild (b) zeigt den effektiven
transversalen g- Faktor g;. Dabei stehen die runden Symbole fiir die aus den CARS-
Messungen ermittelten Werte, wohingegen die durchgezogenen Linien Ausgleichs-
funktionen darstellen. Wie in Abb. 6.2 (a) zu erkennen ist, fallt g; zwischen 20 %
und 60 % Selengehalt von 65 fiir PbTe auf 43 fiir PbSe. Das in der fundamentalen
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effektiver g-Faktor

Il I Il I Il I Il I Il Il I Il I Il I Il I Il
35O 20 40 60 80 100 100 20 40 60 80 100

Se Gehalt (%) Se Gehalt (%)

Abbildung 6.2: Effektiver g- Faktor des Leitungsbandes als Funk-
tion des Selengehaltes. Die runden Symbole geben die aus den
CARS- Messungen ermittelten Werte wieder, wobei die durchge-
zogene Linie lediglich eine Ausgleichsfunktion darstellt. Abbildung

(a) zeigt den longitudinalen (b) den tranversalen g- Faktor.

Energieliicke beobachtete Durchbiegen zeigt sich im transversalen g- Faktor g;. Die-
ser sinkt von 32.5 fiir PbSe auf minimal 13 bei einer Selenkonzentration von 30 %
um danach auf 17.2 fiir PbTe zu steigen.

In Abb. 6.3 sind typische Messungen an der Probe MBE1605 (41.8%) bei einer
Temperatur von 1.8 K gezeigt. In Bild (a) ist die transmittierte Intensitét einer
CO- Linie mit einer Energie von 1804.08 ¢m™! als Funktion des Magnetfeldes re-
gistriert. Im Vergleich zu der Transmissionsmessung an MBE1609 in Abb. 3.10 ist
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Abbildung 6.3: Messungen an PbSe,Te; , Probe MBE1605 mit
41.8% Selengehalt bei 1.8 K. (a) Magnetotransmissionmessung bei
einer Frequenz von 1804.08 cm™!. (b) CARS Intensitit als Funk-
tion den Magnetfeldes bei den angegebenen Frequenzen der COs-

Laser.

lediglich ein sehr breites Minimum zu erkennen, das dem Landauniveau mit der
Quantenzahl n = 0 in dem 0°- Tal zuzuordnen ist. Die CARS- Messung von Probe
MBE1609 (87.7 %) in Abb. 3.11 zeigte drei eindeutig erkennbare Maxima, hervor-
gerufen durch Spinresonanzen. Im Gegensatz dazu ist in Abb. 6.3 (b) bei Probe
MBE1605 lediglich ein Anstieg zu erkennen. Auf eine ausfiihrliche Darstellung der
in Abb. 6.3 gezeigten Messungen wird verzichtet, da sie lediglich dazu dienen, die

schwierige Auswertung der Messergebnisse bei mittleren z- Werten zu demonstrie-
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ren. Aufgrund der schlechten Probenqualitéit fiir mittlere x- Werte konnten keine
besseren Magnetotransmissions- bzw. CARS- Messungen, die genaue Aussagen er-
lauben, erhalten werden. Damit sind die in mittleren Konzentrationsbereichen er-
haltenen Bandparameter mit einem groffen Fehler behaftet.

Aus den CARS- Messungen konnten lediglich die effektiven g- Faktoren des Lei-
tungsbandes iiber den gesamten Konzentrationsbereich eindeutig zugeordnet wer-
den, welche in Abb. 6.2 gezeigt sind.

Aus Anpassungsrechnungen an Magnetotransmissions- und CARS- Messungen wur-
den die Fernbandbeitridge zu den g- Faktoren des Leitungsbandes bestimmt. Mit Gl.
6.2 ergeben sich daraus und aus den direkt gemessenen g- Faktoren die longitudina-

len und transversalen Zweiband- g-Faktoren.

Zweiband e Fernband
i/t = gl/];f — it (6.2)

Fiir diese Zweiband- g-Faktoren gelten folgende Beziehungen:

2
gif =2 % - (6.3)
Aus der Kenntnis der Zweiband- g-Faktoren kénnen somit mit obiger Gleichung die
Matrixelemente 2P? /mg und 2P”2 /mg ermittelt werden. Die Resultate sind in Abb.
6.4 (a) tiber dem Selengehalt wiedergegeben. Wéhrend fiir Selenkonzentrationen
zwischen 20 und 60 % das senkrechte Matrixelement 2P /mg von 6 eV fiir PbTe auf
etwa 4 eV fiir PbSe sinkt, zeigt das longitudinale Matrixelement 2PH2 /my in diesem
Bereich ein leichtes Durchbiegen. Dies wird durch Betrachtung der Anisotropie a., in
Abb. 6.4 (b) deutlicher. Aus Kenntnis der Matrixelemente 148t sich die Anisotropie
Aoy = P /PII durch Quotientenbildung der Matrixelemente berechnen. In dieser
Darstellung ist zu erkennen, dafl die Anisotropie fiir eine Selenkonzentration von
30 % maximal ist.

Die effektiven transversalen und longitudinalen Massen des Leitungsbandes wurden
mit Hilfe von Gl. 6.4

eff _ <2Pf/m0 N 1 )1 s < 2P? /my 1 )1

my Eg <€V) thernband l Eg <€V) . azv mlFernband

(6.4)
bestimmt. Die Fernbandbeitrdge zu den effektiven Massen des Leitungsbandes

ergeben sich wiederum aus den Anpassungsrechnungen an Magnetotransmissions-
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Abbildung 6.4: (a) Matrixelemente der PbSe, Te; _, Mischkristallse-
rie in Abhéngigkeit der Selenkonzentration. Kreise bzw. Dreiecke:
Resultate der Anpassungsrechnung; durchgezogenen Linien: Aus-
gleichsfunktion. (b) Kreise: Anisotropie a., als Funktion des Selen-

gehaltes; durchgezogene Linie: Ausgleichsfunktion.

und CARS- Daten. Abbildung 6.5 zeigt die effektiven longitudinalen und trans-
versalen Massen des Leitungsbandes als Funktion der Selenkonzentration. Wie bei
den g- Faktoren, zeigt die longitudinale effektive Masse das bereits beschriebene
Biegeverhalten und wiederspricht damit der Variante einer sprunghaften Anderung
der Bandanordnung fiir einen bestimmten x Wert nach [12]. Tabelle 6.2 gibt eine

Zusammenfassung der erhaltenen Bandparameter des Systems PbSe,Te;_, .
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Abbildung 6.5: Effektive longitudinale und transversale Massen als
Funktion der Selenkonzentration. Kreise: transversale Masse my;
Dreiecke: longitudinale Masse m;. Die durchgezogenen Linien stel-

len Ausgleichskurven dar.

Wie bereits in der FEinleitung dieses Kapitels erwdhnt wurde, existieren zur
Erkldrung der Bandstruktur in dem System PbSe,Te;_, zwei theoretische Arbeiten.
Wihrend Wei et al. [10] fiir eine AbstoBung der Bénder am I'- Punkt der Bril-
louinzone pliadieren, setzen Bernick et al. [12] auf eine Vertauschung der Bénder.
An den bisher gezeigten Messungen an dem System PbSe,Te;_, erfolgte der
Ubergang der betrachteten GréBen von PbSe nach PbTe stets mit einer Biegung.
Ein sprungartiger Verlauf, wie er bei Vertauschung der Bénder nach Bernick et al.

[12] zu erwarten wére, wurde nicht beobachtet. Da die in Abb. 6.4 (b) gezeigte
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Anisotropie wie die Energieliicke eine Biegung aufweist, erscheint die theoretische
Arbeit von Wei et al. [10] zur Klarung der beobachteten Eigenschaften des Systems

PbSe,Te;_, besser geeignet zu sein.

Tabelle 6.2: Zusammenfassung der Bandparameter der PbSe, Te,_, Legierungsreihe.

Se Gehalt E, eff. g; | eff. g; | 2P%/my 2P”2/mo Qe | eff. my | eff. my
(%) (meV) | c¢b cb (eV) (eV) cb cb
100 146.3 41 32 3.6 2.65 1.4 0.035 | 0.069
87.7 156.8 46 33 4.0 2.64 1.5 ] 0.036 | 0.086
77.9 169.2 41 25 3.8 2.33 1.6 | 0.042 | 0.112
70.5 175.7 45 23 4.2 2.20 1.9 0.040 | 0.144
60.2 184.7 44 18 4.2 1.73 2.4 0.042 | 0.237
41.8 199.0 55 13 5.4 1.33 4.0 0.035 | 0.505
20.4 197.0 64 13 6.2 1.36 4.6 | 0.030 | 0.510
5.1 191.0 65 15 6.1 1.58 3.9 0.026 | 0.311
2.4 190.7 65 17 6.1 1.72 3.5 1 0.024 | 0.248

0 189.7 65 17 6.0 1.78 3.4 1 0.018 | 0.195

Um mit Sicherheit zu entscheiden, welche der beiden Arbeiten den richtigen Sach-
verhalt beschreibt, sind die hier durchgefithrten Messungen nicht ausreichend. Auf-
grund mangelnder Kristallqualitit in dem Konzentrationsbereich von 20 bis 70 %
sind diese Messwerte mit einem relativ groflen Fehler behaftet. Alle gemessenen Da-
ten deuten auf einen kontinuierlichen Ubergang der Bandparameter von PbTe nach
PbSe hin, doch kann eine sprunghafte Anderung nicht vollkommen ausgeschlossen

werden.

6.2 Vergleich von vertikal emittierenden Laserstrukturen mit null-,

zwei- und dreidimensionalen Systemen in der aktiven Zone

Die in den folgenden Kapiteln beschriebenen vertikal emittierenden Laserstrukturen
wurden alle in der Arbeitsgruppe von Prof. Gunther Springholz (Universitat Linz)
berechnet und mittels MBE hergestellt.
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In diesem Abschnitt werden drei vertikal emittierende Laserstrukturen vergli-
chen. Im Gegensatz zu kantenemittierenden Halbleiterlasern besitzen vertikal
emittierende Laserstrukturen (VCSELs) allgemein den Vorteil eines kreisférmigen
Ausgangsstrahles mit kleiner Divergenz. Des weiteren sind sie fiir den Monomode-
betrieb bestens geeignet und konnen monolitisch hoch integriert werden. Verwendet
man als aktive Zone niedrigdimensionale Strukturen wie zweidimensionale Quan-
tentroge oder nulldimensionale Quantenpunkte, so erwartet man aufgrund der
starken Verdnderung der Zustandsdichte eine verbesserte Lasertitigkeit, niedrigere
Laserschwellen und bessere Temperaturstabilitdt verglichen mit dreidimensionalen
aktiven Zonen [81, 82].

Speziell fir den Spektralbereich des mittleren Infraroten (MIR) finden IV-VI Blei-
salzmaterialien ihren Einsatz. Der Vorteil dieses Materialsystems liegt zum einen
in der giinstigen Bandstruktur und zum anderen in der niedrigen nichtstrahlenden
Auger- Rekombinationsrate. Zur Zeit finden zur Gasanalyse mit hochauflésenden
spektroskopischen Methoden und zur Kontrolle der Atmosphérenverschmutzung
kantenemittierende IV-VI Halbleiterlaser ihren Einsatz [83], da viele Gase im
Bereich des MIR Absorptionslinien zeigen. VCSELs wiirden aufgrund der bereits
erwahnten Vorteile in diesen Anwendungen einen groflen Fortschritt bedeuten.

Die Realisierbarkeit eines solchen Bleisalz VCSEL fiir das MIR wurde vor kurzem
von Schwarzl et al. [84] gezeigt. Darauf folgend wurden verschiedene Typen von
IV-VI VCSELs basierend auf Volumenmaterial [85], Quantentrogen [86, 87, 88|
und Quantenpunkten [89] untersucht. Diese Lasertypen zeigten stimulierte Licht-
emission bis zu einer Temperatur von 290 K [85] fiir Volumenmaterial, 340 K
[88] fir Quantentroge und 90 K [89] fiir Quantenpunkte als aktive Zonen. Jedoch
konnte ein direkter Vergleich der drei Lasertypen bisher nicht durchgefithrt werden,
da sich unter anderem die Resonatorstrukturen und die anregenden Lichtquellen
unterschieden. Aus diesem Grund sollen hier drei VCSEL Proben mit anndhernd
identischem Aufbau mit der selben pumpenden Lichtquelle sowie unverdndertem
optischen Strahlengang untersucht werden. Hauptséchlich die Dimensionalitét
der aktiven Zone unterscheidet die drei Proben, womit deren Einflul auf die
Laseremission untersucht werden kann.

Zur Untersuchung der Proben wurde der Photolumineszenzaufbau mit einer Pump-

wellenlénge von 1.907 pm verwendet, wie er bereits in Kapitel 4.1.3.3 beschrieben
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worden ist. Eine Aufstellung der unterschiedlichen FEigenschaften der Proben
findet sich in Tabelle 6.3. Alle drei Resonatoren sind fiir Raumtemperaturbetrieb
optimiert, d.h. die zentrale Resonatormode liegt bei Raumtemperatur energetisch
an der selben Position wie die spontane Emission des aktiven Materials. Das
bedeutet, dal Probe MBEG1504 fiir eine Wellenlénge von 3.7 um, MBEG1208 fiir
3.5 pm und MBEG1235 fiir 3.3 um ausgelegt ist. Die Proben wurden mit Hilfe der
Molekularstrahlepitaxie (MBE) auf (111)- orientiertem BaF, Substrat gewachsen.

Tabelle 6.3: Die untersuchten VCSEL Proben.

Probe Eu Gehalt Eu Gehalt aktiven Zone
unterer Sp. [%] | oberer Sp. [%]
MBEG 1208 5 20 9 x 20 nm breite
PbTe Quantentroge
MBEG 1235 5 20 Quantenpunkt- Supergitter
mit 236 Perioden
MBEG 1504 5 30 PbTe Volumenmaterial

Die Resonatorstrukturen bestehen aus zwei hochreflektierenden EuTe/Pb;_,Eu,Te
Bragg- Spiegeln. Als Resonatorlange wurde fiir Probe MBEG1504 2.1 pm, fiir
MBEG1208 1.4 pm und fiir MBEG1235 14 pm gewahlt. Bei allen drei Proben ist der
untere Spiegel (Substratseite) identisch und besteht aus drei Pbgg5Fug o5 Te/EuTe
A/4- Schichten, deren Unterschied im Brechungsindex iiber 80% betrdgt. Damit
erhdlt man eine Reflexionsrate von mehr als 99% [42]. Um die oberen Spiegel fiir
die Pumpwellenldnge von 1.907 pm transparent zu machen, ist der Eu-Gehalt
in den Pb,_,Eu,Te Schichten fiir MBEG1504 auf 30% und fiir MBEG1208 und
MBEG1235 auf 20% erhoht worden. Dadurch wurde der Brechungsindexunterschied
kleiner, und es muflten vier Schichtpaare verwendet werden um eine Reflexion von
98% zu erreichen.

Die aktive Zone von MBEG1504 besteht aus PbTe Volumenmaterial der Dicke
1115 nm, welches auf eine 960 nm dicke Pbgg4Fug osTe Pufferschicht aufgewachsen
ist. Damit besitzt diese Probe eine dreidimensionale aktive Zone, d.h. die Bewegung
der Ladungstréger ist in keine der drei Raumrichtungen eingeschrénkt.

Die zweidimensionale aktive Zone von Probe MBEG1208 besteht aus neun 20 nm
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breiten PbTe Quantentrégen mit PbggyFugosTe Barrieren dazwischen. Damit
konnen sich die Ladungstriager nur senkrecht zur Wachstumsrichtung frei bewegen.
In Probe MBEG1235 kommt ein Quantenpunkt- Supergitter mit 236 Perioden
als nulldimensionale aktive Zone zum Einsatz. Die Quantenpunkte wachsen aus 5
Monolagen PbSe und werden mit 48 nm Pb;_,Eu,Te bedeckt. Aufgrund des Unter-
schiedes der beiden Gitterkonstanten von 5.4% entstehen die PbSe Quantenpunkte
spontan mittels selbstorganisiertem Wachstums nach der Stranski- Krastanow
Methode [41]. Die starke Vergrofilerung der Energieliicke von Pby_,Eu,Te mit dem
Eu- Gehalt von AE,/Azp, = 3.5 eV bei Raumtemperatur [23] ist dafiir verant-
wortlich, dal man schon fiir kleine Eu- Konzentrationen hohe Einschlussenergien
der Ladungstriger in Quantentrogen und Quantenpunkten erhélt. Deshalb wurde
fiir die hier untersuchten Proben ein Eu- Gehalt von zp, = 5 — 6 % gewihlt,
was einer Energieliicke des Pby_,FEu,Te von 422 meV (xg, = 5 %) entspricht. Im
Vergleich dazu ist die Energieliicke von PbSe 145 meV, jeweils bei einer Temperatur
vonT =2 K.

Um in einem ersten Schritt die Resonatormoden identifizieren zu kénnen, wurde
an allen Proben mit Hilfe eines Fourier- Spektrometers fiir den infraroten Spek-
tralbereich (FTIR) die Transmission der Proben bei Raumtemperatur gemessen.
Das Resultat findet sich zusammengefafit fiir die drei Proben in Abb. 6.6. Fiir jede
der Proben ist die Region um das Stopband gezeigt. Bei hoheren Energien wurde
wegen der starken Absorption des aktiven Mediums die Empfindlichkeit erhcht.

In Abb. 6.6 (a) zeigen sich drei Resonatormoden mit den Ordnungen m = 4, 5
und 6 fiir Probe MBEG1504. Die m = 4 Mode liegt bei 244 meV und besitzt eine
Halbwertsbreite (FWHM) von 2.9 meV. Mode m = 5 findet sich bei 285 meV
(FWHM = 1.0 meV) und Mode m = 6 bei 325 meV (FWHM = 2.7 meV).

Die Quantentrogprobe MBEG1208 in Abb. 6.6 (b) zeigt ebenfalls drei Resonator-
moden bei 291 meV, 350 meV und 421 meV. Da die Resonatorléinge fiir diese
Probe kleiner ist als fiir MBEG1504, ist der energetische Abstand der Moden mit
65 meV grofer als der Abstand der Resonanzen von 40 meV bei MBEG1504. In
der Stopbandregion der Quantenpunktprobe MBEG1235 finden sich zentriert um
325 meV viele Resonanzen mit Linienbreiten zwischen 0.5 und 1.0 meV (siehe
Abb. 6.6 (c)). Bei hoheren Energien werden die Moden durch starke Absorption
der Quantenpunkte gedampft. Der Abstand der Moden ist mit 8 meV wesentlich
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Abbildung 6.6: FTIR Transmissionsmessungen der drei VCSEL
Proben MBET1504, MBET1208 und MBET1235 bei Raumtempe-
ratur innerhalb des Bragg- Spiegel Stopbandes.

kleiner als fiir die beiden anderen Proben, da der Resonator, verglichen mit den
beiden anderen, sehr lang ist.

Abbildung 6.7 (a) zeigt Photolumineszenzspektren der Probe MBEG1504 mit
PbTe Volumenmaterial als aktiver Zone. Fiir die Messung dieser Spektren wurde

die Pumpleistung konstant gehalten. Es sind zwei Laserlinien zu erkennen, de-
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ren energetische Lage sehr gut mit den Resonatormoden aus FTIR Messungen

(siche Abb. 6.6 (a)) tibereinstimmt. Die Energieliicke von PbTe vergrofiert sich
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kontinuierlich von 190 meV bei 4.2 K bis 320 meV bei 300 K. Mit steigenden
Temperatur erfolgt zunéchst stimulierte Emission in die niederenergetische Mode
m = 5 bei 282 meV. Dies ist dann der Fall, wenn sich die energetischen Lagen
der spontanen Lumineszenz des aktiven Materials, also in diesem Fall des PbTe,
und die der Resonatormode iiberlagern. Bei 195 K stimmen Lumineszenz- und
Modenposition exakt iiberein, und die Emission erreicht ihre maximale Intensitit.
Mit steigender Temperatur verschiebt sich die Energieliicke des PbTe iiber die
m = 5 Mode hinaus und die Lasertdtigkeit in dieser Mode verwindet. Ab 247 K
beginnt Lasertdtigkeit in der hoherenergetischen m = 6 Mode bei 330 meV und
erreicht bei 290 K ihre hochste Intensitdt. Wéahrend der Messung fiel besonders
auf, dafl bei keiner Temperatur beide Moden zusammen beobachtet wurden. Dies
wird dadurch erklért, daf3 der energetische Abstand der beiden Moden von 40 meV
deutlich grofler ist, als die Breite der spontanen Photolumineszenz des PbTe von nur
10 meV'. Diese Breite von 10 meV wurde an Referenzproben bestimmt. Die geringe
Positionsdnderung der Emissionsmaxima mit steigender Temperatur wird durch
den mit zunehmender Temperatur nur wenig kleiner werdenden Brechungsindex
dieser Materialien erkléart. Die Auflosung des Spektrometers, wie sie in Abb. 6.7 (a)
angezeigt wird, betrédgt fiir diese Messungen 1 meV. Entfaltung der Linienbreiten
der Emission liefert fiir die m = 5 Mode eine Breite von 1.5 meV und fiir die m =
6 Mode 1.7 meV'. Diese beiden Werte sind erheblich kleiner als jener der spontanen
PbTe Lumineszenz. Weiterhin ist die Emission der m = 6 Mode um den Faktor 2
schméler als die in Transmission (Abb. 6.6 (a)) beobachtete dazugehorige Resonanz
des passiven Resonators. Dieses als ,linewidth narrowing® bezeichnete Phénomen
ist ein eindeutiges Zeichen fiir stimulierte Emission. Fiir eine Temperatur von
195 K ist in dem eingefiigtem Bild in Abb. 6.7 (b) die Abhéngigkeit der Intensitét
der beobachteten Strahlung von der Pumpleistung gezeigt. Dabei ist eindeutig eine
Schwelle von P, = 14.7 % zu erkennen, welche durch den Pfeil angedeutet ist. Die
Existenz dieser Schwelle ist ein weiterer eindeutiger Beweis, dafl es sich hierbei um
Laseremission handelt. Die Entwicklung der Laserschwelle mit der Temperatur ist in
Abb. 6.7 (b) gezeigt. Bei tiefen Temperaturen liegt die PbTe Energieliicke unterhalb
der Resonanzen. Damit ist eine hohe Laserschwelle zu erwarten. Tatsédchlich ist fiir
T < 100 K die Schwelle groBer als 1000 2% wie aus Abb. 6.7 (b) zu entnehmen

cm2 Y

ist. Schiebt man jedoch die PbTe Energieliicke mit Hilfe steigender Temperatur in
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Richtung der Resonanzen, so erniedrigt sich die Schwelle bis zu einer optimalen
Temperatur. Diese betrégt fiir die m = 5 Mode 195 K. Dort ist die Laserschwelle
nur noch 14.7 fm—W2 Mit weiter steigender Temperatur regt man die m = 6 Mode
an. Diese hat im Optimum eine hohere Schwelle von 57.7 % bei T = 295 K.
Diese erhohte Schwelle kann durch mit steigender Temperatur zunehmende nicht-
strahlende Rekombinationsprozesse erklart werden. Die maximale Temperatur, bei
der an der PbTe Volumenkristallprobe Laseremission beobachtet werden konnte,
liegt bei 317 K. Fiir hohere Temperaturen liegt die PbTe Energieliicke oberhalb
der Resonanz. Die eben erwéhnten Laserschwellen miissen noch korrigiert werden,
da die oberen Eintrittsspiegel einen Teil der Pumpstrahlung reflektieren. Weil der
obere Bragg- Spiegel der Probe MBEG1504 73% der Pumpstrahlung reflektiert,
erhélt man als interne Schwellen 4 fm—W2 bei T'=195 K und 15.6 % bei T' =290 K.
Diese Werte sind viel kleiner als der Schwellenwert eines I1I-V MIR VCSELs mit
235 % bei T = 260 K [90]. Des weiteren liegen unsere Werte unterhalb jener
aus Ref. [85]. Diese Autoren haben einen MIR VCSEL mit PbSe Volumenmate-

rial als aktive Zone untersucht und eine Schwelle von 70 fm—W2 bei T = 239 K erhalten.

Fiir die Quantentrog VCSEL Probe MBEG1208 wurde Lasertitigkeit nur in
einer Mode (m = 4) beobachtet, obwohl in der Transmissionsmessung in Abb. 6.6
(b) drei Moden zu erkennen sind. Emissionsspektren sind in Abb. 6.8 (a) zu sehen.
Die beiden Moden m = 3 und m = 5 befinden sich am Rand des Stopbandes der
Bragg- Spiegel, und deshalb ist die Resonatorgiite zu schlecht, um Laseremission zu
gestatten. Fiir die m = 4 Mode konnte Laseremission in einem Temperaturbereich
von 247 K bis 307 K nachgewiesen werden (siche Abb. 6.8 (a)). Verglichen mit
der Emission bei hoheren Temperaturen ist jene bei 150 K sehr schwach und
breit. Sie wird der spontanen Emission der PbTe Quantentrége zugeordnet, die
auftritt, da die Resonatormode weit von der Quantentrog- Gewinnzone entfernt
ist. Ab einer Temperatur von 247 K ist Laseremission bei 345 meV zu beobachten,
welche bei T = 277 K ihr Maximum erreicht. Ab 307 K ist die Linie nicht mehr
zu beobachten. Wie bei Probe MBEG1504 ist auch hier die Halbwertsbreite der
Emission schmaéler als die entsprechende Resonanz der FTIR Messung aus Abb.
6.6 (b). Uber 307 K hat sich auch die niederenergetische Flanke der Quantentrog-

Gewinnzone iiber die Resonatorfrequenz hinausverschoben, und die Laseremission
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Abbildung 6.8: Resultate des Quantentrog VCSELs MBEG1208.
(a) Emissionsspektren bei verschiedenen Temperaturen aber kon-
stanter Pumpleistung. (b) Abhéngigkeit der Laserschwelle von der
Temperatur. (c¢) Divergenz des Laserbiindels bei 300 K und einer
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setzt aus [88]. Dafl diese Laserlinie schon bei 307 K verschwindet, ist damit der
Auslegung des Resonators zuzuschreiben. Eine dhnliche Quantentrog VCSEL Probe
mit der zentralen Mode bei hoherer Energie (400 meV') zeigte Laseremission bei
Anregung mit Femtosekunden Pulsen bis zu einer Temperatur von 338 K [88].
Das Intensitdtsmaximum der Emission ist in der gleichen Gréflenordnung wie fiir

Probe MBEG1504. Da die Gewinnzone des zweidimensionalen Quantentrogsy-
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stems, verglichen mit jener des Volumenmaterials spektral schmiler ist, ist der
Temperaturbereich, in dem Laseremission beobachtet werden konnte, im Vergleich
zu MBEG1504 kleiner. Wie in Abb. 6.8 (b) zu erkennen ist, ist die Laserschwelle
von 247 K bis 280 K mit einem Wert von 22.9 QH—WQ nahezu konstant und steigt
anschliefend bis auf 44 % bei 297 K. Analog zu Probe MBEG1504 hat man zur
Berechnung der inneren Schwelle die Reflexionsverluste der Pumpwellenlédnge an
dem oberen Bragg- Spiegel zu beriicksichtigen. Die Reflexion des oberen Spiegels
betragt bei 1.907 um 58%. Damit erhilt man interne Laserschwellen von 9.6 QH—WQ
bei 267 K und 18.5 £% bei 297 K.

Wie bereits in der Einleitung dieses Kapitels erwdhnt, sollte die Divergenz des
Lichtes eines VCSELs klein sein. Die Resultate einer winkelabhéngigen Messung
der Laseremission bei einer Temperatur von 300 K und einer Pumpleistung von
93 W sind in Abb. 6.8 (c) dargestellt. Die Emission des Quantentrog VCSELs
zeigt eine sehr kleine Divergenz von lediglich 1°. Dieser Wert ist sehr viel kleiner,
als jener von 24°, der kiirzlich fiir einen PbSe QW VCSEL in [91] angegeben wurde,
obwohl die minimale Laserschwelle dort mit 10.5 2% bei 260 K [91] vergleichbar

mit der hier beobachteten ist.

Abbildung 6.9 zeigt das gemessene Emissionsspektrum fiir den Quantenpunkt
VCSEL MBEG1235 bei verschiedenen Temperaturen. Das kleine eingesetzte Bild
stellt das Spektrum bei 10 K in einem vergréflerten Mafistab dar. Dort sind ein-
deutig fiinf (!) Laserlinien zu erkennen, deren Positionen mit den Resonatormoden
aus Abb. 6.6 (c) iibereinstimmen. Da die Lasermoden wegen der grofien Lénge des
Resonators so nahe beieinander liegen, kann man die Breite der darunterliegenden
spontanen Emission ermitteln [89]. Man erhélt eine FWHM von 20 meV. Die
Lasermode bei 319 meV zeigt bei 60 K maximale Emission und jene bei 326 meV
bei 107 K. Dafl sich die Laseremission mit steigender Temperatur zu hoéheren
Resonatormoden schiebt, wird, wie bei MBEG1504, dadurch erklédrt, dafl die
PbSe Energieliicke mit zunehmender Temperatur grofier wird [89]. Die erhaltene
Laserschwelle fiir die Mode bei 326 meV ist mit etwa 800 % bei 107 K sehr
hoch und viel grofler als bei der Volumenmaterialprobe MBEG1504 und der
Quantentrogprobe MBEG1208. Eine mégliche Erklarung dafiir konnte eine Typ I’
Anordnung der Bénder von PbSe Quantenpunkten und PbEuTe Einbettmaterial
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sein, bei der Elektronen und Locher an verschiedenen Positionen im Ortsraum zu

finden sind. Eine Bestétigung fiir diese Annahme mit einer anderen Methode steht
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Abbildung 6.9: Stimulierte Emissionsspektren fiir den Quanten-
punkt VCSEL MBEG1235 bei verschiedenen Temperaturen. Das
eingefiigte Bild zeigt das vergréflerte Emissionsspektrum bei 10 K.

allerdings noch aus.

Zusammenfassend kann gesagt werden, dafl fiir die Volumenmaterialprobe
MBEG1504 und fiir die Quantentrogprobe MBEG1208 Laseremission bis iiber
Raumtemperatur (bis 320 K) nachgewiesen werden konnte. Aus dem Vergleich
des null-, zwei- und dreidimensionalen Systems ist zu erkennen, daf} bis jetzt die

Reduzierung der Dimension der aktiven Zone und damit eine Konzentration der



6.3 Vertikal emittierende Laserstrukturen im kontinuierlichen Betrieb 121

Wellenfunktionen keine verbesserte Lasertatigkeit bewirken. Vielmehr zeigen Volu-
menmaterial und Quantentrog VCSELs vergleichbare Leistungen. Dies verdeutlicht,
daB nichtstrahlende Rekominationsprozesse an Fehlstellen beim Ubergang zwischen
verschiedenen Materialien den Laserprozefl limitieren. Dieser Prozess dominiert
iiber die Zunahme der Zustandsdichte und die Lokalisierung der Ladungstriger in
Systemen mit niedrigerer Dimension.

Der Vergleich mit der Probe mit Quantenpunkten in der aktiven Zone ist allerdings
problematisch, da diese Probe eine griéflere Resonatorlinge aufweist. Einerseits
sollte die Verstarkung iiber die groflere Lange giinstig fiir das Einsetzen von
stimulierter Emission sein, andererseits verteilt sich die vorhandene Verstéarkung auf
mehrere Moden. Inwieweit sich beide Effekte kompensieren ist schwer abzuschétzen.
AuBlerdem ist bei der Quantenpunktprobe das aktive Material PbSe anstelle von
PbTe. Vergleichsproben zeigen allerdings, dafi die Photolumineszenzausbeute von

PbSe sogar besser ist.

6.3 Vertikal emittierende Laserstrukturen im kontinuierlichen Betrieb

Im vorhergehenden Kapitel 6.2 wurde der Einflu} der Dimensionalitéit des Ladungs-
tragereinschlusses in der aktiven Zone auf die Lasertétigkeit untersucht. Anders als
erwartet, konnte kein Vorteil von Quantentrogen und Quantenpunkten gegeniiber
unstrukturiertem Volumenmaterial als laseraktives Medium festgestellt werden. In
einem weiteren Schritt sollten die vertikalen Laserstrukturen nicht gepulst, sondern
kontinuierlich (CW) angeregt werden. Die bislang untersuchten VCSEL Strukturen
wurden gepulst angeregt, wobei die Emissionslinien grofie Linienbreiten von bis zu
2 meV zeigten. Um IV-VI VCSELs als Lichtquelle fiir spektroskopische Anwendun-
gen verwenden zu konnen, mufl die Linienbreite der Emission drastisch reduziert
werden. Mit neuen CW emittierenden VCSELs erhofft man sich eine Verbesserung
der spektralen Auflésung. Der CW Betrieb einer Laserstruktur stellt eine hohe An-
forderung an die Giite des Resonators, da die erreichten Leistungen bei kontinuier-
lich emittierenden Pumplasern gegeniiber den Pulsspitzenleistungen gepulster Laser
niedriger ausfallen. Damit muf} die Laserschwelle der untersuchten Struktur so nied-
rig wie moglich gehalten werden.

Ergénzend zu den hier vorgestellten Experimenten an vertikalen Laserstrukturen

wurde die Photolumineszenz von Bleisalzstrukturen mit CW Anregung in der Ar-



Experimentelle Resultate und deren Deutung:
122 PbSe- Quantenpunkte und vertikal emittierende Resonatorstrukturen

beitsgruppe des Probenherstellers untersucht [92]. Bei 150 mWV kontinuierlicher An-
regungsleistung zeigten PbTe/PbEuTe Quantentrogstrukturen Lumineszenz bis zu
einer Temperatur von 200 K und PbSe/PbEuSe Strukturen bis 330 K. Die hochste
Temperatur, bei welcher Emission beobachtet werden konnte, betrug 190°C' und
wurde bei PbSe Volumenmaterial beobachtet. Aufgrund dieser Resultate, kamen
PbSe und PbEuSe in den fiir den CW Betrieb optimierten Proben zum Einsatz. Des
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Abbildung 6.10: Schematischer Aufbau der kontinuierlich emittie-
renden VCSEL Struktur.

weiteren sind beide Bragg- Spiegel in ihrem Aufbau identisch, womit die Laserstruk-
turen im Gegensatz zu jenen des vorhergehenden Kapitels symmetrisch aufgebaut
sind. Abbildung 6.10 zeigt den schematischen Aufbau der VCSEL Proben, welche
fiir das optische Pumpen im 5 pm Spektralbereich optimiert sind. Zur exakten
Auslegung der Struktur des Mikroresonators kamen Transfermatrixberechnungen
zum Einsatz. Dabei wird die Dispersion der optischen Konstanten der einzelnen

Materiallagen exakt beriicksichtigt. Die dafiir benotigten Daten wurden aus FTIR
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Messungen einzelner Referenzschichten erhalten. Da IV-VI VCSELs fiir eine spezi-
elle Temperatur ausgelegt werden miissen, wurden 2 K gewéhlt. Das entsprechen-
de laseraktive Material fiir eine angestrebte Laseremission um die 8 pum ist PbSe.
Die Laserstruktur fiir das mittlere Infrarote besteht aus zwei hochreflektierenden
EuSe/Pbg g4Eug g6Se Bragg- Spiegeln, mit einem 2\ Resonator dazwischen. In die-
sem Resonator befindet sich eine 2395 nm Pbgg4Eug osSe Pufferschicht, gefolgt von
1434 nm PbSe als laseraktives Material. Die A/4- Lagen der Bragg- Spiegel besitzen
eine Dicke von 487 nm fiir PbEuSe und 814 nm fiir PbSe. Aufgrund des grofien Un-
terschieds der Brechungsindizes dieser beiden Materialien von 50%, bendtigt man
lediglich fiinf Schichtpaare, um einen Reflexionsgrad von mehr als 99% zu erhalten.
Die Auslegung der Laserstruktur gewéhrleistet, dal weder die Resonatoremission
bei ca. 7.9 um noch die Pumplaserwellenléinge bei 5.3 pum von den Spiegeln ab-
sorbiert wird. Es wurde darauf Wert gelegt, dafl die Wellenldnge des Pumplasers
nicht innerhalb des Stopbandes der Spiegel liegt. Die komplette Laserstruktur ist
mit Hilfe von MBE bei einer Temperatur von 250°C' auf < 111 >- orientiertes BaF,
Substrat gewachsen worden. Dabei betrug die Wachstumsgeschwindigkeit von PbSe
1.3 um/h und von EuSe 0.9 pm/h. Da nur eine Eu- Effusionszelle zur Verfiigung
stand, wurden die Pbgg4Eug 06Se Schichten aus kurzperiodigen Supergittern, beste-
hend aus 0.7 nm Pbg¢Eug4Se und 4.3 nm PbSe zusammengesetzt.

Zur Untersuchung des Emissionsverhaltens dieser Laserstrukturen kam der in Kapi-
tel 4.1 beschriebene Versuchsaufbau zum Einsatz. Bei diesen VCSEL Strukturen war
es auBerst wichtig, den anregenden Strahl parallel zur Oberflaichennormalen der Pro-
be in den Resonator einzukoppeln. Da der Aufbau des Resonators symmetrisch ist,
wurde die Photolumineszenz in Vorwértsrichtung vermessen. Als anregende Licht-
quelle diente ein kontinuierlich emittierender CO- Laser mit einer Wellenldnge von
5280 nm, entsprechend einer Photonenenergie von 235 meVl . Die maximale Leistung
im CW Betrieb betriagt bis zu 3 W. Um Zerstérungen an der Probe zu vermeiden,
wurde die CW Leistung auf 130 mW begrenzt. Die Fokussierung des Pumplasers
auf die Oberfliche der Probe erfolgte durch geeignete Optiken. Der typische Fo-
kusdurchmesser betragt dabei 200 pm (FWHM). Die emittierte Strahlung wurde
mit Hilfe eines HgCdTe Photoleiters und eines Gitterspektrometers untersucht. Zur
Messung der integrierten emittierten Leistung ist das emittierte Licht nicht durch

das Spektrometer detektiert, sondern unter Verwendung eines Hohlspiegels direkt
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nach dem Kryostaten auf einen kalibrierten HgCdTe Detektor fokussiert worden.
Die Pumpstrahlung wurde durch ein InSh- Kantenfilter eliminiert.

Es wurden zwei vertikale Laserstrukturen S1 (MBET 1753#1) und S2 (MBET
1753#2) vom oben beschriebenen Typ, aber leicht unterschiedlicher Dicke unter-
sucht. Aufgrund dieser verschiedenen Resonatordicke weicht die spektrale Lage der
emittierten Strahlung der beiden Proben leicht voneinander ab. Zur Bestimmung der
energetischen Lage der Resonatormoden wurden Reflexions- und Transmissionsmes-
sungen im infraroten Spektralbereich durchgefiihrt. Da sich die Struktur der beiden
Proben nur geringfiigig unterscheidet, zeigt Abb. 6.11 lediglich die Resultate der
Probe S1, wobei die Region des Stopbandes fiir zwei Temperaturen vermessen wor-
den ist. Bei Raumtemperatur beobachtet man drei Resonatormoden der Ordnung
m = 3, 4, und 5 mit den entsprechenden Energien von 133, 163, und 190 meV
(vgl. Abb. 6.11 (a)). Die gemessene Linienbreite der m = 3 Mode betrégt 0.25 meV
(FWHM), die der zentralen m = 4 Mode lediglich 0.10 meV. Diese Werte zeigen
die sehr hohe Finesse des Resonators von 400, wobei die Ordnung der Mode mit
beriicksichtigt wurde. In Abb. 6.11 (a) ist das berechnete Reflexionsspektrum als
gestrichelte Linie eingezeichnet. Dieses stimmt sehr gut mit der gemessenen Refle-
xionskurve iiberein. Aufgrund des 1 mm dicken BaFy Substrates zeigen sich inner-
halb des Stopbandes zusétzliche Interferenzen mit einem energetischen Abstand von
0.5 meV. Aufgrund der schnellen Abnahme der Energieliicke von PbSe mit fallen-
der Temperatur von 279 meV bei 300 K bis 146 meV bei 1.8 K werden bei tiefen
Temperaturen die hochenergetischen Resonatormoden durch Interbandabsorption
des PbSe laseraktiven Materials geddmpft [93]. Dadurch wurde bei einer Tempera-
tur von 60 K die m = 4 Mode bei 158 meV von 0.10 meV bei Raumtemperatur auf
0.13 meV verbreitert, wie in Abb. 6.11 (b) zu erkennen ist. Bei 60 K ist die m = 3
Mode noch nicht gedampft, was sich an der innerhalb der Mefifehler unveranderten
Linienbreite zeigt. Weiterhin ist bei 60 K die transmittierte Intensitit der Mode
m = 4 aufgrund der Dampfung viel geringer als bei der ungedédmpften m = 3 Mode
bei 128 meV. Die m = 5 Mode ist bei 60 K bereits so stark geddmpft, dafl sie
nicht mehr zu beobachten war. Bei einer Temperatur von 1.8 K wurde nur noch die
m = 3 Mode nachgewiesen, da alle energetisch hoher liegenden Resonanzen durch
die Absorption des PbSe nicht mehr beobachtet werden konnten. Wie in Abb. 6.11

zu erkennen ist, verschieben sich die Resonatormoden mit einer Rate von 22 ueV/ /K
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Abbildung 6.11: Infrarote Reflexions- und Transmissionsmessungen
an der VCSEL Probe S1 innerhalb des Stopbandes bei 300 K (a)
und 60 K (b). Weiterhin sind die Ordnungen m und Linienbreiten
der drei Resonatormoden angegeben. Die gestrichelte Linie in (a)

gibt die berechnete Reflexionskurve wieder.

mit sinkender Temperatur zu niedrigeren Energien. Dies 148t sich durch den mit
sinkender Temperatur zunehmenden Brechungsindex des Materials im Resonator

erklaren.



Experimentelle Resultate und deren Deutung;:
126 PbSe- Quantenpunkte und vertikal emittierende Resonatorstrukturen

Abbildung 6.12 zeigt das Emissionsspektrum beider VOSEL Proben S1 und S2 bei
einer Temperatur von 1.8 K und einer Pumpleistung von 130 mW als offene Kreise.
Die mit sinkender Photonenenergie steigende durchgezogene Linie zeigt den hoch-
energetischen Auslaufer der spontanen Lumineszenz von PbSe. Die Nachweisemp-
findlichkeit bei dieser Vergleichsmessung war um einen Faktor 2000 grofler als bei
der Messung der VCSEL Spektren.

Die Emission der Mode m = 4 von Probe S1 liegt bei 156.5 meV (7.92 pym) und fir
Probe S2 bei 158.2 meV (7.84 um). Eine ldngere Emissionwellenlénge wurde mit
VCSELs bislang noch nicht erreicht. Die beobachtete Linienbreite beider VCSEL
Emissionen betragt 1.6 nm (31 peV) und wurde anhand einer Gaussanpassung
ermittelt. Abbildung 6.12 (a) zeigt die angepafiten Kurven als durchgezogene Lini-

en. Korrigiert man die gemessenen Linienbreiten mit dem Auflésungsvermogen des

Spektrometers von <> = 6400, so erhélt man als tatséchliche Linienbreite 0.9 nm,
entsprechend 18 peV. Solch schmale Emissionslinien (5, = 7200) sind fiir spek-

troskopische Anwendungen sehr wichtig und mehr als eine Grolenordnung kleiner
als typische Werte fiir gepulste IV-VI VCSELs. Als Linienbreiten fiir einen gepulst
angeregten PbTe VCSEL findet man 23 nm [94] und 37 nm fir einen PbSe VCSEL
[95].

Wie fiir stimulierte Emission zu erwarten, ist die Linienbreite der emittierten Strah-
lung kleiner als die der entsprechenden ungepumpten Resonatormode. Bemerkens-
wert ist, daf3 die Linienbreite der Emission sogar um einen Faktor 5 kleiner ist als
die der ungedédmpften m = 4 Mode bei 300 K (sieche Abb. 6.11 (a)). Weiterhin ist
anzumerken, dafl die Intensitdt des emittierten Lichts mehrere Groflenordnungen
starker ist, als die spontane Photolumineszenz des PbSe.

Neben der eben erwéhnten ultra- schmalen Linienbreite und hohen Intensitét der
emittierten Strahlung ist die Existenz einer Laserschwelle ein klarer Hinweis auf
stimulierte Emission. Dies zeigt Abb. 6.12 (b), in welcher die emittierte Leistung
als Funktion der Anregungsleistung bei einer Temperatur von 1.8 K fiir beide Pro-
ben S1 und S2 gezeigt ist. Beide Proben weisen spontane Emission fiir sehr klei-
ne Anregungsleistungen auf. Oberhalb der Schwelle steigt die emittierte Leistung
steil an. Die Pumplaserstrahlung besitzt auf der Probe einen Fokusdurchmesser von
200 um. Als externe Laserschwellen wurden fiir Probe S1 80 W/cm? und fiir Probe
S2 140 W/em? erhalten. Da die Pumpstrahlung zu 63% an den Bragg- Spiegeln
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Abbildung 6.12: (a) CW Emissionsspektren der zwei VCSEL Pro-
ben S1 und S2 bei einer Temperatur von 1.8 K und einer Pump-
leistung von 130 mW . Weiterhin ist der hochenergetische Teil der
spontanen Lumineszenz von PbSe eingezeichnet. (b) Emittierte Lei-
stung der VCSEL Proben S1 und S2 als Funktion der Anregungslei-
stung bei 1.8 K. Die Pfeile geben die Schwellenwerte an. (¢) Emit-
tierte Leistung der Probe S1 als Funktion der Temperatur bei einer

konstanten Pumpleistung von 130 mW'.

reflektiert wird, errechnet man als interne Laserschwellen nur 25 W/em? fiir S1 und

52 W/em? fiir Probe S2. Diese Werte sind zwei Grofenordnungen kleiner als jene
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fiir gepulst angeregte IV-VI VCSELSs in vorherigen Arbeiten [94, 87]. Selbst im Ver-
gleich zu CW emittierenden Typ II Antimonid VCSELs mit einer Laserschwelle von
940 W/em? bei einer Wellenléinge von 2.9 pm [96], sind die hier gemessenen Schwel-
len bemerkenswert klein. Fiir Anregungsleistungen oberhalb dieser Laserschwellen
beobachtet man stimulierte Emission, was in Abb. 6.12 (b) durch den steilen An-
stieg der emittierten Leistung zu erkennen ist. Bei einer Temperatur von 1.8 K und
einer Anregungsleistung von 130 mW liegt die emittierte Leistung fiir Probe S1
tiber 160 uWW. Die Laserschwelle, welche fiir Probe S1 erhalten wurde, ist kleiner als
jene fiir Probe S2, was dadurch erklért wird, dal die entsprechende Resonatormode
von Probe S1 ndher an dem Maximum der spontanen Emission des PbSe laserakti-
ven Materials liegt als fiir Probe S2 (vergleiche Abb. 6.12 (a)). Dies bewirkt einen
hoheren Verstarkungsfaktor fiir Probe S1.

Abbildung 6.12 (c) zeigt die emittierte Leistung von Probe S1 als Funktion der
Temperatur bei einer konstanten Anregungsleistung von 130 mW. Mit steigender
Temperatur schiebt sich das Maximum der spontanen Emission des PbSe laserak-
tiven Materials in Richtung der m = 4 Resonatormode (siehe Abb. 6.12 (a)). Dies
erkldrt die Zunahme der emittierten Leistung unterhalb von 30 K. Bei 30 K liegt
das Maximum der spontanen Lumineszenz des PbSe energetisch an der selben Stelle
wie die Resonatormode, was sich in maximaler Leistung widerspiegelt. Die emittier-
te Leistung betrigt 350 uWW bei 30 K, was einer Konversionsrate von 0.27 % bei
einer relativ niedrigen CW Anregungsleistung von 130 mW entspricht. Oberhalb
von 30 K nimmt die emittierte Intensitiat ab, da sich das Maximum der Photolumi-
neszenz des PbSe {iber die Resonatormode hinweg zu hoheren Energien verschoben
hat. Fiir Temperaturen hoéher als 57 K bricht die Laseremission zusammen, da es
keinen hinreichenden Uberlapp der spontanen Photolumineszenz mit der Resona-
tormode mehr gibt. Fiir Probe S2 konnte aufgrund der energetisch héher liegenden
Emissionslinie eine maximale Arbeitstemperatur von 80 K erreicht werden.

In Abb. 6.13 sind die Spektren der emittierten Laserlinie von Probe S1 fiir verschie-
dene Anregungsleistungen bei einer Temperatur von 1.8 K gezeigt. Die durchgezo-
genen Linien geben Gaussanpassungen an die experimentellen Daten wieder, welche
durch die gefiillten Symbole dargestellt sind. Hier verdeutlicht sich, daf3 sich die Li-
nien mit kleiner werdender Pumpleistung leicht zu niedrigeren Energien verschieben.

Dies 148t sich mit dem EinfluB der photoangeregten freien Ladungstriager auf den
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Abbildung 6.13: Stimulierte Emissionsspektren von VCSEL Probe
S1 bei 1.8 K als Funktion der Pumpleistung. Werte unterhalb der
Anregungsleistung: gemessene Linienbreiten; Werte in Klammern:
tatséchliche Linienbreiten unter Beriicksichtigung der Spektrome-
terauflosung. Durchgezogene Linien: Gaussanpassungen an die ex-
perimentellen Daten (volle Symbole). Das spontane Emissionsspek-
trum bei einer Pumpleistung von 19 mW ist aufgrund der Uber-

sichtlichkeit vergroflert und als durchgezogene Linie gezeichnet.
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Brechungsindex erkliren [88]. Fiir Anregungsleistungen unterhalb der Laserschwelle,

was in Abb. 6.13 dem Spektrum fiir 19 mW entspricht, springt diese spontane Linie

zuriick zu hoheren Energien, da das Fehlen der stimulierten Emission eine héhere

Ladungstréigerdichte erlaubt als fiir diese Pumpleistung aus dem Verlauf der anderen

Spektren zu erwarten gewesen wére. Dies ist, unabhéngig von der Laserschwelle aus

Abb. 6.12 (b), ein Zeichen fiir das Einsetzen von stimulierter Emission. Der Einflufl
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der Dichte photoangeregter Ladungstriager auf den Brechungsindex des Halbleiter-
materials konnte bislang an keinem [V-VI VCSEL beobachtet werden und wurde hier
erstmals aufgrund der geringen Linienbreite der Emission vermessen. Des weiteren
zeigen die in Abb. 6.13 angedeuteten Linienbreiten eine Verringerung der Laserlini-
enbreite mit steigender Pumpleistung, was typisch fiir stimulierte Emission ist.

In Abb. 6.11 (a) wurde fiir eine Photonenenergie von 190 meV, entsprechend einer

Wellenldnge von 6.5 um, die m = 5 Resonatormode gemessen. Prinzipiell sollte es
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Abbildung 6.14: Emittierte Intensitdat der Probe S1 bei einer Tem-
peratur von 115 K aus der Mode m = 5.

moglich sein, mit steigender Temperatur das Maximum der spontanen Lumineszenz
des PbSe mit der energetischen Lage dieser Resonatormode zur Deckung zu bringen
und dadurch Laseremission aus der m = 5 Mode zu erhalten. Tatséchlich konnte in-
nerhalb eines sehr schmalen Temperaturbereichs um die 115 K Emission aus dieser
Mode beobachtet werden.

Abbildung 6.14 zeigt das erhaltene Spektrum mit einer Linienbreite von 0.3 meV .

Diese ist um einen Faktor 10 grofler als die der Emission aus der m = 4 Mode, was
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nach Abb. 6.11 (a) durch die breite Resonatormode m = 5 des Stopbandes plausibel
erscheint. Die Emissionslinie ist mit 0.3 meV deutlich schmaéler als die Breite der
passiven Resonatormode von 0.9 meV. Das ist ein Hinweis darauf, dafl es sich bei
dieser Linie ebenfalls um stimulierte Emission handelt. Der Temperaturbereich, in
dem diese Emission zu beobachten ist, ist extrem klein, so daf§ es nicht moglich war
die Laserschwelle zu bestimmen, da selbst eine geringe Aufheizung der Probe durch
die Pumpstrahlung zu einen Verdnderung der Verstdrkung fiihrte. Die instabilen
Eigenschaften dieser Mode sind auf die spektrale Lage am Rand des Stopbandes
zuriickzufiithren. Dennoch sollte es prinzipiell méglich sein, einen VCSEL fiir diese

Wellenlénge zu optimieren und damit hchere Arbeitstemperaturen zu erreichen.

6.4 Gepulste und kontinuierliche Emission aus VCSEL Strukturen

In dieser Arbeit ist es erstmals gelungen, IV-VI VCSELs mit Hilfe einer kontinuier-
lich emittierenden (CW) Strahlungsquelle optisch zu pumpen. Die Ergebnisse daraus
wurden in Kapitel 6.3 vorgestellt. Hier wird die Emission eines VCSELs bei gepulster
und CW Anregung verglichen. Bei der untersuchten Probe handelt es sich um Probe
S1 (MBET 1753#1) aus dem vorhergehenden Kapitel. Deshalb wird ihr Aufbau an
dieser Stelle nicht nochmals dargestellt.

Das Experiment zur Messung der Photolumineszenz entspricht jenem aus Kapitel
4.1 in Vorwartsrichtung. Zur CW Anregung der VCSEL Struktur diente wieder der
CO- Laser mit einer Energie von 1894 cm ™! (5280 nm). Dabei wurde die Leistung
mit Hilfe geeigneter Modenblenden auf unter 1.3 W beschrankt, um Zerstérungen an
der Probe zu vermeiden. Im gepulsten Betrieb ist der Laser durch einen rotierenden
Spiegel auf allen Linien giitegeschaltet. Die so erzeugten Laserpulse besitzen eine
Halbwertsbreite von 360 ns bei einer Wiederholrate von 150 Hz. Um Zerstorungen
an der Probe zu vermeiden, wurden die Pulsspitzenleistungen auf weniger als 1 kW
beschrénkt. Der Nachweis der Photolumineszenz erfolgte durch ein Spektrometer
gefolgt von einem HgCdTe Detektor. Wie im vorherigen Kapitel ist die integrierte
emittierte Intensitéat mit Hilfe eines kalibrierten Detektors und eines InSb Kantenfil-
ters gemessen worden. Fiir alle in diesem Kapitel durchgefiihrten Messungen befand

sich die Probe in superfluidem Helium bei einer Temperatur von 1.8 K. Abbildung
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Abbildung 6.15: Vergleich der Emissionslinie der VCSEL Probe S1
bei kontinuierlicher Anregung mit 400 mW Leistung und gepulster
Anregung mit 400 mW Pulsspitzenleistung. Durchgezogene Linie:
Anpassung einer Lorentzlinie an die experimentellen Daten (gefiillte
Symbole). ACHTUNG: 0.10 cm ™! ist das Auflésungsvermogen des

Spektrometers.

6.15 zeigt die stimulierte Emission der Mode m = 4 bei 1262.25 cm™" (7.92 um)*.
Die Anregung erfolgte dabei zum Einen kontinuierlich mit 400 mW Leistung und
zum Anderen gepulst mit einer Pulsspitzenleistung von ebenfalls 400 mWW . Die Lini-

enbreiten wurden durch Anpassung von Lorentzlinien (durchgezogene Linien) an die

In diesem Abschnitt werden die Photonenenergien in ecm~! angegeben und nicht wie bisher in

meV, da diese Einheit besser zur Beschreibung der extrem scharfen Linien geeignet ist.
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experimentellen Daten (volle Symbole) bestimmt. Die damit erhaltene Linienbreite
fiir CW Anregung betriigt lediglich 0.10 cm ™! (12 peV') und ist damit noch kleiner
als im vorherigen Kapitel beschrieben, da hier die Anregung mit einer hoheren Lei-
stung von 400 mW erfolgte. Nach Abb. 6.13 fiihrt eine hohere Anregungsleistung zu
schméleren Emissionslinien, was im Einklang mit dem MeBwert von 0.10 em ™! aus
Abb. 6.15 steht. Diese erhaltene Linienbreite ist jedoch exakt die experimentell durch
Vermessen einer Linie des CO- Lasers? bestimmte Auflésung des verwendeten Dop-
pelmonochromators von v/Av = 12000, weshalb die tatséchliche Linienbreite der
CW Emission signifikant kleiner als 0.10 em ™~ (0.6 nm) ist. Die vorhandene optische
Ausriistung konnte die Linienbreite dieser Emission nicht auflésen. Fiir spektrosko-
pische Anwendungen sind solche ultra- schmalen Linien sehr wichtig. Wie bereits
im vorhergehenden Kapitel erwéhnt, ist die Linienbreite der Emission bei weitem
schméler als die Linienbreite der dazugehorigen ungepumpten Resonatormode.

Bei gepulster Anregung verbreitert sich diese Emissionslinie auf 0.36 cm ™!, obwohl
die Pulsspitzenleistung von 400 mW gleich der CW Anregungsleistung ist. Korri-
giert man diesen Wert mit der Spektrometerauflosung, so erhélt man eine tatséchli-
che Linienbreite von 0.34 ¢m~!. Mit zunehmender Pulsspitzenleistung nimmt die

Linienbreite bis auf 0.81 em ™!

zu, was sich nach [88] mit Hilfe dynamischer Linien-
verbreiterung erkléaren lét. Diese verbreiterte Linie ist jedoch noch immer schméler
als die Breite der ungepumpten Resonatormode.

Die emittierte Leistung als Funktion der Anregungsleistung ist in Abb. 6.16 in
doppel- logarithmischer Auftragung gezeigt. Der Anstieg bei kleinen Pumpleistun-
gen ist spontaner Emission zuzuordnen. Ab 25 mW | was der externen Laserschwelle
entspricht, setzt stimulierte Emission ein, wie anhand des kleinen Bildes mit linea-
ren Achsen zu erkennen ist. Die emittierte CW Leistung der stimulierten Emission
nimmt oberhalb der Schwelle im doppel- logarithmischen Mafistab linear zu und er-
reicht bei einer CW Anregung von 1.2 W ihren Maximalwert von 4.8 mW . Dies ist
die bislang hochste CW Leistung, die aus einem IV-VI VCSEL im mittleren infraro-
ten Spektralbereich beobachtet werden konnte. Ab 10 W Pumpleistung erfolgte die
Anregung gepulst. Bei 500 W gepulster Anregung wurde eine Pulsspitzenleistung

der Emission von 23 W gemessen. Zur Berechnung der Konversionsrate muflte bei

2Durch Differenzfrequenzmischung der Linien zweier CO- Laser wurden deren Linienbreite zu
kleiner 5 M H z bestimmt [97]
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Abbildung 6.16: Kontinuierliche und gepulste Emission als Funk-
tion der Anregungsleistung bei einer Temperatur von 1.8 K im
doppel- logarithmischem Mafstab. Offene Symbole: spontane Emis-
sion; gefiillte Symbole: stimulierte Emission. Eingefiigtes Bild: Po-

sition der Schwelle in linearem Maflstab.

dieser Laserprobe beriicksichtigt werden, dafl beide Bragg- Spiegel identisch sind
und deshalb die emittierte Leistung auf beiden Seiten der Probe, also in Vorwiérts-
und Riickwértsrichtung emittiert wird. Dieser Sachverhalt wurde mit Hilfe eines Ex-
perimentes eindrucksvoll bewiesen, indem die emittierte Leistung in Vorwérts- und
Riickwartsrichtung gleichzeitig gemessen wurde. Die somit erhaltenen Konversions-

raten betragen fiir CW Emission 0.8% und fiir gepulste Emission 9%.
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6.5 Vertikal emittierende Laserstrukturen im Magnetfeld

In diesem Kapitel wird der Einflufl eines Magnetfeldes in Faraday- Konfiguration auf
die stimulierte Emission der beiden in Kapitel 6.3 vorgestellten Proben S1 (MBET
1753#1) und S2 (MBET 1753#2) untersucht. Der experimentelle Aufbau zur
Photolumineszenzmessung entspricht jenem aus Kapitel 4.1 in Vorwértsgeometrie.
Als anregende Lichtquelle diente die Strahlung des CO- Lasers mit einer Energie
von 1894 em™!. Bei T = 1.8 K lag die Emission der Probe S1 bei 1262.25 cm ™!
(156.5 meV') und die der Probe S2 bei 1275.97 cm™! (158.2 meV).

In einem longitudinalen Magnetfeld erwartet man aufgrund der Konzentration der
Zustandsdichte auf die Landauniveaus einen Anstieg der emittierten Laserleistung.
Zur Bestimmung der integrierten emittierten Intensitéit wurde die Photolumineszenz
mit Hilfe eines Hohlspiegels direkt nach dem Kryostaten auf den Detektor fokussiert,
wobei Laserstreulicht durch ein InSb Kantenfilter unterdriickt wurde. Abbildung
6.17 zeigt die auf diese Weise gemessene Intensitéit als Funktion des Magnetfeldes
bei einer Temperatur von 1.8 K und kontinuierlicher Anregung. Fiir beide Proben
nimmt die emittierte Leistung mit steigendem Magnetfeld ab und erreicht bei
12 kG ein lokales Minimum. Mit weiter zunehmenden Feld steigt die Emission an,
um bei 23.5 kG ein Maximum zu erreichen. Die dort erhaltene Intensitét ist von
der bei B = 0 nur unwesentlich verschieden. Mit weiter wachsendem Feld sinkt die
Emission rasch und verschwindet bei Probe S1 bei einem Magnetfeld von 45 kG
und bei Probe S2 bei einem Wert von 40 kG.

In Abb. 6.17 sind zusétzlich die Magnetfelder durch vertikale Pfeile markiert, bei
denen die niedrigsten Landauniveaus in PbSe energetisch mit der Photonenenergie
der emittierten Strahlung iibereinstimmen. Wie sich daraus erkennen laft, findet
man das erste Minimum bei dem resonanten Magnetfeld der n = 1 Landauniveaus.
Bei Probe S2 in Bild (b) 148t sich sogar die Auflésung beider Uberginge fiir das 0°-
und 70.53% Tal erahnen. Auch in Abb. 6.17 (a) erkennt man bei 10 kG eine Schulter.
Mit weiter steigendem Feld erreicht das n = 0 Landauniveau die Photonenenergie.
Fiir Probe S1 sind beide Téler zu erkennen, wobei fiir Probe S2 schon beim 0°- Tal
die Emission vollkommen verschwindet. Fiir hohere Magnetfelder als 50 kG ist die
Energieliicke so weit geoffnet, dal keine Zustdnde mehr fiir Lichtemission in die

Resonatormode vorhanden sind.
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Abbildung 6.17: Emittierte Intensitidt der Probe S1 (a) und S2 (b)
als Funktion des Magnetfeldes bei einer Temperatur von 1.8 K.

Genaue Bedeutung der vertikalen Pfeile sieche Text.

An den Minima bei etwa 10 kG erkennt man, daf§ offensichtlich die Verluste im
Resonator durch Interbandabsorption in die n = 1 Landauniveaus beider Téler
schwerer wiegen als die Steigerung des Verstéarkungsfaktors durch die Landauquan-
tisierung.

Fiir eben gezeigte Experimente ist die Photolumineszenz direkt auf den Detektor
fokussiert worden. Um den FEinfluB eines longitudinalen Magnetfeldes auf das
Spektrum der Emission zu untersuchen, wurde die Photolumineszenz durch einen
Monochromator spektral zerlegt und danach mit Hilfe eines HgCdTe Detektors
registriert. Fiir diese Untersuchungen bei 1.8 K kam ein durch einen rotierenden
Spiegel giitegeschalteter CO- Laser im gepulsten Betrieb zum Einsatz. Beispielhaft
werden die an Probe S1 erzielten Resultate diskutiert. Abbildung 6.18 zeigt das
experimentelle Spektrum ohne Magnetfeld als volle Kreise. Das Maximum der Emis-

sion befindet sich bei einer Energie von 1262.25 cm™!. Aus einer Lorentzanpassung
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Abbildung 6.18: Spektrum der Emission von Probe S1 bei 1.8 K
und einem longitudinalen Magnetfeld von 18.9 kG. Der Nachweis
erfolgte unpolarisiert, o™ bzw. o~ zirkular polarisiert. Volle Sym-

bole: Me3werte; Linien: Lorentzanpassungen

ergibt sich die Linienbreite zu 0.36 em~!. Bei Anlegung eines longitudinalen Mag-
netfeldes von 18.9 kG spaltet die emittierte Linie symmetrisch auf. Die MeBwerte
(volle Dreiecke) wurden durch Lorentzlinien angepafit (Linie). Die Linienbreite der
Emission bei 1263 em™! betriagt 0.35 cm™' und jene bei 1261.5 cm™! 0.38 em ™.
Innerhalb der Mefifehler sind die drei beobachteten Linien mit und ohne Magnetfeld
gleich breit.

Zur Uberpriifung der Polarisation der aufgespalteten Linie wurde in den Nach-
weisstrahlengang ein A\/4- Fresnel- Rhombus gefolgt von einem Linearpolarisator
positioniert. Mit dieser Konfiguration ist es moglich links- (¢7) bzw. rechtszirkular
(07) polarisiertes Licht nachzuweisen. In dem hier verwendeten Versuchsaufbau
zeigt der Wellenvektor k des Lichtes antiparallel zu B. Blickt man nun von hinten

entlang der Richtung von l;, so bedeutet o*- Licht rechtszirkular polarisiertes
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Licht, d.h. der elektrische Feldvektor dreht sich im Uhrzeigersinn. Fiir o~ ist
dies entsprechend vertauscht. Mit Hilfe dieser Nachweisoptik wurde festgestellt,
dafl die hoherenergetische Linie zirkular o™ und die niederenergetischere zirkular
o~ polarisiert ist (siche Abb. 6.18). Zur Kontrolle dieser Uberlegung wurde eine
Vergleichsmessung der Interbandabsorption von PbMnTe durchgefiihrt, wo o™ - und
o~- Ubergénge durch die Austauschwechselwirkung zwischen freien Ladungstrigern
und Mn- Tonen in genau bekannter Weise aufgespalten sind [98].

Abbildung 6.19 (a) zeigt Spektren der Emission bei verschiedenen Magnetfeldern.

Fiir jedes Magnetfeld wurde je einmal o und anschlieBend o~- Licht nachgewiesen.

+ — T ‘ - — ‘ ‘ L

— 0O -polarisiert (a); 12636 (b){
---- 0 -polarisiert 1 H 1
= ] 12634\~ | v O -polarisiert A
= Y Y 45.2 kG] Fola ot P -
e (e E 126321 o -polarisiert |
5 N 057946 1263 ]

=L ] 1262.8 f

EL 1 L

W+ 1 o

<E 30.3 kG] g 12626
g ] A [

St 26.5 kG| o 12624 1

Lo R R /A . o> X

2L 22.7 kG] T 12602 -

cr 1 w L

[ONR ]

eE 18.9 kG 1262 Lolol,l.]
| — r 5 10 15 20 25 30 35 1
- 15.1 kG] 1261.8 Magnetfeld (kG)
e 11.4 kG] 126161 ]
- 7.6 kG{ 12614 f
- e 1261.2 N
E | | | | | | 0 \kG B L | | | | | | | N

12591260 1261 1262 1263 1264 1265 1266 1267 165"5 10 15 20 25 30 35 40

Energie (crhl) Magnetfeld (kG)

Abbildung 6.19: (a) Aufspaltung der Emissionslinie bei Anlegen
eines longitudinalen Magnetfeldes. Der Nachweis erfolgte getrennt
fir o™ und o~ polarisiertes Licht. (b) Energetische Position der
Maxima der ot bzw. o~ polarisierte Emission als Funktion des
Magnetfeldes. Kleines Bild: Energiedifferenz Av als Funktion des
Magnetfeldes.

Dabei zeigt sich, daf§ die Aufspaltung der Laserlinie linear mit dem Magnetfeld
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anwichst. Die o™ Emission wandert dabei zu héheren Energien, wihrend sich die
o~ Emission zu niedrigeren Energien verschiebt. Der Unterschied der Intensitéten
der beiden zirkular polarisierten Strahlen nimmt mit steigendem Magnetfeld zu. So
konnte die o~ polarisierte Linie lediglich bis zu einem Feld von 38 kG beobachtet
werden, wihrend die o Emission erst ab dem aus Abb. 6.17 (a) bekannten Feld
von B = 45 kG verschwindet. Ein solches Verhalten 14t sich dadurch erkléren,
dafl sich mit steigendem Magnetfeld die Position des Ferminiveaus relativ zu den
Landauniveaus verschiebt und dadurch manche Uberginge nicht mehr moglich
sind. Dies erkennt man in den Spektren an kleiner werdenden Intensitdten der
beobachteten Linien.

In Abb. 6.19 (b) ist die energetische Position der Maxima der Emission als Funktion
des Magnetfeldes bei einer Temperatur von 1.8 K (volle Symbole) zusammen
mit Ausgleichsgeraden aufgetragen. Das kleine Bild in Abb. 6.19 (b) zeigt den
energetischen Abstand Avr der Emissionsmaxima als Funktion des Magnetfeldes
sowie eine lineare Anpassung.

Um zu kléaren, ob die beobachtete Aufspaltung durch die Bandstruktur des aktiven
Materials, z.B. durch die Spinaufspaltung der Energiebdnder verursacht oder eine
Eigenschaft der Probe ist, wurde die niederenergetischere Resonatormode m = 3
aus Abb. 6.11 (a) bei einer Temperatur von 1.8 K als Funktion des Magnetfeldes
vermessen. Zur Beobachtung der transmittierten Intensitdt dieser ungepumpten
Mode bei einer Energie von 1038 em™! (9.6 um) wurde ein Globar verwendet. Die
gemessene Transmission der Mode zeigte mit zunehmenden Magnetfeld ebenfalls
eine Aufspaltung. Bei B = 68 kG betriigt diese 2.6 cm ™! und ist damit etwa halb so
grofl wie die der stimulierten Emission, die nach Abb. 6.19 (b) 2.4 em™! bei 35 kG
betragt. Da diese passive Mode m = 3 im Magnetfeld auch eine Aufspaltung zeigt,
kann ein Zusammenhang der stimulierten Emission mit der Beobachtung zweier
Emissionslinien ausgeschlossen werden.

Vielmehr ist der Unterschied der Brechungsindizes des Materials der aktiven Zone
fir o~ und o~ - Licht, der auch den Faradayeffekt bewirkt, fiir die Aufspaltung
verantwortlich. Dadurch besitzt jede Resonatormode fiir diese beiden Polarisationen
unterschiedliche Resonanzfrequenzen, und es werden zwei Emissionen beobachtet.
Ohne Magnetfeld existiert kein Unterschied in den Brechungsindizes, und es ist nur

eine Linie zu detektieren. Mit steigendem Magnetfeld nimmt der Unterschied der
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Brechzahlen zu, und der energetisch Abstand der beiden vermessenen Linien steigt
an, wie an den Messungen in Abb. 6.19 zu erkennen ist.

Innerhalb des Resonators befindet sich eine 2.4 pum dicke PbEuSe Pufferschicht
mit 6% Eu und 1.4 um PbSe als laseraktives Material. Um zu entscheiden,
welche dieser beiden Substanzen fiir die beobachtete Aufspaltung hauptséchlich
verantwortlich ist, wurde der Faradayeffekt von reinem PbEuSe der entsprechenden

Eu- Konzentration und PbSe gemessen. Bei einem Magnetfeld von 10 kG erhilt
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Abbildung 6.20: Gemessene Faradaydrehung an (a) PbEuSe (x g, =
6%) bei einer Wellenlidnge von 5.3 um und Temperaturen von 1.8
und 20 K und (b) PbSe bei 9.2 ym und T'=1.8 K.

man aus der beobachteten Linienaufspaltung unter der Annahme, dafl sie von der
PbSe Schicht verursacht ist, einen Unterschied der Brechungsindizes fiir rechts- und
linkszirkular polarisiertes Licht fiir diese VCSEL Struktur bei einer Wellenlédnge von
7.9 pm (1265 em™1) Av = 0.006. Wiirde die Aufspaltung der Resonatormode durch
die PbEuSe Schicht verursacht werden, so miifite deren Brechungsindexunterschied

0.004 betragen. Wiirde man annehmen, dal beide Schichten in gleichem Mafe
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beitragen, so ergiabe sich An zu 0.002.

Die untersuchte PbEuSe Schicht hatte eine Dicke von 10 pm. Bei einer Eu-
Konzentration von 6% liegt die Energieliicke bei 3.5 um (354.5 meV') bei 1.7 K.
Zur Messung des Faradayeffektes wurde zunéchst die CO- Laserstrahlung bei einer
Wellenlidnge von 5280 nm verwendet. Abbildung 6.20 (a) zeigt die Drehung der
Polarisationsebene des linear polarisierten Lichts des CO- Lasers als Funktion des
Magnetfeldes fiir die PbEuSe Referenzschicht. PbEuSe ist paramagnetisch und die
Faradaydrehung 148t sich durch eine Brillouinfunktion beschreiben. Fiir ein Feld
von 60 kG wurde die Polarisationsebene des einfallenden Lichts um 1.2° gedreht,
bei 10 kG 0.5°. Dies entspricht bei 10 kG einer Brechzahldifferenz von 0.0015 von
rechts- und linkszirkular polarisiertem Licht und kann damit den von 0.006 fiir die
VCSEL Struktur nicht erklaren.

Die emittierte Linie des hier untersuchten VCSELs S1 lag bei ca. 7.9 um. Fiir eine
weitere Faradayeffektmessung wurde eine Wellenldnge von 9.2 um aus einem COo-
Laser benutzt, die energetisch néher an der Emission der VCSEL Probe liegt. Bei
einer Temperatur von 1.8 K wurde an der PbEuSe Schicht eine Drehung von 0.6°
bei 60 kG beobachtet, entsprechend einer Brechzahldifferenz von 0.0005 bei 10 kG.
Dieser Wert ist um einen Faktor 10 kleiner als der aus der Aufspaltung der VCSEL
Emission ermittelte.

Um die Faradaydrehung des PbSe bei 1.8 K zu untersuchen kam eine 19 um dicke
Probe zum Einsatz. Das {iberraschende Ergebnis zeigt Abb. 6.20 (b). Bei einem
Magnetfeld von 25 kG betrigt die Drehung bereits 8.5°. Dies sind bei einem Feld
von 10 kG 3.4° und wesentlich mehr als fiir die PbEuSe Schicht beobachtet wurde.
Der daraus berechnete Unterschied der Brechzahlen fiir die beiden zirkularen
Polarisationen betragt 0.009 und ist damit dem fiir den VCSEL ermittelten Wert
von 0.006 sehr nahe. Dies 148t den Schluf} zu, dafl die in der VCSEL Emission beob-
achtete Aufspaltung auf die PbSe Schicht zuriickzufiihren ist. Die Faradaydrehung
und damit An ist proportional zur Magnetisierung [23]. Zwar ist diese im PbEuSe
wesentlich grofler als im PbSe, jedoch liegt die Photonenenergie sehr nahe an der
Energieliicke des PbSe, was iiber den Resonanznenner im Matrixelement eine sehr
grofie Anderung der Brechungsindizes bewirkt.

Ein weiterer Hinweis auf die Tatsache, dafl das PbEuSe einen vernachléssigbaren
Einflul auf die Linienaufspaltung hat, folgt aus der in Abb. 6.21 (b) dargestellten
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Abbildung 6.21: (a) Differenz der zirkularen Brechungsindizes als
Funktion der Wellenlénge bei 1.8 K und 10 kG. Senkrechter Strich:
Energieliicke von PbSe. (b) Energetische Aufspaltung der Emissi-
onslinie der VCSEL Probe S1 bei B = 15.1 kG als Funktion der
Temperatur. Die durchgezogenen Linie ist eine lineare Anpassung

an die experimentellen Daten (volle Symbole).

Temperaturabhéngigkeit. PbEuSe ist paramagnetisch. Der Brechungsindexunter-
schied ist wie oben erwidhnt proportional zur Magnetisierung, die im Paramagneten
ein Curie- Verhalten zeigen sollte. Beobachtet wird hingegen eine lineare Abnahme.
Auch die Linearitét der Aufspaltung mit dem Magnetfeld (siehe Abb. 6.19 (b))
weist auf PbSe als Ursache hin, da das paramagnetische PbEuSe ein Verhalten

gemaf einer Brillouinfunktion zeigen sollte.

Die Diskrepanz zwischen dem aus der Faradaydrehung bei 9.2 pum ermittel-
ten Wert An = 0.009 und dem Wert aus der VCSEL Emission von 0.006
erkldrt sich aus der Wellenldngenabhingigkeit der Brechungsindizes. Um diese
Wellenléngenabhéangigkeit zu studieren wurde mit Hilfe zweier COo- Laser und
optischer Vierwellenmischung in InSb der Faradayeffekt an der PbSe Referenz-
schicht zusétzlich bei 8.97, 8.68 und 8.41 pm bei 1.8 K gemessen. Bei 10 kG
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ergab sich fiir 8.97 pum ein Unterschied der Brechungsindizes von links- und
rechtszirkular polarisiertem Licht zu 0.018, bei 8.68 pum zu 0.028 und bei 8.41 um
zu 0.012. In Abb. 6.21 (a) sind die Unterschiede der Brechungsindizes von rechts-
und linkszirkular polarisiertem Licht fiir die untersuchten Wellenldngen graphisch
dargestellt. Die senkrechte Linie markiert dabei die der Energieliicke des PbSe
entsprechende Wellenldnge. Befindet man sich mit der Messwellenldnge des Lichts
oberhalb dieser Linie, so nimmt die Brechzahldifferenz mit Ann&herung an die
Energieliicke zu. Fiir Energien oberhalb der Energieliicke ist eine Messung des
Faradayeffektes nur sehr nahe bei £/, méglich, da fiir Wellenldngen deutlich oberhalb
starke Interbandabsorption zu beobachten ist. Mit Hilfe der VCSEL Struktur war
es dennoch moglich, den Brechungsindexunterschied bei einer Wellenldnge von
7.91 pm zu bestimmen.

Am Rande sei erwidhnt, dafl der Unterschied im Vorzeichen der Faradaydrehung
von PbSe und PbEuSe (siche Abb. 6.20) darauf zuriickzufithren ist, da PbSe
diamagnetisch, PbEuSe paramagnetisch ist.

Die durchgefiithrten Experimente zeigen, dafl die beobachtete Aufspaltung der
Emission des VCSELSs durch das PbSe aktive Material aufgrund des Faradayeffektes
verursacht wird. Der lineare Zusammenhang zwischen dem energetischem Abstand
der aufgespalteten Linien bei dem VCSEL und dem Magnetfeld aus Abb. 6.19 wird
durch den linearen Zusammenhang der Faradaydrehung des PbSe in Abb. 6.20 (b)
erklirt, da danach die Anderung des Brechungindizes mit steigendem Magnetfeld
linear erfolgt.

Der energetische Abstand der Emissionslinien des hier untersuchten VCSELs
wird mit steigender Temperatur kleiner. Dieses Verhalten zeigt sich in Abb. 6.21
(b). Bei einem longitudinalen Magnetfeld von 15.1 kG wurde der energetische
Unterschied der beiden Emissionslinien als Funktion der Temperatur vermessen.
Wie zu erkennen ist, sinkt die Aufspaltung von 2.4 em ™! bei einer Temperatur von
1.8 K auf 0.5 c¢m™! bei 50 K. Die MeBwerte (volle Symbole) wurden durch eine

lineare Funktion angepafit (durchgezogene Linie).



7 Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit steht die Untersuchung von niedrigdimensionalen Halb-
leiterstrukturen mit magnetooptischen Methoden im Vordergrund.

Dabei beschéftigt sich Kapitel 5 mit den elektronischen Eigenschaften von Quan-
tenpunkten, bestehend aus III-V Halbleitern. Neben der Messung der Photolumi-
neszenzspektren wurden Hanle- Effekt Experimente zur Bestimmung der Elektro-
nenspinlebenszeiten durchgefiihrt.

Bei der ersten Probenserie steht der Einflul der Dotierung auf InAs Quantenpunkte
in einer AlGaAs Matrix im Mittelpunkt. So zeigt sich, daf} die erhaltenen Hanle-
Kurven fiir undotierte Quantenpunkte aus einer linearen Uberlagerung von zwei
Lorentzlinien bestehen. Mit Hilfe von Exzitonen- und Trionenrekombinationspro-
zessen lassen sich diese beiden simultanen Beitréige zur Hanle- Kurve verstehen. Fiir
p- dotierte Quantenpunkte mufl eine Uberlagerung von drei Lorentzlinien herange-
zogen werden, um die gemessenen Kurven anzupassen. Die drei diesen Lorentzlinien
zugeordneten Prozesse lassen sich durch Rekombination in unterschiedlich stark ge-
ladenen Quantenpunkten erkldren. Fiir n- dotierte InAs Quantenpunkte besitzt die
entsprechende Hanle- Kontur die Form einer einzelnen Lorentzkurve. Die daraus
abgeleitete Elektronenspinlebenszeit von 1100 ps ist die ldngste in dieser Serie be-
obachtete.

Beide Proben der zweiten Serie unterscheiden sich in der Zusammensetzung der
Quantenpunkte, die in der einen Probe aus InAs, in der anderen aus IngsGagsAs
bestehen. Speziell bei diesen Proben zeigt sich, dafl die Photolumineszenzintensitét
der InAs Quantenpunkte im Vergleich zu jener der GaAs Deckschicht sehr klein ist.
Die Probenhersteller bemiihen sich, die emittierte Intensitiat aus den Quantenpunk-
ten zu erhohen, um weiterfithrende Experimente wie optisch detektierte Kernspin-
resonanz zu ermoglichen.

Bei der dritten Probenserie wird der Einfluf} eines Matrixmaterials mit direkter bzw.
indirekter Energieliicke auf die elektronischen Eigenschaften der Quantenpunkte un-
tersucht. Dazu befanden sich die InAs Inseln in einer Al,Ga;_,As Matrix mit un-

terschiedlichen Aluminiumkonzentrationen x. Es wurde gezeigt, dafl die Spinlebens-
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dauer fiir Elektronen in Quantenpunkten innerhalb einer GaAs Matrix mit direkter
Energieliicke nur 4 ps betriagt. Mit steigendem Aluminiumgehalt wechselt die Ener-
gieliicke von AlGaAs von direkt zu indirekt. Fiir das Matrixmaterial AlAs steigert
sich die Spinlebensdauer auf 1300 ps. Dies ist eine der ldngsten in dieser Arbeit beob-
achteten Spinrelaxationszeiten, weshalb an dieser Probe der optische Nachweis von
Kernspinresonanzen versucht worden sind. Die beobachteten Signale stammten je-
doch von der GaAs Deckschicht. Fiir weitergehende Untersuchungen sollte versucht
werden, die Intensitdt der Photolumineszenz zu erhéhen, um durch Verbesserung
des Signal- Rausch- Verhéltnisses an den InAs Quantenpunkten ein Kernspinreso-
nanzsignal zu finden. Fiir die Zukunft sollte dieses Ziel nicht aus den Augen verloren
werden, da mit Hilfe der Quadrupolaufspaltung des " As- Kerns die Verspannung der
Quantenpunkte direkt mef3bar wire. Aus den relativen Intensitdten der Kernspinre-
sonanzsignale wiirde sich weiterhin das Eindringen der Quantenpunktwellenfunktion
in das Matrixmaterial quantitativ bestimmen lassen.

Kapitel 6 beschéftigt sich mit dem Materialsystem der IV-VI Halbleiter. Da aus
vorhergehenden Arbeiten unklar war, ob es an der Oberfliche von PbSe Quan-
tenpunkten in Pb;_,FEu,Te zur Bildung des terniren Systems PbSe,Te;_, kommen
konnte und beobachtete Lumineszenzlinien diesem Material zuzuordnen sind, wurde
dieses System mit Hilfe von Photolumineszenz-, Magnetotransmissions- und CARS-
Messungen untersucht und die Bandparameter bestimmt. Zur Beschreibung dieses
Systems erweist sich das theoretische Modell von Wei et al. [10] als passend, da der
Ubergang der Bandparameter von PbSe zu PbTe kontinuierlich verlduft.

PbSe Quantenpunkte zeigen eine sehr schwache Lumineszenzintensitdt. Um diese zu
erhohen, wurden PbSe Quantenpunkte innerhalb einer vertikal emittierenden Reso-
natorstruktur gewachsen. Das emittierte Laserlicht dieser nulldimensionalen Struk-
turen wurde mit dem zwei- und dreidimensionaler aktiver Materialien verglichen.
Die erwartete Zunahme der Lasereffizienz bei Verwendung von nulldimensionalen
aktiven Zonen konnte jedoch nicht beobachtet werden.

Aus der Untersuchung dieser Resonatorstrukturen ergab sich ein anwendungsnahes
Projekt, das sich mit vertikal emittierenden Laserstrukturen (VCSEL) beschéftigte.
So konnte erstmals die kontinuierliche Emission eines IV-VI VCSELs beobachtet
und detailliert vermessen werden. Dabei zeigt sich, daf§ die Linienbreiten bei kon-

tinuierlicher Emission schmaéler sind als bei gepulster Anregung. Selbst mit einem



146 Zusammenfassung

Doppelmonochromator gelang es nicht, die ultra-schmale Emissionslinie des VCSELs
bei kontinuierlicher Anregung aufzulosen. Die Aufspaltung dieser schmalen Emissi-
onslinie in einem longitudinalen Magnetfeld wurde ebenfalls erstmals beobachtet.
Es zeigt sich, dafl die Polarisation der beiden durch das Magnetfeld entstandenen
Emissionslinien entgegengesetzt zirkular ist. Die Aufspaltung wird durch den Un-
terschied der Brechungsindizes fiir rechts- und linkszirkular polarisiertes Licht in
einem Magnetfeld in Faraday- Konfiguration verursacht. Im Resonator konnte die-
ser Unterschied bei Lichtwellenldngen bestimmt werden, bei denen wegen der starken
Interbandabsorption Faradayeffekt- Messungen nicht moglich waren.

Die Mikroresonatoren erwiesen sich nicht nur fiir die technologische Anwendung
in Halbleiterlasern fiir das mittlere Infrarote, sondern auch fiir die Grundlagenfor-

schung als niitzliche Hilfsmittel.



8 Abstract

The goal of this work is the investigation of low dimensional semiconductor sy-
stems by magneto- optical methods. Chapter 5 describes the electronic properties of
quantum dots consisting of I1I-V semiconductors. Beneath the measurement of pho-
toluminescence spectra also Hanle- effect experiments are presented for determining
the electron spin lifetimes. The influence of doping on InAs quantum dots embedded
in AlGaAs is the subject of the first series of samples. It is shown that the measured
Hanle- curves for undoped quantum dots consist of a linear superposition of two Lor-
entzians. The two according contributions can be understood by exciton- and trion-
recombination processes. For fitting the measured Hanle- curves for p- doped quan-
tum dots, a linear superposition of three Lorentzians had to be used. These three
processes are explained by recombinations in differently charged quantum dots. The
dependence of the degree of circular polarization on a transverse magnetic field for n-
doped InAs quantum dots is described by a single Lorentzian. The deduced electron
spin lifetime is 1100 ps and the longest in this series. The two samples in the second
series differ in the composition of the quantum dots, where the ones in the first
sample consist of InAs and those in the second sample of Ing 5GagsAs. The samples
show, that the intensity of the photoluminescence light emitted by the quantum dots
is very weak compared to the one of the GaAs top layer. The samples manufactur-
er tries to increase the emitted intensity from the quantum dots in order to make
further experiments, such as optically detected nuclear spin resonance possible. The
electronic properties of quantum dots embedded in a semiconductor with direct or
indirect energy gap are analysed by Hanle- effect- measurements on InAs islands in
Al,Ga;_,As matrix with different Al- concentrations x. This third series of samples
shows that the electron spin lifetime in quantum dots within a GaAs matrix with di-
rect energy gap is only 4 ps. With increasing Al- content the energy gap of AlGaAs
changes from direct to indirect. The spin lifetime in quantum dots embedded in
AlAs as matrix material is increased to 1300 ps. This is one of the longest spin life-
times observed in this work and therefore the optical detection of nuclear magnetic

resonances has been tried on this sample. However, the observed signals are related
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to the GaAs top layer. It should be tried to increase the intensity of the photolu-
minescence from the quantum dots for further experiments in order to improve the
signal- to- noise ratios and to find signals of nuclear magnetic resonances in InAs
quantum dots. Thereby, it would be possible to measure the strain of the quantum
dots by the quadrupol splitting of the As nuclear spin resonance. Furthermore the
penetration of the quantum dot wave function into the matrix material could be
deduced from the relative intensities of the nuclear spin resonance signals. Chapter
6 deals with the material system of IV-VI semiconductors. From previous works
it is not clear if on the surface of PbSe quantum dots in Pby_,FEu,Te the tenary
system PbSe,Te;_, is created and observed luminescence lines can be attributed to
this material. Therefore this ternary system was investigated by photoluminescence,
magnetotransmission and CARS- measurements to determine the band parameters.
The theoretical model of Wei et al. [10] seems to describe this system quite well, as
the transition of the band parameters from PbSe to PbTe is continuous. PbSe quan-
tum dots show a very weak luminescence intensity, which is increased by growing the
PbSe quantum dots within a vertical cavity surface emitting resonator. The emitted
laser light of these zerodimensional structures was compared with the one of two-
and threedimensional active regions. The expected increase in laser efficiency for the
zerodimensional active region could not be observed. In a next step vertical cavity
surface emitting laser structures (VCSELSs) were investigated. Within this project
continuous wave emission from IV-VI VCSELs was observed for the first time. It
is shown that the linewidth with continuous emission is smaller than with pulsed
operation. Even with a double monochromator it is not possible to resolve the ultra
narrow emission line of the VCSEL in continuous wave operation. Furthermore the
splitting of this narrow emission line in a longitudinal magnetic field is measured
for the first time. It is shown, that the circular polarization of the both emission
lines, created by the magnetic field, is opposite. The splitting is explained by the
difference in the refractive indices for right- and left- hand circularly polarized light
in a magnetic field in Faraday- configuration. With VCSELSs it is possible to measu-
re this difference even at wavelengths, where Faraday- effect- measurements are not
possible because of strong interband absorption. Therefore micro resonators are not
only interesting for applications in semiconductor lasers for the midinfrared, but are

also a suitable tool for basic research.
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